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Composition chimique
des depots atmosphériques
a I'horizon 2020-2040

Aude Pascaud’, Stéphane Sauvage', Christian Pagé2,
Olivier Roustant3, Anne Probst4, Manuel Nicolas>, Luc Croisé>,
Abdelkrim Mezdour®, Patrice Coddeville!

1 Département Sciences de 'atmosphére et génie de I'environnement,

Résume

Les dépots atmosphériques peuvent
causer des dommages importants aux
milieux naturels. Des mesures a long
terme issues de la surveillance des
dépots atmosphériques en France ont
été exploitées pour construire un
modéle statistique prévisionnel afin
d’estimer les changements de la
composition chimique des dépots
atmosphériques a I’horizon 2020-
2040. A partir de simulations d’évo-
lutions possibles du climat et des
émissions de polluants atmosphé-
riques, les dépots de sulfate non
marin et les dépots d’ammonium
sont susceptibles de diminuer, mais
ceux de nitrate pourraient augmenter
de facons diverses selon les régions.
Le changement des variations saison-
niéres de pluviométrie pourrait aug-
menter les flux de dépéts.

Abstract

Chemical composition of
atmospheric deposition
for the period 2020-2040

Atmospheric deposition can have
harmful effect on the ecosystems.
Forecast statistical models were
based on long-term monitoring data
of chemical composition measured in
France. Using climate and pollutant
emissions simulations, the projected
changes in chemical composition of
atmospheric deposition were analy-
zed for the period 2020-2040: sulfate
and ammonium deposition fluxes are
likely to decrease but nitrate deposi-
tion fluxes might increase with some
regional discrepancies. Projected
changes in precipitation seasonal
variations are likely to drive an
increase in deposition fluxes.
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qu’ils soient de sources naturelles

ou anthropiques, peuvent étre
transformés, transportés sur de longues
distances et transférés de 1’atmosphére
vers un autre réservoir par dépdts
atmosphériques. Ces composés peuvent
générer des événements de pollution
dont la prévision est utile a la protection
de la santé publique et des milieux natu-
rels (de Vries et Posch, 2011). Au cours
des deux derniéres décennies, des
mesures ont été prises afin de limiter les
effets des émissions polluantes sur le
climat, la sant¢ humaine et les écosys-
témes. Lefficacité de ces mesures peut
étre évaluée par le suivi a long terme de
la chimie des dépots atmosphériques
(Vetet al., 2014).

I es composés atmosphériques,

Les futures politiques de réduction des
émissions polluantes nécessitent 1’étude
conjointe de scénarios prédictifs des
activités polluantes, du climat et des
impacts environnementaux (Schucht ez
al., 2015). Intégrant les effets clima-
tiques et selon les connaissances actuel-
les, les modeles de chimie-transport
sont en mesure de prévoir le devenir et
les évolutions des concentrations de
polluants dans I’atmosphere et d’en
déduire, de maniére spatialisée et tem-
porelle, leurs dépdts sur les écosyste-
mes (de Vos et Zhang, 2012).
Cependant, ces modeles déterministes
integrent des systémes physico-
chimiques complexes, qui demandent

une connaissance détaillée des émis-
sions, des processus, de la climatologie
et de I’occupation des sols. Des campa-
gnes d’observations intensives multipa-
rametres sont souvent organisées afin
d’améliorer les processus physiques et
chimiques pris en compte dans les
modeles physiques. Une approche com-
plémentaire pour prévoir les polluants
atmosphériques consiste a réaliser une
analyse statistique a partir de longues
séries d’observations. Il s’agit d’abord
d’établir des modeles statistiques a par-
tir d’indicateurs statistiques, représen-
tant de maniére compréhensible les
caractéristiques intrinseques du jeu de
données et reproduisant les composés
polluants. La modélisation statistique
permet de fournir des évolutions pos-
sibles d’observations en un point et en
un temps donnés. Ces modeles statis-
tiques sont simples & mettre en ceuvre,
mais ils sont limités en matiére de
représentativité spatiale et dépendants
de I’incertitude des mesures.

En France, des observatoires nationaux
sont dédiés a la surveillance des dépots
atmosphériques depuis le début des
années 1990. Parmi les éléments
majeurs inorganiques, les ions sulfate
non marin (nssSO?), nitrate (NO;") et
ammonium (NH,*) sont particulie-
rement suivis pour leurs impacts acidi-
fiant et eutrophisant sur les éco-
systémes. Ces ions solubilisés sont issus
de la transformation des gaz précurseurs
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SO,, NO, et NH; émis majoritairement
par les activités anthropiques. La
mutualisation des mesures de ces obser-
vatoires offre un jeu de données inédit
pour étudier 1’évolution de la compo-
sition chimique des dépots atmosphé-
riques au niveau national. A partir de
ces données, cette étude vise a cons-
truire un modele statistique prévision-
nel, puis a simuler les changements
projetés de la composition chimique des
dépots a 1’horizon 2020-2040 suivant
plusieurs simulations d’évolutions du
climat et des émissions polluantes.
Cette étude a pour vocation de s’assurer
que les politiques publiques de réduc-
tions d’émissions ont des conséquences
directes sur la qualité de 1’air.
L¢évaluation de I’efficacité des poli-
tiques se restreint ici a s’assurer que la
réduction est effectivement observée.

Observatoires
nationaux des dépots
atmosphériques

Sur le territoire métropolitain frangais,
trois observatoires ont en commun la
surveillance de la qualité de 1’air en
zone rurale, dont notamment la mesure
des dépots atmosphériques et la mesure
de parametres météorologiques (pluvio-
métrie) (tableau 1).

L observatoire Bapmon (programme
Veille atmosphérique globale (VAG) de
I’Organisation mondiale de la météoro-
logie) a été mis en place en France a
partir de 1977 par Météo-France (Cénac
et Zéphoris, 1992). 1l permet d’amélio-
rer la compréhension du comportement

de I’atmosphere a 1’échelle globale et
ses interactions avec les océans et la
biosphere (Kohler, 1980). Jusqu’a la fin
de leur suivi en 2007, les mesures sur
trois stations de cet observatoire étaient
réalisées a partir de collectes hebdoma-
daires de dépots humides. Suite a
un audit en 2008, les trois sites ont été
fermés pour étre remplacés par des
sites équivalents de 1’observatoire
Mera/Emep et labellisés par le
programme VAG.

L observatoire Mera, créé en 1984 dans
le cadre de la convention de Genéve sur
la pollution atmosphérique transfron-
tiere a longue distance, constitue la
contribution frangaise a I’Emep (pro-
gramme concerté de surveillance et
d’évaluation du transport a longue
distance des polluants atmosphériques

Tableau 1. Descriptif et périodes d'observations des stations de surveillance de la qualité de I'air en zone rurale sur le territoire métropolitain frangais.

Latitude (deg min)

Longitude (deg min)

Observations Station Acronyme Période d'observation Altitude (m)
BAPMON Abbeville \WBB0AB 1990-2007 70
BAPMON Carpentras \WB84CA 1990-2007 99
BAPMON Gourdon \WB46G0 1990-2007 259
MERA Brotonne \WM76BR 1990-2007 115
MERA Le Casset \WMO04CA 1990-2008 1750
MERA Donon \WM67D0 1990-2008 775
MERA Iraty \WMB64IR 1990-2008 1300
MERA Morvan \WM58MO 1990-2008 620
MERA Peyrusse Vieille \WM32PE 1995-2008 236
MERA Revin \WMOBRE 1990-2008 390
CATAENAT CHP4QHCT BC40GB 1993-2008 20
CATAENAT CHP59HCT BC59L0 1993-2008 149
CATAENAT CHS35HCT BC35LI 1993-2007 80
CATAENAT CHS41HCT BC41CC 1993-2008 127
CATAENAT CPS77HCT BC77F0 1993-2008 80
CATAENAT DOU71THCT BC71AN 1993-2008 650
CATAENAT EPCOBHCT BCO8TH 1993-2008 480
CATAENAT EPCB3HCT BC63GC 1993-2008 950
CATAENAT EPC74HCT BC47CE 1993-2008 1200
CATAENAT EPC87HCT BC87PC 1993-2008 650
CATAENAT HET30HCT BC30VA 1993-2008 1400
CATAENAT HET54HCT BCH4AZ 1993-2007 325
CATAENAT HET64HCT BC64AN 1993-2008 400
CATAENAT PL20HCT BC20EV 1993-2007 1100
CATAENAT PM17HCT BC17GO0 1993-2008 15
CATAENAT PM40HCT BC40LO 1993-2008 150
CATAENAT PM72HCT BC72LA 1993-2008 153
CATAENAT PMB85HCT BC85DM 1993-2008 75
CATAENAT PS44HCT BC44GA 1993-2008 38
CATAENAT PSB67HCT BC67HA 1993-2008 175
CATAENAT PS76HCT BC76MS 1993-2008 70
CATAENAT PSO5HCT BCO5CR 1993-2008 1360
CATAENAT SP11HCT BC11BE 1993-2007 950
CATAENAT SP25HCT BC25M0 1993-2008 1000
CATAENAT SP38HCT BC38CB 1993-2008 1100
CATAENAT SP57HCT BC57AB 1993-2008 400
CATAENAT SP68HCT BCBBLA 1993-2008 680

50°08" N 01°50"E
44°05"N 05°03"E
44°45'N 01°24'E
49°24'N 00°42' E
45°00° N 06°28' E
48°30° N 01°50" E
43°02'N 01°50" W
47°16"N 04°05"E
43°37°N 00°11"E
49°54'N 04°38'E
43°44'N 00°50" W
50°10"'N 03°45'E
48°10°N 01°32° W
47°35'N 01°15'E
48°27'N 02°43'E
47°04'N 04°05'E
49°55'N 04°48'E
45°45'N 02°57'E
46°13°N 06°20" E
45°47°N 01°49'E
44°06' N 03°32°E
48°29'N 06°42' E
43°08'N 00°40° W
42°15'N 08°50"E
45°58"N 01°16" W
44°02'N 00°00" W
47°48'N 00°21"E
46°50° N 02°08" W
47°33'N 01°45" W
48°50" N 07°43'E
49°27°'N 00°43'E
44°29'N 06°27'E
42°52'N 02°04'E
46°58' N 06°27'E
45°25'N 06°07"E
48°35'N 07°09'E
47°55"N 07°07' E
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en Europe). Il permet d’étudier I’évolu-
tion des problématiques d’acidification,
d’eutrophisation, de pollution photo-
oxydante et particulaire (Sauvage et al.,
2009). La mesure des dépots atmosphé-
riques humides est réalisée avec une
fréquence journaliére sur sept stations
couvrant la période 1990-2008.

L observatoire Cataenat a ¢té mis en
place par I’Office national des foréts a
la suite des recherches menées dans le
cadre du programme de recherche
Deforpa (Muller, 1984 ; Landmann,
1991). Implanté a partir de 1992 sur une
partie des sites du réseau francais
Renecofor contribuant a I’ICP Forests
(programme international concerté sur
I’évaluation et la surveillance des effets
de la pollution atmosphérique sur les
foréts), il permet de suivre 1’état de
santé des écosystémes forestiers a
I’échelle de la France métropolitaine en
réponse notamment aux pollutions
atmosphériques (Barthod, 1994). Les
dépots atmosphériques totaux sont
collectés a une fréquence hebdomadaire
en zone de clairiére a proximité de
27 stations foresti¢res. Les analyses
sont réalisées sur des échantillons
composites par période de quatre
semaines (Ulrich ez al., 1998).

Les concentrations de composés inorga-
niques dans les dépdts mesurées dans
ces stations sont représentatives des
concentrations présentes naturellement
ou liées a des apports transfrontaliers
issus de la dispersion de polluants émis
par des sources d’émissions lointaines.
La période étudiée pour les trois
réseaux est comprise entre 1990 et
2008. Au total, les 37 stations sont
réparties de manieére homogene sur le
territoire métropolitain (figure 1) et

BCG8LA

[
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Figure 1. Localisation des
stations de mesure des
dépGts atmosphériques en
zone rurale sur le territoire
métropolitain frangais.

BG2-0EV

sont représentatives de différentes
zones climatiques. Les analyses concer-
nent le pH, les principaux anions (Cl,
NO,, SO?) et cations (Na*, K*, Mg2*,
Ca2*, NH,"). Les dépdts ioniques jour-
naliers sont calculés a partir du produit
de la pluviométrie journaliére mesurée
sur les stations et des concentrations
ioniques journali¢res des échantillons
de pluie collectés. Les analyses chi-
miques ont été réalisées par le méme
laboratoire, régulierement impliqué
dans des tests de comparaison inter-
laboratoires internationaux (Uggerud et
Hjellbrekke, 2011).

Modélisation
des dépots
atmosphériques

La prévision de la composition chi-
mique des dépdts atmosphériques a
donné lieu a I’utilisation de nombreuses
techniques statistiques dans la littéra-
ture. Par exemple, des techniques de
modélisation par régression linéaire
(Moustris et al., 2012), non linéaire
(Chattopadhyay et al., 2012) ou par
analyse de Box-Jenkins (Nickerson et
Madsen, 2005) ont pu étre appliquées.
Les techniques statistiques de prévision
sont présentées en détail dans
Makridakis et al. (1998). Dans notre
étude, des variables explicatives vont
servir & prévoir les variations des dépots
de nssSOZ, NO; et NH,*. A terme,
I’objectif est de prévoir les variations,
dans un avenir proche, des dépots de
ces mémes ions. Pour la suite de la pré-
sentation de la méthodologie, il sera
pris pour exemple les valeurs de dépots

mensuels de nssSO?™ au sitt WMOSRE
(voir tableau 1). La totalité de la procé-
dure a ensuite été appliquée aux dépots
de nssSO3, NO, et NH," sur les sites
des trois observatoires.

Choix des variables
explicatives

A la vue des contraintes de prévisions,
les valeurs mesurées de dépots men-
suels de nssSO3-, NO;™ et NH,", expri-
mées en équivalent par hectare
(eq-ha!)!, ont été ajustées avec les
variables suivantes.

Concernant les émissions polluantes
pour 1’Union européenne des
27 (UE27), les données annuelles
d’émissions (exprimées en téragram-
mes, Tg) sont issues du Centre sur les
inventaires des émissions et projections
(EMEP/CEIP, 2012). Les émissions ont
été interpolées linéairement a 1’échelle
mensuelle sur la période 1990-2008.
Avec ce choix, le modele ne prend pas
en compte I’impact potentiel des émis-
sions hors Europe, sachant que le projet
Hemispheric Transport of Air Pollution
(Carmichael et Wild, 2010) suggere
qu’elles peuvent contribuer jusqu’a
20 % de la pollution européenne.

Les données mensuelles (12 mois
par an pour les observatoires Mera et
13 périodes de quatre semaines par an
pour 1’observatoire Cataenat) de préci-
pitations totales (notées P/ et exprimées
en millimetre) sont issues de 1’analyse
Safran. Safran est une ré-analyse
météorologique proche de la surface et
a méso-échelle développée par Météo-
France (Quintana-Segui et al., 2008).
Utilisées sur la période 1990-2008, les
précipitations totales mensuelles sont
considérées dans la maille la plus pro-
che de la station.

Pour reproduire les variabilités saison-
nieres des émissions polluantes, de la
dynamique atmosphérique et de la
capacité oxydante de I’atmosphere, il a
été choisi d’utiliser des indices saison-
niers [—1 ; 1], basés sur la premicre har-
monique d’une série de Fourier de
période annuelle. Ils correspondent aux
fonctions cos(m?) et sin(w?) avec ¢
variable de temps et 0 =2n/T, ou 7'= 12
pour les observatoires Mera et Bapmon

1. Par praticité, I'unité utilisée est « I’équivalenty
(eq) par hectare au lieu de ['unité du Systéme
international, la quantité de matiére (mol) par
métre carré. Cela correspond au produit du nom-
bre de mol par le nombre de charges de méme
signe portées par l’ion.



et T = 13 pour I’observatoire Cataenat.
Ces indices sont notés dans le texte
sais.cos pour cos(w?) et sais.sin pour
sin(oy).

Forme générale du modele

Pour prévoir les tendances des dépots,
la régression linéaire multiple a été
choisie pour plusieurs raisons. Tout
d’abord, car ce type de modéle statis-
tique se construit pas a pas afin de com-
prendre les évolutions de la série
temporelle étudi¢e (Makridakis ef al.,
1998). Ensuite, car la principale et la
plus significative relation que 1’on
observe entre les variables explica-
tives prédéfinies plus haut est linéaire
(figure 2). En effet, la corrélation entre
le logarithme des dépots de nssSO? au
site WMOBRE sur la période 1990-2008
et le logarithme des précipitations tota-
les mensuelles est significative et égale
a 0,65. Ce résultat est explicable, car le
dépot est principalement humide et aug-
mente avec la hauteur des précipita-
tions. En revanche, les émissions
mensuelles extrapolées linéairement ont
une corrélation faible et non significa-
tive (0,11) avec le logarithme des dépots
mensuels. Bien que significative, la cor-
rélation entre log,,(P/) et sais.cos n’est
pas forte et n’a pas été une source de
colinéarité lors de I’estimation des coef-
ficients. Pour étre complet, le diagnos-
tic des interactions entre les variables
explicatives a été réalisé et il n’a pas été
observé d’interactions dans les jeux de
données. Chypothése de fond est que
les caractéristiques historiques des don-
nées seront les mémes dans I’avenir.

La forme générale de ce type de modele
par régression linéaire multiple est :

Y=B,+B xX +...+BxX+e (1)

ou Y est la variable expliquée ; X, ...,
X, les variables explicatives ; € le terme
d’erreur aléatoire de distribution nor-
male (espérance nulle et variance cons-
tante) ; B, et B, les paramétres constants
de la régression. La forme de la régres-
sion linéaire multiple entre Y et ses
variables explicatives devient par exem-
ple, pour le cas des dépots mensuels de
sulfate non marin au sitt WMOSRE sur
la période 1990-2008 :

log,,(nssSO3°),;= 0,001 + 0,002 x SO,; +
0,644 x log,,(PI); — 0,071 % sais.cos;
+ 0,013 X sais.sin; + € 2)

La figure 3 représente 1’évolution tem-
porelle des dépbts mensuels de nssSOF
comparée a celle d’une influence clima-
tique dans le modele de régression.
Cette contribution climatique se

y
i 0.11 é
0.85,|| 0014 1 :
55—0.036 -0.0091|| 0.21 |lsais.cos u
. 0.046 || 0.058 |[-0.033|[-0.015 sais.singf

2.0 3.0
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Figure 2. Evaluation de I'existence de liens entre les variables explicatives (SQ,, logyoP!, sais.cos et
sais.sin) et le logarithme des dépdts de nssSOZ~ (y) au site WMOSRE sur la période 1990-2008. Cette
matrice des corrélations (test de Spearman basé sur les rangs) présente sur le panneau
de droite les régressions bivariées et sur le panneau de gauche la valeur de la corrélation et sa

significativité statistique.

compose de I’ordonnée a 1’origine, de
la variable météorologique (PI) et des
variables de saisonnalité (sais.cos et
sais.sin) (équation 2). Elle reproduit
les variations fréquentes des dépots
mensuels de nssSOZ~. Pour se rendre
compte de ce qui n’est pas expliqué
par la part climatique modélisée, la
fonction yspec a été calculée comme la
différence entre les dépots mensuels de
nssSO; et la part climatique modélisée
(figure 4). La tendance de la fonction
yspec, obtenue par lissage, présente

une structure proche de celle d’une
part appelée anthropique. Cette part
anthropique est modélisée dans la
figure 4 par la variable explicative des
émissions de dioxyde de soufre dans
I’Union Européenne multipliée par la
constante 0,002 (équation 2). Ces
émissions de dioxyde de soufre ont
diminué en Europe depuis 1990. Cette
tendance est bien présente dans la
fonction yspec, ce qui confirme que
les dépots de nssSO; ont diminué
depuis 1990 sur le site WMOSRE.
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Figure 3. Evolutions temporelles des dépdts mensuels (en noir) de sulfate non marin au site WMOSRE
sur la période 1990-2008 et de la part climatique modélisée (en rouge).
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Figure 4. Comparaison des distributions de yspec (sans unité, en noir), de la droite de lissage sur
yspec (en bleu) et de la part anthropique modélisée (en Tg, en rouge) pour les dépdts mensuels de
sulfate non marin au site WWMOBRE sur la période 1990-2008.

Protocole de validation

Une analyse des résidus a ensuite été
appliquée aux dépots de nssSO3-, NO;~
et NH," sur les sites des trois observa-
toires. Le tracé des résidus contre les
variables explicatives ne fait pas ressor-
tir de forme particuliére (comme un
effet quadratique ou une tendance),
signe que I’ajout de termes plus com-
plexes n’est pas nécessaire. Leur répar-
tition réguliére permet de valider
I’hypothese d’homoscédasticité (la
variance des erreurs est uniforme pour
toutes les observations) et le tracé des
autocorrélations montre 1’absence de
dépendance temporelle, validant 1’hy-
pothése d’indépendance des résidus.
Enfin, le tracé de la droite de Henri des
résidus fait apparaitre une assez bonne
adéquation globale a la loi normale,
tout en faisant ressortir une queue de
distribution un peu plus épaisse pour les
faibles valeurs des résidus. Au final, et
avec ce bémol a propos de la normalité
des résidus, les hypotheéses de base des
modeles de régression linéaire multiple
sont bien respectées.

Validation croisée

Pour 1’évaluation des modéles, la tech-
nique du « k-fold » de ré-échantillon-
nage de validation croisée a été mise en
place. Dans notre cas, le nombre de
blocs est de trois. Un exemple de résul-
tat de la validation croisée est présenté
en figure 5. La prévision en validation
croisée est tres proche de la prévision
réalisée avec tout le jeu de données, ce
qui montre une bonne capacité du
modele en généralisation. On observe
aussi la difficult¢ du modele a prévoir
I’amplitude des pics de dépots.

Modeles du climat
et activités humaines

Lhorizon de simulation que nous avons
choisi est 2020-2040. C’est a la fois une
période temporellement proche mais
aussi considéré comme suffisamment
longue pour ne pas étre trop biaisée par
les variations décennales du climat. A
cette échéance et sur le territoire métro-
politain frangais, il est difficile de dis-
tinguer la variabilité climatique
naturelle d’un signal qui serait di au
changement climatique (Hulme et al.,
1999), notamment pour ce qui est des
précipitations. Cependant, la concentra-
tion en CO, de 1’atmosphére ne cesse
d’augmenter depuis 1950 et les écarts

entre les différentes projections diver-
gent de maniére sensible a partir de
2020-2030 (Hawkins et Sutton, 2009 ;
Johns et al., 2011). Les variables de sai-
sonnalité (indices cosinus et sinus) sont
variables a I’échelle mensuelle, mais
sans changements structurels dans le
futur. Cependant, I’évolution climatique
peut avoir des effets indirects comme
des changements dans la pluviométrie,
le rayonnement UV, dans les vitesses
d’oxydation des polluants, le comporte-
ment des aérosols, etc. (Isaksen et al.,
2009).

Simulations climatiques

Plusieurs simulations désagrégées,
issues des travaux de Pagé et Terray
(2010), ont été choisies pour reproduire
I’évolution attendue des précipitations
sur la France pour la période 2020-
2040. La désagrégation est une
méthode pour descendre a une échelle
plus fine les simulations climatiques.
Les scénarios d’émissions utilisés par
les simulations Arpege V4, Arpege
V4.5 Retic, CNCM33 et Hadgem?2 sont
les scénarios A1B. Les simulations uti-
lisées sont issues de la désagrégation
des simulations du modéle Arpege-
Climat en version 4 et 4.5 (Déqué,
2007) et de la désagrégation des mode-
les atmosphériques de circulation géné-
rale du projet européen FP7-Ensembles
(Brands et al., 2011) :

* Arpege V4 Cerfacs A1B M1 notée
Arpege-A1B

* Arpege V4.5 Retic A1B notée
Arpegel

* CNCM33 membre 1

» Hadgem2 membre 1
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Figure 5. Prévision du modele de régression linéaire multiple et du modele de validation croisée com-
parée aux données initiales de dépots mensuels de sulfate non marin au site \WMO8RE sur la période
1990-2008 (R,q" = 0,45 ; R,42 est une version modifiée de A2 qui a été ajustée pour le nombre de

variables explicatives du modele).
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Figure 6. Changements projetés (%) des précipitations totales moyennées sur la période 2020-2040 par rapport a la période 1990-2008, sur les mois
d’hiver (décembre, janvier, février) et sur les mois d'été (juin, juillet, aolt) pour quatre simulations (Arpegel, Arpege-A1B, Hadgem2 et CNCM33) sur

I'ensemble des sites utilisés dans cette étude.



Ces quatre modeles contrastés ont été
utilisés afin de représenter la plage
d’incertitudes des simulations clima-
tiques en utilisant un jeu réduit de
modeles (Pagé et Terray, 2010). Par rap-
port a la période de référence de 1971-
2000 sur la France et pour la période
2020-2040, certaines simulations sont
caractérisées par un été relativement
chaud et sec, c’est le cas du modéle
Arpegel, ou chaud et humide dans le
cas de Hadgem?2. Pour les simulations
(CNCM33 et Arpege-A1B), la période
estivale ne montre pas de changement
des quantités de précipitations, avec une
augmentation modérée des tempéra-
tures. En période hivernale, CNCM33
simule des anomalies de précipitations
aussi importantes que Hadgem?2, mais
avec des anomalies de température
moins fortes pour CNCM33.

Sceénarios d'émissions

Sur la base du programme Clean Air
For Europe, la Commission euro-
péenne a adopté en 2005 une stratégie
thématique ayant pour objectif la pro-
tection a long terme de la santé
humaine et de I’environnement contre
les effets de la pollution atmosphé-
rique. Dans ce cadre, il a pu étre établi
différents scénarios d’évolution proba-
ble des émissions polluantes. Le scéna-
rio de référence utilisé dans cette
étude, appelé Current Legislation, sup-
pose la mise en ceuvre intégrale de la
législation existante sur la pollution de
’air et I’absence de 1égislation supplé-
mentaire. Les données de prévisions
utilisées pour les émissions de 1’Union
Européenne sont disponibles avec le
modele GAINS-Europe online dans le
groupe de scénarios TSAP_2012 (basé
sur les résultats du projet EC4AMACS).
Dans les prochaines décennies, les pré-
visions indiquent que les émissions de
SOy vont étre réduites drastiquement
puisqu’il est envisagé une diminution
de plus de 70 % en 2030 par rapport a
2005 (Amann et al., 2012). Des bais-
ses de plus de 65 % en 2030 par rap-
port a 2005 seront aussi attendues dans
les émissions de NO,, notamment
concernant le trafic maritime (Amann
et al., 2012). Les émissions de NH;
évolueraient substantiellement ; cepen-
dant, il y a de grandes différences dans
la projection de 1’évolution des émis-
sions de NH, entre les Etats membres
(Skjoth et Geels, 2013). Par exemple,
au Danemark, les émissions devraient
diminuer, alors qu’en France les émis-
sions en 2050 seraient du méme ordre
de grandeur qu’en 2005 (Amann et al.,
2012).

Résultats : projections
a I'horizon 2020-2040

Pluviométrie

Les anomalies entre les précipitations
observées (1990-2008) et prévues
(2020-2040) par les quatre simulations
choisies ont été calculées sur I’ensemble
des sites utilisés dans cette étude (figure
6). Sur la moyenne annuelle de la
période 2020-2040, les changements de
pluviométrie par rapport a la période
1990-2008 montrent une distribution
spatiale particuliére. On observe tout
d’abord un contraste est-ouest. A 1’in-
verse de la partie ouest, dans la partie est
les précipitations annuelles augmentent
avec un changement compris entre 0 et
20 % sur Hadgem2 et CNCM33. La
deuxiéme caractéristique géographique,
partagée par les simulations et plus
modérément par Hadgem2, implique
des changements dans le Sud méditerra-
néen et le Sud-Ouest. Pour ces deux
zones, les précipitations annuelles dimi-
nuent pour 2020-2040, avec des change-
ments compris entre —10 % et —20 %.

Ces disparités régionales s’accentuent
dans les projections des changements de
la pluviométrie saisonniere (figure 6).
Sur les reliefs des Alpes, du Massif cen-
tral, du Jura, des Vosges et des
Ardennes, les simulations prévoient en
hiver une augmentation de pluviométrie
(entre 0 et 30 %), mise a part la simula-
tion Arpegel. Sur les fagades maritimes
du territoire, un asséchement est généra-
lis¢ en hiver pour toutes les simulations
avec des pourcentages plus forts et supé-
rieurs a 50 % pour Arpegel. Ces projec-
tions sont en accord avec les résultats de
Boé et al. (2009) qui prévoient que, sur
la période 2046-2065 par rapport a la
climatologie 1971-2000, les change-
ments de pluviométrie seront marqués,
en hiver, par un fort contraste spatial,
entre le sud-est et le sud-ouest de la
France. En été, une diminution des pré-
cipitations sur les reliefs est indiquée par
les simulations Arpege-A1B et Arpegel
(figure 6). Les résultats des modeles
Hagdem2 et CNCM33 suggerent une
augmentation des précipitations quasi
généralisée sur le territoire et de fagon
plus marquée sur la pointe bretonne.

Chimie des dépots
atmosphériques

Avec le modéle statistique de régression
linéaire présenté plus haut, les données
passées de dépots de sulfate non marin
(nssSO?), de nitrate (NO;") et d’ammo-
nium (NH,") ont été reconstruites en

utilisant les émissions issues des activi-
tés anthropiques et les précipitations
issues des données Safran a proximité
des stations des trois observatoires
nationaux. Le scenario d’émission
TSAP-2012 et les quatre simulations de
projections climatiques ont été utilisées
entre 2020-2040 (Arpegel, Arpege-
A1B, Hadgem2, CNCM33). Les scéna-
rios plus ou moins secs et plus ou moins
pluvieux donnent des résultats similai-
res en matiere de changements projetés
sur les dépdts. Une moyenne des résul-
tats de simulation des quatre scénarios a
donc été utilisée pour tenir compte de
I’évolution possible future de la chimie
des dépots atmosphériques issue des
quatre simulations.

Changements annuels projetés

La figure 7 représente les changements
annuels projetés, entre 2020-2040, par
la moyenne multisimulations (n = 4) des
dépots projetés de nnssSO3, NO;~ et
NH," sur les sites des observatoires, en
référence avec les dépots modélisés
entre 1990 et 2008. Les diminutions
projetées sont fortes et homogenes pour
les dépdts de nssSO; comprises entre
—45 % et +1 %. Les changements proje-
tés pour les dépots de NO;™ ne sont pas
homogenes, une baisse pour 25 stations
en moyenne de 21 % et une augmenta-
tion pour 12 en moyenne de 23 %. Les
changements projetés des dépots de
NH," sont faibles et sur de nombreux
sites, ils sont prévus a la baisse, com-
prise entre 25 % et 2 %.

Sur les dépdts, le motif déterminant des
évolutions futures est dépendant du lien
actuel entre les dépdts et les émissions
polluantes. Dans le passé, malgré une
réduction globale des émissions, les
dépdts de NO;™ ont pu augmenter sur
certains sites. Plusieurs hypothéses peu-
vent étre avancées : le role des oxydes
d’azote dans le budget d’oxydants
atmosphériques (Pun et Seigneur,
2001) ; ’'implication des émissions d’au-
tres polluants (tels que SO,, NH; et les
composés organiques volatils) et le role
du nitrate de peroxyacétyle (PAN) dans
la formation de NO;™ (Stockwell et al.,
2003). La modélisation statistique repro-
duit cette non-linéarité entre émissions
et dépots de NO;~. Malgré la réduction
des émissions de NO,, il n’y aurait pas
de diminution nette globale des dépots
de NO; a I’horizon 2020-2040.

En raison du poids dans les régressions
de la variable pluviométrique (coef-
ficient de régression égal a 0,644 par
exemple au site WMOSRE, cf. équation
2), il apparait que la précipitation est le
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Figure 7. Changements projetés des dépdts annuels d'ammonium (NH,*), de sulfate non marin
(SO7) et de nitrate (NO;") selon la moyenne multi-modgles entre 2020-2040, par rapport a la période
1990-2008 sur I'ensemble des sites utilisés dans cette étude.

facteur d’influence majoritaire dans la
modé¢lisation statistique des dépots
ioniques. Cependant, 1’influence des
émissions n’est pas négligeable, comme
I’illustre la différence d’amplitude des
changements des dépots de NH," et de
ceux de nssSO; . Alors que les change-
ments annuels projetés des dépots de
nssSO3Z peuvent étre proches de —50 %,
ceux de NH," ne dépassent pas les
—20 %. Ceci est principalement di aux
écarts dans les scénarios d’émission qui
prévoient des changements importants
pour SO, et des changements faibles
pour NH;, respectivement —70 % et
+1,8 % entre 2005 et 2030.

Changements
saisonniers projetés

Les écarts saisonniers de dépots de
nssSOZ, NH," et NO;™ entre le temps
présent et les simulations futures ont été
analysés sur les stations selon les quatre
simulations climatiques sélectionnées.
La figure 8 représente la variation tem-
porelle des dépots de NO;™ sur 28 jours
des précipitations et des dépots aux
temps présent et futur simulé sur le site
BCO5CR, choisi pour son anomalie
positive (+25,6 %) en dépots de NO; .
Aujourd’hui, les précipitations sur ce
site présentent une variation bimodale
avec un pic de précipitation au prin-
temps et un autre plus intense en
automne, les maxima de dépots inter-
viennent au printemps et a la fin de
I’été. Dans le cas du futur 2020-2040,
les précipitations simulées par
Hadgem?2 et CNCM33 seraient plus
intenses au printemps et en fin d’été,
respectivement. Une augmentation des
précipitations forcerait nettement le

dépot a I’augmentation sur ces périodes.
La courbe bimodale des dépots serait
conservée sous simulation CNCM33 et
Arpegel, alors que la courbe bimodale

Précipitations (mm)
150 35

des précipitations n’existerait pas sous
simulation CNCM33. Ainsi, au prin-
temps, le pic des dépots ne serait
pas controlé par les précipitations dans
cette simulation. Dans ce cas précis, le
changement dans les émissions anthro-
piques pourrait avoir une influence plus
marquée que les précipitations.

Les résultats sur le sitt WM67DO sont
présentés dans la figure 9, choisi pour ses
anomalies négatives (28,7 %) de dépots
annuels de nssSO; en 2020-2040 par
rapport a 1990-2008. Les quatre modeles
s’accordent en moyenne sur une diminu-
tion des précipitations en hiver et une
augmentation sur la fin de 1’été. Les
dépots de nssSO? qui actuellement peu-
vent varier du simple au double entre
I’hiver et le printemps, sont simulés a la
baisse sur cette période et présenteraient
un pic, non plus printanier, mais estival,
suivant celui des précipitations.
Linfluence de la tendance dans les émis-
sions serait dans ce cas plus marquée.
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Discussion

A ces prédictions de dépots de
nssSOZ, NO, et NH," sont associées
des incertitudes de différentes prove-
nances.

En premier lieu, il y a ’incertitude liée a
la capacité du mod¢le statistique a
reproduire les mesures de dépots. Cette
incertitude est le résultat du choix du
type de modele, des variables, dont cer-
taines, trés déterminantes, peuvent étre
manquantes. Dans la mesure ou ces
variables ne sont pas corrélées entre-
elles ou a d’autres variables explicatives,
la température et 1’humidité relative
pourraient étre utiles a la modélisation.
De plus, I’incertitude du modele statis-
tique est reliée a la qualité de la pluvio-
métrie modélisée issue de 1’analyse
Safran. En effet, les corrélations peuvent
étre faibles entre ces modélisations et les
observations pluviométriques sur cer-
tains sites, notamment en zone monta-
gneuse. Les précipitations sont difficiles
a modéliser, car leurs processus de for-
mation intégrent des processus non
linéaires a tres petite échelle. L utili-
sation de ces précipitations modélisées
était néanmoins indispensable pour pou-
voir s’affranchir de ce biais dans les pré-
visions de dépots.

En second lieu, a cette incertitude du
modele statistique, il faut associer les
nombreuses autres sources d’incertitu-
des, depuis la métrologie des dépdts
atmosphériques jusqu’aux représenta-
tions dans les mode¢les climatiques de la
physique des phénomenes. 1l faut égale-
ment ajouter les incertitudes liées aux
scénarios d’émissions de gaz a effet de
serre, a la prise en compte des facteurs
socio-économiques et aux éventuelles
rétroactions.

Concernant, les modéles climatiques,
la modélisation des nuages et le role
des aérosols ont été identifiés comme
des sources majeures d’incertitudes
dans les travaux a 1’échelle globale.
Ces sources d’incertitudes des simula-
tions climatiques ont été étudiées en
détail par le Groupe d’experts inter-
gouvernemental sur 1’évolution du
climat (IPCC, 2013). Pour pouvoir uti-
liser ces simulations dans des études
d’impacts, la méthode de descente
d’échelle ajoute une nouvelle source
d’incertitude. La désagrégation statis-
tique s’appuie sur la circulation a
grande échelle et sur les types de temps
associés (Pagé et al., 2009). Cette
méthode est fondée sur une hypothese
forte, celle de la conservation des liens
physiques entre les variables locales

climatiques a prévoir et la circulation
atmosphérique a grande échelle, entre le
climat présent et le climat perturbé. Pour
les précipitations, Quintana-Segui et al.
(2010) ont indiqué que les méthodes de
descente d’échelle produisent des ten-
dances similaires sur le long terme, mais
que, spatialement, les différences peu-
vent étre importantes, en particulier
dans la zone méditerranéenne, les zones
cotieres et les zones montagneuses,
d’autant plus que ces différences dépen-
dent des saisons.

S’agissant des émissions de gaz a effet
de serre, les scénarios fondés sur le
forgage radiatif des différents compo-
sants atmosphériques Representative
Concentration Pathway (RCP) ont
été couplés a des projections socio-
économiques (SSP) lors de la phase 6
du projet d’intercomparaison de modé-
les couplés — CMIP6. Lutilisation de
plusieurs modéles est, a ce jour, le
meilleur moyen de rendre compte des
incertitudes sur les modeles. Par
conséquent, 1’utilisation de plusieurs
modéles d’émissions anthropiques
serait aussi intéressante pour évaluer
les incertitudes sur cette composante.

De nombreuses études ont été réalisées
sur le devenir de la composition chi-
mique des dépots atmosphériques dans
un contexte de changement climatique
a une échelle locale et globale (Hole,
2008 ; de Vries et Posch, 2011). Ces
études ont montré la nécessité de pren-
dre en compte I’influence des tendan-
ces des précipitations, liées aux
évolutions climatiques synoptiques,
sur celles de la composition chimique
des dépdts atmosphériques. En outre, il
est important de coupler les évolutions
sur la pluviométrie avec les change-
ments de température et les change-
ments d’émissions anthropiques de
polluants. Skjoth et al. (2013) indi-
quent que lors d’un changement clima-
tique les effets de la température sur
les émissions d’ammoniac sont plus
prononcés. Hole et Engardt (2008) ont
montré que les dépots secs d’ammo-
nium augmenteraient sur la période
2021-2050, par rapport a la période
1961-1990, potentiellement sous 1’ef-
fet d’'une augmentation des surfaces
humides et d’une augmentation de la
volatilisation de ’ammoniac.

Conclusion

La complexité du systéme physico-
chimique atmosphérique limite 1’apti-
tude des modéles déterminants de
chimie-transport a prévoir (dans le

temps présent et dans le futur) la chi-
mie des dépots atmosphériques. Une
approche complémentaire a été congue
dans ces travaux a partir de longues
séries de mesures issues de trois obser-
vatoires frangais de surveillance de
la pollution de fond. Un modele
statistique a été¢ développé a partir de
variables explicatives (émissions pol-
luantes, précipitations et indices sai-
sonniers) pour reproduire les dépots
soufrés et azotés collectés sur 37 sta-
tions des observatoires nationaux. La
construction de ce modele a été conso-
lidée sur I’historique des données pour
pouvoir envisager des prévisions. A
I’horizon 2020-2040, les émissions
polluantes ont été estimées a partir du
scénario A1B et les précipitations a
partir de quatre simulations clima-
tiques Arpege-Al1B, Arpegel,
Hadgem?2 et CNCM33. En combinant
simultanément les émissions polluan-
tes et les précipitations a I’horizon
2020-2040, le modele statistique prévi-
sionnel a permis d’appréhender les
changements projetés de la composi-
tion chimique des dépdts atmosphé-
riques. Les résultats obtenus montrent
que les dépdts de nssSO3 et de NH,*
sont susceptibles de diminuer (respec-
tivement en moyenne de 35 % et de
11 %), mais ceux de NO;™ pourront
augmenter ou diminuer selon des
disparités régionales (en moyenne
—7 %). Le changement des variabilités
saisonnieres des pluviométries pourrait
forcer les dépots a I’augmentation. Ce
travail montre tout I’intérét des don-
nées d’observation sur le long terme,
que ce soient les variables climatiques
ou la composition chimique des dépots
atmosphériques pour une meilleure
compréhension des liens pollution
atmosphérique-climat et pour I’évalua-
tion des politiques de réduction des
émissions polluantes. Le modele statis-
tique pourrait notamment étre réutilisé
en post-traitement statistique pour
améliorer des modélisations détermi-
nistes de chimie-transport.
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