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Ce travail s’est inséré dans le cadre du programme européen TAGGSI. Ce programme
a eu pour objectif principal d’améliorer la compréhension des facteurs conditionnant
I’établissement des concentrations dans les neiges récentes du Groenland. Le but final est de
permettre a terme une meilleure interprétation des paléodonnées. C’est dans cette optique que
les campagnes relatives & ce programme se sont déroulées & Summit sur le site de forage
GRIP/GISP. Pour notre part, nous nous sommes consacrés plus particuliérement a I’étude des
facteurs influant sur la saisonnalité de I’aérosol minéral archivé dans les neiges. Ainsi, nous
avons pu envisager I'influence de la source et du transport par I’identification de la source
géographique de I’aérosol pour différentes saisons. Nous avons ensuite tenté d’évaluer le role
de Iabattement sur la saisonnalité. Pour ce faire, une détermination de la taille des particules

et une estimation de la nature de leur surface a été menée.

Cette étude est principalement axée sur I’étude de deux puits (ATM 91 et ATM 92)
collectés a quelques kilométres de distance et possédant une année de dép6t en commun. En se
basant sur I"absence de variabilité spatiale sur cette distance & Summit, ces deux puits ont été
superposes en suivant la chronologie de leur dépét. Ceci nous a permis de reconstruire un puits
unique couvrant 4 années de neiges accumulées et assurant ainsi une bonne représentativité des
variations saisonniéres observées. La datation du puits s’est effectuée sans ambiguité sur la
base du maximum observé pour certaines espéces chimiques traceur des saisons. Ainsi du
printemps 1987 au printemps 1991, les maxima en aluminium et en sulfate ont été associés aux

couches de printemps, les maxima en H,O, a I’été et les maxima en sodium soluble a I’hiver.

Les concentrations en aluminium dans le matériel particulaire incorporé augmentent
d’un facteur 10 au printemps. Or, le tassement des couches de neige en fonction de la
profondeur conduit & un lissage du signal ne permettant plus de distinguer les annéés a partir
d’une certaine profondeur. Dans ce cas, on peut imaginer que I'interprétation du signal archivé
en terme de variations de I’atmosphére n’est effectivement associé qu’au printemps et ne
permet pas de refléter I’état de I’atmospheére pendant les 9 mois restants. Par conséquent, il est
nécessaire de s’interroger sur I’origine de ce pic saisonnier en aluminium. Les différents

facteurs incluant les sources, le transport et I’abattement ont donc été envisages.
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En dépit de la connaissance des sources et des processus de transport de 1’aérosol
minéral impliqués dans les épisodes de I’ Arctic Haze, la différence de saisonnalité d’apparition
de ce phénomene sur les différents sites de la calotte rend nécessaire une étude spécifique des
sources et du transport a Summit. En revanche, sachant que le dépdt humide est le processus
dominant a Summit, I’étude de Iinfluence de I’abattement a pu étre réduite a 1’étude des
particules nucléés aux cours d’un événement neigeux. Plus particuliérement, 1’évolution de
facteurs caractéristiques comme la taille ou la nature de la surface des particules est en mesure

de traduire une variation saisonniére de I’abattement.

La détermination des coefficients d’abattement déduite de I’étude de couples d’aérosols
et de neiges fraiches collectés pendant I’été, indique une similarité de comportement entre les
éléments de 'aérosol minéral. Ceci souligne leur association au sein de mémes particules,
confirmée par la forte corrélation entre DPaluminium et les autres éléments minéraux.
Cependant, ces éléments peuvent étre associés a des particules terrigénes mais également
anthropiques puisque les particules de combustion issues de centrales thermiques a charbon
possédent une signature chimique similaire. Afin d’identifier I’origine du matériel minéral
présent, une analyse du rapport Si/Al dans les neiges a été effectuée. La valeur élevée, obtenue
sur ensemble du puits est compatible avec les valeurs relevées pour les aérosols terrigénes
provenant d’un transport longue distance. En revanche, elle semble exclure I'influence d’une

source anthropique de combustion industrielle.

Afin de conforter ces premiers résultats, une analyse individuelle des particules,
effectuée sur 2 échantillons correspondant & une couche de printemps (1990 et 1991) et 2
échantillons correspondant & une couche d’hiver (1989-1990 et 1990-1991) a été menée. Cette
analyse statistique menée par Microscopie Electronique a Transmission, associée & uh systeme
de micro-analyse chimique, a permis Iidentification des différentes particules. L’abondance
relative de celles-ci indique une trés large prédominance des espéces terrigénes. En outre, des
traceurs comme les verres volcaniques, probablement d’origine islandaise, ou les diatomées

d’origine continentale ont été identifiés sur tous les échantillons.

Afin de localiser la source géographique de I’aérosol terrigéne atteignant Summit,

I’ensemble des régions arides et semi-arides de I’hémisphére nord a été considéré. Cependant,
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compte tenu des trajectographies de masses d’air & 10 jours sur Summit, les déserts américains
et de ’Est de I’ Asie semblent étre les régions-source les plus probables. Cette derniére région-
source des dépdts dans les neiges récentes de Summit a été identifiée par certains auteurs a
aide de plusieurs traceurs. N’ayant accés qu’a la composition minéralogique, nous avons
confirmé la source asiatique pour les échantillons de notre puits. En effet, ces derniers
présentaient une composition similaire sur toutes les saisons, riche en muscovite-illite, pauvre
en smectite et en plagioclases et avec un rapport kaolinite/chlorite faible. Les caractéristiques

de cette composition sont fortement compatibles avec une source asiatique.

L’utilisation de rapports interélémentaires comme Mg/Al et Ti/Fe nous a permis de
distinguer plus précisément I'origine des particules incorporées dans les neiges de Summit
parmi les 3 principales zones sources de poussiéres situées en Asie. Par ailleurs, I’aspect
conservatif de ces rapports au cours de I’archivage des particules de ’aérosol minéral a été
vérifi€. La confrontation des valeurs obtenues pour les échantillons du puits ATM 9192 avec
les données de la littérature indique comme origine probable, la région des loess du plateau
central de Chine. Cette localisation est mise en évidence pour tous les échantillons du puits
ATM 9192 indiquant I’absence d’une variation saisonniére de I’origine des particules. Dans
cette zone, I'intensité des émissions est saisonniére, caractérisée par un pic au printemps, ce qui
pourrait suggérer la prédominance du facteur source sur la saisonnalité de I’aérosol dans les
neiges par rapport a des modifications saisonniéres de la circulation atmosphérique qui

pourraient conduire & un changement de localisation des sources.

Comme Defficacité de I’abattement des particules terrigénes est liée & la concentration
en noyaux de nucléation dans le nuage précipitant, I’évolution de la taille des patticules de
’aérosol a été suivie. Ceci nécessite ’étude de la variation granulométrique de 1’aérosol
atmosphérique au cours des saisons. Malheureusement, une telle collecte n’a été réalisée que
pendant I'été. Pendant cette saison, I’analyse d’un échantillon d’aérosol et de neige fraiche
indique une distribution monomodale similaire dans les deux phases avec un diamétre médian
en nombre compris entre 0.2-0.3 um. Ceci suggere que la distribution granulométrique des
particules terrigénes n’est pas affectée par les phénoménes de nucléation du moins pendant
cette saison. Cette distribution déduite de notre protocole de comptage a été validée par la

conversion en distribution granulométrique en masse pour les échantillons de printemps. Le
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diamétre médian est compris entre 2 et 3 um en accord avec un apport longue distance. Ceci
est confirmé pour I’ensemble des échantillons du puits qui présentent la méme distribution
quelque soit la saison. Cette uniformité de la distribution granulométrique en nombre semble

exclure I'influence de la taille sur un abattement préférentiel au printemps.

Enfin, nous avons tenté de relier I’efficacité du dépdt des particules terrigénes a la
nature chimique de leur couche de surface. En effet, en raison des nombreuses contraintes
physiques et chimiques expérimentées par la particule au cours du transport, cette derniére
peut subir une mise en solution partielle conduisant les éléments majoritaires de la matrice
minérale a former des sels insolubles d’aluminium et probablement de fer, contrblant leur
solubilité. A la différence du sodium crustal, la fraction soluble en aluminium le long du puits
reste effectivement constante, en dépit de la forte variabilité de la fraction insoluble suggérant
ainsi I’existence d’un facteur limitant associé & un complexe insoluble. Bien que ne connaissant
pas la contribution des différentes formes redox du fer, la similarité de la distribution
soluble/insoluble, obtenue entre I’aluminium et le fer, suppose également un contrdle
thermodynamique avec un complexe insoluble. Cependant, I’étude du fer nécessitait la mesure
de cet ¢lément sous ses deux degrés d’oxydation, information qui ne nous était pas accessible

dans le cadre de cette étude.

L’identification des phases insolubles de I’aluminium dépend de la valeur du pH. Ce
parametre a €t¢ mesuré dans un premier temps dans nos échantillons de neige, aprés fusion
hors CO; au laboratoire. Il s’est révélé constant sur ’ensemble des échantillons du puits restant
compris entre 5.1 et 5.7. Cette approche n’est cependant pas satisfaisante puisque la
composition de la neige fondue ne refléte pas nécessairement celle des nuages dans fesquels la
nucléation s’opere. Pour y remédier nous avons envisagé plusieurs approches. Nous évons tout
d’abord considéré que les brouillards étaient plus représentatifs des gouttelettes en surfusion
présentes dans le nuage compte tenu de I’altitude du site. Selon le type de collecteur de
brouillard utilisé, les valeurs estimées dans ce cas sont inférieures de 0.2 4 0.5 unité de pH par
rapport a celles mesurées hors CO, dans nos échantillons de neige fondue. Afin de tenter de
s’affranchir des éventuels artefacts de mesure liés aux collecteurs, nous avons adopté une
méthode de calcul basée sur Pefficacité d’abattement de I’aérosol atmosphérique par le

brouillard. Le calcul effectué indique que 1’on peut envisager pour les ions sulfates, un facteur



Conclusion générale 163

pouvant étre 100 fois plus élevé que celui mesuré. Dans ce cas, le pH serait inférieur de 2
unités a celui mesuré dans les neiges fondues. Ces différentes estimations conduisent finalement
a prendre en compte une gamme de pH comprise approximativement entre 3 et 5. Dans ces
conditions et en se référant plus précisément au modéle de spéciation développé pour
I’aluminium, il est difficile d’identifier la nature du sel de surface. En revanche;, on peut
admettre que I’absence de saisonnalité pour les valeurs du pH mesurées dans les neiges est
conservée pour les gouttelettes du nuage. Par conséquent, en supposant que la fréquence des
précipitations pendant le transport différe peu entre les saisons, ’abattement n’apparait pas
comme un facteur prépondérant sur la saisonnalité de I’aérosol minéral archivé dans les neiges.
Ceci semblerait donc suggérer la prédominance de la source sur la saisonnalité des particules

minérales collectées dans les neiges récentes de Summit.

Cette étude souffre néanmoins de I’absence de données complémentaires. Tout
d’abord, il n’a pas été possible pour des raisons logistiques d’acquérir un prélévement de
I’aérosol atmosphérique sur I’ensemble de 1’année. Un prélévement mieux ajusté entre les
aérosols et les neiges fraiches et une extension de ces mesures aux campagnes hivernales
permettrait notamment de confirmer avec plus de certitude I'influence de la taille des particules
sur I’abattement. D’autre part, I’estimation de la composition des gouttelettes en surfusion ne
peut pratiquement s’effectuer sur ce site que par la collecte des gouttelettes de brouillard. Ceci
neécessite d’abord une intercalibration entre les différents types de collecteur. Ensuite, une
meilleure connaissance de la fréquence des brouillards, du contenu en eau, de la taille des
gouttelettes et I'influence de la solubilité de gaz acide sur la composition de ces gouttelettes est

nécessaire.

“ah

Enfin, étude de l’altération de ’aérosol minéral au cours du transport' demande
également a €tre approfondie. En particulier, la contribution en fer ferreux doit étre déterminée
par un protocole de collecte et de séparation, adapté aux différents degrés d’oxydation du fer.
D’un point de vue plus général et en s’écartant des objectifs du travail présenté dans cette
thése, étude de la fraction soluble des éléments terrigénes au cours du transport permet de
mettre en évidence I’existence d’une altération de surface, sous la forme de complexes
insolubles de fer ou d’aluminium. Ces sels sont susceptibles d’agir de fagon significative sur le

bilan radiatif des particules d’une part par un effet direct en modifiant leurs propriétés
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d’absorption et de diffusion de la lumiére et d’autre part indirectement en modifiant leurs
propriétés nucléatives. Ainsi, une généralisation de ce type d’étude pour les particules
présentes dans les panaches d’aérosols transportés & grande distance contribuerait 4 une

meilleure modélisation de I’influence de ces particules sur le bilan radiatif terrestre.
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