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Modélisation biophysique des émissions de NO par les solsramles, spatialisation et
impact sur la chimie troposphérique a I'échelle régionale.

Les inventaires d’émissions biogéniques dans les modelgsialité de I'air sont peu adap-
tés, car baseés sur l'utilisation de facteurs d’émission) (RByens ils intégrent partiellement les
variables environnementales et techniques pilotant cesséns. Le but de cette these a été
d’améliorer la prise en compte des émissions de NO par Issagpicoles dans le modele de
chimie transport CHIMERE. Ce travail se base sur un modelgrd-écosysteme CERES-EGC
qui simule la dynamique de I'azote dans le systeme sol-plash module d’émission de NO
y a été intégre et le test sur des données expérimentalestaéneonécessité de modéliser les
échanges de masse et de chaleur pres de la surface du solmD&giens annuelles ont révéle
une variabilité saisonniere des émissions selon le clitdaseratiques culturales. Les émissions
varient de 1 a 4 kg N-NO hd sur un an, soit a des FEs de 1-2% selon les doses de fentilisati
Puis, une cartographie des émissions a été réalisée geutd’ France, en combinant I'utilisation
de CERES-EGC a des méthodes de systemes d’informationag#ogue et diverses bases de
données. La prise en compte des pédopaysages de la régmenadot influencé les émissions.
Notre approche conduit a des émissions totales de 2.7 kt NtM®@4 mois et a une moyenne de
5.1 kg N-NO ha'! (FE de 3.4%). Enfin, I'outil a été couplé a CHIMERE afin d’éwalliimpact
des émissions de NOXx par les sols sur la formation;diOnfluence des émissions s’explique
par les régimes chimiques (perte d’@ans le panache urbain et production g&dpplémentaire
aux alentours) et varie de 1 a 8 ppb ¢’@our des concentrations de fond de 50 a 100 ppb.

Mots-clés : émissions de monoxyde d’azote (NO), ozone, tisadid®n, CERES-EGC, CHIMERE,
systémes d’information géographique



Biophysical modelling of NO emissions by crops, spatializeon and impact on the
photochemical formation at regional scale.

Biogenic inventories used in the chemistry transport mo®@&mrM) are simplified, because
they are based on the application of emission factors wigthly integrate the influence of en-
vironmental conditions that guide emissions of NO. The afithis work is to perform the recog-
nition of NO emissions into the CHIMERE CTM. This work is bdsan the agro-environmental
model CERES-EGC, which allows to simulate the dynamics wbgen and water in the soil-
crop system. The implementation of a parametrization of M@ssions and its tests with ex-
perimental data, showed that taking into account the firstimeters of soil to describe heat
and matter exchanges is fundamental. The simulations of N& emissions showed a strong
seasonal variability due to the climate and the crop prestaonditions. We obtained a total of
1-4 kg N-NO ha', which represents an emission factor (E.F.) of 1-2% in i@hato fertilizer
doses. Next, we realized a map of NO emissions for the lle dedeér area near Paris, using
CERES-EGC, geographical information systems and variatsbases. The recognition of the
different types of soil in the area revealed to induce an irgm variability on NO emissions.
This work allows to quantify the total rates of NO emissiorsuad 2.7 kt N-NO for 14 months
and an averaged emission of 5.1 kg N-NO héE.F. Of 3.4%). At last, maps on NO emissions
were implemented into the regional version of CHIMERE inesrtb estimate the role of NO
emissions into the production of;OResults showed NO emissions contributed -8 ppb of
O, on the photochemical formation. Their effects can be erpldiby the chemical regimes.

Keywords : NO emissions, ozone, modelisation, CERES-EGOMERE, geographical in-
formation systems.
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Notations et unités

Le temps universel

Le temps universel coordonné, que I'on note UTC, est I'héarale & Greenwich. La ville,
située en Angleterre, est localisée sur le méridien de todgiO. Il est midi en UTC lorsque le
soleil se trouve au méridien de Greenwich.
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Chapitre 1

Introduction générale

1.1 Contexte de la these

La composition chimique de I'atmospheére naturelle résideéchanges de matiere entre les
différentes sphéres de I'environnement, qui constituesti/cles biogéochimiques des éléments
de I'environnement terrestre (Delmas etal., 2005), simélds (C, H, O, N, P et S) constituent
95% de la biosphére. Les écosystémes naturels et agrianiesstamment le lieu de produc-
tion de gaz a effet de serre et précurseurs d’ozone commesk@an de CQ par la respiration
des plantes et du sol, I'émission de protooxyde d’azot®()Nou de NQ par les processus mi-
crobiologiques, et I'émission de GHbar les sols saturés d’eau. Leurs cycles biogéochimiques
sont actuellement perturbés par les activités humaingsuiBeles décennies, la population dé-
mographique mondiale croit de fagon exponentielle etlidatiion d’engrais suit cette tendance,
une partie des appports d’engrais peut étre réeémise varsokphere sous forme gazeuse apres
transformation microbiologique dans le sol.

Parmi les composés émis, les oxydes d’azote (NONO + NGO,) représentent d’'impor-
tants précurseurs d’ozone et sont en partie responsablesiddication de la troposphére. L'o-
zone (Q), est I'un des principaux acteurs de la pollution photogire dans la troposphere
et également un gaz a effet de serre. Il s'agit d’'un gaz sesmtbrmé a partir des émissions
anthropiques de composés organiques volatils et des oxlyaeste, en présence d’un fort ray-
onnement solaire.

Les effets des NQet de I'O; démontrés a maintes reprises, causent un impact direc sur |
santé publique, la végétation et le climat. L'ozone peutrdowmer & une réduction des voies res-
piratoires et a une destruction des stomates sur les plakt&chelle globale, les NQet I'O;
participent au réchauffement climatique additionnel cariemsouligne le Quatrieme Rapport
du GIEC (Fig! 1.1). L'ozone est I'un des principaux gaz ateffe serre, puisqu’il est le 3eéme
contributeur au forcage radiatif positif (0.35 WAnSon forcage radiatif est supérieur a celui
du N,O et équivaut a celui des gaz halocarbonés. A I'échelle n&dgo les émissions de NO
participent a la formation des pics de pollution d,@ouvant toucher la santé publique et altérer
la végétation. De fait, la prévision des émissions biogéescde NQ liées aux apports d’engrais
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représente un enjeu important pour la qualité de l'air.

Components of radiative forcing for principal emissions
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FiG. 1.1 :Composantes au forcage radiatif avec la contribution d@:prseurs\ (AR4AWG1 , 2007)

Les activités humaines continuent a augmenter dramatigoelas émissions de NQrvers
'atmosphére. Parmi elles, les émissions issues des sat®k@g sont reconnues comme sources
importantes de NO a I'échelle globale sur 'ensemble descesuanthropiques et naturelles de
NO,, comme le confirme le Quatrieme Rapport du GIEC (AI?4) (AR4 W@QO?). Le tableau
1.2 issu de I'AR4, réunit les principales sources de NO,iguas leur contribution respective au
budget globale des émissions de NO

Actuellement, les estimations globales des émissions de pd@les sols agricoles varient
de5a20 Tg Nun~! dDavidson and Kingerléé, 1997; Delmas et al., 1997), ebstent assez
incertaines (Tableau 1.2). Celles-ci sont généralemes@dsasur des pourcentages d’émission




1.1. CONTEXTE DE LA THESE 5

Source NO, NHg Ny©
TAR? AR4b TAR= AR4a TARe AR4
Anthropogenic sources
Fossil fuel combustion 33 25.6 0.3 2.5d 1.3/0.7 0.7
& industrial processes (20-24) (21-28) (0.1-0.5) (0.2-1.8) (0.2-1.8)d
Aircraft 0.7 -
(0.2-0.9) (0.5-0.8)
Agriculture 2.3f 169 34.2 358 6.3/2.9 2.8
(0-4) : (16-48) (16-48) (0.9-17.9) (1.7-4.8)¢
Biomass and biofuel 71 5.9 5.7 544 0.5 0.7
burning 2-12) 6-12) (3-8) (3-8) (0.2-1.0) (0.2-1.0)¢
Human excreta _ _ 2.6 2.69 _ 029
(1.3-3.9) (1.3-3.9) (0.1-0.3)h
Rivers, estuaries, coastal _ _ _ _ _ 1.7
zones (0.5-2.9)i
Atmospheric deposition _ 0.30 _ _ _ 0.6i
: (0.3-0.9)h
Anthropogenic total 431 334 42.8 45.5 8.1/4.1 6.7
Natural sources
Solls under natural 3.3 7.3 24 249 6.0/6.6 6.6
vegestation (3-8) (5-8) (1-10) (1-10) (3.3-9.9) (3.3-9.0)¢
QOceans _ _ 8.2 8.2¢9 3.0/3.6 3.8
(3-16) (3-6) (1.0-5.7) (1.8-5.8)k
Lightning 5 1.1-6.4 _ _ _ _
2-12) (3-7)
Atmospheric chemistry <05 _ _ _ 0.6 0.6
i (0.3-1.2) (0.3-1.2)¢
Natural total 8.8 8.4-13.7 10.6 10.6 9.6/10.8 11.0
Total sources 51.9 41.8-47.1 534 56.1 17.7/14.9 17.7
(27 .2-60.9) (37.4-57.7) (40-70) (26.8-78.4) (5.9-37.5) (8.5-27.7)

FIG. 1.2 : Sources globales (Tg N ah) de composés azotés pour les années 1990 (AR4 WG1 , 2007)

(oufacteurs d’émissiorliés a un type d’écosysteme qui ont été estimés a partir digjges ex-
périmentations. Ces pourcentages d’émission sont dépendiaconditions climatiques, comme
la températuré (Stohl et al., 1996; Williams et al., ]l992)1€efa(;on tres simplifiée, de pratiques
cuIturaIes\(StohI etal., 1996).

A I'échelle nationale, les émissions de N&ont difficiles a prendre en compte dans les inven-
taires en raison du manque de données. Dans l'inventaire natian@edtre Interprofession-
nel Technique d’Etudes de la Pollution AtmosphériQerEPA) en France, les émissions de
NO, attribuées au secteur Agriculture correspondaient just2004 aux émissions issues de
la combustion d’énergie fossile dans le cadre des actiaggEoles (tracteurs, trongconneuses,
...). Depuis 2004, l'inventaire tient compte des émissi@adNO, par les sols, en utilisant I'une
des méthodologies du guide EMEP/CORINAIR, issue des tradauBouwman and Boumans
d2002b). D’aprés cette méthodologie, 0.7% de I'azote nainést émis sous forme de NO. Elle
prend en compte l'influence des types d’engrais utilisésstqliantités épandues. Ces travaux

Ipar définition, un inventaire d’émission est un recenseraenhe quantification des émissions dans I'atmo-
sphére. Un cadastre d’émission regroupe a la fois la notionethtaires d’émissions et de distribution spatiale sur
des unités de spatialisation ou un maillage régulier. Urastid d’émission inclut la notion de plan puisqu’il s’agit
d’une cartographie des émissions. Ces bases de donnéexttgatrde générer des scénarios d’émission qui a l'aide
de la modélisation, permettent de générer différentetégiies de réductions d’émission. La résolution spatidle es
déterminée a la fois par le niveau de précision souhaitélfmutil et a la fois par la précision des données d’entrée.
Les inventaires et les cadastres d’émission jouent un réerchinant pour comprendre les divers aspects de la
chimie atmosphérique.
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ont notamment montré une grande variabilité spatiale déesséams de NO par les sols agricoles
d’une région a l'autre, liée a la variabilité des quantité&ndrais apportées par région (Fig. 1.3).
D’apreés I'étude du CITEPA, les sols contribuent a 4-5% deisgions totales nationales de NO
pour I'année 2002.

Emissions de NOx en France en 2000 (t)
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Fic. 1.3 : Distribution des émissions anthropiques gazeuses dg NDsecteur d'activité et par région

(CITEPA, 2005)

Ces inventaires restent pourtant peu adaptés pour lesiénsgsogéniques, puisqu’il est a
présent admis que les émissions proviennent de transfiormsanicrobiologiques : la nitrifica-
tion et la dénitrification. L'intensité de production de N@épend donc de ['efficacité de ces
réactions. Les flux d’émissions sont trés variables darsnigs, car ils sont fortement affectés
par les pratiques agricoles, comme la fertilisation azédagerisant les émissions, et le travail
du sol qui augmente la respiration du sol et les émissionsplDg les émissions dépendent
fortement des conditions climatiques, les températuregéék et la pluviométrie favorisent le
meétabolisme des plantes et les micro organismes du sol; ebpsequent les transformations de
I'azote. Un asséchement du sol suivi de précipitations fasotiser des pics d’émissions de NO.
Aussi, la prise en compte de ces dépendances parait crpoiatenieux modéliser I'évolution
temporelle des émissions de N@ui auront leur importance pour simuler les pics d’ozone. D
plus, les émissions présentent une variabilité spatigler#ant a la fois de la culture ou de I'é-
cosysteme, des conditions du sol et du climat local. Le typgodiest particuliérement important
pour les émissions de NO, il va déterminer les conditionsdlagration, teneur en eau) pour
favoriser la production puis I'émission de NO.
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Pour traduire la variabilité spatiale des sources c'adir@q’influence des facteurs du mi-
lieu sur le émissions, et leur évolution temporelle en mraides activités humaines (pratiques
culturales) et des conditions climatiques, il est nécessie développer des bases de données
géoréférencées sous SIG (Systeme d’Information Géographiet des modeles dynamiques
prenant en compte I'évolution temporelle du milieu et dd@és qui I'affectent.

D’une échelle locale a globale, plusieurs projets ont ¢onéra mieux comprendre les échanges
gazeux entre le sol et 'atmosphére de toutes les maniessshbes comme, avec la mise en
place de campagnes de mesure in situ et en laboratoire, afiévd@dopper ou d’améliorer les
paramétrisations des émissions. Ces travaux sont assodéseétudes de modélisation qui per-
mettent d’évaluer I'impact des émissions sur la chimie dsghérique. Par exemple, le projet
5/01 du programme nation@estion et Impact du Changement Climatiq@CC) phase 1, a
notamment contribué a cet effort, les objectifs de ce pnagdient a mieux prédire les émis-
sions de NQ afin de construire des cadastres d’émission adaptés esa@desgpour les modeles
de qualité de I’air\(Serga et al., 2@01). Le prdgoPollAtmvise également a comprendre les
échanges sol-atmosphére a I'interface "zone rurale - zdyane" du point de vue de la pollution
atmosphérique et de son effet sur les écosystemes et,agagment, des influences positives et
négatives de la biosphére sur la pollution atmosphérique.

1.2 Les motivations scientifiques de la these

Les motivations de cette thése concernent :

- Les zones agricolepuisque en tant que sources d’émission, elles ont une pkoe g
graphique importante sur le territoire européen (35%), emdée et en région lle de France
(55%). De plus, I'accroissement démographique favorigsehamsse des rendements ainsi qu’une
constante évolution des modes de productivité. Les pragigulturales sont de plus en plus
pointées du doigt en raison de leurs conséquences sur igéqial’air et la santé humaine.

- Une prise en compte biophysique des émissions de NO par le$ssdans les modéles de
qualité de I'air car I'intensité des émissions de NO par les sols agricolessdps périodes de
fertilisation peut étre comparable a celle issue des t@tsen zone rurale et a la fin du print-
emps. Une meilleure représentation des émissions de NCGepaols agricoles est nécessaire
dans les modeles de prévision de qualité de I'air et en pdigicpour la prévision d’'ozone. En
zone rurale, ou les émissions de NO sont moins minoritdicemne est sensible a la teneur en
composeés azotés. Les émissions de NO sont variables d’ltneecal I'autre selon les pratiques
culturales, selon la climatologie et selon les types deAossi la construction d’un cadastre
d’émission intégrant tous ces aspects représente un dusilfiable qu'un effet moyen pour
prédire les pics de pollution.
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- L'ozone dont la production dépend a la fois des conditions climasqg(faible vent, fort
rayonnement) et des concentrations de ses précurseursongssés organiques volatils et les
oxydes d’azote issus des zones urbaines et rurales.

1.3 Les objectifs et le plan de la these

Le contexte de cette thése posé, nous exposons maintepatjéetifs de la these et la dé-
marche pour y répondre, puis le plan du mémoire est annoncé.

Notre point de départ était que les inventaires d’émiss®N@ dans les modéles de qualité
de l'air apparaissent peu adaptés pour estimer un bilaistedles émissions de N@ar les sols
agricoles et ainsi prédire la production d’'ozone a I'éahedigionale et continentale, puisqu’ils
ne tiennent pas compte des pratiques culturales ou desaminangs d’utilisation des sols, ni
des variables météorologiques de température du sol omitlité du sol permettant de décrire
correctement les processus microbiens comme la nitrificgtthapitre 2). Il s’agit notamment
de I'inventaire des émissions a I'échelle de I'Europe éqabt\StohI etal. (1996) (chapitre 2,
section 2.3), qui ne tient pas compte de I'humidité du solLettjlise une répartition des apports
(mai a juillet) ne reflétant pas la réalité rencontrée en égaRour la majorité des cultures, les
apports ont lieu de février pour les cultures d’hiver (bE)nai pour les cultures de printemps
(mais).

Nos objectifs sont de répondre aux questions suivantes :
= Comment les conditions du milieu et les pratiques cultgradduencent elles la variabilité
temporelle et spatiale des émissions de NO par les soléegie
= Quel est alors le poids des émissions de NO et 'effet de haniabilités dans la production
d’'ozone a I'échelle régionale ?

Pour cela, la démarche générale employée au cours de cettedheté d’améliorer la prise
en compte des émissions de Nfar les sols agricoles dans la prévision de qualité de Eaen
particulier la chimie de I'ozone troposphérique a I'écbeéigionale. Nous avons ainsi développé
un outil modélisant les émissions de NO par les sols agsoatefonction des variables envi-
ronnementales (température, humidité et teneur en ammdmjui sont en rétroaction avec les
dynamiques de matiére et de chaleur au sein des cultures sblde

Dans le cadre de ce travail, nous avons utilisé 2 modelesnedpart,le modéle agro-
environnemental CERES-EGCet d’autre partJe modéle de chimie transport CHIMERE.
Le modéle CERES-EGC présente des atouts importants pulisglgule les échanges d’eau, de
carbone, d’azote et d’énergie dans le systéme sol-cultliéelgelle locale, ainsi que les pertes
environnementales (gazeuses et par lessivage). L atioaijpal est qu’il permet de simuler I'évo-
lution des surfaces puisque CERES-EGC a été adapté pourizairedde types de cultures et
une vingtaine de types de sol, et il est capable de prendremepte les pratiques culturales effec-
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climat culture climat culture sol climat culture

I ||

Modéle Modéele Modele
empirique empirique biophysique
STOHL LAVILLE CERES-EGC

s L s

Modele de chimie transport
CHIMERE

Continentale regionale
nationale

FiG. 1.4 :Démarche générale de la thése.

tuées sur le systeme. Ces processus sont simulées a leedbédl parcelle (échelle locale). Pour
intégrer indirectement ces processus aux échelles supgsijenous avons utilisé des méthodes
de systeme d’information géographique et des bases de e®spécifiques a la spatialisation.
Le modéle CHIMERE, développé palristitut Pierre Simon Laplagerésente plusieurs atouts,
puisqu’il prend en compte les relations entre les souresspuits et la chimie troposphérique
d’'une échelle urbaine a continentale. Ainsi le modele pedeesimuler les concentrations d'o-
zone a partir des sources de précurseurs et des conditiag@enmégiques. En revanche, I'évo-
lution des surfaces n’est pas prise en compte pour simdgrlicessus des émissions de,NO
La philosophie de ces modéles est différente puisque le m@ERES-EGC a été initialement
développé pour prédire les rendements, et le modele CHIM&RE construit pour prédire la
qualité de l'air. Le premier est plus empirique que le demngedont 'approche est mécaniste.
Toutefois, les 2 modeles permettent de décrire les échayagesix a l'interface sol-atmosphere.

Notre contribution consiste & développer une chaine delisattén CERES-EGC-CHIMERE
dont les étapes sont (i) de modéliser et (ii) de spatialisgréimissions de NO avec le mod-
ele CERES-EGC, qui s’appuie sur des méthodes de systenferdiaion géographique (SIG),
puis (i) d’'intégrer les émissions de NO spatialisées damaodele CHIMERE. Le but ultime
de la thése est de ré-évaluer I'impact des émissions desNOla chimie de I'ozone. Une com-
paraison avec les paramétrisations d’émission de K(Plémentées dans CHIMERE (STOHL,
"LAVILLE-régional" et LAVILLE) exposées dans le chapitre 8era complémentaire a I'ap-
proche développée. Le cadre de cette étude est la régiom lleathce, car d’'un point de vue
atmosphérique, il s’agit d’'un véritable laboratoire dérface 'zone rurale - zone urbaine’ et
d’un point de vue pratique, il existe de nombreux outils poamprendre et pour modéliser la



10 CHAPITRE 1. INTRODUCTION GENERALE

pollution atmosphérique a cette interface (bases de demy@eréférencées d’occupation des
sols, cadastre d’émissions anthropiques détaillé duuéegualité de I'air Airparif, mesures de
gualité de I'air réalisées par les stations rurales rédggsn@diAirparif, etc.).

Le mémoire s’organise de la fagon suivante. Nous allonsli#gtalans lechapitre 2, la bib-
liographie autour de la modélisation des émissions de N@epawols agricoles et de leur impact
sur la prévision de qualité de I'air. Une premiéere partiedestiée a I'état des connaissances,
nous commencgons par exposer le role des émissions de NOalan#iution photochimique.
Ensuite, le paragraphe rappelle les processus d’émissidiQlpar les sols agricoles, produits
par les processus microbiologiques (nitrification et déiwation), et les facteurs environnemen-
taux qui influencent les émissions de NO, comme les conditdlimatiques, les propriétés du
sol et de la culture ainsi que les activités humaines (typeuttare, gestion de I'engrais, du sol
et de la culture). Une deuxieme partie offre une premiér¢hepe des modeles d’émissions de
NO sur les différentes échelles temporelle (journée, saiannée) et spatiale (local, régional,
global) et une deuxieme synthése des travaux de modétigatigsico-chimique atmosphérique
intégrant la prise en compte des émissions de NO par les sols.

Le chapitre 3 détaille dans une premiere partie, les outils de modédisatéveloppés et util-
isés pour résoudre les objectifs de la these. Tout d’abenthddéle CHIMERE que j’ai surtout
utilisé est présenté, il permet de décrire les processusisi&on, de transport, de transformation
et de dépbt d’un certain nombre d’especes chimiques a lléalggionale et d’évaluer 'impact
des émissions de NO sur la production d’ozone. Nous expaswiste la prise en compte des
émissions de NQpar les sols dans CHIMERE, il s’agit de I'approche déja ofi@énaelle dans
CHIMERE : le modéle de Stohl et al. (1996) (version STOHL)Jet’approche récemment im-
plémentée dans le modele : le modele de Laville et al. (20@5%ions LAVILLE et LAVILLE-
régional). Apres, le modele CERES-EGC que jai principaatndéveloppé est présente, ce
dernier va nous permettre de simuler les émissions de NQ@Izl& locale en prenant en compte
les facteurs du milieu (conditions climatiques, propisété sol et pratiques culturales). Dans une
deuxieéme partie, la spatialisation des émissions de NQegardls grace a CERES-EGC associé
avec des méthodes SIG est tout d’abord exposée, nous aldésddl méthodologie de spatialisa-
tion (de type "bottom-up"), les outils nécessaires a laialsdtion, c’est-a-dire diverses bases
de données d’occupation des sols, météorologique, et tstisizes agricoles, le calcul et la
spatialisation des émissions de NO pour obtenir au final dastee biophysique d’émissions de
NO pour I'lle de France (CHERIF, acronyme de Cadastre a H&é8&olution d’lle de France
des émissions de NO par les sols agricoles). La troisienteepappelle I'état et I'utilité des
différentes paramétrisations de NO implémentées dans tel@@€HIMERE pour réaliser une
modélisation physico-chimique a I'échelle régionale gautde I'lle de France), nous renvoyons
notamment sur des simulations européennes et nationalasrexe C, que nous utiliserons
comme données de forcage aux limites du domaine régionalitennous abordons l'intégra-
tion de CHERIF dans CHIMERE, qui sera longuement détail@esde chapitre 6.

Dans lechapitre 4, nous présentons les travaux de modélisation des émisidi® par les
sols agricoles, avec le modele CERES-EGC. lIs ont fait oljun article publié dans la revue
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Nutrient Cycling in Agroecosystemrse modéle CERES-EGC a été testé sur 4 jeux de données
climatiques, pédologiques et de pratiques culturales.ddgise en compte fine des processus dans
le sol a été appliquée, elle a consisté a introduire uneada sol plis fine (2 cm) afin de simuler
les émissions de la fagon la plus réaliste possible, notarhemeconditions climatiques extrémes
(sécheresse suivie de fortes pluies) par rapport a la veogiérationnelle de CERES-EGC. De
plus, l'influence des facteurs environnementaux sur lesgions de NO a été largement mise en
évidence.

Le chapitre 5 est consacré a la spatialisation des émissions de NO pavlteagicoles sur
la région lle de France et pour 'année 2001. Cette parti@iegirojet d’article pour la revue
Environmental PollutionL’article revient sur la méthodologie employée, les badeslonnées
associées ainsi que la version du modele CERES-EGC poualggstles émissions. Les résul-
tats comportent des études de sensibilité du modele a sitaalémissions (type de sol, type de
culture, climat, vitesse de nitrification) et de sensiéifur la spatialisation des émissions selon
les données d’entrée (niveau de précision, influence déaquea culturales). Nous présentons I’
effet des facteurs environnementaux (type de culture,dgs®l, climat) sur les émissions de NO
a I'échelle régionale. Des cartographies d’émission pae te culture et au prorata des surfaces
culturales sont présentées. De plus, nous réalisons ungacaison aux algorithmes d’émission
de NO disponibles dans CHIMERE : STOHL basée sur Stohl dtlQBEO et LAVILLE basée
sur Laville et al. (2005).

Le chapitre 6 présente I'intégration des émissions de NO spatialiséass tb chapitre |5,
dans le modeéle de chimie transport CHIMERE a I'échelle néglie (quelques kilometres au-
tour de I'lle de France). Dans une premiere partie, nouseptéss I'adaptation et I'intégration
des émissions de NO spatialisées comme données d’entrééMERE. La deuxieme partie
offre une premiére tentative d’application des émissioadN® spatialisées (CHERIF) dans
CHIMERE, afin d'illustrer 'impact des émissions de N@ar les sols (inclus les sols agricoles)
sur la production d’'ozone lors d’évenements photochinsauies de 2001. Nous utilisons égale-
ment les trois approches disponibles dans CHIMERE : STOWWV|LLE et LAVILLE-régional
(chapitre 3) pour évaluer cet impact. Les simulations négjies sont effectuées avec les mémes
inventaires que les simulations nationales (STOHL - STOEAVILLE - LAVILLE), sauf pour
le cas "CHERIF" pour lequel I'inventaire "LAVILLE-régiotiaa été utilisé a I'échelle nationale.
Les principaux résultats des simulations nationales squses en annexe C.

Les conclusions, auxquelles nous avons abouti, et les getigps envisagées, figurent dans
une derniére partie.
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Chapitre 2

Les émissions de NO par les sols agricoles :
un processus d’intérét atmosphérique pour
la pollution photochimique

thése. Dans un premier temps, nous nous intéressons awespuscde pol-

lution photochimique et au réle joué par les émissions deaxyate d’azote.
Ensuite, nous présentons les processus de productionneisdién du monoxyde d’'a-
zote par les sols agricoles, ainsi que les facteurs env@rmentaux qui contrdlent ces
processus. Puis, nous rappelons les différentes approehewdélisation des émis-
sions de NO par les sols (et en particulier les sols agrivalé#férentes échelles tem-
porelle et spatiale. Enfin, nous présentons les quelquesutkaayant modélisé I'effet
des émissions biogéniques de COV et surtout de Bl la chimie troposphérique.

C e chapitre rassemble I'état des connaissances sur la pratigie de cette

13
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2.1 Emissions de NO et chimie de '0zone troposphérique

La troposphére constitue un réservoir d’especes chimitpsegs des sources biogéniques
et anthropiques de surface (espéces primaires), et desitsrgadcondaires issus des réactions
chimiques. La chimie troposphérique est fortement initi@ele rayonnement solaire. En phase
gazeuse, elle porte principalement sur I'oxydation d’espechimiques (Cl composés or-
ganiques volatils non méthaniques, CO) par des radicatesl{iprincipal oxydant atmosphérique)
en présence d’oxydes d’azote qui jouent le rbéle de régulaidella production photochimique.
L'autre principal composé est I'ozone, dont la productibtaedestruction représentent les pro-
cessus centraux de la chimie atmosphérique.

2.1.1 Equilibre photochimique

La formation d’ozone (Fig. 2/1) résulte de I'associationr® molécule d’oxygéne a son état
fondamental et d'une molécule de dioxygene :

OB L Oy + M — O3+ M (2.1)

Dans la troposphére, la source@€”) est issue de la photodissociation du dioxyde d’azote
NO, aux longueurs d’onde du visible et du proche ultra-violet&liieures a 400 nm).

NOy + hv(X < 420nm) — NO 4 OGP (2.2)

Le monooxyde d’azote NO formé réagit rapidement avec I'ez&im équilibre stationnaire
s’installe entre les especes NO, Né& O;.

A I'équilibre photochimique, des concentrations de NO et,Q@ales donnent des concen-
trations d’ozone de I'ordre de 30 ppb au sol. Or, en dehorszdess urbaines, la pollution de
fond est d’environ 40 ppb d’ozone, et lors de journées tré&sleillées, les concentrations dé-
passent tres souvent 100 ppb. Cet équilibre ne peut explitpseconcentrations aussi fortes.

2.1.2 Production nette d’'ozone

Dans la couche limite atmosphérique (CLA), en zone ruraterae urbaine, la production
nette d’ozone est principalement issue du cycle des raxli¢ag. 2.1).

Cycle des radicaux :En zone rurale et dans la CLA, les composés organiquesisql@adV)
ainsi que le monooxyde de carbones (CO) et le méthang)(§ht oxydés par le radical hydrox-
yle OH, en présence de monooxydes d’azote NO et d’ensotaté. En zone urbaine, la méme
réaction alieu, sauf pour les COV méthaniques et le CO ddati@s de réaction est trop lent par
rapport au temps de passage d’'une masse d’air sur une aggtaneéAussi, seuls les COV non
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FiG. 2.1 :Représentation schématique des principaux mécanismdsgjuidp dans la formation d’ozone
troposphérique (Source : B. Aumont)

méthaniques anthropiques et biogéniques sont oxydés.dle dgs COV concernés se déroule
selon les réactions suivantes :

RH +OH — R+ HyO (2.4)
R+0;+M — ROs + M (2.5)
ROy + NO — RO + NO, (2.6)
RO + Oy — R'CO + HO, 2.7)
HO»+ NO — OH + NO, (2.8)

Les 3 radicaux (OHH O, et RO,) sont recyclés au cours de ces réactions. Ces réactiongperm
tent de transformer le NO en NCensuite le N@est photodissocié selon la réaction 2.2. L'ozone
est formé suivant la réaction 2.3. La production d’ozona séutant plus efficace selon le nom-
bre de cycle d’oxydation propre a chaque composé. Une mel@miC, Hs permet de créer

6 molécules d’'Q, une molécule de CHproduit 4 molécules d'Q La production d’ozone est
donc réalisée par I'intermédiaire du NGen présence de radicaux et selon la quantité de NO
disponible.

La quantité des radicaux est augmentée par la photolys®g¢let’des composeés carbonylés,
et est diminuée de deux facons : les radicaux se recombiventiéautres radicaux ou ils réagis-
sent avec un oxyde d’azote. Ce sont les 2 voies de perte duiglisnt un environnement pollué
(riche en NQ), et un milieu non pollué (comme en zone rurale, pauvre en)NO

Régimes chimiques il n’existe pas de relation directe entre émission et cotmagan pour
'ozone. La production d’ozone est sensible a la nature desstons et en particulier, au ra-
tio des emissions COVNM/NQ La composition des émissions est davantage déterminaate q
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l'intensité des émissions pour la production d’ozone. gt de mélange COVNM/NQOva
ainsi déterminer plusieurs régimes chimiques.

Une augmentation des concentrations des polluants pesia@ va pas forcément conduire a une
augmentation des concentrations d’'ozone. En zone rueafeerte des radicaux est principale-
ment due aux recombinaisons avec d’autres radicaux. Aussiaugmentation des émissions de
NO, va favoriser une production d:qui sera proportionnelle aux concentrations de,NiCe
régime chimique est "NQIlimité" (Fig.'2.2). En milieu pollué, les radicaux vont ptis’associer
a un oxyde d’azote. Aussi une augmentation des émissiongOdepBut freiner la production
d’O; comme les radicaux diminuent, exception faite si les émissde COV non méthaniques
augmentent proportionnellement. Le régime est appelé,“sEuré” ou "COV-limité" (Fig. 2.2).

Il peut y avoir une situation optimale de production ¢'lorsque les taux de réaction COV-OH
et NO,-OH sont comparables.

Cozonet Région limitée en NOx
-~
Région limitée ~ A ——  TTTTTTTRToTITT o
par les COV Perte par dépot

Production
nette
d'ozone
Ozone
de fond
Région

réceptrice Direction du vent

Transport a longue distance

Cazote

dépot de NOy

NOx oxidé en NOz
(essentiellement HNO3)

Région source
(zone urbaine)

FiG. 2.2 : Devenir du panache d’ozone en amont et en aval de I'agglatio@éréSolberg et al., 2004)

2.2 Les sols agricoles : une source importante de NO

Les sols sont des milieux poreux dont la partie solide esstioiée d’'une fraction de partic-
ules minérales, dont les tailles définissent la texture’efedfraction de particules organiques.
lls sont déterminés par des parameétres physico-chimiquesne leurs densités volumiques,
leurs perméabilités, leurs pH et leurs richesses en mirétaas activités humaines comme la
fertilisation ou le travail du sol perturbent les proprgfysico-chimiques du sol ainsi que les
processus biogéochimiques.
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2.2.1 Lecycle del'eau
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FIG. 2.3 :Cycle de 'eau.

Le schéma 2.3 représente les échanges d’eau dans le sysiecotiige. En surface, le sol
recoit de I'eau sous forme de précipitations ou de possimesces d’irrigation, une partie de
celle-ci peut ruisseler. Une fraction de I'eau arrivée arfie®e va s’évaporer selon les conditions
climatiques, le reste s'’infiltrera dans le sol, milieu poréont les "micro-cavités" sont occupées
a la fois par I'air en phase gazeuse et par I'eau en phaséédgues plantes vont extraire de I'eau
dans le sol a 'aide de leurs racines pour la rejeter danmdéiaphére ; ce phénomeéne, favorisé
par I'action de la demande évaporative au niveau des few#on les conditions climatiques, est
appelée transpiration. Ce processus est régulé par lest&®ates feuilles, qui peuvent opposer
une résistance a la diffusion de I'eau dans la cavité stdenaéas I'atmosphére, si I'alimenta-
tion hydrigue est réduite. La transpiration va entrairegoparition de gradients de succion d’eau
dans le sol, qui donne lieu a des flux de redistribution d’'&aueffet, les écoulements d'eau
dans le sol sont guidés par les forces gravitationnelleg efgillarité, les premieres vont étre
prédominantes lors de l'infiltration et les suivantes ladalredistribution des flux. Ainsi, le flux
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hydrique net partant vers le sous-sol est constitué du agaitibre, résultant des infiltrations
d’eau que le sol n'a pu retenir et de possibles remontéeBaiegs.

Le bilan hydrique dans le sol (Fig. 2.3) s’exprime de la fagoivante :

P+I=ETR+R+D+AS (2.9)

avecAS dépend du type et de la profondeur du sol (réserve utile)éterve utile est la quantité
d’eau du sol utilisable par les plantes, elle dépend de lpdeur d’enracinement, de la texture
du sol et de sa masse volumique.

2.2.2 Le cycle biogéochimique de I'azote

Le cycle biogéochimique de l'azote représente I'ensembke ttansformations de I'azote
dans la biosphére (Fig. 2.4). Il est constitué d’'une suoces$étapes, que I'on peut diviser
en 3 : la premiére est I'enrichissement du sol en azote, liéee I'appauvrissement du sol,
et la troisiéme regroupe les transformations dans le sehrichissement du sol provient des
processus microbiologiques ou non. Certains micro-ogyaes, soit seuls, soit en association
symbiotique fixent 'azote moléculaire en réalisant unetidrabiotique. L'azote peut étre ap-
porté sous forme minérale a la biosphere par les précipitsities eaux d’irrigation, le dépot et
'absorption de 'ammoniac, le dépot sec d’autres compagétes, et les apports de fertilisants
(fixation abiotique). L'appauvrissement des sols en aztisuaau cours des pertes gazeuses dé-
coulant de la nitrification ou de la dénitrification. Il peésulter de processus non microbiens
comme la volatilisation d’'ammoniac, la dénitrificationciigue, ou de processus physiques, tels
gue le lessivage vers les nappes phréatiques.

Fixation N, Engrais
(NH, NOz;) NH,

' %/n
Litiére '

| M.O. humifiée
azote organique

Immobilisation

Minéralisation Nitrification

Nappe phréatique

FIG. 2.4 : Cycle de 'azote et émissions gazeuses azotées assocEemeet al., 20d)5)
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En dehors des plantes supérieures (Iégumineuses), qui Fiaeote moléculaire, I'assimi-
lation de I'azote par la végétation se fait essentiellenpantles racines, sous forme minérale
(ions nitrates et ammonium), et éventuellement organiqo&és aminés). Or I'azote dans le
sol est principalement sous forme organique (95%), aussige de transformation de I'azote
organiqgue en minérale est essentielle dans le sol. Les ggosaégulant I'équilibre entre les
formes organiques et moléculaires sont appelés "cyclenate I'azote”. Il s’agit du processus
de minéralisation (transformation de I'azote organique en azote minéral)ietrdobilisation
(réorganisation de I'azote minéral par les micro-orgaeismet intégration dans des molécules
organiques). L'azote minéral est réorganisé dans leslesliuicrobiennes et dans les tissus des
végetaux. L'azote organique microbien et celui dispondales les tissus végétaux peuvent étre
a nouveau minéralisé apres sénescence de ces tissus etdasasi

Laminéralisation (Fig.'2.4) transforme I'azote organique du sol (matiératcfies et litieres)
en azote minéral assimilé par les plantes via leurs rac®edfes-ci absorbent I'azote sous forme
ammoniacale (obtenue lors de 'immobilisation) ou soust®nitrique (obtenue lors de la nitri-
fication). Limmobilisation dégrade I'azote organique (acides nucléiques, proteines.unités
plus simples comme les peptides, les acides aminés, lessagidaniques et I'urée. Le dernier
stade de cette décomposition, réalisée par des enzymafgm synthétisées par les micro-
organismes du sol comme les champignons et les bactéri¢'azese ammoniacal. L'urée con-
stitue I'un des produits intermédiaires de la dégradatematides nucléiques, dont I'hydrolyse
par 'enzyme uréase aboutit a la formation d’azote ammahiecde CQ. L'urée peut égale-
ment provenir de la fertilisation. L'azote ammoniacal férpeut suivre plusieurs voies, comme
étre transformé en nitrates, assimilé par la microfloregpddgspar les plantes via leurs racines,
stabilisé par fixation sur la matiére organique, fixé sur taamgexes argileux ou volatilisé sous
forme d’ammoniac (NEJ.

La nitrification (Fig.[2.4) est le processus biologique d’oxydation aéralgidammonium
(NH;) en nitrite (NQ)) et en nitrate (NQ) par la population microbienne hétérotrophe ou au-
totrophe. Les processus mis en jeu lors de la nitrificatidérbé&ophe sont lents, incomplets et
mal connus. La nitrification autotrophe se déroule en 2 étafgenitritation, ou nitrosation liée
aux bactéries nitreuseblifrosomonas, Nitrosococcuqui transforment 'azote ammoniacal en
azote nitreux et la nitration, par les bactéries nitriqidirgbacter, Nitrocycluyqui transforme
'azote minéral en azote nitrique. Les bactéries autotesptiutilisent pas le substrat carboné
comme source d’énergie mais du £ @es carbonates et du substrat azoté minéral. La nitrifica-
tion est considérée comme la source principale de NO paolss s

La dénitrification (Fig.[2.4) est un processus respiratoire microbien au cdugsiel des
micro-organismes sont capables de substituer de I'oxydesn@rmes oxydées de I'azote comme
accepteur terminal d’électrons dans leur chaine respieatélle est source majoritaire de@.

Les espéces NO et,® peuvent étre émis vers I'atmosphere sous forme gazeusspioles
conditions de transfert liées a la porosité et donc a I'hutéidu sol le permettent.
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2.2.3 Facteurs environnementaux

L'amplitude et la fréquence des émissions de composéssadépend naturellement des car-
actéristiques du sol et des conditions climatiques. La@esigricole peut également interférer
avec les processus du sol, influencer la disponibilité eteagtaainsi les émissions de NO.

Disponibilité en azote

Dans les sols agricoles, la disponibilité en azote est ohitede par les différentes sources
d’intrants azotés. Il s’agit des engrais azotés, de déestanimales, des résidus de culture, des
retombées atmosphériques et de la fixation d’azote. Leuntg@anfluence fortement I'efficacité
des processus microbiens et les émissions associées.dtdisation de NH régule également
la quantité d’azote dans le sol pour la nitrification et laitiéfitation. Des travaux ont montré
des corrélations positives entre les émissions de NO eelesits en NH : une augmentation
du contenu en azote entraine une hausse des émissions deXI® @t al., 2005; Ludwig et al.,
2001; Williams et al., 1992). Cette relation entre émissomteneur en azote est valable pour
la plupart des écosystémes (prairie, forét tempérée, fiam@icale, et zones agricoles). Dans les
modeéles d’émissions gazeuses, la teneur eff N sol est utilisée comme indicateur des flux
d’émission de NO (Laville et al., 2005; Parton et al., Z(bOifEn\ger and Levﬁ, 1995).

Vitesses de nitrification et de dénitrification

L'orientation de I'activité vers la dénitrification ou latrification dépend de plusieurs fac-
teurs. La nitrification est un processus relativement ha@megjuelque soit le type d’écosystemes
a la différence de la dénitrification, puisqu’elle dépendgment de conditions de saturation en
eau (phénomene localisé), incluant la teneur en carbommionge et de nitrates. Pour le moment,
les mesures montrent que I'orientation d’'une activité Vergre reste équivalente.

Température et humidité du sol

La température et I'hnumidité du sol pilotent les processusein du sol a tous les niveaux
en influant sur les vitesses de décomposition de la matigg@naue, de dénitrification et de
nitrification. La température du sol influence le développehdes micro-organismes du sol, qui
a leur tour perturbent les émissions de NO. La dépendancéndissions de NO a la tempéra-
ture du sol est décrite par la loi exponentielle d’Arréhnaig une gamme de température allant
de 15C a 35C pour la nitrification, et de T® a 75C pour la dénitrificationl.,
M). En général, de faibles émissions sont mesuréesédarsrdiitions climatiques extrémes

avec de basses et de trés hautes températures. Les battéfiastes ne se développent pas lors
de telles températures, ce qui limite les émissions de NO.

Quelque soit le type de sol, le contenu en eau du sol influenm@tuction, la consommation
et le transport de NO vers la surface. Elle est exprimée Is ptwvent comme un rapport de

mélange de masses.{g/dgg)), OuU de volumes (c@gu/cmgol see- Afin d'étudier l'influence du
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contenu en eau dans le sol sur les émissions de NO, il estgeirtie choisir le parametre WFPS
("Water Filled Pore Space") qui correspond a la part de groscupée dans le sol (Linn and
Doran, 1984). Il est défini selon I'expression suivante :

_H
1—d,/d,

WFPS = 100 (2.10)

avec H, I'hnumidité volumique du sol, dla densité réelle du sol (& 2.65 g cn?, d, la densité
apparente du sol. Lorsque le sol est completement saturgueM&PS vaut 100%. En général,
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FiG. 2.5 :Influence de la WFPS sur la production de NO (Linn and Dd@&éﬂg

le maximum d’activité microbienne est atteint lorsque 30%o6le la porosité du sol sont remplis
d’eau. La nitrification et la production de NO montrent égadat une activité maximale pour
30 a 60% de la porosité remplie d’eau, alors que les conditiedénitrification sont optimales
avec 60 a 90% des pores remplis d’eau (Linn and Doran, 1984).

La teneur en oxygeéne ou le contenu en humidité sont dépendara texture et du drainage
du sol (Skiba and Ball, 2002; Skiba et al., 2002). Les solsatbBrture ont plus de pores capil-
laires dans les agrégats que les sols sableux, et retieplusnfiortement I'eau du sol. Chaque
sol possede une capacité de retenir 'eau (capacité au ¢chHa)pqui est fortement liée a la
composition du sol (granulométrie). Des conditions angiésopeuvent étre maintenues durant
de plus longues périodes, dans des agrégats des sols a fime tepue dans des sols a tex-
ture grossiere. Par conséquent, ces conditions peuvenidaxrune production deJ®. Un sol
sableux, a texture grossiere serait alors propice a la ptmoiude NO, mais sa composition en
matiere organique, pauvre en humus ne le rend pas favorabknaissions de NO.

Réhumectation

La réhumectation des sols secs aurait tendance a provondlesst de la minéralisation de
l'azote kDavidson\, 1993), de nitrification et d’émissiores O kLaviIIe et al., 2005; Ludwig
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etal., 2001; Williams et al., 1992; Yienger and LHvy, ﬂQQEalternance sec - humide augmente
le dégagement des émissions de NO du sol vers I'atmosphehd&homeéne serait bien marqué
dans les zones tropicales et subtropicales ou les saiscims sehumide sont bien distinctes. En
zones tempérées, des observations ont montré qu'aprestindgde sécheresse, les sols pou-
vaient étre suffisamment secs pour étre stimulés par dessmtiproduire des pics d’émission de
NO {Davidson and Kingerleb, 1997; Laville et al., 2005; Skal., 199\7). Les évenements plu-
vieux représenteraient une composante importante desiémssde NQ par les sols agricoles
quelle que soit leur localisation, a I'exception des soja gaturés en eau.

Effet du pH du sol

La production de NO peut dépendre du pH du sol (Kesik et aDﬂﬁSerga et al., 1994;
Williams et al., 1992). Des travaux de Remde and Conrad (188timontré que dans un sol
argilo-limoneux alcalin (pH 7.8), la nitrification était ource principale de NO, alors que sur
un sol argilo-limoneux sableux acide (pH 4.7), la dénitafion dominait la production de NO.
Les émissions peuvent augmenter avec un pH du sol augmgotant’'a des températures de 10
to 12°C (Russell et al., 2002) et atteindre un maximum pour un pH dermime cela a été montré
par des expérimentations en conditions contrdlées de ¢BEtgkii et al., 2004). Cependant, une
augmentation de I'acidification dans le sol peut favorisex production de NO via le processus
de chemodenitrification pour les sols en foréts (Kesik et24l05; Serca et al., 1994; Ventera
et al., 2004).

Diffusion des gaz

Avant de s’échapper du sol vers I'atmosphere, les gaz aditésent dans la porosité du sol,
ou les dénitrifiants peuvent consommer le NO et ©ONet ou les racines des plantes peuvent
absorber le NO. Une teneur en eau du sol élevée, des eauxramés peu profondes, une
structure du sol compacte (texture fine, tassement, glagade surface) ou le drainage géné
sont des conditions favorables a la dénitrification, mdssgbeuvent aussi limiter la diffusion
des gaz des sols vers 'atmosphére et favoriser une constonrpar la population dénitrifiante
du NO et du NO. Ainsi les émissions de NO et de® par les sols peuvent étre réduites.

Facteurs de gestion agricole

Type de culture : En général, on observe des différences d’émission entreculases
pour des conditions environnementales similaires (typsotleclimat). Le tableau 2.2 rassemble
guelques ordres de grandeur d’émission par type de cultesecultures printaniéres comme
le mais émettent davantage de NO que les cultures hivercatese le blé. Ces différences
sont liées aux différentes pratiques culturales effecteé@ une meilleure utilisation de I'azote
aux besoins de la culture, notamment pour le blé, qui dirmhamsi la disponibilité de I'azote
pour les micro-organismds. Laville et al. (2b05) ont noteé émissions totales de 3.8 kg N-
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NO ha !par le mais pendant 5 mois et 1.1 kg N-NO hgzar le blé durant 10 mois.

Gestion de I'engrais :La nature de la fertilisation (forme, quantité d’engraipé&tiode d’'ap-
Fp&rt%influence I'intensité de la nitrification, et par cogaént la production de NO iSanhueza,
1997). Les engrais sont classés selon leur nature physgapliele, 89 % des fertilisants simples
vendus dans 'U.E. et liquide, 11 % des fertilisants simpksdus dans I'U.E., ainsi que par leur
composition chimique (Tableau 2.1).

Lorsque le fertilisant est sous la forme de l'urée, 'azdsnpas directement disponible. L'urée
est hydrolysée ce qui libére de 'ammonium. Cette réactatalgsée par une enzyme spécifique,
I'uréase, libére deux ions ammonium (If{Het un ion carbonate (C) par molécule d'urée
hydrolysée :

2H,0 + CO(NHy)y — 2NH, + CO3~

Les vitesses d’hydrolyse sont souvent rapides (de I'or@rguklques jours). Par conséquent,
I’hydrolyse de I'urée n’est pas limitante pour la nitrifizat, au contraire elle tend a la favoriser

en augmentant la disponibilité en azote et le pH.

Apres application, les granules d’ammonitrate (AN) sous®solide doivent étre dissous pour
gue 'azote soit disponible dans le sol. Aussi la dissotutles formes granulées qui agit directe-
ment sur la disponibilité en azote pourrait influencer legséians en raison de la variabilité du

temps de dissolution dans le sol selon les conditions cikimas\(Le Cadre, 20@4). La dissolution

des sels d’ammonium nitrate (AN) va étre liée au contenu ardaasol et a la températiie

Les modes et la période d’application de I'engrais peuveiiiencer I'efficacité d’absorp-
tion par la plante et la volatilisation de NHet par conséquent la disponibilité en azote pour la
nitrification et la dénitrification.

Fertilisants %N % E.U. consumption Mt
Fertilisants de synthese

Calcium Ammonium NitrateCAN 25-28 26 2.6
Ammonium Nitrate (33.5-34 YAN 33.5-345 18 1.7
Urea U 46 14 1.4
Nitrogen solutions (urea + ammonium nitraté)N  28-32 11 1.1
Ammonium sulphat&S 21 3 0.3

Other straight fertilizers 3

Autres fertilisants 22 2.2

NPK,NK,NP 3 0.3

TAB. 2.1 : Consommation "européenne” de fertilisants de synthéseaEm:HEFMA[ 2004).

Gestion des sols et des culturesLes résidus de culture représentent une importante source
de C et de N pour la nitrification et la dénitrification. Leucanporation peut activer la minéral-

ILa solubilité des fertilisants est augmentée lorsque lpteature augmenl{e. Allen et al. i1971) ont notamment
trouvé que la dissolution d’'un granule d’urée enrobé étdieaé en 5 semaines lorsque la température d’incubation
était égale a 30C alors qu’elle n’était finie au bout de 16 semaines pour umpéature égale a 1’
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isation de la matiére organique et alimenter la dispoédn azote pour les processus microbi-
ens. Cette pratique culturale accélére les émissions de NO.

Le travail du sol peut affecter les conditions d’émissioadND. Le labour permet notamment
d’améliorer I'aération du sol et rend plus efficace la mitiéaion de I'azote organique. Des
études ont notamment montré une hausse des émissions deitdG sun labour, en climat
tempéré\(Skiba etal., 2002). Le drainage limite la créatierzones anaérobies et favorise la
nitrification (Skiba and Ball, 2002).

Type d’écosystéme

Yienger and Lev% (1995) ont démontreé que les sols agricatest@ient davantage de NO que
les foréts et les pairies en raison, respectivement, dailtl@tiade couvert favorisant une captation
du NO rapidement converti en N@t, des faibles apports de fertilisants (tableau 2.2). lresitée
et le type d’espéces végétales guident le type et le nomBrpajrilations microbiennes dans le

sol, ainsi que la disponibilité en azote dans le sol qui vétedniner 'amplitude des émissions
de NO.

Type de culture  Fertilisant Taux % de perte comme NO Réfé@®nc
Sol nu NaNOs 100 0.04 Slemr and Seiler (1984)
Allemagne AN 0.63

NH,CI 1.52
Sol nu NaNOs 100 0.04 Slemr and Seiler (1984)
Espagne AN 0.64

NH,CI 1.23

Urée 3.25
Prairies NH,.CI 100 0.52 Slemr and Seiler (1984)
Allemagne
Mai's AN 140 0.13 Thornton and Valente (1996)
Etats-Unis
Blé AN 150-200 0.53 Yamulki et al. (1995)
Angleterre
Mais AN + Urée 140 2.60 Laville et al. (2005)
France
Blé AN + Urée 130 1.00 Laville et al. (2005)
France
Gazon anglais (NH)2S0, 100 0.34 Skiba et al. (1993)
Angleterre
Bananes AN + Urée 360 5.09 Veldkamp and Keller (1997)
Costa Rica

TAB. 2.2 :Mesures au champ du pourcentage de fertilisation azotéseésoius forme de NO.
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2.3 Modélisation des émissions de NO d’'une échelle locale a
globale

Le Dictionnaire de I'Environnemerdéfinit le modéele comme une représentation simplifiée,
relativement abstraite, d’un processus, d’'un systemeuyerme le décrire, de I'expliquer ou de le
prévoir.

La connaissance des échanges de NO est premierement bad@gaservations ponctuelles
sur des périodes plus ou moins grandes. Pour connaitre fabtion des émissions de NO a
une échelle supérieure, cela demande de prédire les énsssidiverses échelles spatiales (de
locale a globale) et temporelles (journée, saison, anB&g)s cette partie, nous présentons ainsi
de facon chronologique une typologie des différentes ap@® de modélisation des émissions
de NO par les sols agricoles s’appuyant sur des expérinemgadu sur des modeles capables
de décrire les émissions gazeuses azotées. Le tableau @rizeynthése des différents modeéles
d’émission de monooxyde d’azote trouvés dans la littéeatur

2.3.1 Extrapolation de mesures ponctuelles

La premiere fagcon d’obtenir des émissions a large échdltEedrapoler les mesures ponctuelles
d’émission. Cette approche a déja été utilisée pour estaroemtribution des émissions au bud-
get global des NQ{SIemr and Seiler, 1984). A I'échelle globale, les résaltant de I'ordre de
10 TgNan~!. Cependant, ces premiéres estimations reposaient sumaibradimité d’expéri-
mentations, aussi leur intervalle d’incertitude est graanpris entre 1 et 15gNan ! (Slemr
and Seiler, 1934). L'existence de plus en plus d’expériatenis a permis de réévaluer I'impor-
tance des émissions de NO dans le budget global d%f@/idson and Kingerlee, 19\97), avec
21 TgNan ! (£ 4-10TgNan™1), réduit a 13'¢Nan~! (£ 4-10TgNan~ ') avec un effet de
réduction liée a la canopée. Cet effet prend en compte l&drade NO émise par le sol qui a
éte convertie en NQet réabsorbée dans le couvert, par réaction avec 'O

TAB. 2.3 :Voir page suivante : Synthése des différents modéeles di&misle monooxyde d'azote. Les
coefficientsA représentent la part d’azote nitrifi€ émise sous forme de BiOnsle type de
biome, N; la vitesse de nitrificationFy taux de fertilisation azotée (minéral ou/et organique),
¢, des constantes empiriquek,,; et T températures du sol et de surface du $81F' PSS, et
WFPS,, wips de la surface du sol et du s&sand,, taux de sable dans le sd¥, vitesse
du vent.



Modéles d’émission

Type de modele

Ecosystéme

Fonctiongmmse a la production de NO

Williams et al. (1992) modele empirique basé sur des sols Nyo = A X exp(0.071T ;)
mesures au champ
Yienger and Levy (1995) modele empirique basé sur des sols Nno = fuw/a(Tsor, Aa(biome)) x P(pluie) x CR(LAI, SAT)
mesures au champ avec
c1 X AX Ty avec 0C < Tz, < 10°C
Sw(Tsor, Ag(biome)) = A x exp(ca X Tso;) avec 10C < Ty, < 30°C
{ c3 X A avec T,,; > 30°C
et
fa(Tsor, Ag(biome)) = { W avec 0C < Ty, < 30°C
Ag(biome) avec T,,; > 30°C
Garrido et al. (2002) modele empirique basé sur des cultures Nyo = A x eacp(—o.s[l”NNTig”"]2
mesures en laboratoire
Laville et al. (2005) modele empirique basé sur des cultures Nyo = 0.02 x Ny,
mesures au champ et en laboratoire Nn; = Nrgor X NNHj X Ny
Potter et al. (1996) modele dynamique sols Nno = f(Nminéralisation @€ration du sol
CASA
Li (2000) modeéle dynamique cultures  Nyo = A X Nyi X Fr
DNDC Nyi = [NH]| x (ca BIO) x pH
Parton et al. (2001) modeéle dynamique sols Nyo = % x N2Opit et denit X f(da, DUL, W FPS,,)
DAYCENT
Davidson et al. (2000) modele dynamique sols Nno = f(Nengrais,contenu en egu
HIP
Skiba et al. (1997) modele statistique basé sur des jeuxmigéds  cultures InNyo = 63.23 + 1.01in([NO3']) + 0.165T;
régression multi-variée
Skiba et al. (2001) modeéle statistique basé sur des jeuxmigéds  sols InNyo = —0.82 + 0.354InFx + 0.0036(—W FPS? + 80W FPS — 1593)
régression multi-variée
Stehfest and Bouwman (2006) modele statistique basé sigwede données  cultures Nyo = f(Fn,drainage, texture fingforte teneur en OC
directive RMES de Genstat
Delon et al. (2007) réseau de neurones artificiel sols Nno = f(Ts, WFPSs, Tgg) 20-30cm Fv > %osablesor, pH, V')

9¢
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2.3.2 Modeles empiriques

Des premiers travaux de modélisation ont été réalisés pliakVs et al. \(1992). Basé sur
des expérimentation\s (Williams and Fehsenfeld, 1991)|jzwib etal. \(1992) ont développé un
algorithme d’émission de NO dépendant de la températureldat d’'un facteur d’émissionA”
adapté a I'écosystéeme (voir Tableau 2.3) :

Fno =AX exp(—g%) (2.11)
avec ko le taux d’émission d’oxyde d’'azote,Eénergie d’activation du processus (kJ mb),
R la constante des gaz parfaits (3J'Kmol!), et T la température du sol (K). Les gammes de
valeur de I'énergie d’activation varient entre 44 et 103 kdl Th(Skiba et al., 1997; Yamulki
et al., 1995)\. Williams et al. (1992) ont appliqué cet altforie pour construire un inventaire
des émissions de NO aux Etats-Unis pour un nombre limitéodstémes (prairies, foréts, sols
humides et terres cultivées). Pour les cultures, quatrestgmt été distingués parmi les terres
cultivées : mais, coton, blé et soja. Le factedt est basé sur des mesures au champ et dans le
cas des terres cultivées, le facteur a été établi par ungorekntre les émissions de NO et les
taux de fertilisation. Cette méthodologie a été repris gahiSt al. (1996) et Simpson (1995).
Stohl et aH(1996) ont développé un inventaire des émisgierNO en Europe, également basé
sur la dépendance exponentiellg{@ 2.1) des émissions de NO avec la température de surface
du sol. "A" s’exprime comme un pourcentage (5%) de la quantité moydtamgrais azoté émis
sous forme de NO, durant la période de mai a juillet, la qt&@awtiengrais est issue des statis-
tiqgues de la FAO (voir Tableau 3.3 dans le chapitre 3). A fitdicatif, 119 kg ha' d’engrais
azoté sont apportées uniformément pendant 90 jours end-dratjue anné@\@%), ce
qui représente des émissions totales de NO de 61.6 kt N an
L'approche de Yienger and Lévﬂﬂ%) est une version amédiae Williams et al. (19@2)
(Tableau 2.3), puisqu’elle prend en compte la dépendarsémessions de NO a la température
du sol. Leurs travaux integrent également une dépendaapemionnelle des émissions de NO a
un taux de fertilisation. De plus, I'influence des précipias sur les émissions de NO a été con-
sidérée, en intégrant un terme "pulse" dépendant de lauradeéeprécipitations, et en intégrant
une fonction de réponse de la température dépendant ded&tsurface du sol (sec/humide).
Au dela de 30C, les émissions de NO sont indépendantes de la températurdes sols secs
et humides, alors que pour des valeurs de température smam@ntre 1 et 30C, il y a une
forte dépendancé. Yienger and Lb{/y (1995) ont égalemerdduit un effet "canopée”. Leurs
estimations globales atteignent 10:2Nan ' au sol et 5.5'gNan~! au-dessus de la canopée.

Trés récemment, des travaux de Laville et al. (2005) ont gadmdévelopper un algorithme
d’émission de NO plus détaillé que les précédents (Tab. iPe3t fonction du taux du processus
microbien prédominant de la production de NO : la nitrifioatet des facteurs influencant la
nitrification (température du sol, humidité du sol et tenrmuammonium). L'encadré ci-dessous
expose le contexte du projet dans lequel ce modéle a étéogpéekt le modeéle lui-méme que
nous utilisons par la suite.
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Le projet 5/01 du programme national GICC en 2001 a contrébugieux comprendre les

échanges biosphére-atmosphére de, Nnglerga et al., 2001). Le but de ces travaux était

de

développer un inventaire national des émissions de P les sols agricoles que nous détail-
lons dans le chapitre 3, pour cela les membres du projet $&as@s sur des mesures au champ
et en laboratoire (voir les photos 2.6). Ces mesures ontipatenconstituer des bases de don-

nées d’émissions de NO pour deux sites (Auradé et Grignon),geux types de culture (blé gt

mais) et durant 3 années climatiques (2001, 2002 et 2008h&3es de données comportent des

valeurs des émissions de NO en continu sur les cycles cukwamplets, avec simultanéme
des mesures des variables du sol (humidité du sol, tempérmtusol, teneur en ammonium
en nitrates, densité apparente, texture...), de la végetdtAl, hauteur, biomasse...) et les
inéraires techniques (date de semis, date, type et quasetitértilisation, ...). Ces mesures 0
permis d’étudier I'évolution temporelle des émissions d&,delon les conditions climatique
pédologiques et culturales. Des mesures en laboratoileanlété ces travaux afin de relier |
émissions dues a la nitrification avec les parametres phgside température et d’humidité
conditions contrélées. Ainsi ces travaux ont développéuamamétrisation des émissions de |
par les sols agricoles que nous détaillons ci-dessous.

8Les mesures des émissions de NO au champ sont basées suithesleséle chambres, avec lesquelles

mesure les flux & partir de I'évolution de la concentrationsdane enceinte close placée a la surface du sol.

période de détermination varie de quelques minutes a geellgeures. Les concentrations de NO sont mesy
par chimiluminescence, selon laquelle 'amplitude de Bnaj émise par NOdéexcité (issu de NO + £), est
proportionnelle & la quantité de NO dans la chambre de gradiompte tenu de la variabilité spatiale des fl
les chambres sont de taille assez importante avec une swatasol de plusieurs dimafin d’obtenir des valeur
d’émission représentatives. Des mesures ont été réajmdedes tunnels de ventilation qui déterminent le f
d’émission en calculant la différence de concentratioradiedntrant et sortant du tunnel. Les méthodes de cham
automatiques permettent un suivi temporel fin des émissmrisque les chambres réalisent une acquisition d
minutes toutes les 90 minutes, ce qui donne 16 points de mpauichambre pour une journée.
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FIG. 2.6 : Mesures au champ des émissions de NO a Grignon. De gauchée tre appareils de mesure

sont un tunnel de ventilation, une chambre statique et dasbres automatiques.
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Le modéle de Laville et al. (2005) décrit les émissions de MQrpes 15 premiers centimetrg
de sol comme étant proportionnelles aux vitesses de rtitiic (Garrido et al., 2002; Lavillé

et al., 2005) :

NO =ax N; (2.12)

oUa est le pourcentage d’azote nitrifié émis sous forme de NGa(peatre mesuré en laboratoirg
N; la vitesse de nitrification dans la couche 0-15 cm expriméa@N-NQ; kg—!sol j~! et NO le

flux en mgN-NO kg !sol j~*.

La vitesse de nitrification est dépendante du stock d’amumonde la température du sol et

I’'humidité du sol \(Hénault etal., 20b5). Elle s’exprime denhaniéere suivante :

Ni = Nw X NNH4 X NT (213)

ou NV, est la fonction de réponse de la nitrification au contenu enidité volumique. Elle a
été déterminée en laboratoire, en conditions controléegpérature a 20C) avec un apport no
limitant d’ammonium et un contenu en eau variant entre 9 % 86Zw/w). Elle s’exprime selor
une relation linéaire entre le taux de nitrification et leteow en eau dans le sol :

N, =V xW,+¢ (2.14)

oud = 0.8166 et = —6.6868 sont des coefficients de régressiof£B.96 et n=5) el
I'humidité pondérale exprimée en.g g..;)-
Nr estlaréponse de la nitrification a la température du solsNiilisons la relation développé

par\ Linn and Doran (19$4) ;

(T — 20) x In(2.1)
10

Nr = exp( ) (2.15)

avecT la température du sofC). Cette fonction a été ajustée pour donner une valeuriteda
une température de 20.

La fonction Ny 4 représente la relation entre le taux de nitrification et lacemtration en amt-

monium dans le sol est une fonction du type Michaelis :

[NH,]

NNH4 =

avec [NH/] la concentration en ammonium dans le sol (mg N kgsSdiet km est la valeur de
la constante a demi-saturation fixée a 10 mgN(Bosatta et al., 1981).

2S

1%

v

2),

e

-

e

|

2.3.3 Modeles statistiques

L'utilisaton de modéles statistiques est assez courabl€aa 2.3). Ces méthodes reviennent

a appliquer sur un ensemble de jeux de données un modelerdssién, afin de mettre en év-
idence les principaux facteurs influencant le processusidson de NO. Skiba et al. (1d97)
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et\VeIdkamp and Keller (1997) ont tenté d’estimer les émisside NO selon les quantités de
fertilisants épandué. Skiba et al. (1997) ont estimé en muygéométrique que 0.3% d’azote
était émis sous la forme de NO. A partir de régressions naulées et des jeux de données sur
une longue durée, Veldkamp and Keller (1997) ont trouvé unogemne de 0.5%. Skiba et al.
(fFQ?) ont estimé la contribution globale des émissions@eN.O Tg N an'!, ce qui est proche
des approches précédentes. Des études ont repris le medélgrdssion de Skiba et al. (1997),
comme Simpsoﬁ (1999) afin d’estimer les émissions de NO padis a I'échelle européenne,
la gamme de valeurs est comprise entre 0.1 et 1.5 TgN. an

Plus récemment, le modele de régression dévelopdé par Slka'ﬂkaOOl) (détaillé dans le
tableau 2.3) lie également les émissions de NO et les géauiit fertilisants épandus, auxquelles
s’ajoute une fonction de réponse du second degré au pasimetter-filled pore space” (WFPS).
Ce modeéle a notamment été appliqué par Skiba et al. (200d yafiévelopper des inventaires
spatialisés de NO et de,® en Grande-Bretagne. Pour spatialiser les émissions sundiles
de 5 kn¥, Skiba et al.\(ZOdl) ont utilisé une base de données naiatiatcupation des sols
pour localiser les sources d’émission, et pour forcer ledates de régression : des pratiques
culturales entreprises issues de statistiques natigrialdépot sec et humide d’azote ainsi que
des variables météorologiques issues d’un modéle clinatigéso-échelle. Pour la météorolo-
gie, Skiba et al. (Zod)l) ont utilisé la température du sol arB@le profondeur, qui a été estimée
par le modéle d’humidité SpacTeach, en fonction des carsiitgies hydriques par type de sol.
Les émissions de NO sur la Grande Bretagne totalisent 66 kNN@ !, ce qui représente plus
gue les estimations de Stohl et al. (1996) avec 25.4 kt NO-N.an

Bouwman and Boumans (2002b) ont également modélisé lesi@misde NO par les terres
arables a I'échelle globale en appliquant des méthodestgjaes sur un large lot de données
(99 sites agricoles) rassemblées dans Bouwman et al. (RABRae sont basés sur une méth-
ode statistique : la directive "Residual Maximum Likeho¢BEML) de Genstat (Payne et al.,
), afin de développer des modeles reliant les émissereuges aux facteurs de controle.
Cette méthode est plus appropriée que les régressionsvarti#ies, pour analyser des jeux de
données incomplets. Les émissions de NO sont mis en éguéibrcombinant des classes de
facteurs, et en supposant un nombre égal d’observakioyeeélm al., 20d0). Les principaux fac-
teurs d’émission mis en valeur sont le taux de fertilisapantype de fertilisant, le contenu en
carbone organique et le drainage du sol. Ces travaux ontipdiestimer un facteur d’émission
moyen de NO de 0.7% a I'échelle globale, ainsi que des émissitales de 1.6 M tonnes par les
sols fertilisés, et de 1.7 M tonnes sur 'ensemble des tanases. Plus réecemment, Stehfest and
Bouwman \(200\6) ont repris les travaux de Bouwman et al. (apea augmentant le nombre de
jeux de données (199 sites sur des terres cultivées) et égugp la méme méthodologie d’es-
timation des émissions. Ces travaux ont confirmé l'influetefacteurs trouvés avec Bouwman
and Boumans (ZOOﬁzb), en soulignant I'importance des aaiatijues de sol (pH neutre, texture
grossiere, bon drainage) pour une production de NO faveralglurs estimations totalisent 1.4
Tg N arr! émis par les sols fertilisés a I'échelle globale.
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Actuellement, le développement de méthodes de réseauudenas artificiels émerge forte-
ment (Tableau 2!3), car ces approches permettent de tiest@hénoménes non-linéaires. De-
lon et al. (2007) ont initié 'utilisation de cette approciin de trouver la meilleure régression
non-linéaire entre une sélection de parameétres enviroentmx et des émissions de NO. Ces
travaux ont montré la forte dépendance des émissions de H@enpérature de surface du sol,
au terme WFPS en surface, a la température du sol entre 20cet 8@ profondeur, au taux de
fertilisation, au pourcentage de sable dans le sol, au pHeetigesse du vent.

2.3.4 Modeles biophysiques

Ces derniéres années, des modeles biophysiques ont étép@seet appliqués a plusieurs
reprises dans le but d’évaluer les émissions gazeusesazmar difféerents écosystemes (CASA
de Potter et al. (19@6); DNDC de Li (2600); HIP de Davidsonled%)O(ﬁ); CERES-EGC de

Gabrielle et al. (2006a)), que I'on retrouve dans les tableh3 et 2.4. Ces modeéles couplent
des modules de dynamiques physiques et microbiologiquesldaol et de croissance des cul-
tures, ainsi que des modules dédiés aux émissions gaz&lyedlO, CQ, NH;). Cet ensemble
permet de simuler I'évolution temporelle des émissionsggux relations entre émissions, vari-
ables micro-climatiques (température, humidité) et temen azote dans le sol, qui sont dépen-
dantes des dynamiques dans le continuum sol-plante.

Modeles biophysiques : Polluantls Ecosystémes Références Modélisation régionale  Références
CASA : N2O,NO,N;,CO, sols (Potter et al., 1996) Californie, USA (Davidson et al., 1998)
CERES-EGC: NO,N2O,NHs cultures (Gabrielle et al., 2006a) Beauce (Gabrielle et al., 2006b)
CERES-Rice: CHy rizieres (Ritchie et al., 1998) Asie (Matthews et al., 2000a,d)
DAYCENT : cultures (Parton et al., 2001) USA (Del Grosso et al., 2006)
NO,N2O,N2,CH,4,CO, (Del Grosso et al., 2002
DNDC : N2O,NO,CH;,NH3 cultures (Li, 2000) Etas-Unis (Li et al., 2004)
Saxony (Butterbach-Bahl et al., 2004)
Europe (Kesik et al., 2005)
EPIC : N2O cultures (Williams et al., 1984) | Europe (Schmidt et al., 2006)
NZ-DNDC : N2O prairies (Saggar et al., 2007) none none
PASIM : N2O,CH4,CO» prairies (Riedo et al., 1998) none none
PnET-N-DNDC : N2O,NO foréts tempérées _ (Li, 2000) Saxony (Butterbach-Bahl et al., 2004)
Europe (Kesik et al., 2005)

TAB. 2.4 :Revue des modeles agro-environnementaux, intégrantda pri compte d’émissions gazeuses
azotées et carbonées, et appliqués a une échelle régionale.

Par exemple, le modele mécaniste conceptuel "Hole-irRipe® (HIP) de Davidson et al.
(fFQl) permet de simuler les facteurs microbiologiqueselogiques influencant les émissions
de NO et de NO. Le modele relie les 2 gaz suivant leurs réactions de ptauet de con-
sommation. Les émissions de NO etdgO sont régulées a 2 niveaux : d’'un c6té, la vitesse de
"recyclage" de I'azote imagée par I'écoulement dans desstudiffecte les émissions totales de
NO et deN,0 et d'un autre cété, la quantité de NO s’échappant de cetl@oent, selon les
conditions d’humidité selon Linn and Doran (1984), est sghdge par la taille de trous dans les
tubes.
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Plus récemment, les modeles biophysiques ont été adapiésspatialiser les émissions
gazeuses de I'échelle régionale a continentale (Gabldaelhﬂ, 2006b; Li et al., 2004). Cette
étape passe par l'utilisation d systemes d’informatiormyggphiques (SIG) pour alimenter les
modeles en données et pour la spatialisation. Les model&Di et al,, 2004) et PnET-N-
DNDC @ M) ont notamment été utilisés pour développsr chdastres d’émission de NO et
N,O par les cultures et par les foréts, respectivement, emyaligme et en Europe (Butterbach-
Bahl et al., 2001, 2004; Kesik et al., 2d)05), eten Austr&ie:ée etal., 2005). Avec le modele
DNDC, Butterbach-Bahl et al. (2004) ont estimé les émissiieNO par les cultures pour une
région allemandeSaxony, en fonction des variables pédo-climatiques de tempkratlihu-
midité, ainsi que des teneurs en ammonium et en carboneiqugarfin de spatialiser les
émissions, le modéle a été associé a une base de donné&dayéaaee de la région, qui intégre
dans 'espace et le temps, les parametres d’entrée au maidsieue les variables de forcage.
Ces informations concernent I'occupation des sols, leatlihes sols et les pratiques culturales.
L'occupation des sols est issue de la base de données CarnieQover (UE-Ifen CLC, 20@0),
qui a permis de localiser les potentielles sources d’éomsgultures, foréts et prairies) a une
fine résolution (100 m). Les statistiques sur les pratiquétsi@les issues de bases de données
nationales concernent la quantité et la nature d’engraisdip Ensuite, le modele DNDC a réal-
isé les simulations des émissions sur 1132 points d'unke géguliere, affiliée aux surfaces de
cultures, de foréts et de prairies. Les données météomuleginécessaires au modele provien-
nent de stations météorologiques affectées aux pointsikkelgs plus proches. Sur une année,

Butterbach-Bahl et al. (20b4) ont estimé que 8868 t N-NOeauagté eémis par les cultures et
4155 t N-NO par les foréts. En cumulant ces valeurs commeéseptatives d’'une bonne partie
des sols, ces estimations représentent 28% de la quanété te NO émise par les sols alle-
mands, estimée pbr Stohl et al. (1@96).

Une étude plus récente de Kesik et al. (2005) dans le cadreojet pPlOFRETETE propose
une approche plus élaborée en construisant un cadastrésdiémde NO et de MO par les
foréts européennes a partir du modéle PnET-N-D DC (Li, 2@0@'une base de données géo-
référencée plus détaillée. Les données météorologiquétédaxtraites des données d’entrée du
modéle EMEP MSC-W, sous la forme d’'un maillage régulier/leseont été lues par le modéle
PnET-N-DNDC a un pas de temps journalier. La surface de sitionl est ici représentée par
2527 points de grillé. Kesik et al. (2d05) estime des émisstotales variant entre 77.6 et 99.2
kt N-NO arr! pour 3 années climatiques. Ces résultats sont bien supgéi@eux de Stohl et al.
@) pour I'Europe, qui estiment que 8.6 kt N-NO-asont émis par les foréts, mais ils restent

bien inférieurs aux estimations de Simpﬁ.on (1999) (baséda méthodologie de Davidson and

Kingerlee (1997)), qui sont comprises entre 13 et 350 Gg NalNO.

On trouve dans la littérature, d’autres exemples de coepliggmodeles biophysiques avec
des systeme d’information géographique pour d’autres lgee travaux de Li et al. (2004) ont
permis d’estimer et de spatialiser sur un maillage régulies émissions de gaz a effet de serre
CHy, N,O et CQ) par les rizieres aux Etats-Unis, en utilisant le modéle N\Babrielle et al.
2006b) ont appliqué le modéle CERES-EGC afin de simuleratadiser les émissions de,0
par les cultures dans la région de la Beauce. Matthews @oﬂo&ﬁEd) ont également utilisé
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un des modeles de la famille CERES, le modéle CERES-Riceaqirsdes méthodes SIG pour
concevoir le modele régional MERES (Methane Emissions ae RicoSystems) afin d’estimer
des émissions de Chpar des riziéres en Asie.

2.3.5 Autres approches
Modéles de diffusion

A I'échelle locale, une procédure consiste notamment aigoies échanges de NO selon
les processus fondamentaux dans le sol (Galbally and Jsxb‘ra,hls98b). Les échanges nets de
NO sont fonction des termes de production de NO, de consoimmae NO, et de transport de
NO a travers le sol. Les termes de production et de consormmsdint déterminés expérimen-
talement, alors que le transport du NO dans le sol est déégegh un modele de diffusion. Cette
méthodologie a fourni de bons résultats en comparant desiftuxiés et mesurés (Galbally and
Johansson, 1989; Remde et al., 1991).

Modélisation inverse

A I'échelle régionale ou continentale, d’autres approchast capables de reproduire les
emissions de NO du sol grace a une modélisation inverse gamaatellitales, comme les
travaux de Jaeglé et al. (2d)04j et Bertram et al. (2005). Bssruvations offrent une description
fine des surfaces continentales (sol, végétation) ou oggesi ainsi que des mesures d’especes
chimiques par les satellites (GOME, SCIAMACH‘{(). Bertrarraét(200$) ont notamment car-
tographié des émissions de N@ar les cultures au Sud des Etats-Unis, & partir d’obsensti
satellitales de SCIAMACHY. Grace a la bonne résolutionigiaet temporelle des mesures, ces
travaux ont également permis de mettre en relation I'efieise” des émissions de N@vec
une fertilisation ou des feux de biomasse, mais ils n’irgagpas certaines caractéristiques de
sol (teneur en eau et texture).

2.4 Modélisation de I'impact des émissions de NO sur la pro-
duction d’'ozone

Comme nous 'avons souligné dans la partie 2.1, le r6le dess@éns de NQ associées a
d’autres composés (CO, COVNM, GJest prédominant dans la chimie atmosphérique puisqu’ils
régulent la production - destruction d’ozone, ainsi quedpacité oxydante de I'atmosphére.
Méme si les émissions restent majoritairement attribuéassaurces anthropiques (combus-
tion des fuels fossiles), les sources biogéniques repiesemne part importante des émissions
totales et peuvent étre dominantes loin des zones urbakussi, la connaissance des émis-
sions biogéniques de NO est indispensable pour modéliseolecentrations de NQde COV,
de radicaux et d’'ozone en surface a I'échelle régionale.nhedeles méso-échelles sont adap-
tés pour évaluer la qualité de I'air, et permettent de conqgineles interactions biogéniques et
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anthropiques responsables de la pollution photochim‘ﬁ,uw&er etal. 1999). Dans la littéra-
ture, peu de travaux permettent d’estimer I'impact des gions de NQ par le sols et de COV
biogéniques sur la production d’ozone a I'échelle régier&linous allons en illustrer quelques
uns.

CT™M Résolution Météo. Parametrization Landcover Type dims
CHIMERE 5km off-line Stohl et al. (1996) GLCF 1
France 50km MM5

8:0-5,5km
Méso-NH Chimie 3km on-line GENEMIS ECOCLIMAP 1
France 40 :0-2,5km  Méso-NH
EMEP Unified Model ~ 5km off-line EMEP SEl et CCE 3
Norvege 15 niv. MM5
EURAD 30km off-line EMEP NA 3
Allemagne 15 niv. MM5
Models3/CMAQ 5km off-line BEIS3 MM5, CMAQ/RADM, et USGS 1
USA 15 niv. MM5
REM3-CALGRID 2km off-line Williams et al. (1992) NA NA
Allemagne 30km diagnostique

4:0-3,5km

TAB. 2.5 :Revue des modeles de chimie transport et des modules d@mikesNO par les sols implé-
mentés.

Certains des inventaires détaillés dans la partie 2.3 énqgpliqués dans des modéles de
gualité de l'air. En Europé. Stohl et al. (1@96) ayant dépptoun inventaire de NO par les sols,
ont réalisé des tests de sensibilité de I'ozone en utiliEamodéle photochimique POP (a 1
dimension de type lagrangien). Leurs travaux ont montrél'gifet des émissions de NO sur
les concentrations d’Qeétait significatif, et compris entre 1.4 et 9.6 ppb de juin atak®94,
avec un facteur d’incertitude de 3. lls ont également mogtréne baisse de 50% des émis-
sions anthropiques réduisait la production d’ozone enefté&onsidérant ou non les émissions
de NO par les sols, et qu’une unique augmentation de 300%dissiéns de NO par les sols
produisait une hausse de 6 ppb ¢’ @ependant, le modele POP introduisait une dispersion arti
ficielle des polluants ce qui surestimait I'intensité dess&ions anthropique\s (Stohl etal., 1b96).

Aussi, l'utilisation de modeles de chimie transport (deetygulérien) est nécessaire pour
réaliser des études régionales. En Europe, plusieurs gmdel chimie transport (tableau 2.5)
permettent de prédire I'évolution spatio-temporelle deentrations de polluants (gaz, aérosols),
et de diagnostiquer les processus physico-chimiques noisw@rre dans I'atmosphére. Le tableau
2.5 rassemble quelques uns de ces modéles, ainsi que lé&amaahiémission de NO par les
sols. A I'échelle européenHe. Simpsbn (ﬂ995) a notammettiéVinfluence des COV et NO
avec le modéle de chimie transport EMEP MS@, en testant différents scénarios d’émission
(zéro/moyennegfortes émissions d’isoprene, zéro émission de,ar les sols). Ces travaux
ont montré que les réductions de COV favorisent une dinonutie I'O; dans les régions a
fortes concentrations de NOQNOy = NO, + HNOs + PAN + 2 N,O; + HONO + per(nitrates))

, comme le Nord-Ouest de I'Europe, alors que les réductimidsions de NQ étaient davan-
tage efficaces dans les zones a faibles concentrations gle Al méme échelle, des travaux
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de Matthias Beekmann dans le cadre du projet 5/01 du progea@i@C \(Serga et al., 2001)
ont montré que les émissions de NO contribuent en moyennsueka a 2-5 ppb de NQOet

10 ppb d’'Q, en pleine période photochimiqgue (juin 2003) avec le modelehimie transport
CHIMERE, qui utilise I'algorithme de Stohl et al. (1§96). Lestimations, réévaluées en ap-
pliquant I'algorithme de Laville et al. (20b5) incluant udépendance des émissions de NO a
'lhumidité du sol et a la teneur en ammonium dans le sol, ssprent 0.7-1 ppb de NQet 2-3
ppb d’'G; sur la méme période. A I'échelle globdle. Holland and Lamé@?) ont modélisé
les échanges gazeux, au sein du couvert entre les émissidid,¢le dépbt de N@ et 'ozone
dans un modele de chimie transport 3-D global. Dans cettmabe, les émissions de N©@on-
tribuent alors a apporter entre 3-50% d’'€upplémentaire en surface.

Trés récemment, Duéor@O?) a introduit dans le modéleohnds-C |la paramétrisation
des émissions biogéniques de NO obtenue grace aux réseaeximes (Delon et al., 2d07),
afin d’estimer I'impact des émissions sur la chimie trop@sjgfue en zone tropicale. Cette ap-
proche a été comparée avec la base de données d’émissiohsliSgbnible dans Meso-NH-C,
qui est basée sur linventaire de Yienger and lLévy (1995% avaux ont montré une large
sous-estimation des émissions de NO par la base GEIA et paégaent, de leur impact sur
la formation photochimique avec 10 a 20 ppb ¢'€upplémentaire avec I'approche "réseau de
neurones".

Dans la littérature, d’autres travaux traitent d’'une neeile compréhension des échanges
gazeux a l'interface sol-atmosphére, en introduisant deanpétrisations de processus gazeux
dans les modeéles de chimie transport. On peut citer I'estimale I'impact des émissions
biogéniques de terpene et d’isoprene sur des épisodesrdiibnaux en Allemagne, avec le
modéele KAMM/DRAIS (Vogel et al., 1995), et en France avec ledéle Meso-NH-C (Corti-
novis, 2004; Solmoan, 20b4) ou avec le modéle CHIMERE (Déan@mot). Les simulations
de@M) sur le nord de la France, donnent une catilmbmaximale de 30% des ter-
pénes et d'isoprénes sur les maximums de concentratiomsrtécen surface, lors de conditions
anticycloniques et en présence de masses d’air "COV-limité

2.5 Conclusion

Ce premier chapitre a permis de présenter le contexte Bmjaetdans lequel se situe ce
travail. Nous avons montré le réle des émissions de NO dapsoliuction/destruction de I'o-
zone dans les basses couches de I'atmosphéere. Ces émgmibtergement dues aux secteurs
industriels et aux véhicules, mais la part associée auxagpisoles n’est pas négligeable. A la
différence des sources anthropiques, cette contribugpernld des interactions entre les activités
humaines et les conditions climatiques, aussi elle ris¢gatlier a I'avenir avec le changement
climatique et avec la pression démographique croissanigsiAl parait crucial de constituer des
inventaires d’émission moins incertains et c’est a quoraedil va s’attacher..
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Chapitre 3

Méthodes et modeles

et d’appliquer I'approche de modélisation entreprise dewadre de la thésg,

pour prédire la qualité de I'air. Le premier modéle prés@staun modeéle de
chimie transport, CHIMERE, capable de modéliser les pmeephysico-chimiques
dans les basses couches de I'atmosphere et d’'une échdii@eaid continentale. Le
cadastre des émissions de N@ans la version opérationnelle de CHIMERE est basé
sur I'approche de Stohl et al. (1996), décrite precédemm@temment, I'approche de
Laville et al. k2005) a été implémentée dans le modéle, nétaslbbns ici comment les
émissions ont été spatialisées a partir de I'algorithmesdand modéle présenté est
le modele agro-environnemental CERES-EGC, capable ddesites pertes gazeuses
du systéme sol-culture a I'échelle locale. En le couplart&@HIMERE, nous allons
essayer d’améliorer la prise en compte des émissions de N@@gpaols dans le bj-
lan d’ozone a I'échelle régionale. Ainsi, nous dédions uagi@ a la méthodologie
employée a la spatialisation biophysique issue de CERES-g&ur la région lle d
France. Nous décrivons d’abord la démarche choisie, quissie sur des travaux [de
Gabrielle et al. (2006b) sur la spatialisation des émissttnN O par les sols agricoles
dans le Centre de la France (La Beauce). La zone d’étude €gjitan d’lle de Franc
ou d’un point de vue physique, I'occurrence des pics d’ozastdorte, et d’'un point d
vue pratiqgue, nombre de bases de données et d’enquéteticias sont disponibles.

N ous présentons ici les outils de modélisation qui vont pérmee constituer

D

D @
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3.1 CHIMERE et modélisation des émissions de NQOpar les
sols (STOHL)

Le modéle multi-échelle CHIMERE (CHIMERE, 2005; Dérogn2002; Schmidt et al.,
2001; Vautard et al., 20b1), développé pangtitut Pierre Simon LaplacélPSL) a pour vo-
cation de produire des prévisions journalieres d’ozon€aritbs polluants, et de réaliser des
simulations a long-terme, comme estimer I'impact de rédoal’émissions de polluants sur la
gualité de l'air. CHIMERE a été développé pour des systenmgtbitation LINUX, et est
disponible avec une licence publique générale GNU. Le clatepir de fortran 90 utilisé est
IFORT d’'INTEL. Nous utilisons ici la version 200501G du modeélej garrespond a son état
d’avancement en janvier 2005. Cette version est disposibleesite’.

3.1.1 Description du modele

CHIMERE simule les variations spatio-temporelles de catre¢ions d’'une quarantaine d’e-
speces gazeuses et d’'une centaine de réactions gazedsesution des concentratiortsdes
especes suivent une équation de continuité faisant le dddamespéces entrants et sortants au sein
d’'une boite de dimensions finies, en prenant en compte leegsas physico-chimiques de la
troposphére. L'équation résultante basée sur I'approclé&ienne prend la forme :

oc
(E)Jrv.(uc) =V.(KVc)+ F — F~ (3.1)
Dans I'équationg représente le vecteur des concentrations des espécesjgbian tout point
de grille,u est le vecteur vitesse du ve#lt,le tenseur de diffusivité turbulente, Et" et '~ les
termes de production et de destruction des espéces chisnliggeaux réactions chimiques, aux
émissions et au dépot).

Géométrie du modele :Les domaines de simulation couvre d’'une centaine de kil@aét
a I'échelle urbaine a quelques milliers de kilométres (Belr@gionale), pour une résolution
horizontale de 1-2 km a 100 km (Fig. 3.1). lls possédent 8anixeverticaux, allant de 50 m a 6
km. Dans le cadre de la these, nous avons utilisé les domeaméimental, national et francilien
et pointé sur les processus simulés dans la couche de surface

3.1.2 Processus de transport et de transformation

Les transports horizontal, vertical et la diffusion : L'advection horizontale est optimisée
par le schéma numérique "Piecewise Parabolic Method" (RRMJre 3, pour les espéces lentes.
Comme pour la plupart des modéles a méso-échelle, la difiusbrizontale est négligée pour
les domaines pour lesquelles la résolution horizontalewgstrieure a quelques kilométres.

Le transport vertical est évalué comme un schéma de bilanedseribottom up”, dont l'intérét
est de compenser les flux horizontaux convergents ou dinergeans la couche de surface, des

http://eul er.| md. pol yt echni que. fr/ chi ner e/
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FiG. 3.1 :Les domaines de simulation de CHIMERE (CHIME\RE, 2005).

gue le bilan de masse est positif (plus de matiere entramsaygante), un flux vertical ascendant
est activé entre la couche de surface et la couche suivdinte, &quilibrer le bilan. La diffusion
verticale est paramétrisée par une diffusivité turbul&{@roen and Marht, 1986, BLM). Pour
calculer la diffusivité turbulente, une hauteur minimadela couche limite est fixée a 50m.

La chimie : Le mécanisme chimique MELCHIOR (Mécanisme d’Etude Lagiemue de la
CHimie de I'Ozone a I'échelle Régionale) a été développéde&ervice d’Aéronomi¢SA)
(Lattuati, 1997). Il a été adapté a partir du mécanismereigc MEP (Simpson, 1992). Dans sa
forme réduite, il contient un total de 44 espéces chimiqué4d @ réactions chimiques.

Traitement numérique : Le solver chimique pour résoudre les équations différéatex
été adaptée selon un schéma de second ordre : TWOSTEP (Vél%ﬁf), celui-ci permet de
calculer les processus physiques et chimiques de facortaimée.

La photolyse : Les taux de photolyse sont estimés a partir du rayonnemetie @éthodolo-
gie est valable par temps clair, puisque les taux sont ai&rn présence de nuages. lls sont
estimés a partir d’'un modéle statistique prenant en coraptébulosité et les profils d’humidité
dans les basses couches.

Le dépbt : Le dépdt sec représente le transfert des gaz depuis I'almosjpusqu’a la sur-
face terrestre. Le transfert des gaz est représenté de &agdogue a un schéma de résistances
électriques\ (Tuovinen et al., 2004; Wesély, ]J989). Le fimhse déroule en 3 étapes. Premiére-
ment, les molécules traversent la composante aérodynardigtransfert, c’est-a-dire, depuis la
couche limite de surface jusqu’a la couche proche de lai(tau couche laminaire). Ensuite, la
2eme étape consiste a la diffusion des gaz dans la couchediaeniEnfin, la 3éme étape revient
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au piégeage des especes gazeuses selon leur solubilitédetivité et selon I'état et le type de
surface (plante/sol).

3.1.3 Domaine régional emboité

Les modeles régionaux représentent des copies du modéleertal, exception faite a la
géomeétrie, a la résolution, au temps d’intégration des éesn’entrée, aux conditions aux lim-
ites et aux émissions.

Les émissions anthropiques et biogéniques ont une résoldé 6 km pour I'lle de France. Les
variables météorologiques d’entrée du modéle régionalinatrésolution de 5 km, elles sont
interpolées a partir des données du domaine continentéd guille du modéle régional. Enfin,
les modéles régionaux prennent comme conditions aux Brfeégeconcentrations des 16 espéces
chimiques simulées par le modele continental, qui sonsaiterpolées sur la grille du modele
régional. Ces espéeces comprennent les concentrationspleéses lentes, de I'ozone et de ses
précurseurs (NQet COV). Selon la direction du vent, ces concentrations aurds de la grille
régionale sont advectées a l'intérieur du domaine via lémmehde transport "Piecewise Parabolic
Method", expliqué ci-dessus.

3.1.4 Données d’entrée

Les conditions aux limites :Pour minimiser les effets de bord, il est nécessaire de étyena
les concentrations des polluants sur les limites du dom@énsimulation. Les conditions aux
limites sont issues du modele de chimie transport global ZNNTA dHauqustaine etal., 20b4).

Données météorologiquesl.e modéele CHIMERE nécessite en données d’entrée, des vari-
ables météorologiques comme la pression de surface, Idggnbntal, la température, I'numid-
ité spécifique, le contenu en eau liquide et les précipitati€es données sont issues du modele
meéso-échelle non-hydrostatique MM5 (Dudﬁ:,—]lgq.ﬁ)ur la prévision et la simulation de la
circulation atmosphérique, développé paNktional Center for Atmospheric Resea(®CAR)
et la Pennsylvania State UniversifPSU). Les données du modéle MM5 sont bien adaptées a
des applications a I'échelle régionale en raison de leunboésolution spatiale. Ainsi, les simu-
lations météorologiques sont effectuées selon le prinlipgeraction bidirectionnelle sur deux
grilles emboitées, de respectivement 15 km et 5 km de résolltes données sont ensuite in-
terpolées linéairement sur la grille du modele CHIMERE. Aurs de la thése, les simulations a
5 km représenteront une base de données au développemeadire d’émission de NO pour
la région lle de France. Les simulations continentales ebmaes sont forcées par les champs
météorologiques de MM5, avec une résolution de 36 kilorsétre schéma de surface de MM5
Noah LSMissu des travaux de Chen and Dudhia (2001), est capable déesithumidité et la
température du sol dans 4 couches de sol (0-10, 10-30, 30@D HO0 cm d’épaisseur). Pour

2Le modeéle est disponible sur le sité: ht t p: / / box. nmm ucar . edu/ nmb
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cela, il a besoin d’une description de I'occupation des,$sdsie de la base de donné&tsS Geo-
logical Survey(USGS¥ et d'une caractérisation des sols, disponible sur les @s10H0 cm et
30-100 cm.

Les émissions :Le modéle CHIMERE-continental et sa version MELCHIOR réeluiéces-
sitent comme données d’entrée 18 espéces chimiques.

Les émissions anthropiques (véhicules, industries, goetgnt sur 5 classes de composés ;NO
SO, CO, CH,, et les Composés Organiques Volatils non méthaniques.drasgds proviennent
de la base de données EMEP (Vestang , QOOS), et sont délisoés forme de totaux annuels.
Ces données sont transformées en grandeurs utilisabl€&-IRIERE, c’est-a-dire en données
horaires variant selon le mois, le jour de la semaine et thele la journée. Pour cela, les to-
taux annuels sont répartis dans le temps en appliquant udelation temporelle mensuelle,
hebdomadaire et journaliére, puis les composés sont negsaelon les grandes classes décrites
ci-dessus. Par exemple, les COVNM sont distribués par wedtactivité et pour chaque pays,
comme lInstitute for Energie Economics and Rational Use of Energy(IER) de I'Université
de Stuttgart le préconise.

Dans le paragraphe suivant, nous nous attardons sur Issipreet la cartographie des émis-
sions biogéniques dans CHIMERE, et en particulier de, ld@r les sols.

3.1.5 Cadastres biogéniqgues NQet COV

Un cadastre des principales especes chimiques émises paulees naturelles est disponible
pour chacun des domaines. Il prend en compte les oxydestd,g@oncipalement issues des pro-
cessus microbiologiques des sols agricoles, qui sontit@as par fertilisation et les composés
COVNM émanant de la canopée forestiere.

Occupation des sols

La localisation des sources biogéniques est issue de ladeagennéesslobal Land Cover
Facility (GLCF)* dont la résolution est au kilomeétre. Les sources sont regres selon une
classification en 9 grandes classes des sols, qui correspantbmenclature EMEP. Le tableau
3.1 donne la correspondance entre les classes de GLCF enknotature EMEP. Les sources
sont cartographiées dans chacune des mailles du domaewxgeimaille contient la fraction
d’occupation (B) des 9 classes de sol. A titre indicatif, la cartographied®ne les fractions de
terres arables sur le domaine continental.

La base d’occupation des sols permet notamment de pragstpotentiels d’émission biogénique
sur les éléments de maille en considérant la fraction desetade sol par maille. Le calcul des
flux d’émission COV ou NQ suit la formation suivante :

3Des informations supplémentaires sont disponibles stitde&lsUSGS: ht t p: / / www. usgs. gov.
4La base d’occupation des sols est disponible sur le site @&L.@F : htt p: // gl cf. um acs. und. edu.
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Classes de sol  Description EMEP B&ebal Land Cover Facility
1 sols agricoles / cultures terres arables (11)
2 prairies prairies (10), 1/2 prairies boisées (7)
3 sols nus sols nus (12)
4 zones humides ?
5 zones urbaines zones urbaines et constructions (13)
6 arbustes arbustes sur des surfaces ouvertes (9) et fer@)ées (
7 foréts de coniféres coniféres (1, 3), 1/2 (foréts mixtese(Hois (6)), 1/4 prairies boisées (7)
8 foréts de feuillus feuillus (2, 4), 1/2 (foréts mixtes (5p@is (6)), 1/4 prairies boisées (7)
9 océan surfaces en eau (0)

TAB. 3.1 : Correspondance de la classification de I'occupation des dahs CHIMERE issue de EMEP,
avec les 13 classes de la base Global Land Cover Facility.dmeaine couvre I'Europe d’une
longitude de 1%0 a 30°E, et d’une latitude de 3N a 6°N.

350352354356358° 0° 2° 4" 6 8 107 12" 14" 16° 18" 20" 22°

FiG. 3.2 : Fraction de terres arables sur le domaine continental (OLB valeur 1 indique que la maille
est totalement occupée par des terres arables.

E; correspond aux émissions biogéniques par unité de sufada fraction d’occupation des
sols parmi les 9 classes et F le flux émis par maille. Nous slspécifier la grandeuk; ci-
dessous.

COV biogéniques

Les émissions biogéniques de COV concernent les émissoterpene et d’isopréne. Les
émissions d’isopréne proviennent essentiellement dained espéces de chénes et d’épiceas,
alors que les émissions de terpéne sont issues des corefell&picéas. La dégradation pho-
tochimique des terpenes est encore mal connue, aussi ellepedsentée par un mécanisme
chimique bien compris : celui ded*pinene, qui est émis majoritairement. Les émissions de COV
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sont paramétrisées selon I’approché de Guenther \(199170,Iapxquelle les émissions dépendent
de la densité foliaire et du potentiel d’émission de I'egpétes valeurs sont relatives au type
de sol, et sont basées sur les travaux de Simﬂ)son \(1999).cltﬂwfa:orrectif est appligué aux
émissions pour tenir compte de l'influence de la tempéraude I'insolation\(Guenthdr, 1997;

‘Simpsoh, 1999). Voici la formulation :

avecp;j la fraction de chaque essence d’arbre j par type de forét pdtentielc; est défini
pour une essence spécifique j a la température de référe@€@eet une insolation (Photosyn-
thetically Active Radiation : PAR) de 100@mol m~2 s! (Guenther, 1997)Dj et la densité de
biomasse (en,giissec M~2), v est le terme correctif environnemental sans dimensioncayaic-
térise I'effet de la température et de I'insolation sur lesssions.

NO, "biogéniques" selon STOHL

Les émissions anthropiques de Nfar les sols, dues a la transformation microbiologique
de I'engrais épandu sont basées sur la méthodolodie de &tatl k1996), selon laquelle les
émissions sont fortement dépendantes de la températurel.duasdépendance thermique est
établie par la formule de Williams and Fehsenfeld (1991) diamhs et al. MZ) :

E; = A x exp[(0.071 + 0.007)T] (3.4)

ou I; est le facteur d’émission de NO (ng NAs 1), A le facteur d’émission associé aux classes
de sol (ng N m? s!) etT la température du sol. La température est estimée seloronngdn
linéaire de la température atmosphérique au-dessus dablaqu 3.2). Cette paramétrisation est
également fonction du type de végétation comme on peuttesuole tableau 3.2. La quantité de
fertilisants, nécessaire pour le calcul de "A" pour leswal$, est disponible par pays en Europe
dStohI etal., 1996) a partir de travaux Beod Agricultural and Organizatio, 1993). La
figure/ 3.3 rassemble ces quantités moyennes de fertilipantgays. La quantité d’engrais est
apportée de facon uniforme sur 90 jours de mai a juillet.

3.2 Cadastre national des eémissions de NO (LAVILLE)

= Dans le cadre du projet "5/01" du GICC exposé dans le chaiiBerca et aILAOl), un
algorithme d’émission de NO plus détaillé que les travaustbdl et al. (1996) a été développé
afin de prendre en compte de fagon plus réaliste I'influendéhdenidité et des pratiques cul-
turales sur les émissions de NO par les sols agricoles.dltsle I'algorithme dg Laville et al.
@) présenté dans le chapitre 2. La méthodologie et sedtaés ci-dessous font I'objet d’'un
article en préparation par Patricia Laville.
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Utilisation Facteur A Estimation de la
des sols (ng Nm? s 1) température du sol
Prairies 0.70 0.6& T, +8.8
Terres cultivées 1.6 % de F 1.63T,, +2.9
Foréts 0.05 0.84 T,, +3.6
Terres inondées 0.00 0.92T,, +4.4
Zones urbaines 0.05 ol

TAB. 3.2 : Facteurs d’émission de NO biogénique "A" selon le type dipation des sols utilisés dans
CHIMERE. F est la quantité de fertilisant azoté appliquéduit en kgN ha'), soit par exem-
ple 119 kgN ha' la quantité moyenne de fertilisant apporté sur les solscueis en France
pendant 3 mois.

Countries 1993 2000
Belgium, Luxembourg 226 190
Czech Rep, Slovakia 47 58
Lithuania, Larvia, Estonia 37 14
Germany 147 149
Hungary 26 38
Italy 100 92
Norway 124 118
Portugal 57 56
Sweden 69 61
Great Britain 203 179
Austria 86 72
Bulgaria 56 48
Denmark 131 105
Ex-Yougoslavia countries 41 80
France 119 106
Greece 115 107
Ireland 365 290
The Netherlands 425 331
Poland 48 64
Romania 28 14
Spain 50 66
Switzerland 157 g1

FiG. 3.3 : Quantités moyennes de fertilisation azotée (en kg N happliquée aux terres cultivées par
pays |(FAO, 1993) et (FAO, 2000).

L'algorithme a été simplifié pour spatialiser les flux de NGislé&e modele CHIMERE. Les
émissions de NOK)) sont exprimées en fonction de "AF" qui représente I'azotenaniacal
apporté par hectare :

E!=0.091AF x N, X Np (3.5)

Les émissions de NO sont calculées grace aux variables rokt@igues spatialisées (tempéra-
ture du sol et humidité du sol) issues du centre de prévisOM&F et du modele MM5, et a
I'évolution de la teneur en ammonium au cours d’'une périadeuale, évaluée a partir d’en-
guétes agricoles (quantités d’azote apportées, iti&rgachniques, occupation des sols par type
de culture et par région). Cette méthodologie a été uniqoned@eloppée pour les terres arables
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FiG. 3.4 :Moyenne mensuelle des émissions de, Wér les sols (18 molécules cm? s71) avec les
approches de STOHL (sur la gauche) et de LAVILLE (sur la éyojtiin 2001.

de la France, et elle est représentative de 60% de la suidecela utile du pays.

Pour appliquer ce modéle dans CHIMERE, la principale diffictéside sur I'évaluation de
la teneur en ammonium ([NH) dans le sol pour la fonction NH,. La formulation de I'évolu-
tion de la teneur en [NH] est calculée en fonction des pratiques culturales en Er@dates des
apports et quantités de fertilisation). On prend comme thgse que 65% de I'azote minéral em-
ployé était sous la forme ammoniacale (moyenne nationsieides enquétei004).
La figure 3.5 (en haut) représente I'évolution temporelleisie pour répartir les apports d’en-
grais dans le cas d’'une culture d’avoine en lle de France. Papports d’engrais, on considere
gue la premiere quantité d’engrais est apportée uniformépendant 21 jours : au jour "J+1",
on considere que 10% de 'ammonium apportée au jour "J" aitthén ainsi il ne reste plus
gue 90% de I'ammonium (période de 1 a 2 sur la figure). A la finpdewdes d’apport, la teneur
en ammonium décroit de 10% par jour (période de 2 & 3). Cetthanélogie est reproduite
au deuxiéme apport (croissance de 3 a 4, puis décroissaree4pLa courbe 3.5 (au milieu)
représente I'évolution journaliére de la quantité totdezdte ammoniacal sur I'ensemble des
surfaces agricoles utiles (SAU) pour les 22 régions du patysenant compte de la répartition
surfacique de I'ensemble des cultures de chaque régionchheentration de fond moyenne de
0.9 kg N ha'! a été rajoutée sur 'ensemble de I'année, elle corresporakaté issu de la
minéralisation de I'azote organique dans le sol.

On remarque une évolution temporelle differente de I'aztenoniacal d’'une région a
l'autre, en raison des différents itinéraires techniquedes différents types de culture. Par ex-
emple, les cultures d’hiver comme le blé ou l'orge sont pglpt@sentes en lle de France, alors
gue les cultures d’été comme le mais ou le tournesol occujasaintage la SAU pour la région
Midi-Pyrénées, aussi cela a pour conséquence de favoaseaedeurs en azote dans les sols plus
importantes en Midi-Pyrénées qu’en lle de France.
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FiG. 3.5 : Evolution temporelle utilisée pour répartir les apportsadbte en lle de France (en haut) et
pour les 22 régions (au milieu). Evolution temporelle mayesur la France (en bas). Unité :

kg N ha!.

Récemment, a la suite du projet "5/01", les flux de NO ont éléutzes dans le modele
CHIMERE a I'échelle nationale, a partir des teneurs en/Nssues de la méthodologie décrite
précédemment, et aux données météorologiques utiliséésmadele. Les données d’entrée de
CHIMERE ont été détaillées dans la section 3.1. Ce testitoasa version 'LAVILLE-régional’
dans CHIMERE, nous présentons ci dessous sur la figure 3dades de moyenne annuelle des
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concentrations en ammonium et des émissions de pED les sols pour I'année 2001. Pour
ma part, la version LAVILLE-régional a été utilisée pour wtade d’'impact des émissions de
NO, sur la production d’'ozone, dont les principaux résultatst ®m annexe C et dans la sec-
tion/C.2. Nous reviendrons sur cet aspect a la fin du chapigetipn 3.6). Un deuxieme test de
la méthodologie décrite a été de I'appliquer a I'échelleopéenne dans CHIMERE, pour cela
une courbe d’évolution nationale mensuelle de la teneurtgh &l été calculée a partir des 22
courbes régionales au prorata des surfaces agricolesgan i¢-ig. 3.5-en bas). En annexe C,
ce deuxiéme test constituant la version 'LAVILLE’ dans CHERE, est présenté ainsi que I'é-
valuation de I'impact des émissions de NO sur la productiomahe sur laquelle nous revenons
également en fin de chapitre (section 3.6).

Amount of N-fertilizer

kg/ha

07 &%
8t rog

FiG. 3.6 : Moyenne annuelle du contenu en ammonium (a gauche) et dssiémside NO (a droite) sur
la grille FRA10. Unité : kg N ha'.

A titre indicatif, le premier test a montré que 10 kt N-NO oté& émis par les terres arables
sélectionnées (60% de la SAU) sur I'ensemble de la Franc@@h, 2e qui correspond a 32.9 kt
N-NO,. Cette estimation correspond a un rapport moyen de 0.738 lestémissions de NO et
les engrais apportés sous la forme ammoniacale (65% de taitgud’engrais). Le tableau 3.7
rassemble les estimations régionales qui sont variableasison des pratiques culturales effec-
tuées et des conditions climatiques. En appliquant la ndélibgie de spatialisation a 100% de
la SAU, on obtiendrait 54.8 kt N-NO Si I'on compare au total de NO&mis en France, soit
1336 kt N-NG, en 2001 d’aprés CITEPA (2005), la contribution par les sgtgcales est de 5%.
En annexe A, on compare les émissions de,@r les sols aux émissions anthropiques liées
au processus de combustion, qui sont non négligeablesquaivadentes dans certaines régions,
notamment dans I'ouest et le centre de la France.

= Le cadastre national d’émission de NO basé sur les travauzdte et al. k2005) et des
partenaires du projet 5/01 (programme GICC), a permis dedpesen compte 'effet de I'humid-
ité et de la teneur en NHpour estimer les émissions de NO. A I'échelle régionaleyéembles
météorologiques sont disponibles grace au modele MM5, lméémeur en NE a été représen-
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régions Surface des sols | Apport moy. N |[Apport moy. NH4| Flux NO | NO-N/apport N | NO-N/N-HN4
Sélect. (ha) (kgN ha'l) (kgN ha'l) (tN yrl) (%) (%)
Isace 251 869 136 88,4 109,64 0,32 0,49
quitaine 976825 113 73,45 414,53 0,38 0,58
uvergne 326978 97 63,05 111,79 0,35 0,54
ourgogne 955011 135 87,75 604,5 0,47 0,72
retagne 1025740 75 48,75 537,34 0,70 1,07
entre 1969075 138 89,7 1487,63 0,55 0,84
hampagne Ard. 1253628 135 87,75 816,87 0,48 0,74
orse 23389 53 34,45 2,23 0,18 0,28
ranche Comté 218989 112 72,8 74,4 0,30 0,47
le de France 565117 147 95,55 391,73 0,47 0,73
anguedoc Rous. 555353 67 43,55 132,99 0,36 0,55
imousin 125699 61 39,65 36,61 0,48 0,73
orraine 636075 111 72,15 277,14 0,39 0,60
idi Pyrénées 1338110 85 55,25 714 0,63 0,97
ord Pas de Calais 653586 116 75,4 459,24 0,61 0,93
asse-Normandie 542062 92 59,8 241,41 0,48 0,74
te Normandie 566258 125 81,25 308,05 0,44 0,67
ays de Loire 1181327 74 48,1 985,39 1,13 1,73
icardie 1173828 135 87,75 831,62 0,52 0,81
oitou Charente 1324325 109 70,85 1124,19 0,78 1,20
ACA 358409 100 65 92,03 0,26 0,40
hone Alpes 645453 145 94,25 202,42 0,22 0,33
Données Agreste 2000
um 16667106 9955,76
Mean 107,32 0,48 0,73

FIG. 3.7 : Emissions régionales de NO par les terres arables (t N-NO';an

tée de facon simplifiée sans interaction avec le systemeusinire. Cette estimation est possible
avec un modele simulant notamment la dynamique de I'azate dasysteme.

3.3 Modélisation biophysique avec le modele CERES-EGC

Nous allons montrer ici comment modéliser les émissions Qephir les sols agricoles avec
le modéle CERES-EGC.

3.3.1 Historique et généralités

Le modele CERES-EGC est issu de la famille des modéles CERE®-Environment RE-
source Synthesis), qui ont été développés dans les anng@sali® Etats-Unis, sous la coordi-
nation du professeur J. T. Ritchie (Jones and Kiniry, 198@apté pour une dizaine de cultures
(mais, orge, blé, betterave, colza, pois et jachere), CERES était utilisé a titre prédictif pour
estimer le rendement d’une culture et a titre diagnostipaer analyser l'influence des pratiques
culturales sur 'amélioration du rendement (dates de setaies et types de fertilisation, ...).

Récemment, I'unité&Environnement et Grandes Culturesa adapté le modéle préexistant
pour réaliser des bilans environnementaux des culturebrigle et al., 1998). Actuellement,
CERES-EGC simule, a un pas de temps journalier, I'influereseanditions climatiques, des
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propriétés du sol, des caractéristiques des cultures @rd¢isiues culturales sur le développe-
ment et le rendement des cultures (Gabrielle et al., 1998) gue des sorties environnemen-
tales, comme le lessivage des nitrates et les émissionszda t de serre (O, CO,), de
précurseurs d'ozone (NO) et d’'ammoniac (;;\)I@abrielle etal , 2006a). Le modele a été égale-
ment appliqué pour spatialiser des émissions ¢@ Nar les cultures dans la région agricole de
la Beauce (Centre de la Francb) (Gabrielle et al., 2\006b)‘igmem illustre les principaux
modules du modele et ses sorties environnementales.

Données Climat Sol ::IE:;?(;LZ
d'entrée Rg. T Mo LL, DUL, SdAT, semis, irrigation
P, ETP OC, pH, da fertilisation, récolte
s \\
| Emissions gazeuses
NQ co,
mais 08
orge '
bleé \ .
betterave y 4 atmosphére
colza
pOiS Phase Phase sol
jachére Transfert dans le sol minéral rganigue
Ch?leur’ e S.UMES Transformations C et N
[nitrates, pesticides) et gaz L s
mingralisation, immobilisation;
b nitrification, dénitrification;
degradation et rétention
| Eaux souterraines |
Varlgbles de Climat Azote Emissions
sortie T H stocks de gazeuses
sol’ ' “sol NH4+, N03' NZO, NO, NHS, CO2

FiGc. 3.8 : Schéma de fonctionnement du modéle CERES-EGC.

Ces processus sont simulés selon un axe unidimensiontiekVedans un profil de sol com-
portant plusieurs couches dont la couche de surface du suirmé5 cm, et dans une représen-
tation de la culture en une strate "feuille”. Au cours de kEst) nous avons mis en oeuvre une
version de CERES-EGC avec une discrétisation fine des ceutshseol de surface (2 cm et 13
cm, au lieu de 15 cm), afin de simuler les émissions de NO loidditions climatiques ex-
trémes (asseéchement de la surface suivi de précipitatiomshodele comportant une couche de
15 cm en surface, est appelé la version standard de CERES-&tG8&ltre, la version "couche
fine".

Le modéle est un code "Open-source"”, qui peut étre exécugtles systémes Windows et
Linux. Une documentation détaillée ainsi que le code, smptahibles sur csite °.

Shttp://wwe+ egc. grignon.inra.fr/ecobilan/cercal/ceres.htm/
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3.3.2 Données d’entrée

CERES-EGC requiert comme données d’entrée (voir le sché®)ades caractéristiques du
sol cultivé, des pratiques culturales effectuées sur cetsdés conditions climatiques locales
affectant le systéme sol-culture.

Parameétres pédologiques Les sols sont représentés par une superposition de couéhes é
mentaires, allant jusqu’a un metre cinquante de profond@uicaractérise chaque épaisseur de
sol par des niveaux de rétention : le point de flétrissemerartité d’eau limite non absorbable
par les racines), la capacité au champ (quantité d’eau nadeiratenue par le sol) et le point de
saturation (quantité d’eau maximale contenue par le stljqQe couche est renseignée sur le
pH, le contenu en carbone organique, et la densité de la eolehparametre de conductivité
hydraulique a saturation relatif a la texture et a la derggtéa couche est également nécessaire
au modele.

Itinéraire technique : Le modéle est renseigné sur le semis d’une culture (datét&aden-
sité de graines), sur la fertilisation (date, type et quénitiengrais), sur l'irrigation (date, quantité
d’eau), sur la décision de récolte (oui/non > date) et sueledir des résidus (enfouissement ou
non).

Variables climatiques : Les variables météorologiques requises sont des valaursgleres
de température de I'air a 2 m minimale et maximale, le rayorere global, le cumul de précip-
itations et I'évapotranspiration potentielle (ETP), geprésente la transpiration de la plante et
I’évaporation du sol.

Conditions initiales : La concentration de NH et de NG dans les couches de sol, et la
guantité d’eau sont nécessaires au premier jour de sironlati

3.3.3 Dynamiques du sol et de la culture

CERES-EGC comprend des modules pour la plupart des pracgssirernant le cycle de
I'eau, du carbone et de I'azote dans les systémes cultlre-so

Le sol : La routine de bilan hydriqué (Driessén, 1b86) permet de lenes flux hydriques
selon la loi de Darcy dans le profil de sol, pour des conditeansau saturées et non-saturées. Elle
prend également en compte les remontées capillaires daesdaracinaire, issues des nappes
phréatiques. Les versions de CERES-EGC"couche fine" elatdme prennent pas en compte
les processus de la méme fagcon. Dans les 2 versions, 'esides précipitations ou de l'irri-
gation s’écoule par la partie supérieure du profil de solagetis la couche de surface. Dans le
modele standard, lorsque 'humidité volumique de chaquelte dépasse la teneur en eau a la
capacité au champ (en raison de pluie ou irrigation) al@a$llex hydriques sont drainés vers la
couche inférieure. Dans la version "couche fine", la couaie giasséche plus rapidement que
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les couches plus épaisses puisque des qu’elle est rapitisaterée en eau (apres la pluie), elle
est alors drainée. On applique une contrainte supplémergin de favoriser 'assechement de
la surface du sol (phénoméne observé au champ) : il n’y a pasndentées capillaires dans la
couche fine de surface. Une routine de température du saltrédquation de Fourier dans le
profil de sol selon sa conductivité (Hoffmann et al., 1993) témpérature de surface du sol est
calculée en fonction des variables météorologiques ad’didn bilan d’énergie simplifié.

L'azote du sol sous forme nitrate (NQou ammonium (NH) provient soit des apports d’en-
grais, soit de la minéralisation de la matiere organiquégsamicroorganismes. Les engrais sont
apportés dans la couche de surface par incorporation a ofendeur de 5 cm dans le version
standard, et a 1 cm dans la version "couche fine".

L'évolution de la matiére organique (MO) du sol est simuléelp modele dynamique NC-
SOIL, Nitrogen Carbon transformation in SOIL dMoIina et al., 1983), couplé a CERES-
EGC (Gabrielle and Kengni, 1996; Gabrielle et al., 1998vbiution dépend de 'humidité et
de la température du sol. Le modéle comporte 3 compartinoegasiques : la matiére organique
fraiche, I'hnumus labile et 'humus passif qui ont des cigéés de dégradation différentes. L'hu-
mus passif évolue plus lentement que les 2 autres. Les msbiéganiques apportées au sol sous
forme de résidus se dégradent selon leur composition broghe (rapport C/N) et leur vitesse
de décomposition, puis le pool de MO est divisée en 2 commpartis : un compartiment labile
et un compartiment résistant.

La culture : Le couvert végétal est représenté comme un ensemble homdgéeplantes,
réduites a une seule "feuille" ou les échanges de &@’eau sont simulés. Le modéle décrit les
différentes étapes de I'évolution d’une culture : la phéga, la production et la répartition de
biomasse dans les organes, le développement des racines felidles, I'estimation du rende-
ment, 'absorption d’azote et I'évapotranspiration. Ciegles sont dépendants des conditions du
milieu. La phénologie dépend notamment de la somme de tepés depuis le semis. L'indice
foliaire dépend également d'une somme de températures stade de la culture. Par contre,
des stresses azotes et hydriques limitent la croissaneealdtlire et produisent une sénescence
des feuilles\(GabrieIIe et al., 1998). Ensuite, 'augmeaitajournaliere de la biomasse corre-
spondant a la photosynthése nette, est estimée selond@ppode Monteith comme le produit
du rayonnement photosynthétiguement actif (PAR) et dédiefice de conversion de la lumiére
en matiere séche. Enfin, un stress hydrique ou azoté peuéfitai photosynthese nette et le
développement foliaire. Le stress azoté dépend du niveautdéon azotée, il s’agit du rapport
du contenu en azote de la plante sur la teneur en azote eritigustress hydrique correspond au
rapport de I'évapotranspiration réelle (ETR) sur I'évapospiration potentielle (ETP).

3.3.4 Emissions gazeuses et émissions de NO

Les processus biologiques qui régulent la disponibilitGmmonium dans le sol nécessaires
aux processus de nitrification et de dénitrification sontaisation d’ammoniac (Nk) et la
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minéralisation, qui est décrite dans le paragraphe prétéde

Volatilisation de NH5 : La volatilisation d'ammoniac est issue des travaux de Géaopt
and CeIIier\(199\7), elle est dépendante de la diffusion aphérique et de la chimie du sol.

Processus microbiologiques La nitrification et la dénitrification dépendent de la tengpér
ture du sol, de I'humidité du sol et du contenu en azote mimknas le sol.
La dénitrification est paramétrisée selon la relation suwassue des travaux de Hénault et al.
(IKOS) :
D, = PDR X fwrps X fr X fNo; (3.6)

avecD, le taux de dénitrification en g N-NO haj~!, PDR le potentiel de dénitrification (g
N-NO ha!j=!), firrps la fonction de réponse de la dénitrification a la teneur erdeas le sol,
fr la fonction de réponse a la température du sgl(&O; ) la fonction de réponse a la teneur
en nitrates dans le sol.

La nitrification est calculée selon I'équation suivante :

Ni = Viaz X Nwrpps X Npr X Nymg (3.7)

avecN; le taux de nitrification en g N-N©ha!, V,,.... le taux maximum de nitrification ( g N-
NO ha! j=1!), Ny rpg la fonction de réponse de la nitrification a la teneur en eas tasol qui

est dépendante des conditions d’humidité de Linn and Dhr@&éK),NT la fonction de réponse
a la température du sol &ty 4 la fonction de réponse a la teneur en ammonium dans le sol.

Emissions de NO : Elles sont calculées selon le modéle NOE issu des travauxédatt
et al. kZOOE), en fonction des vitesses de nitrification etiéeitrification selon la formulation
suivante :.

FNQO:’T’XDn—l—CXNZ' (38)

avecFy,o est le flux de NO, les coefficients r et ¢ représentent le poids des processifisa-
tion et dénitrification dans les émissions dgON

Emission de NO :Les émissions de NO sont basées sur I’algorithrﬁe de Lavidé é200$)
(détaillée dans le chapitre 2), elles dépendent uniquedeelat nitrification et d’'un pourcentage
de NH; émis sous forme NQ; égal a 2%.

FNO =a X ]\/vZ (39)

L'encadré qui suit expose les changements faits par rappatgorithme de Laville et al. (20¢)5)
pour modéliser les émissions de NO dans CERES-EGC seloarieBdns de nitrification et de
WFPS.
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Fonction de réponse des émissions de NO a I'humidité du sol eitesse maximale de
nitrification :

La fonction initiale d’humidité dans l'algorithme de Lalet al. \(2005) (présentée dans
chapitre 2) est basée sur les travaux de Hénault et al. (26805est de la forme :

Ny = x W, +¢ (3.10)

aveclV. 'humidité pondérale (g, g,,}), ' = 81,66 etc’ = —6.6868 sont les coefficients de |
fonction de réponse de la nitrification a I'humidité pour ike sle Grignon.

Nous I'exprimons dans le modele CERES-EGC selon la varisfi®*S afin de pouvoir ex|
trapoler la fonction humidité a tout type de sol. La varidlEPS (Water Filled Pore Space, ¢
est le rapport de 'humidité volumique sur la porosité tet@l sol

W, x d,
(1—4d,/d,)

avec H, 'numidité pondérale du sol,.da densité apparente du sol (en gcnet d. la densité

WEPS =100 x

réelle des particules minérales du sol (en gr%)rd’aprésl Linn and Doran (1984) et Davidson

(199%). Ainsi, WFPS exprime le pourcentage du volume pocalipé par de leau (Davidson,
1993;

Linn and Doran, 1984) (Fig. 2.5). On sait qu'une valdei60% de WFPS représente
seuil entre les processus microbiens limités en eau (oétitin) et limités en oxygéne (dénitrif]

cation) pour un type de sol (Skiba et al., 1997). Nous nousisesinspirés des travaux de (Linn

and DoranLl_g‘EM) ou la fonction est limitée pour un inteevalé WFPS compris entre 10%
80%. La relation entre la nitrification et WFPS entre 10% eéX6fe WFPS est croissante,
nitrification est optimale sur cet intervalle. Au-dela dé gptimum, le processus diminue et
deénitrification est favorisée.

En exprimant la fonction nitrification selon WFPS d’aprées teavaux cités, on détermine une

vitesse maximale de nitrification et une nouvelle fonctienréponse a I'hnumidité de la faca
suivante :
Ni = Vmax(b x WFPS + C) X NNH4 X NT (311)

L’équation doit répondre aux conditions de Linn and Dofa@B@). On pose le systeme d’équ
tions suivants :

bx014+c=0
{ bx06+c=1 (3.12)
On obtient ainsi les coefficients = 2 et ¢ = —0.2, qui permettent de déterminer la vites

maximale de nitrificatiorV,,,,.. V... vaut 12.5 mg N kg sol'. Nous avons également recalcu
une vitesse maximale de nitrification pour un deuxiéme jedicasmées collectées a Auradé (M
Pyrénées) que nous utilisons dans le chapitre 4. Les cesiffid et pour le site d’Auradé son

respectivement 87.6 et -5.25. Avec la conversion en WFP$lesant les valeurs des coefficients

b etc, on estime une vitesse maximale de nitrification de 15.3 mg ot L.
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= Dans le chapitrel4, nous présentons le travail de modd@isdes émissions de NO réalisé
avec CERES-EGC a partir de cet nouvel algorithme, en se basad jeux de données issus
de 2 sites expérimentaux (Grignon, en région parisienneuead€, Midi-Pyrénées), 4 années
climatiques (2001, 2002, 2003 et 2005), et 2 types de cu(tneés et ble).

3.4 Difficultés de couplage entre CERES-EGC et CHIMERE

Les modéles CERES-EGC et CHIMERE montrent une complénighiaiéressante, puisque
CHIMERE permet de simuler les processus de transport etadsformation des polluants en
intégrant les émissions de NO par les sols. Les sols y sordupgs en grandes classes d’occu-
pation, comprenant les terres arables. CERES-EGC a étiakgment développé pour simuler
les émissions gazeuses par différentes cultures, en rmadgle cycle de I'azote et de I'eau dans
le sol selon les pratiques culturales, les conditions mégles et les conditions climatiques.

Ainsi, CERES-EGC permet de simuler les émissions de NO giagee bonne description
de lateneur en NH, de I'hnumidité du sol et de la température du sol dans le syssol-culture,
a la différence des méthodologies disponibles dans CHIMHREversion STOHL ne prend
pas en compte 'humidité du sol et intégre les pratiquesucaliks a I'échelle nationale via une
dépendance proportionnelle des émissions de NO aux appoytsns de fertilisation. L'inven-
taire national (versions LAVILLE-régional et LAVILLE danrSHIMERE) a permis d’intégrer
’humidité du sol, mais repose encore sur une simplificatiea pratiques culturales (courbes
d’évolution de la teneur en ammonium pour modéliser |'affies apports d’engrais).

Toutefois, CERES-EGC ne peut étre couplé directement a @GRE en raison des dif-
férences de pas de temps, puisque le pas de temps de CERE®gE{@Qrnalier et celui de
CHIMERE est horaire. De plus, CERES-EGC a été développé&hdiée parcellaire pour les cul-
tures, et ne peut intégrer les différents types de couventsentés dans une maille de CHIMERE.
Aussi, un travail d’interfacage entre les 2 modeles estsgaige, ce travail consiste a généraliser
les émissions de NO simulées a I'échelle locale par CERES-E@ des unités de surface
représentatives du domaine régional de CHIMERE : IDF18@sAul est nécessaire de préserver
la superficie des sources d’émission (sols agricoles) aglam, pour I'intégrer dans CHIMERE,
et cela passe par l'utilisation de cartographies exissasdenme des cartes d’occupation des sols
ou de types de sol.

3.5 Spatialisation biophysique

Nous avons vu dans le chapitre 2 (section 2.3) qu’il existsiplrs facons de modéliser les
emissions de NO par les sols dans un modele de qualité desbétien intégrant une parameétrisa-
tion, soit en utilisant des modeéles biophysiques, soit disamt des méthodes inverses, etc. Nous
avons choisi I'association de la modélisation biophysigtéece au modele CERES-EGC, aux
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méthodes de systeme d’'information géographique (SIG) gttamt de spatialiser les émissions
de NO, pour une région donnée, en fonction de la simulation de kteen NH, de I'humidité

du sol et de la température du sol. Cette région est I'lle dade, elle est bien représentative
des régions de "grandes cultures” et elle est fortementtsw@da production d'ozone due aux
émissions anthropiques de N®t de COV. La zone d’étude couvre une surface de 12 072 km
La période d’étude est de novembre 2000 & décembre 2001 cemgprend les périodes inter-
culturales et les périodes culturales.

Nous détaillons longuement ci-dessous la méthodologigaliedisation et les bases de don-
nées utilisées pour réaliser cette étape ; puis dans l@sg6, nous abordons I'intégration des
emissions de NO spatialisées dans le modéle de chimie terSHIMERE, mais cette étape
sera longuement détaillée dans le chapitre 6.

3.5.1 Meéthodologie

Le schéma fonctionnel sur la figure 3.9, inspiré de plusiew#thodologies existantes pour
développer des inventaires d’émission (Frarﬂ;ois, 200dcRoet al., 1998), décrit I'articulation
entre les bases de données nécessaires, la base de dorthé&sr8lation avec notre étude et
les modeles a coupler, pour construire un cadastre d’émisle NO par les terres arables. Nous
avons choisi la méthode de type "bottom-uigtii vise a conserver le niveau de précision des
informations locales disponibles afin de construire un sadal’émission a grande résolution.
Dans notre approche, nous avons également en téte le celddagmissions de NO spatialisées
avec la version francilienne du modele CHIMERE ; ainsi, ewdil de spatialisation est borné
d’'un coté, par les besoins de CERES-EGC et d’'un autre coté&cqux de CHIMERE. Cette
réflexion passe par le choix de la résolution des donnéesnbegles de qualité de I'air néces-
sitent des données a résolution tres fine (< % ki 1 heure), ces résolutions sont notamment
nécessaires pour les études régionales en matiere deipnélésqualité de I'air.

Dans notre méthodologie, nous allons utiliser des donngatsaisées sur des cartes exis-
tantes afin de constituer une base de données géo-réfém@uatiaiue des données ponctuelles,
cela va représenter I'un des points forts de I'approche. @e@mous sommes dans une problé-
matique régionale, I'utilisation de cartes au moins a l&keh"1/250 000" est adéquate. L'échelle

80n retrouve deux méthodologies au développement d’'un tradas
La premiére approche de tyg®p - down", couramment utilisée, consiste a considérer la donnéistitae
générale pour calculer les émissions nationales ou rélgiomd a utiliser des clés de répartition ou de désagré-
gation pour générer des données nécessaires au calcul ahelle @lus fine (département, cantonal ou maillage).
Une ou plusieurs clés de répartition sont utilisés pourmstaire une information a une échelle plus fine. L'a-
vantage de cette méthode est globalement d’étre a faibleerotemps, et de permettre de nombreux raccourcis
méthodologiques et techniques.
La seconde approche est de typettom - up" , elle se base sur une collecte de données du niveau le pluréin v
le niveau le plus agrégé en les rassemblant/redistribpawnitégiant les sources de données fines aux clés de répar-
tition. Cette approche est plus colteuse en temps et plbédpnatique car les données et la méthodologie doivent
étre adaptées I'une a I'autre pour former un modéle cohéfestimation des émissions. Nous avons choisi cette
derniere méthode.
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Bases de données

Données structurantes
-IGN : limites administartives

Données primaires

- MM5/GN5: Tmax, Tmin, Rg, P ...

- RGA 2000 : superficie des cultures

- Enquéte des Pratiques Culturales 2001

- InfoSol : unités cartographiques de sol
- Corine Land Cover : occupation des sols
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d'information
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Base initiale

(semis, fertilisation...)
- InfoSol : texture, type des sols

cantons
terres arables
typologie des sols

météorologie
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FiG. 3.9 : Méthodologie de développement du cadastre et d'interiagagc le modéle CHIMERE.
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signifie le nombre de sondages ou de profils de sol faits afinde@riser par exemple une unité
de sol (type de sol, granulométrie, ...) : au "1/250 000",aly sondage pour 200 a 600 ha. Pour
une problématique locale, des cartes plus précises au 0D'0sont nécessaires, elles ont été
caractérisées avec un sondage pour 30-60 ha.

L'utilisation du SIG (ArcGis version 9, ESRI) est crucialars le cadre de notre approche,
puisque le SIG permet de collecter, de manipuler, d’analysge visualiser 'ensemble des don-
nées. Son autre atout est ici de gérer le lien entre les deretdes modeles (CERES-EGC et
CHIMERE). Ayant un caractére spatial, les données suiveatgéomeétrie : elles sont projetées
sur le systeme de projection englobant la France, qui esaetbert Il étendu (Fig. 3.10).

I e’
i e g
i E’%L__ﬁ LAMEERTIR‘L"\
|y o

LAMBERT Il ETENDU

FiG. 3.10 : Systémes de projections en France

L'utilisation de modéles biophysiques avec des méethodéseSt de plus en plus fréquente
pour développer des inventaires régionales. Dans la fldearcas, I'extrapolation a I'échelle
régionale est basée sur la simulation locale de jeux degpiegticulturales, de sol et de condi-
tions climatiques sur une grille réguliéﬁe (ButterbachyBet al., 2001; Li et al., 2004). Cette
meéthode n’integre pas toute la surface du domaine, lespdegrille sont représentatifs de la
surface. Dans le cadre de notre étude, I'extrapolationistna utiliser des données vectorielles
qui délimitent les contours géographiques de sol, d’octiopaes sols et de limites administra-
tives (cantons), ainsi toute la surface géographique esd pn compté (Gabrielle etal, 20©6b).

Concernant la modélisation, CERES-EGC va permettre delealia dynamique temporelle
des eémissions de N(pour les principaux types de sol rencontrés en lle de Fraeden les cul-
tures et les conditions climatiques présentes de noventlfi@ & décembre 2001. Pour réaliser
ces calculs, nous allons constitué wase de données initialavec le SIG qui est positionnée
en amont de CERES-EGC (schéma 3.9), cette base est en aveorts besoins de CERES-
EGC (paragraphe 3.3) et les données disponibles. La baseri&ek initiale alimentera le
modéle pour réaliser les calculs de flux, elle sera ensuitiélisée pour stocker les variables
de sortie comme les émissions de NO, les variables de tetapgrd’humidité et de teneur en
ammonium dans le sol, et ainsi elle constitueradae de données finalde I'outil développé.
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Une fois, la base finale constituée et lue sous le SIG, lesséanisde NO, qui ont simulées avec
CERES-EGC, pourront étre cartographiées en Lambert Itéten

Les paragraphes suivants sont organisés de la facon siiamyremier paragraphe regroupe
les données utilisées pour la chaine de modélisation CHRES-CHIMERE (schéma 3.9),
celles ci étaient directement disponibles, ou ont été éstsmde différentes facons (expertise,
ou/et formulation dans la littérature). Dans le paragréhbe3, nous exposons comment a partir
de ces différentes couches d’'information, nous avons itoé@sa base de données initiale avec
le SIG, afin de calculer les émissions de NO et de cartografgsesources d’émission en lle
de France. Ensuite, le paragraphe 3.5.4 est dédié a I'atiimu entre la base de données et au
calcul des émissions de NO par CERES-EGC pour 'ensemble cgion.

3.5.2 Les données disponibles et estimées

Ce travail a nécessité I'utilisation de bases de donnéesadisées et géoréférencées ou non,
issues d’instituts et de laboratoires francais et eurof8eunx types de données sont nécessaires
d’'apres la figure 3.9) :

e des données primaires pour simuler les processus hydritpeesniques et microbiologiques
dans CERES-EGC, ainsi que les émissions. Ces données mencérs conditions pé-
dologiques, la météorologie et les pratiques culturales (&s schémas 3.8let 3.9).

e des données structurantes pour spatialiser les émissiote igion lle de France selon
les contraintes de CHIMERE : cela concerne les limites aginatives et 'occupation des
sols.

Ces données sont disponibles pour des échelles de tempssjatiun pas de temps horaire
(variables météorologiques) a annuel (pratiqgues cuigjabu elles sont permanentes (types de
sol). Les données sont projetées sur des maillages régatiables météorologiques) ou des
données vectorielles (types de sol, pratiques culturales)

(i) Données structurantes :

Types de sols L Unité InfoSol/INRAournit une base de donnéB©NESOLd'une centaine
de types de sol, qui a une échelle au 1/250 000 et qui est baséeRéférentiel Pédologique
Francais (RPF95b (Baize and Girard, 1995). D’apres la figuke, la base est organisée en Unités
Cartographiques de Sol (UCSYui sont constituées de plusieurs types de sol, appelésritgs
Typologiques de Sol (UTS). Les UTS sont caractérisées & partnesures ponctuelles (profils
de sol). La base fournit les limites des plages cartogragsdUCS, UTS) qui sont numérotées
et localisées via les coordonnées du centroide de chaque pla

’Les UCS sont appelés également des pédopaysages, il stag@msemble litho-géomorpho-pédologique co-
hérent. lls sont une combinaison des éléments du paysage(aphie, roche meére, occupation des sols, eaux de
surface)et des caractéristiques des sols (profils et haripédologiques, types de sol). Ce regroupement de sols
s'organise au sein d’'un méme ensemble pédopaysage homibgémeniére hiérarchisée ou organisée.
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Définition =T
des types de <5
sol (UTS)

s

: \\‘

Définition des N

horizons de sol

Définition des Unités

Cartographiques de
Sol (UCS)

Définition
des strates

FiG. 3.11 :Mise en oeuvre pour la construction de I'inventaire des ¢stgirce : InfoSol/INRA).

Occupation des sols L Institut Frangais de I'Environnement (IFENyiffuseur des don-
nées en France, etAgence Européenne pour I'Environnemergsponsable du programme,
fournissent la base de données d’occupation desGmime Land Cover 2000CLC200) avec
une résolution de 100m et au format vectoriel (UE-Ifen dLOIOdD. Cette base repose sur une
nomenclature standard hiérarchisée a 3 niveaux et 44 pégiadis selon 5 grands types d’occu-
pation du territoire (territoires artificialisées, teoiies agricoles, foréts et milieux semi-naturels,
zones humides et surfaces en eau). Une cartographie degpplas classes d’occupation de I'lle
de France est disponible dans le chapitre 5.

Données administratives L Institut Géographique Nation&dlGN) délivre une base géoréférencée
des communes de la France. A partir des numeéros cantonaus,aeons reconstitué une base
géoréférencée des cantons, des départements et de laa@gida pouvoir projeter les informa-
tions disponibles a ces échelles, comme les statistiqueDbes.

Maillage régulier : Cet outil d’'ESRI en "Open source" a permis de reconstitueolaaine
francilien de CHIMERE (IDF180), c’est-a-dire une grille 8@ maillesx 30 mailles autour de
Paris.

(i) Données primaires :

Statistiques agricoles Les données statistiques sont disponibles d’une échetentmale
a régionale par le Service Central des Enquétes et des EBidstiques (Agreste) du Min-
istéere de I'Agriculture, dans le Recensement Agricole GanE reste/SCEO) et dans

une enquéte régionale des pratiques culturales (AgréEEeE$,l). Les informations agri-
coles disponibles et utilisées sont les surfaces des eslauféchelle cantonale, et les pratiques
culturales (semis, dates de fertilisation, quantités moge des fertilisants appliquées, types de
fertilisants) a I'échelle régionale. Les statistiques@ges ont montré que les surfaces culturales
et forestiéres couvrent respectivement 55% et 23% de landtf de France (12 072 ki) et
que 6 cultures (blé, mals, orge, colza, betterave et polie3 sbls en jachére occupent 91% de la
surface agricole utile (ou SAU) de I'lle de France en 2000.
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Météorologie : Le modéle CERES-EGC a besoin comme variables météorolegjiqles
valeurs journaliéres des températures de I'air maximalaieimale a 2m, des précipitations
convectives et a large échéll@u rayonnement global et des variables météorologiquessné
saires pour calculer I'évapotranspiration selon la refatie Penmarﬁ%ﬁS), basée sur I'expres-
sion d’un bilan d’énergie a la surface du sol. L’équatioﬂ @arRan (1948) s’écrit de la fagon
Suivante : .

LE = m(ARN + hu(ed — ea)) (313)
ou E est le flux d’évaporation (kg n* d—1), L la chaleur latente de vaporisation (L = 2500 kJ
kg!), A estla pente de pression de vapeur saturanteGP3, v est la constante psychométrique
(y =66 Pa’C™!), Ry le rayonnement net (Jmd1!), h, le coefficient de transfert de chaleur (J
m-2d-!°C™1), e, la pression de vapeur a saturation (Pa) selon la tempémdeutair ete,, la
pression de vapeur (Pa)," dépend de la turbulence atmosphérique et peut étre détmene
une fonction déterminée empiriquement, dépendante dédsse du vent a 10 m de hauteur et
de 2 constante948).
Nous avons utilisé les composantes zonale et méridionakenta 10m pour estimer la vitesse
moyenne du vent, I'humidité relative de I'air, la températde I'air & 2 m, ainsi que les variables
nécessaires pour calculer le rayonnement net : les rayamtsra courte et a grande longueur
d’onde et la température du sol.
Le modéle méso-échelle NCAR MMHia; 1993) a été utpiaeGabriele Curci (post-doc
au LISA) pour calculer ces données a un pas de temps hor&irelsee procédure "two nesting"
qui permet un zoom sur la région lle de France (résolution b depuis une échelle continen-
tale. Ensuite, de mon coété, j’ai manipulé ces données brigepréprocesseurs de CHIMERE
permettent d’interpoler ces données brutes sur le maitiégaier de la version francilienne de
CHIMERE "IDF180" (résolution de 6 km). Pour étre utilisesndaCERES-EGC, les données
doivent étre basées sur un pas de temps journalier, auskineges issues de I'interpolation ont
été converties en valeurs journaliéres (minimum, moyemnemaximum). L'évapotranspiration
a été calculée a partir des valeurs journalieres des gresmdéunessaires pour I'équation de Pen-
man (Eql 3.13).

Informations pédologiques :Les parameétres pédologigues nécessaires a CERES-EGC sont
soit directement disponibles, soit calculés a partir déabdes simples, a I'aide de relations de
pédo-transfert ou estimés par expertise. Les élémentsrdidps dans la base DONESOL (ci-
dessus) sont le nom du sol, la roche mére, le nom de I'horizoprofondeur inférieure, I'é-
paisseur, la granulométrie (% sable, % limon, % argile)ekdure, les €éléments grossiers (sols
caillouteux) et la densité apparente. Ces informations oo permis d’établir un deuxieme jeu
de données (non directement disponible) pour décrire lasipaux sols d’'lle de France (étape
décrite dans le paragraphe suivant), il s’agit des cailiatitgres hydriques (point de flétrissement
H,;, capacité au chamf., saturation en eatf ;) pour les différents horizons du sol, ainsi que
le taux de carbone total, la teneur en Cga@®dle pH pour I'horizon de surface. Pour cela, nous

8Les précipitations convectives représentent les prétipits issues des cumulo-nimbus, alors que les précipi-
tations a large échelle englobent les précipitations &sees systemes précipitants advectifs a I'échelle synaptiq
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nous sommes appuyes sur des travaux existants issus dérttlite, sur des relations de pédo-
transfert qui sont basées sur de nombreux échantillonxtieds variées (Jamagne etal., ﬂ977),
ainsi que des dires d’experts. Concernant les propriétésdues, les teneurs en eau, humidités
pondérales a la capacité au chanify.j et au point de flétrissementi() ainsi que la con-
ductivité hydraulique a saturatiof(,;) ont été estimées a partir des relations de pédo-transfert
dRitchie etal., 1999; Suleiman and Ritchie, 2001), quieraties propriétés hydriques a la densité
apparente, a la granulométrie et a la pordsitéla fournit une estimation plus précise qu’a partir
des classes de texture (Morvan etal., 2004). Nous avonsrégat confronté ces informations a
des références mesurées, a des données déja disponildds dedeéle CERES-EGC ainsi qu’a
des travaux de Jamagne etal. (1977) qui donnent des estirsale H, et H,; pour des horizons
non travaillés. La teneur en C total dans I'horizon de serfest issue d’'une synthése nationale
de Arrouays et al. (19@9), décrivant les principaux typesale

Classes de sqftexture) Hce Hpf Densité apparente & Références

% % gem ™3 cmjour—1
BRUNISOL (argileux) 240 11.9 1.40 34.0 (Jamagne et al., 1977; Ritehal., 1999)
CALCISOL (limon argileux) 35.0 133 1.32 300.0 (Gabrielle et al., 200
CALCOSOL caillouteux (limon argileux) 373 223 1.30 41.3 (Bouthier, 1999)
CALCOSOL (sableux) 199 83 1.40 70.0 (Jamagne et al., 1977; Ritdfie, 4999)
CALCOSOL typique (limoneux) 199 83 1.40 70.0 (Jamagne et al., 1977; Riteha., 1999)
FLUVISOL (limoneux) 27.0 150 145 40.0 (Angas, 2000)
LUVISOL sur loess (limon argileux) 30.7 129 1.25 61.0 (Hermel, 2001)
LUVISOL hydromorphe (limon argileux) 31.0 10.0 1.30 5.0 (Gabrielle et al., 2006a
LUVISOL typique (limon argileux) 35.0 133 1.32 300.0 (Gabrielle et al., 200
NEOLUVISOL (limon argileux) 350 165 1.30 40.0 (Gabrielle et al., 1995
PELOSOL (argileux) 271 129 1.39 21.0 (Jamagne et al., 1977; Ritehal., 1999)
PLANOSOL (limoneux ou sableux/argileux) 21.0 7.9 1.40 47.0 (Jamagred, 1977; Ritchie et al., 1999)
PODZOSOL (sableux) 17.7 5.1 1.50 464.0 (Gabrielle et al., 1998)
RENDOSOL (limon argileux) 31.0 14.0 1.45 10.0 (Gabrielle et al., 2002

TAB. 3.3 : Ordres de grandeur des caractéristiques hydriques desetale leur densité apparente selon
leur texture pour les 15 centimétres proches de la surfadasdffication des sols selon le
Référentiel Pédologique Frangai\s (Baize and Girard, iQGE)e Référentiel Régional Pé-
dologique d’lle de Francé(Roqué J., 2003).

3.5.3 Labase de données initiale

Aprés avoir collecté les données avec le SIG, I'étape stavast de constituer une base de
données d’entrée pour CERES-EGC qui est appelbada de données initiald_e schéma 3.12
représente le déroulement de sa construction a partir dgkxgosition des couches d’occupa-
tion des sols, des types de sol, des limites administragivda maillage régulier.

°Le programme pour déterminer les propriétés hydriques et onductivité  hy-
drigue a saturation, basé sur les travaux cités précédetnmest disponible sur le site
http://nowin.css. msu. edu/software/swinmt_formhtm


http://nowlin.css.msu.edu/software/swlimit_form.html
http://nowlin.css.msu.edu/software/swlimit_form.html
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FIG. 3.12 :Cartographie des unités de simulation.

CERES-EGC

(1) Cartographie des unités de simulation A partir des cartes DONESOL (types de sols)
et CLC2000 (occupation des sols), on construit respectvemne couche des grandes classes
de types de sol et une couche de I'occupation des sols eioretatec I'étude. Ainsi, la couche
"carte des sols" regroupe 14 types de sols (dominants pogglan lle de France). Pour cela,
nous avons réalisé une typologie des sols selon leur latialis (vallée, plateau), selon leurs
caractéristiques de drainage et selon leur texture (asgilanoneux et sableux), qui sont no-
tamment déterminants pour la production de NO. La clastiicales sols et les parametres
physiques associés (décrits précédemment) sont listéslelaableau 3.3. La couche "grandes
classes d’occupation des sols" comporte les 9 classesupiation des sols selon la nomen-
clature d’occupation des sols, EMEP, qui est utilisée dadABMERE : les zones agricoles se
limitent aux surfaces de terres arables et aux surfaceslgétées principalement agricoles (voir
le détail de la base de données dans le paragraphe suivdansete chapitre , la cartographie
des classes d’occupation). Le croisement de ces couchestfone couche des grands types de
sol sur les grandes classes d’occupation des sols. Enieéleat les sols sur les zones agri-
coles, on obtient une localisation bien précise des solstéda la méthodologie de Laville et al.
@). Ensuite, la couche "sgloccupation des sols" est croisée a la couche "limites agdirani
tives" qui comporte la délimitation des cantons sur la régi@ couche "limites administratives"
permet notamment de positionner les statistiques agdadekies du Agreste/SCEﬂS (2000),
c’est-a-dire les fractions de types de culture par cantorfial de I'étape (1), ces unités de "sol
X occupation des sols cantons" représentent lesités de simulationpour estimer les émis-
sions de NO avec CERES-EGC(schéma 3.12), elles sont au aael8848, chacune posséde
un identifiant unique que nous gardons pour toutes les chdm&aitement qui suivent.
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(2) Cartographie de la météorologie Les données météorologiques proviennent des anal-
yses météorologiques simulées par le modéle MM5 (résolli&@m), qui est présenté par le
paragraphe 3.1.4. Pour les manipuler dans le SIG, ces dospéeinterpolées de leur maillage
d’origine sur le maillage régulier de la version francilende CHIMERE (6 km x 6 km) via
les pré processeurs du modéle. Ensuite, les données sdoit&p sous le SIG (schéma 3.12),
chaque maille recoit un identifiant que nous associons aiig&utle simulation par une méthode
d’interpolation (interpolation au plus proche voisin)reres centroides des unités de simulation
et des mailles "météorologiques".

(3) Cartographie des pratiques culturales ‘Les pratiques culturales (date de semis, date de
fertilisation, quantité et type de fertilisation, récaltaii/non)) sont réparties de facon homogéne
sur toutes les unités de simulation de I'lle de France.

La base de données initiale regroupe pour chacune des daigdésiulation : le type de sol, le
type de culture, les pratiques culturales et la météorelngcessaires pour réaliser un run avec
le modele CERES-EGC.

3.5.4 Le calcul et la spatialisation des émissions de NO

Modélisation : L'étape suivante consiste a réaliser les simulations reggs avec le modeéle
CERES-EGC, a partir de la base de données initiale (schéhaPur cela, le modéle a été
adapté pour I'approche régionale, il lit la base de donnd@éiale contenant les identifiants des
unités de simulation et des mailles météorologiques, qunped’appeler les fichiers d’entrée
(sol, culture) et la base de données météorologiques. Lissi@ms de NO sont simulées avec la
version standard de CERES-EGC, ou la couche de surface enEsem.

Dans un premier temps, une série de simulations régiongesgente le calcul des flux de
NO journaliers pour toutes les unités de simulation, suétiople de novembre 2000 a décembre
2001 et pour un type de culture : mais, orge, blé, betteralezacpois ou jachére. Une série de
simulations régionales pour un type de culture dure endrbaures.

Dans un deuxieme temps, afin d’estimer une émission moyewhge par les difféerentes
cultures, les estimations d’émission de NO par type de multies unités de simulation sont
moyennées en pondérant par la répartition des surfacesatéisiies (dont la jachére) au sein de
I'unité de simulation. La formulation de la moyenne des &iniss de NO des 7 cultures (dont la
jachere) pour les unités de simulation, cumulées sur taupetiode de simulation ou a un pas
de temps journalier, est de la forme :

FNO,i = Z %Sz',c X FNO,i,c (3.14)

avec Ry le flux de NO moyen par unité de simulatior#eS. la répartition des surfaces des 7
cultures par unité de simulation (pourcentage estimé ade cantonale) ety ;. le flux de
NO par unité de simulation pour une culture. Les émissiorid@¢ar culture ou moyennes sont
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stockées dans une base de données finale, grace aux identiéarunités de simulation.

Spatialisation : L'étape suivante est de cartographier les émissions de Ny2mmes et par
culture avec le SIG. La base de données finale est lue souSlgslpermet de cartographier
les émissions de NO sur les unités de simulation (schéma 3.9)

3.6 Modélisation physico-chimique et couplage de I'apprdwe
biophysique

En développant une approche de modélisation, le but de déimarche est de contribuer a
ameéliorer la prévision de qualité de I'air. Nous allons Istée dans le modele CHIMERE et la
comparer aux approches\de Stohl et al. (1996) et Laville é&%) (schémas 1.4/et 3.9). Dans
le paragraphe suivant, nous rappelons des travaux initeasgant implémenté dans CHIMERE
les approches de Stohl et al. (1996) et de Laville et al. (RQ@Es nous exposons des travaux
réalisés dans le cadre de la thése qui ont complété ces psemaeaux et qui vont étre utiles
pour tester I'approche de modélisation développée aved ESERGC et du SIG dans le modele
CHIMERE et enfin, nous présentons la démarche entrepriseqoapler notre approche avec
CHIMERE.

Comme nous l'avons vu, les approches d’émission issuesate &tal. (1996) et de Lav-
ille et al. tZOOB) ont été implémentées dans CHIMERE afin émgre en compte les proces-
sus d’émissions biogéniques dans la chimie troposphéegaénsi d’estimer I'impact de ces
processus sur le cycle de I'ozone. L'implémentation de ggsaches constituent les versions
de STOHL, LAVILLE et 'LAVILLE-régional’ comme nous I'avonsu dans la section 3.1.5 et
?7?. Le tableau 3.6 rappelle les principales caractéristigigssmodeles STOHL, "LAVILLE ré-
gional" et LAVILLE, dont les différences des deux dernierésident respectivement sur une
prise en compte de I'évolution de la teneur en ammonium aéke régionale et par jour, et a
I'échelle nationale avec un pas de temps mensuel. Des traviiateurs issus du projet 5/01 du
programme GICC, ont réalisé des simulations a partir de egp®ches sur la période de février
a septembre 2003 et sur I'Europe, en utilisant la chaine d&hsation MM5-CHIMERE. Les
aspects techniques concernant la chaine MM5-CHIMERE érttéitillés dans la partie 3.1. Ces
travaux ne sont pas montrés, nous faisons un rapide résuspéideipaux résultats obtenus dans
le paragraphe suivant.

Les travaux initiés dans le projet 5/01 du GIcC (Serca b@;) ont notamment montré
que la version STOHL présentait une variabilité saisomnitrs émissions plus marquée que la
version LAVILLE, entre mai et juillet correspondant a lassa supposée de fertilisation. La su-
perposition des variables indépendantes de températhrenilité et de teneur en ammonium
ont lissé le signal des émissions de NO, puisque les datppatiad’engrais se répartissent de
février a mai, les températures du sol sont maximales emtneej ao(t, et I’humidité du sol est
optimale entre février et juin. L'implémentation de la versLAVILLE a ainsi permis d’éval-
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Versions de CHIMERE STOHL LAVILLE et 'LAVILLE-régional’
AIgorithmes . A X Nt A X Np X Nyw X NNp4
A% : % N-NO/N-NH] (& T=20°C et H=20%) 1.6%deF 2%

FY : quantité moyenne de fertilisation azotégy(Nha 1)

Fonctions de réponse :

Fonction températuré/ exp(0.071 % Ty ) exp(0.074 % Tspi1)

avec température du sol avec température du sol (0-15cm)
Fonction humiditéVy; aucune linéaire de 9% a 27%
Fonction NI—Q NNH4 aucune fonction nationale mensuelle de type Michaelis (ou)

fonction régionale journaliere

Détails des pratiques culturales :

Taux de fertilisatioh FAO 1993 FAO 2000
Période d’'application mai-juillet février-mai
Taux de minéralisation aucun 0.%gNha=1!

TAB. 3.4 :Comparaison des versions STOHL et 'LAVILLE-régional'.

a: D'aprés Stohl et al; (1996), 5% de I'azote minéral épanduégsnis vers I'atmosphére, ce terme jugé trop fort a éténésii1.6%. Concernant
A pour I'approche LAVILLE, un terme de minéralisation de fandépendant de I'engrais épandu a été rajoutd_es quantités de fertilisants

(F) épandues par pays qui sont délivréesHamd Agricultural and Organizatiosont listées dans le tabldau 3.3.

uer la contribution des émissions de N@ar les sols sur la prévision de qualité de I'air. Ces
eémissions restent minoritaires par rapport aux émissiérs hux combustions, d’un facteur 20
a I'échelle de I'Europe. Limpact sur la chimie troposplogéie est assez limité en moyenne sur
'Europe avec 0.7 ppb d’'ozone supplémentaire au mois de joais il peut atteindre 2-3 ppb
dans certaines régions du centre de la France a cette méineepér

En collaboration avec le LISA, nous avons complété ces twagar une periode semblable
(février a aolt) mais d’'une part, pour une autre année : 280d’une autre part pour 'Europe
puis pour la France. Ces travaux réalisés en parallele tielé&d’lle de France sont basés sur
les tests des 3 approches : STOHL, LAVILLE et LAVILLE-régarfFig. 3.13). lIs figurent en
annexe C (sections C.1/et C.2). lIs ont permis de confirmamldance initiée par le projet 5/01
du GICC, puis des focus sur des évenements photochimiquedw@té un impact plus fort des
emissions de NQsur les concentrations de N©t d’O; en Europe et en France.

Couplage de I'approche biophysique :

Comme le schéma 3.9 le synthétise, la derniére étape de lardéenconsiste a appliquer le
cadastre d’émission biophysique dans le modéle de chiamsport CHIMERE, la version s’ap-
pelle "CHERIF" (acronyme de Cadastre a HautE Résolutide dé France) dans le reste du mé-
moire. Cette étape est développée plus en détails danspéreh@ (section 6/1), nous abordons
ici la démarche générale. Nous avons choisi de I'intégras d& version francilienne (IDF180)
du modéele dont les dimensions de la grille sont de 180180 km et la résolution est de 6
km. Ainsi, les simulations réalisées a I'échelle natioraalec les approches STOHL, LAVILLE
et "LAVILLE-régional” vont constituer les conditions auxnites pour les espéces gazeuses lors
des simulations dans le domaine IDF180 pour, respectivenesnversions STOHL, LAVILLE
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Echelles CHIMERE \
continentale LAVILLE
L ] !
nationale LAVILLE LAVILLE-

régional

L L |

lle de France LAVILLE CHERIF

X

N

Complexité

Fic. 3.13 :Versions de CHIMERE utilisées et développées d’'une éatwikinentale a francilienne. Pour
I'échelle francilienne (lle de France), les versions STOHAVILLE et CHERIF ont respec-
tivement pour conditions aux limites les sorties des vasi®TOHL, LAVILLE et LAVILLE-
régional.

et CHERIF (Figl 3.13).

D’un point de vue technique, le cadastre d’émission de NCeldgypé est projeté sur des
unités de spatialisation (ou unités de simulation) ; aymssiy étre appliqué dans CHIMERE, |l
est nécessaire de le recalculer sur des mailles régulideggées au modele régional. Le modele
CHIMERE nécessite des émissions de NO horaires pour sinadg@rocessus photochimiques,
aussi en amont de CHIMERE, les émissions de NO journalicaesnaille sont converties en
émissions horaires en utilisant les variables météorglags horaires du modéle MM5. Nous
avons choisi la dynamique horaire de la température du sohmdes travaux de Martin and
Asner \(2005), car ’humidité du sol a une dynamique jougralmoins marquée que la tempéra-
ture du sol au cours de la journée, s’il N’y a pas de pluie. Nmasis également reconstitué une
carte d’occupation des sols francilienne a partir de la loésecupation des sols utilisée pour
le cadastre, selon la nomenclature EMEP utilisée dans CHRIEIEt pour une résolution de 6
km. D’un point de vue méthodologique, la chaine de modéis&ERES-EGC-CHIMERE est
comparée aux méthodologies de STOHL et de LAVILLE dispasidlans CHIMERE a I'échelle
régionale.

3.7 Conclusion

Nous avons détaillé ici les outils nécessaires pour une lisatién des émissions de NO
par les sols agricoles a I'échelle régionale, et en partmlglage avec le modele de chimie
transport CHIMERE. Les chapitres suivants vont illusteeméthodologie détaillée ici, puisque
nous présentons dans le chapitre 4 la modélisation desiénmiste NO par les sols agricoles a
I'échelle locale avec le modéle CERES-EGC. Le chapitre Sgnte les résultats de spatialisation
des émissions en utilisant CERES-EGC associé a des méthtisles diverses bases de données.
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Enfin, le chapitre 6 détaille la méthodologie d'intégratites émissions de NO spatialisées dans
CHIMERE et une étude d’'impact des émissions sur la chim@osphérique, en comparant les
trois approches de modélisation présentées : STOHL, LA¥let CHERIF (basé sur CERES-
EGC).
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Chapitre 4

Modélisation des émissions de NO par les
sols agricoles : utilisation du modele
CERES-EGC

gui semble jouer un rble déterminant dans le cycle de I'ommeone rurale.

Nous présentons dans ce chapitre le travail de modélisd@srémissions de
monooxyde d’azote (NO) avec le modele CERES-EGC qui a faltfjd't d’un article
{Rolland et al., 2008), paru damutrient Cycling in Agroecosystetrises émissions
de NO, fortement dépendantes des pratiques agricoles epdégions climatiques,
ont été simulées pour des cultures de blé et de mais, poues3esipérimentaux (lle
de France, Midi Pyrénées) et pour 4 périodes climatiqued1(22002, 2003 et 2005.
La modélisation a été confrontée a des mesures au champepahdmbres statique
et dynamiques ainsi que par un tunnel de ventilation (umugré lors de l'une des
expérimentations). Cette comparaison a permis de met#éeidance le comportemen
sporadique des émissions de NO lié aux conditions enviroen&ales de surface du
sol. Aussi, le modéle CERES-EGC a été adapté afin de mieuxesites dynamiques
d’eau et d’azote pres de la surface de sol, ainsi que les imssgazeuses. Des oultil
statistiques de comparaison simulation - observation emis de valider le travail de
modélisation réalisé. On estime que 1 a 2% de I'engrais &@pacorporé dans le spl
serait réémis sous forme de NO, ce qui est en accord avec Bgeseau champ.

I es sols agricoles représentent une source importante denNOne tempérée
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Abstract Arable soils are a significant source of
nitric oxide (NO), most of which is derived from
nitrogen fertilizers. Accurate estimates of NO emis-
sions from these soils are essential to devise strategies
to mitigate the impact of agriculture on tropospheric
ozone production and destruction. This paper pre-
sents the implementation of a soil NO emissions
submodel within the environmentally-orientated soil-
crop model, CERES-EGC. The submodel simulates
NO production via the nitrification pathway, as
modulated by soil environmental drivers. The result-
ing model was tested with data from 4 field
experiments on wheat- and maize-cropped soils
representative of two agricultural regions of France,
over three years, and encompassing various climatic
conditions. Overall, the model provided accurate
predictions of NO emissions, but shortcomings arose
from an inadequate vertical distribution of N fertilizer
in the soil surface. Inclusion of a 2-cm thick topsoil
layer in a ‘micro-layer’ version of CERES-EGC gave
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more realistic simulations of NO emissions and
under-lying microbiological process. From a statisti-
cal point of view, both versions of the model
achieved a similar fit to the experimental data, with
respectively a MD and a RMSE ranging from 1.8 to
6.2 ¢ N-NO ha~'d™"', and from 22.8 to 25.2 g N—
NO ha~'d™" across the 4 experiments. The cumula-
tive NO losses represented 1-2% of NHj fertilizer
applied in the case of maize crops, and about 1% in
the case of wheat crops. The ‘micro-layer’ version
may be used for spatialized inventories of NO
emissions to improve air quality prediction.

Keywords NO emissions - Temperate crops -
CERES-EGC - Process modeling -
Goodness of fit

Introduction

Nitric oxide (NO) is an important polluant involved
in tropospheric photochemistry such as O; production
and destruction (Thompson 1992). The main sources
of NO in the troposphere are fossil fuel combustion,
biomass burning, lightning, soil biogenic emissions,
tropospheric oxidation of ammonia by OH, strato-
spheric injection, and photolytic processes in oceans
(Delmas et al. 1997; Veldkamp and Keller 1997).
Modeling efforts have shown that soil NO emissions
may have impacts on Oj levels at the regional scale
(Stohl et al. 1996) and in rural areas (Williams et al.
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1992). Their contribution to the global NO, budget is
about 40%, ranging from 1.6 to 21 Tg N yr '
(Yienger and Levy 1995; Davidson and Kingerlee
1997; Galloway et al. 2004; Stehfest and Bouwman
2006). More specifically, under cultivated conditions,
agricultural soils are subject to heavy disturbances
including tillage, fertilization, or irrigation; the use of
synthetic N fertilizers is estimated to result in a 50%
increase in NO emissions from terrestrial ecosystems
(Yienger and Levy 1995). Current inventories of NO
emissions from agricultural soils have been primarily
based on mean emission factors that express NO flux
in terms of a fixed proportion of applied N fertilizer.
These factors only varied according to biome type,
and were drawn from a limited set of experimental
data or empirical parametrizations (Stohl et al. 1996;
Davidson and Kingerlee 1997; Ludwig et al. 2001).
Moreover, most models did not take into account the
effects of crop management, including most impor-
tantly the timing of fertilization, which could provide
an accurate prediction of NO emission dynamics and
thereby ozone pollution peaks.

The production of NO by soil microflora originates
from two processes: nitrification, which is the oxida-
tion of NH} to NO; and NO3, and denitrification,
which is the anaerobic reduction of NO3 to gaseous
forms of N (N,O, N,). The nitrification pathway
predominates in temperate zones, accounting for 60—
90% of total NO emissions (Godde and Conrad
2000). Nitric oxide is also produced by denitrifica-
tion, but its diffusion to the soil surface is greatly
reduced by the low gas diffusivity usually prevailing
during denitrification episodes. It is thus likely to be
reduced to N, under such anaerobic conditions. In the
field experiments reported in this paper, topsoil
water-filled pore space was mostly below the thresh-
old triggering denitrification (Hénault et al. 2005),
and the denitrification pathway was not taken into
account.

The production of NO depends on environmental
and agronomic factors, including cropping pratices,
soil characteristics and climate sequence. the former
determines the dynamics of soil ammonium content
and thereby nitrification activity, while the latter
influences soil temperature and water-filled pore
space (WFPS), which is a proximate for soil oxygen
concentration and a driver for gaseous diffusivity
(Linn and Doran 1984; Davidson 1993; Thornton and
Valente 1996; Aneja et al. 2001). The typical yield of

@ Springer

NO in well aerated soil ranges from 0.29 to 4% of the
NH; oxidized (Hutchinson and Brams 1992; Yienger
and Levy 1995; Skiba et al. 1997; Garrido et al.
2002; Yan et al. 2003; Laville et al. 2005; Stehfest
and Bouwman 2006). The vertical gradients and time
course of water and N content may be abrupt in the
topmost centimeters of soil, unlike in the deeper soil
layers. Emissions may be therefore irregular too:
large “pulses” of NO fluxes, up to 10-100 times
higher than background emissions, have been found
(Davidson et al. 1991; Davidson 1992, 1993; Yienger
and Levy 1995; Ludwig et al. 2001). This implies
that to simulate NO emissions, a finer modelling of
the soil surface is necessary, such as in the case of the
ISBA model for the prediction of evaporation affect-
ing the crop growth after rainfall events, in meso-
scale atmospheric transport models (Noilhan and
Mahfouf 1996).

In the past 30 years, biophysical models have been
developed to simulate N cycling processes, including
nitrification in soils. Early models focused on the
prediction of crop yields (Jones and Kiniry 1986), but
had a limited capability to predict soil processes.
Several biogeochemical models have recently been
introduced to simulate trace gas emissions from soils,
such as DAYCENT (Parton et al. 2001), CASA-
Biosphere (Potter et al. 1996), HIP (Davidson et al.
2000), and DNDC (Li 2000). Some of them were
used to carry out NO inventories in Europe (Li 2000;
Butterbach-Bahl et al. 2001; Kesik et al. 2005) and
Australia (Kiese et al. 2005), where the PnET-N-
DNDC model was used with GIS databases. How-
ever, their simulation of crop yield and its relation to
management practices is rather empirical. The crop
and environmental model CERES-EGC (Gabrielle
et al. 2006a) offers a more balanced approach to the
prediction of N gas emissions (N,O, CO,, and NH3),
crop growth, and yields under a range of European
agricultural conditions (Gabrielle et al. 2002). It has
also been used for regional inventories (Gabrielle
et al. 2006b).

In this paper, we incorporated a submodel of
nitrification-mediated NO emissions from agricul-
tural soils (Laville et al. 2005) into CERES-EGC to
simulate the temporal patterns of NO in relation to
crop management practices, soil type and local
climate. The ultimate objective of this modelling
was to develop inventories of NO emissions from
arable crops with a fine resolution for input into
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meso-scale models of tropospheric ozone chemistry.
Here, we focused on the dynamics of water and
nitrogen in the top 15 cm of the soil, and tested the
model against observations for 4 field experiments in
Northern and Southern France. This work has been
carried out by investigating two versions of CERES-
EGC: a standard version with a surface layer of
15 cm, and a ‘micro-layer’ one featuring a more
detailed description of the topmost centimeters of
soil, as well as specific surface water and N
dynamics.

Material and methods
The CERES-EGC model

CERES-EGC (Gabrielle et al. 1995, 2002, 2006a)
was adapted from the CERES family of soil-crop
models (Jones and Kiniry 1986) with a focus on the
simulation of environmental outputs such as nitrate
leaching and gaseous emissions of ammonia, N,O,
and nitrogen oxides. CERES-EGC contains sub-
models for the major processes governing cycles of
water, carbon and nitrogen in soil-crop models. A
physical module simulates the transfer of heat, water
and nitrates down the soil profile as well as soil
evaporation, plant water uptake, and transpiration in
relation to climatic conditions. A microbiological
module simulates the turnover of organic matter in
the ploughed layer, involving both mineralization and
immobilisation of mineral N (denitrification and
nitrification).

Crop net photosynthesis is a linear function of
intercepted radiation according to the Monteith
approach, with interception depending on the leaf
area index based on Beer’s law of diffusion in porous
media. Photosynthates are partitioned on a daily basis
to currently growing organs (roots, leaves, stems and
fruit) according to crop development stage. The latter
is driven by the accumulation of growing degree
days, as well as cold temperature and day-length for
crops sensitive to vernalization and photoperiod.
Lastly, crop N uptake is computed through a
supply/demand scheme, with soil supply depending
on soil nitrate and ammonium concentrations as well
as root length density.

CERES-EGC runs on a daily time step, and
requires daily rain, mean air and Penman potential

evapo-transpiration as forcing variables. It uses a
vertical layering of the soil profile, with a thickness of
15 cm throughout.

Model development

The following sections present the two versions of
CERES-EGC used in this work. The first one,
referred to as the ‘standard’ version is based on the
original NO emission submodel of Laville et al.
(2005). The second, improved version of CERES-
EGC includes a 2-cm thick layer at the soil surface
and is referred to as the ‘micro-layer’ version. In the
standard version, the surface layer has a thickness of
15 cm.

The NO emission and nitrification submodel

This standard version of CERES-EGC is based on the
Laville et al. (2005) submodel. Its input variables
include surface soil moisture content, soil tempera-
ture and soil ammonium content. They are supplied
by the physical and micro-biological modules of
CERES-EGC.

The nitrification rate is controlled by soil NHZ
content (Veldkamp and Keller 1997), water content
(Davidson 1993) and temperature (Williams and
Fehsenfeld 1991). The NO efflux is assumed to be
proportional to the nitrification rate (Laville et al.
2005):

NO = aN; (1)

where N; is the actual nitrification rate in the layer 0—
15 cm (mgN-NOskg ™! soil d™ '), NO is the corre-
sponding NO production rate (mgN-NO kg soil !
dfl) in the layer 0—15 cm, and “a” is a dimensionless
coefficent. N; is calculated in the 0—15 c¢m and the 0-
30 cm layers as the product of three functions
depending on the following drivers: soil humidity,
soil temperature and ammonium content (Garrido
et al. 20021 Hénault et al. 2005):

Ni = VmaxvaNNH4NT (2)

where N,,, Nyg 4, and Ny are dimenionless multipli-
ers expressing the response of nitrification to water-
filled pore space (WFPS), ammonium content and
temperature in the topsoil, respectively. V.. is the
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maximum nitrification rate (mgN-NO5-N kg soil ™'
dfl), and was evaluated based on the laboratory
incubations of (Garrido et al. 2002).

The WFPS response function was originally based
on results from (Garrido et al. 2002), who found
nitrification to vary linearly with volumetric soil
water content (w,, m> m_3), over a range of 0.09-
0.27 m®> m . The response was established under
controlled conditions in the laboratory, at a temper-
ature of 20°C, and with non-limiting ammonium
supply. However, we decided to substitute this linear
function with that of Linn and Doran (1984), based
on WFPS and not w,, because it appeared more
universally applicable to different soils (Linn and
Doran 1984). Nitrification was thus assumed to
increase linearly from a minimum WFPS of 10% to
a maximum of 60%, and to decrease thereafter until
80% (Fig 1). N,, was evaluated according to the
previous WFPS interval with the following equation:

Ny = bWFPS + ¢ (3)

7 was calculated with the following relationship, from
Linn and Doran (1984):

Ny = exp (%) 4)

where T is the soil temperature (C). This function was
scaled so as to equal one at 20°C.

Lastly, Nyy4 followed a Michaelis-Menten kinet-
ics equation:
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Fig. 1 Response curve of nitrification to the water-filled pore
space in the topsoil (%), adapted from Linn and Doran (1984)
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[NH,]

Nyg, = —Hal 5
NH ™ o+ [NH[] ()

where [NH3] is the soil ammonium content (mg N kg
soil 1), and km the half-saturation constant (mg N kg
soilfl), i.e. the ammonium concentration at which the
nitrification rate is half its maximum value in the
Monod or Michaelis equation (Focht et al. 1978).
Ammonium results from the mineralization of soil
organic matter and from application of fertilizer
either as ammonium or urea. In the latter case, the
model calculates a daily rate of urease (UHYDR, kg

urea ha'd™") using the following relationship, from
Godwin and Jones (1991):

UHYDR = ak min(f(w.),f(T)) urea(L) (6)

where ak is the maximum hydrolysis rate, a dimen-
sionless rate constant estimated from soil organic
carbon content (%) and soil pH. urea(L) (kg urea
ha™') is the quantity of urea in soil layer L and,
min(f(w,.),f(T)) is the minimum of two dimensionless
multipliers related to volumetric soil water content
and soil temperature.

‘Micro-layer’ model

This version of the NO and nitrification submodel was
developed to enable a finer simulation of the climate-
soil interaction in the top few centimeters of soil. We
thus reduced the thickness of the topsoil layer from 15
to 2 cm, and assigned a particular functioning to this
‘micro-layer’. Rainfall and irrigation water were
assumed to directly infiltrate into that micro-layer,
and to quickly drain off toward the deeper layers
owing to the low holding capacity of the top layer.
Possible upward flows from lower layers into the
micro-layer were deactivated, so that soil surface dries
up rapidly after rainfall. The fate of fertilizer N
depends on water flows: nitrates, being very soluble,
may be leached down the soil profile with drainage
water and be subject to other processes, including crop
uptake and denitrification. Ammonium (NH}) is
predominantly adsorbed on the soil matrix (Sherlock
and Goh 1985). It was thus considered as immobile in
the topsoil layer. Only nitrification, which may be
essentially concentrated in the soil surface (LeCadre
2004), could therefore result in the movement of
NH;-fertilizer after tranformation in NO3 .



Nutr Cycl Agroecosyst

The incorporation of applied mineral N depends
on fertilizer type and environmental conditions. The
process of dissolution of fertilizer granules is not
accounted for into the model. As a proximate factor
to slow down the model response to the microbial
activity or dissolution processes, we applied an
empirical test whereby a threshold of accumulated
rainfall water was required prior to incorporation of
applied N in the micro-layer. The threshold quantity
of water depends on fertilizer type: it was set at
10 mm for solid fertilizers, and 5 mm for liquid
forms.

For this version, NO emissions are calculated in
the ‘0-15 cm’ layer with Eqs. 1-5. The nitrification
is evaluated in the ‘0O-2 cm’ and the ‘2-15 cm’ layers
from soil temperature and soil moisture content for
these layer thicknesses. It also depends on NH}
content, resulting from applied N-fertilization in the
‘0-2 cm’ layer and, from mineralization and urease
activities in the ‘0-2 cm’ and ‘2-15 cm’ layers.

Field sites

We used data from two temperate agricultural field
sites in France on which NO flux had been measured
from 3 to 10 months. The experiments were carried
out on two 1-ha fields in France, at Grignon in the
Paris area (48.85°N, 1.96°E and 48.85°N, 1.92°E),
and at Auradé in the southwestern Midi-Pyrénées
area (43.57°N, 1.06°E) (Table 1).

Throughout the 4 experiments, the major climatic
variables (including solar radiation, air and soil
temperature, wind speed, air and soil humidity as
well as rainfall) were continously recorded on site.
NO fluxes were measured using manual closed
chambers, a wind tunnel (Laville et al. 2005) or
automatic dynamic chambers during short periods or
continually, such as for the Grignon 2005 experiment.
Wind tunnels have been widely used to measure
ammonia volatilization, but not yet to estimate NO,
and O3 exchanges above the soil surface. The basic
principle of this technique is to assess the difference
between the input and the output concentrations of a
gas in the tunnel, while controlling the air flow across
the tunnel. The fluxes measured in the wind tunnel
were cumulated on a daily basis, whereas with the
manual chambers, the daily emission rates were
extrapolated from measurements obtained during a

shorter time interval in the morning or the afternoon.
In the Auradé experiment, the chambers automati-
cally measured data for 15 min every day. Soil and
crops were sampled every month during the growing
season. Soil was sampled either in the top-surface (0-
2 cm) and the surface (0-15 cm) or down to a depth
of 60-120 cm using automatic augers, in 3-8 repli-
cates pooled layer-wise in 10- to 30-cm increments.
Soil samples were analysed for moisture content and
mineral N contents using colorimetric methods.
Samples of leaf, stem, ear (or panicle), and grain
compartments of individual plants were taken to
evaluate leaf area index and biomass characteristics.

Soil parameterization

Intial water and mineral N content in the soil profile
also have to be supplied to CERES-EGC (Gabrielle
et al. 2002). Here, they were measured in the field.
The soil parameters of CERES-EGC from specific
sites are required by the water balance or biological
transformation routines. The former category
includes: wilting point, field-capacity and saturation
water contents, saturated hydraulic conductivity as
well as two cofficients representing the water reten-
tion and hydraulic conductivity curves. These
parameters may be calculated from soil parameters
(namely particle-size distribution, bulk density and
organic matter content) by means of pedo-transfer
functions (Jones and Kiniry 1986; Driessen 1986).
The nitrification and NO submodel involves a set
of 4 microbiological parameters which govern the
processes of the production and the reduction of NO
by soils. The proportion of nitrified N evolved as NO:
“a” in Eq. 1, based on field experiemental data
(Laville et al. 2005), was initially set at 2% in all
sites. Parameters “b” and “c” in Eq. 3 were set at 2
and —0.2 according to Linn and Doran (1984) (see
Fig. 1). The maximal rates of nitrification V,,,, in
Eq. 2, were evaluated for each site using laboratory
incubation data and in situ soil porosity (Garrido
et al. 2002; Cortinovis 2004). V,,.. was set at 12.5
and 15.3 mg N kg soil ' at the Grignon and at the
Auradé sites, respectively. Regarding the half-satu-
ration constant “km” in Eq. 5, there are very few
experimental determinations in the literature. A wide
range of values has been reported, varying from < 1
to > 50 mg N kg soil ' (Bosatta et al. 1981). We
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Table 1 Main characteristics of the field experiments used to test CERES-EGC

Field experiments Grignon 2001-2002  Grignon 2002

Auradé 2003

Grignon 2005

Climate and 0-15 cm depth of soil

Mean air temp. (°C) 11 15.8

Mean soil temp. (°C) 12.1 17.1

Mean ppt. (mm) 1.6 1.7

Mean air HR (%) 77.9 75.7

Vegetation Wheat Maize
Triticum aestivum L. Zea mays L.

Soil type Neoluvisol Neoluvisol

ISSS (1998)

Soil texture (USDA)

Mean emission rates

NO flux (kg N ha™")

Number of measurements

silty clay loam

1.4 (for 10 months)

silty clay loam

Clay content (%) 33 33
Sand content (%) 16 16
Silt content (%) NA? NA?
Surface SOC (g C kg™h 21.8 21.8
C:N ratio (g C g7' N) 12.6 12.6
Bulk density (g cm™) 1.21 1.13
pH (water) 8.3 8.3
Crop management
Sowing (seed m~?) 300 10
Fertilization (kg N ha~' year™") 130 140
Number of application 2 1
Type of fertilizers UANP, AN® UAN

3.8 (for 6 months)

Wind tunnel 24 20

Chamber 44 66

Number of chambers/tunnels 3/1 3/1

Reference (Laville et al. (Laville et al.
2005) 2005)

12.5

12.1

0.04

88

Wheat

Triticum aestivum L.

Haplic luvisol

silty clay

40.1

12.4 (50/200 um)
11.5 (200/2000 pm)
23.4 (2/20 pm)
12.6 (20/50 pm)
12.8

9.1

1.13

8.2

165
72

4
AN,NY AN, AN

0.3 (for 3 months)

none
9264
4/0

Serga
(personal commun.)

14.2

11.7

0.1

71.3

Maize

Zea mays L.

Neoluvisol

silty clay loam
31
6.5

62.5

20.1
124
1.20
6.2

10
140

1
UAN

1.3 (for 5 months)

none
10962
6/0

Laville
(personal commun.)

The Grignon experiments of 2001-2002 and 2005 were carried out in separate fields. The climate data are averaged over the duration

of the experiment

% not available

> UAN: nitrogen solution (50% urea and 50% ammonium-nitrate, in liquid form)

c

AN: ammonium nitrate

4 N: nitrate-based fertilizer

used a value of 50 mg N kg soil ' (Laville et al.
2005). More information on the parameters and their
calculation may be found in Gabrielle et al. (2002),
and on the Internet at http://www-egc.grignon.inra.fr/
ceresmais/ceres.html.
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Model calibration

When discrepancies between model prediction and
field observation occurred, their source was sought
stepwise according to empirical knowledge on the
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workings of the model. Errors were thus assumed to
propagate in a carry-forward mode from the physical
to the chemical and biological processes, with
negligible feedback from the latter to the former.
We therefore checked the accuracy of the simulation
of the inputs for the NO emission module. First, the
hydraulic parameters had to be fitted by trial-and-
error, to improve the match between the simulated
and observed soil moisture profiles. The calibration
involved either the water content at field-capacity, in
Grignon, or the water uptake function under drier
conditions in Auradé (Gabrielle et al. 2002). Sec-
ondly, “a” in Eq. 1, after being set to 2%, was
calibrated for 3 out of the 4 test sites and the two
versions, because “a” may vary from soil to soil
(Garrido et al. 2002) and from crop to crop (Skiba
et al. 1997; Laville et al. 2005). The ratio was then
divided by a factor of 4, compared to the laboratory-
derived value, for these two experiments: the Grignon
2005 and the Auradé 2003 experiments, and by a
factor of 3 for the Grignon wheat 2001-2002
experiment. Only the Grignon maize 2002 simula-
tions were not calibrated.

Model evaluation

The observed NO emission rates were checked for
normal distribution by comparing their arithmetic
mean and median values. Given that the relative
deviation between the two was always less than 5%,
the data were considered normal. The simulations of
CERES-EGC were compared to field observations,
using graphics to render dynamic trends and using
statistical methods to evaluate the model’s mean
error. We used two standard criteria (Smith et al.
1996): the mean deviation (MD) and the root mean
squared error (RMSE). Here, they are defined as:
MD = E(S; — 0;) and RMSE = (E[(S; — 0,)°])">,
where S; and O; are the time series of the simulated
and observed data, and E denotes the expectancy. MD
indicates an overall bias with the predicted variable,
while RMSE quantifies the scatter between observed
and predicted data, which is readily comparable with
the error on the observed data. The significance level
of each statistical method was also evaluated based
on the standard deviations of the observed data
(Smith et al. 1996). RMSE was thus compared with
the average measurement error, calculated as:

RMSErgrr = (Eltsuaen*o>1)"", where o denotes the
standard deviation over replicates for sampling date
number i, and tg, g, 1S t-distribution for n—2 degrees
of freedom and probability P (n being the number of
observation dates).

Results
Water, temperature and N dynamics

Figures 2-5b, show that the model tended to under-
estimate soil water content in summer, whatever the
version. Water contents simulated with the ‘micro-
layer’ version were generally lower than those
simulated with the standard version, and changed
more rapidly over time (Figs. 2—5a). This stems from
the micro-layer soil saturating quickly with rainfall or
irrigation inputs, as evidenced by the simulations
peaks of soil water content after heavy rainfall
(Fig. 6a). Afterwards, the micro-layer quickly lost
water by either evaporation or drainage, resulting in
abrupt falls in soil water content. On average, there
was little difference between simulated and observed
soil water content for all sites: the standard version
achieved a mean deviation (MD) of 1.00% (v/v) and a
root mean squared error (RMSE) of 3.10% (v/v). The
‘micro-layer’ version had a slightly lower goodness
of fit, with a MD of 1.40% and a RMSE of 3.50%.

The two CERES-EGC versions adequaly rendered
the seasonal cycle of soil temperature at the 15 cm
depth. Modeled soil temperatures compared favor-
ably with observed data (Fig. 2-5a), whatever the
experiment. The standard version achieved a MD of
0.47°C and a RMSE of 2.04°C, while the ‘micro-
layer’ version had a MD and RMSE of 0.79°C and
2.34°C, respectively.

Figures 2-5c, d also compare the simulated and
observed topsoil dynamics of mineral N content
(nitrate and ammonium) in the various experiments.
Topsoil ammonium content generally increased after
fertilization, as did nitrate content as a consequence
of the onset of nitrification within a few days to a few
weeks time (Fig. 2-5c, d). Urease rates decreased
within one week after fertilization, in relation to urea
contents, soil temperature and moisture levels. Top-
soil nitrate contents subsequently decreased due to N
uptake by crops. The standard version of the model
simulated a very rapid disappearance of ammonium
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Fig. 2 Comparison of simulated (lines) and observed (sym-
bols) dynamics of soil input variables (0-15 cm layer) to the
NO submodel, for 2002 maize experiment at Grignon.

after the second spring application of N fertilizer in
the Grignon wheat experiment (Fig. 3c, d), while
topsoil ammonium content was observed to remain
around 20 kg NH,~N ha~' for more than a month
after application. The ‘micro-layer’ version simulated
a slower decrease of topsoil NHZ, closer to the
observed pattern. It achieved a better fit for NHj
content than the standard version for all sites, with a
MD of 2.0 kg N ha™' (compared to 6.4 kg N ha™'
with the standard version), and a RMSE of 13.1 kg N
ha™' (compared to 13.0 kg N ha~' with the standard
version). For NO3 content, the ‘micro-layer’ version
achieved the same MD (20.7 kg N hafl), and the
RMSE for the ‘micro-layer’ version was lower than
with the standard one (26.0 kg N ha~' vs. 32.7 kg N
ha™', respectively). The comparison of model simu-
lations to observed N dynamics was made difficult by

@ Springer

rain (mmd-*)

(b)

Tsol (°C)

T T

T T
Aprild2 October

June August
27(d)
s,UAN h
-
< 27
©
£
4
2
[oe]
Q
<
Z 3
.
S T T T
April 02 June August October

Simulations are depicted with the standard (solid line) and

‘micro-layer’ (dotted line) versions. “s” means sowing and

“h”, harvest; “UAN”, UAN-fertilizer application

the strong variability of soil NH} and NO3 contents,
whether spatially or temporally. Regarding the
former aspect, replicate measurements were only
available in the Grignon 2005 experiment. They
showed significant spatial variability in the experi-
mental field, with coefficients of variation (CVs)
ranging from 5 to 37% for NO3 content, and from 12
to 105% for NHZ content.

Soil water and N contents were measured in the
top few centimeters of soil during the Grignon 2005
experiment, to observe their dynamics in the soil
surface. Figure 6 thus compares simulated versus
observed soil water contents in the following layers:
0-2, 2-15, 15-30, and 30-60 cm (see respectively,
(a), (b), (c) and (d)). The simulated dynamics of water
content in the micro-layer (0-2 cm) were mostly in
line with the measurements, and followed a spiky
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Fig. 3 Comparison of simulated (lines) and observed (sym-
bols) dynamics of soil input variables (0—15 cm layer) to the
NO submodel, for the 2001-2002 wheat experiment at
Grignon. Simulations are depicted with the standard (solid

pattern because of rapid water movements such as
high evaporation and infiltration fluxes in the micro-
layer. In fact, the variability between the 3 replicate
soil samples analysed for NH} and NO3 contents was
very high, with respectively CVs between 15 and
77% for NO5 and between 15% and 127% for NH3,
which precluded comparison with simulated data.
From a qualitative viewpoint, the NH} fertilizer
remained concentrated in the top 2 cm of soil for
several months after application, which gives exper-
imental support to the concept of ‘micro-layer’.

Simulation of nitric oxide emissions

Figure 7 compares predictions of NO emission rates
using the standard and ‘micro-layer’ versions of
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T
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[t

line) and ‘micro-layer’ (dotted line) versions. “s” means
sowing and “h”, harvest; “AN”, AN-fertilizer application;
“UAN”, UAN-fertilizer application

CERES-EGC, and observations in the four field
experiments. Overall, the two versions simulated
similar seasonal changes of NO emissions: both
simulated a background level of a few g N-NO ha ™!
dfl, and maximum emissions in the three weeks
following fertilizer N applications, in accordance
with Fortuna et al. (2003) and Laville et al. (2005).
When averaged over the experimental periods, sim-
ulated fluxes ranged from 1.9 to 28.9 g N-NO ha '
d™! (Table 3), in accordance with results in South-
ernwest France, in the vinicity of Auradé (Jambert
et al. 1997). When accumulated over the duration of
the experiments, the simulated NO fluxes ranged
from 0.3 to 3.8 kg N ha™', in accordance with the
measurements (Table 3). These results were close to
observed results of Yamulki et al. (1995), based on
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Fig. 4 Comparison of simulated (lines) and observed (sym-
bols) dynamics of soil input variables (0-15 cm layer) to the
NO submodel, for 2003 wheat experiment at Auradé.
Simulations are depicted with the standard (solid line) and

field monitoring, to those of Li (2000), based on
modelling, for a wheat field (Table 2). Our simulated
NO emissions corresponded to 1-2% of the total N-
inputs. This is in line with the 2% figure reported by
Laville et al. (2005). For the wheat experiments, the
cumulated NO was lower (around 0.5 kg N ha™ b,
and corresponded to 1% of the N inputs. These results
are in agreement with Hutchinson and Brams (1992)
and Laville et al. (2005), or slighlty higher than
Yamulki et al. (1995) and Thornton and Valente
(1996) (Table 2).

On average, simulated NO fluxes were close to the
observed values, as evidenced by the low mean
deviations of Table 4. The latter ranged from 1.1 to
9.2 g N-NO ha~' d™' (in absolute values). Neither of
the versions could mimic the exact pattern of the NO

@ Springer

rain (mmd 1)

| (b)

Tsol (°C)

Agril June

100
I

N-NO3 (kg ha1 )
A0
1

20
Il

o -

T
Jure

T T
Dec. 02 Feb 03 Agril

‘micro-layer’ (dotted line) versions. “s” means sowing and
“h”, harvest; “AN”, AN-fertilizer application; “N”, nitrate-
based fertilizer

observed fluxes, with their irregular pulses in
response to sudden changes of environmental condi-
tions. There were nonetheless differences between
the two versions in terms of timing and magnitude ot
the simulated emission peaks. The standard version
anticipated them by 10-20 days, whereas the ‘micro-
layer’ version predicted a more correct delayed
timing between simulation and observation (Fig. 7).
Overall, the peak emission values predicted by the
‘micro-layer’ version were 68% higher than with
the standard version, while the mean NO fluxes
with the ‘micro-layer’ version were 16% lower than
with the standard one.

In terms of statistical goodness of fit (Table 3), the
‘micro-layer’ version performed slightly better than
the standard version in the two wheat experiments
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Fig. 5 Comparison of simulated (lines) and observed (sym-
bols) dynamics of soil input variables (0—15 cm layer) to the
NO submodel, for 2005 maize experiment at Grignon.

(Figs. 7a, ¢), which were both characterized by a lack
of precipitation after fertilizer application in spring.
Conversely, the standard version achieved a better fit
with the Grignon maize experiments, which were not
affected by such drought. The models’ RMSE were
rather large in the Grignon maize 2002 experiment,
ranging from 40.8 to 65.5 g N-NO ha~' d™' because
the timing of the simulated NO fluxes was off,
although their magnitude was correct. With the
exception of the Grignon wheat experiment with the
wind tunnel data, the two model versions were
reasonably successful in the prediction of NO emis-
sion rates, with MDs ranging from 1.1 to 3.1 g N-
NO ha~' d~!, and RMSEs ranging from 3.9 to 7.2 g
N-NO ha ! 4! (Table 4). The statistical indicators
were significantly higher in the Grignon maize
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simulations are depicted with the standard (solid line) and

‘micro-layer’ (dotted line) versions. “s” means sowing and
“h”, harvest; “UAN”, UAN-fertilizer application

experiments due to the marked temporal variability
and high magnitude of the measured fluxes. The lack
of replicates made it difficult to actually judge the the
representativity of these data. However, measure-
ments were replicated during the Grignon 2005 and
the Auradé experiments, and enabled us to test then
whether the model’s lack of fit (RMSE) was higher
than the experimental error. The models’ RMSE were
lower than the threshold value of 97.4 g N-NO ha ™'
d~! for Grignon and 19.1 g N-NO ha~' d~' for
Auradé corresponding to a significance level of 95%
for this test. Thus, the model error may be considered
acceptable (Smith et al. 1996). A simple average of
MD and RMSE for all sites revealed that both
versions of CERES-EGC simulated the observed
patterns of NO emissions reasonably well, despite the
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Fig. 6 CERES-EGC simulated (lines) and observed (symbols) time course of soil moisture content at the top 60 cm of soil in the

2005 maize experiment at Grignon, with the ‘micro-layer’ version

underlined uncertainty noted for the Grignon maize
experiment (Table 4).

Discussion
Relevance of the modified model

We introduced a ‘micro-layer’ concept in the soil-
crop model CERES-EGC to better account for the
irregular nature of NO emissions, due to their
dependence on environmental conditions at the soil
surface and particularly, in its topmost centimeters
(Jambert et al. 1997; Dunfield and Knowles 1999).
Compared to the standard version, the ‘micro-layer’
model better predicted the timing of NO emissions

@ Springer

after soil wetting, as appeared in the Grignon 2001—
2002 wheat and 2002 maize experiments (Figs. 2-3a,
and Fig. 7a, b). For this wheat experiment, the
standard version anticipated these emissions by
25 days at the end of April, and the ‘micro-layer’
version delayed them until rainfall started, in accor-
dance with the observations.

The thickness of this layer was somewhat arbi-
trarily set to 2 cm, but followed the recommendations
of Mahrt and Pan (1984), Martinez et al. (2001) and
Noilhan and Mahfouf (1996). Dunfield and Knowles
(1999) have also shown the importance of a better
simulation of surface water dynamics to simulate NO
production. We too tested different thicknesses of the
topmost ‘micro-layer’ on the simulated NO emis-
sions. Using a thickness of 4, 6 or 7 cm in the
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and automatic chambers (“A”). Key to arrows: “s” means

(symbols) daily emission rates in the four experiments. sowing; “h”, harvest; “AN”, AN-fertilizer application;
Simulations are shown with the standard (solid line) and “UAN”, UAN-fertilizer application; “N”, nitrate-based
‘micro-layer’ (dotted line) versions of CERES-EGC. In fertilizer
Grignon, observations were made with a wind tunnel (“+”)
Table 2 The loss of fertilizer N as NO for agricultural soils
Crop Total NO losses kg N ha™' Fertilization NO-N loss % References

Type Quantity kg N ha™!
Maize 0.8 AN? 140 0.6 (Thornton and Valente 1996)
Wheat 0.8 AN 350 0.2 (Yamulki et al. 1995)

%  AN: ammonium nitrate

Grignon wheat experiment (see Fig. 8) reduced
simulated daily NO fluxes by a factor of 2 to 4,
smoothing out the “pulse” phenomena observed
(Fig. 8). The 2-cm depth thus appeared the most
adequate, which was also qualitatively corroborated
by our monitoring of mineral N profiles and of soil

water content profiles in the soil surface, following
respectively fertilizer application. The data showed
consistent and sharp differences between the top
2 cm of soil and the 2-5 cm and 5-10 cm layers.
Fertilizer-derived NHZ tended to be concentrated on
the soil surface under field conditions (Laville et al.
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Fig. 8 Comparison of
simulated (lines) and
observed NO (symbols) ]
daily emission rates in the

Grignon wheat experiment

during the period of

fertilization. Simulations o
are shown with the ‘micro-
layer’ versions of CERES-
EGC with a tickness of the
top-layer of 2 cm (dashed),
4 cm (solid and bold), 6 cm
(dotted) and 7 cm (solid). In
Grignon, observations were
made with automatic
chambers (“A”). Key to
arrows: “AN”, AN-
fertilizer application;
“UAN”, UAN-fertilizer
application

UAN

N-NO (g N ha~1 d—1)
10

Table 3 Measured and predicted rates on trace gas emission from

T
March April May 02

the 4 field experiments with the chamber method

Experiments Standard version

‘Micro-layer’ version

Total kg N ha~' Max g N-NO ha~' d™'

Total kg N ha~' Max g N-NO ha™' d™' Total kg N ha™'

Grignon 2002 3.8 186.7
Grignon 2001-2002 1.4 17.8
Auradé 2003 0.3 18.6
Grignon 2005 1.3 38.4

4.5 184.6 32
0.5 28.5 0.6
0.7 36.4 0.6
1.2 83.6 1.3

2005). Such pattern was also observed on repacked
soil cores in the laboratory by Russell et al. (2002)
and (Laville, personal commun.), as well as within a
sensivity analysis in a land surface-atmosphere model
by Martinez et al. (2001).

Uncertainties on data and model parameters

The comparison between the two model versions was
made difficult by the high uncertainties in the
measurements of NO fluxes or input drivers such as
topsoil NH% and NOj contents. The uncertainties
were due to short-range spatial method itself. This
was the case with the wind tunnel monitoring, which
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modified the local turbulence and soil humidity
conditions (Laville et al. 2005). Direct comparison
of soil water contents with observations was equally
difficult due to vertical gradients and horizontal
heterogeneity which were more marked in the soil
surface. It should also be noted that some parameters
had to be calibrated to provide an acceptable fit to
observed NO emission patterns such as microbial
parameters (“a” and V,,,) obtained under field
conditions and fitted for each experiment by trial-
and-error. The baseline (uncalibrated) parameter
values were obtained on laboratory incubation studies
on soil samples taken from the experimental fields.
The fact that they could not adequately describe the
field observations somewhat hampers the possibility
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Table 4 Statistical indicators for the goodness of fit of CERES-EGC in the simulation of NO emissions for the 4 sites

a

Field experiments n mean” observed

Standard version

‘Micro-layer’ version

mean® simulated

MDP RMSE®  mean simulated  MD RMSE

Grignon 2002

Chamber method 19 51.1 28.9
Wind tunnel 89 38.5 28.9
Grignon 2001-2002

Chamber method 40 6.7 1.9
Wind tunnel 23 4.1 1.9
Auradé 2003

Chamber method 96 2.8 3.7
Grignon 2005

Chamber method 135 9.8 7.2
All sites

Chamber method
Wind tunnel

—50° 655 20.8 92 634
—24°  40.8 20.8 92 465
433 8.9 2.1 35 8.6
1.13 7.2 2.1 3.1 3.9
—1.9¢ 6.8 3.5 -13 7.6
243 7.8¢ 4.2 52 126
3.4 22.8 48  23.1
1.8 24.0 62 252

MD and RMSE stand for the model’s mean deviation and root mean squared error, respectively and were calculated for the baseline
and ‘micro-layer’ version of CERES-EGC. The hypothesis that MD is zero was tested using a two-tailed #-Test (P=0.05), and RMSE
is compared to mean experimental error using an T variance test (Smith et al. 1996)

* : Sample size

. Unit is g N-NO ha~' d™!

C

: Not significantly different from zero (P=0.05)

4. Not significantly greater than experimental error (P=0.05)

of determining prior values for these parameters.
Some relationships between the fitted values as the
ratio from nitrification to NO production and physico-
chemical soil properties as wilting-point, field capac-
ity and saturation water contents (ideally, in the form
of pedo-transfer functions) should be sought as the
number of test sites increases.

Additional controls and drivers

Other processes and controls could be taken into
account to improve NO emission simulations: C and
pH turnover rate effects, fertilizer form and gaseous
diffusion control. In some soils, particularly those
with low organic matter content and coarse texture,
nitrification activity may be limited by the availibility
of C substrate to nitrifiers (Godde and Conrad 2000).
This prompted Li (2000) to calculate nitrification
rates based on dissolved organic C content in the
DNDC model. However, in the experiments reported
here it is unlikely that nitrification was limited by C
availability, because the soils had a medium to fine

texture and their C contents were not excessively low
(ranging from 1.2 to 2.0%).

Secondly, the effect of soil pH is not accounted for
in the Laville et al. (2005) algorithm, although NO
production may depend on it (Williams et al. 1992;
Serca et al. 1994; Kesik et al. 2005). Remde and
Conrad (1991) showed that nitrification was the main
pathway of NO production under alkaline conditions
in a loamy clay soil, whereas denitrification was the
predominant pathway of NO production in an acidic
sandy clay soil. NO emissions may increase with
rising soil pH, even at temperatures as low as 10 to
12°C (Russell et al. 2002) and reach a maximum at
pH 7 as experiments under controlled conditions
showed (Blagodatskii et al. 2004). However,
enhanced soil acidification may be responsible for
the increasing chemodenitrification-driven NO pro-
duction in N-modified forest soils (Serca et al. 1994;
Ventera et al. 2004; Kesik et al. 2005). In the
DAYCENT (Parton et al. 2001) and DNDC (Li
2000) models, a pH function regulates the nitrification
of NHZ, whether mineralized from soil organic matter
or added as fertilizer. These two models are applied to
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sand-textured soils sensitive to pH, where NO emis-
sions may increase with neutral conditions. Our work
involved arable soils with alkaline rather than acidic
pH: thus, the effect of pH was likely to be marginal.

Fertilizer form and application mode also influ-
ences the onset and magnitude of NO emissions.
CERES-EGC simulates three chemical forms of N
fertilizers: nitrate, ammonium, and wurea. Upon
application, mineral forms are immediately trans-
ferred into the topsoil layer, while the hydrolysis of
urea is simulated. Our experiments involved two
fertilizers: ammonium-nitrate (AN) and a mixture of
urea and ammonium-nitrate (UAN). The former
contains a half ammonium, while this fraction is
75% with UAN, resulting in larger NO emissions
than with AN fertilizers (Table 3). The physical
forms of fertilizers may also result in strong hori-
zontal and vertical gradients in the soil surface
(Ventera and Rolston 2000), with a direct influence
on NO emissions (Bouwman et al. 2002). Liquid
fertilizers may be quickly incorporated and hydroly-
sed in soil, while fertilizer granules have to be
dissolved first. This may take from a few hours to a
few days according to air and soil humidity, temper-
ature levels (Allen et al. 1971; LeCadre 2004),
granule size (Skiba et al. 1997), granule coating
(LeCadre 2004) and subsequent urease rates (Godwin
and Jones 1991). In CERES-EGC, the dissolution of
fertilizer granules was not accounted for at first. As a
proximate for this process, we subsequently intro-
duced an empirical rule by which a threshold rainfall
was required after the application of granules for the
fertilizer to be incorporated into the topsoil N pools.
The threshold was set to 5 mm (liquid forms), or
10 mm (solid forms). This empirical rule delayed the
appearance of NO pulses by a few days, depending to
soil moisture conditions, and improved the simulation
of NO fluxes in the wheat experiments (see Fig. 7a).
The impact of this function was thus variable across
sites, but it shows that accounting for granule
dissolution has a potential to improve the simulations
of NO emissions as well as ammonia volatilization in
CERES-EGC.

As regards diffusion control, linked with moisture
content (due to low solubility of O,) and soil
structure, studies showed that the emission of NO
may be limited by gaseous diffusion in soils, because
of the high solubility of NO. Near the soil surface,
any NO produced would be readly emitted due to a
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short diffusion path and exposure to wind while in
lower depths, NO tended to be converted to N,O
(McKenney and Drury 1997). Experiments also
showed that “hot spots” of NO may be reduced with
lateral diffusion while increasing emissions from
adjacent areas (Ventera and Rolston 2000). Ventera
and Rolston (2000) proposed a mechanistic modeling
of chemical transport and transformation of the
nitrification components (NH;, NO5, NO3, NO),
with introducing a diffusion-reaction for each com-
ponent for the different phases (solid, aqueous and
gaseous). This model may improve simulations of
NO emissions in accordance with soil gas diffusivity
levels. During wet periods, simulated rates of NO
emission peaks may be reduced to N,O, as in the
September—October Grignon 2005 experiment during
which 10 mm of rain fell (Fig. 7d).

Lastly, the hypothesis of a fixed ratio between NO
emissions and nitrification rates from Laville et al.
(2005) may be challenged. From June through
October, CERES-EGC simulated low emissions
while experimental measurements were relatively
high (Fig. 7a, d). Soil temperature was relatively high
and may have enhanced this ratio (Li 2000). We thus
tested the relationship soil temperature and the NO to
nitrification ratio proposed by the latter author. The
simulated NO emissions were closer to measurements
in some cases, but, overal, MD and RMSE were
respectively 7.7 ¢ N-NO ha™' d' and 25.5 g N—
NO ha~' d™'. This is higher than those achieved by
the original models (Table 4). Another equation was
tested to vary the above ratio with nitrification rates,
noted N; (Garrido et al. 2002). It reads:

NO = aexp(—0.5[In(N;/x0) /b]?)

This equation resulted in lower peaks than our
algorithm with the ‘micro-layer’ version, with an
overall MD and RMSE of 4 g N-NO ha ' d~! and
38.2 ¢ N-NO ha™' d !, respectively.

Conclusion

The implementation of the Laville et al. (2005)
algorithm in CERES-EGC made it possible to predict
daily NO emissions for various crop sets of soil, crop
managements and climates, along with crop growth
and yield, as well as other environmentally-relevant



Nutr Cycl Agroecosyst

N fluxes. The introduction of a 2-cm thick ‘micro-
layer’ in the topsoil appeared improved the timing
and magnitude of the predicted NO emissions in
response to rapid weather changes, such as a heavy
rainfall occuring after a dry spell. Across all 4
experiments, simulated NO emissions were satisfac-
tory as a result, with mean deviations ranging from
1.8 to 6.2 g N-NO ha' d', and root mean squred
errors ranging from 22.8 to 252 g N-NO ha '
d~!'When accumulated over the growing season,
the NO emissions totalled from 1 to 4.5 kg N ha™'
across the model versions for the maize experiments,
which represented 1-2% of the total N-inputs.

Future work on the model could involve the
inclusion of the dissolution of fertilizer granules, a
process which was not explicitly accouted for in
CERES-EGC. Also, gaseous diffusion may hamper
the release of NO by soils in moist conditions, and
should be addressed, along with the effect of pH on
nitrification, especially for application to acid soils.
Further investigations at the laboratory-scale on the
relationship between NO emissions, nitrification
rates, and environmental drivers may overall help in
improving the response functions used in CERES-
EGC. Lastly, field experimentats are necessary to
further validate the ‘micro-layer’ concept, and quan-
tify the transport of fertilizer nitrogen from the soil
surface to the deeper layers. Labelled fertilizer N may
be useful to work in that direction (Littlemore et al.
1992; Mary and Recous 1995).
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Chapitre 5

Biophysical modelling of NO emissions
from agricultural solls in northern France
for use in regional chemistry-transport
modelling

NO emissions from agricultural soils in northern Franceudse in regiong

chemistry-transport modelling”, qui fera tres prochaieeml’objet d’'une
soumission a la revuEnvironmental PollutionLes co-auteurs sont B. Gabriél)e.
Laville?, P. Cellief, M. Beekmanh, J.-M. Gilliot?, J. Michelirt, D. Hadjaf, G. Curct
and O. Sanché?

C e chapitre est sous la forme d’un article, intitulé "Biopilgs modelling of

Nous décrivons ici les travaux du cadastre d’émission de N@ fes sols agricolgs
pour la région lle de France. La premiere partie fait un tohoxzon de la littérature
consacreée a la spatialisation des émissions gazeuses patdagricoles. La deuxieme
partie détaille la méthodologie employée (développemantatiastre, tests de sensi-
bilité) et les outils utilisés (modéles, bases de donnédespartie suivante offre une
série de résultats qui mettent en évidence le réle des fac&zwironnementaux sur
la dynamique spatio-temporelle des émissions de NO paolssagricoles, ainsi que
des comparaisons méthodologiques avec des travaux dgidthre derniére partie gst
dédiée a la discussion autour de la méthodologie employéedagwvelopper I'outil, €
des possibles applications (prévision de qualité de I'air)

D

—

aa : INRA, AgroParisTech, UMR 1091 "Environnement et Grandaekures", F-78850 Grignon.
b : Laboratoire Interuniversitaire des Systéemes Atmosphés - OMP, UMR 5560, F-31062 Créteil.
c : Dipartimento di Fisica - CETEMPS, Universita’ degli Stall’Aquila, 67010 Coppito - L'Aquilg
(Italy).
d : Airparif - F-75000 Paris.
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5.1 Abstract

Arable soils are a significant source of nitric oxide (NO) raqursor of tropospheric ozone.
In rural areas with few combustion sources of NO, they mayetioee play a role in background
and peak ozone pollution. However, their particular cdmition is related to the spatial and tem-
poral pattern of their NO emissions, which warrant higleheson estimates.

In this paper, we applied the environmentally-orientategpanodel CERES-EGC (Gabrielle

et al., 2006a), to predict a fine-scale inventory of NO eroissifrom agricultural soils for the

lle de France region surrounding Paris, France, and fronehder ‘', 2000 to December 3%,
2001 on a daily scale. The model was generalized from fieldgmnal scale based on a detailed
GlS-database including spatially and temporally-vagahbdel inputs. The modelled NO emis-
sion rates from agricultural soils ranged from 1.5 to 11. NkiyO ha for the 14 months with an
average of 5.1 kg N-NO ha(which corresponded to an emission factor of 3% in case ofanme
amount of fertilizer around 150 kg N-NO h§, and a annual total of 2.8 kt NO. In comparison
with other annual methods of development and other regimnahtories, our results showed
that soils represented a minor source in comparison witbgases from combustion from the
CITEPA french inventory, emissions from soils correspahtie2.8% to the regional NO source
and 4.4% to the traffic emissions. NO emissions showed aggeasonal variability with high-
est emissions in May, due to the fertilization of the springps. Sensitivity anlysis revealed that
the accuracy of the N trace gas inventory strongly dependédeoquality of regional input data,
and sensitivity tests demonstrated that NO emissions grgfisantly sensitive to variations in

soil type and crop managements at the regional scale.
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5.2 Introduction

Although agricultural soils have been recognized as asogmt source of nitric oxide (NO ;

Davidson and Kingerlee, 1997; Delmas et al., 1997)), themntribution still remains uncer-

tain, ranging from 10% to 23% of the total global NGudget (Delmas et M 1997) and being

around 15% in EuropL (Simsz)n, 1£99). Moreover, agrical&oils play a significant role in the
tropospheric @ chemistry in rural areas, where N@missions from combustion reactions are
relatively small. This also holds in the vinicity of urbareas, where arable soils are tightly intri-
cated with other sources of ozone precursors (such as iaféid,tforests, or residential/industrial
areas). In that context, photochemical processes argjigplendent on the spatial and temporal
patterns of natural and anthropogenic sources of ozones@s. In particular, the simulation
of these processes warrants high-resolution estimate®©amissions in both space and time.
The production of NO depends on the microbial processesrdfication and denitrification. Ni-
trification is an oxidation of NE to NO, and NQ;, which requires the availability of molecular

oxygen. Denitrification is an anaerobic reduction of N@® gaseous forms of N (XD and N).

The nitrification pathway predominates NO production inpenate zones (Laville et ul., 2305),

accounting for 60% to 90% of total NO emissions (Godde and&@hr2000). The production of

NO depends on environmental and agronomic factors, inetudiopping pratices, soil charac-
teristics and climate sequence. The former determinesythendics of soil ammonium content
and thereby nitrification activity, while the latter influggs soil temperature and water-filled pore

space (WFPS), which is a proximate for soil oxygen concéotrand a driver for gaseous dif-

fusivity (Linn and Doran, 1984). As most other biologicabpesses, nitrification vary on spatial

and temporal scales, mostly due to their dependance onugagiovironmental factors such as
soil properties, climate and meteorological conditiossyall as human management of the land.

In view of the complexity of microbial processes underlythg exchanges of reactive trace-gas
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N (Nr) between soils and the atmosphere, estimates of naasasources of soils still remain
highly uncertain at regional and global scales. Nationamories of Nr sources from ecosys-

tems are mostly based on sets of emission factors derivead field-scale experiments. The

widely-used EMEP/CORINAIR methodlogy based on the Willgeat al. (1992) and the Skiba

et al. (2001) approachs, or the Stohl et al. (1996) methgydior NO predict Nr emissions as

a fixed fraction of nitrogen gases emitted to the atmospHdegtdizer N inputs or crop residues.

In recent years, biophysical, process-oriented models haen used to develop more realistic,

spatially-explicit inventories of Nr gaseous emissior@rirsoils, based on Geographic Infor-

mation System (GIS) methods and specialized geographat¢abdses (Butterbach-Bahl et al.,

ZOOH 2004‘; Gabirielle et ul., ZOO(Lb; Li eJ LlL, 2004). Sucldet®allow to simulate the temporal
dynamics of emissions, generally on a daily basis. Geaerted databases are used to localize
the sources of Nr emissions, as well as to estimate datasifguuhe process-based models (char-

acteristics of soils and crops, climate). Finally, GIS noeihare used to manage the databases.

Chapman and Thorrles (2003) presented a review of the rold®nht&thods in climatology,
and their recent applications in agriculture, forestrglegy, climate change and other scientific
domains. As regards GIS crop simulation models, for exantpéeDNDC and PnET-N-DNDC

models were used to develop regional inventonl&@ and N,O emissions from agricultural

1%

crops and forests in Saxony (Butterbach-Bahl et al., 200d)ia Australia (Kiese et al., 2005).
Another example is provided by the measurement of biogenissons from rice fields, where

a GIS crop model was coupled with daily weather data to es¢éim&thane emissions (Matthews

etal., ZOOOQE,,d). Other environmental studies usestttomls for regional studies, such as for

evaluating carbon stocks in agricultural sails (Fallood &mith, 2002; Rukhovich et JI., 2007)

and forests (Miehle et al., 2006), nitrate leaching (Dunbkaet al., 2007) and pesticides (Tiktak

et al., 2002) in soils, and improving crop managements aeldyibesides environmental inter-
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ests (Morari et al, 2004). In most of these studies, the algeneralization to regional scale was

based on the plot-scale simulation of sets of crop managesyegils, and climate conditions at

the nodes of a regular griLi (Butterbach-Bahl M al., Z%OHHI.J 2004). Spatial interpolation of
the grid points to cover the entire domain was either not icemed (implying the points were
representative of the whole grid cell) or done using krigiechniques. In both previsous cases,
the density of the grid points (with a grid resolution of 4 @Kkn) was generally too low to ad-
equately capture the short-range variations in agricailfiigld properties, which are in the 0.1-1

km range.

Another approach to the upscaling emissions consists ofjusier vectorial contours, delin-
eated by the geographical borders of soil and landcoveldlseclasses, as well as administrative
zones.This makes it possible to encompass the range of lsmitsuses and climates occuring

over the entire geographical zone considered, and notghéicular realizations at the nodes of

a regular grid. Such was the basis of tNeO inventory developed by Gabrielle et al. (2006b)

for wheat-cropped soils in northern France. This methodlted in a more accurate localization
of emission sources, because it is based on existing maj gfrincipal data on the studied
region, and then it made it possible to simulate the Nr fluxea éunction of their particular

soil and climate conditions. The spatial distribution oftemological data, which are required

as inputs to biophysical models, is also an issue given plosisible short-range variability. They

are mostly taken from ground-based statil)ns (Monestielz,gﬁi){), and at a lesser rate, from

global or meso-scale models (Bardossy and Plate, 1992pdtog applied, they mostly require

geostatistic methods (Faivre et al., 2004; Monestiez ¢2@01). The model data make it possi-

ble to achieve a higher resolution in time (hour) and in sgagacally down to 6 km), it gives
a more regular representation of meteorological tempaochkspatial dynamics over a given area

,2044)

AFaivre et a\.
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Achieving a vectorial, high-resolution inventory for NO esions from arable soils is paramount
to understanding and predicting their effects on troposplolemistry, especially in urbanized

areas with atight intrication of precursor sources. Thedaarly not the case in current chemistry-

tranport models (CTM), which rely on fixed, biome-specifidgsion factors, such as Stohl et al.
J1—9996) in thJe CHIMERH (20(%5) model, or on simplified, regityaveraged algorithms (Laville,

in preparation). They may thus benefit from the above-maertiprogresses with the production
of NO inventories by ecosystem models. However, none of &ineee studies had a spatial reso-

lution compatible with the short-range variations of aeadils.

In this paper, we therefore set out to predict a high-resmiunventory of NO emissions from

agricultural soils with the environmentally-oriented GEREGC crop model (Gabrielle et al.,

1995, 2006a,b), coupled with a regional GIS database ardatized geographical databases.

The domain area was the lle de France administrative reg@®072 kn?), surrounding Paris, in

northern France. The region is well documented in termsrafuae, soil, crop management and
climate properties, and faces important tropospheric epatiution. Sensivity tests were carried
out to determine the influence of climate variability, séelcsoil properties,a nd crop manage-
ment. Finally, the modelled regional results of NO emissiere compared with estimates from
different sources and approachs. The objectives of thi& were thus to develop a spacialized,
high-resolution inventory of NO emissions from soils, imler to obtain better estimates at a re-
gional scale and to improve the prevision of the photochahficemation in chemistry-transport

models (CTM).
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5.3 Material and methods

5.3.1 Description of the CERES-EGC model

CERES-EGC was adapted from the CERES family of soil-cropeimLﬂones and Kiniry,

1986) with a focus on the simulation of environmental ouspsiich as nitrate leaching and

gaseous emissions of ammoniaQ\ and nitrogen oxides (Gabrielle et al., 2006a). CERES-

EGC contains submodels for the major processes governaigcgf water, carbon and nitrogen
in soil-crop models. A physical module simulates the transf heat, water and nitrates down
the soil profile as well as soil evaporation, plant water k@tand transpiration in relation to
climatic conditions. A microbiological module simulatdsetturnover of organic matter in the
ploughed layer, involving both mineralization and immggation of mineral N (denitrification
and nitrification).

Crop net photosynthesis is a linear function of intercepéetiation according to the Monteith
approach, with interception depending on the leaf areaxibdsed on Beer’s law of diffusion in
porous media. Photosynthates are partitioned on a daily tzasurrently growing organs (roots,
leaves, stems and fruit) according to crop developmenesthige latter is driven by the accu-
mulation of growing degree days, as well as cold temperandeday-length for crops sensitive
to vernalization and photoperiod. Lastly, crop N uptakeasputed through a supply/demand
scheme, with soil supply depending on solil nitrate and amumoigoncentrations as well as root

length density.

CERES-EGC includes t*e Laville et il. (2005) submodel, Wlkimulates the production of NO

in agricultural soils, through the nitrification patthwﬂl%md et a}., 20(J8). Nitrification is mod-

eled as a Michaélis-Menten reaction, with NEs substrate. The corresponding rate is multiplied

by unitless modifiers related to soil water content and soilgerature (Garrido et al., 2002). The

fraction of nitrified ammonium evolved as NO is considereddi%or a given crop type, accord-
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ing to the experimental results from Laville et al. (2005ERES-EGC runs on a daily time step,

and requires daily rain, mean air temperature and Penmamftevapo-transpiration as forc-

ing variables. It uses a vertical layering of the soil profiléth a threshold of 15 cm throughout.

5.3.2 Spatial simulations

Regional database

We simulated NO emissions from agriculture over the lle dmEe region (12072m?), ie
an approximately 150 knx 150 km square area surrounding Paris, France. The regidwis c
acterized by a variety of land uses (Fig. 5.1). Agricultw@ils cover approximatively 55% of its

total area, while the share of forest soils is 23%.

A GIS regional database was constructed with availablergBsenced data on the region,
including administrative borders, localization of emisssources (arable lands), management
for the major crops in the lle de France region, soils andafénFigure 5.2 provides a schematic
view of the approach taken to develop the spatialized irorgraf NO emissions combining the
CERES-EGC model and the GIS resulting database. The vdagass of spatial information
(mostly in vector format) were super-imposed by delinepélementary spatial units represent-
ing unigue combinations of soil types, weather pattern agratultural management. These units

were subsequently used in the CERES-EGC simulations.

Landuse

Geographical information concerning the landuse in lle@d@€e were taken from tt@&orine
Land Coverdatabase, called CLC2000, from tmstitut Francais de I'Environnemejin collab-

oration with theEuropean Environment AgencVhe database includes 44 types of landuse, of
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Fic. 5.1 : Landuse/landcover in the lle de France area, taken from 6@H-CLC \(2000).

which the minimal areas cover 25 ha. It allowed us well-latady arable lands.

Crop management data

Agricultural statistics on the area of arable crops on a to(ganton) basiswere taken from

the Service Central d’Enquétes et d’Etudes StatistigiB8SEES, Agreste), as obtained from a

comprehensive census carried out from October 2000 to M206A (Agreste/SCEES, 2000).

Informations of agricultural cropping pratices were aabié at the regional scale, from a de-

tailed survey (Agreste/SCEHS, 2(£01), including stasstic sowing dates, the dates, forms and

1The Institut Géographique NationgIGN), which is the french geographic institute, deliveagtiministrative
borders.
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Input land data (fixed)

Databases Isnp_Ut Er?ctlce data (annua” Soil texture, Soil type
: owing date i
InpUt climate d.a'.:a (hourly) Crop Vgariety (short / long season length) Safl-depth
Temperature, Precipitation Nitrogen fertilizer date and amount
SWion radiation, LWy, radiation Fertilizer type (organic / mineral) Input land data (fixed)
Air humidity Irrigation (yes / no) Land cover
Wind Administrative borders

- counties (cantons)

- arable land

- s0il types

- climate

- crop types, and practices

GIS database

= polygons of simulation

« Nitrogen, carbon and water cycles
= Crop phenology, growth and senescence

CERES-EGC

Crop Model
Wheat / Maize / Sugarbeet /
Rapeseed / Pea / Barley/ Fallow

- Averaged NO fluxes (daily)

per polygon, including crop areas
- Soil temperature, moisture and N
contents {daily)

- Yield (daily)

GIS database

NO fluxes (hourly) per grid

Application in the
chemistry transport
model CHIMERE

FiG. 5.2 : Schematic of the method used to calculate the regional iawef NO emissions in the lle de
France region, combining a crop-environmental model an8 Gatabases.
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rates of fertilizer applications, and crop yields.

The agricultural statistics showed that six crop types alidw soils accounted for 91.5% of the
total area of arable land (573 590 ha) in the lle de Franceneigi 2001. Table 5.1 summarizes
their management, as taken from the above-mentioned suwégter wheat crop was the dom-

inant crop with 44.8% of the total area.

Crops Area Management practices
(ha) Sowing Fertilizer application
Date Date Rate  Form

Cereals :

Maize (Zea mays L.) 43 144 107(2001) 115(2001) 140 UAN

Wheat(Triticum aestivum L.) | 256 974 295(2000) 63(2001) 60 UAN
93(2001) 100 AN

Barley (Hordeum vulgare L.) | 60 162 289(2000) 54(2001) 60 UAN
92(2001) 100 UAN

Oil-producing :

Rapesee@Brassica napus L.)| 52 015 251(2000)  29(2001) 60 AN

(var. napus) 51(2001) 120 AN

Proteagineux :

Pea 32278 98(2001) no no no

Industrial crops :

Sugarbee(Beta vulgaris L.) | 41727 112(2001)  29(2001) 40 AN
58(2001) 89 AN

Fallow soils? : 38711 240(2000) no no no

References Agreste/SCEES (2000 Agreste/SCEES (2001) Chambre d’agriculture

TAB. 5.1 :Crop areas and practices for the 6 dominant crops and falloissn the lle de France area.
The format of dates is in julian day (year).

@ unity : kg N ha !

b UAN : nitrogen solution (50% urea and 50% ammonium-nitratdigquid form)
¢ AN : ammonium nitrate

< plough in : 182(2001)

¢ Chambre d’Agriculture : wwv. i | e- de- france. chanbagri.fr

Soils

Soils were parameterized based from a 1 :250 000 scale spilamd thematic database,
produced by thénfosollaboratory of thdnstitut National de Recherche Agronomiqsee Fig.

5.3). The database, call@ONESOL. was organized into geographical soil map units (SMU),


file:www.ile-de-france.chambagri.fr
www.ile-de-france.chambagri.fr
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containing a mixture of soil typological units (STU), foling the model of the soil map of
the European UnioA (King et LL 1994). The soil data basecl#éd with the map comprised

geographical information (the shape of the SMUs) and qtaive data for each SMU : the

occurrence of particular STUs within the SMU, and variousodigtors characterizing the STUSs.
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FiG. 5.3 : Units of soil data on crops and delimited per county (adntiats/e borders). Soil data were
taken from the DONESOL database.

The DONESOL database distinguished more than a hundredl ¢§ges, identified accord-

ing to the FAO cIassificatioJm (ISSS/ISRIC/F,JO, 1998). In@rtb reduce the number of soils to
be parameterized with CERES-EGC, we first selected the donhif®TUs in lle de France, as
determined from their percentage of land-cover on a couasysb Secondly, we grouped STUs

according to their drainage characteristics (water-ldggeell-drained), to their geological con-
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ditions (substrate material), and their texture classdgasilty or/and clayey). We ultimately

obtained 14 groups of soils, based on the RPF95 classiﬁcgi@ize and Girar(JI, 19£5), as de-
fined on Table 52 and mapped out on Figure 5.3. These STUs peeaeneterized based on
previous tests againt field experimental data with CERE&E®@volving similar soil types in

Europe (Table 5.2). When such prior information was unatéd, the CERES-EGC soil input
file was created from the information listed in the soil datsd (granulometry, texture), using
pedo-transfer functions and expertise. Soil water comtanfield capacity and at wilting point,

as well as the saturated hydraulic conductivity were caratd using pedo-transfer functions

from Ritchie et al. (1999) and Suleiman and Ritchie (200d) which water contents, porosity

and granulometry are linked with. The saturation water @onhtvas also estimated with pedo-

transfer functions fro#n Jones and KiniLy (1986). Topsayanric matter content was issued from

a national survey fran Arrouays et ELI. (1£99), in which thendmant soil types are described.

Soils Drainage characteristics Geological conditions  tdmex Site (Reference)
BRUNISOL well-drained, hydromorphic  variable sandy to clayey @dat

CALCISOL well-drained limestone clay loam (Gabrielle et al., 2002)
CALCOSOL cherty well-drained limestone or chalk clay loam (Bouthier, 1999)
CALCOSOL sandy well-drained limestone silt sandy created

CALCOSOL typical well-drained limestone or chalk silty created

FLUVISOL well-drained alluvial deposits silty (Angas, 2000)
LUVISOL sur loess well-drained loess clay loam (Hermel, 2001)
LUVISOL hydromorphic hydromorphic clay clay loam (Gabrielle et al., 1995)
LUVISOL typical well-drained limestone clay loam (Gabrielle et al., 2002)
NEOLUVISOL well-drained limestone clay loam (Gabrielle et al., 1995)
PELOSOL very hydromorphic clay clay created

PLANOSOL very hydromorphic clay silty or sandy/clayey  created

PODZOSOL very drained sand sandy (Gabrielle et al., 1998)
RENDOSOL well-drained limestone clay loam (Gabrielle et al., 1998)

TAB. 5.2 : Groups of dominant soils in the Ile de France area based oDB&ESOL database. Classi-
fication : Baize and Girard (1995)
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Climate

CERES-EGC was supplied with gridded weather data genevdatedhe NCAR mesoscale
modeling system MMi 1993), using a two-nestingpdure for the domain containing

the lle de France region. The horizontal resolution was 5&md, there were 25 vertical levels.

We used the meteorological interface provided by the cheydisansport model CHIMERE
ASchmidt et aJIJ 2001) to convert MM5 outputs into standaedearological variables on the hor-
izontal CHIMERE grid as hourly values. Each CERES-EGC elaamy spatial simulation unit
was associated with the closest MM5 grid point for weathéa.dBhe hourly outputs obtained
from MM5 via the CHIMERE interface were subsequently preeekto produce daily data com-
patible with CERES-EGC. Of the inputs required by the latgéwbal radiation, maximum and
minimum temperature at 2-m height, rainfall and wind speedeweadily available from MM5.

On the other hand, potential evapotranspiration (PET) bdgetestimated, from the Penman

relationship (Penman, 1948) :

1
LPET = ——(A — A
AT 7( R, + hy(eq —€q)) (5.1)

where PET is the rate of water loss from the surface (kg '), L the latent vaporization of
water (L = 2500 kJ kg'), A is the slope of the saturated vapour pressure’(Pd), ~ is the
psychrometer constant (= 66 Pa °C~'), R, is the net radiation (J ntd—1'), h, is the sensible
heat transfer coefficient (Jd ! °C~1), e, is the saturation vapour pressure at air temperature

(Pa) ance, is the vapour pressure (P&), depends on the atmospheric turbulence and may be

expressed as an empirically determined function of winaaigf at a 10 m height (Penman,

1948) :

hy = ay(1 + byi) (5.2)

with @ is the mean wind velocity, estimated with the zonal and ni@nia winds at 10 mg,, and

b, are empirical contants from Frere and Popov (1979). Thesgabdia,, andb,, are respectively
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6.410°Jm2d"'°C~'and 0.54ms .

5.3.3 Model running

CERES-EGC was run from 1 November 2000 to 31 December 200&aftin elementary
spatial simulation unit representing various sets of sldracteristics, climate and crop man-
agement (Fig. 5/3). Simulations were realized on this peimoorder to take into account the

growing period of crops and the latent period between crops.

5.3.4 Model evaluation

The simulations of CERES-EGC : NO emissions and meteorcébgariables were respec-
tively compared to regional fertilizer N doses, and to the M&halyses (soil moisture and soil
temperature), as well as to observations (températurar sadiation, precipitations and evap-
otranspiration) from the meteorological station of Grigneear Paris (48.85l, 1.96E), using

graphics to render dynamic trends and using statisticahoast to evaluate the model’'s mean

error. We used three standard criteLia (Monod el al., 208% mean deviation (MD), the root
mean squared error (RMSE) and the correlation coeffici&i). (Here, they are defined as :
MD = E(X; - Y;), RMSE = (E[(X; - Y;)?])"/? and R? = - E=Sd0estzl=. - where

X, and Y, are the time series of the simulated data from CERES-EGC landimulated data

from MM5, and E denotes the expectancy. MD indicates an dvses with the predicted vari-
able, while RMSE quantifies the scatter between observeggeticted data, which is readily

comparable with the error on the observed data. The signdekevel of each statistical method

was also evaluated based on the standard deviations of seevelol data (Smith et al., 1996)>

gives a relative indication on the strength and the directiba linear relationship between two
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variables (; andY;).

5.3.5 Sensitivity tests

As the data used in the GIS database were simplified (e.goildypes) and aggregated (e.g.

for climate and crop management), some uncertainty isyliteehave been produced during the

upscaling processes (Butterbach-Bahl et al., 2004; Li.g2@04). We addressed it by examining

the sensitivity of the CERES-EGC simulations to soil, medéagical, and crop management

inputs.

Sensitivity tests were first run for a selected "simulatioit'yunear Grignon (48.8N, 1.96E),
in which a factorial design was established to simultanigoesy crop type, fertilizer N rate,
soil type, the soil microbiological parameters governin@ Bmissions, and climate. The crop
and soil types corresponded to those occuring in lle de er@rable 5.2) and to those available
in CERES-EGC, while the climates involved the two ground tweastations of Grignon (in lle
de France) and Auradé (Southwestern France). Two sets obldogical parameters/f,,..,

maximum nitrification rate) were taken from a previous mbdgistudy on NO emissions at the

field-scale (Rolland et LI., 20L)8). They were varied indeleatly of soil type since they were

found to have a strong influence on predicted NO emissiortst@mhave little relation to soil

pedological class (Cortinovis, 2004). Sensitivity waseased using boxplots, which provide a

graphical representation of the distribution of model atggTukey, 1977), and variance anal-

ysis (ANOVA) (Monod et al., 2006). The principle of the varee analysis is to breakdown the

total variance of model outputs into fractions attributedndividual factors £;, Z,) and to in-
teractions between factors. This decomposition is reladatie statistical theory of the linear

model. The response variability of the model can be decoetwsgo factorial terms as follows :
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D a(Yay = p)* =m Y eal+mY o+ abyy, whereSSy measures the total variability

. SET Sgl SEQ SS12 ) . )
in the model responses,S; or S.S, are the sums of squares associated with the main effects of

the input factors 4, Z,) andS'S;2 associated with the interactions betwegrand 7, By divid-
ing the sums of squares by the total variability, the follogrANOVA sensitivity indices can be
calculated, as S, = % for the main effects sensitivity indices afg, = %1; for interactions.
Sensitivity at the regional-scale was also investigatetébiing the sensitivity of spatialized
NO emissions to the type of data inputs (low or high resohjtié-or the period of simulation
(November 1, 2000, to December 3% 2001), fertilizer rates were varied from 0 to 200 kg N
ha ! in 50 kg N ha'! increments, encompassing the range of doses applied ie lleahce. A
total of 60 000 model runs were thus carried, with a compbgpeemental design, and the model
output considered was the cumulative yearly NO efflux. Ataegl scale, we also mapped NO
emissions for a short period in April 2002, based on 3 scenratirstly, we used meteorological
data from the MM5 model and the soil database, secondly, wd oeeteorological data from
the meteorological station of Grignon, and the soil datapasd finally, we used meteorological

data from the MM5 model and soil properties from the Grignoih(§able 5.2).

5.4 Results

5.4.1 Sensitivity analysis

Sensitivity of the model : Sensitivity tests showed that modelled NO emissions weaisise
tive by order : to soil type, crop type (including fertilizeates), climate and soil microbiological
parameters. Concerning climates and crops, the distoitsinf boxplots were relatively homo-

geneous and were close to the totalled boxplot (see Fig-8&)4For soils, results from boxplots
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and ratios of variance between factors and totalled NO e@omssvere more disparate. It showed
that the strong influence of different soils on NO productionthe figure 5.4 b, we noted that
LUVISOL soils, which are well aerated soils, induced higher NO eimissthanPODZOSOL

soils, that are sandy. In CERES-EGC , simulated NO emissuans less sensitive to soils with
a finer texture, such a&§EOLUVISOL soils orREGOSOL soils, which are less evolved, and

LUVISOL-REDOXISOL soils, which have hydromorphic properties at the surface.
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FiG. 5.4 :Boxplots for each class of data inputs : crops (a), soils ¢tijpates (c) and microbiological
parameters (d). The total boxplot is repesented into eacheig

In Table 5.4.1, we presented results from the ANOVA test. dimalysis of variance allowed

to obtain the weights of main factors and interactions betwkctors (Monod et al., 2006).
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Sensivity indexes of the main factors explained 82.5% oftoa variability of the model, and

17.4% of the variability in the simulated model output is@aated for by interactions between
2 factors. More precisely, the soils are the most influeritiedlors on NO emissions in respect
to other main effects, as we can note their high sensibilitljde (high precision) in Table 5.4.1.
Concerning interactions by order, the strong effect of lsaihand crop on NO rates was under-

lined, and after, we can note that the effect of soil and diéweas not negligible.

Input Factors  Sensitivity index Fvalue Pr(>F) P
soll 0.784 1131.7 <2.2E-16 ***
crop 0.039 202.4 <2.2E-16 ***
climate 0.001 35.0 9.055E-09  ***
Vinaz 0.001 18.2 2.748E-05 ***
soil :crop 0.155 44.8 <2.2E-16  ***
soil :climate 0.005 7.5 7.219E-16  ***
soil :Viax 0.002 2.6 0.004 ok
crop :climate  0.001 5.7 4.762E-05 ***
crop Viaz 2.4E-5 0.1 0.987

climate ¥, 2.4E-11 7.3E-7 0.999

résidus 0.011

TAB. 5.3 : ANOVA table of the complete factorial design applied to CERESC. The table was calcu-
lated for the model including main effects and interactitie$ween two factors. The sum of
the sensitivity indices is lightly lower than the value 001999) in accordance with statistical
methods from Monod et al. (2006).

@ : Signif. codes : 0 ™***' 0.001 **' 0.01 "' 0.05°’”0.1" "1

Sensitivity to fertilizer doses :Regarding crop types, there was a notable difference betwee
winter and spring crops, the latter releasing more NO tdifegt rates, to the climatology during
the growth period of the crop and to the water and nitrogenasehof the plants. The model
evidenced a linear relationship between NO emissions arettifer doses, which allowed to
estimate an emission factor (EF) for the various crops oflehde France region. The emission

factor is defined as the following equation :

Pr— Fno,n —NFNO,NO (5.3)
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N corresponds to the N fertilizer dose applied to the cfop, v simulated NO flux with a fertil-

ization andF' o y—o Without fertlllzatlon\ Zheng eti l. (2004) had already exéd EFs forV,O
emissions for Chinese croplands. The emission factor vggeehivith the maize crop (2.6%) than
with the wheat crop (1.9%) (see Fig. 5.5). The background NM@sions were around 2.6 kg N

ha ! for 14 months, for both crops.

o o
A --- 2% N-NO/N-NH4 @ - -~ 2% N-NON-NH4 (b)

o N=0kgN ha-1 o  N=0kgN ha-1

Vv N=50kgN ha-1 Vv N=40kgN ha-1
= A N=100kgN ha-1 = A N=80kgN ha-1
1 ® N=140kgN ha-1 1 ¢ N=120kgN ha-1
8 X N=150kgN ha-1 g X N =160kgN ha-1
o) 4+ N=200kgN ha-1 o) 4+ N=200kgN ha-1 +
z z
2 © 1o
=2l k=
< =
] [2]
c c
O = O = |
7] 7]
@ @
o y_=02026><+2_58 o _Y__:fI2.019X+2.64
N R*=0.99 z N R*=0.88

o o .-
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
Fertilizer N doses (kg N ha-1) Fertilizer N doses (kg N ha-1)

FiG. 5.5 : Emission factor of NO emissions for different doses of appN-fertilizers for a spring crop :
maize (a) and a winter crop : wheat (b).

Sensitivity to meteorological and soil inputs :This work also showed the importance of
taking into account soil types. In the figures|5.6 a-c, aredyssing the model with a unique
soil and a changing meteorology or a unique meteorology aadoil map confirmed that the
soil conditions were a major driver of NO emissions. In Fig &-c, the maps including the soil
database are quite similar than underling the strong infei@h soils on NO emissions. We can
observe zones of high NO emissions in the East and the Soagh-aWParis, which are great ar-
eas of arable crops and where LUVISOL soils, high emittesseashowed in the first sensitivity
test, are dominant soils in these areas (see Fig. 5.3). Omapeincluding one soil typeNE-
OLUVISOL ), over the region, the spatial distribution of NO emissi@searly homogeneous,

because climate only induced a small variability in NO emoiss. We can note higher emissions
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near Paris, due to higher soil and air temperatures nean aneas.
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FiG. 5.6 :Influence of the type of data on the spatialization of NO epnsson a short period (1-10
April 2002) : (a) meteorology taken from a based-groundistatand our soil database, (b)
meteorology from MM5 and characteristics of one soil, andngeteorology from MM5 and
our soil database.

5.4.2 Drivers of NO emissions in lle de France

In the CERES-EGC model, NO emissions are driven by the 3 @mriental variables : soil

temperature, moisture and ammonium content (Laville g2@05), which are depicted on Figure

5.7 a-b. Soil moisture content was markedly heterogenemrossithe simulated region as a result
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of the distribution of soil types. THRODZOSOL soils, with sandy texture, are mostly localized
in the Fontainbleau area (South-East of Paris), and predéoiv levels of soil moisture, close

to the minimum threshold for nitrification. Intermediatedés of soil moisture were simulated

for the differentLUVISOL andNEOLUVISOL soils to the East and the West of Paris, with
averages close to the optimum for nitrification and thus N@lpction. Spring crops generally

resulted in drier soil conditions than winter crops, witlekative difference reaching up to 100%
over the simulation time period.

For both crops, the spatial distribution of simulated semhperature underlined the influence of
the urban areas on the climatology around Paris. High lexfedsr temperature near Paris and
the vinicity of forest areas to the south and east of the dorfldank polygons) induced highest

levels of soil temperature and then NO emissions near thesesz

5.4.3 Time course of NO emissions

Figure 5.8 a-b compares the dynamics of NO emissions undgemand spring crops, and
for 5 soil types with contrasted hydrodynamic regimes. €htes factors had a clear impact on
the emission patterns, as a result of strong differencesnmesof their environmental drivers
(Figure 5.8 c-i).

First, the magnitude of NO emissions under the maize crophigdeer than the wheat crop after

fertilization due to higher soil temperatures and optinaél moisture content (corresponding to

60% water-filled pore space, after (Linn and Doran, 1984j) tli® wheat crops, fertilizer was

applied earlier, at a time when soil moisture was above tptsrmm, which strongly reduced
nitrification activity. However, towards the end of the susrnboth crops had similar NO emis-
sions, due to the mineralization of soil organic matter andlar soil environmental conditions
(see Fig. 5.8). Throughout autumn and winter, mineraliresiowly decreased due to decreasing

soil temperature, and NO emissions reached a stable baoidjtevel of few g N-NO ha! d—*.



5.4. RESULTS 113

T300E zove 30e so0E 300 300e zove 2300 sove fiad
1 ! f f

4‘> [ag00t

Ligea00 18°300°N— % 2 v he [-48°300"

o
Hsol (%) ‘ Tsol (°C)
—Administrative borders N mAdministrative borders
L ‘ 12,01 - 12,50
= 11,52 - 20,00 11,51 - 12,00
20,01 - 24,00 | —11,01 - 11,50
= Soils: DONESOL 0.5 g 00 Soils: DONESOL
swoond  =28,01-32,00 | Climate: MM5 || g oo =110.01-1050 | [ Climate: MM5 {1 iq:504
32,01 - 35,00 Crop: wheat 9,94 - 10,00 ‘ Crop: wheat
I
300E 200 2300 F00'E FI00E 300°E 200 2300e F00E 3300E
1"30|'0"E TU‘IU"E 2"30|'0'E 3"0'|U'E 3”30|‘0"E 1"30|'u"E Z"H'IO"E 27300"E }"n’ln”E 1"}0|'0‘E
0 5 10 0 51 20 30 40 N
e — \
FR E— 5 7 |sges00 18300°N— -48°300

NH4+ stocks
(kgN/ha) Hsol (%) ‘
JAdministrative borders —Administrative borders
10,01 - 15,00
=0, X 85,46
== 5.01-10,00 85,47 - 89,00 ‘
14,01-5,00 189,01 - 92,00 |
Diﬂ - ‘;vgg Soils: DONESOL ‘ 92,01- 95,00 Soils: DONESOL
L G Climate: MM5 e 95,01 - 97,00 Climate: MM5 00
°0'0"N- . pogy  48°0'0"N— —_ —_— [48°00"
A80UN  1,82-2,00 — ‘ | —| Crop: wheat | il = 97,01 - 100,00 Crops: maize/wheat
300E 2o0e 2300E 300E F300E 300 200 7300e 00 >300E

FiG. 5.7 : Emission drivers simulated by CERES-EGC : time-averagédnsisture (a), soil temperature
(b), and ammonium content (c) under a winter wheat crop. Gieg map (d) shows the ratio
of average soil moisture contents under spring maize antewinheat.

There were further reduced by sub-optimal soil moisturdernthe latter being either too low

in autumn and too high in winter.

As regards differences between the soil types, we can absleat in the case of the maize
crop in Fig. 5.8, thetUVISOL typical soil produced higher NO peaks than the hydromorphic
LUVISOLs (PLANOSOL, LUVISOL hydromorphic ), and than th€ ALCOSOL cherty soil.

The latter soil had a WFPS above the optimum, which strongdiuced nitrification activity.
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FiG. 5.8 : Dynamics of NO emissions (a-b) and drivers : WFPS (c-d), anumo (e-f), and net mineral-
ization (g-h) under a similar climate (MM5 grid near Grignjprior a spring crop : maize and
a winter crop : wheat, for 5 soils and from November 2000 toddeier, 31 2001.
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{i) Soil Temperature for a maize crop
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FiG. 5.9 : Dynamics of drivers : temperature (i) under a similar clirmgMM5 grid near Grignon), for a
winter crop : wheat, for 5 soils and from November 2000 to Deloer, 3t 2001.

Concerning the hydromorphic LUVISOLS, the magnitude of VBRRaries lighlty due to the
presence of clay, which maintained high levels of moistarthe soil. Whereas theUVISOL
typical soil is a well-drained soil, we can note it became drier anerdrefore fertilization, due
to climatic conditions ; and during fertilization, WFPS eoguickly, to the optimum valuer and
caused NO emissions to peak.

From November 2000 to December 2001 and for both cropsl.thélSOL soils which had
hydromorphic properties emitted more cumulative NO thandtherLUVISOL soils (typical),
with respectively 8.6 g N-NO ha d~'and 6.2 g N-NO ha' d—!, because WFPS of these LUVI-
SOLs was close to the optimum of nitrification (values rangexlind 50-60% for 50 days after

fertilization), whereas the other ones had WFPS ranging £26-70%.

The figure 5.10 represents mensual dynamics of NO emissions January to December
2001 :i.e. minimal, mean and maximal values of daily NO emissions, al$ agcumulative
emissions per month. The month of April appeared as the bighmitter with cumulative emis-
sions of 11 kgN ha' and a mean emission of 30 gNHad~!, however the maximal emissions

occured in May during which emissions reached 130 gN lua!.
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F1G. 5.10 :Mensual dynamics of NO emissions from January to Decemlgdr. A0inimal, maximal and
mean values are represented with bart charts (principakaaind cumulative values with a
curve (second axis).

5.4.4 Spatial distribution of NO emissions in lle de France

Figures 5.11 a-d and 5.12 e-h provide maps of cumulated N®@séonis from some of the
various crops and land-uses considered, over the 14-mantiadion time-frame. Emissions
were larger over the spring crops (maize and surgarbeet)\iaer crops (wheat, barley and
rapeseed), as already evidenced in the previous paradraplpea crop and the fallow soils were
the weakest emitters, due to the absence of mineral fertéigplication. A large heterogeneity in
NO emissions may be noted on all maps : the values ranged &e®v@ and 16.5 kg N-NO ha
for the spring crops, with a median value of 4.9 kg N-NO havhereas the range was 2.3-10.1
kg N-NO ha'! for winter crops, with a median of 3.8. Lastly, for the cropisheut fertilizer ap-
plication values are comprised between 0.66 and 9.3 kg N-&O, with a median value of 2.8
kg N-NO hal. There were consistent emission pattern across the maibslangest emissions
occuring to the East of the domain, and to a lesser propontitime South and the South-West

parts.
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FIG. 5.11 :Maps of cumulated NO emissions from November 2000 to Dece&i5e2001, by crop :
maize (a), wheat (b), fallow (c), and sugarbeet (d).

This pattern was strongly linked with the spatial distribatof soils at a regional scale (Fig.
5.3). The largest emitters correspond to the family0VISOL soils, due to their texture and
their hydrodynamic characteristics (well-drained), wihiceate topsoil water contents conducive
to nitrification. This was already evidenced in the senigjtignalysis, that revealed higher NO

emissions with LUVISOLSs.
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FIG. 5.12 :Maps of cumulated NO emissions from November 2000 to Dece8i5e2001, by crop :
rapeseed (e), pea (f), barley (g) and other crops (h).

5.4.5 Comparison with existing approachs and estimates

According to our simulations, the NO emissions from agtio@l soils represented in aver-
age 5.1 kg N-NO ha', and they ranged from 1.47 to 11.1 kg N-NO hzbetween November,
2000 and December, 312001, and totalled 2761.0 t N-NO (Fig. 5.6). The mean amtartit-
izer was 150 kg N-NO hd, we thus estimated an mean emission factor of 3.4% in lle deder.
For one year, cumulated NO emissions represented 95% of R76LNO for 14 months, that

was 2623.0 t N-NO yr!. This estimation resulted from N contents due to fertilmatrates and
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from a net mineralization, around 2.5 kg N-NOhar—! (estimated in the sensitivity section).
However, most of the NO inventories do not take into accoatkground NO emissions.€.
emissions in the absence of fertilization).

The national inventory provides an estimate of the contidiouof agricultural soils, based on

emission factors per type of N-fertilizer from FAO/IFA (200 and on the N fertilizers’ delivery

data supplied by the French association of fertilizer macmufrersm 2002). According
to this methodology, fertilized soils emitted 404.3 t N-N©Yin lle de France (deduced from
an amount of 1328.4 t NOyr—1). With adding the influence of net mineralization estimatgd
CERES-EGC to 1328.4 t NOyr—!, we obtained a total of 1838.2 t N-NO, and a flux per

ha of 3.3kgV — NO ha ! yr~L. Using an approach similar to ours, based on biophysicakfsod

(DNDC and Pnet-N-DNDC) and GIS methoLs, Butterbach-BalaIJekZOM) found total emis-
sions of 8868 t N-NQr~! and emission values of 0.4-26.3 kg NO-N"hgr—! from crops in
Germany. The studied area, Saxony (18 412)kmcovered by 56.2% of crops, which is lighlty

higher than the lle de France area.

We checked our bottom-up estimate of N fertilizer inputs rabée crops against the total
input that may be approximated from the fertilizer delivegta in lle de France. In 2001, the
latter amounted to 70229 t of fertilizer N. In our approachasdd on agricultural statistics and
field surveys of management practices, the average fattdiz rate was about 150 kg hia(see
Table 5.1), and arable crops covered 573590 ha. Thus, thleedilizer input was estimated at
86038 t N, which is within 18% of the UNIFA estimate. This medhat our selection of the
dominant crops in the region enabled us to account for thigaglase of fertilisers at this level.
We also estimated a total value of emissions from the UNIFAeys, based on the amount of
fertilizer N, the averaged emission factor in relation @ t#rtilizer type (0.6%) and the estimated

net mineralization term (2.5 kg hayr—!). We found a total of 1950.2 t N-NO yt, which is
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higher of the CITEPA result, lower than our approach andydaler than the DNDC result

Butterbach-Bahl et L., 20%4).

Figures 5.18 compare our estimated NO emissions per unieafwith those currently im-

plemented in the chemistry transport model CHIMERE, basedither the Stohl et al. (1996)

NO algorithm or thl? Laville et al{ (20&)5) model. Estimatemﬁrthg Stohl et al. (1996) approach

and thel Laville et JI. (20$5) approach ranged respectivetween 0.5 and 2.5 kg N-NO ha

for 14 months, and 0.5 and 1.5 kg N-NOHdor the same period. These results are lower than
those we obtained, ranging from 1.47 to 11.1 kg N-NO'hfar 14 months, probably because
our approach included background NO emissions (2.6 kg N-BO for 14 months). The tem-

poral evolution of NH contents in relation to dynamics of N in soil is not taken iatmount

in the Stohl et EJI. (1996) and tLe Laville et LI. (2005) apphsa As regards to the spatial distri-
bution, we can note in Fig. 5.13 the intensity of fluxes is muwenogeneous for the approachs
of CHIMERE than for our approach, because the sources ayebasied on a landcover clas-
sification per type of ecosystem (arable land), and the ty@®ibis not taken into account. In
our approach, as we showed in the previous section, the tfpssl involved a strong spatial

variability on NO emissions.

Our estimation may be compared with the anthropogenic (rebmogenic) emissions of
NO, as estimated in the French national inventory of airytafits available for the year 2000

ACWEPAL

in lle de France (144.2 kt N\NO, in 2000), and 4.4% of the emissions from road traffic (90.8 kt

ZOOL). Our estimate of agricultural emissions enag 2.8% of the total NO sources

N-NO,).
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FIG. 5.13 :Maps of cumulative NO emissions from arable soils (kg N-NOyina!), as estimated by the
spatialized inventory of NO emissions (a), by the Stohl Jeﬁzﬂ%) model (b) and by the
Laville et al. k2005) model (c), from November 2000 to Decangi* 2001.
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5.5 Discussion

5.5.1 Uncertainties in data inputs

Landcover data

Land-use or land cover information is usually obtained byate-sensing satellite imaging,

which enables a comprehensive monitoring at a high resolutiowever, it comes with the

disadvantage that it is only valid for the year consideradc&arable crops are rotated, they

change from one year to the other on a given field. To corredh®possible biases associated

with the use of such land-use information systems, we coetptr area of arable soils in lle

de France provided by two different sources : the CLC200@luie

C.

20

(UE-Ifen CL

00),

which was used as input in our inventory, and French agticallcensus data at the county level

Agreste/SCEES, 2000). According to the latter, arablis sovered 573590 ha in 2000, whereas

the figure was 694423 ha for CLC2000. The significant diffeesroccuring between these land-

cover maps regarding the localization of arable fields gd@ytantroduced some uncertainties

in the magnitude and spatial distribution of the NO sour@é®y ranged respectively between

2753.2t N-NO (RGA) and 3333.2 t N-NO (CLC2000) for 14 moniles a relative difference of

21%.

They also raise a consistency issue in the modelling chiaice $he weather data (supplied by the

meso-scale model MM5) were based on a different land-use(h&GS) than used to simulate

agricultural emissions of NO with the CERES-EGC model. Thhe meteorological forcing

of the arable fields may not have been fully coherent with plaaticular land-use, and entailed

some errors in the spatialization of weather data.

Meteorological data

Both MM5 and CERES-EGC simulated the time course of the tibpsaisture content (h

m~3) and temperature¢ C). Figure 5.14 compares their predictions for the Grigrita) as aver-
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aged over the 0-10 cm topsoil layer for MM5 and over the 0-13aywer for CERES-EGC. Soil

temperature is calculated in MM5 using the Noah land su@ahemJ (Chen and Duduia, 2})01),

and with a conductive heat transfer equation combined wdimglified surface energy balance

in CERES-EGC (Hoffmann et al., 1993). MM5 and CERES-EGC $atewdl similar time courses,

and an average of 106, and 11.0C over the simulation period, respectively. There was a high
correlation between the two soil temperature seriesR.94). Conversely, the dynamics of
simulated soil moisture content were markedly differenthiCERES-EGC predicting higher
contents in the winter and up to twice lower contents in theéngpand summer. As a result,
the time-averaged soil for soil moisture content was 28372 with MM5 and 27.3n%m 3
with CERES-EGCand we obtained a lower correlatioh £/.79) than for the soil temperature.
Thus, it appears the land surface model of MM5 was less resgoio climatic and soil con-
ditions. The spring and summer pattern probably arose friff@reinces in evapotranspiration
rates, which were larger with CERES-EGC due to the requingsngf highly productive crops

in our region.

Uncertainties may concern the meteorological variablea(svave radiation, air tempera-
ture, precipitations and ETP) from the MM5 model which wesedito simulate temporal dy-
namics of the soil moisture and the soil temperature, and H@ emissions Comparisons be-
tween simulated values from the MM5 model, which were use@BRES-EGC and observed

values from the meteorological station are available ireghygendix.

5.5.2 Relevance of emission maps to the photochemical moldei

Although biogenic NO emissions may significantly contréotd photochemical processes in

rural and urban areaL (Stohl el LI., 1996), few studies hested or discussed the possible in-

fluence of a finer-scale description for them in the contextofospheric chemistry modelling.
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FIG. 5.14 :Comparison of daily values of (a) the soil temperati€)(and (b) soil moisture content fm
m~—3) predicted by the meso-scale model MM5 (black solid line) by CERES-EGC (blue
solid line) for a wheat crop at the Grignon site.

Here, the use of an agro-environmental model made it pesilaichieve a more realistic predic-
tion of NO emissions as related to its main drivers : soil aigh ¢ypes, agricultural practices and
meteorological conditions. Moreover, the model was abladmount for environmental condi-
tions year-round, and to simulate background NO emissdresto the mineralization of organic
N inputs, before and after the fertilization period. Sineekground emissions represent several
grams of N-NO ha! d~! all year long, they make up a significant part of the soils sestrength

and should not be ignored, as they currently are in curreneM@sion inventories.

Solmon (2001) predicted fine-scale scenarios of biogeni€\dmissions from forests at the

regional level, with a similar resolution as ours for NO. fBient localizations of the sources

were tested with a chemical transport model, and this wodetmed their importance on pho-
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tochemical ozone production. An heterogeneous spatigilaison of VOC sources, such as
patches of forests or other concentrated sources in a mugér laone with little background
emissions, induced heterogeneous patterns of ozone girdit the vicinity of these sources.
More or less ozone was produced locally according to theepisof such sources, compared to
an homogeneous spatial distribution of sources.

The maps in Figures 5.13 a-c show that a finer spatial resolofi biogenic NO sources has the
potential for bearing a similar influence on photochemiadlytion : when only one soil type is

assumed over the whole lle de France region, the emissiemslatively homogeneous, as is the

case with the Stohl et al. (1996) and the Laville et al. (2Giroachs. Taking into account the

diversity of soil types occuring on this domain results in arked spatial differentiation, with
higher emission rates to the East and the West. These argasomizibute all the more to the

production of ozone in modifying the chemical regimes. There plume is mostly localized at

distances between 25 and 110 km from downtown Paris (Tulet £6999), and to the Southwest

of Paris (Dérognat, 2002; Menut et al. , 2000).

5.6 Conclusion

This study shows that mechanistic models are very usefis foo estimating emission in-
ventories for biogenic N-trace gases in soils. We obtainedutative NO emissions of 2761 t
N-NO yr—* for 14 months, and emissions ranged from 1.47 to 11.1 kg N-®O bver the lle
de France region. Results have shown the importance tortekagécount the spatial distribution
of soils on a regional estimation of NO. Moreover, comparethe simple approach of using
emission factors (Stohl and Laville), the use of mechanisthdels has strong advantages, since
the influence of environmental factors on emissions, antesthanges in landuse, land manage-
ment in relation to the climate changing. These changed®all back on the source amplitude

of soils, and then improve emission inventories at regianal national scales is crucial.
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The spatialized NO inventory may be applied in a chemistipgport model to improve air qual-
ity prediction, thanks to the high spatial resolution of Na@uces, since 25 ha, and to the high-
precise source strength. For using, a temporal extrapalafidaily NO emissions on an hourly

basis will be proceeded using the equation of NO emissiopsra#ent on the soil temperature

Williams et al., 1992). Hourly values of soil temperaturaynbe issued from a meteorological

meso-scale model, such as the MM5 moBeI (Dudhia, 1993).
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5.8 Appendix - Comparison between MM5 predictions versus
ground-based observations

Uncertainties may be compounded with the error associaitbdie disaggregation of mete-
orological outputs from pixel grid to field-scale. To apprbdhis error term, we graphed model
predictions versus measured values of the CERES-EGC immutsalculated from MM5 simu-
lations, and as measured with ground data from a meteowmalbgfiation in Grignon (Fig. 5.15)
and we included a regression line on each graph. The grapbstiofshort-wave radiation and
air temperature had a very good correlation, modelled andrgt-based data were close but
the latter had slightly higher average values (Table 5.4nvErsely, the level of precipitations
(convective and "large scale") simulated by MM5 were mueteio(by 41.7 %) than the ground

measurements, which were averaged across replicate ragegiaDuring the July ‘6, 2001,
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FiG. 5.15 :Comparison of daily global radiation, air temperature (an®, convective and non convec-
tive precipitations, and potential evapotranspiratiomsilated by the meso-scale MM5 model
(black solid line) and ground-measured in Grignon : 48R51.96E (blue solid line) from
August 2000 to December 2001.

huge precipitations (about 70 mm) were notably measurecé&yGrignon station, as well as
by different meteorological stations in the South-Westh& e de France area. However, the
MM5 model didn’t represent it, propably due to the difficuttireproducing local formations of
cloudy systems at a resolution of 5 km. As regards to the dvapspiration in the figure 5.15, the
potential evapotranspiration rates derived from the MMégpats using the Penman relationship

(eq.'5.1) were slightly highed than those calculated withdhound meteorological data using
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the same relationship (Table 5.4).

Short-Wave Radiation Tmax Tmin Precipitations ETP

[MJ/m?2/d] [°C] [mm] [mm]
MM5 model 9.3 152 6.9 646.5 1245.6
Meteorological station at Grignon  10.7 16.2 8.3 1110.6 1845

TAB. 5.4 : Averaged values of short-wave radiatioh/.J/m? /d), maximum and minimum of air temper-
atures at 2 mqC), as well as cumulated precipitatioris:) and evapotranspiratioimm,),
from August 28 2000 to December 312001.



Chapitre 6

Application dans le modele CHIMERE :
Impact des émissions de NO sur la chimie
troposphérique a I'échelle régionale

d’obtenir des émissions journalieres et une localisatessburces a haute fé-

solution. Nous présentons ici 'application du cadastédssion de NO pour
les terres arables dans le modéle de chimie transport CHBJG& permet de simuler
les processus photochimiques a I'échelle régionale.
Dans un premier temps, nous exposons la méthodologie eédwlpyur interfacer
CHERIF avec CHIMERE. Ce travail a été réalisé avec les basedodnées d’'og-
cupation des sols (CLC2000 et GLCF) décrites dans le cleag@itrles données
météorologiques issues du modele MM5 et I'outil SIG. Dandeuxieme temps, nous
illustrons l'application de CHERIF dans CHIMERE sur le gilasomaine de simula-
tion d’lle de France, en nous intéressant a des événemeotsghimiques en 2001.
Nous estimons alors I'impact de ces nouvelles émissionagroduction photochim-
ique et nous le comparons aux approches d’émission de Stahl @996) (version
STOHL), approche opérationnelle dans CHIMERE et de Laeilal. k2005) (version
LAVILLE).

I e cadastre biophysique d’émission de NO développé (CHERIBErmis

129
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6.1 Methodologie de couplage entre le cadastre d’émissioed
NO et le modele CHIMERE

Les cadastres d’émissions gazeuses utilisés dans lesesatkelchimie transport reposent
principalement sur l'utilisation de facteurs d’émissitssues de quelques expérimentations et
d’expertises. Les émissions sont calculées pour des éomslistandards (une année) peuvent
étre modulées par des conditions météorologiques grace alglerithmes spécifiques, comme
celle de Williams et al. (1992). Lutilisation de bases dendkdes spécialisées géoréférencées
ou non, ainsi que des systemes d’information géographigumgt de construire des cadastres
d’émission a haute résolution spati&le (Ponche et al.,)1988s utilisonsici le cadastre d’émis-
sion de NO généré avec le modele biophysique CERES-EGCifah&jp qui prend en compte
l'influence des dynamiques du sol et de la culture sur I'&mtutemporelle des émissions de
NO, et l'influence des types de sol et de culture sur leur bdiié@ spatiale. Son application
dans le modele CHIMERE devrait permettre de prédire la tpudé I'air de facon plus réaliste.
Pour réaliser cette application, il est alors important dserver les informations spécifiques a
linfluence des sols et des cultures tout en les adaptantesniitis du modéle CHIMERE.

6.1.1 Démarche générale

Nous rappelons ici les besoins de CHIMERE pour utiliser hasséions de NO par les sols
agricoles comme données d’entrée (format, résolutionapadt échelle temporelle), ainsi que
les choix faits pour réaliser I'interfacage entre le cageast CHIMERE.

Pour calculer les processus physico-chimiques, le mod8IMERE nécessite des émissions
horaires par unité de surface intégrant les surfaces des tmables, et les émissions doivent étre
projetées sur un maillage régulier.

On estime d’abord des émissions moyennes de NO intégradifiésentes surfaces culturales.
Comme nous I'avons expliqué dans le chapitre 3, ces surfam@sdisponibles par I'étude du
RGA {Agreste/SCEEi%, 2000) a I'échelle cantonale que nopBogons aux unités de simula-
tion comprises dans chaque canton. En lle de France, leseso(oultures, prairies, foréts de
coniféres et de feuillus, zones urbaines, surfaces en daustas, sols nus, et eaux intérieures)
avec le cadastre proviennent de la base a haute résolbtinne Land Covel(UE-Ifen CLC,
M) et non de la basglobal Land Cover Facilitf{GLCF) utilisée dans le modéle CHIMERE
(fCHIMERE, 2005). Nous avons choisi d’utiliser la baSerine Land Coveeen lle de France,
par soucis d’homogénéité des sources sur la région et deetageavec le cadastre détaillé
développé dans ce travail.

Nous avons choisi de projeter les émissions de NO sur le ptuglgles deux domaines d’lle de
France de CHIMERE : IDF180 (voir la figure 3.1 dans le cha@jreAvec comme dimensions
180 kmx 180 km autour de Paris, il englobe la surface occupée padkst®, et s’étend sur la
zone rurale aux alentours de la région parisienne. AinsIMEHRE pourra simuler les processus
photochimiques incluant a la fois les émissions anthragscet biogéniques sur une centaine de
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kilomeétres aux alentours de Paris. Le domaine IDF180 a wwutton de 6 km x 6km, aussi
les sources émettrices qui sont disponibles sur des sanactorielles vont étre projetées sur le
maillage régulier du domaine IDF180. Ce travail est réaigx I'outil SIG, AcrGis version 9.

= MOZART?2 ) GOCART ) ( CHIMERE
[ | I

Meteo inteiface Emission interface Boundaty conditions intetface
interf_[met] prepemis preplat_{bound] preptop_{bound}

Meieo diagnostic model ‘
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E, 2005).

FIG. 6.1 : Structure schématique de la lecture des données d'entnée@hllMERE\(CHlMER

Dans CHIMERE, nous réalisons l'intégration du cadastrearaont de la partie du modele
dédiée ala description des processus physico-chimiquegme@sphere (transport, chimie, etc.),
sous la forme d’un pré-processeur comme cela existe poéniessions anthropiques d’origine
urbaine ou les analyses météorologiques (ECMWF, MM5). Laréid.1 représente la structure
de la lecture des données d’entrée dans CHIMERE. Le prégseue permet de constituer les
fichiers d’entrée de CHIMERE a partir des émissions de NOnjaligres, qui sont regroupées en
fichiers mensuels et a partir des analyses météorologiqu@egmet de convertir les émissions
journalieres en horaires. Cette derniére étape est délenite les paragraphes suivants. Ensuite,
la lecture des sources d’occupation des sols et des énsdsiwaires de NO est effectuée dans
le pré processeur météorologique.

Linterfacage du cadastre avec CHIMERE revient a réalieerétapes suivantes, que nous
détaillons par la suite :

e calculer un flux journalier moyen qui integre la répartitaes surfaces des 6 cultures et de
la jachére par polygone vectoriel (ou unité de simulation),

e calculer un flux journalier moyen par maille, sur le maillaggulier choisi avec la résolu-
tion de 6x 6 km?,

e cartographier toutes les sources d’occupation des sotesméme domaine pour calculer
les émissions biogéniques dans I'lle de France, autresegusls agricoles,

e développer un pré-processeur dans CHIMERE qui lit le caglgstirnalier et calcule les
eémissions horaires,

e lire les sources et les émissions horaires calculées dahdERE, comme données d’én-
trée en adaptant les routines associées a la lecture desdaseupation des sols et au
calcul des émissions biogéniques.
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FiG. 6.2 : Emissions de NO mensuelles par les terres arables pour lesdada) janvier, (b) février, (c)
mars, (d) avril, () mai et (f) juin 2001.
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6.1.2 Calcul des émissions journalieres sur un maillage réger

La premiére étape consiste a calculer des émissions jeéneslintégrant I'influence de cha-
cune des cultures. Dans chaque polygone vectoriel (ou daisémulation), les émissions de NO
journaliéres calculées par culture sont moyennées autprdes surfaces cultivées sur le poly-
gone. Cette information est connue a I'échelle cantonaléeg@ecensement Agricole Général
ﬁAqreste/SCEESt. 2000), mais elle a été appliquée a tousesniéés de simulation contenues
dans le canton. La formulation des émissions journaliétes; ; par unité de simulation (ou
unité de spatialisation) est la suivante :

FNO,i,j = Z<%Si,c X FNO,i,c,j) (6-1)

avec, l'indicec qui désigne les 6 cultures (mais, blé, orge, betteraveacplas) et la jachere,
I'indice j le jour de simulation, I'indice I'identifiant de I'unité de simulationfyo ;. ; le flux
journalier par unité de surface d’une culture¥e; . le pourcentage d’occupation d’une culture
dans un canton que I'on appligue a chacun des polygonesmentians le canton.

Ensuite, on recalcule les émissions journalieres de tdesesultures sur le maillage régulier du
domaine IDF180. Pour cela, on a besoin de I'outil SIG afin daimder les données contenues
dans les surfaces vectorielles grace aux localisatiorgtladinale et latitudinale ou au numéro
identifiant disponible par surface vectorielle. LoutilGh permis également de construire un
maillage régulier de 900 mailles (outil OpenSource "M@g#g). Le calcul des émissions de NO
par maille Fyo ., ; revient a faire une moyenne simple des emissions joureali€g, ; ; is-
sues des unités de simulation (sources irréguliéres) ksanti une interpolation au plus proche
voisin entre les centroides des unités de simulation etahaie. On utilise également le tableur
OpenOffice Cal pour réorganiser les données par élément tlageagrace a I'outil "Pilote de
données".

Variabilité saisonniére des émissions de NO par les sols agoles :

Sur les figures 6/2 et 6.3, sont représentées les émissioN®©daensuelles par les terres
arables et moyennées sur une maille den&. En 2001, de janvier a octobre, les maximums
d’émissions de NO dépassent 10 gN-hg !, puis de mars a juin ils dépassent 30 gNhg !,
et pour les mois d’avril et de mai, ils atteignent 50 gN hat.

Durant la période de croissance culturale, la variabilighsuelle des émissions de NO est forte-
ment liée aux pratiques culturales, puisqu’elle corredpmunx apports d’engrais, qui favorisent
des pics d’émission.

On note un effet "type de culture" sur les émissions menssidlle fin avril a mai, les cultures
de printemps (mais, betterave) recoivent une fertilisate plus, les conditions climatiques de
cette période sont favorables a une forte nitrification etqpaséquent, a une forte production
de NO (40-50 gN ha! j~!) s'il y a disponibilité en substrat. Au mois d’avril, la féigation sur
les cultures hivernales (blé, orge) et des températureasabiaudes favorisent un maximum
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FiG. 6.3 :Emissions de NO mensuelles par les terres arables pour lés deo(a) juillet, (b) aoQt, (c)
septembre, (d) octobre, (e) novembre et (f) décembre 2001.
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d’émissions de NO autour de 30-40 gNhg~! en moyenne. La répartition spatiale des émis-
sions reste plus homogene en avril qu’en mai, ou il peut yraueé plus grande amplitude des
teneurs en humidité du sol en raison des caractéristiquisiqupques des sols et des condi-
tions climatiques plus chaudes a cette période. En juirtpleksi’ammonium dans le sol a bien
diminué et les sols peuvent s’assécher. Si ’lhumidité dumsube en dessous du seuil minimum
pour la nitrification (correspondant a un WFPS de 10%), dbbproduction de NO est arrétée
(fLinn and DoraH, 1934).

6.1.3 Cartographie des sources en lle de France

L'objectif de cette étape est de prendre en compte les adragses, que les sols agricoles par
cohérence avec UE-Ifen CLC (2@00). Pour la cartographiesdesces, nous avons regroupé les
classes d’occupation des sols issues de la base de dobosee Land Cove(UE-Ifen CLC,
), selon les 9 classes d’occupation de CHIMERE (noratumel EMEP). Le tableau 6.1
rassemble les regroupements de classes entre les 2 notusg;let la carte 6.4 a représente la
localisation des sources. On remarque que la région lle alecErest principalement recouverte
de sols agricoles (56%) et de foréts (25%).

Numéro de catégorie  Description Correspondances @ueice Land Cover
1 sols agricoles / cultures  terres arables non irriguées)(211
sols hétérogenes principalement agricoles (243)
2 prairies prairies (23)
3 sols nus espaces verts artificialisés non agricoles (14),
espaces ouverts sans ou avec peu de végétation - rochées; &)
4 zones humides zones humides - marais, tourbiéres - (4)
5 zones urbaines zones urbanisées (11), zones indust(iElest mines, décharges, chantiers (13)
6 arbustes arbustes (32), cultures permanentes - vignoelegers et oliveraies - (22, 241)
7 foréts de coniferes coniferes (312), mélange coniféreitiis (1/2 de la classe 313)
8 foréts de feuillus feuillus (311), mélange coniferestasi(1/2 de la classe 313)
9 océan surfaces en eau - cours d’eau, plan d’eau - (5)

TAB. 6.1 : Classification de I'occupation des sols dans CHIMERE, en &gec la base Corine Land
Cover, résolution 100m selon les niveaux 1 (n), 2 (nn) et 8) e spéciation. Ce regroupe-
ment est valable pour I'lle de France.

6.1.4 Développement d’'un pré processeur dans CHIMERE

Pour simuler des processus photochimiques, il est néceskase placer sur un pas de temps
horaire. Les émissions horaires de NO, n’étant pas simpEeSERES-EGC, elles doivent étre
recalculées a partir de I'effet de la température du sol/E2), basé sur une fonction issue des
travaux de Williams et al. (19@2) ;

F(T) = exp[(0.071 = 0.007)7] (6.2)



CHAPITRE 6. APPLICATION DANS LE MODELE CHIMERE : IMPACT DES HISSIONS
136 DE NO SUR LA CHIMIE TROPOSPHERIQUE A UECHELLE REGIONALE

TO0E 1°300E Z00E ZAN0TE FO0E FNOTE
1 1 L L L

10 5 0

Kilometres

Occupation des sols

“00N"en lle de France

48°300°N

base : Corine Land Cover 2000
source : IFEN/EEA
résolution 100m

_terres arables
prairies

- sols nus
~zones humides
mZones urbaines
=arbustes, vignes
4FOUNF— foréts de coniféres woon
foréts de feuillus
osurfaces en eau

T 1
TO00E 10TE ZO0E Z300E FOOE FWOE

FIG. 6.4 : Carte d’occupation des sols en lle de France selon la nona¢une EMEP et & partir de la base
CLC2000. Les principales foréts d’'lle de France sont la faté Rambouillet au sud ouest de
Paris, et la forét de Fontainebleau au sud est de la région.

avec T la température de surface du sol.

Ainsi, I'expression des emissions horaires de NQ ., ») S’exprime de la fagon suivante :

exp(0.071 x Ty, )
ﬁ Y eneoq€xp(0.071 X Ty )

avecm l'indice de la maille (m=0,900)Fno,m,» les émissions horaires de N@yo ., ; les
émissions journalieres de NO calculées avec le modele CHRES T, ;, la température du sol
horaire a une maille donnée issue des sorties du modele MBtblawschéma de surface Noah
(Chen and Dudhia, 2001).

L'expression verifie 'égalité entre les émissions jouigras simulées par CERES-EGENo ., ;)
et les moyennes journaliéres des émissions horaltes £, ») alors estimées par I'équation 6.3.
Martin and Asner (2005) ont appliqué la relation 6.3 pouinest les variations mensuelles
d’émissions de NO par des prairies et des zones boiséesh&ll&écégionale, en utilisant des
moyennes de température de l'air et d’émission de NO sur @riede de 4 mois ainsi que des
moyennes mensuelles de température de l'air, ensuitetilgotilisé la relation 6.3 pour estimer
les émissions de NO journaliéres pour chaque mois. Nousaepnésenté sur la figure 6.5, pour

Fnomn = FNom,j X (6.3)
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le mois d’avril, I'évolution des émissions horaires, est@n selon I'équation 6.3, et les émissions
journalieres calculées avec CERES-EGC. Les valeurs lesrascillent de 2-3 gN haj—! a 20-
22 gN ha'! j=! autour des valeurs moyennes journalieres.

Emissions NO (gN/haj) Moy. des flux horaires : 26.3 Moy. des flux journaliers: 26.2

e ! —— dynamique jou
PEEEEEEEEE Pl + dynamique ho

1 3 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23 25 27 29
Jours d'avril 2001

FIG. 6.5 : Emissions horairesHyo ) et journalieres £no ;) pour le mois d'avril, représentées respec-
tivement par les symboles "+" ef""

Rappelons également que nous avons montré dans le chapitéepnt (Fig. 5.14), il existe
peu de differences entre les valeurs journalieres de teanpérdu sol simulée avec CERES-
EGC et de celle simulée avec MM5, avec une trés bonne caald? = 0.99) sur 'ensemble
de la période de simulation des émissions (de nhovembre 26866ambre 2001). Ainsi l'utilisa-
tion des données MM5 permet de rester cohérent entre lestoaslgournalier et horaire.



CHAPITRE 6. APPLICATION DANS LE MODELE CHIMERE : IMPACT DES HISSIONS
138 DE NO SUR LA CHIMIE TROPOSPHERIQUE A UECHELLE REGIONALE

6.2 Impact des émissions de NO sur la pollution photochim-
ique dans la région de I'lle de France

Dans cette partie, nous illustrons I'application du cadgsoraire d’émissions de NO par les
sols agricoles dans le modéle CHIMERE afin d’estimer leuractgur la production d’ozone
a I'échelle régionale. Aussi, nous nous sommes intéresdés périodes propices a la pollution
photochimique, et proches des périodes de fertilisation.

6.2.1 Introduction

La pollution atmosphérique au sein du bassin parisien peobsiporter de fagon "binaire”,
puisque la région, située en plaine, bénéficie d’'un clim@aomue venteux majoritairement
de secteur Sud-Ouest et Ouest, ou pluvieux ce qui favorisisfgersion des polluants atmo-
sphériques par brassage et par lessivage. Toutefois, lleamts peuvent s’accumuler dans le
bassin parisien en absence de vent (=2 ') et lors de conditions anticycloniques, pour des
émissions de polluants équivalentes (temps, intensigs.niveaux de pollution peuvent ainsi
varier d'un facteur 20 selon les conditions météorologsqo@r rapport au nombre de jours de
dépassements de I'objectif de qualité de I'air (source pairf).

Les pics d'ozone sont principalement localisés sous le gertagglomération, a des distances
allant de 20 & 100 kilometres depuis Paris. Le sud ouest etdeest de I'lle de France sont
propices a la formation d’ozone, comme le montrent de nombn@vaux de modélisation de
Tuletet al. \(199\9), de Dérognét (2002) et de Menut (2003)eedurveillance de qualité de I'air

y . . . .
par 'association Airparif.
Nombre de jours de dépassement de |'objectif de qualité de I'air
relatif & la protection de la santé humaine
(110 pg/m? en moyenne sur 8 heures) en ozone
*AIR
été 2001 €16 2006

jours
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FIG. 6.6 : Cartes de dépassements de seuil relatif & la protection dariéé humaine (source : Airparif)

Le cadastre d’émission de NO a haute résolution a montréaguroines du sud ouest et de
I'est de Paris représentent de fortes zones d’émissiamgipelement en raison des sols limoneux
et limoneux hydromorphes favorables a la production de N@® finldu printemps. Aussi, on
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peut s’attendre a un impact positif (production d’ozone)négatif (destruction d’ozone) des
émissions de NO par les terres arables selon le régime alénrigplisé, limité par les NQ
en général réalisé pour des conditions relativement pdudes, ou saturé en NOen général
réalisé pour des conditions polluées, et donc dans le pardecpollution.

6.2.2 Options de simulation

Nous avons utilisé la version régionale de CHIMERE : IDF1880(km x 180 km, 6 km
de résolution) afin de tester les 3 approches d’émission déSNOHL, LAVILLE et CHERIF)
décrites dans le chapitre 3 (Fig. 3.13). Rappelons que [esctstechniques et physiques de
CHIMERE sont détaillés dans le méme chapitre. La versioionade nécessite des conditions
aux limites calculées a partir des versions continentalesationales. Les conditions aux limites
pour les versions STOHL, LAVILLE et CHERIF ont été respeethent estimées en appliquant a
la version FRA10, les approches d’émissions de NO de STOBILAYVILLE et de "LAVILLE-
régional” (Figl 3.18). Aussi nous avons réalisé, aux éekalbntinentale (de fagon plus poussée)
et nationale, des études d’impact des émissions de NO pgertes arables sur la production
de NG, et d'ozone, ces travaux figurent respectivement dans ban@eaux sections C.1let C.2.
Nous rappelons ici les principaux résultats utiles pourdapgréhension des processus simulés
en lle de France. Le domaine continental de CHIMERE a dom€dbijet d’'une étude d’impact
des émissions de NO de février a aolt 2001, période duramtllades émissions de NO et des
évenements photochimiques peuvent étre actifs. L'inttbdn des émissions biogéniques de NO
a engendré une hausse des concentrations d'ozone de 4 ¥deol les versions LAVILLE
et STOHL au mois de juin, ou le niveau de fond était en moyemn®&dppb. En s’intéressant a
I'effet lors d’'un événement photochmique (25 au 29 juin 20@1a la journée du 26 juin 2001,
les émissions de NO ont augmenté de 16% a 50% les concengratiozone dans I'ouest de
I'Europe et notamment en France, pour les versions LAVILLEEOHL respectivement.

Pour réaliser les simulations sur le domaine IDF180, il fagalement tenir compte de
I'occupation des sols afin de pouvoir appliquer les parasations des émissions biogéniques
(COV, NQ,...) et pour localiser les émissions anthropiques. Iciyégsions STOHL et LAVILLE
utilisent la base de donné€dobal Land Cover Facilitf{GLCF), et la version CHERIF nécessite
deux bases de données d'occupation des sols (Fig. 6.7) : @0Zxlon la nomenclature EMEP
en lle de France, et GLCF sur le reste du domaine. Enfin, lesésnmétéorologiques ont éte
calculées avec la version régionale du modéle méso-édME/GN5 (résolution 5 km) (Dud-
hia, 199@), forcée par sa version continentale (36 km ddutsn).

Nous nous sommes intéressés a des évenements photoctimauealétecter le signal des
émissions biogéniques, en nous basant sur les mesures dentrations d’ozone et de NO
du réseau AASQA/Airparif (Fig. 6.8)et sur une étude nationale de Elichegaray et al. d2002)

Les mesures sont disponibles par requéte ssitéed’Airparif
http://ww. ai rparif.asso. fr/ pages/resultats/historequete!


http://www.airparif.asso.fr/pages/resultats/historequete
http://www.airparif.asso.fr/pages/resultats/historequete
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FIG. 6.7 : Cartes de fractions de terres arables (0-1) selon CLC20G&kin GLCF. La valeur 1 indique
que 100% de la maille est occupée par des terres arables. ees bdases d’occupation des
sols semblent cohérentes en lle de France, on retrouve Iméée de 'agglomération ainsi
que celle des foréts de Rambouillet (sud ouest de Paris) Bbtainebleau (sud est de Paris).

(ADEME) faisant un bilan des épisodes photochimiques erl 260des 10 années précédentes.
Ce bilan synthétise les observations par les stations daceudes réseaux de surveillance de
qualité de I'air AASQA/ADEME. Un total de 1430 dépassemehiseuil d'information de 180
1gm=3 en moyenne horaire a été enregistré, cela concerne 68 gmuded’'année. Quelques cas
intéressants fin avril, fin mai et fin juin sont présentés cisdes, ils sont associés a des analyses
météorologiques que I'on peut trouver en annexe A. Nous eooms la simulation des concen-
trations d’ozone pour les épisodes photochimiques seaperoches d’émissions de NO par
les terres arables, disponibles dans CHIMERE (les appsoSA®©HL et LAVILLE) et celle
mise en oeuvre au cours de cette thése (I'approche CHERIF).

Afin de mettre en évidence l'impact des émissions de NO surddyztion d’'ozone, nous
avons realisé des simulations avec CHIMERE, pour chacusn8 glersions (STOHL, LAVILLE
et CHERIF) en activant et désactivant les sources biogésiguapport en concentrations de
NO, (= NO + NGO,) et 'O, (= O3 + NO) par les émissions de NO des sols (incluant les sols
agricoles) est estimé avec la relation suivante :

A[X] = [X(avec emissions biogéniqués‘) [X(sans émission biogéniql}e) (6.4)

avec|X| la concentration de NQou la concentration d’Qen surface, a 15h UTC. L'heure de
visualisation des concentrations d’ozone est choisie dJBb, puisque cette heure correspond
a peu pres au pic journalier des concentrations d’'ozone a&hadteur maximale de la couche
limite permettant une dispersion maximale des émissiond@epar les terres arables. Nous
avons choisi d’illustrer ci-dessous I'impact des émisside NO sur I'évenement photochimique
fin mai avec plus de détails, par rapport aux périodes de lafihed de la fin juin.
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FIG. 6.8 :Implantation des stations de mesure en grande couronne guil&4 2003 (source : Airparif).
En 2001, les observations sont issues des stations rurétgsnmales de Fontainebleau, Saints,
Montgé-en-Goéle, Noisy-sur-Oise, Fremainville, PruhayTemple et Rambouillet.

6.2.3 Etude de cas : 25-29 mai 2001
Etat du panache parisien

L'épisode étudié est un épisode long qui s’étend du 21 au 226¢d sur la France ainsi
qgue sur la région d’lle de France. Les figures 6.9 présengsnthiamps de concentrations d’o-
zone maximales journalieres en surface qui ont été simskes les 3 approches de cadastres
d’émission des NQdu sol, et pour la période du 25 mai au 29 mai.

Fin mai 2001, des conditions anticycloniques sont dévedepsur 'ensemble du territoire
francais avec la présence d’une dorsale d’altitude et lepgement de I'anticyclone des Acgores
en surface (Météo.Hebdo 211, 2001). Des températures de I'air maximales estivalet co-
servées sur la majorité du pays (au-dela de 298 K) (Bullefimaique, 2001; Météo.Hebdo
n°21,\ 2001). Durant cette période, le panache d’ozone apgpar2b mai 2001 sur le sud est de
la région parisienne avec la présence d’'un front occlus awartir du 26 mai, les conditions
anticycloniques sont bien établies sur la France, le panselplace sur I'est de Paris (les 28 mai
et 29 mai). Les cartes de vent de Météo.HebtR)lerOOl) sont globalement en accord avec le
déplacement des champs de concentrations simulées. Exeddnr@ous avons mis des compara-
isons des analyses météorologiques avec la direction dwevéavitesse du vent a 240 m, qui
ont été simulées par le modéele MM5 et interpolées sur le duarfaancilien.

Le 25 mai 2001, on peut voir sur les figures 6.9 que les sintuatiquelle que soit I'approche,
représentent bien la présence du panache sur le sud estisiddzamaxima de concentrations
d’O; ont été notamment détectés par la station rurale de Fobtame Par contre, les valeurs
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FiG. 6.9 : Champs de concentrations maximales journalieres d’ozppb)(les journées du 25/05/2001,
26/05/2001, 27/05/2001, 28/05/2001 et 29/05/2001, et fesuapproches STOHL (& gauche),
CHERIF (au centre) et LAVILLE (a droite). Les symboles "girésentent la localisation des
stations de surface, la couleur associée est en accord agegadmmes de valeurs sur I'échelle.
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de fond de I'ozone sont sous-estimées d’environ 10 a 15 pmbada sous-estimation des con-
ditions aux limites a partir des simulations avec le domdkrance" pour ce jour et pour le
lendemain. Le 26 mai, les conditions anticycloniques sutetéa partie sud-ouest de I'Europe se
traduisent par des faibles vents d’ouest. Le panache d&defaible intensité (surplus d’environ
10 ppb d’ozone par rapport aux valeurs de fond) se forme tdegagglomération. Les obser-
vations montrent des valeurs plus élevées a I'est de Pansadkten-Goéle), mais aussi au nord
(Saint-Matrtin). Les 27 et 28 mai 2001, le panache d’ozondoestiisé sur I'est de Paris (Fig.
6.9), en raison des faibles vitesses des vents de sectest. @gedernier jour, les simulations
restituent bien les concentrations en ozone maximales\aEe par la station rurale de Saints,
qui atteignent 90 ppb. Le 29 mai 2001, une trace frontalesedsur le nord ouest de la France.
Un anticyclone de faible intensité est situé sur la Bretagrentraine un flux de secteur vers le
sud-est sur I'agglomération parisienne (Fig. 6.9). Le pheal’ozone se retrouve sur le sud est
de Paris (Fig. 6.9).

Entre les versions STOHL, CHERIF et LAVILLE, les niveaux admcentrations d’ozone ad-
vectés et produits sont variables, en raison des optionsrddagion utilisées dans le domaine
de simulation et aux limites de celui-ci. On remarque quedeaghe d’'Q simulé est plus ou
moins étendu d’'une version a 'autre, suggérant déja l'enfbe locale des émissions de NO par
les terres arables. Ces différences sont également datsmpar le niveau d’ozone des masses
d’air continentales qui traversent I'lle de France. Cesseaslair tiennent compte de l'influence
des émissions de NO par les terres arables a I'échelle emdile, qui n’est pas la méme d’'une
version a l'autre. Les masses d’air continentales simyd@ek version STOHL sont notamment
plus riches en ozone, en raison d’'une forte influence dessénsde NO a cette échelle. Ces
masses d’air a la rencontre de la pollution urbaine vontetgant influencer la production d’o-
zone locale.

Emissions de NO et facteurs environnementaux

Sil'on regarde I'état des émissions de NO entre les diffi@®approches pour la journée du
25 mai 2001, sur les figures 6.10, on remarque d’une part fésaices spatiales et d’'une autre
part, des différences d’amplitude. L'approche STOHL sindés émissions de NO comprises
entre 5 et 50 g N-NO ha j~!(Fig./6.10 a), mais celles-ci atteignent 30-40 g N-NOhiasur
une bonne partie du domaine. L'approche CHERIF offre queddartes zones d’émission (Fig.
6.10 b), elles sont localisées dans le sud-ouest, le nogdt@t I'est parisien. Elles peuvent at-
teindre des taux d’émission de 70 g N-NO hi !, cependant la majorité des sources d’émission
ont des taux d’émission compris entre 20 et 40 g N-NO'lja’. Si dans les zones périurbaines,
les émissions de NO issues de combustion et des terressasaloiedu méme ordre de grandeur
(Fig.'6.10 a-c et d), au sein de I'agglomération les émissim combustion sont un ordre de
grandeur plus élevé.
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FIG. 6.10 :Emissions de NO des sols agricoles (en gt j=!) le 25/05/2001 15h UTC, selon les
approches (a) STOHL, (b) CHERIF, (c) LAVILLE. Emissions @issues des combustions
industrielles et des véhicules fournies par Airparif (d).

Sur les figures 6.11, nous avons représenté I'évolution desséons de NO au fil de la
journée du 25 mai : en pleine nuit a Oh lorsque les tempémimesol sont les plus faibles,
avant I'’échauffement du sol par le soleil & 6h, au plus fortatgivité solaire a 12h et durant la
décroissance de la température du sol a 18h.

Intéressons-nous aux conditions environnementales poopiendre I'évolution journaliére
des émissions de NO. Sur la figure 6.12 a, ce jour-la a 15h Um@eat constater des valeurs
d’humidité du sol comprises entre 24 et 32%. Les plus failsdsurs d’humidité du sol sont
localisées sur les zones forestiéres d’lle de France, sdottéts ont une évapotranspiration plus
élevée que les grandes cultures. Globalement, la strudasgeeneurs en humidité du sol reste
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FiG. 6.11 :Emissions de NO des sols agricoles (en/gN'! j—1) le 25/05/2001 & Oh, 6h, 12h, 18h et Oh
UTC selon I'approche CHERIF.
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FiG. 6.12 :Humidité du sol (kg/kg) et température du sol (K) simulées lpamodéle MM5/GNS5, le
25/05/2001 & Oh et 15h UTC.

homogéne sur la région. Concernant la température du gpl§Fi2 b), elle varie entre 291 et
303 K. On retrouve les valeurs les plus fortes pres de la cowrgarisienne, car la tempéra-
ture du sol dépend notamment de la température de I'aire@ettniere est généralement plus
chaude en zone urbaine qu’en zone rurale, un effet afpdiét de chalelaz. Cet effet est du a
trois facteura : (i) 'hnumidité du sol plus faible, d0 aux batiments, dimamt le refroidissement
des surfaces par évapotranspiration, (ii), 'albédo defmses plus faible, et par conséquence le
réchauffement plus élevé des surfaces urbaines par lemagwant incident, et (iii) les sources
anthropiques de chaleur plus importantes au sein de la(sul@out en hiver).

Au cours de la journée, comme on peut le voir de Oh a 15h UTC aodSur les figures 6.11
et/6.12, le réchauffement du sol entraine une hausse desiénsisie 10 g N-NO hd j~!. La
température du sol augmente de 14 K prés de Paris et de 4-6 &@izaine de kilomeétres de la
ville, ’humidité diminue faiblement de quelques % sur Bemble du domaine. Les émissions de
NO sont maximales en début d’apres-midi (50-75 g N-NO'Ha'en valeurs maximales) dans
I'est et 'ouest de Paris, c’est a ce moment la que les candittlimatiques sont les plus chaudes
de la journée. En pleine nuit, le sol se refroidit (Fig. 6,18% taux d’émission sont légérement
réduits, probablement en raison de I'influence des engpaisdus quelques semaines avant.
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Impact des émissions de NO sur la pollution photochimique

Les figures 6.13 et 6.15 représentent respectivement lagtambsolus de NO(= NO +
NO,) et d'O, (= O3z + NO,), pour la période du 25 mai au 29 mai 2001 et pour les 3 appsoche

Premierement, intéressons-nous a l'influence des émgsierNO sur les concentrations
de NQ,. Nous remarquons gque les surplus de,NiDis a ces émissions sont plus élevées pour
STOHL et pour CHERIF (0.5 ppb a 4 ppb), que pour LAVILLE (0.50pp 1 ppb). Ceci est
tout a fait conforme a l'intensité des émissions de NO calesilselon ces trois approches. Pour
CHERIF, la zone pour laquelle on enregistre des surplus deil@ortantes est plus circonscrite
par rapport a STOHL. Ceci est di au fait que la méthode de CAERité appliquée dans une
partie centrale du domaine, et que la méthode LAVILLE, faasant des émissions plus faibles,
a été appliquée dans les parties périphériques du domaine.

Quelle que soit I'approche, les surplus de Nédnt localisés prés des zones de terres arables
(sud ouest et est de Paris), notamment pour les versions EEOEHERIF. Dans une moindre
mesure avec la version LAVILLE, les émissions de NO par lés sont réparties de fagcon ho-
mogene sur 'ensemble du domaine. Pour les versions CHBRBF@HL, on remarque que les
zones d’apports de NQen dehors du panache, sont assez dépendantes du décoepageaes
émettrices de NO. En lle de France, nous avons vu que les Zonetrices sont notamment
dans le sud ouest et I'est de Paris. On remarque pour laisitudl 29 mai que la présence de
la forét de Fontainebleau segmente fortement la distobugpatiale et l'intensité des surplus de
NO,, puisque les foréts sont de faibles sources de NO. On ratroeivésultat pour les versions
STOHL et CHERIF, cependant I'approche CHERIF a permis déaser les émissions de NO
selon UE-Ifen CLC (ZOdO) jusqu’a Fontainebleau et au d&pproche LAVILLE est appliquée,
favorisant un effet des émissions plus faible. Ainsi, laciire spatiale des émissions de NO et
la localisation du panache semblent déterminer la digtabwspatiale et temporelle des surplus
de NQ.,.

On remarque aussi que les surplus de,N€s plus élevés sont surtout localisés dans le
panache de pollution, notamment pour les journées du 28 ata29quelque soit I'approche).
En revanche, on constate des diminutions des H®sein de I'agglomération Parisienne pour
tous les jours. Ces deux phénomenes ne sont pas encoreééluniais nous faisons I'hypothese
gu’ils sont dus a des interactions chimiques avec les éomissinthropiques et les conditions aux
limites :

(i) dans le panache de pollution, nous nous attendons a desrgeen OH plus faibles, ce qui
augmenterait le temps de vie des émissions de NO et donc ¢awcation des NQ;

(i) 'apport plus élevée en ozone aux conditions aux limitdél aux émissions de NO des terres
arables a I'échelle continentale devrait augmenter lesemnations de OH dans le domaine lle
de France, et ainsi diminuer le temps de vie des. M©rigine "urbaine" et donc ces concentra-
tions.

En visualisant les différences en concentrations de ldli@aMO, (NO, = NO, + HNO; + PAN +

2 N,O5+ HONO + (per)nitrates organiques) au lieu des différenceN®,, nous devrions nous
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FiG. 6.13 :Différences absolues de concentrations de.N@pb) entre les versions avec et sans
biogéniques pour les approches (a gauche) STOHL, (au QeGt=RIF, et (a droite) LAV-
ILLE. Les 25/05/2001, 26/05/2001, 27/05/2001, 28/05/26A9/05/2001, a 15h UTC.
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affranchir en partie de ces effets, puisque cette grandguneriante par rapport aux transfor-
mations chimiques entre différents composés azotés. ff&inles surplus trés localisés de NO
dans le panache n’apparaissent plus dans les champs gddPBiCGexemple, pour le cas du 27 et
I'approche STOHL, on constate plutot une accumulatioreleies NQ dans la direction du vent
correspondant aux émissions supplémentaires desmji€ztées dans le systéeme. En revanche, la
diminution au dessus de I'agglomération apparait toujpats les NQ, ce qui reste inexpliquee.

— {—
LAVILLE on-oft: NOy [ppb]

/ STOHL on-off: NOy [ppb] CHERIF on-oft: NOy [ppb]

N

Date: 2001052615 Layer: 1
Lo
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FIG. 6.14 :Différences absolues de concentrations N&, (ppb) entre les versions avec et sans
biogéniques pour les approches STOHL (a gauche), CHERIFcéatre), et LAVILLE (a
droite). Les 26/05/2001 et 27/05/2001, a 15h UTC.

Deuxiemement, en s’intéressant aux surplus,ddD 25 mai au 29 mai a 15h UTC (Fig.
6.15), on s’apercoit que les émissions de NO ont surtoutatecela freiner la production d’o-
zone au coeur du panache et elles créent plutdt un surplasroen dehors du panache. Ces
effets peuvent s’expliquer via les régimes chimiques : "gidWeé et NO, saturé” qui est attendu
au sein du panache, et "Ndimité" qui est attendu en dehors du panaéhe (Deguillam,e
2008: Menut, 2003).

La situation du 25 mai montre ainsi une influence négativeed@ssions sur la production d’o-
zone au sein du panache d’'ozone, puisqu’on note une perteab@prise entre 1 et 7 ppb.
Cet effet est trés marqué avec la version STOHL ou I'on retatn sillon de perte plus étendu
et plus intense gu’avec les versions LAVILLE et CHERIF. Eiurence des masses d’air conti-
nentales s’ajoute a cette contribution locale, puisquealiéérences absolues dOmettent en
evidence une contribution variable des émissions de NOCesumksses d’air en amont de Paris
mais positive avec un surplus de 1-7 ppb g'@u cours des 28 et 29 mai, le panache d’ozone
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FiG. 6.15 :Différences absolues de concentrations gd{Ppb) entre les versions avec et sans biogéniques
pour les approches STOHL (a gauche), CHERIF (au centre),AtllLLE (a droite). Les
25/05/2001, 26/05/2001, 27/05/2001, 28/05/2001 et 29018/, a 15h UTC.
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s’est déplacé dans I'est de Paris (Fig. 6.9), les émissier§@ contribuent a une destruction
d’'O, comprise entre 1 et 10 ppb. La version CHERIF simule la plte foerte d'Q (jusqu’a 10
ppb), probablement due a des émissions de NO par les teatdesplus importantes localement
a l'est de Paris qui s’ajoutent au panache urbain.

En dehors du panache, on constate que les concentrationsdie’bzone maximales journal-
ieres atteignent 50-60 ppb (Fig. 6.9). Les émissions de N@riboent fortement a une pro-
duction d’O, supplémentaire dans l'est et le sud ouest de Paris, attgignavaleur maximale
jusqu'a 10 ppb avec la version STOHL, puis de 5-7 ppb avec lsim@ CHERIF et enfin, de
3-5 ppb avec la version LAVILLE. On remarque lorsque I'évéeat photochimique englobe le
domaine, la contribution des émissions de NO est beaucagpddpendante des masses d’air
traversant le domaine. Aussi, les masses d’air contineniinulées pour les versions STOHL et
LAVILLE favorisent des surplus d'Qplus forts que celles simulées pour la version CHERIF. Ce
phénomeéne est notamment observé durant la journée du 26in@isarplus d’'Q est compris
entre 7 et 10 ppb pour les deux premieres versions.

La situation du 29 mai est marquée par une succession deaggihimiques "COV-limité"
et "NO,-limité" dans le sillon du panache d’ozone (Fig. 6.9), ceda@obablement liée a la
présence de la forét de Fontainebleau et de la proximitérdestarables dans le sud est de Paris
si I'on regarde les cartes d’occupation des sols (Fig. &Y. &e phénoméne apparait quelque
soit la version de CHIMERE, il met en évidence I'importanes @ tpes de sources biogéniques
(COV, NQ,) dans la production d’ozone. Le régime peut devenir paffdie, -limité" dans le
panache a quelques dizaines de kilomeétres de Paris.

6.2.4 Etude de cas : 22 avril 2001

Nous nous sommes intéressés a la journée du 22 avril 200Ekstyroche des dates de
fertilisation et durant laguelle un panache d’ozone afpata le nord de la région parisienne
(Fig. ??).

Etat du panache d’'O; et des émissions de NO

A la fin du mois d’avril 2001, les températures de l'air se radssent, variant entre 284 K
et 288 K sur le domaine et la vitesse moyenne des vents estrisengntre 1 et 4ns—! (a 15h
UTC, non montré). Les cartes 6.16 fournissent les champentzeatrations d’ozone maximales
journaliéres pour les approches STOHL, CHERIF et LAVILLBuUP chacune des approches,
un panache d’ozone apparait dans le nord de Paris, avec esnt@tions d’ozone autour de
80-90 ppb. Les concentrations d’ozone de fond, proches @&®%pb, simulées par chacune des
versions sont en accord avec les observations des stagansgfdce d’Airparif.

On a vu précédemment que les émissions de NO par les solslagrgont relativement in-
tenses a cette période (Fig. 6.2, mois d’avril), car lesuicett de printemps, trés émettrices de NO,
viennent d’étre fertilisées, et les conditions d’humiditéle température du sol sont favorables a
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FIG. 6.16 :Champs de concentrations maximales journaliéres d'ozppk)(selon les approches STOHL
(a gauche), CHERIF (au centre) et LAVILLE (a droite). Le 222001.

la production de NO. Les figures 6.17 représentent la digtab spatiale des émissions de NO
a cette date, pour les 3 approches. La version CHERIF sinagethissions de NO variant de
1a30gNha?! 71, ce qui est assez proche des mesures faites au champ sutlepetiede
dLaviIIe etal., 2005). Ces émissions sont d’'un facteur 2%éus faibles que les émissions en fin
mai, période beaucoup plus chaude. Ce jour-la, les fortesszd’émission sont localisées a I'est
et au sud ouest de Paris. La version STOHL simule de fagcon gengode tres faibles émissions
de NO de fond de I'ordre du gRa~" j1), ceci est d0 au fait que I'algorithme de STOHL sup-
pose une période de fertilisation entre les mois de mai k¢fuce qui n’est pas réaliste pour la
région lle de France. De son c6té, la version LAVILLE donngs émissions de NO homogenes
comprises entre 1 et 5 gh:—! j~! sur la majorité du domaine.

2 3 2 3 2 3
i LAVILLE: NO emissions (gNha/d)

STOHL: NO emissions (gN/ha/d) [ CHERIF :NO emissions (gNiha/d)

49° 49°
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FIG. 6.17 :Emissionss de NO (en ght ' j—1) selon les approches STOHL (& gauche), CHERIF (au
centre) et LAVILLE (& droite). Le 22/04/2001, a 15h UTC.
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Impact sur les concentrations de NQ et d’'O_, en surface

L'effet des émissions de NO sur les concentrations de Bd'O, pour la journée du 22
avril 2001 est représenté sur les figures 6.18.

Concernant les surplus de Nn remarque globalement que les émissions de NO simulées
par la version CHERIF contribuent davantage a augmenterdesentrations de NOque les
émissions simulées par les versions STOHL et LAVILLE. Lepkis de NQ atteignent locale-
ment 1.5 ppb avec la version CHERIF, alors qu’ils resterdriefirs a 1 ppb pour les 2 autres
approches. Dans cette figure, la diminution de,N#D zone urbaine pour STOHL et CHERIF
reste encore mystérieuse.

Si I'on regarde maintenant les surplus ¢;@n remarque des différences notables, avec une
contribution positive au dela d’un ppb seulement pour lasieer CHERIF. Une nouvelle fois,
l'influence des émissions de NO sur la production dans legranast différente de celle en de-
hors du panacté: dans le panache d’ozone, localisé au nord de Paris, omuetes émissions
de NO ont tendance a diminuer la production d’ozone de 1-3f{pb, par contre une faible con-
tribution positive des émissions de NO sur la productiorzdiee apparait localement en dehors
du panache. Limpact plus faible sur les concentrationgat@ que pour la période en fin mai
s’explique par les émissions de N@es terres arable plus faibles, mais aussi par la production
d’ozone moins efficace di au flux actinique plus faible a qae¢téode de I'année.

6.2.5 Etude de cas : 26 juin 2001

A cette période de I'année, les conditions climatiqued (Bronnement, faible vent) sont tres
favorables aux évenements photochimiques. L'épisodaéasi un événement photochimique
long de quelques jours, allant du 25 juin au 29 juin (Elichagaet al., 2002), durant lequel le
seuil d’information a été atteint & maintes reprises. Noasgntons ici uniquement des résultats
pour la journée du 26 juin.

Etat du panache d’'O; et des émissions de NO

Le 26 juin, les conditions climatiques sont favorables addupion photochimique. Une dor-
sale d’altitude se maintient sur la France. Les hautes k@abrusurface reculent vers I'Europe de
I'est. La masse d'air trés chaud remonte sur le nord du pagsarit du profond thalweg présent
sur le proche Atlantique. Ce "marais barométrique” fawotia temps instable, pas forcément
sec. La production d’ozone va étre conditionnée par leséeatpres caniculaires, dues aux flux
de secteur Sud, qui sont présentes sur la région et qui somgrses entre 303 K et 305 K en
valeurs maximales (Météo.HebdﬁZd, ZOOﬁ) ainsi que les faibles vitesses de vent comprises
entre 4 et 5 3! (voir dans I'annexe D la comparaison entre les analysesaradtgiques et les
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FiG. 6.18 :Différences absolues de concentrations de,NDd'O, (en ppb) entre les versions avec et
sans biogéniques pour les approches (a gauche) STOHL, faer&HERIF, et (a droite)
LAVILLE. Le 22/04/2001, a 15h UTC.

champs de vent issus de MM5). Les champs de concentratiomsrte maximales journaliéres
sont cartographiés sur les figures 6.19, ils représentepanache d’'ozone formé sur le nord
ouest de Paris. Les concentrations y atteignent parfoipphCet elles sont proches de 90 ppb
sur la majorité du domaine. Ce résultat varie d’'une versikaudre en raison de leurs conditions
aux limites respectives, et probablement en raison dedémite des émissions de NO locales. On
remarque que la version CHERIF simule des maxima d’ozonérgips aux versions STOHL
et LAVILLE, alors que les émissions de NO sont plus faiblegtdecpériode. Ceci est probable-
ment d0 au régime chimique "NGaturé" dans le panache. A I'’échelle continentale, leg$ort
eémissions simulées par la version STOHL contribuent fogteira augmenter les concentrations
d’ozone de fond et ainsi, elles perturbent la productiol®d’ozone. A cela s’ajoute I'influ-
ence des émissions de NO locales. Si I'on regarde les mekites par les stations Airparif
(Fig.[6.19), la comparaison des simulations aux obsemsist plutdt satisfaisante, puisque les
fortes concentrations mesurées par les stations rural€seteainville et de St-Martin ont été
bien représentées par le modeéle. Le maxima d’ozone mesulig@&giation de Fremainville, com-
pris entre 100 et 110 ppb, a été bien représenté par la veZsi&RIF.
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FiIG. 6.19 :Champs de concentrations maximales journaliéres d'ozppk)(selon les approches STOHL
(a gauche), CHERIF (centre) et LAVILLE (a droite). Le 26208)1.

A cette période, la version STOHL simule des émissions de d¥ezafortes pour le 26 juin
2001, a 15h UTC (Fig. 6.20, autour de 50-75 gNhg! sur la majorité du domaine, en raison
de la forte dépendance climatique des émissions a la tetp&idu sol. On voit que les émis-
sions de NO simulées selon la version CHERIF sont nettermastfaibles qu’avec la version
STOHL, car a cette période (comme on I'a montré précédemmaries figures 6.2), les émis-
sions sont réduites en raison des faibles taux d’humididé& ¢4 faible influence des fertilisants.
Sur les figures 6.20, les taux d’émission selon CHERIF vagetre 10 et 30 gN hd j~! sur
I'est et le sud ouest de Paris.

3 2 3

CHARIF: NO emissions (gN'ha) LAVILLE: NO emissions (gN/ha)

FiG. 6.20 :Emissions de NO (en gha—! j~!) selon les approches STOHL (a gauche), CHERIF (au
centre) et LAVILLE (a droite). Le 26/06/2001, a 15h UTC.
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Impact sur les concentrations de NQ et d’'O_, en surface

L'intérét de regarder I'impact des émissions de NO a cettog@é est que la fréquence et
I'intensité des panaches d’ozone sont plus fortes, aussidae prévision des émissions de NO
parait cruciale. Les figures 6.21 représentent les dift@embsolues de NCet d'O, avec et
sans les émissions de NO par les terres arables.

Impact sur NO,, : La situation du 26 juin 2001 est inversée par rapport a c&aid I'influ-
ence des émissions de NO est également hétérogene d’'ura\éetautre en terme d’intensité
et de structure spatiale (Fig. 621). D’'un c6té, les fortaséions de NO simulées selon STOHL
se traduisent par une augmentation des concentrations dedd@prise entre 0.5 et 2.5 ppb,
on retrouve cette derniere valeur notamment dans le sud euiésst de Paris. D’un autre c6té,
la version CHERIF produit des augmentations de,Ndlus faibles en raison des plus faibles
emissions de NO a cette période, les différences absolnépsarhes de 1 ppb a I'ouest et I'est
de Paris, et autour de 0.5 ppb sur la majorité de la région/@2&1). L'utilisation de la version
LAVILLE en dehors de I'lle de France contribue a cette faibleymentation de NO(0.5 ppb).
La version LAVILLE montre une réponse homogéene proche depplbsur I'ensemble du do-
maine.

Impact sur O, : Pour STOHL, on remarque surtout un apport trés fort d’'ozamesda partie
sud du domaine, di aux fortes émissions de NO des sols sisnddérs les régions céréaliéres
du centre de la France. Or, pour le mois de juin ces émissatssans doute surestimées dans
la version STOHL. En revanche, pour CHERIF et LAVILLE, lepaps d’ozone depuis I'ex-
térieur sont assez similaires avec ou sans eémissions des #&ables. Pour CHERIF, il y a une
légere augmentation de I'ozone dans le panache du aux émss$ NO, ce qui contraste avec
I'effet négatif d’émissions supplémentaires de Né&nstatés a d’autres occasions. Apparem-
ment, le régime chimique dans le panache est moins satur®egnddtte fois-ci probablement
dd aux sources de radicaux plus élevées (rayonnement piinsea cette saison, concentrations
d’'ozone élevées).

6.2.6 Discussion
Sensibilité aux conditions aux limites

Nous avons vu qu'’il était difficile de mettre en évidencefliience locale des émissions de
NO sur la production d’'ozone, en raison de I'application d&rknts jeux de conditions aux
limites pour réaliser les simulations. Aussi nous avonBs@&guelques tests de sensibilité pour
mieux comprendre les influences des émissions.

Le premier test a consisté a forcer la version francilienhrERIF avec les différents jeux
de conditions aux limites nationales (STOHL, LAVILLE, LAMLE-régional). Les figures 6.22
représentent les champs de concentrations d’ozone mapsrualrnaliers simulées avec la ver-
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FiG. 6.21 :Différences absolues de concentrations de,MOd’'O, (ppb) entre les versions avec et sans
biogéniques pour les approches (a gauche) STOHL, (au Qe@HERIF, et (a droite) LAV-
ILLE. Le 26/06/2001, a 15h UTC.

sion CHERIF et en utilisant les conditions aux limites de $ILQde LAVILLE-régional et

de LAVILLE. Les conditions aux limites de STOHL favorisemeiamplification des régimes
chimiques présents, c’est a dire une destruction plus fseconcentrations dCau coeur du
panache (jusqu’a 5 ppb en moins) et une production supplk&ineren Q (5 ppb au maximum)
aux alentours du panache et au-dessus des zones de tebles ardlest et a I'ouest de Paris.
Avec l'utilisation des conditions aux limites de LAVILLE ette tendance se retrouve au coeur
du panache (5 ppb en moins), mais aux alentours du panacbentidbution de émissions de
NO sur les concentrations d;@st moins amplifiée. Ce test montre alors que si la structaire d
limpact sur les champs d’ozone dépend de facteurs locasttifition des émissions, régimes
chimiques en fonction du type des masses d’air), les vassslues des perturbations sont forte-
ment déterminées par I'advection de I'ozone, influencéaamar par les émissions de N@es
terres arables a plus marge échelle.

Un second test a été d’appliquer le méme jeu de conditiondimites (LAVILLE) sur les
3 versions afin de mettre en évidence l'influence locale dessémns de NO sur la production
d’ozone. Les figures 6.23 représentent les champs de coattens d’'ozone obtenus avec la



CHAPITRE 6. APPLICATION DANS LE MODELE CHIMERE : IMPACT DES EISSIONS
158 DE NO SUR LA CHIMIE TROPOSPHERIQUE A 'ECHELLE REGIONALE

FiG. 6.22 :Différences absolues de concentrations gd{Ppb) entre les versions avec et sans biogéniques
pour I'approche CHERIF selon les conditions aux limites @®S&IL (& gauche), de LAVILLE-
régional (au centre) et de LAVILLE (a droite). Le 25/05/20815h UTC.

version STOHL, la version CHERIF et la version LAVILLE. Sarrhajorité du domaine, on note
une production d’ozone plus importante avec STOHL, qu’descautres versions. Cependant,
la version CHERIF contribue plus fortement localement aréapction d’ozone, avec 2 ppb au

maximum sur I'ouest et I'est de Paris, probablement liéesséeissions de NO plus fortes pour
cette version au mois de mai.

STOHL on-off: Ox [ppb] N CHERIF on-off: Ox [ppb] LAVILLE on-off: Ox [ppb]
I s
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T Date: 2001052515 Layer: 1

A [Ox]

FiG. 6.23 : Différences absolues de concentrations gd{Ppb) entre les versions avec et sans biogéniques

pour les approches STOHL (a gauche) et CHERIF (au centre fRUILLE (& droite). Le 25
mai 2001, a 15h UTC.

6.3 Synthese et conclusion

Ce chapitre a présenté une premiére tentative d’applitdtion cadastre biophysique d’émis-
sion de NO, CHERIF, dans un modele de chimie transportulsite I'influence de la variabilité
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saisonniere et spatiale des émissions de NO par les sola puoduction d’'Q a I'échelle ré-
gionale. Les résultats montrent qu’en dehors du panachg t£® émissions de NO peuvent
augmenter les concentrations de Nd& <1 a 3.5 ppb et d’©de 1 & 7 ppb selon les conditions
environnementales, alors que les approches disponibiss@dIMERE (STOHL et LAVILLE)
simulent un apport de NOcompris entre <1 a 3.5 ppb, et un apport g'€@mpris entre 1 et 25
ppb (Tab. 6.24). Au sein du panache ¢,@s surplus d’'Q peuvent étre négatifs comme positifs
mais ils sont plus faibles en valeurs absolues (Tab. 6.2dffet des émissions de NO sur la
production d'Q est interprété a partir des régimes chimiques ;Ni@ité" et "NO,.-saturé". Les
résultats obtenus avec I'approche CHERIF sont considérasne les plus réalistes, car prenant
en compte le plus précisement les facteurs qui détermiagithissions de NO des terres arables.

STOHL CHERIF LAVILLE

aux limites du domaine | 1 a4 >25 ppb | 1 a5 ppb 1 a 10 ppb

dans le panache d'O, -5410ppb | -10a5ppb | -3 & 2 ppb

hors panache d'O, 14 15 ppb 147 ppb 14 10 ppb

FIG. 6.24 :Synthése des surplus d.3ur la dizaine d'épisodes photochimiques étudiés d'avijiiia
2001 et pour les approches STOHL, CHERIF et LAVILLE.

Les résultats sont dépendants a la fois des cycles photmpglestroposphériques locaux et
continentaux, puisque d’un cote, les conditions climat&et les pratiques culturales effectuées
perturbent I'intensité du processus d’émission de NO (sk®aison), et d’un autre coté, I'état
des masses d’air (plus ou moins d’ozone) va influencer I'chdas émissions de NO sur la pro-
duction locale de I'ozone. En plus, nous avons pris en coirgffet des émissions du NO des
terres arables sur la production photochimique de I'ozopkislarge échelle et I'advection de
'ozone vers I'lle de France.

Ces premiers résultats sont encourageants, puisqu’ilsrerdre réle crucial des sols agri-
coles dans le bilan de I'ozone a I'échelle régionale. lls tremt la nécessité d'une prise en
compte tres détaillée, et spatialement et temporellenésotue des phénomeénes afin de pouvoir
prendre en compte l'interaction entre émissions de typainfindustriel et des sols. Des tests
complémentaires seraient nécessaires comme évaluardinué des émissions de NO sur la pro-
duction d’ozone pour des périodes exceptionnelles comiiie2803, ou évaluer cet impact pour
des périodes plus longues, de I'ordre de la saison, afinebada représentativité statistique des
résultats obtenus.
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Chapitre 7

Conclusion et perspectives

Le travail de recherche présenté dans ce mémoire se situddnis I'une des problématiques
scientifiques actuelles visant a mieux comprendre les psosed’interface, et plus précisément
les échanges gazeux entre le sol et 'atmosphére ainsi guetéractions entre zone rurale et
zone urbaine. Il avait pour but de proposer des solutionegbdentations sur la description des
émissions de NO par les sols agricoles a I'échelle régipealenettant en évidence I'influence
des conditions du milieu sur la dynamique spatio-tempemds émissions de NO par les sols
agricoles, et ses conséquences pour la prévision de qgdalitair. Nous reprenons ci-dessous
les conclusions par partie et proposons ensuite quelgstesgi’amélioration au travail entrepris.

Dans le chapitre 4, nous présentons I'implémentation dgdighme d’émission de NO de
Laville et al. k2005) dans le modéle agro-environnemenERES-EGC\ (Gabrielle et al., 2006a),
gui a fait I'objet d’une publication dans la reviMutrient Cycling in AgroecosystenRolland
et al., ZOOB). L'algorithme de production de NO par la miflowe du sol est fonction d’une
vitesse de nitrification dépendante des variables envenmremtales : la température du sol, I'hu-
midité du sol et la concentration en ammonium, que le mod&RES-EGC est capable de
simuler. Le modele a permis de simuler des émissions de Nfgbares pour différents scé-
narios (pratiques culturales, sols et climats), de moeéléscroissance et la récolte de la culture
ainsi que d’autres composantes environnementales (fluégzlessivage des nitrates). Nous
avons introduit une couche de quelques centimetres d&paien surface de sol du modéle
afin d’améliorer la prévision du déclenchement et de I'atagk des pics d’émissions de NO, en
réponse a des conditions climatiques extrémes, commedanetiation d’un sol asséchée. Nous
avons testé le modele CERES-EGC sur 4 jeux de données couaiffarents jeux de pratiques
culturales, types de sol, et climats, et sur 4 années diffése Nous avons obtenu un accord
satisfaisant entre les simulations et les observationsigel# NO, démontrant a posteriori I'in-
térét d’introduire une couche fine en surface. Sur toute l@@eé de croissance (de 6 a 11 mois
selon la culture), les émissions de NO cumulées variene énfr et 4.5 kgN ha pour les cul-
tures de mais et de blé, correspondant a des facteurs diémilesl a 2% de I'azote total épandu.

161
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Le chapitre 5 présente le travail de spatialisation des saris de NO sur la région lle
de France, a l'aide du modéle CERES-EGC, sous la forme d'ticleaqui sera soumis trés
prochainement a la revuenvironmental PollutionCe travail a nécessité de mettre en oeuvre
diverses compétences : agronomique, méteorologiquejqmpdoe, géomatique, informatique
et atmosphérique, qui existent entre I'unité INRA EGC et ISA, et s’est appuyé sur des
méthodes de systémes d’informations géographiques etsendre de bases de données. Les
emissions de NO ont été calculées avec le modéle CERES-EGECpas de temps journalier,
pour chaque unité de simulation qui est représentative p@tdopaysage. L'utilisation de don-
nées météorologiques issues d'un modele méso-échellensmaillage régulier a contribué a
améliorer la spatialisation des émissions de NO, et a alolaticonstruction d’un cadastre a
haute résolution (CHERIF) potentiellement compatiblecaVelIMERE.

Ces travaux ont montré une forte variabilité spatio-terafp@rdes émissions de NO a I'échelle
d’une région. Les émissions sont notamment intenses desdaanars a juin en raison des pra-
tiques culturales effectuées et des conditions climasigues plus forts pics ont notamment lieu
en mai mais le mois d’avril reste le mois le plus émetteur enudant les émissions. Le reste de
'année, un niveau de fond varie entre 1 et 5 g N-NO'lja'selon la saison. De plus, les régions
fortement émettrices en lle de France sont I'est et 'ouedParis, en raison de la présence de
sols limoneux favorables a la production de NO. En lle de égales émissions ont représenté
2761 t N-NO et 5.1 kg N ha sur 14 mois, ce qui correspond a un facteur d’émission de 3.4%
pour une fertilisation moyenne de 159N ha'.

Dans le chapitre |6, nous fournissons une premiére tentdt@mplication du cadastre bio-
physique CHERIF, obtenu au chapitre 5 dans un modéle detéuaail’air, CHIMERE. Nous
avons évalué le réle des émissions de NO spatialisées avBEEHEGC sur la pollution pho-
tochimique modélisée avec CHIMERE, et comparé a des mékbgiés d’émissions de NO
existantes (STOHL et 'LAVILLE’), basées sur des moduldisnatiques et statistiques, et non
biophysiques. Ce travail d’application a demandé de djEides émissions de NO sur un mail-
lage régulier (SIG) et d’estimer les émissions de NO jouénas sur un pas de temps horaire.
Pour illustrer I'influence des émissions de NO sur la produnct’'ozone, nous nous sommes
intéressés a des périodes photochimiques intenses (mangbj de production d’ozone ex-
ceptionnelle pour la saison, mais plus proche des appoetsgchis (avril). Les résultats ont
montré des contributions positives et négatives des émmissie NO sur la production d’ozone,
selon I'état des masses d’air et selon la saison. Les pidepkydants apparaissent le plus sou-
vent quand les concentrations de fond d’ozone interagissat le panache urbain riche en
précurseur@%). Nous avons essayé d’estinsentabution des émissions de NO
lors de ces événements photochimiques. Dans le panachend’ola contribution est le plus
souvent négative a cause d’'un régime "COV-limité" commetdesux antérieurs le laissaient
prévoir kDérognéﬂ, 2002; Sillman, 1 99). Les émissions @& dnt tendance a favoriser une
destruction d'Q (O,= NO, + O3) comprise entre 1 et 9 ppb, et les plus fortes pertes djipa-
raissent le plus souvent durant les journées les plus cedsitigations en mai et juin). En dehors
du panache, une contribution est en revanche le plus sopesitive au fur et a mesure que I'on
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s’éloigne de I'agglomération (régime "Ndimité") comme nombre de travaux I'on déja montré
dans des modeéles de chimie transp\ort (Sillman and Saﬂns@).l@et apport peut atteindre
jusqu'a 7 ppb d’Q supplémentaire en période chaude (résultat basé sur Msiprés du cadas-
tre biophysique CHERIF), et jusqu’l ppb en pleine périodédidisation (mois d’avril).

Intérét de I'approche :

Jusqu’a présent, I'estimation des sources de NO agricaleslds modéles de chimie-transport
était basée sur celle de facteurs d’émission, donnant ehreffyen sur une région ou un pays
a partir de statistiques sur l'utilisation des engraisntérét de I'approche développée ici est de
fournir une représentation beaucoup plus fine de la vait@lins le temps et dans I'espace de
ces émissions, et de leur influence sur la qualité de I'de. fiEbduit également des flux plus réal-
istes, dans la mesure ou elle prend en compte de facon égpéisiprocessus biogéochimiques
a l'origine des émissions, de méme que de leur régulatiofavgestion des agro-écosystemes.
La méthodologie sous-jacente pour le cadastre appardigaigle en terme de codts pour une
utilisation opérationnelle, étant donné que la plupartlheses sont disponibles et diffusées par
des organismes publics (au niveau Frangais ou Européea)miise & jour des données pourrait
d’ores et déja étre envisagée puisqu’un recensement gageieole (surfaces et pratiques cul-
turales) est disponible pour I'année 2006.

L'approche développée pourrait étre appliquée aux échelles larges : nationale, européenne
ou globale, comme les travaux de Kesik et al. (2005) I'ontiéniCe travail demanderait de
simuler les émissions de NO sur des unités de simulationlgigss afin de limiter le nombre
de calculs. A I'échelle nationale ou européenne, on eneisdigpar exemple une a deux unité(s)
de simulation par région, qui seraient représentativesyies de sol majoritaires rencontrés a
I'échelle régionale. De nombreuses bases de données spaindiles a I'échelle européenne
(types de sol, (King et él., 19b4); occupation des sbls, (leB-CLC, 2000)). L'utilisation de
données météorologiques issues d’'un modéle méso-échritae le modele MM5, serait égale-
ment idéale pour une telle application.

L'approche développée pourrait aussi participer a mettngl@ce des stratégies de réduction
des émissions de NO par les sols agricoles, en vue de rédmpactt de I'agriculture sur la
composition atmosphérique - éventuellement en se basadesiscénarios de changement cli-
matique.

Pour diminuer les émissions de NO, nous pouvons jouer suranmgdres : les périodes
d’apport d’engrais (via I'effet de la température) et leaugtités d’engrais apportées. La général-
isation de la 'méthode du bilan’ pour optimiser l'efficiend@tilisation des engrais azotés par
les cultures permettrait certainement de réduire les éonissCette mesure pourrait étre testée
avec le modéle CERES-EGC, qui peut appliquer une telle dbiecision dans ses simulations
(plutdt qu’une dose fixe prescrite d’avance). Le fractioneat des apports d’engrais (par rapport
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a un apport unique et important en début de culture), badé guincipe "l'azoté apporté = I'a-
zote exporté", réduirait également les émissions de N@pdute la fertilisation actuelle. Pallius
m) a réalisé ce test sur une année, ce qui a permis deudinde 4.2% les émissions de NO.
La diminution de la surface agricole utile (SAU) des cultules plus consommatrices d’azote,
comme le blé ou le mais pourrait également étre bénéfiquarme e réduction d’émissions.
Il faudrait alors privilégier des cultures non fertiliséasmme les pois - tout en sachant que la
marge de manoeuvre est réduite du fait de contraintes agrgnes et économiques.

Au-dela des mesures de réduction a appliquer de fagon oméfsur les parcelles, I'intérét
d’'une approche spatialement explicite est de fournir uiefasupplémentaire en ciblant des zones
géographiques dont I'impact sur la formation d’ozone esti@dierement fort. Cette notion de
différenciation spatiale des impacts agricoles en fomctla positionnement géographique de
la parcelle 'source’ est en train d’émerger fortement dangrbblématique de I'évaluation en-
vironnementale des activités agricoles, et trouve par pkenme expression concrete dans la
définition des zones de protection des captages d’eau ertapph de la directive-cadre Eu-
ropéenne sur I'eau. Une approche similaire pourrait domcsgtvisagée par rapport a la pollution
atmosphérique, a partir de notre travail. Une stratégieédaation des émissions pourrait ainsi
consister a réduire les doses d’engrais dans les zonesuke®plettrices (de par leur potentiel
climatique et pédologique), comme I'Est du bassin Parjgiariavoriser des cultures moins con-
sommatrices d’azote (comme le pois), ou a cycle d’hiverhabpqu’estival.

Concernant I'application dans le modele de chimie trartsiéraluation du cadastre bio-
physique CHERIF sur une plus longue durée permettrait tiévaune tendance saisonniére
(mars a ao(t) en terme d’impact sur la productiond’lDserait intéressant d’étudier des péri-
odes plus exceptionnelles comme aodt 2003, car au moistdemémissions de NOpeuvent
augmenter aprées la récolte lorsque les résidus sont laassésl ou enfouis. Il faudrait alors
estimer les émissions de N@our cette période et évaluer leur impact sur la formatioo- ph
tochimique.

De plus, I'application de CHERIF sur des scénarios de chaege climatique apporterait
des éléments de réponse dans l'effort actuel visant a s&ileé changement climatique. Nous
avons utilisé le cadastre d’émission de NO pour réaliseeansimplifié sur les flux de NO de
l'impact d’'une augmentation de température de I'air €.2Ce test a montré une diminution
des émissions de NO par les cultures de mais au mois de maisen du manque d’humidité
dans le sol (hausse de I'évaporation), et une augmentag®ardissions pour le blé (qui ont lieu
plutdt en avril) en raison de conditions climatiques fatdea a la production de NO (hausse de
la température).

Une autre application consisterait enfin & faire un calcufatgage radiatif régional lié a
'augmentation de la concentration en ozone (c’est-aldiréchauffement produit par 'ozone)
en intégrant les autres précurseurs. A I'échelle globalephtribution des émissions de NO
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au forcage radiatif, depuis le siécle dernier jusqu’a nossipa été évalué a 0.6 Wrh Notre
cadastre permettrait d’évaluer la contribution régioraaldforcage radiatif de 'Qsur une an-
née, voir plusieurs années si I'on recalcule les émissigoarér de données météorologiques
disponibles et un historique des pratiques culturales. IDg, i serait intéressant d’utiliser un
modéle de chimie-transport intégrant les autres préctssqui pourrait étre couplé a un modele
de transfert radiatif prenant en compte I'évolution veafiicdu forcage radiatif de I'ozone dans
la colonne troposphérique en fonction de I'évolution \eatie de la température de Iair.

Amélioration de notre contribution :

Concernant le processus d’émission de NO, de récents xalacubations (en condi-
tions controlées), réalisés par Patricia Laville (INRA EGIDt recemment permis de montrer
gu'’il n'existait pas de relation linéaire entre la prodoatide NO et la vitesse de nitrification
(NO = a x N;). Les optimums de nitrification et de production de NO en Hdir@in’auraient
pas les mémes ordres de grandeur, puisque la nitrificattona@smale pour des NFS proche de
60% kLinn and Doran, 1984), et la production de NO seraitqtloptimisée pour des gammes de
WFPS plus faibles (10-20%). Il serait intéressant de vammpgact des paramétrisations d’un sol
a l'autre. En changeant I'algorithme d’émission de NO daBRES-EGC, on pourrait diminuer
la sensibilité des pics d’émission a des réhumectationdasones, qui ont lieu apres un passage
pluvieux sur des sols secs. Ces travaux représentent usygepéve d’amélioration de prise en
compte des émissions.

Des mesures au champ a Grignon (site Nitro-Europe par Ralraville) ont montré que
pour un air ambiant fortement chargé de NO et de,Nd@s inversions de flux de NO pouvaient
avoir lieu sur le sol, dépourvu de culture,. ce processusraibs’expliquer par une différence
de concentrations entre le sol et 'atmosphére. De mémegibdke$ flux de NO inférieurs a 1
gN ha! d~! peuvent étre mesurés apres le dégel du sol, mettant en égidaer production de
NO par la dénitrification. Ces phénomeénes favoriseraieatdiminution des émissions de NO
en hiver, aussi nos résultats en hiver ont tendance a suezdté production de NO.

Un des objectifs a I'origine de cette thése était d’alleswane prise en compte des échanges
gazeux au sein du couvert, et pas seulement des émissianms teepol. Rappelons qu’une fois
eémis par le sol, le NO se recombine avec I'ozone pour formed@y, celui ci étant soit capté
par la végétation, soit émis vers I'atmosphére. Cette asive peut réduire les émissions de
NO, issues du sol, de quelques % a 25% prés des zones polluéésndiadeauteur de végéta-
tion. Davidson and Kingerlee (1997) ont montré a I'échellEbgle que 40% des émissions de
NO étaient captées par la végétation. Aussi, un modele @SYAT (Surface Vegetation Atmo-
spheric Transfert), comme le modéle SurfAtm (Cortindvﬁi)/b simulant ces processus au sein
du couvert pourrait étre couplé a un modele biophysique &fiéderminer les émissions de NO
des sols et le terme net apres diffusion/capture dans leecoes travaux seraient alors basés
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sur des expérimentations au champ.

De plus, le modele "CERES-EGC ozone" basé sur CERES-EGGCepdersimuler I'impact
de I'ozone sur le développement d’'une culture via la phottisse, et ainsi simuler une rétroac-
tion potentielle sur la dynamique temporelle des émisgieri$O par le sol. Le couplage [modéle
de culture, de canopée végétative[modeéle de chimie-transport] tendrait vers un systeme de
modélisation assez complet, des échanges gazeux a Biogesbl-atmosphere.



Annexe A

Methodologie : Cadastre national a
approche régionale

Régions Occupation des sols | Flux anth NO sol | Surface Chimere | Flux anth NO combustion NO /NO,_
Sélect. (ha) {tN yr) (ha) {tN yr1) (%)
JAlsace 251 869 109,64 690000 6338,38 1,73
JAquitaine 976825 414,53 3150000 9935,65 4,17
JAuvergne 326978 111,79 2010000 4915,98 2,27
Bourgogne 955011 604,5 1450000 6377.44 9,48
Bretagne 1025740 537,34 2550000 9855,23 5,45
Centre 1969075 1487,63 2170000 9435,6 15,77
IChampagne Ard. 1253628 816,87 3050000 5409,39 15,10
Corse 23389 2,23 2140000 991,74 0,22
Franche Comté 218989 74,4 630000 4363 1,71
lle de France 565117 391,73 1270000 38211,43 1,03
Languedoc Rous. 555353 132,99 1030000 8244,25 1,61
Limousin 125699 36,61 960000 2561,08 1,43
Lorraine 636075 277,14 2180000 10293,9 2,69
Midi Pyrénées 1338110 714 1360000 9014,16 7,92
INord Pas de Calais 653586 459,24 1900000 13756,61 3,34
Basse-Normandie 542062 241,41 3240000 5736,76 4,21
Hte Normandie 566258 308,05 1090000 7459,13 4,13
Pays de Loire 1181327 985,39 2700000 12069,6 8,16
Picardie 1173828 831,62 1610000 7338,51 11,33
Poitou Charente 1324325 1124,19 2020000 5511,68 20,40
PACA 358409 92,03 2390000 13478,81 0,68
Rhone Alpes 645453 202,42 3380000 21514,77 0,94
Données Agreste 2000
um 16667106 | 9955,76 | 42970000 | 212813,13 | |
Mean 452,53 9673,32 5,63

Fic. A.1: Cumuls des émissions de NO anthropiques liées aux terrddearat aux combustions par
région (t N-NO arr!).
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Annexe B

Cadastre biophysique d’eémission de NO :
cartes mensuelles
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FiG. B.1 : Emissions de NO (gN ha d—! moyennes mensuelles de janvier & juin 2001.
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172 ANNEXE B. CADASTRE BIOPHYSIQUE D’EMISSION DE NO




Annexe C

Mise en évidence du role des émissions de
NO agricoles sur la chimie troposphérique,
aux échelles continentale et nationale, avec
le modele CHIMERE.

timer 'impact des émissions de NO sur la chimie troposmhsgriaux échellgs

continentale et nationale, respectivement les partieet0C12.
Pour cela, nous avons comparé différentes méthodologigssieen compte des émis-
sions de NO qui sont disponibles dans CHIMERE. La méthodelstandard dans
CHIMERE est le modéle de Stohl et al. (1996) décrit dans lgittea3 (paragraph
3.1.4). L'approche de Laville et al. (2005), détaillée démshapitre 3 (paragraphe
3.1.4), a été récemment implémentée dans le modele CHIMERES la version corn-
tinentale de CHIMERE CONT3), la version LAVILLE a été tesgiedans la versio
nationale de CHIMERE (FRA10), les versions LAVILLE et "LAMLE-régional" ont
été évaluées.
Dans les 2 parties qui suivent, nous avons regardé la vitdéagpatio-temporelle des
emissions de NO simulées en lien avec les facteurs envinoamigaux considéres. Nous
avons également estimé I'impact des émissions de NO paolessr les concentra-
tions de NQ et d’O;. Ces parties ont fait I'objet de valorisations lors de coerfées
aussi la premiere partie, qui est plus approfondie que {aste, figure en anglais.

N ous présentons ici des travaux réalisés avec le modele CRBVI&Ein d’es:;

D

>

173



174 ANNEXE C. LES EMISSIONS DE NO ET CHIMERE

C.1 Impact al'échelle européenne

Croplands cover about 35% of Europe. The exchanges af M@atile organic compounds
and ozone at the cropland-atmosphere interface must thestingated because of theirimportant
role on the tropospheric chemistry. Regional scale cheynisinsport models like CHIMERE
(fSchmidt et al., ZOdl) have been designed for analysis adwsair pollution related issues. In
this work, CHIMERE is forced with the MM5 meso-scale modehgdNCEP reanalysis data as
boundary conditions. Biogenic NO emissions are paranestidzcording to Stohl etal. (1d96:. A
new parametrization of soil NO emission derived from labamgand field studies (Laville et al.,
) was established in CHIMERE. By including informatamthe timing and the amount of
nitrogen application to land, it allows to account for seedwariations of NO emissions.

To this purpose, CHIMERE includes a continental (Westerrogean) domain with 05
horizontal resolution. A particular attention is givenhe tend of spring and the summer periods
of 2001 when soil NO emissions and photochemical polluti@raore significant. The ability
of the model to reproduce the seasonal variability of bicg®&O emissions and NOQand G
concentrations is evaluated. The two NO emission algostimdicate a significant increase of
NO, and G, concentrations due to the biogenic NO emitted. In June oamgtevent of biogenic
NO emissions with maximum values of 5'1tholecules cm? s~! has contributed to produce
a relatively large amount of ozone : at maximum, 25 ppb with 8TOHL version and 8 ppb
with the new one. We also compare Nénd Q concentrations outputs with the measurements
from EMEP and AASQA/ADEME air quality stations and show ampmavement for correlation
coefficients when using the more detailed NO emission module

C.1.1 Methods and Material

Options of simulation

For this evaluation, the CHIMERE model (Schmidt et al., Mas used at a continental
scale with the "Western Europe’ domain, of which the hortabresolution is : \x=Ay=0.5).
CHIMERE requires several meteorological variables astigiata, as wind, 2-m air tempera-
ture, precipitations, surface heat and moisture fluxesriaooeteorological fields were gener-
ated using the NCAR meso scale model MM5 (DuH ia, 1993) efbiicy AVN/NCEP global
analyses. CHIMERE required anthropogenic emissions fox NCO, SQ, NMVOC and NH;
gas-phase speciesderived from the EMEP inventory (Ve‘stﬁéﬂO?). EMEP annual totals and
their variation were given in 10 anthropogenic activitytses Boundary conditions of gaseous
species were required as input data, they were issued freglabal scale model, LMDz-INCA
(fHauqustaine et al., 2004) which used monthly averages®fyaar simulation with varying
meteorology and biomass burning emissions Finally, thd-lzse of the domain was derived
from the Global Land Cover Facility data base. In this studgs of CHIMERE were launched
from February to September 2001 for both the STOHL and LAHLpharametrizations of NO
emissions from crops.
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Comparison of simulations versus observations

Based-ground measurements The modelling work was compared with ground-based mea-
surements of @and NG from 91 and 40 EMEP rural stations, which are listed in thel@ab
'C.1 and mapped on the figure C.1.1. We also used M@asurements from 14 rural regional
stations of the french air quality monitoring network (AABGDEME), which are mapped on
the figure C.1.1.

350352354356358° 0" 2° 47 6 8 107 12" 147 16”18 20" 227

Fic. C.1: Cartographie des stations rurales régionales issues deaéguropéen EMERa gauche), et
du réseau national de surveillance de qualité de I'air (AXSEDEMP) (a droite). Les carrés
représentent la localisation des stations mesurant dehezet les croix du N©

@ : Les données sont disponibles sur le sit&§EP .
b La base de données de qualité de I'air (BDQA) est disposilnide siteatmonet.org, pour la
consulter il suffit de disposer d’un acces a la base aprésemarnte écrite.

Evaluation with statistics : Model simulations were compared to observations usingrgrap
ics to capture dynamic trends and using statistical mettmédsaluate the model’s mean error.
We used two standard criteria (Smith et al., 1996) : the mesumation (MD), the root mean
squared error (RMSE) and the correlatiortRHere, they are defined as3/ D = E(S; — O;),
RMSE = (E[(S; — 0;)?])"/? and R? = —z5=3CQ-<00) where $and Q are the
time series of the simulated and observed data, and E dethetexpectancy. MD indicates an
overall bias with the predicted variable, while RMSE quiedithe scatter between observed and
predicted data, which is readily comparable with the errothe observed data. The significance
levels of both statistical methods were also evaluateddbasethe standard deviations of the

observed data (Smith et al., 1996).



http://www.nilu.no/projects/ccc/emepdata.html
http://www.atmonet.org/
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C.1.2 Results
Seasonal and spatial variability of emissions and their faors

Firstly, throughout the year 2001, we noted a seasonalhisityeof simulated NO emissions
from soils, due to crop practices and to climatic conditjomkereas simulated NO emissions
from comubustion were still constant.

10

N\ Stohl NG
N\, Laville NG

\Anthropogenic
NO

[1E+10 molec.cm-2 s-2]

0,1 T T T T T T
Time (months)

Fic. C.2: Time series of monthly NO emissions from combustion (blaek &nd from soils, using the
STOHL approach (blue line) and using the LAVILLE approa& (ine) over Europe. 2001.

Figurel C.2 showed that NO emissions from crops were gegdaaller than NO emissions
from combustion. However, in summer months, such as in N@egmissions from crops, sim-
ulated with the STOHL parametrization, are comparable Wit emissions from combustion.
Actually, the STOHL approach simulated high NO emissioms fday to July, due to their de-
pendance to the high and constant fertilization used fa&r peiriod. The LAVILLE approach
simulated an homogeneous temporal variation fo NO emissidue to the combination of the
three environmental factors : soil moisture, soil tempaeand concentration of NH and to
the period of fertilization from March to May. Quantitatlyebetween monthly NO emissions
from combustion, it exists a maximal factor 20 with NO enussi calculated with the LAVILLE
approach, and a factor of 4 with the ones from the STOHL ambr¢@ig. C.2).

Secondly, runs of CHIMERE with the two approachs in June (wdraissions from STOHL
are higher than from LAVILLE) allowed to localize sourcesN® emissions in Europe (Fig.
'C.4). Results are strongly different between the two apgr®dSTOHL and LAVILLE). With
the STOHL approach, important sources of NO emissions weslynlocalized in the Nether-
lands, in Italy and in the South-West of France. Results withLAVILLE approach showed
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FIG. C.3 : Monthly NO emissionsq 10! molécules cm? s~1) from soils, with the LAVILLE approach
from March to September 2001.

that the spatial distribution of sources was more homogenaad no predominant source was
enhanced. Maps in the figure C.3 revealed a seasonal viyiabiNO emissions with the LAV-
ILLE approach, the months of April and May were higher emitten the month of June, due
to the fertilization in that period. During these months firesence of NO sources was then
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detected in the West and the Center of France, in the Nettterland in the North of Italy.

Industrial Nx emis. [1IE+10mol cm-2 s-1] June 209%00.0 STOHL biog. NO emis. [1E+1 mol cm-2 s-1] June 292)]&0
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FiGg. C.4 :Maps of 1) NO emissions from combustion (a), from soils viiehSTOHL approach (b) and
with the LAVILLE approach (c); and, 2) emission factors 1sooisture (d) and soil tempera-
ture (e). June 2001.



C.1. IMPACT A ’ECHELLE EUROPEENNE 179

Effects of emission factors (moisture, temperature and N aatents) : In the figure C.4
b-c, simulated NO emissions, following the STOHL methodev@aximum in June with 50 10
molécules cm? s~! (about 100 gN ha! d—!) due to elevated air temperatures and to the period
of fertilization. At the same period, CHIMEREwith the LAVLEE method simulated lower NO
emissions with a maximum value of 2 #0molécules cm? s~! (about 4 gN ha' d!). This
parametrization includes the soil moisture, which is atami factor of NO emissions in sum-
mer. In winter, both the two methods simulated lower NO emissdue to lower temperatures
and no fertilization.

Additionnal NO , and O3 concentrations due to NO emissions from agricultural soils

The following analysis of the impact of soil NO emissions omrdpean NQ and ozone
levels and the comparison with observations will be coreli¢br three different periods : (i)
a whole summer season (April to August 2001), to get averagelts, (ii) a particular month
(June 2001), for which the average impact is largest, amnda(jparticular photochemical pol-
lution episode. Maps (Fig. C.5) give on the coordinates chestation, statistical comparisons
between measurements and simulations from the two apm@achthe two chemical especies.

From April to August 2001 : On the whole, figure C.5 shows high correlations inder
urbanized and high-fertilized regions (UK, Germany and édex), mainly due to the photo-
chemical processes rather than the long-range transpOxt of
Lower correlations in NO2 result from the difficulty of measments due to its short life time.
There are several reasons for a lower correlation : problartiee representativity of measure-
ments due to local sources, problems in the measurements dhemical interference (a large
part of PAN and a part of HNQare also measured as B(problems in modelling of a short
life time species of primary character, especially ungetits is transport (for exemple slightly
wrong position of a pollution plume) can cause big errors.

In the Table C.1, we can also note significant differenceséen simulations and obser-
vations, as well as betwwen the two models. Regardipgw@ found a correlation coefficient
higher than 70%, for 34 out of 91 sites with the LAVILLE methaith an average value of
66%, and 38 for the STOHL method with an average value of 68%#%N©,, we obtained an
average correlation of 30% for both approachs. This lonessilt may be due to the dependence
of simulations on the boundary conditions. In France, weioled a satisfactory with based-
ground measurements from the AASQA/ADEME network : 5 outétites, for the LAVILLE
approach, had a correlation higher than 60%.

The figure C.6 gives times series of @oncentrations that compare simulations of the two
approachs (STOHL and LAVILLE) with observations from 6 fduegional stations during April-
August 2001. They allowed to scrutinize temporal diffeieadetween the approachs and the
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03: STOHL/EMEP Correlation coefficient [%] : April-August 2001
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Fic. C.5: Comparison correlation [%] for daily max. of surface jPand daily mean of surface [N§)
between CHIMERE simulations with the STOHL and the LAVILdiEesnissions and ground
based observations at EMEP and French air quality netwaidssiApril-August 2001)

measurements. On the whole, time series showed that thepvoachs gave close results, such
for the Leba, the Preila and the Mace Head stations, but ti@H&Tapproach mot often sim-
ulated higher @ concentrations than the LAVILLE approach. For the frenctishs (Peyrusse
and Morvan), the STOHL approach simulated highgrcOncentrations than the LAVILLE ap-
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Station LonPN]  Lat[°E] | LAVILLE [ STOHL |
R? RMSE [ppb] R RMSE [ppb]
llimitz (AT) 16.77 47.77 79.8 15.2 747 17.0
St. Koloman (AT) 13.20 47.65 69.1 20.8 615 227
Vorhegg (AT) 12.97 46.68 62.0 245 542 26.8
Pillersdorf bei Retz (AT) 15.94 48.72 76.8 16.9 715 184
Sulzberg (AT) 9.93 47.53 773 245 70.2 26.4
Stolzalpe bei Murau (AT)  14.20 47.13 639 21.1 51.6 234
Masenberg (AT) 15.88 47.35 739 213 65.3 234
Haunsberg (AT) 13.02 47.97 73.6 20.7 69.1 224
Heidenreichstein (AT) 15.05 48.88 71.1 216 645 23.2
Forsthof (AT) 15.92 48.11 741 18.6 67.8 20.2
Graz Platte (AT) 15.47 47.11 79.2 239 716 26.2
Dunkelsteinerwald (AT) 15.47 47.11 645 257 60.5 26.9
Ganserndorf (AT) 16.73 48.33 76.0 17.7 72.8 18.7
Stixneusied! (AT) 16.68 48.05 80.1 15.9 76.2 17.2
Offagne (BE) 5.20 49.88 84.0 16.1 740 20.2
Eupen (BE) 6.00 50.63 824 17.0 73.0 216
Vezin (BE) 4.99 50.50 831 174 720 222
Payerne (CH) 6.95 46.82 75.8 20.2 64.8 22.6
Téanikon (CH) 8.90 47.48 843 17.6 774 20.2
Chaumont (CH) 6.98 47.05 775 217 65.2 245
Rigi (CH) 8.47 47.07 772 246 64.6 272
Svratouch (C2) 16.03 49.73 78.8 148 724 16.5
Kosetice (C2) 15.08 49.58 71.0 16.9 64.7 185
Westerland (DE) 8.31 54.93 720 149 63.3 15.0
Langenbriigge (DE) 10.76 52.80 84.8 146 734 18.6
Schauinsland (DE) 7.91 47.91 85.7 20.3 776 23.1
Deuselbach (DE) 7.05 49.76 89.3 138 78.6 18.6
Brotjacklriegel (DE) 13.22 48.82 73.3 21.0 67.8 228
Neuglobsow (DE) 13.03 53.17 79.6 147 679 169
Schmiicke (DE) 10.77 50.65 79.1 192 69.4 22.0
Zingst (DE) 12.73 54.43 779 179 742 16.1
Bassum (DE) 8.70 52.85 80.0 19.6 69.6 20.0
Ueckerminde (DE) 14.07 53.75 80.5 14.6 67.2 16.1
Lickendorf (DE) 14.77 50.83 735 204 67.2 20.3
Aukrug (DE) 9.79 54.07 83.3 185 76.0 17.7
Ohringen (DE) 9.45 49.24 89.0 15.1 845 16.8
Keldsnor (DK) 10.73 54.73 729 28.2 64.3 255
Ulborg (DK) 8.43 56.28 740 186 58.1 19.0
Frederiksborg (DK) 12.33 55.97 60.0 39.5 50.3 37.5
Lille Valby (DK) 12.13 55.69 67.6 29.3 60.8 27.4
Viznar (ES) -3.53 37.23 73.4 17.8 66.0 20.0
Niembro (ES) -4.85 43.44 69.4 31.1 65.1 29.2
Campisabalos (ES) -3.14 41.28 75.9 28.0 64.4 30.2
Cablo de Creus (ES) 3.32 42.32 76.1 15.0 64.8 18.9
Barcarrola (ES) -6.92 38.48 78.3 16.1 70.3 17.0
Zarra (ES) -1.10 39.09 81.2 129 71.4 16.4
Penausende (ES) -5.87 41.28 711 21.2 62.9 234
Els Torms (ES) 0.72 41.40 71.2 12.1 51.4 149
Risco Llamo (ES) -4.35 39.52 729 19.9 59.7 220
O Savifiao (ES) -7.70 43.23 78.9 146 74.7 16.2
Donon (FR) 7.13 48.50 85.7 19.5 78.2 227
Revin (FR) 4.63 49.90 82.8 17.3 705 21.8
Morvan (FR) 4.08 47.27 778 15.8 716 17.2
Iraty (FR) -1.08 43.03 58.0 23.3 63.2 232
Peyrusse Vieille (FR) 0.10 43.37 70.9 16.0 67.0 17.0
Montandon (FR) 6.50 47.18 71.3 215 63.5 229

proach, due to the dependance of NO emissions to the terapeiatthe STOHL approach,
but a lower biais was evaluated between simulations fronb RMLLE approach and observa-
tions. In the Netherlands, at the station of Vredepeel, tRéILLE approach simulated higher
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Station LonPN] Lat[°E] LAVILLE STOHL
R? RMSE [ppb] R RMSE [ppb]

Eskdalemuir (GB) -3.20 55.31 79.4 26.6 79.9 249
Lough Navar (GB) -7.87 54.44 84.4 19.2 86.0 18.2
Yarner Wood (GB) -3.71 50.60 83.3 183 745 19.6
High Muffles (GB) -0.81 54.33 81.0 16.1 784 167
Aston Hill (GB) -3.03 52.50 83.4 14.6 748 17.0
Bottesford (GB) -0.82 52.93 839 154 80.9 16.8
Bush (GB) -3.20 55.86 814 152 78.3 15.1
Glazebury (GB) -2.47 53.46 82.7 19.7 77.0 19.6
Harwell (GB) -1.32 51.57 84.4 158 70.0 20.7
Lullington Heath (GB) 0.18 50.79 71.4 20.3 585 244
Sibton (GB) 1.46 52.29 75.8 245 62.6 23.9
Narberth (GB) -4.70 51.23 83.4 216 776 21.0
Somerton (GB) -3.05 51.23 71.3 18.0 63.8 19.8
Wicken Fen (GB) -0.29 52.30 86.2 15.3 79.2 17.9
K-puszta (HU) 19.58 46.97 75.3 19.0 69.8 204
Mace Head (IE) -9.50 53.17 84.1 13.0 84.0 13.1
Montelibretti (IT) 12.63 42.10 79.1 240 723 269
Ispra (IT) 8.63 45.80 753 252 72.1 283
Preila (IT) 21.07 55.35 519 159 439 157
Giordan lighthouse (MT)  14.20 36.10 474 157 465 174
Kollumerwaard (NL) 6.28 53.33 741 313 65.4 28.0
Vredepeel (NL) 5.85 51.54 88.8 155 79.2 199
Jarczew (PL) 21.98 51.82 72.6 158 70.8 16.0
Leba (PL) 17.53 54.75 66.5 11.8 639 11.8
Monte Velho (PT) -8.80 38.08 66.6 20.5 59.8 21.2
Vavihill (SE) 13.15 56.02 769 114 76.0 11.3
Iskrba (Sl) 14.87 4557 783 19.1 66.8 22.0
Zarodnje (SI) 15.00 46.43 75.2 16.3 65.0 18.9
Kovk (SI) 15.11 46.13 76.3 176 69.8 20.0
Stara Lesna (SK) 20.28 49.15 449 229 504 23.1
Mean 75.8 19.2 68.5 20.7

TaB. C.1: Statistical comparisons between simulations and growesketd measurements of ©oncen-
trations from the EMEP network.

O; concentrations than the STOHL approach, however NO enmissi@re higher with the last
approach.

Focus on the June period :The figure C.7 showed maps that illustrate the impact of NO
emissions on N@and G concentrations at regional scale and in June, results areasted
between the STOHL and the LAVILLE approachs. For STOHL, NGssions contributed to
3-5 ppb of NQ concentrations in the South-West of France, in the Nethddand in the North
of Italy, and the LAVILLE approach simulated a lower contriion than STOHL, with a contri-
bution of 0.3-0.5 ppb in a large part of the domain. The hightgbutions are localized in the
South-West of the France (0.5-0.7 ppb), in the South of Spadghthe North of Italy (0.7-1 ppb).
This lower effect is due to the combination of the three emvmnental factors, and the low NO
emissions in this period.

As regards to @concentrations, NO emissions from the STOHL approach iedacmoder-
ate contribution of 2-5 ppb of Qover the France, in the South of Spain, in the North of Italg an
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(April-August 2001). Red arrows indicate the period of Zbdgne 2001.
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in the North of Africa, a maximal contribution of 5-8 ppb iretlSouth-West of the France and
in the East of Tunise, and a destruction gf@ound 1-5 ppb in the Netherlands. The LAVILLE
approach simulated lower impacts of NO emissions gre@centrations, with contributions of
0-1 ppb in majority and of 1-2 ppb in the South-West of Franue the South of Spain.

The contribution of NO emissions on the production gf if@ay be explained by chemical
regimes : an additionnal production of @as mostly localized near the rural areas (South West
of France, South of Spain...), this process correspondaditmited NO,"regime, and a destruc-
tion of O; appeared close to the urban areas, as in the Netherlands, {iveked with a "limited
VOC" chemical regime.

STOHL on/off NO2 [ppb] June 2001 NObio on/off NO2 [ppb] June 2001

Fic. C.7 : Additionnal NGQ and O; concentrations due to NO emissions from agricultural swilSune
according the STOHL method (left) and the LAVILLE methagh(ji

Focus on a photochemical event During the year 2001, the french air quality networks
(AASQA/ADEME) detected 10 photochemical events (that ens 68 days) with peak con-
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centrations above the information threshold (L80m~3). In order to illustrate the impact of NO
emissions from soils on the photochemical processes, weeabiwe of these events : from 25 to
30 June.

From 25 to 29 June 2001, high levels of NO emissions were sitedivith maximum values
of 50 10° molécules cm? s!, their impact on the photochemical formation was then highe
By comparison of simulation versus observation for eactiostaising time series (Fig. C.6) and
statistics, we can note that the intensity of NO emissiongim@uce a production of Qor a titra-
tion of Os. At the station of Vredepeel, localized in the Netherlarkg.(C.6), the comparison of
simulated Q concentrations using the STOHL approach and measusesb@rentrations gave
scores of 79% in correlation and a bias of -3.3 ppb. Theseesawere probably resulted from
simulated high NO emissions, which induced a titration gb@d then a production of NOThe
LAVILLE approach simulated lower NO emissions during thexipd on the same figure. The
comparison between simulated and observatedddcentrations was more satisfaisant than the
previous results, estimated with the STOHL approach : scaexe 81% in correlation and 0.4
ppb in biais.

At the station of Peyrusse (Fig. C.6), which is situated iragricultural area of the South of
France, CHIMEREwith the LAVILLE method simulated well camtrations of @ with a bias
of 1.3 ppb and a coeeficient correlation of 54.9%. CHIMERBwlie STOHL method produced
higher concentrations of Qdue to the parametrization sensitive to the high air teatpees and
the fertiliser quantities. The scores were satisfaisattt wicoefficient correlation of 67% and a
bias of 6.5 ppb.

The comparison of NO emission maps angtime series also showed that the STOHL ap-
proach may simulate high NO emissions from soils and a pitaoluof O, such as in the case
of in the South of France (Fig. C.6 b-d). Measurements 9faOPeyrusse, also validated this
hypothesis ; there was a positive response of the STOHL apprddiowever, the simulation of
high NO emissions uwing the STOHL method, was overestimiatéite Netherlands at Vrede-
peel, we can note that the Vredepeel station measured ligheentrations of Qthan simulated
concentrations by CHIMERE, with the STOHL method. The congea simulation versus ob-
servation of Q was more satisfaisant with the LAVILLE approach. We can notthe figure
C.6 d, that CHIMEREsimulated lower NO emissions during ffésod and in this zone, which
involved a production of ©(Fig.[C.6 a). CHIMERE with the LAVILLE approach tended to
simulate homogeneous dynamics of NO emissions which irdlsagfaisant simulations of O
concentrations.

We can note the impact of NO emissions on the productionsof&s higher during a photo-
chemical event than a large period (month) : until 25 ppb efittwhnal O; concentrations was
due to NO emissions from soils with the STOHL method, and waiabd 8 ppb with the LAV-
ILLE method.
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STOHL on/off O3 [ppb] 26 June 2001 at 15UTC NObio on/off O3 [ppb] 26 June 2001 at 15UTC

FiG. C.8 : Additionnal G concentrations due to NO emissions from agricultural sdilsing a pho-
tochemical event (25-29 June 2001), according the STOHbhadefleft) and the LAVILLE
method (right).

C.1.3 Discussion and conclusion

In this section, we compared the STOHL and the LAVILLE appfess. The last approach
is more realistic than the first one, concerning crop prasti€or STOHL, we obtained an over
estimation of NQ emissions due to the fertilisation applied during a shoritgge(3 months).

The more detailed model (LAVILLE) allowed to simulate a lawemporal variability of NO
emissions than STOHL, due to the parametrization whichuohes 3 factors (temperature, mois-
ture and quantity of ammonium). The soil moisture represatimiting factor for soil NO emis-
sions during the dryer summer months, and then, is resgenb a limited impact of NO
emissions on the Oproduction. The impact of NO emissions from agriculturalsson O; and
NO, concentrations represented respectively 1-2 ppb and @%ppune with the STOHL and
LAVILLE approaches. However, during a photochemical ey emissions had a much higher
impact on the @ production, up tp 18-25 ppb for the daily maximas of €@ncentrations, ac-
cording to the STOHL approach and 5-8 ppb, according to thélLIRE approach.

The comparison of simulations versus measurements wassaégsfactory for @, and still ac-
ceptable for N@ due to the difficulties in measuring and simulating this coompd. Results did
not show large differences between the 2 approaches, ambtichambiguously allow to deter-
mine which approach was better than the other one. We olotéomeer biaises for two stations
(Peyrusse and Vredepeel) with the LAVILLE approach, whiskeg an indication that the more
physically sound LAVILLE approach gives better results lacps where the impact of soil NO
emissions is large.
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C.2 Impact al'échelle nationale

Dans le paragraphe suivant, nous illustrons l'intégratie’inventaire national d’émission
de NO \(Serga etal., 2001), exposé dans le chapitre 3, dansIERREE ("LAVILLE-régional").
Pour rappel, l'inventaire "LAVILLE-régional” test est cstnuit selon I'algorithme de Laville
et al. k2005). Il tient compte de l'influence de la températeir de I'humidité du sol, ainsi que
des pratiques culturales et en particulier des dates ditgodngrais, région par région. Nous
utilisons cet inventaire afin d’estimer la variabilité spaemporelle des émissions de NO par
les sols incluant les terres arables (source majoritair®l@g pour trois périodes de lI'année
2001 déja considérées dans le chapitre 6 : 16-21 avril, 2hd&i%t 25-29 juin 2001. Les émis-
sions selon "LAVILLE régional" sont comparées a celles di&dudes inventaires STOHL et
LAVILLE (le dernier faisant I'hypothéese d’un profil tempdmdépandage d’engrais moyen pour
chaque pays). De plus, nous avons estimé I'impact des @ngssdie NO par les sols estimées
par les 3 inventaires sur la production d’ozone durant leogérqui a été la plus propice a la for-
mation photochimique (fin juin). A cette période, les coiudis climatiques sont favorables a la
production d’ozone (faible vent, température canicu)an&@apres les analyses météorologiques
en annexe D. Un évenement photochimique long a notammergetir juin, durant lequel le
seuil d’information a été atteint (Elichegaray et al., 2002

Options de simulation :

Nous avons utilisé la version nationale de CHIMERE : FRA10apuvre un domaine de
41°N a 52N et de -BE a 10E avec une résolution de 10 km. Rappelons que les aspects tech
niques et physigues de CHIMERE sont détaillés dans le aledhit.a version nationale nécessite
des conditions aux limites calculées a partir des simulattmntinentales sur le domaine CONT3
(de -10.5E a 22.5E et de 35N a 57.5N, 0.5°de résolution). Les simulations continentales sont
effectuées avec les mémes inventaires que les simulataiimnales (STOHL - STOHL, LAV-
ILLE - LAVILLE), sauf pour le cas "LAVILLE-régional" pour lguel I'inventaire LAVILLE a
été utilisé a I'échelle continentale.

Concernant 'occupation des sols, la base de don@éalsal Land Cover Facilit( GLCF)
avec une résolution de 1 km est utilisée. Enfin, les donnéésandogiques ont été calculées
avec la version européenne du modele méso-échelle MM5/Ht#Ralution 36 km) (Dudhia,

1993).

Afin de mettre en évidence I'impact des émissions de NO surddyztion d’ozone, nous
avons realisé des simulations avec CHIMERE, pour chacusn8 gersions (STOHL, LAVILLE
et CHERIF) en activant et désactivant les sources biogésidtapport en concentrations d;O
par les émissions de NO par les sols est estimé avec la refatigante :

A[X] = [X(avec émissions biogéniqués—) [X(sans émission biogéniqde) (C.1)
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avec|X]| la concentration d'@en surface, a 15h UTC. L'heure de visualisation des conaentr
tions d’ozone est choisie & 15h UTC, puisque cette heuregoond & peu pres au pic journalier
des concentrations d’ozone et a la hauteur maximale de lzhedimite permettant une disper-
sion maximale des émissions de NO par les terres arables.

Synthése des travaux :

Nous présentons sur les figures [C.9, C.10 et (C.11, des captugs d’émissions de NO
pour les 3 périodes choisies. Ces cartes permettent deereetrvidence une variabilité spatio-
temporelle des émissions de NO par les sols.
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FiG. C.9 : Cartes d’émissions d& O, par combustion (en haut a gauche) et par les sols selon |agpr
STOHL (en haut a droite), selon I'approche LAVILLE (en basaade) et selon I'approche
LAVILLE-régional (en bas a droite). Période du 25-29 juirD20

Concernant la dynamique temporelle des émissions de NCerkaon STOHL simule de
fortes émissions de NG 10'° molécules cm? s71, soit 10 gN ha' j~!) sur les périodes de mai
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FiG. C.10 : Cartes d’émissions d& O,. par les sols selon I'approche STOHL (en haut a gauche), selon
I'approche LAVILLE (en haut a droite) et selon I'approcheMlBLE-régional (en bas). Péri-
ode du 16-21 avril 2001.

et de juin, en raison des importants apports d’engrais quirgpartis de mai a juillet, aussi en
avril les émissions atteignent un niveau de fondbtié” molécules cm? st (soit 1 gN ha'
i~ qui est dépendant de la température. De leur coté, lesovsr&iAVILLE et "LAVILLE-
régional” simulent une variabilité temporelle plus homuogeées émissions de NO par les sols,
en raison de la combinaison des 3 facteurs environneme(température, humidité et teneur en
ammonium). L'évolution temporelle de la teneur en ammon@astnmodélisée selon les courbes
régionales décrites dans le chapitre 3), elle traduit uridigation répartie de février a mai. Au
mois de juin (Fig. C.9), les émissions simulées avec STOHit ks plus fortes parmi les 3
périodes (Fig. C.9, C.10 et CJ/11), les sources émettentid@los de NO qu’avec les versions
LAVILLE et "LAVILLE-régional". Cependant, les émissiongl®on STOHL restent inférieures
aux émissions de NO liées a la combustion (industries etcuéds) prés des agglomérations
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NO emissions from molecules cm NO emissions from soils (molecules cm? s)
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Fic. C.11 : Cartes d’émissions d& O, par les sols selon I'approche STOHL (en haut a gauche), selon
I'approche LAVILLE (en haut a droite) et selon I'approcheMIBLE-régional (en bas). Péri-
ode du 21-25 mai 2001.

mais elles peuvent étre équivalentes voir supérieures i@ zoale. On remarque notamment
sur la figure C.9 des émissions biogéniques de NO plus imutegajue celles issues de la com-
bustion dans les Pays de la Loire ou dans le Sud Ouest de leg-ran

Sur le domaine FRA10, on peut voir, en comparant les figuréd,@.11 et C.9, que les
principales sources de NO se trouvent dans le Sud Ouestdi@a le Centre de la France, ainsi
gu’en Belgique et au Nord de I'ltalie. Les sources sont plusioins activées selon les 3 périodes
et les 3 versions. Au mois d’avril, on remarque que les vassiAVILLE et LAVILLE-régional
favorisent des émissions maximales de NO de I'ordrgldé” molécules cm? s~! (soit 10 gN
ha ! j~1) en Belgique, dans le Sud Ouest de la France et au Nord déel lédors que STOHL
simule des émissions de fond de quelques gN ya. Sur la période considérée ici, I'inventaire
"LAVILLE-régional" montre une structure de la variabiligpatiale similaire a LAVILLE, mais
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des valeurs globalement plus faibles.
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Fic. C.12 : Différences absolues d'Oen surface avec les approches STOHL (en haut a gauche), LAV-
ILLE (en haut a droite) et LAVILLE-régional (en bas). Pémodu 25-29 juin 2001.

Impact sur la production d’ozone : La figure C.12 représente les différences absolues d'o-
zone avec et sans les émissions par les sols pour la péricziealu29 juin 2001. On remarque
globalement un impact des émissions de NO sur le Sud Oueatktamhce pour les 3 versions.
Pour la version STOHL, la zone d'impact est plus étenduerdgehsité de I'impact est plus forte
que pour les 2 autres versions, en raison de la dépendantemadérature et a la forte fertilisa-
tion a cette période. Les émissions de NO contribuent et 25 ppb d’'Q supplémentaires
dans le Sud Ouest de la France, qui est la région avec lesiénsiske NO les plus importantes.
Sur la majorité du pays, I'impact des émissions de NO surdaystion d'G varie entre 2 et
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10 ppb supplémentaires. Cela traduit un régime chimique,“N@ité". Aux abords des zones
urbaines (Paris, Lyon, Marseille et le Bénélux), on remarguplus souvent une perte d@l-
lant jusqu’a 5 ppb. Ce phénomene traduit un régime ;N@&turé". Les versions "LAVILLE" et
"LAVILLE-régional” fournissent des résultats sensiblemhsimilaires, on note une contribution
des émissions de NO par les sols positive sur la majorité g, pai est comprise entre 0 et 5 ppb
d’'O; supplémentaires ("NQlimité") et une contribution négative de 1 ppb prés des anpgira-
tions (Paris, Lyon, Marseille et les villes européennes}raualuit un régime "COV-limité".



Annexe D

Analyses météorologiques

Ici, nous présentons les analyses météorologiques issueasllétin hebdomadaire d’études
et de renseignemenikgétéo Hebdppour les journées du 25, 28 et 29 mai (Météo.Heb‘tRﬂn
2001; Météo.Hebdo22, 2001) ainsi que la journée du 25 juin (Météo.Hebt6n2001).
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Notice explicative
grosasassivaees Hyages supétieurs Hébulesivé ~ Cirrus en forme de crochets cu de flaments, ou les deux, envahissant
e RS MO oo N Fhwmmhmuu progressivernent le ciel | ces nuages deviennent pénéralement plus
Tempérazure de [air en “[_9 FaYA n|u|:mgﬁnmm denses dans leur ensemble.
;:;h;l::m: .] 0 40;" 7 dla wodanc e 2 Cirrus (souvent en bandes convergeant vers un paint ou vers deux
rMuages bas o Tempipasi points opposés de I'harizon) et cirrostratus, ou cirrostratus seul, dans les
b Temphramare du paist de rsokt 3&4 Nesulasitk des punges bas dewx cas, ces nuages envahissent progressivernent le del et deviennent
i Tempinundthmen oC_10 3 w3 (ap risalrant {wrai) du navire généralement plus denses dans leur ensemble, mais le voile continu n'at-
——-—— / 0805 —_ Medovem teint pas 45 degrés au-dessus de Ihorizon.
: ot ..~1008 2’ Cirrus (souvent en bandes convergeant vers un point ou vers deux points
E opposés de Ihorizon) et girmostratus, ou cirrostratus seul ; dans les deux
cas, ¢es nuages envahissent progressivement le Giel et deviennent géné-
-~ Nuages de moyenne altitude ralement plus denses dam leur ensemble ; le vole continu dépasse 45
< Altostratus dont la majeure partie est semi-transparente et laisse 2ppa- degrés au-dessus de Thorizon, sans que le diel soit totalement couvert.
raitre faiblement le Soleil ou la Lune, comme au travers d'un verre dépoli. | 25 Voile de cirrostratus couvrant complétement la volite céleste.

=£ Altostratus dont la majeure partie est sufisamment dense pour mas- § S Cirrostratus n'emvahissant pas progressivement le ciel et ne couvrant
quer compléternent le Soleil ou la Lune, ou nimbostratus. pas compléternent la volte céleste,

w  Altocumulus dont la majeure partie est semi-transparente : les divers < Cirrocumulus seuls, cu cirrocumulus coexistant avec des cirrus ou
éléments du nuage ne se modifisnt que lentement et sont tous situés 3 un du cirrostratus, ou avec les deus, les cirrocumulus étant prédominants.
seul niveau.

¢ Altocumulus en bancs (souvent en forme da lentiles cu de paissons) Nuages bas
dont la majeure partie est semi-transparente, ces bancs se présentent 3 < Cumulus A faible extension verticale et paraissant aplatis ou curmulus
un ou plusieurs niveaux et I'aspect de leurs éliéments constitutils se madi- déchiquetés autres que de mauvais temps™, ou les deux.
fient constamment. £\ Cumulus ayant une extension verticale modérée ou forte, avec généra-

< Al lus semi-t parents en bandes, ou altocumulus en une lement des protubdrances en forme de ddmes ou de tours, 2ccompagnés
ou plusieurs couches sensiblement continues (semi-transparentes ou ou non par d'autres cumulus ou par des stratocumulus, tous ayant leurs
opaques), emahissant progressivernent le Gel ; ces altocumulus devien- bases au méme niveau.
nent, en général, plus £pais dans leur ensemble, £ Cumulonimbus dont les sommets ont perdu, au moins partislement,

4 Altocumulus formés par l'étalement de cumulus (ou de cumulonimbus). la netteté de leurs contours, mais qui ne $ONt ni nenement fibrews (cirri-

& Altocumulus en deux ou plusie rs couches, généralement opaques par formes), ni en forme d'enclume : des cumulus, des stratocumulus ou des
endroits et menvahissant pas progressivement le ciel ; ou couche opaque Strais peuvent également dre présents.

o atocumulus, Nenvahissant pas n le ciel ; ou altocumulus <>~ Stratocumulus formés par I'étalement de cumulus : des cumulus peu-
présents simultanément avec de l'altostratus ou du nimbostratus. vent également dtre présents.

H Altocumulus présentant des bourpeannements en forme de petitestours =~  Stratocumulus ne provenant pas de I'étalement de cumulus.
ou de créneaux, ou altocumulus ayant I'aspect de flocons cumuliformes. __ Stratusen ou en couche plus ou moins continue, ou en lambeaux

s_f Altocumulus dans un ciel d'aspect chactique ; ils sont généralement déchiquetds, ou les deux, mais pas de stratus fractus de mauvais temps™.
situs & plusieurs niveaus. ... Stratus fractus de mauvais temps ou cumulus fractus de maunvais

ternps™, ou les deux (pannus), généralement au-dessous dun altastratus

Nuages supérieurs v b
— Cirrus en l’-arme de ﬁFalments. de brins ou de crochets, Memahissant 220 = ius et stratocumulus autres que ceus formés par étalement de
pas progressivemen le-ciel. cumulus ; la base des cumulus est & un niveau diférent de celle des stra-

—=» Cirrus denses, en bancs ou en gerbes enchevitrées qui, en général, tocumulus.
rigugmentent pas et semblent &tre parfoss les résidus de & partie apé- 7T cyumulonimbus, dont la région supérieure est nettement fibreuse (cir-
rieure d'un cumulonimbus ; ou cirmus présentant des bourgeonnements rifarme), souvent en forme d'enchume ; accompagné ou non de cumulo-
en forme de petites tours ou créneaux, ou cirmus ayant I'aspect de focons rimbus sans enclume ou 5ans région supérieure fibreuse. de cumulus, de
cumulformes. stratocumulus, de stratus ou de pannus.

== Cirrus denses, ayant souvent la forme d'enclume : ces arrus sont les (1) La locution « mauvais 16mMgn » 5& Fappone QUi exstent g

résidus de parties supérieures de cumulonimbus.

pendant ks précpaations, ef ImmeSEement Bvant ou aprés celescl

Fic. D.5 : Notice explicative.



199

Vsl riduite par fumée

OO Breme siche

S Posstiéres en smpension dans Fair
9 Embouns

s Poussitres ou sable soulevis par le vent
mais absence de tourbillon

E Tourbillon{s) de poussitre ou de sable
(-S.) Tempéte de poussibre wu de sable
= Brume
= = Mince couche de brauillard en bancs

_ Mince eouche de brouillard
== plus ow moins continge

< Kchins visibles, tonnerre nen entendu

o Précipitations en vue,

= watteignant pas le sol

).(Prmm en voe, atteigmant be sl
mais distanes de La station

Pricipitations en vue, atirignant b sel
()prhthm

T Orage, mais pas de pricipitations
WV Grim
I vomte(y

%mmmm

|j Bruine ou neige en graing

.] Pluie

<] Weige

2] P et neige mélées ou gransles de glace
~J Bruine ou pluie st congelant

&) Averses) de ple

%] verse(s) de nege ou de plie et de otige
6] dremse(s) de grite” ou de pluie et de e
=] Brouitard e brosilard glack

R Orage (avec ow sans pricipitations)

e sl o gy e

Tempéte de poussiére, sable
mmtn;mﬂrobﬂmmww

+ (hasse-nesge fuble basse
= Torte chasse-neige basse
= Oasse-oeige bl evée

= forte chase-neige evie

51 Tempite de poussirey - en diminution
S poudesableligiee > - sant changement
15 J ou modinée « b0 augmentation
| 3 Vilente temphue « e diminution
- }dtpmu'ln « 5ani changement
1< J ou de sable - #0 Jugmentation

Brouillard ou brouillard
au moment de |'observa

(S) brositare 3 distance
== Brosillard en bancs
= Brosillard, ciel visible };
= rosiltard, ciel invisible ) 2
== Brosilard, Gl visible
= hﬂan.ﬁlhﬂ}ll
1= Brouilard, ciel visible
1= bevuilard, cie ivisitle | &
2 Brosillard diposant du givme, cil visible
3= Brouillard déposant du givre, cil invisible
Bruine

» Bruine intermittente

a3 Bruine continiee
Brwine interni

acé

u coury, de Mheure pricidente

} e

- e

Bruine contine

} modérée
Bruine imermittente
Wrein cntone } fre
G~ Bruine faible, 1 congelant
GO Bruine modirée ou forte s coagelant
3 Bruine et pluie, faible

-
e wew

; Braioe e plaie, modirée ou forte

Mmmhﬂud‘m
au moment de I'observation
* Pl }m
® e Pluie continst

+  Pluie intermitzente }
o's  Pluie continios

E Plsi intermi o
-:- Pluie continue } '

@ Pluie faible, 3¢ congelant
@@ Pluie modérée ou forte, 12 congelant
S Plaie et peige, faible

Précipitations solides forme
fmum?;"mm

+  (hute mtermattense de Mocoas de sege
# % (hote coanact ée Rocaas &t neige

+  Chote intermcaeste de floceas de pege
s Chuse contioue de focons de neige

T Chutelaverminente de fcams de i

o:n Chute cantinue de focsns de nege }“
o Poudrin de glace

—a= Neige en graing

—s— Enoiles de neige isclies

AN Granles de glace
%ﬁmlﬂm forme d'averses

e pli abe(s)
erse() e le, modivils) o foru()
oere(s) de le vieeste(s

& Aou() de e e igemilhes ey

§ m pl-utnur-ﬁu

v bn{ll‘"wﬂll(ﬂ

- q.q.q.!

FiG. D.6 : Notice explicative.
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