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Résumé

Des quantités importantes de gaz réactifs et de particules sont émises en Afrique
équatoriale par I’activité humaine et naturellement par les écosystemes forestiers, les
éclairs et les sols. Les différents processus de transport qui caractérisent cette région
pendant la saison de la mousson (e.g. Jets d’Est Africain et Tropical, convection
profonde) peuvent conduire a la redistribution de ces émissions en dehors du continent
Africain et influencer ainsi aussi bien le bilan régional que global de I’ozone (Os). Le
but de mes travaux de these est d’améliorer notre compréhension sur I’impact de ces
émissions et de ces processus de transport sur la composition chimique de I’atmosphere
en Afrique équatoriale. Les données mesurées pendant la campagne AMMA qui a eu
lieu en été 2006 en Afrique de I’ouest ainsi que les données du programme MOZAIC
sont analysées et confrontées aux résultats du modéle global LMDz_INCA. Cela permet
d’évaluer les performances de ce modéle au dessus de I’ Afrique équatoriale d’une part
et, d’autre part, d’analyser I’influence des différentes emissions et des différents
processus de transport qui caractérisent cette région pendant la saison de la mousson sur
le bilan régional de I’ozone. Une description et une validation des résultats du modeéle
LMDz_INCA avec des observations satellitaires sont présentées dans la premiére partie
de cette these. La deuxiéme partie est consacrée a I’impact du transport convectif et des
oxydes d’azote (NO,) émis par les éclairs sur I’ozone et ses précurseurs. L’analyse de
I’impact des émissions par les feux de biomasse depuis I’Afrique centrale est ensuite
présentée. La derniere partie traite de la contribution des émissions africaines et
asiatiques au bilan de I'ozone en Afrique équatoriale.

Summary

Important amounts of reactive gases and particles are emitted over equatorial Africa by
human activities and naturally by forests, lightning and soils. The different transport
processes that characterize this region during the monsoon season (e.g. African and
Tropical Easterly Jets, deep convection) can redistribute these emissions downwind out
of Africa and, hence, have an impact on the regional as well as on the global ozone (O3)
budget. The main objective of my thesis is to improve our knowledge of the impact of
these emissions and transport processes on the chemical composition of the atmosphere
over equatorial Africa. For this purpose, the in-situ data measured during the AMMA
field campaign which took place over west Africa in summer 2006 together with
MOZAIC data and satellite observations are analysed and compared with LMDz_INCA
global model simulations. This allows evaluation of the model performance over
equatorial Africa and, on the other hand, to analyse the influence of emissions and
transport processes during the monsoon season on the regional ozone budget. A
description and first validation of the LMDz _INCA results against satellite data are
presented in the first part of this thesis. The second part is dedicated to the impact of
deep convection and lightning nitric oxides (NO,) emissions on ozone and its
precursors. The impact of biomass burning emissions over central Africa is then
discussed. Finally, the last part is dedicated to anlysis of the contribution of African and
Asian emissions to the regional ozone budget.
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Introduction génerale

Sous [I’effet des activités humaines (activités industrielles et agricoles,
multiplication des moyens de transport, accroissement démographique), les
concentrations de gaz a effet de serre (GES) dans I’atmosphére se sont fortement
accrues depuis I’époque préindustrielle (Etheridge et al., 1992 ; Barnola et al., 1995).
Ces GES, parmi lesquels figure le dioxyde de carbone (CO,), la vapeur d'eau (H,0),
I'ozone (O3), le méthane (CH,) et le protoxyde d’azote (N,O), jouent un role
important dans le bilan énergétique global. En effet, ces molécules ont pour
caractéristique commune d'absorber une partie des rayons infrarouges émis par la
surface de la terre. L’augmentation des GES a induit des modifications profondes de
notre environnement. Les GES sont en effet I'un des facteurs a I’origine de
I’augmentation de la température moyenne des océans et de I’atmosphere, qui est
responsable du réchauffement du climat observé depuis la fin du XX° siécle. Aussi, on
assiste de plus en plus a des phénoménes de tempétes, de cyclones et de sécheresses
qui sont ttmoins du changement du climat de notre planéte di a I’exces de GES.

Conscientes des problemes que pose le changement climatique, les communautes
politiques internationales ont pris des mesures restrictives pour réduire et stabiliser les
émissions des GES. Des programmes scientifiques, a I’exemple du GIEC (Groupe
Intergouvernemental d’Experts sur I’évolution du Climat), ont été aussi mis en ceuvre
afin de mieux comprendre les risques lies au changement climatique d’origine
humaine. Des scénarios d’émissions pour le futur ont également été développés et
utilisés dans des simulations numériques afin de réaliser des prévisions sur le
changement climatique dans le futur et sensibiliser ainsi la communauté internationale
sur les risques encourus.

L’ozone est parmi les gaz traces les plus surveillés dans I’atmosphere non
seulement pour son réle important en tant que GES mais également pour ses
conséquences sur la santé humaine et la biosphére. En effet, I’0zone a des effets
différents selon qu’il se situe dans la stratosphére (haute atmosphere) ou dans la
troposphére (basse atmospheére). Alors que dans la stratosphere il absorbe les rayons
ultraviolets particulierement nocifs pour les étres vivants et participe au
refroidissement de I’atmosphere, dans la troposphére, il contribue au réchauffement
climatique. Contrairement aux autres GES, I’0zone est un gaz indirect a effet de serre.
En effet, il est généré par des réactions photochimiques qui font intervenir des gaz
précurseurs (oxydes d’azote, monoxyde de carbone, composés organiques
volatiles...etc).


http://fr.wikipedia.org/wiki/Infra-rouge

Les pays tropicaux sont parmi les grandes régions sources de précurseurs d’O3. Ces
pays, en voie de développement, sont caractérisés en effet par une croissance
démographique considérable qui a conduit a [’accroissement de leurs besoins
énergétiques et par consequent a une augmentation des eémissions urbaines et
industrielles. La densité de la couverture végetale (foréts tropicales, savanes) et les
feux de biomasse qui caractérisent ces régions conduisent également a de fortes
émissions de précurseurs d’O3. Les régions tropicales sont caractérisées aussi par une
intensité de I’activité convective qui peut transférer les émissions depuis la basse
troposphere vers les hautes altitudes. La circulation atmosphérique qui caractérise la
haute troposphére de ces régions (e.g. circulation méridionale de Hadley, circulation
zonale dans le jet d’est tropical) peut ensuite redistribuer les émissions de ces régions
vers les moyennes latitudes ou la stratosphere. La communauté scientifique
internationale s’intéresse ainsi de plus en plus aux problemes de pollution
atmosphérique dans ces régions qui peuvent avoir une influence a plus grande échelle.
De nombreuses campagnes de mesures (GTE/ABLE 2A et 2B, LBA en Amazonie,
DECAFE-EXPESSO, STARE-SAFARI, SAFARI en Afrique centrale, et TRACE-A
en Atlantique Sud) et des réseaux internationaux d’observations (IDAF/DEBITS,
AERONET, MOZAIC) ont montré I’importance des régions tropicales pour la chimie
atmosphérique aux échelles globale et régionale.

L’Afrique équatoriale intéresse plus particulierement la communauté scientifique
notamment a cause de la variabilité du climat dans ces régions. Ces dernieres,
notamment les régions du Sahel, ont connu des périodes de sécheresses intenses
pendant les années 70s et 80s qui ont eu un impact sur les activités économiques et
humaines et ont engendré des famines. Il est donc primordial de comprendre les
processus qui contrélent le systéme pluviométrique dans ces régions, notamment en
étudiant les mécanismes qui interviennent dans la mise en place et la variabilité de la
mousson africaine, de maniere a améliorer les prévisions saisonnieres.

Les émissions de gaz et d’aérosols en Afrique équatoriale jouent un réle essentiel
dans les bilans radiatifs a I’échelle régionale. Des quantités importantes de gaz réactifs
et de particules sont en effet émises dans ces régions par I’activité humaine (émissions
urbaines, combustion de la biomasse) et par les sources naturelles (e.g. écosystémes
forestiers, les éclairs, les sols). La convection qui caractérise I’Afrique de 1I’Ouest
pendant la saison de la mousson peut transporter ces émissions aussi vers la haute
troposphere ou elles peuvent étre redistribuées par les processus de circulation a
grande échelle en dehors du continent africain et influencer ainsi la composition
chimique de la troposphére et sa capacité oxydante qui influence la durée de vie de
quelques GES comme le CH,. Il est donc important d’étudier les processus qui
caractérisent la physique et la chimie de la troposphére en Afrique de I’Ouest
notamment pendant la saison de la mousson. C’est dans ce contexte qu’est né le projet
AMMA (Analyse Multidisciplinaire de la Mousson Africaine) afin de mieux
comprendre les mécanismes de la variabilité de la mousson africaine, ses impacts sur
la santé humaine, les ressources végétales et les ressources en eau ainsi que sur la
composition chimique de I’atmosphére.
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Le but de ce travail de these est d’étudier I’influence des processus physico-
chimiques qui caractérisent I’Afrique de I’Ouest, sur la composition chimique de la
troposphere pendant la saison de la mousson. Ce travail s’inscrit dans le cadre de la
campagne de mesures AMMA qui a eu lieu en été 2006. Les données in-situ mesurées
pendant cette campagne ainsi que les données fournies par le programme MOZAIC et
par des observations satellites sont analysees et confrontées aux résultats du modele
global de chimie-climat LMDz_INCA. Cela permet d’évaluer les performances du
modele LMDz_INCA d’une part et, d’autre part, de mieux analyser I’influence des
émissions de polluants et des processus de transport sur le bilan régional de I’0zone en
Afrique équatoriale. Ainsi, les objectifs de cette thése sont :

e Etudier I’influence du transport convectif pendant la saison de la mousson sur

I’0zone et ses précurseurs en Afrique équatoriale ;
e Etudier I’influence des émissions de NO, par les éclairs sur le bilan régional de
I’0zone;

e Analyser I’'impact du transport des emissions des feux de biomasse en Afrique

centrale sur la composition chimique de la troposphére en Afrique équatoriale ;

e FEtudier I'impact que peuvent avoir les émissions asiatiques sur les

concentrations d’O; au dessus de I’ Afrique ;

e Etudier la contribution des émissions africaines (NO, émis par les éclairs et par

les sols, émissions biogéniques et anthropiques, émissions des feux de
biomasse) et asiatiques au bilan régional d’O; en Afrique équatoriale ;

Le travail de these présenté dans ce manuscrit est organisé comme suit : le premier
chapitre présente les processus dynamiques qui caractérisent la circulation
atmosphérique en Afrique équatoriale ainsi qu’un rappel des processus
photochimiques intervenant dans la formation de I’ozone. Les données de la campagne
AMMA et du programme MOZAIC sont egalement présentées dans ce chapitre. Le
deuxiéme chapitre est consacré a la présentation des caractéristiques du modeéle
LMDz_INCA et des simulations réalisées au cours de ce travail de these. Ce chapitre
présente aussi une évaluation générale des résultats du modele, notamment avec des
comparaisons aux mesures satellites de CO, NO,, HCHO et d’O3 et aux résultats
d’autres modeles de chimie-transport globaux qui ont participé au projet AMMA. Le
chapitre 3 est consacré a I’étude de I’impact du transport convectif sur la composition
chimique de la troposphere en Afrique equatoriale. Les données de la campagne
AMMA, notamment celles mesurées autour des systéemes convectifs, et les simulations
de LMDz INCA sont utilisées pour étudier I’influence de la convection sur la
distribution de I’ozone et de ses précurseurs. Les résultats des simulations du modele
sont utilisés dans cette étude pour une analyse plus approfondie de I’influence des
émissions et du schéma de convection utilisé sur les résultats du modele. Le chapitre 4
est consacré a I’étude de I’influence des émissions des feux de biomasse en Afrique
centrale sur la composition chimique de I’atmosphére en Afrique équatoriale. Enfin, le
chapitre 5 est consacré a I’étude de la contribution des émissions africaines et
asiatiques au budget régional de I’ozone en Afrique équatoriale. Différents tests de
sensibilité aux émissions ont été réalisés avec LMDz INCA pour analyser la
contribution de chaque type d’émissions notamment en Afrique au bilan régional de
I’0zone.
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Chapitre 1

Contexte scientifigue.

L’objectif de ce premier chapitre est de présenter des géneralités sur I’ozone dans
I’atmosphére et sur les processus dynamiques qui caractérisent la circulation
atmosphérique en Afrique équatoriale. Dans un premier temps, la circulation
atmosphérique en Afrique équatoriale sera décrite. L’intérét sera porté sur la saison de
la mousson et les principaux processus qui interviennent dans sa mise en place seront
définis. Un rappel des principaux processus de formation et de destruction de I’ozone
dans I’atmosphére sera ensuite présenté. Les principales sources d’émissions des
précurseurs de I’ozone en Afrique seront également présentées. La derniere partie de
ce chapitre sera consacrée a la description du projet AMMA (Analyse
Multidisciplinaire de la Mousson Africaine) et des données utilisées dans cette these.
Les motivations scientifiques qui ont conduit a la réalisation de ce projet seront ainsi
exposees. Les mesures aeroportées et les sondages de I’ozone effectués pendant la
campagne de mesures AMMA en été 2006 seront présentés aussi. Enfin, les différents
cadastres d’émissions utilisés pour réaliser les simulations avec le modele global
LMDz_INCA, présenté dans le chapitre 2, seront décrits et compares.

1.1 Dynamique africaine et mise en place de la mousson

La répartition spatiale du bilan radiatif est caractérisée par un gradient méridional
de température qui s’amplifie aux latitudes moyennes. Les régions tropicales sont en
effet les principales sources de chaleur d’origine continentale ce qui entraine un bilan
radiatif excédentaire aux tropiques. C’est ce gradient méridional de température,
associé a un gradient vertical aux latitudes tropicales, qui provoque la mise en
mouvement de I’atmosphere afin de reéquilibrer la distribution de I’énergie. Ce
mouvement se traduit par une circulation méridionale transférant de I’énergie vers les
zones déficitaires de la haute troposphére et des moyennes et hautes latitudes. Ainsi,
les régions tropicales jouent un réle important dans le systéme climatique de la
planete.

Par ailleurs, la dynamique africaine est caractérisée par des systemes
anticycloniques permanents qui gouvernent la circulation générale des masses d’air
(voir figure 1.1). L’anticyclone du Sahara est centré sur le Maroc pendant I’été boreal

13



Chapitre 1. Contexte scientifique.

et sur le Maghreb pendant I’hiver. Il suit ainsi un déplacement vers I’équateur en hiver
et vers le nord en été. Il est a I’origine des alizés de Nord-Est, appelés Harmattan en
Afrique de I’Ouest. Ce flux apporte de I’air chaud et sec aprés le passage au dessus du
Sahara. Il peut s’élever jusqu’a [I’altitude 700hPa. Dans [I’hémisphére sud,
I’anticyclone de Sainte-Hélene est a I’origine des alizés de Sud-Est. Au niveau du
Golfe de Guinée, ce flux prend une orientation Sud-Ouest sous I’effet de la force de
Coriolis et sous I’effet d’un gradient de pression entre I’anticyclone Sainte-Héléne et
une dépression située au niveau du continent africain vers 20°N. Chargé d’humidité au
niveau du Golfe de Guinée, ce flux constitue le flux de mousson qui s’introduit sur le
continent pendant I’été boréal.

1.1.1 La zone de convergence intertropicale

Au dessus de I’ Afrique de I’Ouest, la convergence des deux flux Sud-Ouest (alizés)
et Nord-Est (Harmattan) forme une zone d’intense convection: la Zone de
Convergence Inter-Tropicale (ZCIT). La trace au sol de la ZCIT correspond au Front
Inter-Tropical (FIT) (voir figure 1.1) qui marque la zone de contact a la surface entre
les vents chauds et secs de Nord-Est et les vents plus frais et humides de Sud-Ouest.
Le FIT marque également la position de la convection séche. Cette zone est située plus
au nord que la zone de convection profonde dont I’extension verticale est plus
développée et peut atteindre 200 hPa.

L’évolution saisonniéere des anticyclones induit une variation latitudinale du FIT et
de la ZCIT. Ce systeme décrit un déplacement en direction du pdle nord entre janvier
et juillet ou le FIT atteint sa position latitudinale maximale vers 20°N. La position de
la ZCIT varie entre 5°N au printemps et une position stable vers 10°N I’été (Janicot et
al., 2008). A I’approche de I’hiver, le FIT et la ZCIT migrent inversement vers le sud.
Le déplacement du FIT s’accompagne a I’arriere d’un déplacement de la zone de
convection profonde. La figure 1.1 illustre le déplacement saisonnier du FIT et la
circulation moyenne des vents a 925 hPa en janvier et en ao(t 2006, calculés par le
Centre Européen pour les Prévisions Météorologiques a Moyen Terme (CEPMMT).

a)., ECMWF 01/2006 @ 925hPa b)  ECMWF 08/2006 @ 925hPa
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Fic. 1.1 — Circulation moyenne des vents (vecteurs bleu) (m/s) a 925hPa en janvier (a)
et en ao(t (b) 2006 calculés par le CEPMMT. Position du FIT (Ligne noire).
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1.1 Dynamique africaine et mise en place de la mousson.

1.1.2 La mise en place de la mousson Africaine

La dynamique méridienne de la circulation atmosphérique en Afrique équatoriale
implique des variations climatiques saisonniéres considérables créant I’alternance
entre la saison seche et la saison humide. La transition de la ZCIT entre une premiere
position d’équilibre & 5°N en mai-juin et une deuxiéme latitude d’équilibre a 10°N en
juillet-aolt marque P’installation du régime de mousson africaine. L’analyse des
précipitations en Afrique de I’Ouest sur la période 1968-1990 (figure 1.2) a montré
une augmentation graduelle des precipitations du printemps a I’été, puis une
diminution rapide en automne qui marque la fin de la saison humide (Sultan et Janicot,
2003).

FiG. 1.2 — Variabilité saisonniere des précipitations (mm/jour) a 15°N moyennées entre
1968 et 1990 et entre 10°W et 10°E (Sultan et Janicot, 2003).

Les premiéres pluies arrivent au printemps vers mi-avril et sont accompagnées
d’une intense activité convective. On observe ensuite une baisse des préecipitations et
une diminution dans I’intensité de la convection vers la fin du mois de mai. Les
phénomeénes pluvieux et I’activité convective reprennent ensuite progressivement
jusqu’a la fin du mois de juin ou on observe une deuxiéme phase de diminution
d’intensité par rapport a I’évolution saisonniere. La ZCIT arrive a ce moment a sa
latitude la plus au nord et marque ainsi la mise en place de la mousson africaine et de
la convection au Sahel. Sur les données des 23 années de la période 1968-1990
analysées par Janicot et al. (2008), la date moyenne marquant le début de la mousson
est le 24 juin avec un écart-type de 8 jours.

La mise en place de la mousson s’accompagne de nuages a forte extension
verticale, responsables des pluies intenses. Ces nuages, qu’on appelle communement
systémes convectifs, jouent un réle important dans la composition chimique au dessus
de I’ Afrique de I’Ouest.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

1.1.3 Circulation troposphérique en Afrique équatoriale

Les flux de mousson et d’Harmattan (figure 1.1) dominent la circulation des basses
couches en Afrique de I’Ouest. La couche de mousson atteint la hauteur de 3000 m. Dans
la moyenne troposphére, on trouve un vent thermique appelé Jet d’Est Africain (AEJ en
anglais) (Thorncroft and Blackburn, 1999). L’AEJ est centré vers 5°N-10°N et 10°W-
10°E en juin ou il atteint sa plus grande intensité (Sultan and Janicot 2003). Il se situe a
une altitude de 600-700hPa et sa vitesse moyenne peut atteindre 14 m/s. En juillet et en
aolt I’AEJ marque un déplacement vers le nord pour atteindre une position a environ
15°N et sa vitesse diminue a 10 m/s. A partir de septembre, I’AEJ redescend vers le sud
et sa vitesse augmente a 12 m/s. La figure 1.3 illustre les champs de vent ECMWF a
600hPa et I’AEJ.

ECI\I/IWF 08/2006 @ 700hPa
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FiG. 1.3 - Circulation moyenne des vents (vecteurs bleu) (m/s) a 700hPa en ao(t 2006
calculés par le CEPMMT.

La haute troposphére dans les régions tropicales est caractérisee par le Jet d’Est
tropical (TEJ en anglais). Ce jet est centré sur I’océan Indien a I’altitude 200hPa et se
prolonge jusqu’a I’Afrique de I’Ouest (Janicot et al. 2008). Il se renforce pendant la
saison de la mousson en juillet et en ao(t et sa vitesse peut atteindre 14m/s. Son intensité
diminue a partir de septembre. La figure 1.4 illustre les champs de vents calculés par le
CEPMMT & 200hPa et le TEJ.
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1.2 Généralités sur I’ozone dans I’atmosphére.
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FiG. 1.4 - Circulation moyenne des vents (vecteurs bleu) (m/s) a 200hPa en ao(t
2006 calculés par le CEPMMT.

1.2 Généralités sur I’ozone dans I’atmosphere

Depuis plusieurs années, la communauté scientifique porte un intérét accru a
I’0zone et a sa distribution dans I’atmosphére. Les diminutions de la teneur en ozone
dans la stratosphére sont en effet susceptibles de conséquences néfastes sur la vie
terrestre, puisque I’ozone stratosphérique est le principal protecteur contre les rayons
solaires ultraviolets néfastes a la santé humaine.

Dans la troposphere, I’ozone est par contre un polluant et joue un réle important
sur le climat en tant que gaz a effet de serre. Au dela d’une certaine concentration,
I’0zone peut causer des perturbations de la fonction respiratoire et endommager la
végétation. La production excessive de précurseurs de I’ozone est a l’origine
d’épisodes de pics de pollution dans la troposphere.

1.2.1 Les principaux précurseurs de I’ozone
L’ozone est produit par des réactions chimiques faisant intervenir des polluants
primaires émis directement dans I’atmosphere. Cette section est consacrée aux

principaux précurseurs de I’ozone: les composes azotés, le monoxyde de carbone et les
composés organiques volatiles.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

1.2.1.1 Les composés azotes

Les oxydes d’azote NO, (NO et NO,) sont principalement émis sous forme de
monoxyde d’azote NO. La conversion en dioxyde d’azote NO, se produit rapidement
aprés I’émission de NO. Un équilibre photochimique se crée donc entre les deux
especes et c’est la raison pour laquelle on les regroupe souvent sous le terme NO,.
Dans la troposphere, les principales sources de NO, sont anthropiques (combustions
fossiles et de la biomasse) (voir tableau 1.1). Des quantités importantes de NO, sont
également émises par les avions et les bateaux notamment dans I’hémisphere nord. Les
sources naturelles de NO, sont les émissions par les sols, les océans, les eclairs et les
intrusions stratospheriques. Bien que la contribution de ces sources soit moins grande
que les quantités émises par la combustion, elles ont néanmoins une importance
considérable. La production des NO, dans les éclairs influence en effet
considérablement la composition chimique de la haute et la moyenne troposphere dans
certaines régions caractérisées par de forts épisodes d’orages comme dans les
tropiques.

Les oxydes d’azote ont une durée de vie allant de quelques heures dans la couche
limite a quelques jours dans la haute troposphere. Etant donné leur courte durée de vie,
leur distribution permet de localiser les régions d’émissions. Les NO, sont assez
réactifs et sont principalement détruits par reaction chimique.

Sous le terme de NO, sont regroupés les NO, et d’autres especes qui permettent de
régénérer les NO,. Ces especes sont principalement I’acide nitrique (HNO3) et le
peroxy acétyle nitrate (PAN, CH3COO,NO,) et sont considéerés comme des réservoirs
de NO,. D’autres espéces telles que NO3, HNO,4 et N,Os sont également regroupées
dans le terme NO,.

Emissions Type Tg(N)/an
Sols 5.6
Naturelles Eclairs 5.0
Stratosphére <0.5

Fuel fossile et

Anthropiques domestique 33.0
Avions 0.7
Feux de biomasse 7.1
Total 51.9

TAB. 1.1 — Emissions de NO, en Tg(N)/an, selon I’estimation IPCC (2001).
1.2.1.2 Le monoxyde de carbone (CO)
Le CO provient principalement de la combustion incompléte de combustibles
fossiles (bois, hydrocarbures, charbon) ou des matiéres organiques (voir tableau 1.2).

La combustion des matiéres organiques se produit dans les feux de biomasse. Cette
source sera abordée plus en detail dans une prochaine section. L’oxydation du méthane
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1.2 Généralités sur I’ozone dans I’atmosphére.

(CH,4) et des Composés Organiques Volatiles (COVs) conduit également a la
production de quantités importantes de CO. Le CO est également émis naturellement
par la végétation, les océans et les sols mais les quantités émises sont faibles en
comparaison aux quantités émises par la combustion ou par I’oxydation de CH, et des
COVs.

Les principales sources d’émissions de CO sont liées a I’activité humaine et se
situent dans I’hémisphere nord et dans les tropiques. Cependant, étant donné la durée
de vie de CO qui est assez longue (jusqu’a 3 mois en moyenne), les processus de
transport dans I’atmosphére favorisent la redistribution vers d’autres régions. La
destruction de CO s’effectue par I’oxydation par les radicaux OH (R3& R4, section
1.2.2.1). L absorption au sol est également un puit de CO. Le cycle d’oxydation de CO
dépend des niveaux de NO,. Dans les regions polluées I’oxydation de CO conduit a la
production d’O3;. Dans des régions non polluées par contre, I’oxydation de CO a
tendance a détruire I’Os;.

Emissions de CO Tg(CO)/an
Oxydation de CH,4 800
Oxydation des VOCs biogénigues 700
Oxydation de I’acétone 20
Oxydation des VOCs industriels 110
Oxydation des VOCs issus des feux de biomasse 30
Végétation 150
Océan 50
Feux de biomasse 700
Fuel fossile et domestique 650
TOTAL 2780

TaB. 1.2 — Emissions de CO en Tg(CO)/an, selon I’estimation IPCC (2001).
1.2.1.3 Les composés organiques volatiles (COVs)

Les COVs ont des sources naturelles et anthropiques. L’isopréne (CsHg) et les
terpénes (CyoHig) représentent la plus grande fraction des COVs produits
naturellement par la végétation. Les sources anthropiques des COVs resultent
principalement de la combustion de la biomasse et des combustibles fossiles. Les
émissions anthropiques sont néanmoins moins importantes que les émissions
naturelles et sont principalement situées dans I’hémisphere nord.

La destruction des COVs s’effectue par des réactions avec l’ozone ou par
oxydation par les radicaux OH.

1.2.2 Sources et puits de I’ozone troposphérique
De nombreuses réactions chimiques plus ou moins complexes interviennent dans

les phénomenes de production et de destruction de I’ozone troposphérique. Seules les
principales réactions seront présentées dans cette section. De nombreux articles et
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ouvrages traitent d’une fagon détaillée de I’ozone troposphérique (Seinfeld and Pandis,
1998 ; Brasseur et al., 1999).

1.2.2.1 La production photochimique de I’O;

La production photochimique d’ O5 dans la troposphere résulte de la réaction entre
un atome d’oxygéne O(’P) et une molécule d’oxygéne O, en présence d’un troisiéme
corps qui stabilise les produits de la réaction :

0,+0(P)+M — O3+ M (R1)
L’atome d’oxygene est produit par photodissociation de NO, :
NO, + hv(A<400nm) — NO + O(°P) (R2)

Le NO formé par cette réaction est converti rapidement en NO, par une réaction avec
03 .
NO + 03 — N02 + 02 (R3)

Ces trois réactions conduisent donc a un équilibre chimique entre I’O; et les NO,.
Ainsi, pour une production nette d’Os, il faudra que la conversion de NO en NO, fasse
intervenir d’autres espéces que 1’O3. Ces especes sont les radicaux peroxyde HO,,
CH;0, et RO, (R=C,Hs ou un autre groupe organique supérieur), produits par
I’oxydation de CO, CH, et des COVs par le radical OH.

Les réactions permettant une production nette de I’ozone sont donc :

NO + HO, — NO, + OH (R4)
NO + CH302 — N02 + CH3O (R5)
NO + R02 - N02 + RO (R6)

Les réactions entre NO et les radicaux peroxyde ne se produisent cependant que
lorsque les concentrations de NO, sont supérieures a un niveau critique d’environ10-
20 pptv. Dans le cas ou les concentrations de NO, sont faibles, les radicaux peroxyde
conduisent a la destruction d’O3. Le radical OH joue donc un réle primordial dans le
cycle de production de I’ozone en tant que principal oxydant. Les mécanismes
d’oxydation dans la troposphére seront abordés plus en détail dans les prochaines
sections.

1.2.2.2 Destruction photochimique d’O;
La destruction de I’ozone dans la troposphére se produit par des réactions
photolytiques dans plusieurs domaines spectraux. Les rayonnements de longueur

d’onde au dessus de 310 nm conduisent a la photolyse de I’O3 et & la formation de
O(CP) (R7). L’0zone est cependant recomposé immédiatement par la réaction R1.
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O + hv(A>310nm) — O, + O(°P) (R7)

En dessous de 310 nm, la photolyse de I’0zone conduit & la formation de O(*D) qui
peut réagir avec la vapeur d’eau pour former OH (R8, R9).

O3 + hv(A<310nm) — O(‘D) + O, (R8)
O(‘D) + H,0 — 20H (R9)

La destruction de I’ozone dans I’atmosphére se produit également par des réactions
chimiques. Ainsi, lorsque les concentrations de NO, sont inférieures au niveau 10-20
pptv, les radicaux peroxyde, produits par I’oxydation de CO, CH, et des COVs par
OH, peuvent réagir avec I’O3 (R10) plutdt qu’avec NO (R4, R5, R6).

HO, + 03 > OH +2 0, (R10)

Cependant, lorsque les concentrations de NO, sont trés importantes, notamment
dans les centres villes, il peut y avoir aussi une destruction de I’ozone (R3). En effet,
les quantités de I’ozone produites photochimiquement sont moins importantes que les
quantités consommées lors de la conversion de NO en NO,. Enfin, la destruction de
I’0zone peut se produire également par réaction avec le radical OH pendant le jour :

03 + OH — H02 + 02 (Rll)
1.2.3 La capacité oxydante de la troposphére

Les précurseurs de I’ozone décrits précédemment peuvent influencer
considérablement le systeme climatique. Jusqu’a la période préindustrielle en général
et aux dernieres décennies en particulier, I’atmosphére, grace a sa capacité oxydante, a
«empéché » I’accumulation de polluants. L’atmosphére est dotée en effet d’un
systéeme « d’auto nettoyage ». Ce systeme conduit a la dissolution ou a I’absorption de
certaines especes chimiques grace au dépdt sec et humide, ou fait intervenir d’autres
especes pour convertir des polluants en non-polluants comme le H,O et O,.

Dans le cas du dépdt sec, des espéces chimiques sont absorbées par la végétation,
par I’eau ou le sol. Cependant, le dép6t sec se produit principalement dans la couche
limite. Le dépot humide se produit gréce aux précipitations et concerne uniquement les
especes chimiques solubles dans I’eau.

La capacité oxydante de la troposphére a été découverte dans les années 70.
Pressman et Warneck (1970) avaient noté que malgré I’augmentation des émissions de
CO dans les années 50 et 60, il n’y avait pas eu de répercussion considérable sur les
concentrations dans la troposphere. Levy et al. (1971) a montré la formation des
radicaux OH dans la troposphére et a suggéré leur r6le dans la destruction de CO.
Depuis, plusieurs autres oxydants ont été decouvert et les plus importants sont OH
(radical hydroxyle), NO; (radical nitrate), HO, (radicaux hydro peroxyle) et RO,
(radicaux peroxyle, R=C,Hs ou autre groupe organique supérieur) et H,O, (peroxyde
d’hydrogene). Ces oxydants influencent la durée de vie et les concentrations de
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nombreuses espéces chimiques dans I’atmosphere. Inversement, les concentrations des
gaz traces influencent les concentrations des oxydants. L’augmentation des émissions
conduit en effet globalement a une diminution des oxydants.

1.3 Sources d’émissions en Afrique

L’ objectif de cette section est de donner une description des principales sources
d’émissions de précurseurs de I’ozone en Afrique équatoriale. Ces sources sont
principalement liees aux emissions urbaines dans les mégacités africaines, a I’industrie
pétroliére et a la combustion de la biomasse. La densité de la couverture végétale et les
grands orages qui caractérisent les régions tropicales en général et I’Afrique
équatoriale en particulier influencent également le bilan chimique de cette région
respectivement par les émissions biogéniques de précurseurs de I’ozone et par des
émissions de NO, par les éclairs.

Les flux d’émissions donnés dans les figures de cette section proviennent du
cadastre d’émissions AMMA, présenté dans la section 1.5, utilisé dans ce travail de
these.

1.3.1 Les sources anthropiques
1.3.1.1 Combustion des combustibles fossiles

La croissance démographique accrue que connaissent certains pays africains ces
dernieres années a conduit a I’amplification du phénoméne d’urbanisation. Cette
surpopulation est également a I’origine de la création des mégacités. Par conséquence,
les besoins en moyens de transport urbains dans ces grandes villes ont sensiblement
évolué. Cependant, les difficultés économiques de ces pays ont conduit a des
politiques qui ont généré des dysfonctionnements dans les systémes de transport. Cela
a conduit notamment a I’accroissement de I’importation de véhicules d’occasion agés
et a I'utilisation de véhicules individuels tels que les cyclomoteurs. Ces différents
éléments ont pour conséquence une augmentation des émissions de polluants. Les
concentrations de CO,, NOx...etc. atteignent parfois des seuils qui peuvent avoir un
impact sur les plans sanitaires et environnemental. Sachant que I’Afrique est
caractérisée par les phénomenes de convection profonde, les émissions locales de
polluants dans certaines mégacités peuvent étre injectées rapidement en dehors des
basses couches et affecter ainsi significativement la composition chimique de la
troposphere.

La figure 1.5 montre les flux d’émissions de CO et de NO, par la combustion des
combustibles fossiles en Afrique dans [I’inventaire d’émissions RETRO2000
(http://www.retro.enes.org) (voir section 1.5). La distribution de ces émissions indique
que les régions les plus polluées en Afrique sont pres des cotes Guinéennes (le Nigeria
en particulier), ou I’activité pétroliere est importante, et dans les régions de I’ Afrique
de I’Est et de I’Afrique du Sud ou il y a une forte urbanisation et densité de la
population.
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1.3.1.2 Combustion de la biomasse

Les feux de biomasse sont trés répandus dans les régions tropicales notamment en
Afrique. Le brllage de la végétation a en effet une importance vitale pour de
nombreuses populations qui utilisent cette pratique pour leurs besoins en énergie
domestique (cuisine, chauffage par I’utilisation du bois) et pour cultiver leurs terres.
Ainsi, le brhlage pendant la saison séche permet de nettoyer et renouveler les
paturages. Il permet également le défrichement de nouvelles terres cultivables.

De nombreuses études concernant I’impact des émissions de la combustion de la
biomasse sur la chimie de la troposphere ont été menées. La production photochimique
de I’ozone par les émissions des feux de biomasse a I’échelle globale atteindrait 19%
selon Granier et al. (1996) et 20% selon Crutzen and Andreae (1990). La période des
feux de biomasse en Afrique correspond a la saison seche dans chaque hémisphere. Au
nord de I’équateur les feux de biomasse se produisent pendant I’hiver boréal entre
novembre et mars. Pendant la saison de la mousson entre avril et septembre, ce sont
les régions au sud de I’équateur qui sont dans la saison séche et les feux de biomasse
sont localisés dans ces régions. La figure 1.6, montre les flux d’émissions de CO par
les feux de biomasse en Afrique en janvier et en aolt 2006 (cadastre d’émissions
AMMA, voir section 1.5). En janvier, les émissions maximales de CO par les feux de
biomasse se trouvent au sud du Sahel entre 5°N et 15°N. Des émissions élevées sont
localisées entre le Nigeria et I’Ethiopie. En aoQt, les émissions des feux de biomasse
sont localisées dans I’hémisphere sud en Afrique centrale.
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FiG. 3.6 — Flux dn’émmissigns Ele 50 [kg(CO)/m?/s] pér les feux de biomasse en Afrique
en janvier (a) et en aodt (b) 2006. Cadastre démissions AMMA (voir section 1.5).

1.3.2 Les émissions biogéniques

Les émissions biogéniques sont issues soit directement de la végetation, soit des
sols suite a la dégradation de matieres organiques. La vegétation permet de produire
une large varieté de composés organiques volatiles (COVs) (Kesselmeier et Staudt,
1999). Les émissions d’isopréne (CsHg) dominent la production des COVs par la
vegétation (Fehsenfeld et al., 1992 ; Guenther et al., 1995). Les terpenes et le méthanol
(CH3;0H) sont également émis en quantités importantes par la végétation. La
répartition de la végeétation en Afrique équatoriale (figure 1.7) indique une large
densité des foréts et de la savane dans les régions proches du Golfe de Guinée et en
Afrique centrale dans le bassin du Congo. Ces régions peuvent ainsi étre des sources
importantes d’émissions de COVs.
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FiG. 1.7 - Répartition géographique des types de végétation en Afrique.
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1.3 Sources d’émissions en Afrique.

La figure 1.8 représente les flux d’émissions biogéniques d’isoprene en Afrique en
janvier et en ao(t 2006 (d’apres Lathiere et al., 2005). Les fortes émissions d’isoprénes
sont localisees en Afrique de I’Ouest et dans le bassin du Congo. Il y a donc une
adéquation entre les régions boisées et les flux élevés d’émissions d’isopréne.

a) isopréne 01/2006 b) isopréne 08/2006
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FiG. 1.8 — Flux d’émissions biogéniques d’isoBrér{:a [kg (C“j)/mmzls]men ,&friaue Tan janvier
(@) et en aodt (b) 2006 (d’apres Lathiere et al., 2005).
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Les sols sont aussi une source significative pour le méthane (CH,), le monoxyde
d’azote (NO) et le peroxyde d’azote (N,0). La figure 1.9 montre les flux d’émissions
de NO par les sols en Afrique en janvier et en ao(t 2006, calculés par Yienger and
Levy (1995). D’importantes quantités de NO sont émises en Afrique de I’Ouest et en
Afrique centrale en janvier. En aolt, pendant la saison humide, les émissions
maximales de NO sont localisées au Sahel et dans le bassin du Congo. Les régions du
Sahel sont pauvres en couverture végetale (principalement des steppes boiseuses ou
des savanes herbeuses). L’arrivée des pluies dans ces régions pendant la saison de la
mousson peut accroitre I’activité biologique et bactérienne dans les sols (Jaeglé et al.,
2005). Ces régions émettent ainsi des quantités importantes de NO. Les
caractéristiques de la couverture végétale en Afrique de I’Ouest indiquent ainsi que les
émissions biogéniques sont une source importante de précurseurs de I’ozone dans cette
région notamment pendant la saison humide.
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FiG. 1.9 — Flux d’émissions de NO [kg (N)/mzlmoié] par les sols en Afrique en janvier
(a) et en aodt (b) 2006 (d’apres Yienger and Levy, 1995).

1.3.3 Emissions de NO, par les éclairs

Plusieurs études ont montré I’importance des NO, produits par les éclairs sur la
chimie troposphérique (e.g. Labrador et al., 2005 ; Bond et al., 2002). Les NOy
interviennent en effet dans plusieurs réactions chimiques (voir section 1.2, réactions
R2, R3, R4 ,R5 et R6) et leur disponibilite affecte considérablement les concentrations
de I’0zone.

L’Afrique équatoriale, comme dans les autres régions tropicales, est caractérisée
par une importante activité orageuse source des éclairs. La climatologie de la
distribution  des éclairs (figure 1.10) observés par les instruments OTD/LIS
(http://thunder.nsstc.nasa.gov/index.html) entre 1995 et 2005 montre que la fréquence
des éclairs augmente pendant les saisons humides de chaque hémisphere. Ainsi, en
janvier des fréquences importantes d’éclairs ont été observées en Afrique centrale. Des
quantités importantes ont été observées également dans I’hémisphere nord pendant la
saison de la mousson en aodt.

a) Flashes - janvier lashes/km2/an
' ey R |

- I L ..

FiG. 1.10 - Climatologie (1995-2005) des fréquences des éclairs (flashes/km2/an)
observées par les instruments OTD & LIS (http://thunder.nsstc.nasa.gov/index.html)
en janvier (a) et en aodt (b).

26



1.4 AMMA - Un projet de recherche sur la mousson africaine.

1.4 AMMA - Un projet de recherche sur la mousson africaine

Cette section présente les motivations de la communauté scientifique internationale
pour I’étude et la compréhension de la mousson en Afrique de I’Ouest, qui ont conduit
a la création et a la réalisation du projet AMMA (Analyses Multidisciplinaires de la
Mousson Africaine). Cette section présente aussi les données utilisees pour réaliser les
études présentées aux chapitres 3, 4 et 5. Ces données sont les mesures chimiques
collectées pendant la campagne d’observations AMMA en été 2006, et les données
additionnelles disponibles (sondages de I’ozone a Cotonou et données du programme
MOZAIC).

1.4.1 Historique, motivations et objectifs principaux du projet AMMA

Les pluies en Afrique de I’Ouest sont caractérisées par une variabilité importante et
irréguliere depuis les années 50s : abondantes pendant les années 50s et 60s, des
périodes de grande sécheresse ont ensuite été observées dans toute I’Afrique de
I’Ouest entre les années 70s et 90s. Les années extrémement séches ont eu des impacts
environnementaux et socio-économiques importants : dégradation du sol, sécurité
alimentaire et en eau dans cette région. Le manque rapide des ressources en eau a été
dramatique pour la population, essentiellement dépendante de I’agriculture, et pour
I’économie des pays Ouest-Africains. Des usines ont du fermer pendant plusieurs
annees et la production agricole a fortement diminué. La croissance économique de
certains pays a été tres affectée.

Les famines au Sahel pendant les années 70s et 80s ont motivé plusieurs
chercheurs pour étudier et évaluer les mécanismes physiques de cette variabilité des
précipitations de maniére a améliorer la prévision saisonniere. La mousson Ouest-
Africaine a été désignée comme I’un des facteurs climatiques de contréle de la
variabilité des précipitations. Des études de modélisation (e.g. Semazzi et al., 1996 ;
Semazzi et Sun, 1997 ; Wang et Eltahir, 2000) ont montré que d’autres facteurs, tels
que la couverture végétale, la topographie et les océans, jouent également un réle
important sur la dynamique atmosphérique et I’établissement de la circulation de la
mousson sur I’Afrique de I’Ouest. L’activité humaine est un facteur non négligeable
de contréle de la pluviométrie. D’apres Zhang et Eltahir (1998), en effet, une
diminution de la couverture végétale sur la région Soudano-Guinéenne peut avoir une
influence non négligeable sur les précipitations de cette région.

Au réle important de I’Afrique de I’Ouest sur le systéme climatique de la terre
s’ajoute un réle important sur la chimie de I’atmosphére. La section précédente a
montré que I’ Afrique équatoriale est une source importante de précurseurs de I’ozone.
Les feux de savane et des écosystemes forestiers, les éclairs, I’activité humaine
produisent des quantités importantes de gaz réactifs et de particules qui affectent le
bilan chimique de la troposphére et le bilan radiatif a I’échelle régionale. Le transport a
grande échelle de ces émissions peut également influencer la composition chimique
d’autres régions de la planéte.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

C’est pour comprendre les mécanismes de la mousson Africaine que le projet
AMMA a été construit par un groupe international de scientifiques. Les objectifs
définis pour ce projet sont :

e Améliorer notre compréhension de la mousson d’Afrique de I’Ouest et de son
impact sur I’environnement physique, chimique et biologique a I’échelle
régionale et globale ;

e Fournir les connaissances scientifiques de base qui permettront d’établir les
liens entre la variabilité climatique et les problemes de santé, de ressources en
eau et de sécurité alimentaire ainsi que de définir des stratégies de surveillance
appropriées ;

e Veiller a ce que cette recherche multidisciplinaire réalisée au sein d’AMMA
bénéficie aux activités de prévision et de prise de décision.

1.4.2 La campagne AMMA en été 2006

Le programme de mesures AMMA est constitué de plusieurs périodes
d’observations (e.g. période d’observation a long terme, période d’observation
spéciale) definies dans un plan scientifique international  (http://amma-
international.org/library/docs/AMMA _ISP_May2005.pdf). Les données AMMA
utilisées dans cette these ont été mesurées pendant la période d’observation spéciale
(SOP2/Special Observation periode, en anglais) en juillet et en aolt 2006. Pendant
cette période, cing avions de recherche (B_146, ATR, Falcon Francais F_F20, Falcon
Allemand D_F20, Geophysica M55) provenant de différents pays (France, Allemagne,
Angleterre et Russie) ont été utilisés afin d’acquérir des informations sur les propriétés
physico-chimiques de la troposphére et de la basse stratosphere au dessus de I’ Afrique
de I’Ouest. Certains avions ont effectué des mesures dans les basses et moyennes
couches de I’atmosphere (ATR, B_146), d’autres ont pu voler a des altitudes plus
hautes de la troposphere (F_F20, D_F20) et jusqu’a la basse stratosphére (M55). Les
vols ont été effectués principalement dans la région 2°N-20°N et 10°W-7°E (figure
1.11). Les mesures des avions permettent ainsi de caractériser la composition chimique
de toute la troposphére en Afrique de I’Ouest.
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Fic. 1.11 — Trajectoires des avions (a) M55, D_F20, F F20, B 146 et ATR pendant la
période d’observation spéciale SOP2 en juillet et en ao(t 2006 (Reeves et al., 2010) ;

Altitudes des vols des avions en fonction de la latitude (b).

Les avions AMMA ont été équipés de plusieurs instruments qui ont permis de
mesurer I’ozone et plusieurs de ses précurseurs (e.g. CO, NOx, COVs) ainsi que des
aérosols. Le tableau 1.3 montre une liste des principales especes chimiques mesurées
par chaque avion et utilisées dans cette thése. Une description détaillée des plans de
vols des cing avions ainsi que des instruments de mesures est donnée par Reeves et al.

(2010).
ATR B 146 F F20 D _F20 M55

O3 X X X X X
CO X X X X X
NO X X X
NO, X
NO, X X
HCHO X X
H,0, X
isoprene X

TaB. 1.3 — Principales espéces chimiques mesurées par les avions AMMA et utilisées

dans cette thése.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

1.4.3 Observations MOZAIC

Dans le cadre du programme MOZAIC (Measurement of OZone and water vapour
by Airbus In-service airCraft) (Marenco et al., 1998), nous disposons de mesures
additionnelles de CO et d’O3; mesurées en juillet et en aot 2006. Ces mesures ont été
effectuées chaque jour le long des vols entre Windhoek en Namibie (22.5°S, 17.5°E)
et Frankfurt en Allemagne (50°N, 8.6°E) d’une part, Londres (51.15°N, 0.19°W)
d’autre part. La figure 1.12 montre les trajectoires de vol des avions MOZAIC. Les
données MOZAIC sont intéressantes dans la mesure ou elles ont été mesurees au
dessus de la région des feux de biomasse en Afrique centrale et au dessus de I’ Afrique
de I’Ouest. Ces données vont donc apporter des informations complémentaires pour
caractériser la distribution d’O3; et de CO dans la haute troposphere.

Fic. 1.12 — Trajectoires de vol des avions MOZAIC en juillet et aolt 2006 entre
Windhoek (22.5°S, 17.5°E) et Frankfurt en Allemagne (50°N, 8.6°E) et entre
Windhoek et Londres (51.15°N, 0.19°W).

Les mesures aéroportées de la campagne AMMA sont utilisées aux chapitres 3, 4 et
5 pour analyser la composition chimique de la troposphere en Afrique de I’Ouest. En
plus de ces mesures et des données MOZAIC, des sondages de I’ozone (22 sondages)
ont été effectués aussi dans le cadre du projet AMMA a Cotonou (Bénin) (Thouret et
al., 2009, en préparation) entre juin et ao(t 2006. Ces données sont également utilisées
dans I’étude de I’influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale,
présentée au chapitre 4.
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1.5 Cadastres d’émissions utilisés.

1.5 Cadastres d’émissions utilisés

Comme il a été indiqué dans les parties 1.2 et 1.3, les émissions chimiques
africaines jouent un réle important sur le bilan de I’ozone. Celles liées aux feux de la
biomasse en particulier sont relativement incertaines et ont été réévaluées dans le cadre
du projet AMMA. Cette section présente les nouveaux cadastres d’émissions propres
au projet AMMA et d’autres émissions utilisees en comparaison. Ces deux cadastres
d’émissions, que nous désignerons par AMMA et WERF tout au long de cette these,
ont été utilisés pour les simulation du modele global LMDz-INCA (Hauglustaine et al.,
2004 ; Folberth et al., 2006), décrit au chapitre 2. Le tableau 1.4 montre les jeux de
données qui caracterisent chaque cadastre.

Dans le cadastre WERF, les émissions de surface par les feux de biomasse pour
I’année 2006 sont basées sur I’inventaire GFED (van der Werf et al., 2006). Les flux
d’émissions (e.g. CO, NO,) sont estimés en utilisant les observations des surfaces
brllées par le satellite MODIS (Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer)
(Giglio et al., 2006). Les facteurs d’émissions donnés par Andreae and Merlet (2001)
ont été utilisés ensuite pour calculer les flux d’émissions des COVs par les feux de
biomasse. Les émissions anthropiques (industrie, rejets urbains) sont basées sur
I’inventaire EDGAR v3.2 (Olivier and Berdowski, 2001). Les émissions anthropiques
de COVs sont basées sur I’inventaire EDGAR v2.0 (Olivier et al., 2001). Les
émissions EDGAR sont représentatives de I’année 1995. Les émissions de NO, par les
bateaux, calculées par Corbett et al. (1999) ont également eté considerées. La base de
données GEIA (Global Emission Inventory Activity) (http://www.geiacenter.org) a été
utilisée pour introduire les émissions biogéniques.

La particularitt du cadastre d’émissions AMMA consiste en [I’utilisation
d’émissions des feux de biomasse et d’émissions anthropiques en Afrique,
spécialement développées dans le cadre du projet AMMA pour I’année 2006 (Liousse
etal., 2010). Les flux d’émissions par les feux de biomasse sont estimés en utilisant les
données de surfaces brilées du satellite SPOT-VEGETATION (Michel et al., 2005).
En dehors du continent Africain, les émissions par les feux de biomasse et les
émissions anthropiques utilisées sont basées respectivement sur les inventaires GFED
(van der Werf et al., 2006) et RETRO (pour I’année 2000) (http://www.retro.enes.org).
Les émissions biogéniques d’isoprene, méthanol, terpenes et d’acétone ont éte
préparées par le modéle global de végétation ORCHIDEE (Organizing Carbon ad
Hydrology in Dynamic EcosystEms) (Krinner et al., 2005). Une description et une
évaluation détaillées des émissions de ce modele ont été effectuées par Lathiére et al.
(2005, 2006). La base de donnees GEIA a été utilisée pour introduire les autres
émissions biogéniques (e.g. émissions océaniques, autres COVs biogéniques). Les
émissions de NO, par les bateaux sont basées sur I’inventaire RETRO.

Les émissions de NO, par les sols, par les avions et par les éclairs dans les deux
cadastres WERF et AMMA sont basées respectivement sur les inventaires de Yienger
and Levy (1995), Gardner et al. (1998) et Jourdain and Hauglustaine (2001).
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

Emissions WERF AMMA
Feux de biomasse | GFED (van der Werf et al., |- Liousse et al. (2010) en Afrique
2006) - GFED (van der Werf et al., 2006) en
dehors de I’ Afrique
Anthropiques EDGAR v2.0 et v3.2 - Liousse et al. (2010) en Afrique

(Olivier and Berdowski, |- RETRO2000 en dehors de I’Afrique
2001; Olivier et al., 1996)
Corbett et al. (1999)

Biogeniques GEIA Lathiere et al. (2005, 2006)
GEIA (émissions océaniques et autres
COVs)
NO, par lessols | Yiengerand Levy (1995) Yienger and Levy (1995)
NO, par les avions|  Gardner et al. (1998) Gardner et al. (1998)
NOy par les éclairs| Jourdain and Hauglustaine Jourdain and Hauglustaine (2001)
(2001)

TaB. 1.4 — Différents inventaires d’émissions utilisés dans les cadastres d’émissions
WERF et AMMA.

Le tableau 1.5 montre les quantités d’émissions totales et les quantités calculees
en Afrique de CO, NO,, isopréne et des COVs (somme totale) dans les cadastres
d’émissions WERF et AMMA. Les quantités d’émissions de CO dans le cadastre
AMMA sont supérieures de 12% et 14% a celles du cadastre WERF, respectivement
en quantité totale et en Afrique. Les quantités globales d’émissions de NO, dans le
cadastre AMMA sont supérieures de 8% a celles de WERF. En Afrique, elles sont
environ deux fois supérieures. Les quantités d’émissions d’isoprene sont inférieures de
17% dans I’inventaire AMMA en Afrique et de 8% en quantité totale. Les quantités
totales des emissions des COVs en Afrique sont presque identiques dans les deux
cadastres. En quantité totale, elles sont supérieures de 8.5% dans le cadastre AMMA.

Espéces WERF AMMA AMMA-WERF
CcO Globe: 1036,2 | Globe: 1164.9 Globe: 128.7
[T9(CO)/an]|  Afrique: 236 Afrique: 369 Afrique: 33
NOy Global: 39.45 Globe: 42.63 Globe: 3.18

[Ta(N)/an] [~ Afrique: 6.15 | Afrique:11.12 | Afrique: 4.97
Isopréne Globe: 502.5 Globe: 461.2 Globe: -41.3

[Tg(C)/an] Afrique: 126.2 | Afrique: 104.35 | Afrique: -21.85

COVs Globe: 850.5 Globe: 922.2 Globe: 72.3
[T9(C)an] ["Afrique: 197.45 | Afrique: 194.6 | Afrique: -2.85

TAB. 1.5 — Quantités des émissions de CO (Tg(CO)/an), NO, (Tg(N)/an), isopréne
(Tg(C)/an) et des COVs (Tg(C)/an), totales et calculées sur I’Afrique, dans les
cadastres d’émissions WERF et AMMA. Différences absolues entre les quantités
calculées (AMMA-WERF).
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1.5 Cadastres d’émissions utilisés.

La figure 1.13 représente les différentes contributions aux quantités d’émissions
globales de CO et de NO, dans les cadastres WERF et AMMA. Les quantites
d’émissions de CO anthropiques (Anthro) et par les feux de biomasse (FB) sont
supérieures de 19% et 34% respectivement dans le cadastre AMMA. Les autres
contributions (Autre) qui correspondent aux émissions océaniques, combustion des
déchets agricoles et combustion biofuel sont plus importantes dans le cadastre WERF
(+30%). Les quantités d’emissions de NO, anthropiques et par les bateaux sont
presque identiques dans les deux cadastres d’émissions. La contribution des feux de
biomasse est plus importante dans le cadastre AMMA (+30%).

a)
WERF AMMA
258,9 180,9
B1| Anthro 386,0
E2 FB
o3| Autre
391,3
b)
WERF AMMA
3,08 3,6
@ 1| Anthro 548 548
m2 FB
o3| BIO 24,74
6,84 24,05 ,
04| Bateaux 8,82

Fic. 1.13 — Différentes contributions aux émissions totales de CO (a) et NO, (b) dans
les cadastres d’émissions WERF et AMMA. Contribution des émissions anthropiques
(Anthro), feux de biomasse (FB), biogéniques (BIO), des bateaux et les autres
contributions au CO (autre) qui correspondent aux émissions océaniques, combustion
des déchets agricoles et combustion biofuel.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

La figure 1.14 montre la distribution des émissions de CO et de NO, en Afrique en
aolt 2006 dans les cadastres d’émissions AMMA et WERF. Les quantités d’émissions
de CO en Afrique centrale, dont les valeurs élevées sont dues aux feux de biomasse,
sont plus élevées dans I’inventaire AMMA. La distribution spatiale des émissions de
CO est différente dans les deux cadastres. L’influence des emissions des feux de
biomasse s’étend jusqu’a I’Afrique du Sud dans I’inventaire AMMA. En Afrique de
I’Ouest, la distribution spatiale des émissions de CO est plus grande dans cet
inventaire également et des quantités élevées sont émises jusqu’a 20°N. Les émissions
de NO, sont également plus élevées et leur distribution spatiale est plus étendue dans
I’inventaire AMMA. Des quantités plus élevées de NO, sont émises notamment en
Afrique de I’Ouest, en Afrique centrale et en Afrique du Sud dans cet inventaire en
comparaison avec I’inventaire WERF.
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FiG. 1.14 — Flux d’émissions totales de CO [kg (CO)/m?/s] (a, b) et NOy [kg (N)/m?/s]
(c, d) en Afrique en ao(t 2006 dans les cadastres d’émissions AMMA (a, ¢) et WERF
(b, d).
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1.5 Cadastres d’émissions utilisés.

La figure 1.15 represente les flux d’émissions de HCHO en Afrique en ao(t 2006
dans les cadastres d’émissions AMMA et WERF. Les quantités d’émissions de HCHO
sont plus élevées dans I’inventaire AMMA au nord de I’équateur. En Afrique centrale,
les quantités d’émissions de HCHO, dues aux feux de biomasse, sont plus élevées dans
I’inventaire WERF.

a) AMMA HCHO 08/200 b) WERF HCHO 08/2006
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Fic, 1&5 - Fllrx dTémiossiduns t%tales de HCHO [Kg (C)/m?/s] en Afrique en ao(it 2006
dans les cadastres d’émissions AMMA (a) et WERF (b).

La figure 1.16 représente les flux d’émissions d’isoprene dans I’inventaire
WERF en Afrique en aodt 2006. La comparaison avec le cadastre d’eémissions AMMA
(figure 1.6) montre que des quantités plus élevées d’isoprene sont émises par la
végétation entre 5°N et 15°N dans I’inventaire WERF. Les émissions d’isopréne sont
cependant plus élevées dans le bassin du Congo dans I’inventaire AMMA.
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dans le cadastre d’émissions WERF.
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Chapitre 1. Contexte scientifique.

1.6 Conclusion

Ce chapitre a permis de présenter les principaux processus qui caractérisent la
circulation atmosphérique en Afrique équatoriale. La dynamique Africaine est
caractérisée par des systéemes anticycloniques (Sahara, Sainte-Hélene) qui sont a
I’origine des flux d’Harmattan et des flux de mousson dans les basses couches de la
troposphere. La convergence de ces masses d’air forme la Zone de Convergence Inter-
Tropicale (ZCIT) qui est une zone d’intense convection. L’évolution saisonniére des
systéemes anticycloniques en Afrique conduit a une variation latitudinale de la position
de la ZCIT. Cette derniére migre de 5°N a 10°N progressivement entre I’hiver et I’été
boréal. La transition de la ZCIT vers le nord en juillet-aot marque I’installation du
régime de mousson africaine. La circulation troposphérique en Afrique équatoriale est
caractérisée aussi par les Jets d’Est Africains (AEJ). Ces vents thermiques sont centrés
vers 5°N-10°N et 10°W-10°E et se situent a une altitude de 600-700 hPa. La haute
troposphére est caractérisée par le Jet d’Est tropical (TEJ) qui est centré sur I’océan
Indien a I’altitude 200 hPa.

Ce chapitre a permis également de faire un rappel des principaux processus de
formation et de destruction de I’0zone dans I’atmosphére et des principales sources
d’émissions de précurseurs de I’0zone en Afrique. Ces sources sont principalement
lices aux émissions des feux de biomasse qui ont lieu dans la saison seche de chaque
hémisphére (été boréal pour I’Afrique centrale et hiver boréal pour I’Afrique de
I’Ouest), aux rejets urbaines d’émissions anthropiques dans les mégapoles africaines, a
I’industrie pétroliere dans certains pays (e.g. Nigeria) et aux différentes émissions
naturelles (émissions de COVs biogéniques, de NO par les sols et par les éclairs).

Dans le cadre du projet AMMA, dédié a I’étude des mécanismes de la mousson
africaine, une campagne d’observations a été réalisée en Afrique de I’Ouest pendant
I’éte 2006. Des mesures de plusieurs espéces chimiques (e.g. CO, Oz, NO,, isoprene,
HCHO, H,0,) ont été effectuées par cinq avions (B_146, ATR, F_F20, D_F20 et
M55) en juillet et aolt 2006 dans presque toute la troposphére en Afrique de I’Ouest.
Des sondages de I’0zone ont également été effectués a Cotonou (Bénin) entre juin et
ao(t 2006. En plus de ces données, les mesures de CO et d’O; effectuées dans le cadre
du programme MOZAIC ont été utilisées dans cette thése pour analyser la distribution
de I’ozone et de ses précurseurs en Afrique de I’Ouest et pour évaluer les
performances du modéle global LMDz_INCA dans cette région. Les résultats de cette
étude seront présentés aux chapitres suivants (2, 3, 4 et 5).

Les cadastres d’émissions AMMA et WERF utilisés dans les simulations du
modéle LMDz _INCA, présentées dans le chapitre 2, ont été decrits dans ce chapitre.
Ces deux cadastres sont basés sur des inventaires différents, notamment pour les
émissions des feux de biomasse, les émissions anthropiques et les émissions
biogéniques. Le cadastre d’émissions AMMA utilise les emissions des feux de
biomasse et les émissions anthropiques en Afrique développées dans le cadre du projet
AMMA. La comparaison des deux cadastres montre qu’ils sont différents aussi bien
dans la distribution spatiale des émissions que par les quantités d’émissions utilisées.
En Afrique, les quantités d’émissions de CO et de NO, sont plus élevées dans le
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cadastre AMMA (tableau 1.5). La comparaison des deux inventaires montre que la
contribution des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale et des emissions
anthropiques de CO est plus élevée dans I’inventaire AMMA. Les quantités totales de
COVs sont presque identiques dans les deux cadastres. Cependant, des quantités
d’isopréne plus élevées sont émises par la vegétation en Afrique de I’Ouest dans
I’inventaire WERF. Les émissions de HCHO dans cette région sont par contre plus
élevées dans le cadastre AMMA. Les cadastres d’émissions AMMA et WERF sont
utilisés pour évaluer I'impact des émissions sur les resultats de LMDz_INCA. Les
résultats de cette etude seront présentés et compares aux donnees satellites disponibles
en 2006 et aux données de la campagne AMMA dans les chapitres suivants.
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Chapitre 2

Description et évaluation globale du modele
LMDz _INCA.

Ce chapitre est consacre a la présentation du modele LMDz_INCA et a I’évaluation
des résultats des simulations réalisées dans cette thése pour étudier la distribution de
I’0zone et de ses précurseurs dans la troposphere en Afrique de I’Ouest. Les premiéres
sections présentent une description générale des différentes paramétrisations
implémentées dans le modéle, notamment pour représenter les processus de transport
dans LMDz, et les caractéristiques du module de chimie INCA. L’évaluation des
performances de LMDz_INCA est ensuite présentée en comparant les distributions
globales des especes chimiques (CO, O3, NO, et HCHO) dans la troposphere simulées
pour I’année 2006, aux mesures satellites disponibles. Cette évaluation permettra de
voir si le modéle reproduit correctement les zones de pollution observées ainsi que la
variabilité saisonniere de la distribution de ces especes chimiques. Une attention
particuliere sera portée aux performances du modele en Afrique. Enfin, les résultats de
LMDz _INCA sont comparés aux résultats d’autres modeles globaux en utilisant
notamment des traceurs inertes émis en Afrique. Cela permettra de mieux comprendre
les résultats du modéle et d’étudier I’impact des incertitudes qui subsistent
actuellement dans les paramétrisations et les schémas chimiques des modeéles globaux.
Une évaluation plus compléte des simulations de LMDz_INCA réalisées est présentée
dans les chapitres 3, 4 et 5 avec des comparaisons aux observations in-situ de la
campagne AMMA.

2.1 Description genérale du modéle LMDz

Le modele LMDz (Laboratoire de Météorologie Dynamique, Zoom) est un modele
de circulation générale de I’atmosphére developpé initialement par Sadourny and
Laval (1984) au Laboratoire de Météorologie Dynamique (LMD). Comme tous les
modeles de circulation générale atmosphérique, LMDz est bati sur la résolution
numérique des équations primitives de la météorologie : I’équation de conservation de
la quantité de mouvement, I’équation thermodynamique, I’équation hydrostatique et
I’équation de continuité. Ces équations sont discrétisées sur une grille horizontale,
rectangulaire dans le plan longitude-latitude, de type Arakawa-C (Mesinger et
Arakawa, 1976). La discrétisation de ces équations primitives est effectuée avec un pas
de temps de 3 minutes (Harzallah and Sadourny, 1995; Le Treut et al., 1994).
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Chapitre2. Evaluation globale du modéle LMDz_INCA.

LMDz effectue des calculs en chaque point d’un maillage tridimensionnel (3D) qui

couvre I’ensemble de I’atmosphere. 11 est séparé en deux parties :

e D’une part la partie dynamique contenant la résolution numerique des équations
géneérales de la circulation atmospheérique. Cette partie est commune a toutes les
atmospheres de type terrestre. Les calculs concernant cette partie sont effectués
sur la grille 3D avec des échanges horizontaux entre mailles. Le transport a
grande échelle des traceurs (y compris la vapeur d’eau) est réalisé suivant le
schéma de Van Leer (1977) mis en ceuvre et testé dans LMDz par Hourdin et
Armengaud (1999).

e D’autre part la partie physique qui regroupe I’ensemble des paramétrisations
physiques qui caractérisent I’atmosphére planétaire considerée : le transfert
radiatif, la convection, les nuages...etc. Cette partie peut également étre utilisée
pour effectuer des simulations sur une colonne de I’atmosphere. Le transfert
radiatif est calculé suivant les pramétrisations de Fouquart and Bonnel (1980) et
Mocrette (1991). La turbulence dans la couche limite est représentée au travers
d’une diffusion turbulente suivant le modéle de Louis (1979). La génération des
ondes de gravité par I’orographie est paramétrée selon Lott et Miller (1997) et
Lott (1999). La paramétrisation de la convection profonde est décrite dans la
prochaine section.

La version de LMDz utilisée dans cette these (LMDz4) et ses performances sont
décrites dans Hourdin et al. (2006). Cette version du modele a une résolution
horizontale de 2.5° en latitude et 3.75° en longitude (96x72 mailles). On obtient alors
horizontalement des mailles de I’ordre de 400x280 kilometres vers I’équateur. Cette
grille peut étre affinée par un « zoom » sur une région particuliere pour atteindre une
résolution horizontale de quelques dizaines de kilometres. Sur la verticale, le modéle
comporte 19 niveaux d’altitude qui sont répartis du sol jusqu’a pres de 3 hPa (figure
2.1). Cela correspond a une résolution d’environ 300-500m en basse altitude (le
premier niveau est a 70m), et a une résolution d’environ 2km au niveau de la
tropopause (avec 7-9 niveaux situés dans la stratosphere). La répartition des couches
verticales est irréguliére, afin de permettre une plus grande précision au niveau du sol.
Elle a été définie suivant un systéme de coordonnées hybrides équivalentes o (pression
p normalisée par sa valeur a la surface ps : o =p/ps) prés de la surface et a pression p
plus haut. Cela afin d’assurer la stabilité numérique et la précision du calcul. Une
version a 50 niveaux verticaux, répartis entre le sol et le niveau de pression 0.07hPa, a
été développée récemment, notamment pour étudier la stratosphere (Lott et al., 2005).
La figure 2.1 représente la structure verticale des versions tropospheriques et
stratosphériques de LMDz.
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2.1.1 Paramétrisation de la convection dans LMDz

Les versions les plus récentes de LMDz utilisent les schémas de Tiedtke (1989) et
de Kerry Emanuel (1991, 1993) pour paramétriser la convection. Il est possible
d’activer, au choix, I’'une ou I’autre paramétrisation. La convection dans ces deux
schémas est decrite par un ensemble de flux de masse, ascendants et descendants, qui
induisent I’entrainement et le détrainement de masses d’air entre le nuage convectif et
I’environnement extérieur. Ces flux ascendants et descendants sont traités
explicitement dans le modele. On désigne souvent ces types de schemas par “schémas
en flux de masse”. La fraction nuageuse associée a la convection est prédite a partir du
contenu en eau des nuages, lui-méme prédit par le schéma en flux de masse au travers
d'une distribution statistigue (Bony and Emanuel, 2001). En plus des nuages
convectifs, on prédit des nuages stratiformes a partir de I'eau totale dans la maille et de
I'hnumidité a saturation, en imposant une distribution statistique.

Les schémas de Tiedtke et de Kerry Emanuel présentent plusieurs avantages en
comparaison aux schémas de convection classiques, dits d’ajustement :
e un meilleur transport vertical des traceurs, en particulier la vapeur d’eau.
e une paramétrisation plus précise de la microphysique des nuages.
o un meilleur diagnostic de la distribution verticale de I’eau liquide.
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Chapitre 2. Evaluation globale du modéle LMDz_INCA.

Le schéma de Tiedtke

Le schéma de Tiedtke ne différencie que deux flux de masse, un ascendant et
I’autre descendant. Le transport est réalisé par une ascendance et une descente
homogenes. L'entrainement est dd aux échanges turbulents entre I'environnement et le
nuage et a la convergence de grande échelle. Le détrainement est di aux échanges
turbulents et a la divergence de grande échelle au sommet du nuage. Il a lieu vers le
niveau de flottabilité nulle. Le flux de masse a la base du nuage est déterminé a partir
de la convergence de la vapeur d'eau a grande échelle pour la convection profonde.
Pour la convection peu profonde, I’origine de la convection provient de la couche
limite. L”humidité est apportée par I’évaporation de surface. Le schéma de convection
utilisé par le modele est proche de la version originale de Tiedtke (1998).

Le schéma de Kerry Emanuel

C’est un schéma avec de multiples flux de masse, a flottabilités différentiées. L air
d’une couche sous-nuageuse est soulevé adiabatiquement jusqu’a chaque niveau i
entre la base du nuage et le niveau de flottabilité neutre. Une fraction d’eau condensée
est convertie en précipitations. L’air prélevé sur I’ascendance adiabatique au niveau i
est mélangé a de I’air environnant, donnant un spectre de mélanges. Ces mélanges
montent ou descendent selon leurs flottabilités.

Alors que dans Tiedtke le transport ascendant est réalisé par une ascendance
homogeéne, dans le schéma d’Emanuel il est assuré par une ascendance adiabatique et
plusieurs ascendances diluées nourries par I’entrainement. Emanuel décrit le transport
descendant par une descente précipitante et plusieurs descentes diluées, contrairement
a Tiedtke ou la descente est homogene. Une autre particularité du schéma d’Emanuel
est que I’entrainement et le détrainement ont lieu a tous les niveaux de la colonne
convective contrairement au schéma de Tiedtke ou le détrainement a lieu au niveau de
flottabilité nulle. Aussi, le schéma d’Emanuel offre I’avantage de décrire de fagon plus
detaillée la physique des nuages convectifs. La distribution des précipitations dans les
tropiques est plus realiste avec ce schema (Hourdin et al., 2006).

La figure 2.2 représente un schéma simplifié des principaux flux de masse au sein
d’une colonne convective suivant la paramétrisation de Kerry Emanuel (entrainement,
détrainement, ascendance adiabatique, descente précipitante...etc).
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2.1 Description générale du modele LMDz.

Emanuel scheme

FiG 2.2 — Schéma simplifié des principaux flux de masse dans la paramétrisation de
Kerry Emanuel (Grandpeix, 2009). Niveaux LCL (Lifting Condensation Level : niveau
de condensation par ascendance) et LNB (Level of Neutral Buoyancy : niveau de
flottabilité nulle).

2.1.2 Développements en cours autour de LMDz

Différents développements ont été entrepris ces derniéres années au LMD pour
intégrer de nouvelles paramétrisations dans LMDz dans le but d’améliorer ses
performances. Ces développements portent notamment sur la paramétrisation de la
couche limite, de la convection et des nuages ainsi que sur la résolution spatiale dans
le modeéle. Le nouveau schéma de couche limite, en cours de développement, combine
a la fois la diffusion turbulente et un schéma en flux de masse (Hourdin et al., 2002 ;
Rio and Hourdin, 2008). Une version modifiée du schéma de la convection d’Emanuel
a été développée par Grandpeix et al. (2004) et pourra étre utilisée dans la nouvelle
version du modeéle. Lott et al. (2005) ont intégré des paramétrisations spécifiques des
ondes pour la représentation de la dynamique stratosphérique. Un nouveau schéma de
rayonnement basé sur le modele RRTM (Rapid Radiation Transfer Model en anglais ;
Mlawer et al., 1997) est également en cours de test. Des efforts importants sont
réalisés aussi pour améliorer la résolution spatiale dans le modele. L’évolution des
moyens informatiques ces dernieres années permet en effet, grace aux techniques de
parallélisation informatique, d’affiner aussi bien la résolution horizontale que verticale
dans le modéle. La validation de la nouvelle version de LMDz, qui inclura ces
différentes paramétrisations, nécessite au préalable des évaluations constantes de ses
performances notamment a I’aide d’observations satellitaires et in-situ (e.g. AMMA).
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2.1.3 Domaines d’application de LMDz

Couplé avec les modeles d’ocean, de sols, de couverture végetale (e.g.
ORCHIDEE) et de glace de mer ou de chimie atmosphérique, LMDz permet de
simuler le climat actuel, de reconstituer les climats passés et de prévoir I’impact
climatique de divers scénarios: réchauffement par effet de serre, effet de la
déforestation tropicale...etc. LMDz a été utilisé dans plusieurs études sur le climat et
ses évolutions naturelles et anthropogéniques (Nesme-Ribes et al., 1993 ; Le Treut et
al.,, 1994 ; Le Treut et al.,, 1998). Intégré au modeéle climatique IPSL-CM4, de
nombreuses simulations ont été effectuées sur le changement climatique et ses impacts
sur I’environnement (Friedlingstein et al., 2001; Dufresne et al., 2002). Récemment,
LMDz a été utilisé pour effectuer des projections du changement climatique pour le
4°™ rapport du GIEC (Groupe d’experts Intergouvernemental sur I’Evolution du
Climat). En plus de la version terrestre de LMDz, des versions planétaires ont été
développées pour étudier I’atmospheére d’autres planetes notamment Mars (Hourdin et
al., 1993 ; Forget et al., 1999) et Titan (Hourdin et al., 1995 ; Rannou et al., 2006).

2.2 Le module de chimie INCA

INCA (Interaction Chimie — Aérosols) est un module de chimie — aérosols
développé au laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environnement (LSCE). Il
simule la chimie troposphérique, les émissions, le lessivage et le dépot sec de plusieurs
espéces chimiques (Hauglustaine et al., 2004 ; Folberth et al., 2006). Il est capable de
représenter la chimie d’une centaine de gaz et aérosols et plus de trois cents réactions
chimiques. Couplé avec le modele LMDz, INCA permet de calculer les distributions
dans I’atmosphére des especes gazeuses et aérosols en prenant en compte les
émissions, le transport, les transformations photochimiques, et les dépdts secs et
humides. A chaque pas de temps de la physique (i.e. 30 min), LMDz appelle le modele
INCA qui calcule I’évolution de la composition chimique de I’atmosphére. Ce
couplage permet une meilleure prise en compte de la variabilité temporelle des
processus physiques.

Plusieurs versions du module INCA, correspondant a des degrés de complexité des
processus chimiques différents (chimie gazeuse simplifiée, prise en compte des COVs,
aérosols...etc), ont été développées. Ainsi, une premiere version est utilisée pour le
transport des traceurs inertes et ne prend pas en compte les transformations chimiques.
Une version améliorée a été ensuite congue pour calculer le temps d’évolution des
traceurs notamment celui des gaz a effet de serre (CO,, CH,4, N,O). Dans une version
plus récente (INCA_CH,), décrite et évaluée par Hauglustaine et al. (2004), le schema
d’oxydation du méthane a été introduit afin de pouvoir calculer la distribution de
I’0zone troposphérique et du radical hydroxyle OH. Les émissions et les réactions
chimiques faisant intervenir CH4, CO, O3 et NO, sont prises en compte dans cette
version. D’autres versions (e.g. INCA_CH,_AER) ont été développées pour étudier la
distribution des aérosols (sulfate, poussiére, carbone organique, noir de carbone...etc)
et leur impact sur le climat (Bauer et al., 2004 ; Guibert et al., 2005 ; schulz et al.,
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2006). Une version dédiée a I’étude de la chimie stratosphérique (INCA_STRAT) a
également été développée et a été couplée avec la version de LMDz a 50 niveaux
d’altitudes.

Dans cette thése, c’est la version INCA_NMHC (Folberth et al., 2005, 2006) qui
est utilisée. En plus de la chimie de CH,-NO,-CO-0s, representative de la chimie de
fond dans la troposphére, INCA_NMHC prend en compte le schéma d’oxydation des
COVs et de leurs produits d’oxydation. L’inclusion des COVs, d’origines naturelles et
anthropiques, permet d’étudier I’impact du changement de la biosphére sur la chimie
tropospheérique et sur le climat.

Les mécanismes d’oxydation de plusieurs COVs (éthane, propane, éthyléne,
isopréne, terpénes...etc) sont pris en compte dans la version INCA_NMHC. Les
especes COVs a courte chaine sont traitées explicitement alors que les espéces a
chaine longue sont regroupées en une seule espéce comme proposé par Brocheton
(1999). Ainsi, les alcanes ayant jusqu’a 3 atomes de carbone (e.g. méthane, éthane,
propane) sont traités explicitement alors que d’autres especes (e.g. n_butane,
iso_hexane, i_butane) sont regroupées dans I’espece ALKAN. De méme, les alcénes a
longue chaine (e.g. 1 _butene, 1 pentene) sont regroupés dans I’espeéce ALKEN alors
que I’éthyléene (C,H,) et le propéne (CsHg) sont traités seuls. L’isoprene ainsi que
certains de ses produits d’oxydation (méthyle vinyle cétone et méthacroléine) sont
inclus dans le modele. INCA_NMHC inclus également la chimie des terpénes, 3
cétones (acétone, methyle éthyle cétone et methyle vinyle cétone), le peroxy acétyl
nitrate (PAN), des aldéhydes (formaldéhyde, acetaldéhyde), des alcools (e.g.
méthanol)...etc. Les réactions et les constantes de réactions sont basées sur le schéma
de Brocheton (1999). Ces derniéres ont été revues et actualisées par Folberth et al.
(2005, 2006) suivant les résultats de Atkinson et al. (1997) et DeMore et al. (1997).
C’est la version LMDz4 INCA3_NMHC du modele LMDz_INCA, mise a disposition
au début de I’année 2007, qui a été utilisée dans cette these. Pour des raisons de
simplicité, nous désignerons la version du modeéle par LMDz_INCA dans la suite de ce
manuscrit.

2.3 Dépot sec et lessivage

Le dépdt sec des constituants chimiques (e.g. Oz, HNO3;, HNO,, CO, HCHO) au
niveau de la surface est défini suivant I’approche des résistances en série (Wesely,
1989 ; Walmsley and Wesely, 1996 ; Wesely and Hicks, 2000). La vitesse de dép6t V4
est I’inverse de la résistance totale Ry, qui est considérée comme la somme de trois
résistances en serie :

Riot = Ra + Rp + R¢ (en s/m)
Vd = 1/ Rtot

Ra, Ry et R¢ sont respectivement la résistance aérodynamique, la résistance de la sous-
couche laminaire et la résistance de surface. Les résistances R, et Ry, qui représentent
la résistance atmosphérique au transfert vertical d’une espéce chimique sont calculees
suivant Walcek et al. (1986). La resistance R. représente la résistance globale de la
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surface a la destruction d’une espéce chimique. Elle est calculée en utilisant la carte de
la classification de la végétation donnée par DeFries and Townshend (1994),
interpolée sur la grille du modele et redistribuée suivant la classification proposée par
Wesely (1989). Les variables météorologiques nécessaires au calcul de R, Ry, et R
(température, humidité spécifique, vents, précipitation...etc) sont calculées par LMDz
a chaque pas de temps.

Dans INCA, le lessivage d’espéces chimiques solubles (e.g. HNO;, H,0,,
CH3;O0H, HCHO, HNOQ,) est calculé séparement pour les précipitations convectives
et stratiformes. La paramétrisation du lessivage est basée sur le schéma de Giorgi and
Chameides (1985) :

d
at Cy=-BCy

C, et B sont respectivement la concentration de I’espece considérée et le ceefficient de
lessivage (en 1/s). Le lessivage associé aux précipitations stratiformes est calculé
suivant le schema de Seinfeld and Pandis (1998). Pour les précipitations convectives,
c’est la paramétrisation de Balkanski et al. (1993) qui est utilisée. Le taux de lessivage
de I’acide nitrique (HNO3) est utilisé comme reférence dans le calcul du taux de
lessivage des autres especes suivant le schéma de Seinfeld and Pandis (1998).

2.4 Modélisation des NO, produits par les éclairs

La modélisation des NO, produits par les éclairs (LINOx dans la suite du
manuscrit) dans LMDz_INCA a été effectuée par Jourdain and Hauglustaine (2001).
La production des LiNOx dans le modéle est définie par des paramétrisations qui
déterminent le nombre d’éclairs et le nombre de molécules de NO produites par éclair.
La paramétrisation de Price et Rind (1992) est utilisée pour calculer le nombre
d’éclairs par orage. La fréquence des éclairs est déterminée en fonction de I’altitude du
sommet des nuages suivant ces relations :

Fe=3.44x10° H** (1)
Fm =6.40 x 10 H" (2)

ou F. et Fy, représentent la fréquence des éclairs par minute, respectivement pour les
orages continentaux et maritimes, et H représente la hauteur du nuage en kilometres.
Suivant que les éclairs soient de type intra-nuageux ou de type nuage-sol, ils ne
dissipent pas la méme quantité d’énergie. La quantité de NO émise, qui dépend de la
quantité d’énergie dissipée, n’est donc pas la méme. La répartition entre ces deux
types d’éclairs est déterminée par la paramétrisation de Price and Rind (1993). Les
quantités de NO produites par éclair intra-nuageux et nuage-sol, utilisées dans
LMDz_INCA, sont respectivement 6.7x10”° et 6.7x10°® molécules. Un facteur
correctif a été utilisé afin de simuler des distributions d’éclairs réalistes et d’arriver a
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2.4 Modélisation des NOx produits par les éclairs.

produire la valeur annuelle moyenne de NO de 5 Tg(N)/an recommandee par I’'IPCC
(2001) (Jourdain and Hauglustaine, 2001; Hauglustaine et al., 2004).

Les paramétrisations de Price et Rind (1992, 1993) servent a répartir les éclairs
dans I’espace et a calculer leur nombre ainsi que la quantité de NO émise. La
redistribution des LiNOx par le transport convectif peut influencer leur distribution
verticale dans I’atmosphére. Afin de modéliser cette redistribution des LiNOX,
Jourdain et Hauglustaine (2001) ont testé différentes paramétrisations (Goldenbaum
and Dickerson, 1993 ; Pickering et al., 1998), et des comparaisons ont été effectuées
aux mesures de NO de la campagne ELCHEM (Ridley et al., 1994) au Nouveau
Mexique (Etats-Unis) en été 1989. Les résultats obtenus avec la paramétrisation de
Pickering et al. (1998) étaient en bon accord avec les observations et cette
paramétrisation a été donc choisie et implémentée dans LMDz_INCA. La distribution
verticale des molécules de NO dans cette paramétrisation présente un maximum dans
la haute troposphere (55 a 75%) entre 8 et 14 km. Une fraction importante (environ
20%) est également modélisée dans la couche limite, notamment aux moyennes
latitudes ou il y a une forte intensité des mouvements descendants de I’air dans les
orages. C’est dans la moyenne troposphere, entre 2 et 5 km, que la distribution des
molécules de NO présente un minimum. Pendant la campagne AMMA, plusieurs
observations ont montré I’augmentation des concentrations de NO,, due aux LiNOXx
notamment dans la haute troposphére. Des comparaisons entre les résultats de
LMDz_INCA et ces observations sont présentées au chapitre 3.

2.5 Les différentes simulations réalisées

Dans cette thése, le modéle LMDz _INCA a été utilisé pour réaliser différentes
simulations pour I’année 2006 afin d’étudier I’impact des émissions et du transport sur
la composition chimique de la troposphére en Afrique équatoriale. Afin de mieux
comparer le modéle aux différentes observations disponibles en 2006, LMDz_INCA a
été guide par les champs de vents issus des analyses du Centre Européen de Prévision
Météorologique a Moyen Terme (CEPMMT ou ECMWEF en anglais). Cette technique,
dite de “guidage” est couramment utilisée par les modeles pour mieux évaluer les
distributions des espéces chimiques sur une période de temps donnée. Le tableau 2.1
montre la liste des simulations réalisées. Ces dernieres seront détaillées et analysées au
fur et a mesure dans les prochains chapitres 3, 4 et 5.

La simulation TI_AMMA est réalisée avec le schéma de convection Tiedtke (Tl
dans la suite du manuscrit). Des comparaisons sont effectuées systématiquement entre
cette simulation et la simulation KE_AMMA, qui utilise le schéma d’Emanuel (KE
dans la suite du manuscrit), pour étudier I’impact du schéma de convection sur les
résultats du modeéle. Seul le schéma de convection différencie en effet ces deux
simulations. Les résultats de ces comparaisons seront présentés au chapitre 3. Afin
d’analyser la sensibilité des résultats du modéle aux émissions, les deux cadastres
d’émissions AMMA et WERF, décrits au chapitre 1, ont été utilisés respectivement
dans les simulations KE_AMMA et KE_WERF. Pour rappeler, les émissions AMMA
utilisent des eémissions anthropiques et des émissions des feux de biomasse spécifiques
en Afrique, développées dans le cadre du projet AMMA (Liousse et al., 2010) pour
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I’année 2006. Les émissions biogéniques de COVs, utilisees dans I’inventaire
AMMA, ont été genérees par le modeéle de la biosphere ORCHIDEE (Lathiére et al.,
2006). En dehors du continent Africain, les émissions AMMA sont basées sur les
inventaires RETRO (http://www.retro.enes.org) pour les émissions anthropiques et
GFED (van der Werf et al., 2006) pour la combustion de la biomasse. L’inventaire
WERF est basé sur les émissions GEIA (http://www.geiacenter.org) et EDGAR
(Olivier et al., 1996, Olivier and Berdowski, 2001) respectivement pour les émissions
biogéniques et anthropiques. Les émissions des feux de biomasse sont basées sur
I’inventaire GFED. Les émissions de NO par les sols sont identiques dans les deux
cadastres et sont basées sur Yienger and Levy (1995).

La simulation KE_AMMA est choisie comme simulation de référence tout au long
de cette thése car, d’une part, elle utilise les émissions spécifigues AMMA, et d’autre
part elle donne de meilleurs résultats en Afrique de 1I’Ouest, comme le montrent les
comparaisons avec les données in-situ de la campagne AMMA dans les chapitres 3 et
4. La simulation KE_AMMA a également été utilisée pour comparer les résultats de
LMDz_INCA aux résultats d’autres modéles globaux, présentés dans la section 2.7 et
dans I’annexe A.

Plusieurs tests de sensibilité ont été effectués pour étudier I’impact du transport
convectif et des LINOx (e.g. LINOx_off, Conv_off, Conv_LiNOx_off, LiNOx2). Les
résultats de ces tests seront présentés aux chapitres 3 et 5. Dans les simulations
SLNOx et SNOx une réduction de 20% a été effectuée respectivement sur les quantités
de LiNOx et des NO, emis par les sols en Afrique afin d’étudier la contribution de ces
émissions au budget régional de I’ozone. De méme, la quantité d’émissions
biogéniques, anthropiques et des feux de biomasse a été réduite de 20% en Afrique,
respectivement dans les simulations BIO, ANTH et BB, afin d’analyser leur influence
sur I’ozone en Afrique équatoriale. Dans le test ASIE, les émissions en Asie du sud-est
(Inde, Chine, Corée, Japon) ont été réduites de 20% pour estimer I’influence du
transport a longue distance depuis ces régions sur la composition chimique de la
troposphere en Afrique de I’Ouest. Les résultats de ces tests seront discutés au chapitre
5. Le test de sensibilité INJ_BB a été effectué pour étudier I’impact de I’injection en
altitude des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale sur les résultats de
LMDz_INCA. Les émissions dans cette région ont été injectées jusqu’a 1 km, 3 km et
4km d’altitudes afin de tester I’influence de la hauteur d’injection des émissions. Dans
la simulation DIST_BB, les émissions des feux de biomasse en Afrique centrale ont
été déplacées de 3° plus au nord afin d’analyser I’influence de la distribution spatiale
de ces émissions sur les résultats du modéle. Les résultats de ces derniers tests sont
présentés au chapitre 4.
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Simulations 2006 | Emissions et schéma | Description générale des simulations
de convection
KE_AMMA AMMA, KE Simulation de référence
TI. AMMA AMMA, TI Simulation avec le schéma de Tl
KE_WERF WERF, KE Simulation avec le schéma de KE
LINOx_off AMMA, KE sans les LINOx en Afrique
Conv_off AMMA, KE sans convection en Afrique
Conv_LiNOx_off AMMA, KE sans convection et sans LINOx en Afrique
INJ_BB AMMA, KE Injection des émissions en Afrique
centrale a 1, 3 et 4 km d’altitude
DIST_BB AMMA, KE Emissions B.B. en Afrique centrale
déplacées de 3° au nord
LiNOx2 AMMA, KE +50% de LiINOx en Afrique
SLNOX AMMA, KE -20% de LINOx en Afrique
SNOx AMMA, KE -20% des émissions de NOx par les sols
en Afrique
BIO AMMA, KE -20% des émissions biogeéniques en
Afrique
ANTH AMMA, KE -20% des émissions anthropiques en
Afrique
BB AMMA, KE -20% des émissions feux de biomasse en
Afrique
ASIE AMMA, KE -20% des émissions Asiatiques

TAB. 2.1 — Simulations du modéle LMDz_INCA réalisées et utilisées dans la theése.

2.6 Evaluation des simulations de LMDz_INCA

Cette section est consacrée a I’évaluation des résultats des simulations KE_AMMA
et KE_WERF. Les résultats de ces deux simulations pour I’année 2006, sont comparés
a des colonnes troposphériques de NO,, d’O3, et des colonnes totales de CO et HCHO,
mesurées par des instruments embarqués a bord de satellites. Cette comparaison va
permettre d’évaluer quantitativement et qualitativement la distribution globale et la
variabilité saisonniére en 2006 de ces espéces chimique dans le modele. Une attention
particuliére sera portée a la performance du modele en Afrique équatoriale, notamment
pendant la saison de la mousson en juin-aolt 2006. Les variabilités saisonniéres des
colonnes observées et calculées dans plusieurs régions en Afrique (figure 2.6) sont
également étudiées. Les émissions dans ces régions (feux de biomasse, biogéniques,
LiNOx et les NO, emis par les sols) varient en effet suivant que la saison soit seche ou
humide. Ainsi, pendant la saison séche de I’hémisphere nord en Afrique (novembre-
février), les régions au nord de I’équateur sont influencées par les émissions des feux
de biomasse. Pendant la saison humide de I’hémisphére nord (juin-aodt), ce sont les
régions au sud de I’équateur qui sont influencées par les émissions des feux de
biomasse (Sauvage et al., 2005). C’est également pendant la saison humide
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de chaque région que sont émis en grande quantité les NO, produits par les éclairs
(Sauvage et al., 2007c) et par les sols (Jaeglé et al., 2004 ; Stewart et al., 2008).

2.6.1 Distribution de CO

Les figures 2.3 et 2.4 montrent les colonnes totales de CO restituées a partir des
mesures de I’instrument MOPITT (Measurements Of Pollution In The Troposphere)
(Drummond and Mand, 1996 ; Deeter et al., 2003, 2004) et celles calculées pour la
simulation KE_AMMA respectivement pour janvier et aolt 2006. L’instrument
MOPITT a été placé a bord du satellite NASA Terra pour mesurer la distribution de
CO dans I’atmosphére. Opérationnel depuis mars 2000, il observe au nadir les rayons
de longueur d’onde de 4.7 pum pour calculer les profils verticaux de CO et les rayons
solaires réfléchis par la surface terrestre ou I’atmosphere dans la bande spectrale 2.2-
2.5 um, pour calculer les colonnes de CO et de CH4. MOPITT a une résolution
horizontale de 22 km x 22 km et produit une couverture globale au bout de 3 jours
environ. Les données utilisées dans cette section sont de la version Level2 V3 des
données de jour de MOPITT (Emmons et al., 2004, 2007, 2009) caractérisées par la
mesure de colonnes totales de CO et de profils verticaux a 7 niveaux d’altitude dans
I’atmosphére (surface, 850 hPa, 700 hPa, 500 hPa, 350 hPa, 250 hPa et 150 hPa). Afin
de comparer LMDz_INCA aux observations MOPITT, les colonnes de CO du modéle
sont calculées dans chaque cellule du modele a 10h30 heure locale qui correspond au
temps local de passage du satellite.

En janvier 2006 (figure 2.3), la simulation KE_AMMA reproduit assez bien le
gradient inter-hémisphérique observé par MOPITT, avec des valeurs élevées des
colonnes de CO dans I’hémisphere nord. Le modéle reproduit également les faibles
valeurs observées au Groenland, a I’Ouest de I’Amérique du nord et sur le plateau
Tibétain. Ces faibles valeurs peuvent étre dues aux faibles émissions de CO dans ces
régions montagneuses et a I’effet de I’orographie qui peut contribuer a la redistribution
des émissions vers d’autres régions. Les zones polluées dans les tropiques (Afrique
équatoriale, Asie du sud et Amérique latine) et dans I’hnémisphére nord (moyen orient,
Europe occidentale, est des Etats-Unis, océans Pacifique et Atlantique) sont aussi
simulées correctement. Cependant, les valeurs observées dans ces derniéres régions
sont sous-estimées de 20-30% par la simulation KE_AMMA. Ce désaccord peut
s’expliquer en partie par une éventuelle sous-estimation des émissions de CO
anthropiques dans ces régions pendant I’hiver. Cela induit par conséquent la sous-
estimation des valeurs observées dans les régions influencées par le transport a longue
distance telles que I’océan Atlantique (Shindell et al., 2006). Le desaccord entre
KE_AMMA et les données MOPITT peut s’expliquer aussi par une surestimation de
CO par MOPITT. En effet, Emmons et al. (2009) ont montré, a travers des
comparaisons entre les observations MOPITT et des données in-situ, que les
observations sur I’année 2006 dans la version V3 de MOPITT présentent des biais
positifs de 5 a 10% en Europe occidentale et aux Etats-Unis, et de 20% environ au
dessus de I’océan Atlantique. Le modeéle surestime de 10-20% les valeurs observées en
Russie, probablement a cause d’une surestimation des émissions dans cette région.
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a) MOPITT CO 01/2006 b) KE_AMMA CO 01/2006
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FiG. 2.3 - Colonnes totales de CO (10*® molécules/cm?) moyennées en janvier 2008,
observées par MOPITT (a) et calculées par la simulation KE_ AMMA (b).
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En aolt 2006 (figure 2.4), le modele simule les maximums dans les régions
polluées de I’hémisphere sud (Afrique centrale, Amérique du sud, océan Atlantique)
mais surestime les colonnes de CO observees. Les prochaines sections montrent que
les émissions des feux de biomasse en Afrique centrale sont probablement surestimees
dans le cadastre d’émissions AMMA utilisé par la simulation KE_AMMA. Cela peut
expliquer la surestimation des colonnes de CO dans cette région et également dans
I’océan Atlantique et I’Amérique du sud étant donné que le transport a longue distance
redistribue les masses d’air polluées depuis I’Afrique centrale vers ces régions.
L’incertitude sur les observations MOPITT, qui peut sous-estimer les plumes des feux
de biomasse, peut expliquer aussi le désaccord entre le modele et les observations.

Le modeéle sous-estime les colonnes totales de CO observées dans presque tout
I’némisphére nord. En plus d’une éventuelle sous-estimation des émissions
anthropiques de CO dans ces régions, une forte destruction photochimique, due
probablement & une surestimation de OH, peut expliquer aussi ce désaccord entre le
modele et MOPITT. L’incertitude qui subsiste sur les COVs peut expliquer également
ce désaccord avec les observations étant donné que les COVs peuvent contribuer
indirectement (aprés oxydation) au budget de CO dans I’hémisphére nord. De fortes
guantités de COVs biogéniques sont en effet émises en Amérique du nord, en Europe
et en Asie pendant I’été boréal (Lathiére et al., 2006).
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FiG. 2.4 - Colonnes totales de CO (10* molécules/cm?) moyennées en ao(it 2008,
observées par MOPITT (a) et calculées par la simulation KE_ AMMA (b).

La figure 2.5 présente les colonnes totales de CO calculées par la simulation
KE_WERF pour janvier et aolt 2006. Les valeurs simulées pour janvier 2006 sont
supérieures d’environ 10% a celles simulées par KE_AMMA au dessus de I’Europe,
de I’Amérique du Nord et des océans Pacifique et Arctique. Cette simulation reproduit
donc mieux les observations MOPITT dans ces régions. La différence entre les
émissions anthropiques utilisées dans ces regions peut expliquer la différence entre les
deux simulations. En Afrique et dans les régions tropicales, les deux simulations
montrent des distributions des colonnes de CO presque similaires en janvier. En ao(t,
KE_WERF simule des valeurs inférieures de 10% a celles calculées par KE_AMMA
dans les hautes latitudes (Russie, Amerique du nord et ocean Arctique). Les
différences entre les émissions biogéniques utilisées peuvent expliquer les différences
entre ces deux simulations. La simulation KE_WERF reproduit mieux les valeurs
élevees des colonnes de CO observées par MOPITT en Afrique centrale, dans I’océan
Atlantique et en I’Amérique latine.
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FiG. 2.5 - Colonnes totales de CO (10" molécules/cm?) calculées par la simulation
KE_WERF, moyennées en janvier (a) et aolt (b) 2006.



2.6 Evaluation des simulations de LMDz_INCA.

Afin de mieux analyser les distributions de CO en Afrique équatoriale, les profils
verticaux de CO simulés ont été comparés aux profils observés par MOPITT. Pour une
meilleure comparaison, les profils simulés ont été interpolés sur les 7 niveaux
d’altitudes qui caractérisent la résolution verticale de MOPITT, suivant la méthode
décrite par Rodgers and Connor (2003) et Deeter et al. (2003). Les profils verticaux de
CO observés et simulés ont été moyennés dans chacune des regions définies dans le
tableau 2.2 et montreées sur la figure 2.6. Ces régions sont : I’ Afrique de I’Ouest (AO),
les régions proches du Golfe de Guinée (GG), la région des feux de biomasse en
Afrique centrale (AC) et I’océan Atlantique (OA).

el Nom Région
o R i DR AO 16°W-23°E ;
I S 6°N-20°N
R | e GG | 16W-0E,
: GG S ON°-6°N
7 OA 16°W-10°E ;

OA 24°S-0°N
AC 10°E-35°E ;

; 30°S-4°N

B0 g 20 -10 [ 10 20 an 0 50

FiG. 2.6 — Régions ou sont moyennés le
profils de CO simulés par KE_ AMMA et
KE_WERF et observés par MOPITT.

TAB. 2.2 - Régions ou sont moyennés les
profils de CO simulés par KE_AMMA et
KE_WERF et observés par MOPITT.

Pendant I’hiver boréal en janvier 2006, les deux simulations KE_AMMA et
KE_WERF reproduisent assez bien les valeurs élevées des colonnes de CO observées
par MOPITT dans la partie nord de I’Afrique équatoriale et au dessus de I’océan
Atlantique (figures 2.3 et 2.5). Ces valeurs élevées sont dues a I’influence des
émissions des feux de biomasse (Sauvage et al., 2005). La figure 2.7 montre les profils
verticaux de CO observés par MOPITT et simulées par KE_AMMA et KE_WEREF,
moyennés sur janvier 2006 et sur les régions AO et GG (figure 2.6). Au dessus de la
région AO, les profils moyens de CO observés sont sous-estimés d’environ 20-40
ppbv dans la moyenne et basse troposphere par les deux simulations. Ce désaccord
peut s’expliquer par une possible sous-estimation des émissions de CO par les feux de
biomasse dans cette région. Dans la haute troposphére, les profils simulés représentent
bien le profil observé. Les deux simulations reproduisent également bien le profil
observeé au dessus de la région GG.
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FiG. 2.7 - Profils verticaux de CO (en ppbv) observés par MOPITT (rouge) et simulés
par KE_AMMA (bleu) et KE_WERF (vert) ; profils moyennés en janvier 2006 sur les

régions AO (a) et GG (b).

La figure 2.8 montre les profils verticaux de CO observés par MOPITT et simulés
par KE_AMMA et KE_WERF, moyennés en aolt 2006 et sur les régions AC et OA.
Le profil moyen de CO observé dans la région AC est légerement sous-estimé par
KE_WERF dans la basse et moyenne troposphere (-20 ppbv environ). Le profil
observé dans la région OA est correctement reproduit par cette simulation.
KE_AMMA surestime les profils de CO observes dans les deux régions et dans
presque toute la colonne troposphérique. La surestimation est plus importante dans la
basse et la moyenne troposphere ou les concentrations de CO calculées sont
supérieures d’environ 50-100 ppbv a celles observées par MOPITT.

a) INCA & MOPITT CO profils @ AC 08/06 b) INCA & MOPITT CO profils @ OA 08/06
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Fic. 2.8 - Profils verticaux de CO (ppbv) observés par MOPITT et simulés par
KE_AMMA et KE_WERF ; profils moyens en aodt 2006 sur AC(a) et OA (b).
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La figure 2.9 montre les profils verticaux de CO observés par MOPITT et simulés
par KE_AMMA et KE_WERF, moyennés en aolt 2006 et sur les régions AO et GG.
KE_WERF sous-estime de 20-40 ppbv les valeurs observées dans la basse et la
moyenne troposphére dans la région AO. La simulation KE_AMMA reproduit mieux
le profil MOPITT au dessus de cette region malgré une sous-estimation d’environ 20
ppbv des concentrations de CO observées dans la basse et la moyenne troposphere.
Dans la région GG, les simulations KE_ AMMA et KE_ WERF surestiment et sous-
estiment respectivement de 20-60 ppbv le profil moyen de CO observé dans la
moyenne et la basse troposphere. Les deux simulations montrent ainsi des différences
importantes dans ces deux régions. Ces différences peuvent s’expliquer par la
différence des émissions anthropiques et biogéniques utilisées en Afrique de I’Ouest et
des emissions des feux de biomasse utilisées en Afrique centrale. Ces dernieres
influencent en effet la composition chimique de la troposphére notamment au dessus
du Golfe de Guinée comme le montrent les colonnes totales de CO observées et
simulées (figure 2.4 et 2.5).

a) INCA & MOPITT CO profils @ AO 08/06 b) INCA & MOPITT CO profils @ GG 08/06
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FiG. 2.9 - Profils verticaux de CO (en ppbv) observés par MOPITT (rouge) et simulés
par KE_AMMA (bleu) et KE_WERF (vert) ; profils moyennés en aolt 2006 sur les
régions AO (a) et GG (b).

Variabilité saisonniéere des colonnes de CO

La figure 2.10 représente la variabilité saisonniére des colonnes moyennes de CO
observées par MOPITT et simulées par le modele au dessus de I’ Afrique équatoriale
en 2006. Les colonnes de CO ont été moyennées mensuellement sur les régions AC,
OA, AO et GG (figure 2.6). La simulation KE_WERF reproduit correctement les
observations MOPITT dans les régions AC et OA entre janvier et aolt mais sous-
estime d’environ 10-20% les colonnes de CO observées entre septembre et novembre.
Aussi, le maximum observé en septembre dans la région AC est simulé un mois a
I’avance (en aodQt).
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La simulation KE_ AMMA reproduit en géneral correctement les valeurs observées
dans ces deux régions (AC et OA) entre janvier et mai et entre septembre et décembre.
Cette simulation surestime cependant les valeurs observées dans ces deux régions
entre juin et aolt. KE_AMMA simule un mois a I’avance le maximum des colonnes
de CO observé en septembre dans la région OA. Dans la région AC, le maximum
observé en septembre est simulé en juillet donc deux mois a I’avance.

Au dessus de la région AO, les deux simulations reproduisent les maximums
observés par MOPITT entre octobre et janvier mais sous-estiment d’environ 10% les
valeurs observées. Les deux simulations sous-estiment aussi de 20-30% les valeurs
observées au printemps entre février et juin. C’est la simulation KE_AMMA qui
reproduit mieux les observations MOPITT entre juillet et aolt dans la région AO. La
simulation KE_WEREF les sous-estime d’environ 10-20%. Dans la région GG, les deux
simulations reproduisent correctement les observations MOPITT entre octobre et
janvier mais sous-estiment de 20-30% les valeurs observées entre février et mai. Les
colonnes de CO observées entre juin et aolt dans cette région sont sous-estimées de
10-30% par la simulation KE_WERF et surestimées de 20-60% par la simulation
KE_AMMA. Le maximum observé en aolt dans cette région est simulé en juillet dans
les deux simulations.

INCA & MOPITT CO total columns @ OA

T T T T

N

INCA & MOPITT CO total columns @ AC

(=)
~

m

MOPITT
KE_AMMA

MOPITT
KE_AMMA

S
T
1

CO trop. Column(1e18 molec./cm2)
n w
T T
ATETETT SRETTEETT] FETTRETETE FR TR
CO trop. Column(1e18 molec./cm2)
n w
R AR
/)
MTTITTE FETTTTETT FTTTETTIT] AT

0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 6 8 10 12
Month Month
c) INCA & MOPITT CO total columns @ AO d) INCA & MOPITT CO total columns @ GG
5 T T T T T T : T T T T T T

MOPITT
KE_AMMA

MOPITT
KE_AMMA

CO trop. Column{1e18 molec./cm2)
n w
T T
CO trop. Column(1e18 molec./cm2)
n w
N
= L
o k
o k
2t
G \
1 1

Month Month

FiG. 2.10 - Variabilité saisonniére des colonnes de CO (10 molécules/cm?) observées
par MOPITT (rouge) et simulées par KE_AMMA (bleu) et KE_WERF (vert) en
2006 ; moyennes mensuelles sur les régions AC (a), OA (b), AO (c) et GG (d).
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Conclusion

Les résultats des sections précédentes montrent que d’une maniere générale les
simulations KE_AMMA et KE_WERF reproduisent correctement la distribution
spatiale des observations de CO de MOPITT. Les regions polluées et moins polluées
dans chaque hémisphere sont également correctement simulées. Les deux simulations
sous-estiment cependant les valeurs observées en janvier et en ao(t dans I’hémisphére
nord. Ce desaccord a également été constaté dans de précédentes comparaisons de
LMDz_INCA avec les données MOPITT (Shindell et al., 2006 ; Turquety et al., 2008).
Shindell et al. (2006) ont montré que beaucoup de modéles globaux ont tendance a
sous-estimer le CO dans I’hémisphere nord, principalement a cause d’une sous-
estimation des émissions de CO, notamment en Asie du sud et d’une surestimation de
OH.

En Afrique équatoriale, la simulation KE_AMMA donne de meilleurs résultats en
Afrique de I’Ouest pendant I’été boréal mais surestime les colonnes et les profils
verticaux de CO observés par MOPITT en Afrique centrale, au dessus de I’océan
Atlantique et du Golfe de Guinée. La simulation KE_WERF sous-estime les
observations MOPITT en Afrigue de I’Ouest mais donne de meilleurs résultats dans
les autres régions. Cette étude a montreé la difficulté des deux simulations a reproduire
correctement le cycle saisonnier des colonnes de CO observées par MOPITT pendant
I’été boréal, notamment en Afrique centrale et au Golfe de Guinée. Cela est
probablement du a un probleme de cycle saisonnier dans les émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale utilisées. Cette étude a montré aussi combien le modeéle
est sensible aux différences entre les cadastres d’émissions AMMA et WERF. Une
analyse plus approfondie des résultats des deux simulations sera effectuée dans les
chapitres 3, 4 et 5 avec notamment des comparaisons aux données in-situ de la
campagne AMMA.

2.6.2 Distribution de NO,

L’instrument SCIAMACHY (SCanning Imaging Absorption SpectroMeter for
Atmospheric CHartographY en anglais) (Bovensmann et al., 1999) mesure le
rayonnement solaire, transmis, réfléchi et diffuse par la surface terrestre ou
I’atmosphere, dans la bande spectrale 220 — 2240 nm. Lancé le 1% mars 2002 a bord
du satellite ENVISAT, il est opérationnel depuis aolt 2002 et offre une résolution
moyenne de 30 x 60 km?. 1l observe I’atmosphére sous deux angles différents : vers le
bas, en visée au « nadir » et dans la direction de vol. A partir de ces observations, les
colonnes troposphériques de plusieurs especes chimiques (O3, NO,, HCHO, BrO,
OCIO) peuvent étre calculées en utilisant la technique de la spectroscopie d’absorption
optique différentielle (DOAS pour Differential Optical Absorption Spectroscopy en
anglais) (Richter and Burrows, 2002). Cette méthode est un processus de filtrage
complexe qui, aprés suppression du bruit spectral, permet de détecter des signatures de
gaz en quantités infimes. Avec une fauchée de 960 km, SCIAMACHY balaye la
totalité de la planéte tous les six jours.
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Les colonnes troposphériques de NO, de LMDz _INCA, utilisées dans cette
section, ont éete calculées en intégrant les concentrations de la surface a la tropopause.
Dans le modeéle, la tropopause est calculée suivant la définition officielle donnée par
I’organisation mondiale de la météorologie (WMO 1992, World Meteorological
Organization, en anglais) : la tropopause est la frontiere inférieure d'une couche dans
laquelle la température décroit de moins de 2° K/km sur une épaisseur d'au moins
2km. Cette définition est souvent appelée “définition thermique” de la tropopause.
Comme dans la comparaison avec MOPITT, les colonnes du modeéle ont été calculées
a I’heure locale de passage du satellite, soit a 10h. Ce calcul est nécessaire pour les
colonnes de NO, étant donné sa forte variation diurne.

La figure 2.11 montre les colonnes troposphériques de NO, observées par
SCIAMACHY en janvier et ao(t 2006, et calculées dans la simulation KE_AMMA.
Le modéle reproduit correctement les régions fortement polluées dans I’hémisphere
nord (Est des Etats-Unis, Europe occidentale, Nord de I’Inde, Nord-Est de la Chine et
Japon). Le modeéle reproduit également le maximum en janvier dans ces régions, lié¢ a
la durée de vie plus longue de NO, en hiver. Cependant, ces zones polluées sont moins
étendues dans le modele, notamment aux Etats-Unis et en Chine, et les colonnes de
NO, observées par SCIAMACHY sont globalement sous-estimées (inférieures a
6.10" molécules/cm?). L’évolution des émissions anthropiques dans ces régions
industrielles, notamment en Chine, pourrait expliquer ces désaccords. En effet, les
émissions de I’inventaire RETRO sont représentatives de I’année 2000. Ce désaccord
avec SCIAMACHY peut également étre du a la faible résolution spatiale du modéle
qui peut conduire au “lissage” des valeurs simulées. La sous-estimation des colonnes
de NO, par LMDz_INCA dans les régions polluées des pays industriels a également
été constatée par van Noije et al. (2006) dans un exercice d’intercomparaison de
plusieurs modeéles avec les colonnes de NO2 de I’instrument GOME (Global Ozone
Monitoring Experiment). L’incertitude qui subsiste dans les mesures satellites de
SCIAMACHY (van Noije et al.,, 2006 ; Turquety et al., 2008) peut également
expliquer le désaccord entre les resultats du modele et les observations.

En Afrique équatoriale, le modele reproduit correctement les colonnes de NO,
observées dans les régions polluées par les feux de biomasse en janvier (hémisphere
nord) et en aolt 2006 (Afrique centrale). La zone polluée en janvier est cependant
moins étendue dans le modele et le maximum est simulé en Afrique de I’Est.
SCIAMACHY détecte en effet de fortes émissions au Cameroun et au Nigeria, en
janvier, dues principalement aux feux de biomasse et aux émissions industrielles au
Nigeria. Ce désaccord entre le modeéle et SCIAMACHY peut s’expliquer par une
différence dans la distribution spatiale des émissions utilisées ou par la faible intensité
des emissions de NO, au Nigeria et au Cameroun. En aolt 2006, le modéle reproduit
assez bien les valeurs et la distribution spatiale des colonnes de NO, observées en
Afrique centrale. La distribution des NO, dans la troposphére en Afrique pendant I’éte
boréal sera examinée de facon plus approfondie dans les chapitres 3 et 4.
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Fic. 2.11 - Colonnes troposphériques de NO, (10" molécules/cm2) en janvier
(gauche) et aolt (droite) observées par SCIAMACHY (a, b) et simulées par
KE_AMMA (c, d).

Variabilité saisonniére des colonnes troposphériques de NO,

La figure 2.12 représente la variabilité saisonniere des colonnes troposphériques de
NO, observées par SCIAMACHY et calculées par les simulations KE_AMMA et
KE_WERF, moyennées mensuellement sur les régions AO et AC (figure 2.6). La
variabilité saisonniere des colonnes de NO, observees est en général bien reproduite
par les deux simulations dans la région AO. Le modéle reproduit les maximums
observés en hiver et I’augmentation des valeurs en été entre mai et aoQt. La simulation
KE_WERF reproduit mieux les valeurs observées entre janvier et mars 2006. La
simulation KE_AMMA les sous-estime de 10-20%. En novembre et décembre, c’est
KE_AMMA qui reproduit mieux les valeurs observées. KE_WERF les surestime de
10-30%. Ces différences entre les deux simulations indiquent qu’elles sont dues a des
différences entre I’intensité des émissions des feux de biomasse et des émissions
anthropiques utilisees en Afrique de I’Ouest. Pendant I’été boréal, quand I’activité des
feux de biomasse est faible dans cette région, les deux simulations sous-estiment
d’environ 10-20% les valeurs des colonnes de NO, observées. Ce désaccord est
probablement du a une sous-estimation des émissions de NO, par les sols dans cette
région pendant I’été boréal. Ces émissions sont définies suivant la paramétrisation de
Yienger and Levy (1995) avec un total global de 5.5 Tg(N)/an. Jaeglé et al. (2004) ont
montré une augmentation significative des concentrations de NO, au Sahel pendant la
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saison humide. Récemment, Stewart et al. (2008) ont également montré, en analysant
les données de la campagne AMMA, une forte production de NO, par les sols au
Sahel apres de fortes précipitations.

Au dessus de la région AC (figure 2.6), les deux simulations sous-estiment
d’environ 30-40% les valeurs observées entre janvier et mai et entre septembre et
décembre. Ce désaccord est probablement du & une sous-estimation des émissions
anthropiques dans ces régions. van Noije et al. (2006) ont montré que les modeéles
utilisés, y compris LMDz_INCA, sous-estiment d’un facteur 2 les colonnes de NO,
observées par GOME en Afrique centrale pendant I’hiver boréal. Les valeurs
maximums observées en septembre et en octobre sont simulées, avec un décalage de
un mois, en aodt et en septembre. L’influence des émissions feux de biomasse dans
cette région explique ces fortes valeurs. La simulation KE_WERF sous-estime
cependant de 20-30% les valeurs élevées observées dans la région AC entre juin et
ao(t 2006. La simulation KE_AMMA reproduit bien les valeurs observées en ao(t
mais les surestime en juin et juillet. Ces désaccords entre les deux simulations et les
observations de SCIAMACHY dans la region AC, peuvent étre dus a des incertitudes
dans I’intensité des émissions de NO, par les feux de biomasse. Ils peuvent également
étre dus aux incertitudes dans les mesures satellites de SCIAMACHY (van Noije et al.,
2006). Cette étude montre ainsi que les émissions de NO, par les feux de biomasse en
Afrique centrale sont faibles dans le cadastre d’émissions WERF et surestimées dans
le cadastre d’émissions AMMA en juin et en juillet 2006. Cette étude montre
également qu’il y a un probléme dans le cycle saisonnier des émissions de NO, par les
feux de biomasse en Afrique centrale, utilisées par les deux simulations.
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Fic. 2.12 - Variabilité saisonniére des colonnes troposphériques de NO, (10%
molécules/cm2) observees par SCIAMACHY (rouge) et simulées par KE_AMMA
(bleu) et KE_WERF (vert) en 2006 ; Colonnes moyennées mensuellement sur les
régions AO (a) et AC (b).
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2.6.3 Distribution de HCHO

La figure 2.13 représente les colonnes totales de HCHO calculées par la simulation
KE_AMMA et observées par SCIAMACHY en janvier et aolt 2006. Les valeurs
élevées observées en janvier dans les régions des feux de biomasse pres du Golfe de
Guinée sont bien simulées par le modéle. Cependant, les maximums observés sont
sous-estimés. Le maximum simulé est inférieur & 18x10* molécules/cm? alors que les
valeurs observées dans ces régions dépassent 20x10™ molécules/cm?.

En aolt, le modele reproduit bien les valeurs élevees des colonnes de HCHO
observées dans les régions industrielles de I’hémisphére nord (Est des Etats-Unis,
Europe, moyen orient, Inde, Nord-Est de la chine, Japon et Corée). Toutefois, les
maximums observes sont sous-estimés, notamment en Asie, au moyen orient et aux
Etats-Unis. Ce désaccord peut étre du a une sous-estimation des émissions
anthropiques utilisées dans ces régions. Dans les régions tropicales, la simulation
KE_AMMA reproduit bien les valeurs élevées des colonnes de HCHO observées en
Afrique centrale et en Amérique latine, dues aux émissions de HCHO par les feux de
biomasse. Les valeurs observées en aolt en Afrique de I’Ouest, dues aux émissions
biogéniques, sont sous-estimées par le modele. La comparaison des résultats de la
simulation KE_AMMA aux observations de la campagne AMMA, présentée au
chapitre 3, montre une forte destruction chimique de HCHO dans la simulation
KE_AMMA en Afrique de I’Ouest. Cela peut expliquer ainsi les désaccords constatés
entre les résultats du modéle et SCIAMACHY dans cette région. Ces desaccords
peuvent également étre dus aux incertitudes dans les mesures de SCIAMACHY,
notamment celles de HCHO.
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Variabilité saisonniére des colonnes de HCHO

La figure 2.14 représente la variabilité saisonniere des colonnes de HCHO
observées par SCIAMACHY en 2006 et calculées par les simulations KE_AMMA et
KE_WERF, moyennées mensuellement sur les régions AO et AC (figure 2.5). Les
données SCIAMACHY pour 2006 sont disponibles de janvier a octobre. Les deux
simulations sous-estiment d’environ 10-40 % les valeurs observées entre janvier et
avril dans la région AO. La simulation KE_WERF reproduit mieux les colonnes de
HCHO observées entre mai et ao(t. Le pic observé en juillet, probablement du aux
émissions biogeéniques de HCHO, est par contre sous-estimé d’environ 15%. Entre
ao(t et octobre, cette simulation surestime d’environ 10% les valeurs observées. La
simulation KE_AMMA a tendance a sous-estimer les valeurs observées sur presque
toute I’année. En été boréal, les valeurs simulées sont inférieures d’environ 15% et le
pic observé en juillet n’est pas reproduit par cette simulation. Comme indiqué
précédemment, ce désaccord entre KE_AMMA et SIAMACHY peut étre du a une
forte destruction de HCHO dans cette simulation mais aussi aux incertitudes dans les
observations.

Dans la région AC, c’est la simulation KE_AMMA qui reproduit mieux la
variabilité des colonnes de HCHO. L’augmentation des valeurs observées entre mai et
octobre, due aux émissions de HCHO par les feux de biomasse, est bien simulée mais
les valeurs observées sont sous-estimées, notamment en juillet. La simulation
KE_WERF ne reproduit pas la variabilité saisonniere des observations et a tendance a
surestimer les valeurs observées en hiver et au printemps et a les sous-estimer en été.

Cette étude montre ainsi que les différences dans les émissions biogéniques et dans
les émissions des feux de biomasse de HCHO entre les inventaires AMMA et WERF,
peuvent expliquer en partie les différences entre leurs résultats. La forte destruction de
HCHO dans KE_AMMA en Afrique de I’Ouest peut expliquer aussi la différence de
leurs résultats dans cette région.
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FiG. 2.14 - Variabilité saisonniére des colonnes troposphériques de HCHO (10%
molécules/cm2) observées par SCIAMACHY (en rouge) et simulées par KE_AMMA
(bleu) et KE_WERF (vert) en 2006 ; Colonnes moyennées mensuellement sur les
régions AO (a) et AC (b).
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2.6.4 Distribution de I’ozone

L’instrument TES (Tropospheric Emission Spectrometer en anglais), lancé par la
NASA le 15 juillet 2004 a bord de la station EOS-Aura, permet de mesurer la
distribution globale et verticale de I’ozone troposphérique et de plusieurs autres
especes chimiques (CO, CH,4, H,0, HNO3) (Beer et al., 2001, 2006). Il effectue des
observations en visée au nadir et dans la direction de vol. Il passe au niveau de
I’équateur a 13h45 et 1h 45 en heure locale et effectue une couverture globale en 16
jours. La figure 2.15 montre les colonnes troposphériques de I’ozone calculées par les
simulations KE_AMMA et KE_WERF et observées par TES en janvier et aolt 2006.
Les colonnes d’O5; du modele sont calculées a environ 13h45, heure locale de passage
du satellite, en intégrant les concentrations d’O; de la surface jusqu’a la tropopause.

En général, les deux simulations reproduisent bien les gradients positifs des
colonnes de I’ozone, observés entre les régions équatoriales et les régions sub-
tropicales en janvier et en aoldt 2006. Les simulations reproduisent aussi
I’augmentation des valeurs des colonnes d’O3; dans I’hémisphére nord et dans I’océan
Atlantique en aodt, due a I’augmentation des quantités d’émissions biogeniques et des
feux de biomasse pendant I’été boréal dans ces régions. Les valeurs élevées observées
et simulées dans les régions sub-tropicales sont associées aux fortes émissions de
précurseurs d’O3; dans ces régions (Europe, Asie, Amérique du nord, Afrique), au
transport intercontinental qui contribue notamment a I’ozone dans les océans
(Atlantique, Pacifique et Indien) et aux intrusions stratosphériques (Li et al., 2002b ;
Lawrence, 2004 ; Creilson et al., 2003 ; Fishman et al., 1997, 2003). Les faibles
valeurs observées et simulées dans les parties tropicales des océans Pacifique et Indien
peuvent s’expliquer par les faibles valeurs de NO, (figure 2.9) et par I’importante
destruction photochimique de I’ozone dans ces régions éloignées des regions polluées.

En Afrique, le gradient d’O; en ao(t peut étre associé au transport convectif de
masses d’air pauvres en ozone depuis les basses couches de la troposphére vers la
haute troposphere, et a la production photochimique d’O5 (e.g. par les LiINOX) dans les
branches de retour des cellules de Hadley (Folkins et al., 2002a ; Sauvage et al.,
2007a). Le modele reproduit également le maximum de I’ozone au dessus de
I’ Atlantique observé toute I’année, connu sous la nomination « wave-one » (Fishman
et al., 1990 ; Thompson et al., 2003 ; Sauvage et al. 2007b). Une analyse approfondie
de la distribution de I’0zone en Afrique équatoriale sera présentée aux chapitres 3, 4 et
5.

Cependant, les simulations sous-estiment de 20-30% les valeurs observées dans les
hautes latitudes (Canada, Russie) en janvier, probablement a cause de la sous-
estimation des émissions anthropiques dans ces régions. Les valeurs observées entre le
moyen orient et I’Asie centrale en aolt sont surestimées dans les deux simulations.
Cela peut s’expliquer par une surestimation de I’altitude de la tropopause (tropopause
thermique) par LMDz_INCA, ce qui induit une forte intrusion stratosphérique dans
cette région.
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FiG. 2.15 - Colonnes troposphériques moyennes de I’ozone (en DU) en janvier
(gauche) et ao(t (droite) observées par TES (a, b) et simulées par KE_AMMA (c, d) et
KE_WEREF (e, f).

2.7 Evaluation de LMDz_INCA dans le cadre du projet AMMA-MIP

Plusieurs modeéles globaux et régionaux ont été utilisés dans le cadre du projet
AMMA et des exercices d’intercomparaison ont été organisés entre ces modeéles afin
de comparer leurs performances. Ces exercices ont donné naissance au projet AMMA.-
MIP (Model Intercomparison Program en anglais) auquel nous avons participé avec
LMDz_INCA. Trois autres modéles globaux ont participé a ce projet : MOCAGE
(Teyssedre et al., 2007), TM4 (Dentener et al., 2003 ; van Noije et al., 2006) et
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p-TOMCAT (Law et al., 1998 ; Yang et al., 2005). Plusieurs simulations pour I’année
2006, en utilisant notamment des traceurs inertes, ont été effectuees dans le but de
comprendre les différences entre les résultats de ces modeéles, qui résultent des
différences entre les résolutions spatiales et les paramétrisations des processus
physiques utilisées. Afin de mieux comparer les distributions simulées de I’0zone et de
ses précurseurs, les simulations ont été réalisées en utilisant les mémes émissions
(émissions AMMA décrites au chapitre 1). Les modeles LMDZ_INCA, TM4 et p-
TOMCAT sont guidés par les champs météorologiques du CEPMMT. Le modele
MOCAGE a utilisé des champs meéteorologiques issus du modele ARPEGE-Tropiques
(Déqué et al., 1994). Les résultats de I’intercomparaison de ces modeles ont fait d’une
publication (Williams et al., 2010) présentee dans I’ Annexe A.

Les traceurs inertes utilisés ont été definis au dessus de I’Afrique et de I’océan
Atlantique. Un traceur stratosphérique a été également défini afin d’étudier I’influence
de I’intrusion stratosphérique sur la troposphére en Afrique de I’Ouest. Le tableau 2.3
et la figure 2.16 montrent les régions d’émission de ces traceurs. Le traceur AT1 est
défini au dessus du Sahara afin d’étudier I’intrusion a partir de cette région vers
I’Afrique de I’Ouest. Les traceurs AT2 et AT3 sont définis de part et d’autre de la
ZCIT pour analyser I’'impact du transport convectif dans le modéle dans les régions
sahéliennes (AT2) et tropicales (AT3) sur la redistribution des émissions depuis la
basse troposphere vers la moyenne et la haute troposphére pendant la saison de la
mousson. Le traceur AT4, défini au dessus de I’Afrique australe, vise a analyser le
transport depuis les régions des feux de biomasse en Afrique centrale vers les autres
régions d’Afrique et vers I’océan Atlantique. Le traceur AT5 est défini au dessus de
I’océan Atlantique afin d’analyser le transport dans le flux de mousson vers I’ Afrique
de I’Ouest. Durant les simulations, les concentrations de chaque traceur ont été fixées
a 100 pptv a chaque pas de temps de la physique du modeéle, soit chaque 30 minutes.
Pour palier d’éventuels probléemes de mélange dans les couches limites des modeles,
les traceurs sont emis de la surface jusqu’a 850hPa. La durée de vie choisie pour ces
traceurs est 20 jours.

L’objectif de cette section est de comparer les distributions latitudinales des
traceurs AT2 et AT4, de CO et d’O; simulées par les modeles de AMMA-MIP. Les
résultats de chaque modele ont été moyennes sur février et sur aolt 2006, et sur la
région 2°W-6°E (région délimitée par les lignes noires, figure 2.16). Le choix de la
zone 2°W-6°E se justifie par le fait que les vols des avions de la campagne AMMA,
dédiés a I’étude du transport a longue distance, ont eu lieu dans cette région. Cela
permettra donc de comparer les résultats des modeles aux observations AMMA.
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Traceurs Latitude
20 AT1 (Sahara) 20-30°N
AT2 (Sahel) 10-20°N

AT3 (Golfe de Guinée) 0-10°N
AT4 (Afrique Australe) 0-40°S
AT5 (Océan Atlantique) 0-40°S

ST (Stratosphere) Global

TAB. 2.3 — Traceurs inertes utilisés
pour I’intercomparaison de modeles
AMMA-MIP.

FiG. 2.16 — Régions d’émissions des traceurs
AT1, AT2, AT3, AT4 et AT5; les lignes noires
délimitent la région ou sont moyennes les
résultats des modeles (2°W-6°E).

Distribution des traceurs AT2 et AT4

La figure 2.17 montre la distribution du traceur AT2 dans chaque modeéle en février
et en aolt 2006. En février, le traceur dans LMDz _INCA est transporté jusqu’a
I’équateur par le flux d’Harmattan dans la basse troposphere. Il est ensuite transporte
vers la moyenne troposphere au niveau de la ZCIT vers 5°N sous I’influence de la
convergence des flux d’Harmattan et des alizés de Sud-Est. En comparaison avec les
autres modeles, LMDz_INCA simule une distribution de AT2 en général similaire a
celle des modeles TM4 et p-TOMCAT. En aolt, LMDz _INCA simule une
augmentation des concentrations de AT2 dans la moyenne et la haute troposphere au
dessus du Sahel. Le transport vertical engendré par la convergence des flux
d’Harmattan et des flux de mousson au niveau de la ZCIT vers 10°N, explique ces
valeurs élevées de AT2. Le modéle simule une distribution de AT2 presque similaire a
celle de TM4. Il simule toutefois plus de concentrations de AT2 dans la haute
troposphére en comparaison avec TM4 et p-TOMCAT a cause notamment de la
différence entre les schémas de convection utilisés. La distribution verticale de AT2
dans LMDz_INCA, differe de celle simulée par MOCAGE aussi bien en février qu’en
ao(t 2006, a cause d’un transport convectif plus puissant dans MOCAGE (Williams et
al.,, 2010). Les modeles TM4 et p-TOMCAT simulent également moins de
concentrations de AT2 dans la moyenne et la haute troposphere en comparaison avec
MOCAGE.
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Fic. 2.17 — Distributions latitudinales du traceur AT2 simulées par LMDz_INCA,
MOCAGE, p_ TOMCAT et TM4; moyenne mensuelle en février et aolt 2006 entre
2°W-6°E (Williams et al., 2010).

La figure 2.18 montre les resultats des modeles pour le traceur AT4 émis en
Afrique centrale. La distribution de ce traceur permet d’analyser le transport a partir
de I’Afrique centrale et de comprendre ainsi jusqu’ou les émissions dans cette region
peuvent étre redistribuées dans I’atmosphéere. En février, LMDz _INCA simule des
concentrations élevées de AT4 dans la haute troposphere entre 100hPa et 400hPa au
sud de I’équateur. Le traceur est en effet injecté vers les hautes altitudes au niveau de
la ZCIT, située en Afrique centrale pendant I’hiver boréal. La distribution du traceur
dans le modéle est similaire a celles simulées par TM4 et p-TOMCT. Les
concentrations de AT4 dans la haute troposphere sont cependant plus intenses dans
LMDz_INCA. MOCAGE simule de plus fortes concentrations de AT4 dans la haute
tropospheére, dues a la forte intensité du transport convectif dans ce modéle. En aodt
2006, LMDz_INCA simule des concentrations élevées de AT4 dans la moyenne
troposphere entre 850hPa et 600hPa dans la région 15°S-10°N. Le traceur est en effet
transporté par I’AEJ dans la moyenne troposphére vers I’océan Atlantique ce qui
explique I’augmentation des concentrations dans cette région. Ce transport de
I’Afrique centrale vers I’Ouest est également visible sur les cartes des colonnes
troposphériques de CO observées par MOPITT et simulées par LMDz _INCA (figure
2.3). Le modele simule aussi le transport du traceur vers la haute troposphére entre
10°S-10°N ce qui indique que dans le modéle les émissions des feux de biomasse en
Afrique centrale peuvent étre aussi transportées vers la haute troposphere en Afrique
équatoriale. Une analyse approfondie de la redistribution de ces émissions vers la
haute troposphére sera présentée au chapitre 3. La distribution de AT4 dans le modeéle
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est similaire a celle de TM4. Le modele simule cependant des valeurs plus faibles dans
la basse troposphere en comparaison avec les autres modéles. Comme pour le traceur
AT2, le modele MOCAGE simule des concentrations de AT4 plus élevées dans la
moyenne et la haute troposphére en comparaison avec LMDz _INCA et les autres
modeles.

Cette étude montre ainsi que les différences dans les paramétrisations du transport
et des champs météorologiques utilisés par les modeles AMMA-MIP conduisent a des
distributions plus ou moins différentes des traceurs AT2 et AT4.
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FiG. 2.18 — Distributions latitudinales du traceur AT4 simulées par LMDz_INCA,
MOCAGE, p_TOMCAT et TM4 en moyennes mensuelles en fevrier et aolt 2006 et
entre 2°W-6°E (Williams et al., 2010).

Distribution de CO et d’O;

La figure 2.19 represente les distributions latitudinales de CO simulées par les
modeles de AMMA-MIP en février et en aolt 2006. C’est la simulation KE_ AMMA
qui a été utilisée dans cette étude. En février, LMDz_INCA simule des concentrations
élevées de CO (100-150 ppbv) dans presque toute la troposphere entre 5°S et 20°N.
Cette augmentation de CO est due en effet aux emissions des feux de biomasse en
Afrique, situées au nord de I’équateur pendant I’hiver boréal. Les colonnes totales de
CO observées par MOPITT et simulées par le modele en Afrique en janvier (figures
2.3 et 2.5a) montrent aussi de fortes valeurs des colonnes de CO dues aux émissions
des feux de biomasse au nord de I’équateur. TM4 et p-TOMCAT simulent des
distributions de CO en février presque similaires a celles de LMDz _INCA.
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Le modele MOCAGE simule des concentrations inférieures d’environ 20 ppbv aux
résultats de LMDz_INCA et des autres modeles, indiquant une plus forte destruction
de CO.

En aodt, la distribution de CO dans LMDz_INCA est similaire a la distribution
simulée du traceur AT4 (figure 2.18). Des concentrations d’environ 450 ppbv de CO
sont simulées dans la moyenne troposphére au dessus de I’océan Atlantique. Des
valeurs de prées de 150ppbv et 200ppbv sont simulées respectivement dans la haute et
la basse troposphere au dessus du Golfe de Guinée. Comme avec le traceur AT4,
LMDz_INCA simule une distribution de CO similaire a celle de TM4. Cependant,
dans la moyenne troposphére, le modele simule environ 100-150 ppbv de CO de plus
que TM4. Le maximum de CO simulé par LMDz_INCA dans la moyenne tropospheére
est supérieur d’environ 50ppbv au maximum simulé par p-TOMCAT. En comparaison
avec le modele MOCAGE, LMDz_INCA simule environ 200ppbv de CO de plus dans
la moyenne troposphére. La comparaison des concentrations de OH entre les modeles
(non montrée) montre que MOCAGE simule environ 50% de plus de OH par rapport a
LMDz_INCA et aux autres modeles dans la moyenne troposphére. Cela explique les
valeurs moins élevées de CO simulées par MOCAGE. LMDz_INCA simule environ
50ppbv de CO en moins entre 500hPa et 300hPa et environ 20-30 ppbv de CO de plus
entre 300hPa et100hPa en comparaison avec TM4 et p-TOMCAT. Cette difference
dans la distribution verticale de CO entre ces modeles peut s’expliquer par la
différence de leurs paramétrisations de la convection et de la couche limite.
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FiG. 2.19 — Distributions latitudinales de CO simulées par LMDz_INCA, MOCAGE,
p_TOMCAT et TM4 en moyennes mensuelles en février et aolt 2006 et entre 2°W-
6°E (Williams et al., 2010).
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La figure 2.20 représente les distributions latitudinales de I’0zone simulées par les
modeles. En général, les distributions de I’0zone simulées sont différentes et cela peut
s’expliquer par la différence des schémas chimiques utilisés d’une part et des
paramétrisations du transport employées d’autre part. LMDz _INCA simule les plus
faibles concentrations de I’ozone en février notamment au nord de I’équateur. Le
modeéle simule 40-50ppbv d’O; dans la basse et moyenne troposphere et 60-100 ppbv
dans la haute troposphére. Au nord de 30°N, le modéle simule une augmentation de
I’0zone dans la moyenne et la haute troposphere, due au transport de 1’ozone depuis la
stratosphere. Cette intrusion stratosphérique d’O; est simulée également par les autres
modeéles au nord de 30°N. Elle est cependant plus importante dans les modeles
MOCAGE et TM4. Ce dernier simule les plus fortes concentrations de I’ozone dans
presque toute la troposphére, aussi bien en février qu’en ao(t 2006.

En ao(t 2006, la distribution de I’0zone dans LMDz_INCA est similaire a celle de
CO et montre des concentrations élevées (70-80 ppbv) dans la moyenne troposphere
au dessus de I’océan Atlantique. Le transport de précurseurs d’O3 depuis les régions
des feux de biomasse en Afrique centrale peut expliquer ces valeurs élevees d’O;. Les
concentrations simulées sont cependant inférieures de 20-30 ppbv a celles calculées
par TM4 et MOCAGE. Les concentrations d’O3 simulées au nord de I’équateur (40-50
ppbv) sont également inférieures de 10-40 ppbv a celles simulées par les autres
modeles. Cela indique que la production photochimique de I’ozone est faible dans
LMDz_INCA. Les modeles MOCAGE et TM4 simulent des valeurs élevées d’Oz (70-
100 ppbv) dans la haute troposphere au sud de I’équateur, dues probablement a une
intrusion de I’O5 depuis la stratosphere.
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FiG. 2.20 — Distributions latitudinales d’O5; simulées par LMDz_INCA, MOCAGE,
p_TOMCAT et TM4 en moyennes mensuelles en février et aolt 2006 et entre 2°W-
6°E (Williams et al., 2010).
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Les quelques résultats de I’exercice d’intercompraison de modeéles globaux de
AMMA_MIP, présentés dans cette section, montrent des différences significatives
dans les distributions des traceurs AT2 et AT4, de CO et d’O3, simulées par les
modeles. Ces différences peuvent étre expliquées par les différentes paramétrisations
physiques utilisées notamment les schémas de convection et de la couche limite.
L utilisation de champs météorologiques differents pour guider les modeles peut aussi
expliquer les différences observées, notamment entre MOCAGE et les autres modéles.
Les différences entre les schemas chimiques utilisés et entre les résolutions spatiales
des modeéles peuvent également expliquer les différences dans les distributions
simulées de I’ozone et de ses précurseurs. Les résultats montrent que le transport
convectif dans le modéle MOCAGE est plus intense en comparaison aux autres
modeles. La production de I’ozone est plus importante dans TM4, notamment en ao(t,
et faible dans LMDz_INCA.

D’autres résultats de I’exercice d’intercomparaison des modeles AMMA-MIP,
notamment avec des comparaisons aux observations in-situ de la campagne AMMA,
sont présentés dans I’article en Annexe A. L’influence des différentes paramétrisations
de la convection et des LiNOx dans ces modeles sur I’0zone et ses précurseurs en
Afrique de I’Ouest fera I’objet d’une publication qui est actuellement en préparation
(Barret et al., 2010). Une analyse approfondie de la distribution latitudinale et verticale
de I’ozone et de ses précurseurs en Afrique de I’Ouest dans LMDz INCA sera
effectuée dans les prochains chapitres.

2.8 Conclusion

L’étude effectuée dans ce chapitre a permis de présenter une évaluation qualitative
des performances des simulations effectuées dans cette these avec la version
LMDz4 INCA3 NMHC du modele LMDz INCA. Cette évaluation consiste a
comparer les résultats des simulations aux données satellitaires de CO, NO,, HCHO et
d’O;, observées par les instruments MOPITT, SCIAMACHY et TES en 2006. Les
cadastres d’émissions AMMA et WERF (voir section 1.5, chapitre 1) ont eté utilises
respectivement dans les simulations KE_AMMA et KE_WERF afin d’analyser
I’influence des émissions sur les résultats du modeéle.

D’une maniére générale le modele reproduit bien les zones polluées observées par
MOPITT notamment dans les régions tropicales. Les valeurs observées dans
I’nemisphére nord sont cependant sous-estimees par le modeéle a cause d’une sous-
estimation des emissions de CO et d’une éventuelle surestimation de OH par le
modele. La simulation KE_AMMA reproduit mieux les colonnes de CO observées en
Afrique de I’Ouest et au Golfe de Guinée pendant la saison humide. Elle surestime
cependant les valeurs observées en Afrique centrale et au dessus de I’océan Atlantique.
KE_AMMA simule les valeurs maximums observées un mois a I’avance, ce qui
indique un désaccord avec MOPITT dans la variation saisonniére des émissions des
feux de biomasse en Afrique centrale.

L analyse de la distribution globale des colonnes de NO, simulées par KE_AMMA
a montré que le modele reproduit bien les régions polluées de I’hémisphere nord,
observées par SCIAMACHY, mais sous-estime les valeurs observées. Ce désaccord
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peut s’expliquer par I’évolution des émissions dans les régions industrielles par rapport
aux emissions utilisées. L’incertitude qui subsiste sur les mesures satellites de
SCIAMACHY peut expliquer aussi le désaccord avec le modéle. En Afrique de
I’Ouest, le modele reproduit la variabilité observée des colonnes de NO, mais sous-
estime les valeurs observées pendant la saison humide a cause d’une sous-estimation
des émissions de NOy par les sols dans I’inventaire Yienger and Levy (1995) (Jaeglé
et al., 2004). La simulation KE_AMMA surestime les colonnes de NO, observées en
juin et juillet 2006 en Afrique centrale a cause de la surestimation des émissions de
NO, par les feux de biomasse dans cette région. Comme avec le CO, KE_AMMA
simule aussi un mois a I’avance les valeurs maximums observées en ao(t.

LMDz_INCA reproduit bien les valeurs elevées des colonnes de HCHO observées
par SCIAMACHY dans I’hémisphére nord (Asie, Europe, Etats-Unis). 1l sous-estime
cependant les maximums observés probablement a cause d’une sous-estimation des
émissions anthropiques dans ces régions. Dans les tropiques, le modéle reproduit bien
les regions de fortes émissions des feux de biomasse (Afrique et Amérique latine). Il
sous-estime cependant les valeurs élevees observées en Afrique. La simulation
KE_AMMA reproduit bien la variabilité saisonniere des colonnes de HCHO en
Afrique centrale mais sous-estime les maximums observés pendant I’été boréal. Cela
indique une sous-estimation des émissions de HCHO par les feux de biomasse. La
simulation KE_AMMA donne de meilleurs résultats dans cette région en comparaison
avec la simulation KE_WERF. L’incertitude dans les mesures de HCHO de
SCIAMACHY peut expliquer aussi les désaccords constatés avec les observations.

L analyse de la distribution des colonnes de I’0ozone montre que LMDz _INCA
reproduit bien les gradients positifs observes par I’instrument TES entre les régions
équatoriales et les régions sub-tropicales. Des désaccords entre le modéle et les
observations ont été trouvés dans les hautes latitudes ou LMDz_INCA sous-estime les
colonnes d’O; observées, indiquant une sous-estimation des émissions anthropiques
dans ces régions. Le modele surestime les valeurs observées au moyen orient,
probablement a cause de la surestimation de I’altitude de la tropopause.

L’evaluation de la performance de LMDz INCA a été effectuée aussi en
comparant les distributions de CO, d’O; et de traceurs inertes dans le modele aux
résultats d’autres modeéles globaux dans le cadre du projet AMMA-MIP (MOCAGE,
TM4 et p_ TOMCAT) (Williams et al., 2010 ; Hourdin et al., 2008). Le modele simule
en geénéral des distributions des traceurs inertes similaires a celles de TM4 et p-
TOMCAT. Les différences trouvées entre ces modeles sont dues a leurs différences
dans les paramétrisations de la convection et de la couche limite. Les distributions de
CO et d’O3; simulées par LMDz_INCA sont plus ou moins différentes de celles
simulées par ces modeles a cause de la différence de leurs schémas chimiques. Le
modeéle simule en effet des concentrations d’O3 inférieures a celles de TM4, ce qui
indique une faible production photochimique d’O; dans le modéle. Les résultats du
modéle MOCAGE différent de ceux de LMDz_INCA et des autres modéles a cause de
I’intensité de la convection dans ce modéle et du fait qu’il est forcé par des champs
météorologiques différents issus du modele APREGE-Tropiques.

Les résultats de I’évaluation globale de LMDz_INCA, présentés dans ce chapitre,
montrent qu’en général le modéle est capable de reproduire les zones de fortes
émissions anthropiques (hémisphere nord), biogéniques et des feux de biomasse
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(tropiques). Les désaccords constates entre le modeéle et les observations sont souvent
dus a des incertitudes dans les émissions et les paramétrisations utilisees ainsi qu’aux
incertitudes qui subsistent dans les mesures satellites. Les simulations KE_AMMA et
KE_WERF montrent parfois des différences (e.g. colonnes de CO, NO, et HCHO en
Afrique) a cause de la différence entre les quantités et la variabilité saisonniére des
émissions utilisées. Cette étude indique ainsi que les émissions peuvent influencer les
résultats du modele. Une évaluation approfondie de la distribution de plusieurs especes
chimiques en Afrique équatoriale sera présentée dans les prochains chapitres,
notamment avec des comparaisons aux données in-situ de la campagne AMMA. Ainsi,
I’étude au chapitre 3 permet d’analyser I’influence de la convection sur la distribution
de I’ozone et de ses précurseurs en Afrique de I’Ouest. L’étude de I’influence du
transport a longue distance, notamment depuis I’Afrique centrale, est présentée au
chapitre 4. Le chapitre 5 présente les différentes contributions (émissions et transport)
au budget régional de I’0zone en Afrique équatoriale.
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Chapitre 3

Influence de la convection et des émissions
locales.

3.1 Introduction

Plusieurs études basées sur des observations (Thornton et al., 1997b; Jonquiéres
and Marenco, 1998) et des résultats de modeles (Pickering et al., 1990 ; Mari et al.,
2003 ; Marecal et Riviére, 2006) ont montré que la convection profonde joue un réle
important dans la redistribution et I’injection d’especes chimiques a partir de la basse
troposphere (Lower troposphere/LT en anglais) vers la haute troposphére (Upper
troposphere/UT en anglais). Les émissions a la surface et la pollution dans les basses
couches peuvent étre rapidement transportées vers la haute troposphére et la basse
stratosphere (Lower stratoposphere/LS en anglais) ou elles peuvent ensuite étre
redistribuées horizontalement par la circulation a grande échelle qui caractérise ces
niveaux de I’atmosphere (JET, branches hautes des cellules de Hadley).

Sous I’influence de la convection, des masses d’air de compositions chimiques
différentes sont mélangees et redistribuées ce qui peut conduire a des changements
importants dans la composition chimique de la troposphére et par conséquent sur le
budget global de I’ozone. L’influence de la convection se manifeste aussi dans la
production de NO, par les éclairs (LINOx) (DeCaria et al., 2005 ; Labrador et al.,
2005). Les LINOx sont I'une des sources importantes de NO, dans I’atmosphere
(Galloway et al., 2004) et contribuent significativement aux concentrations des NO,
dans la haute troposphere (Zhang et al., 2000b). Le transport de NO, a partir de la
stratosphere et les émissions des avions sont aussi des sources importantes de NOy
dans I’UT (Brasseur et al., 1996 ; Penner et al., 1998) notamment dans les moyennes
latitudes. L’ importance des NO,, et par conséquent des LiNOXx, pour la chimie de la
troposphere est consideérable étant donné qu’ils peuvent affecter directement la chimie
de I’ozone et des HO, (Jaeglé et al., 2001 ; Labrador et al., 2005). Stockwell et al.
(1999a) ont montré que les LINOx induisent une augmentation des concentrations de
NO,, HNO; et O3 respectivement de 50 pptv, 200 pptv et 20 ppbv dans la haute
troposphere.

La convection dans les régions tropicales est particulierement intéressante a cause
de I’intense activité des systémes convectifs qui s’y développent d’une part et de
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I’influence des émissions dans ces régions sur 1’ozone et sur la composition chimique
de la stratosphere d’autre part (Holton et al., 1995). Les régions tropicales sont
caractérisées aussi par une intense activité des éclairs. Plusieurs études ont montré que
la fréquence des éclairs dans les tropiques représente environ 3/4 de I’activité globale
des éclairs (76-85% selon Bond et al., 2002 ; 78% selon Christian et al., 2003). La
communauté scientifique s’intéresse de plus en plus a la convection tropicale si bien
que plusieurs campagnes d’observations ont eu lieu ces derniéres années dans ces
régions. Plusieurs campagnes ont eu lieu au Brésil dans le cadre des projets
HIBISCUS (Impact of Tropical Convection on the Upper Troposphere and Lower
Stratosphere at Global Scale), TroCCiNOx (Tropical Convection, Cirrus and Nitrogen
Oxides), TroCCiBras (Tropical Convection and Cirrus experiment Brasil), TROPOZ II
(Tropospheric Ozone) et TRACE-A (Transport and Atmospheric Ozone) (Nganga et
al., 1996 ; Jonquiéres and Marenco, 1998 ; Mari et al., 2000; Fishman et al., 1996 ;
Huntrieser et al., 2007). Les résultats d’études de ces campagnes ont montré des
changements importants dans la composition chimique de [’atmosphere sous
I’influence de la convection. Au cours de la campagne TRACE-A (Fishman et al.,
1996), qui a eu lieu entre I’ Afrique et I’Amérique du Sud en 1992, des concentrations
de plus de 170 ppbv et 300 pptv respectivement de CO et HCHO ont été observées
entre 7km et 12km. Des concentrations de plus de 110 ppbv de CO ont été observées
durant la campagne TROPOZ-1I (Jonquiéres and Marenco, 1998) dans I’UT au dessus
de 7km d’altitude. D’importantes concentrations de CH,, de radon et d’humidité
relative ont également été mesurées dans I’UT pendant cette campagne.

Un des principaux objectifs scientifiques de la campagne AMMA est d’étudier
I’impact de la convection en Afrique de I’Ouest sur la composition chimique de cette
région. L’objectif de ce chapitre est d’analyser les données collectées pendant la
campagne AMMA et les résultats de LMDz_INCA afin de comprendre I’influence du
transport convectif, des LiNOx et des différentes émissions de precurseurs d’O; en
Afrique de I’Ouest sur la composition chimique de cette région.

3.2 La convection en Afrique de I’Ouest

L analyse de I’activité convective en Afrique de I’Ouest peut s’effectuer a I’aide
des données du satellite NOAA (National Oceanic and Atmospheric Administration).
Ce satellite effectue en effet des mesures de radiations de grandes longueurs d’ondes
émises par la terre (Outgoing Longwave Radiation/OLR en anglais; Liebmann and
Smith, 1996). Sachant que ces radiations peuvent étre affectées par les nuages, les
données OLR peuvent étre utilisées pour estimer I’intensité de la convection. Plus les
valeurs observées sont faibles plus la convection est profonde (Sultan and Janicot,
2003).

La figure 3.1 montre la variabilité saisonniere et latitudinale des données OLR en
2006 moyennées entre 10°W et 10°E. L activité convective pendant la saison seche en
hiver boréale (novembre-février) est faible en Afrique de I’Ouest (5°N-20°N). La
convection commence a s’intensifier a la fin du mois d’avril au niveau des cotes
Guinéennes et montre une propagation vers le nord jusqu’au mois d’ao(t. La période a
la fin du mois de juin et au début de juillet est marquée par une réduction significative
de I’activité convective sur toute I’Afrique de I’Ouest. S’ensuit ensuite un saut brut de
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3.2 La convection en Afrique de I’Ouest.

I’activité convective vers la région du Sahel au nord de 10°N jusqu’au début d’octobre
ou elle commence a faiblir et a se propager vers le sud en direction de I’équateur.

ES

Fic. 3.1 - Variabilité saisonniére et latitudinale des données OLR (W/m?) en 2006
moyennées entre 10°W et 10°E (Janicot et al., 2008).

La figure 3.2 montre la variabilité saisonniere et latitudinale de la vapeur d’eau
précipitable (Precipitable Water Vapor/PWV en anglais) calculée a partir des analyses
du CEPMMT (Centre Europeen pour les Prévisions Météorologiques a Moyen Terme)
pour I’année 2006 et moyennées entre 10°W et 10°E. Les précipitations pendant
I’hiver boréal sont localisées principalement dans I’hémisphere Sud et en Afrique
centrale. La saison de la mousson entre mai et septembre est caractérisée par une
advection progressive de I’air humide a partir du Golfe de Guinée vers le Sahel. Il y a
une corrélation significative entre la variabilité des données PWV, des données OLR
(figure 3.1) et de la position du FIT (figure 1.1). L activité convective en Afrique de
I’Ouest est en effet liée au systéme de mousson (Janicot et al., 2008).
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FiG. 3.2 - Variabilité saisonniere et latitudinale des données PWV (mm) a partir des
analyses du CEPMMT moyennées entre 10°W et 10°E en 2006 (Bock et al., 2008).
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

Plusieurs systémes convectifs méso-échelle (Mesoscale Convective Systems/MCS
en anglais) se développent en Afrique pendant la saison de la mousson. Un MCS peut
étre défini comme étant une colonne nuageuse ou un ensemble de nuages ayant une
extension verticale assez bien développée. La Figure 3.3 montre des images
infrarouges MSG (Meteosat Second Generation, en anglais) du satellite METEOSAT
pour le 15 juin (a), 25 juillet (b), 11 aodt (c) et 25 septembre (d) 2006. Les pixels en
couleurs représentent la température de brillance au sommet des nuages et indiquent la
distribution géographique de I’activité convective en Afrique. Ces images sont
choisies pour illustrer la variabilité latitudinale de I’activité convective entre le début
et la fin de la saison de la mousson. L’activité convective le 15 juin, au début de la
saison de la mousson, est intense au niveau des cotes Guinéennes et de I’Afrique
centrale. Le 25 juillet et le 11 ao(t, des journées en pleine saison de la mousson, la
convection est particulierement intense au niveau du Sahel. L activité convective le 25
septembre, a la fin de la saison de la mousson, montre une intensification au niveau
des cotes Guinéennes.

) __ MSGIS/6 p)  MSG25/07
AF & -_! :"'.'_ <7 F ol —E Fy ) A T ot

FiG. 3.3 - Images Infrarouges du satellite METEOSAT le 15 juin (a), 25 juillet (b), le
11 aodt et le 25 septembre (d). Les pixels en couleur jaune-orange représentent la
température de brillance au sommet des nuages et indiquent I’activité convective.

78



3.3 Influence de la convection sur la composition chimique de la troposphere.

Il existe plusieurs types de MCS en Afrique qui dépendent des conditions de
surface, de la latitude, de la topographie et des conditions atmosphériques en géneral
(Tomasini et al., 2006). L’extension horizontale d’un MCS peut atteindre une surface
de 100x100 km® Les MCS les plus développés en largeur et en longueur, estimés a
12%, sont responsables de 83% des précipitations au Sahel (Mathon et al., 2002b).
Environ 90% de ces MCS se propagent vers I’Ouest avec une vitesse qui peut dépasser
10 m/s. Une corrélation entre la vitesse de I’AEJ et celle des MCS a été démontrée par
Mathon and Laurent (2001).

3.3 Influence de la convection sur la composition chimique de la troposphere

Dans cette partie seront présentés quelques exemples pour illustrer I’effet de la
convection sur la distribution de quelques especes chimiques (CO, Oz, HCHO, H,0,)
dans la tropospheére. L’étude est basée principalement sur les données collectées a bord
des avions déediés a I’étude des MCS pendant la campagne AMMA en été 2006 et sur
les simulations de LMDz_INCA.

3.3.1 Les vols dédiés a I’étude du transport convectif pendant AMMA

Plusieurs vols d’avions ont été effectués pendant la campagne AMMA pour étudier
la composition chimique des masses d’air influencees par les systémes convectifs (vols
MCS). Des mesures de plusieurs especes chimiques (e.g. CO, Oz, NOy, HCHO, H,0,,
isopréene...etc) ont été effectuées afin de comprendre les conséquences du transport
convectif sur la composition chimique de I’atmosphére en Afrique de I’Ouest.
Certaines mesures ont été effectuées directement tout prés des MCS afin de détecter
d’éventuelles signatures du transport vertical direct de polluants a partir des basses
couches vers la haute troposphére. D’autres mesures ont été effectuées avant ou apres
le passage d’un MCS afin de caractériser I’évolution de la composition chimique des
masses d’air dans la haute troposphere. Le tableau 3.1 résume les dates des principaux
vols des avions D_F20, M55, F_F20 et BAE_146, dédiés a I’étude du transport
convectif ainsi que les régions ou les MCS ont été observés.

Date D F20 M55 F F20 B 146

31/07 Nord-Ouest du Niger
03/08 Sud-Ouest du Niger
06/08 | Ouest du Niger

07/08 Est du Mali Est du Mali

11/08 Burkina.- Mali Burkina. - Mali Burkina. - Mali

14/08 Niger - Burkina.

15/08 | Burkina.— Bénin Nord du Bénin Nord de Ghana
17/08 Nord-Ouest Niger

TAB. 3.1 — Dates des vols MCS effectués par le D_F20, M55, F_F20 et B_146 pendant
la campagne d’observation spéciale AMMA SOP2 en 2006 et localisations des MCS
observés.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

Les données présentées dans ce chapitre comportent a la fois les données collectées
pendant les vols MCS mais aussi certaines données collectées pendant d’autres vols
non dediés a I’étude des MCS. L’influence de la convection sur la composition d’une
masse d’air peut se manifester en effet apres plusieurs jours loin de la région ou le
MCS a éte observé. Aussi, la composition d’une masse d’air peut changer au cours de
son évolution dans le temps et dans I’espace, notamment si elle entre en contact avec
d’autres masses d’air ayant des caractéristiques chimiques différentes ou simplement a
cause de la durée de vie de certaines espéces chimiques. Il convient donc de prendre en
considération dans I’étude du transport convectif les données mesurées dans les
masses d’air influencées par la convection plusieurs heures ou jours avant les mesures.
Des rétro-trajectoires de masses d’air ont été calculées dans le cadre du projet AMMA
et, avec I’analyse des images METEOSAT, ont permis de déterminer les masses d’air
influencees par la convection. Cette étude a été effectuée sur les données du D_F20 et
du M55. Les données des parties des vols de ces deux avions influencées par la
convection sont considérées dans I’étude présentée dans cette section.

3.3.2 Evidence de I’influence de la convection pendant la campagne AMMA

Les données collectées pendant la campagne AMMA montrent plusieurs cas ou
I’influence de la convection sur les concentrations de certaines especes, comme le CO,
HCHO, H,0,, O3 et NO,, dans la haute troposphére est évidente. Cette section
propose d’analyser les données de certains vols MCS qui montrent une signature
significative de I’influence de la convection et les donneées collectées au niveau d’une
région par plusieurs avions a la fois. Un autre objectif de cette section est d’évaluer les
simulations de LMDz-INCA.

Bien que les données de CO du D_F20 ne montrent pas de grandes variabilites
dans la haute tropospheére en général, néanmoins pendant certains vols des pics ont été
observés et les concentrations mesurées atteignent parfois 140 ppbv. Ces vols ont été
effectues tout prés des MCS et I’influence de la convection peut donc étre responsable
de ces fortes concentrations. Un exemple de vol MCS effectué par le D_F20 est le vol
du 6 aolt 2006. Comme le montre la figure 3.4a, le MCS étudié est localisé aux
frontiéres du Niger et du Burkina-Faso. Il s’est développé le 5 aodt sur la partie Ouest
du Niger. La trajectoire de vol de I’avion montre que les mesures ont été effectuées
devant, au dessus et derriere le MCS.

La figure 3.4b represente les données de CO mesurées le long de ce vol. Des pics
pas tres élevés (environ 120 ppbv) et des minimums de CO ont été observés a environ
200hPa. La comparaison de la localisation de I’avion et celle du MCS a montré que les
pics de CO ont été observés dans la partie de vol effectuée au dessus du MCS. Les
minimums de CO ont été observés dans la zone de détrainement du nuage convectif.
Ces augmentations et diminutions de CO dans la haute troposphére sont une signature
de I’influence de la convection. Néanmoins, la moyenne des concentrations de CO
observées le long du vol restent moderées et avoisinent 100 ppbv. L’origine et la
trajectoire du MCS indiquent que les masses d’air transportées viennent du Sahel. Cela
peut expliquer les valeurs modérées de CO observées car, en effet, les émissions de
CO dans les régions du Sahel sont moins importantes que celles des régions proches
des cOtes Guinéennes ou la pollution urbaine est considérable.
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FiG. 3.4 - Image MSG le 06/08/2006 a 9h30 TU (a). Trajectoire de vol du D_F20 (en
rouge). Données de CO (ppbv) observées (en rouge) le long du vol du D_F20 et
simulées par KE_WERF (bleu), TI_AMMA (vert) et KE_AMMA (orange) (b).
Altitude (Alt en hPa) versus temps (Time, en 10° s).

Sur la figure 3.4b sont représentés également les résultats des simulations de
LMDz-INCA (KE_WERF, T_AMMA & KE_AMMA). La simulation KE_WERF
reproduit mieux les concentrations de CO observees dans la haute troposphere. Alors
que la simulation TI_AMMA sous-estime d’environ 20 ppbv les valeurs observées
dans la haute troposphere, la simulation KE_AMMA les surestime d’environ 20 a 40
ppbv. La différence du schéma de convection explique les différences entre ces deux
simulations. C’est la différence dans les émissions a la surface utilisées qui peut
expliquer les différences entre KE_AMMA et KE_WERF. Les simulations ne
reproduisent pas exactement les pics de CO observés mais simulent une augmentation
des concentrations dans les mémes régions et aux moments ou les pics ont été
observés. Par ailleurs, les simulations reproduisent le minimum de CO observé dans la
zone de détrainement du nuage convectif. Les pluies convectives simulées par
KE_AMMA (figure 3.5) montrent que de fortes précipitations sont simulées sur le
Niger et le Burkina-Faso indiquant la simulation de la convection sur ces régions le
jour du vol. Le transport convectif des émissions locales depuis la basse troposphére
peut expliquer ainsi les augmentations de CO simulées dans la haute troposphere.
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FiG. 3.5 - Pluies convectives cumulées (mm/jour) le 06/08 simulées par KE_AMMA.
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Un deuxieme exemple pour illustrer I’évidence de I’influence de la convection
pendant la campagne AMMA concerne les vols effectués le 15 aolt 2006 par le D-
F20, le F_F20 et le B_146. Les images MSG (figure 3.6) montrent la situation
météorologique en Afrique de I’Ouest le 15 aodt 2006 a 8h (a) et a 15h (b) en temps
universel (UT). Les trajectoires des avions indiquent que les vols ont eu lieu
principalement au nord du Bénin, du Togo et du Ghana. Le B_146 a effectué son vol
tot le matin entre 4h et 9h UT. Les vols du F_F20 et du D_F20 ont été effectués
I’aprés midi entre 12h et 17h UT.

8 MsGlso8@s8h b))  MSG15/08@ 15h

FiG. 3.6 - Images MSG le 15 aolt 2006 a 8h (a) et a 15h (b) UT. Les traces en couleur
jaune representent les trajectoires du B_146 (a) et du D_F20 et F_F20 (b). M1 et M2
sont les MCS étudiés.

Aucun MCS n’a été observé dans la région de vol du B_146 le matin du 15 ao0t
2006. Ce vol a eté effectué en effet pour éetudier I’influence d’un MCS qui est déja
passe par cette région le 14 aolt apres midi environ 12h avant le vol du B_146. Ce
MCS, visible sur la figure 3.6a (M1), est resté actif le 15 aolt au Sud-Ouest du Mali.
Les vols du D_F20 et du F_F20 ont été effectues pour étudier un petit MCS (M2)
visible au nord du Bénin et du Togo (figure 3.6b). Ce MCS, dont I’activité a diminué,
s’est forme le 14 ao(t au Tchad. La figure 3.7 représente les données de CO mesurées
le long des vols du D _F20 et du F_F20. Les concentrations observées atteignent
respectivement 140 ppbv et 200 ppbv aux environs de 200hPa. Ces valeurs sont
supérieures aux 100 ppbv qui correspondent aux concentrations de CO dans une
troposphere non polluée (Sauvage et al., 2007a). L’analyse des trajectoires des deux
avions et de la localisation du MCS a montré que les concentrations élevées de CO ont
été observées plutdt derriere le MCS dans la partie enclume du nuage convectif
(Ancellet et al., 2009). Le transport convectif de masses d’air locales polluées depuis
les basses couches est I’explication la plus probable aux concentrations élevées de CO
observeées. Les régions survolées par le MCS au Nigeria et au Bénin sont caractérisees
en effet par d’importantes quantités d’émissions de CO anthropiques et biogéniques.

Les simulations KE_AMMA et TI_AMMA reproduisent correctement les
concentrations de CO observeées par le D_F20. La simulation KE_WERF sous-estime
de 20-30 ppbv les valeurs observées dans la haute troposphere. Les concentrations
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élevées de CO (pres de 200ppbv) mesurées par le F_F20 sont cependant sous-
estimées de plus de 50 ppbv par toutes les simulations.
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FiG. 3.7 - Données de CO (en rouge) (en ppbv) observees le long du vol du D_F20 (a)
et du F_F20 (b) le 15 aolt 2006 ; Simulations du modele (KE_WERF, TI_AMMA,
KE_AMMA).

Le D F20 et le F_F20 ont mesuré aussi le HCHO et le H,O, respectivement
pendant leurs vols du 15 aoGt (figure 3.8). Les concentrations de H,O, mesurees
dépassent 0.5 ppbv et un pic de 1.4 ppbv a été observé dans la haute troposphére.
Ancellet et al. (2009) ont montré que I’origine, I’age et I’évolution du MCS M2
influencent les concentrations de H,O, dans la haute tropospheére. Leur étude a montré
notamment que la formation de H,O, augmente avec I’4ge du MCS. Le transport
convectif de masses d’air depuis les basses couches humides ainsi que I’évolution de
leur composition chimique peut en effet induire une production de H,0,. Les
simulations du modele, notamment KE_WERF, surestiment les concentrations de
H,O, dans la haute troposphére. Les faibles concentrations de NO, simulées (voir
figure 3.16, prochaine section) indiquent que dans le modele le HO, réagit plutdt avec
lui méme pour former le H,O, qu’avec le NO. Une autre explication possible de ce
biais avec les observations est que le lessivage est probablement faible dans le modeéle
ce qui peut entrainer une surestimation des concentrations de H,0,.
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Fic. 3.8 - Données de HCHO (a) et H,O, (b) (en ppbv) observées (en rouge)
respectivement le long du vol du D_F20 et du F_F20 le 15 aodt 2006. Simulations du
KE_WERF (bleu), TI_AMMA (vert) et KE_AMMA (orange).
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Les concentrations de HCHO observées par le D_F20 varient considérablement le
long du vol. Des pics allant jusqu’a 0.8 ppbv ont été mesurés notamment aux mémes
endroits ou I’augmentation des concentrations de CO a été constatée (figure 3.7). Les
cartes des flux d’émissions de HCHO a la surface, présentées au chapitre 1 (section
1.5), montrent des émissions élevées en Afrique de I’Ouest notamment dans les
régions proches des cotes Guinéennes ou les émissions biogéniques sont importantes.
Le transport convectif de ces émissions depuis la basse troposphére peut donc
expliquer ces concentrations élevées de HCHO.

Les simulations du modele reproduisent en général la variabilite des concentrations
de HCHO mesurées le long du vol du D_F20. Les simulations KE_AMMA et
TI_AMMA sous-estiment cependant d’environ 0.2 ppbv et 0.4 ppbv respectivement
les concentrations élevées de HCHO observées dans la haute troposphére. La
simulation KE_WERF reproduit mieux les maximums observés. La figure 3.9
représente les concentrations de HCHO simulées par KE_AMMA et KE_WERF a
237hPa moyennées en aolt 2006. KE_WERF simule plus de HCHO dans la haute
troposphére en comparaison a8 KE_AMMA. La comparaison des colonnes totales de
HCHO simulées par KE_ AMMA et KE_WERF et observées par SCIAMACHY au
chapitre 2 (section 2.6.3) a montré aussi que c’est la simulation KE_WERF qui
reproduit mieux les observations en Afrique de I’Ouest. Cependant, les cartes
d’émissions de HCHO présentées au chapitre 1 (section 1.5) montrent que les
émissions de HCHO utilisées par KE_AMMA et TI_AMMA (émissions AMMA) sont
plus fortes en comparaison a celles utilisées par KE_WERF (cadastre d’émissions
WERF). La différence constatée entre les simulations peut s’expliquer alors par une
destruction chimique de HCHO plus importante dans les simulations KE_ AMMA et
TI_AMMA. La comparaison de la distribution de OH dans les simulations a montrée
une augmentation de plus de 30% en moyenne des concentrations de OH dans la haute
troposphere dans KE_AMMA en comparaison avec la simulation KE WERF.
L’oxydation de HCHO par OH est donc plus importante dans la simulation
KE_AMMA et peut expliquer la sous-estimation des observations HCHO du D_F20.
Une autre explication possible concerne la différence des concentrations d’isopréne
simulées notamment dans la moyenne et la haute troposphere. L’oxydation d’isopréne
par le radical OH peut en effet contribuer a la formation de HCHO. Comme le montre
les cartes des flux d’émissions d’isoprene présentées au chapitre 1 (sections 1.3.2 et
1.5), les émissions d’isoprene en ao(t utilisées par KE_WERF sont plus fortes (+50%
par rapport a KE_AMMA) en Afrique de I’Ouest. Cela peut conduire a plus de
production de HCHO dans la simulation KE_WERF.
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3.3 Influence de la convection sur la composition chimique de la troposphere.
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FiG. 3.9 — Concentrations moyennes de HCHO (pptv) a 240 hPa, simulées par
KE_WERF (a) et KE_AMMA (b) pour aodt 2006.

Les observations du B_146 (figure 3.10) montrent une variabilité importante des
concentrations de CO et de HCHO le long du vol du 15 aolt 2006 ou des mesures ont
été effectuées a plusieurs niveaux d’altitude entre 600hPa et 300hPa. Les valeurs
observées dans la moyenne troposphére sont d’environ 80 ppbv pour CO et varient
entre 0.4 ppbv et 0.6 ppbv pour HCHO. Les plus fortes concentrations depassent 100
ppbv et 1 ppbv respectivement et ont été observées dans les hautes altitudes au nord du
Beénin, du Togo et du Ghana. La situation météorologique ne montre aucune activite
convective sur cette région le matin du 15 aodt. Le MCS M1, au cours de son passage
par cette région le 14 aodt, quelques heures avant le vol du B_146, aurait
probablement transporté des masses d’air polluées dans la haute troposphére. Cela peut
donc expliquer les augmentations des concentrations observées.

Les simulations KE_ AMMA et KE_WERF reproduisent en général correctement
les concentrations de CO observées. TI_AMMA les surestime d’environ 20 ppbv
notamment dans la moyenne troposphere. Les simulations reproduisent aussi en
général la variabilité des concentrations de HCHO et les pics observés. Les maximums
mesurés sont cependant sous-estimés d’environ 0.4 ppbv par toutes les simulations.
Comme dans la comparaison avec les données du D_F20, la simulation KE_WERF
reproduit mieux les concentrations de HCHO dans la haute troposphere.
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FIG. 3.10 - Données de CO (a) (ppbv) et HCHO (b) (pptv) observées au long du vol
du B_146 le 15 ao(t 2006. Simulations du modéle (KE_WERF, TI_AMMA,
KE_AMMA).
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

Concernant les mesures d’O; effectuées par le D_F20 et le F_F20 (figure 3.11), les
deux avions ont observé des concentrations qui dépassent 50 ppbv dans la haute
troposphere. Les valeurs mesurees aux endroits ou les pics de CO et H202 ont éteé
observés, montrent une réduction des concentrations d’Os; a 40 ppbv environ. Les
simulations ne reproduisent pas la diminution d’O; observée par le D_F20 dans la
haute troposphere mais reproduisent correctement les concentrations observees
pendant les autres parties du vol. Les simulations KE_AMMA et KE_WERF
reproduisent en général correctement les concentrations d’O3 observées par le F_F20.
TI_AMMA les sous-estime d’environ 5-10 ppbv dans la haute tropospheére.
L’influence de la convection sur I’ozone dans la haute troposphére sera discutee plus
en detail dans une prochaine section.
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FiG. 3.11 - Données d’O5 (en rouge) (ppbv) observées par le D_F20 (a) et le F_F20 (b)
le 15 ao(t 2006 ; Simulations du modéle (KE_WERF, TI_AMMA, KE_AMMA).

Afin de mieux illustrer I’influence de la convection sur la distribution des espéces
chimiques mesurées, les données des avions D_F20, M55 et F_F20 ont éte séparees en
deux catégories (Conv et No_Conv) suivant qu’elles étaient mesurées dans des masses
d’air influencées ou pas par la convection. La séparation des données des avions
D_F20 et M55 a été effectuée grace a des rétro-trajectoires, calculées dans le cadre du
programme AMMA, qui ont permis de déterminer I’origine des masses d’air au long
de chaque vol (Law et al., 2010). L’analyse de ces rétro-trajectoires et des images
METEOSAT a permis de voir si a un moment donné les masses d’air sont passées par
des régions d’intense activité convective. Le contact probable de ces masses d’air avec
un MCS ou une zone de convection pourrait alors influencer leur composition
chimique. Les rétro-trajectoires ont été calculées pour 3 a 4 jours avant I’heure de vol.
Les données du F_F20 ont été séparées suivant le type de vol effectué : vols dédiés ou
non a I’étude des MCS. La figure 3.12 représente les profils verticaux de CO résultants
de cette separation des données ainsi que les résultats des simulations de
LMDz_INCA.
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3.3 Influence de la convection sur la composition chimique de la troposphere.
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FiG. 3.12 - Profils verticaux de CO (en rouge) (ppbv) mesurés par le D_F20, F_F20 et
M55 en aodt 2006; Résultats des simulations KE_AMMA (orange), TI_ AMMA(vert)
et KE_WERF (bleu). Catégories Conv (a) et No_Conv (b).

La distribution verticale des profils observés montre le profil type de la distribution
de CO dans la troposphére (en forme d’un “C”). Des concentrations plus élevées ont
été observées dans la basse et la haute troposphére. Les données de la catégorie Conv
(figure 3.12-a) affichent une variabilité plus grande que celles de la catégorie
No_Conv (figure 3.12-b) notamment dans les hautes altitudes entre 400hPa et 200hPa.
Les concentrations mesurées sont en géneral largement supérieures a 100 ppbv et
atteignent 200 ppbv vers 200hPa. Dans la catégorie No_Conv, les données montrent
des valeurs modérées de pres de 120 ppbv dans la moyenne troposphére. Dans la haute
troposphére vers 200hPa, les concentrations atteignent par contre 150 ppbv. Les
données des deux catégories montrent une décroissance des concentrations de CO a
partir de 200hPa jusqu’a la basse stratosphere. Des concentrations d’environ 80 ppbv
ont été observees vers 100 hPa.

La répartition des données de CO dans les deux catégories montre des
concentrations dans la haute tropospheére plus élevées dans les masses d’air influencées
par la convection. Cependant, les observations réveélent aussi les plus faibles
concentrations dans les cas convectifs entre 300-200 hPa. Le transport convectif des
émissions depuis la basse troposphere induit une augmentation des concentrations de
CO dans la haute troposphére. Dans les zones de détrainement par contre, la
convection induit une diminution des concentrations de CO.

Les résultats du modele reproduisent en général assez bien la distribution verticale
des concentrations de CO observées. Cependant, dans la haute troposphere, les
simulations sous-estiment d’environ 50 ppbv les valeurs élevées de CO dans la
catégorie Conv. La simulation KE_AMMA reproduit mieux les concentrations
observées entre 300 hPa et 150 hPa. Dans la moyenne troposphére, la simulation
TI_AMMA reproduit mieux les concentrations de CO dans les deux catégories. Le
transport convectif avec le schéma de Tiedtke et al. (1989) utilisé dans la simulation
TI_AMMA semble influencer plus la moyenne troposphére que la haute troposphere.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

La simulation KE_WERF est la moins performante. Elle sous-estime les
concentrations dans presque toute la colonne troposphérique notamment dans les
basses couches ou il y a une différence de plus de 50 ppbv de CO en comparaison aux
résultats des deux autres simulations. Cette différence peut s’expliquer par
I’augmentation des émissions de CO dans I’inventaire d’émissions AMMA utilisé par
les simulations KE_ AMMA et TI_AMMA. Les résultats montrent qu’il n’y a pas de
grandes différences entre les profils simulés dans les deux catégories Conv et
No_Conv notamment dans la haute troposphére. En effet, le modele simule de la
convection chaque jour et par conséquent il est difficile de séparer les résultats du
modéle dans les deux catégories comme pour les observations.

3.3.3 Analyse du transport convectif dans LMDz-INCA

Afin de mieux comprendre I’influence du transport convectif dans LMDz-INCA,
une simulation (Conv_off) de 4 mois (mai-ao(t 2006) a été réalisée en inhibant la
convection dans le modéle en Afrique (30°S-20°N, 20°W-40°E). Cette simulation est
identique a la simulation KE_AMMA (mémes eémissions et schéma de convection)
mais sans le transport convectif en Afrique. La figure 3.13 montre la distribution
verticale de CO dans la simulation de référence KE_AMMA (figure 3.13a) et la
différence en pourcentage avec la simulation Conv_off (figure 3.13b). Les résultats du
modeéle ont été moyennés sur le mois d’ao(t 2006 et entre 5°N et 20°N.

En présence de la convection dans le modele, des valeurs supérieures a 100 ppbv
sont simulées dans la basse et la haute troposphére. L’influence des émissions a la
surface est visible avec des concentrations de plus de 150 ppbv simulées dans les
basses couches. La suppression de la convection induit une réduction jusqu’a 40% des
concentrations de CO dans la haute troposphere. Dans la basse et la moyenne
troposphere par contre les concentrations augmentent de plus de 60% sous I’effet de
I’accumulation des émissions.
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Fic. 3.13 - Distribution verticale de CO (ppbv) dans la simulation KE_AMMA en
moyenne sur aolt 2006 et entre 5°N et 20°N (a) ; différence en pourcentage avec la
simulation sans convection (Conv_off - KE_ AMMA/KE_AMMA) (b).
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3.3 Influence de la convection sur la composition chimique de la troposphere.

L’isoprene peut également étre utilisé comme traceur du transport vertical
convectif. En effet, a cause de sa courte durée de vie (environ 1h), la présence de
concentrations d’isopréne dans la haute troposphére témoigne généralement d’un
rapide transport convectif a partir de la basse troposphére. La distribution des
concentrations d’isopréne simulée par le modéle (figure 3.14a) montre une
augmentation des concentrations dans les hautes couches a partir de 400hPa. La
simulation Conv_off (figure 3.14b) montre une réduction presque totale des
concentrations dans la haute troposphere. Comme avec le CO, les concentrations dans
la moyenne et la basse troposphere ont augmenté sous I’effet de I’accumulation des
émissions. La comparaison des résultats du modele aux observations du B 146 a
montré que la simulation KE_AMMA reproduit mieux les concentrations d’isopréne
observées dans la basse et la moyenne troposphére. La simulation KE_WERF les
surestime de plus de 50% dans la basse troposphere. Cela est du aux fortes émissions

d’isoprene utilisées dans cette simulation.
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Fic 3.14 - Distribution verticale d’isopréne (ppbv) dans la simulation KE_AMMA
moyennée sur aolt 2006 et entre 5°N et 20°N (a) ; difference en pourcentage avec la
simulation Conv_off (Conv_off - KE_ AMMA/KE_AMMA) (b). Altitude (HEIGHT)
en Pa.

Les résultats d’étude de I’influence de la convection sur les concentrations de CO
dans LMDz_INCA, présentés dans cette section, sont en accord avec les résultats du
modele RAMS (Pielke et al., 1992) obtenus par Marécal et al. (2006). Ces derniers ont
montré une augmentation des concentrations de CO dans RAMS a partir de 7km
jusqu’a la tropopause due au transport convectif. Comme dans LMDz_INCA, le
modele RAMS simule une réduction des concentrations de CO dans la moyenne
troposphere. Les résultats d’étude de I’influence de la convection sur la distribution
d’isopréne dans LMDz_INCA sont aussi en accord avec les résultats de Doherty et al.
(2005). Ces derniers ont montré en effet une augmentation des concentrations
d’isoprene (jusqu’a 0.16 ppbv) dans la haute troposphere au dessus des continents dans
les tropiques. Les simulations réaliseées montrent ainsi que le transport convectif dans
LMDz_INCA influence considérablement la composition chimique de la troposphére
en Afrique de I’Ouest. L’influence des émissions de surface sur les résultats du modéle
est bien visible aussi avec les différences constatées dans les concentrations de CO et
de HCHO calculées par les différentes simulations. L’effet du schéma de convection
est aussi important et montre qu’avec le schéma de Kerry Emanuel le transport
convectif vers la haute troposphere est plus intense.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

3.4 Impact des NO, produits par les éclairs

Cette section propose d’analyser les performances du modele en termes de
comparaison avec les données de NO et NO, mesurées pendant la campagne AMMA.
Une attention particuliere sera portée aux mesures effectuées dans la haute
troposphere. La figure 3.15 représente les données de NO et NO, mesurées par le
D _F20 le long du vol du 06 aolt 2006, décrit précédemment dans la section 3.3.2,
ainsi que les résultats de LMDz _INCA. Les données montrent une importante
variabilité des concentrations mesurées dans la haute troposphere avec des maximums
de 0.8ppbv et 2.8ppbv respectivement pour NO et NO,. Une production de NO, par
les éclairs (LINOX) peut expliquer ces fortes concentrations. Le transport convectif de
NO, depuis la surface peut aussi contribuer a ces fortes valeurs. D’importantes
émissions de NO, par les sols ont été en effet observées pendant les vols du B_146 au
niveau du Sahel (Stewart et al., 2008).

Les simulations de LMDz INCA montrent que le modéle sous-estime
considerablement les pics de NO et NO, observés. Les maximums simulés sont
d’environ 0.15 ppbv et 0.5 ppbv respectivement, des valeurs largement inférieures aux
maximums mesurés.
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FiG. 3.15 - Données (rouge) de NO (a) et NO,, (b) en ppbv observées le long du vol du
06 aolt 2006 par le D_F20; Simulations du modéle (KE_WERF, TI_AMMA,
KE_AMMA).

Les donnees de NO et NO, mesurées par le D_F20 le 15 aoGt 2006 (figure 3.16) au
dessus du MCS M2 (voir figure 3.6) montrent également une grande variabilité dans la
haute troposphere. Des pics de 1 ppbv et 2 ppbv respectivement de NO et NO, ont été
mesurés aux environs de 200hPa. L’influence des LiNOXx, et éventuellement des
émissions de NO, par les sols, peut expliquer aussi ces fortes concentrations. La
comparaison avec les simulations de LMDz_INCA montre que le modéle n’arrive pas
a reproduire les pics observés.
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3.4 Impact des NOy produits par les éclairs.
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FiG 3.16 - Donnees (en rouge) NO (a) et NO, (b) en ppbv observées le long du vol du
D _F20 le 15 ao(t 2006; Simulations du modele (KE_WERF, TI_AMMA,
KE_AMMA).

La figure 3.17 représente les profils verticaux de NO mesurés par le D_F20 et le
M55, répartis dans les catégories Conv et No_Conv (voir la section 3.3.2). Les
données de la catégorie Conv montrent une variabilité considérable des concentrations
de NO avec des maximums de 1500 pptv mesurés entre 400hPa et 150hPa. Les
données de la catégorie No_Conv affichent aussi une augmentation des concentrations
a partir du niveau d’altitude 400hPa. Les maximums mesurés (pres de 600 pptv) sont
cependant environ deux fois inférieurs aux maximums de la catégorie Conv. Comme
pour les profils verticaux de CO, les profils de NO montrent ainsi que dans la haute
troposphere les concentrations de NO sont plus élevées dans les masses d’air
influencées par la convection.

Les résultats du modeéle montrent que les simulations reproduisent la forme des
profils verticaux de NO observés avec un maximum simulé vers 200hPa. Cependant,
toutes les simulations sous-estiment les concentrations de NO observées dans la haute
troposphere. La simulation KE_AMMA simule 100pptv de NO de plus que les
simulations KE_WERF et TI_AMMA dans la haute troposphere mais les 200pptv
simulés restent tres en dessous des pics observés. Les résultats des simulations
montrent ainsi que les LINOx sont sous-estimés dans LMDz_INCA.
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FiG. 3.17 - Profils verticaux de NO (en rouge) en pptv dans les catégories Conv (a) et
No_Conv (b); Profils simulés par le modéle (KE_WERF, TI_AMMA, KE_AMMA).

3.4.1 Influence des LINOx dans LMDz_INCA

Afin de mieux comprendre I’impact des LiNOXx sur les résultats de LMDz_INCA,
une simulation sans LiINOX a été réalisee (LiNOx_off). Dans cette simulation, seule la
production de LiNOXx a été inhibée. La figure 3.18-a présente la distribution des NO
dans le modeéle en moyenne sur aolt 2006 et entre 5°N et 20°N. La distribution
verticale des concentrations a la forme du “C” habituel de la distribution de NO, dans
la troposphere avec de fortes concentrations dans les basses et les hautes altitudes. La
figure 3.18-b présente la différence en pourcentage entre la simulation de référence
(KE_AMMA) et la simulation LiINOx_off. La suppression des LiNOx dans le modeéle
a induit une réduction des concentrations de NO, dans la haute troposphére qui
dépasse 80% entre 400hPa et 200hPa. La moyenne tropospheére est également affectée
par une réduction importante de 20% a 60% des concentrations de NO,.

L’effet du transport convectif n’est pas seulement le transport de masses d’air
depuis les basses couches vers la haute troposphére mais également un mélange
inverse qui conduit a la subsidence de masses d’air vers la moyenne et la basse
troposphere. La suppression des LiNOx et la présence de la convection dans cette
simulation expliquent ainsi la réduction des concentrations de NO, dans la moyenne
troposphére. Cela peut expliquer également la réduction de 10-20% de NO, simulée
dans les basses couches de la troposphere.
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3.4 Impact des NOy produits par les éclairs.
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Fic. 3.18 - Distribution verticale de NO, (pptv) dans la simulation KE_AMMA en
moyenne sur ao(t 2006 et entre 5°N et 20°N (a) ; différence en pourcentage entre
KE_AMMA et LINOx_off (LINOx_off - KE_ AMMA/KE_AMMA) (b).

La simulation LiNOx_off a montré que dans le modeéle, les LiNOXx influencent la
distribution de plusieurs autres espéces chimiques comme HNO3, OH et CO qui jouent
un réle important dans la chimie troposphérique. Le HNO3 est en effet produit par la
réaction de NO, avec OH. Les LiNOx induisent une augmentation de NO, ce qui
explique I"augmentation de plus de 60% de HNO; dans la haute troposphére (figure
3.19). Les LINOx induisent également une augmentation de plus de 60% des
concentrations de OH entre 400hPa et 200hPa. Cette augmentation de OH induit une
réduction de CO, ce qui explique les 5-7 % de diminution des concentrations de CO
dans la haute troposphere (figure 3.20). Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus
par Stockwell et al. (1999b) avec le modele global TOMCAT (Chipperfield and
Simon, 1996). Leurs résultats montrent que les LiINOXx induisent une augmentation de
100% et de 50% respectivement de HNO; et de OH, et une diminution de 10% de CO
dans la haute troposphere des régions tropicales.
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Fic. 3.19 — Différence en pourcentage entre les concentrations de HNO3; (a) et OH (b)
simulées par LiINOx_off et par KE_AMMA (LiNOx_off - KE_AMMA/KE_AMMA);
moyenne en aolt 2006 et entre 5°N et 20°N.
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Fic. 3.20 — Différence en pourcentage des concentrations de CO simulées par
LiNOx_off et KE_AMMA ; moyenne en ao(t 2006 et entre 5°N et 20°N.
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Les resultats de LMDz_INCA montrent que les LINOx sont sous-estimés dans le
modeéle notamment dans la haute troposphere. Afin d’essayer de reproduire les valeurs
élevées de NO, observées pendant AMMA, un test de sensibilité ‘LiINOx2’ a été
réalisé en augmentant de 50% les quantités de LiNOx en Afrique dans la simulation
KE_AMMA. Les résultats de ce test (figure 3.21) montrent que cette augmentation de
LINOx a conduit a une augmentation de 40-50% (environ 50-60 pptv) des
concentrations de NO, entre 300hPa et 150hPa et de 10-30% (10-30 pptv) entre 600-
400hPa. Les concentrations d’O3 ont augmenté de 8-10% (4-6 ppbv) dans la haute
troposphere et de 3-5% (2-3 ppbv) au dessous de 400hPa.

© = -
o =

HEIGHT (mb)
HEIGHT (mb)

I © = N Gt & 0 & N ®

40°W 20°W o 20°€ 40%
LONGITUDE LONGITUDE

FiG. 3.21 — Différence en pourcentage entre les concentrations de NOx (a) et O3 (b)
simulées par LINOx2 et KE_ AMMA ; moyenne sur ao(t 2006 entre 5°N et 20°N.

La comparaison des résultats du test LINOx2 avec les profils verticaux de NO
observés et calculés par les autres simulations (figure 3.22) montre que cette
simulation reproduit mieux les valeurs de NO observées dans la haute tropospheére.
Une augmentation d’environ 50pptv de NO est simulée par LINOx2 au dessus de
400hPa. Les profils verticaux simulés montrent que malgré I’augmentation de 50% des
LiNOx le modele sous-estime toujours les concentrations élevées de NO mesurées
dans la haute troposphere. Il est difficile pour le modele de reproduire les pics de NO
observés a cause de I’incertitude qui subsiste dans les paramétrisations de NO,
produits par les éclairs comme le montre Tost et al. (2007).
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3.4 Impact des NOy produits par les éclairs.

Une autre explication possible au désaccord entre le modele et les observations est
la sous-estimation des émissions de NO, par les sols qui peuvent contribuer aussi, sous
I’influence du transport convectif, aux valeurs élevées de NO observées dans la haute
troposphere. En effet, L’inventaire Yienger and Levy (1995), utilisé dans les
simulations, semble sous-estimer les émissions de NO, par les sols d’aprés Jaeglé et
al. (2005).

a) b)

o R e o o e e T [0 S e e e e

—
ssse AMMA Obs |
s#es KE_LINOX2 |

Alt (hPa)
Alt (hPa)

800 1

Y AN ]
] ST Y o e
P IR BT BPR R E B R SR B | 1000\""“I"'I'IIIIH‘IIIIH“

0 200 400 600 BOD 1000 1200 1400 0 200 400 600 8OO 1000 1200 1400
NO (ppt) NO (oot}

FiG. 3.22 - Profils verticaux de NO (pptv) (en rouge) observés et simulés dans les
catégories Conv (a) et No_Conv (b) ; résultats de KE_ AMMA (orange),
TI_AMMA(vert) et LINOx2 (bleu).

1000

La figure 3.23a illustre I’effet de la convection sur la distribution verticale des NO,
dans la troposphére au dessus de I’Afrique de I’Ouest. En supprimant la contribution
du transport convectif, le modéle simule une augmentation importante des
concentrations de NO, dans la haute troposphere (plus de 180%) et dans la basse
troposphére (jusqu’a 80%). L’augmentation des concentrations dans la basse
troposphere s’explique par I’accumulation des émissions a la surface (émissions
anthropiques et émissions par les sols). L’augmentation des concentrations dans la
haute troposphere peut s’expliquer par la non redistribution des LiNOXx en I’absence du
transport convectif. L’effet de la non redistribution des NO, est également visible par
la diminution de 20% a 40% des concentrations simulées dans la moyenne
troposphére.

La figure 3.23b montre la distribution verticale des NO, dans la simulation
Conv_LiNOx_off ou la convection et les LINOx ont été simultanément supprimés
dans le modele. L’absence des LiINOXx induit une réduction des concentrations de NO,
dans la moyenne et la haute troposphere. L’absence de la convection induit une
accumulation des émissions a la surface.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.
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FiGc. 3.23 — Différence en pourcentage entre les concentrations de NO, calculées par
Conv_off (a) et Conv_LiNOx_off (b), et celles simulées par KE_AMMA ; moyenne
sur aolt 2006 entre 5°N et 20°N.

3.5 Influence de la convection et des LiNOXx sur I’ozone dans la haute troposphére

La figure 3.24 représente les données d’O3 observees par les avions MOZAIC dans
la haute troposphere pendant les vols effectués entre Windhoeck (Namibie) et I’Europe
en juillet et en aoGt 2006 (voir figure 1.12, chapitrel). Les données du programme
MOZAIC (Marenco et al., 1998 ; Law et al., 1998) sont présentées au chapitre 1
(section 1.4.3). La distribution des données montre que les concentrations d’O;
mesurees varient en géneral entre 30 ppbv et 50 ppbv dans les régions entre I’équateur
et 15°N. En dehors de ces régions, les concentrations augmentent jusqu’a plus de 80

ppbv.

ppbv
100
95
90
85
80
75
70
65
60
55
50
45
40
35
30
25
20
15
10

-_I
]
|
1
|
;
|
|
|
|
i

20

yagLs

10

Lat®

;' ]
' Illl '
f i |
]

-10

IR SN RSN AN TN RN A Rd AN NN NN RN AT

M| | L] —

-20

FTTTTRTRTn ey rrrrrrrrrrrrrenrnd

._L.._J.._..._,.._J.._..-._.,.,_.k.._..._l.._.ﬁ_.,._..._......u_...._...._..._..._n.._.,._..._J.._..L‘.l_.!.:._._-_.,._n'.._l.
10 20 30 40 50 60
Davs

FiG. 3.24 - Donnees d’O3 (ppbv) mesurées par les avions MOZAIC dans la haute
troposphere en juillet et en aolt 2006 pendant les vols effectués entre Windhoeck
(Namibie) et I’Europe.

[

La figure 3.25 représente les concentrations d’O; simulées par KE_AMMA
interpolées sur les trajectoires de vol des avions MOZAIC. Les résultats montrent que
le gradient positif d’Oz en direction des deux pdles observé par MOZAIC est
également reproduit par le modele. Les concentrations simulées sont cependant sous-
estimées.
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3.5 Influence de la convection et des LINOX sur I’ozone dans la haute troposphere.

Ces reésultats indiquent que les valeurs modérées d’O; ont été observées et
simulées dans les régions de la convection. Les valeurs élevees d’O; ont été observées
et simulées loin de ces régions.
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Fic. 3.25 - Concentrations d’O; (ppbv) simulées KE_AMMA interpolées sur les
trajectoires de vol des avions MOZAIC en juillet et aolt 2006.

L’analyse de la distribution d’O dans la simulation Conv_off (figure 3.26) montre
que dans LMDz_INCA, la convection conduit a une réduction de 10-20% des
concentrations d’O; dans la haute troposphére entre 300hPa et 200hPa. Dans la
moyenne troposphére, les concentrations augmentent par contre d’environ 20%. Ces
résultats sont en accord avec les resultats de Doherty et al. (2005) obtenus avec le
modele de chimie et transport STOCHEM-HadAM3 (Sanderson et al., 2003). Le
mélange vertical de précurseurs d’ozone émis a la surface, notamment les COVs le CO
et les NO,, associé a la subsidence de masses d’air riches en NO, depuis la haute
troposphere vers les basses couches conduisent a une réduction (respectivement
augmentation) d’O3; dans la haute (respectivement moyenne) troposphére. Cela peut
expliquer ainsi les valeurs modérées d’O; observées par MOZAIC dans la haute
troposphere.
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FiG. 3.26 - Distribution verticale d’O3 (ppbv) simulée par KE_AMMA moyennée sur
aolt 2006 et entre 5°N et 20°N (a) ; difference en pourcentage avec la simulation
Conv_off (Conv_off - KE_AMMA/KE_AMMA) (b).
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

La diminution des concentrations d’O; dans la haute troposphere observée par
MOZAIC et simulée par LMDz_INCA a également été constatée dans de précedentes
études. Folkins et al. (2002a) ont montré que le transport convectif de masses d’air
pauvres en ozone depuis les basses couches joue un role important dans la réduction
des concentrations d’O3 dans les tropiques entre 11km et 16km. Récemment, Sauvage
et al. (2007a) a également montré, notamment a I’aide des données MOZAIC, un
minimum d’O3 entre 20°S et 20°N dans la haute troposphére.

Ces resultats montrent ainsi qu’au niveau local, la convection a une tendance
négative aux concentrations d’O3 dans la haute troposphere. Cependant, le transport
convectif enrichit la haute troposphére de précurseurs d’O; et suivant la complexite de
la circulation atmosphérique a ces niveaux d’altitude, la convection peut avoir une
tendance positive aux concentrations d’O5; en dehors des régions de la convection.
C’est ce qu’ont montré aussi Sauvage et al. (2007a). Un gradient positif des
concentrations d’O; a été observé de part et d’autre de la ZCIT. lls ont démontré le
role de la circulation de Hadley comme mécanisme contribuant a la redistribution de
précurseurs d’O; dans la haute troposphére ce qui conduit a la production
photochimique d’Og, principalement par les LiNOX, dans les branches de retour de ces
cellules. Ce gradient méridional d’O; dans la haute troposphére est également simulé
par LMDz_INCA (figure 3.27).

30°S 20°s 10°S 0 10°N 20°N 30°N
LATITUDE

Fic. 3.27 - Distribution verticale et méridionale d’O; (ppbv) dans la simulation
KE_AMMA ; moyenne sur ao(t 2006 et entre 20°W et 40°E.

La contribution des branches de retour des cellules de Hadley a la redistribution
des masses d’air dans la haute troposphére est montrée aussi par la distribution des
traceurs AT1 et AT2 décrits au chapitre 2. Ces traceurs ont été définis au Sahel de part
et d’autre de la ZCIT afin d’étudier le transport convectif dans LMDz_INCA. La
distribution verticale de ces traceurs (figure 3.28) montre qu’ils sont transportés par la
convection jusqu’a la haute troposphére au dessus des régions ou ils ont été émis. Dans
la haute troposphere, les traceurs sont redistribués en direction des pdles suivant la
localisation de leur région d’émission (au nord ou au sud de la ZCIT),
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3.5 Influence de la convection et des LINOX sur I’ozone dans la haute troposphere.
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FiG. 3.28 - Distribution verticale des traceurs AT1(a) et AT2(b) en moyenne sur aodt
2006 et entre 15°W-30°E.

La figure 3.29 présente les résultats des simulations LIiNOx off et
Conv_LiNOx_off sur la distribution verticale d’O;. La suppression des LiINOx dans le
modele induit une réduction de 20-30% des concentrations d’O; dans la haute
troposphere entre 400hPa et 200hPa. Les moyennes et les basses couches sont
également affectées par une réduction de 5-15% des concentrations. Ainsi, alors que le
transport convectif diminue les concentrations d’Ogs, les LiINOx induisent une
production d’Os;.

Les résultats de la simulation Conv_LiNOx_off montrent I’effet combiné de la
suppression des LINOXx et du transport convectif sur I’ozone en Afrique de I’Ouest.
Les concentrations d’O5 dans la haute troposphére ont diminué d’environ 10-15% au
dessus de I’ Afrique de I’Ouest dans cette simulation. Dans la moyenne troposphére, les
résultats montrent une réduction de prés de 30% des concentrations d’O3. Ces résultats
montrent de plus un gradient Est-Ouest négatif dans la moyenne et la haute
troposphére. Cela indique qu’en présence de la convection et des LINOX, la production
d’O; dans le modele augmente plus au dessus de I’océan Atlantique qu’au dessus des
régions de la convection. Ces résultats rejoignent ainsi ceux discutés précédemment a
savoir que c’est loin des régions de la convection en Afrique de I’Ouest qu’il y a plus

de production d’Os.
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Fic. 3.29 - Différence en pourcentage entre les concentrations d’Oz simulées par
LiNOx_off (a) et Conv_LINOx_off (b), et KE_AMMA ; moyenne sur aodt 2006 entre
5°N et 20°N.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

Les figures 3.30 illustrent plus clairement I’impact de la convection et des LINOXx sur
les concentrations de CO, NO, et d’O; dans la haute troposphére. Ces figures
représentent les diagrammes Hovmoller (temps versus longitude) construits a partir de
la difféerence absolue entre la simulation KE_AMMA et la simulation
Conv_LiNOx_off. Les résultats ont été moyennés entre 5°N et 17.5°N et entre les
niveaux d’altitude 318hPa et 182hPa. La distribution des concentrations de CO montre
une importante variabilité journaliere qui est liée a la variabilité du transport convectif
dans le modele. Les résultats montrent un gradient positif en direction de I’Ouest dans
la distribution de CO. Cela témoigne du transport zonal a partir des zones d’émissions
sur le continent vers la partie Ouest de I’Afrique et vers I’océan. La variabilité
journaliére des concentrations des NO, est liée a la variabilité des LINOx et du
transport convectif. Les plus fortes concentrations sont simulées sur le continent
notamment vers les régions les plus a I’Est ou il y a une forte production de LiNOX.

La distribution des concentrations d’O; montre aussi une variabilité journaliere
importante et indique une forte production au dessus des regions cotieres a I’Ouest et
au dessus de I’océan Atlantique. Ainsi, entre le 08 et le 13 ao(t le modéle simule une
augmentation d’environ 2ppbv/jour des concentrations d’O3; dans ces régions. La
période entre le 24 aolt et le 27 aolt montre également une augmentation d’O;
d’environ 2ppbv/jour. Bien que les fortes concentrations de NO, soient observées
plutdt a I’Est c’est vers I’Ouest qu’il y a production d’O; et cela peut s’expliquer par
I’enrichissement des masses d’air par des précurseurs d’ozone au niveau du continent
et au cours de leur advection vers I’Ouest dans la haute troposphére.
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Fic. 3.30 — Variabilité journaliére (1-31 aolt 2006) et longitudinale (40°W-40°E)
(Diagrammes Hovmoller) des concentrations de CO (a, en ppbv), NO, (b, en pptv) et
d’0O; (c, en ppbv); différence absolue entre KE_AMMA et Conv_LiINOx_off;
moyenne entre 5°N-et 17.5°N et entre 318hPa et 182hPa.
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Chapitre3. Impact de la convection et des émissions locales.

Les données et les résultats de LMDz_INCA présentés dans cette section montrent
que les LiNOx induisent une augmentation des concentrations d’O3 jusque dans les
basses couches. La convection joue un role important dans la redistribution verticale
des LiNOx et des émissions de surface. Cette redistribution, qui conduit au mélange de
masses d’air de différentes compositions chimiques, est a I’origine de la réduction des
concentrations d’O3 dans la haute troposphére et de I’augmentation des concentrations
dans la moyenne troposphere. Les résultats montrent aussi que I’advection de masses
d’air riches en précurseurs d’O;, notamment les LINOx, dans la haute troposphere
depuis les régions de la convection conduit a la production d’environ 2 ppbv/jour d’O3
au dessus de I’océan Atlantique.

L’analyse de [I’évolution de la composition chimique des masses d’air
échantillonnées par le D_F20 en utilisant des rétro-trajectoires calculées a I’aide du
modele lagrangien CiTTyCat (Evans et al., 2000 ; Real et al., 2007) et des images
infrarouges de METEOSAT a permis de montrer une augmentation d’O3 d’environ 4-
10 ppbv/jour dans les masses d’air influencées par la convection (H. Schlager, DLR,
communication personnelle). Ces augmentations d’O; sont supérieures a celles
calculées par LMDz_INCA car seules les donnees du D_F20 mesurées dans des
masses d’air les plus riches en NO, (1-2.5 ppbv) ont été considérées. La production
d’O; dans ces masses d’air est donc plus grande. Aussi, la sous-estimation des LiNOXx
dans le modéle induit une sous-estimation de la production d’O3.

3.6 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était d’analyser les données de la campagne AMMA et les
simulations de LMDz _INCA afin d’étudier I’influence de la convection et des
émissions locales sur la composition chimique de I’atmosphere en Afrique équatoriale.
Les données AMMA ont montré plusieurs cas mettant en évidence I’influence de la
convection sur la chimie de la haute troposphere. Ainsi, des concentrations de pres de
200 ppbv et 1.4 ppbv respectivement de CO et de H,0, ont été mesurees par le F_F20
a environ 200hPa autour d’un systeme convectif (M2, figure 3.6). Des concentrations
d’environ 140 ppbv et 0.8 ppbv, respectivement de CO et de HCHO ont été mesurées
par le D_F20 dans la haute troposphére autour du méme systeme convectif étudié par
le F_F20. Les faibles valeurs d’Oz mesurées par les deux avions aux endroits ou les
pics de CO et H,O, ont été mesurés, indiquent le transport de masses d’air pauvres en
ozone par la convection depuis la basse troposphere. Les données montrent des
concentrations de CO et de NO plus élevées dans les masses d’air influencées par la
convection (200 ppbv et 1.5 ppbv respectivement) que dans les masses d’air qui n’ont
pas ete influencées par la convection (150 ppbv et 0.6 ppbv respectivement) quelques
heures (ou jours) avant les mesures. Les observations révelent par ailleurs les
concentrations de CO les plus faibles dans les cas convectifs dues au détrainement
dans la haute troposphere.

La convection induit aussi une forte production de NOy par les éclairs. Ainsi, les
mesures de NO et NO, effectuees par le D_F20 montrent que des concentrations de
plus de 1 ppbv et 2.5 ppbv respectivement ont été mesurées dans la haute troposphére
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autour du systeme convectif étudié. Cela indique ainsi une forte production de LiNO,.
Les simulations de LMDz_INCA montrent que le modéle reproduit bien les donnees
de CO, HCHO, H,0, et d’O3 observées pendant certains le vols (e.g. CO, HCHO et
Oz du D_F20 le 15 aolt). Le modele montre cependant des désaccords avec les
observations de certains vols (e.g. CO du F_F20 et HCHO du B_146 le 15 ao0t). Les
profils verticaux de CO et NO simulés montrent que le modéle sous-estime les
concentrations élevées observées dans la haute troposphere. Ces désaccords peuvent
étre dus a la faible résolution du modele d’une part et, d’autre part, a la difficulté des
modeles globaux en général et de LMDz_INCA en particulier & reproduire la
convection en temps et en lieu exact. La comparaison avec les donnees de NO et NO,
le long des vols et avec les profils verticaux montrent que le modele sous-estime la
production de NO, par les éclairs en Afrique de I’Ouest. Cette étude montre qu’il
faudra augmenter de 50% au moins les quantités de LiINOx en Afrique dans le modele
afin que celui-ci puisse reproduire le profil moyen de NO observé dans la haute
troposphere. Le désaccord avec les observations peut aussi étre du a I’incertitude qui
subsiste dans la modélisation des LiNOx dans les modéles globaux en général (Tost et
al., 2007). Une sous-estimation des quantités d’émissions de NO, par les sols au
Sahel peut expliquer aussi le désaccord avec les observations étant donné que ces
émissions peuvent étre redistribuées par la convection vers la haute troposphere.

Les simulations réalisées montrent des résultats différents (e.g. profils verticaux de
CO et NO) et indiquent que les émissions et le schéma de convection utilisés peuvent
influencer les résultats du modele. Ainsi, avec le schéma de convection d’Emanuel
(présenté au chapitre 2), utilisé par les simulations KE_AMMA et KE_WERF, le
modele transporte plus d’émissions (e.g CO et HCHO) vers la haute troposphére. La
simulation TI_AMMA montre que le transport convectif avec le schéma de Tiedtke
(présenté au chapitre 2) influence plus la composition chimique de la basse et la
moyenne troposphere. Les résultats de cette étude montrent que le schéma d’Emanuel
représente d’une facon plus réaliste le transport par la convection profonde en Afrique
de I’Ouest. Les simulations KE_AMMA et KE_ WERF montrent aussi des différences
dans les concentrations simulées (e.g. CO, HCHO, H,0, et NO,) qui peuvent
s’expliquer par la différence des émissions utilisées.

Les tests de sensibilité réalisés (Conv_off, LINOx_off) montrent que la convection
et les LINOx expliquent 40% et 80% respectivement des concentrations de CO et NOy
simulées dans la haute troposphére. Le transport convectif explique également les
concentrations d’isopréne simulées dans la haute troposphére. La convection peut
redistribuer les LINOXx vers la moyenne troposphére et peut expliquer jusqu’a 20-60%
des NO, simulés. Dans LMDz _INCA, les LiNOx induisent une augmentation
d’environ 60% de HNO; et de OH dans la haute troposphere. Cette étude montre aussi
que dans le modele, les LiNOx n’affectent pas seulement la distribution de NO, dans
la troposphére en Afrique, mais egalement sa capacité oxydante. La simulation
Conv_LiNOx_off montre que la convection et les LiINOx peuvent induire une
augmentation d’O; jusqu’a 2ppbv/jour dans la haute troposphére notamment au dessus
de I’océan Atlantique. La sous-estimation des LiNOx dans le modéle induit une sous-
estimation de leur contribution a I’ozone. La contribution des LiNOXx et des différentes
émissions africaines au budget régional d’O; en Afrique sera analysée plus en détail
dans le chapitre 5.

102



Chapitre 4

Influence des émissions des feux de biomasse
en Afrique centrale.

4.1 Introduction

L’objectif de ce chapitre est d’étudier I’influence des émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale sur la composition chimique de I’atmosphere en Afrique
équatoriale pendant la saison de la mousson en été 2006, en analysant les données de
la campagne AMMA et les simulations de LMDz_INCA. La composition chimique de
I’atmosphére en Afrique équatoriale peut, certes, étre influencée par les émissions
locales de polluants, redistribuées par la convection profonde qui caractérise les
régions tropicales (Jonquiéres and Marenco, 1998), mais également par le transport de
polluants a partir d’autres régions comme I’ Afrique centrale (Sauvage et al. 2005) ou
d’importantes quantités de CO, NO, et COVs sont émises par les feux de biomasse
chaque été. L’ étude effectuée au chapitre 2 a montré que pendant I’été 2006 de fortes
concentrations de CO, NO, et HCHO ont été observées par MOPITT et
SCIAMACHY et simulées par LMDz_INCA en Afrique centrale, au dessus de I’ocean
Atlantique et du Golfe de Guinée. Plusieurs études ont discuté des émissions des feux
de biomasse en Afrique centrale et de leur influence sur I’0zone troposphérique en
Afrique (Marufu et al., 2000 ; Aghedo et al., 2007 ; Sauvage et al., 2005, 2007c).
Garstang et al. (1996), ont montré que les alizés sud-est favorisent le transport des
gazes et des aérosols a partir de I’Afrique centrale vers I’océan Atlantique pendant la
saison de la mousson. La composition chimique de la haute troposphere en Afrique de
I’ouest peut également étre influencée par le transport a grande distance de polluants
depuis I’Asie. Récemment, Barret et al. (2008), a travers une étude d’assimilation des
observations satellites de CO par I’instrument MLS dans le modeéle globale MOCAGE
(Teyssedre et al., 2007), ont montré le transport de CO par le TEJ depuis I’Asie du
Sud-Est (Chine et Inde notamment) vers I’Afrique de I’Ouest pendant la saison de la
mousson.

Pendant la campagne AMMA, plusieurs vols d’avions ont été effectués en direction
du Golfe de Guinee et du Sahel dans le but d’étudier la distribution méridionale de
I’0zone et de ses précurseurs, et d’évaluer I’impact des émissions feux de biomasse de
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

I’Afrique centrale et du transport a grande distance sur la composition chimique de
I’atmosphére en Afrique équatoriale. L’analyse des données satellitaires de MOPITT
ainsi que les prévisions réalisées quotidiennement par LMDz _INCA en 2006 ont
permis de programmer et de realiser certains vols. Ainsi, le 13 aolt 2006 par exemple,
de fortes concentrations de CO ont été prévues par le modele et observées ensuite par
MOPITT au dessus du Golfe de Guinée. Les vols effectués par le D_F20 et le M55 ce
jour la ont mesuré de fortes concentrations de CO, O; et NO, dans cette région.
Plusieurs autres vols ont été effectués a partir de Niamey (Niger) et Ouagadougou
(Burkina Faso) en direction du Golfe de Guinée. On deésignera ces vols par les vols
TLD (Transport & Longue Distance) tout au long de ce chapitre.

L’ objectif de ce chapitre est d’analyser les données collectées pendant les vols
TLD afin d’étudier I’influence du transport a grande distance (e.g. depuis I’Afrique
centrale) sur la distribution de I’ozone et de ses précurseurs en Afrique équatoriale
pendant la saison de la mousson. L’analyse des données in-situ de la campagne
AMMA sera accompagnée de I’analyse des reésultats du modele LMDz-INCA. Des
tests de sensibilité sur les émissions et des simulations avec des traceurs inertes sont
présentés pour compléter cette analyse et améliorer la compréhension des résultats du
modele. Ces différentes simulations pourront également expliquer d’éventuels
désaccords entre le modéle et les observations.

4.2. Simulations LMDz-INCA et comparaison aux donnees AMMA

Cette premiere section est consacrée a I’analyse des données de la campagne
AMMA collectées le long des vols TLD, et des sondages d’ozone a Cotonou (Bénin).
Les données utilisées dans ce chapitre comportent les données No_Conv présentées au
chapitre 3 en plus des données des vols dédiés spécialement & I’étude du transport a
longue distance. Les résultats de LMDz_INCA sont confrontés a ces observations pour
une meilleure compréhension de I’'impact du transport a longue distance sur la
composition chimique de la troposphére en Afrique de I’Ouest. Une analyse des
données de certaines especes chimiques mesurées et simulées (e.g. CO, Oz, NO, NO,)
est ainsi présentée. La figure 4.1 montre les trajectoires du D_F20 et du M55 pendant
les vols TLD.

AMMA-LRT Flights

FiG. 4.1 — Trajectoires de vol du D_F20 et du M55 le 13 aolt 2006 depuis
Ouagadougou (Ouaga.).
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4.2 Simulations LMDz_INCA et comparaison aux donnéees AMMA

4.2.1 Analyse des données des vols TLD

La figure 4.2 représente les concentrations de CO et d’Oz; mesurées par le D_F20
durant les vols du 04 et du 13 aolt 2006. L’avion a effectué des vols aller-retour a
partir de Ouagadougou en direction du Golfe de Guinée (figure 4.1a). Des pics de CO
et d’O5 ont été mesurés dans la moyenne troposphere, a environ 650hPa, au dessus du
Golfe de Guinée. Ces fortes valeurs sont largement supérieures aux concentrations de
fond habituelles dans une troposphere non polluée. En effet, les données de CO
montrent des valeurs qui dépassent 450 ppbv, des valeurs largement supérieures aux
concentrations de fond de CO dans la moyenne et la haute troposphére (environ 100
ppbv). Les concentrations de I’0zone mesurées depassent aussi les concentrations de
fond (entre 40 et 60 ppbv), avec des valeurs mesurées supérieures a 100 ppbv.

Sur la figure 4.2 sont représentés également les résultats des trois simulations du
modele présentées au chapitre 2 (KE_WERF, TI_AMMA et KE_AMMA). Pour
rappeler, la simulation KE_WERF est basee sur le schéma de convection de Kerry
Emanuel et utilise le cadastre d’émissions WERF (GFED pour les feux de biomasse et
Edgar pour les émissions anthropiques) décrit au premier chapitre. Les simulations
KE_AMMA et TI_AMMA utilisent respectivement les schémas de convection Kerry
Emanuel et Tiedtke, et le cadastre d’émissions AMMA (voir chapitre 1). Dans toutes
ces simulations, les émissions sont émises a la surface.

En général, le modéle reproduit de fagon correcte la variation des concentrations de
CO et d’0O3; observees le long des vols. Les maximums de CO, observés dans la
moyenne troposphére au dessus du Golfe de Guinee, sont reproduits par le modeéle.
Cependant, ces maximums sont fortement sous-estimeés par les trois simulations. Cette
sous-estimation est d’autant plus importante dans la simulation KE_WERF.
KE_AMMA simule environ 30-40 ppbv de CO de plus en comparaison aux resultats
de KE_WERF. Alors que les observations montrent une forte augmentation d’O; au
dessus du Golfe de Guinée, les modéles simulent une réduction de I’ozone (40-50
ppbv d’O3; mesurées).

Les observations montrent que les maximums de CO et d’O3; mesurés au dessus du
Golfe de Guinée le 13 aodlt 2006 sont environ deux fois supérieures a celles mesurées
le 04 aolt. En effet, environ 500 ppbv et 130 ppbv respectivement de CO et d’O; ont
été mesurés le 13 aol(t alors que le 04 ao(t les maximums observés sont
respectivement 250 ppbv et 70 ppbv. Cette différence importante des concentrations
mesurées est due a une variabilité du transport des emissions des feux de biomasse
entre le 04 ao(t et le 13 aodt. Cette variabilité est discutée dans la section 4.3.3.
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FIG. 4.2 - Données de CO et O3 en ppbv (en rouge) mesurées par le D_F20 le 04 ao(t
(a, c) et le 13 aolt (b, d) 2006. Résultats des simulations KE_AMMA (orange),
TI_AMMA (vert) et KE_WERF (bleu). Altitude (Alt en rouge foncé en hPa) versus
temps (1e+3 s).

La figure 4.3 représente les concentrations de NO mesurées et simulées le long des
vols du 04 et du 13 aolt 2006. Des concentrations élevées de NO (jusqu’a 1.1 ppbv)
ont été mesurées dans la haute troposphere au dessus de I’Afrique de I’Ouest. L’étude
effectuée au chapitre 3 a montré que ces fortes concentrations proviennent
probablement d’une contribution des LiNOx (production de NO par les éclairs).
Toutes les simulations du modele sous-estiment les maximums de NO observés a
cause d’une sous-estimation des LINOXx (chapitre 3). Comme pour le CO et I’O3, des
valeurs elevées de NO (prés de 0.2 ppbv) ont été mesurées aussi dans la moyenne
troposphére au dessus du Golfe de Guinée. Les simulations du modele ont calculé des
valeurs faibles de NO au dessus de cette région. Cela peut expliquer ainsi les faibles
valeurs d’o0zone simulées au dessus du Golfe de Guinée.
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4.2 Simulations LMDz_INCA et comparaison aux données AMMA
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FiG. 4.3 - Données de NO en ppbv mesurées par le D_F20 (en rouge) le 04 aodt (a) et
le 13 (b) ao(t 2006 ; Resultats des simulations KE_AMMA (orange), TI_ AMMA
(vert) et KE_WERF (bleu). Altitude (Alt en rouge foncé en hPa) versus temps (10° s).

| IR B
= i
B

1
o
L

La figure 4.4 présente les concentrations d’O3, NO et NO, mesurées par le M55 le
04 et le 13 ao(t 2006. Comme le D_F20, le M55 a effectué aussi des vols aller-retour
de Ouagadougou en direction du Golfe de Guinée. Des valeurs élevées ont été
observées et simulées dans certaines parties des vols dans la haute troposphére. Les
fortes valeurs, notamment de I’ozone, indiquent que les mesures ont été effectuées
dans la basse stratosphere. Les simulations du modeéle reproduisent assez bien la
variabilit¢ des concentrations de Oz, NO et NO, mesurées. Cependant, les
concentrations observées dans la basse stratosphére sont surestimées par le modele. Ce
désaccord peut s’expliquer par une surestimation de I’altitude de la tropopause dans le
modele, notamment dans les simulations KE_. AMMA et KE_ WERF. Les simulations
du modele sous-estiment egalement les concentrations de NO et NO, mesurées au
dessus du Golfe de Guinée.
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FIG. 4.4 - Données d’O5 (a, b), NO (c) et NOy (d) en ppbv mesurées par le M55 (en
rouge) le 04 aodt (a) et le 13 aodt (b, ¢, d) 2006. Résultats des simulations KE_ AMMA
(orange), TI_AMMA (vert) et KE_WERF (bleu). Altitude (Alt en rouge foncé) en hPa
versus temps (1e+3 s).

La figure 4.5 représente les concentrations de HCHO observées par le B_146 et
simulées par le modele le 13 ao(t 2006. Le B_146 a effectué un vol a partir de Niamey
(Niger) en direction du Golfe de Guinée. Des concentrations de plus de 1ppbv ont éte
observées dans la basse troposphére au sud de 10°N. Ces fortes concentrations peuvent
étre dues aux émissions biogéniques de HCHO dans ces régions forestiéres. Les
résultats des simulations montrent que le modéle simule environ deux fois plus de
HCHO dans la basse troposphere. Des concentrations élevees ont été observées aussi
au dessus du Golfe de Guinée entre 600-800hPa a environ 5°N. Ces fortes valeurs
peuvent étre dues a aux émissions des feux de biomasse en Afrique centrale. Les
simulations du modéle ne reproduisent pas ces fortes concentrations. Les valeurs
simulées sont environ deux fois inférieures a celles observés.

Des concentrations élevées d’autres especes chimigues ont également été observées
prés des cotes Guinéennes pendant la campagne AMMA. Ainsi, le B_146 a mesuré
aussi de fortes valeurs de PAN (plus de 800 pptv) et d’acétonitrile (plus de 400 pptv)
dans la moyenne troposphere (Reeves et al., 2010). De fortes valeurs de HCHO (plus
de 1 ppbv), RO, (20-25 pptv) et CO2 (prés de 390 ppmv) ont été observées aussi par
le D_F20 pendant les vols du 04 et du 13 aodt 2006 au dessus du Golfe de Guinee
(Andrés-Hernandez et al., 2009).
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4.2 Simulations LMDz_INCA et comparaison aux données AMMA.
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FiG. 4.5 - Concentrations de HCHO (en pptv) mesurées par le B_146 (en rouge) le
long du vol du 13 aoGt 2006 et simulées par KE_AMMA (orange), TI_ AMMA (vert),
KE_WEREF (bleu). Latitude (Lat) versus temps (Time en 1e+3 ).

Sur la figure 4.6 sont représentées toutes les données de CO et d’O3; mesurées par
les 5 avions de la campagne AMMA durant les vols TLD. Cette figure montre plus
clairement la distribution méridionale de CO et d’O5 en Afrique de I’Ouest en juillet et
en ao(t 2006. Les plus fortes concentrations de ces especes ont été observees dans la
moyenne tropospheére, entre 500 hPa et 750 hPa preés du Golfe de Guinée (4°N-8°N).
Les autres avions (F_F20 et ATR) de la campagne AMMA ont également mesuré de
fortes valeurs dans la moyenne troposphere pres des cotes Guinéennes. Les rétro-
trajectoires de masses d’air calculées par Ancellet et al. (2009), avec le modele
lagrangien FLEXPART, ont montré que les fortes concentrations de CO et d’O;
observées par le F_F20 le 19 ao(t 2006 prés de Cotonou (6.4°N, 2.5°E), entre la
surface et 4km d’altitude, ont été mesurées dans des masses d’air ayant pour origine
I’ Afrique centrale.

Les concentrations élevées des espéces chimiques mesurées par les avions ont été
observées, pour la plupart, loin des régions d’émissions ce qui permet de suggérer une
contribution de la pollution transportée depuis d’autres régions (e.g. Afrique centrale,
Afrique de I’Ouest). Andrés-Hernandez et al. (2009) ont calculé un rapport NO/NOy
faible (0.04-0.05) avec les données du D_F20 mesurées au dessus du Golfe de Guinée.
Cela indique que les masses d’air étudiées sont agées et qu’elles ont été transportées
depuis d’autres régions vers le Golfe de Guinee.

La figure 4.6 montre que d’importantes concentrations de CO (plus de 150 ppbv)
ont été également mesurées dans la haute troposphére entre 200 hPa et 300 hPa au
dessus du Golfe de Guinée et de I’Afrique de I’Ouest. Les données de CO, mesurées
par le M55 le 13 ao(t 2006 montrent des concentrations élevées (pres de 380 ppmv)
entre 100 hPa et 150 hPa au dessus du Golfe de Guinée (Real et al., 2010). Le
transport convectif peut contribuer a ces concentrations élevées de CO et CO,. La
circulation atmosphérique qui caractérise la haute troposphére en Afrique pendant la
saison de la mousson, notamment par la présence du TEJ, permet de suggérer que le
transport a grande distance peut également contribuer aux fortes concentrations de CO
et CO,. Barret et al. (2008), en analysant les résultats du modéle MOCAGE et les
données de I’instrument MLS et du programme MOZAIC, ont montré que les
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

émissions asiatiques peuvent étre transportees, notamment par le TEJ, vers I’Afrique
de I’Ouest. La section 4.3.3 montre que les émissions des feux de biomasse en Afrique
centrale peuvent également étre transportées vers la haute troposphére en Afrique de
I’Ouest. Real et al. (2010) ont également étudié et montré la redistribution de ces
émissions des feux de biomasse vers la haute troposphere en Afrique de I’Ouest.

a) b)
L e L e
- 1350 - LI
w‘fﬁ jaml [ ; ' :anE:I
200 { = 260 200 : - = 400
A 1240 | — & 1200
5. {2208 ~ J Ry {1508
{1 e ]200 i 1 § 100
= 400 j = / vﬂ! E ' ' L R . 400, | 90|
i ] : ‘\T.r' i Jeo & | ] 80.|
= = 1140 = 1 70.—
< 600 L ""-‘! lm- 1' I ! | 1120 < 600 7 80.—
= r}.- ! .'-.'“ b 1100 I ] s0.—
| ] i “" 1 1 80. | 1 40.
B0O i = SUI 800 1 3UI
1 40. I 1 20.
] =0. [ 1 10.
1000 L) i 1000 L
0 5 10 15 20 CO(ppb) 0 20 03(ppb)

Lat® Lat®
CO - N-Sflights 03 - N-Sflights

FiG. 4.6 — Concentrations de CO (a) et O5 (b) (en ppbv) mesurées par les cing avions
de la campagne AMMA pendant les vols TLD en juillet et en aoGt 2006.

4.2.2 Sondages de I’0zone a Cotonou

Pendant la campagne AMMA, 22 sondages d’O; ont été effectués a Cotonou
(Bénin) entre juin et aolt 2006. Les concentrations mesurees (figure 4.7) montrent une
variabilité importante dans la moyenne troposphere entre 500 hPa et 750 hPa et dans la
haute troposphére. Hormis le sondage du 30 juin ou des valeurs d’O; de plus de
80ppbv ont été mesurées, les autres sondages effectués en juin et au début de juillet
montrent des valeurs d’O5 dans la moyenne troposphére proches des concentrations de
fond (20-50 ppbv observées au dessus de I’océan Atlantique d’apres Jenkins et al.,
2008). Cependant, dans les hautes altitudes a partir de 400 hPa, les valeurs mesurées
en juin et au début de juillet dépassent 60 ppbv dans la majorité des sondages. Ces
concentrations élevées peuvent étre dues a la production d’O3; par les LINOx en
Afrique de I’Ouest et a la redistribution méridionale des émissions africaines par la
cellule de Hadley, comme discuté au chapitre 3. Le transport a longue distance
d’émissions depuis d’autres régions par le TEJ peut contribuer également a ces valeurs
élevées d’O; (Barret et al., 2008).

Les sondages effectués entre le 10 aolt et la fin du mois d’aolt montrent une
augmentation des concentrations d’O5 dans la moyenne troposphére, avec des valeurs
qui depassent 100 ppbv le 14 aodt, et une diminution des concentrations dans la haute
troposphere. La migration de la ZCIT vers le nord en juillet et en aodt induit le
déplacement au nord de la zone de convection et par conséquent les LiNOXx sont
produits loin des cotes Guinéennes. Cela peut expliguer ainsi la réduction d’O5; dans
la haute troposphére a Cotonou pendant cette période. La migration de la ZCIT résulte
aussi d’une profonde intrusion des flux de mousson et des Alizés sud-est dans le
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4.2 Simulations LMDz_INCA et comparaison aux données AMMA.

continent. Cela induit une augmentation des quantités d’émissions des feux de
biomasse transportées depuis I’Afrique centrale vers le Golfe de Guinée, ce qui peut
expliquer aussi les concentrations élevées d’O; mesurées dans la moyenne troposphere
en juillet et en ao(t 2006.
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FiG. 4.7 - Sondages d’O3; (ppbv) a Cotonou (Bénin, 6.4°N-2.5°E) entre le 01 juin et le
31 aolt 2006 (Thouret et al., 2009).

4.2.3 Sensibilité des résultats du modele aux émissions

Une premiére étude de la sensibilité des résultats de LMDz _INCA aux émissions
utilisées a été présentée au chapitre 2 en comparant les résultats des simulations
KE_AMMA et KE_WERF a des mesures satellites. Cette étude a montre que la
simulation KE_AMMA surestime les observations MOPITT en ao(t 2006 en Afrique
centrale et au dessus de I’océan Atlantique (figures 2.4 et 2.8, chapitre 2). Cependant,
il est difficile d’estimer a quel degré cette simulation surestime les concentrations de
CO car peu d’observations in-situ sont disponibles dans ces régions et aussi a cause de
I’incertitude des observations MOPITT qui peut sous-estimer les pics de CO dans les
régions fortement polluées comme I’Afrique centrale. La simulation KE_WERF
reproduit mieux les observations MOPITT en Afrique centrale. La comparaison des
simulations KE_ AMMA et KE_ WERF aux observations AMMA, présentée dans cette
section, vise a approfondir notre étude sur I’impact des émissions sur les résultats de
LMDz_INCA.

La figure 4.8 représente les concentrations de CO simulées par KE_AMMA et
KE_WERF pour I’ensemble des vols TLD. Ces simulations montrent des distributions
différentes de CO dans la troposphére en Afrique de I’Ouest. KE_ AMMA simule plus
de CO que KE_WERF dans presque toute la troposphére en Afrique de I’Ouest. La
comparaison avec les observations (figure 4.5a) montre que KE_AMMA reproduit
mieux les valeurs élevées de CO observées dans la moyenne troposphere au dessus du
Golfe de Guinée (4°N-8°N) mais simule ces valeurs élevées a une altitude plus basse
(au dessous de 750hPa). Les maximums de CO ont été observes en effet dans la
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

couche 500-750hPa. Les concentrations de CO mesurées dans la haute troposphére a
environ 200 hPa sont également mieux simulées par KE_AMMA. Cette simulation
surestime cependant les valeurs mesurées dans la basse troposphére notamment pres
du Golfe de Guinée (5°N-10°N). Ce désaccord peut provenir d’une surestimation des
émissions anthropiques ou biogeniques de CO dans ces régions. La simulation
KE_WERF, sous-estime les concentrations de CO dans presque toute la colonne
troposphérique au dessus du Golfe de Guinée.

L’augmentation des quantités d’émissions de CO dans le cadastre AMMA (134.1
Tg(CO)/an de plus en Afrique par rapport 8 WERF) peut expliquer les différences
entre les résultats de ces deux simulations en Afrique de I’Ouest. Ces différences
peuvent étre dues aussi aux différences dans les distributions spatiales des émissions
de CO utilisées dans cette région qui est plus étendue dans I’inventaire AMMA (figure
1.14, chapitre 2). L’augmentation des émissions des feux de biomasse dans le cadastre
AMMA peut expliquer I’augmentation de CO simulée au dessus du Golfe de Guinée
par KE_AMMA. Ces résultats ainsi que ceux présentés dans les sections précédentes
et au chapitre 2 montrent que c’est la simulation KE_AMMA qui reproduit mieux la
distribution de CO observée au dessus du Golfe de Guinée.
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FiG. 4.8 — Concentrations de CO (ppbv) simulées par KE_ AMMA (a) et KE_WERF
(b) le long des vols TLD.

La figure 4.9 représente les concentrations de CO, Oz et NO, simulées par
KE_WERF et KE_ AMMA, moyennées en aolt 2006 et entre 3.75°W et 3.75°E. Ces
figures donnent une meilleure vision de la distribution verticale et méridionale de ces
especes chimiques dans cette bande de longitudes ou les vols TLD ont eu lieu. Les
résultats montrent que le modéle simule de fortes concentrations dans la moyenne
troposphére au dessus de I’océan Atlantique. Ces maximums sont cependant simulés
un peu plus au sud du Golfe de Guinée (entre 10°S et 2°N). Cela explique donc la
sous-estimation des concentrations élevées de CO, O; et NO, observées dans la
moyenne troposphére vers 4°N-8°N.
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La structure de la distribution verticale des concentrations de CO, O; et NO, est
similaire dans les deux simulations KE _WERF et KE_AMMA. Cependant,
KE_WERF simule des valeurs inférieures a celles de KE_AMMA notamment dans la
moyenne troposphére. Des maximums de 200ppbv, 60ppbv et 70pptv de CO, O; et
NO, respectivement sont simulés par KE_WERF contre 400ppbv, 80ppbv et 100pptv
de ces espéces chimiques respectivement dans KE_ AMMA. Comme I’a montré aussi
la comparaison des profils verticaux de CO calculés par le modéle aux observations
MOPITT (chapitre2), les concentrations simulées par KE_WERF dans la moyenne
troposphére au dessus du Golfe de Guinée sont faibles (120 ppbv) en comparaison a
celles calculées par KE_AMMA (220 ppbv).
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FiG. 4.9 - Coupes méridionales de CO, O3 et NO, (ppbv) moyennées en aodt 2006 et
entre 3.75°W et 3.75°E; résultats de KE_AMMA (& gauche) et KE_WERF (a droite).
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

Les coupes verticales d’O3, CO et NO, montrent I’impact de I’augmentation des
quantités d’émissions dans la simulation KE_AMMA. Les fortes émissions des feux
de biomasse en Afrique centrale utilisées par KE_AMMA ont induit des
augmentations de 200 ppbv, 20 ppbv et 30 ppbv respectivement de CO, O3 et NOy
dans la moyenne troposphére au dessus de lI’océan Atlantique en comparaison a
KE_WEREF. Les résultats de cette étude montrent ainsi que les émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale contribuent significativement aux concentrations d’O; et
de ses précurseurs au dessus de I’oceéan Atlantique et du Golfe de Guinée.

Les resultats de KE_AMMA sont plus proches des données AMMA. Cette
simulation reproduit bien les valeurs élevées de CO, O; et NOy observées dans la
moyenne troposphere au dessus du Golfe de Guinée mais les simule plus au sud. Cela
peut étre du au faible transport des émissions des feux de biomasse de I’Afrique
centrale vers cette région. La prochaine section présente une analyse approfondie du
transport depuis I’ Afrique centrale.

4.3 Impact du transport a longue distance

L’objectif de cette section est d’étudier I’impact du transport a longue distance sur
la composition chimique de I’Atmosphere en Afrique équatoriale. Dans les sections
précedentes, les concentrations élevées d’O3 et de ses précurseurs (e.g. CO, HCHO,
NO, NOy) mesurées au dessus du Golfe de Guinee pendant la campagne AMMA, ont
permis de suggérer I’influence des émissions des feux de biomasse en Afrique
centrale. En effet, ces fortes concentrations ne peuvent étre expliquées seulement par
une production chimique étant donné I’importance des quantités observées (e.g. pres
de 500ppbv de CO, 130ppbv d’O3 et 1200pptv de HCHO). Sauvage et al. (2005) ont
également mis en évidence cette intrusion des émissions de I’ Afrique centrale vers le
Golfe de Guinée par une analyse des données du programme MOZAIC et en étudiant
I’origine des masses d’air dans la moyenne troposphere a Lagos (Nigeria). Des
concentrations de 70ppbv d’O; ont été mesurées a Lagos en JJA entre 600hP et
700hPa et I’analyse des trajectoires des masses d’air a montré qu’elles étaient
transportées par les Alizés de Sud-Est depuis I’Afrique centrale. Un des objectifs de
cette section est d’analyser ce transport depuis I’Afrique centrale dans LMDz_INCA
en utilisant notamment des traceurs inertes.

Les observations du D _F20, présentées dans la section 4.2.1, montrent une
différence importante dans les quantités de CO et d’O; mesurées dans la moyenne
troposphere au dessus du Golfe de Guinée entre le 04 ao(t et le 13 ao(t 2006. Les
sondages d’Oz a Cotonou (Bénin) montrent également une variabilité des valeurs
mesurées dans la moyenne troposphére entre juin, juillet et aoGt 2006. Ces variabilités
des concentrations d’O; et de CO sont liées en effet a la variabilité du transport des
émissions des feux de biomasse en été 2006. Mari et al. (2008) ont montré que la
variabilité de la situation météorologique en Afrique centrale entraine une variabilité
de I’intrusion des émissions feux de biomasse dans I’Afrique de I’Ouest. Garstang et
al. (1996) ont caractérisé aussi la variabilité du transport des masses d’air en Afrique
centrale. Ils ont montré que ces dernieres peuvent avoir des trajectoires différentes
suivant la situation météorologique de cette région. Un autre objectif de cette section
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4.3 Impact du transport a longue distance

est d’étudier cette variabilité de I’intrusion des émissions des feux de biomasse dans
I’Afrique de I’Ouest, notamment a I’aide de traceurs inertes. Des tests de sensibilité
aux émissions dans LMDz _INCA ont eté réalisés afin de mieux comprendre
I’influence des émissions des feux de biomasse sur les résultats du modeéle.

Un autre objectif de cette section est d’étudier le transport des eémissions des feux
de biomasse de I’Afrique centrale dans la haute troposphére. Barret et al. (2008) ont
montré que le TEJ peut transporter les émissions de CO asiatiques vers I’ Afrique de
I’Ouest pendant la saison de la mousson. Cette contribution des emissions asiatiques a
la composition chimique de I’ Afrique de I’Ouest sera discutée au chapitre 5.

4.3.1 Analyse du transport dans LMDz_INCA a I’aide des traceurs

Pour une meilleure compréhension du réle du transport dans LMDz_INCA pendant
I’été 2006, des simulations avec des traceurs inertes ont été réalisées dans le cadre du
projet AMMA-MIP (Williams et al., 2010). Ce projet ainsi que les traceurs utilisés
sont décrits au chapitre 2. L’utilisation des traceurs inertes est en effet trés utile pour
comprendre et vérifier le transport dans un modéle. Comme le montre la figure 2.16 au
chapitre 2, le traceur AT4 a été émis au sud de I’équateur au dessus de I’Afrique
centrale. Ce traceur permet d’analyser le transport a partir de cette région des feux de
biomasse. Le traceur AT5 a été émis au dessus de I’océan Atlantique pour analyser le
transport dans le flux de mousson vers I’ Afrique de I’Ouest (figure 2.16, chapitre 2).

La figure 4.10 représente la distribution du traceur AT4 a 765 hPa et 662 hPa, en
moyenne sur aodt 2006. Le modele simule le transport de AT4 a partir de I’Afrique
centrale vers I’océan Atlantique par les Alizés de Sud-Est. Les plus fortes
concentrations de AT4 sont simulées au dessus de I’océan Atlantique entre 15°S et
I’équateur. De faibles concentrations du traceur sont simulées au nord de I’équateur ce
qui indique que le transport Nord-Ouest vers le Golfe de Guinée est faible dans le
modele. La distribution verticale de AT4, moyenné sur la bande 3.75°W-3.75°E
(figure 4.11a), montre aussi le faible transport méridional du traceur dans la moyenne
troposphere. La distribution de AT4 est similaire a la distribution de CO simulée
(figure 4.9). Le maximum des concentrations est simulé dans la moyenne troposphére
entre 10°S et 2°N. Des concentrations plus faibles sont simulées au dessus du Golfe de
Guinée. Les distributions de AT4 et de CO, souvent utilisé aussi comme traceur dans
les analyses de transport a cause de sa longue durée de vie dans I’atmospheére,
montrent ainsi que dans LMDz_INCA, le transport zonal de masses d’air depuis
I’ Afrique centrale domine le transport dans la moyenne troposphere dans cette région.

115



Chapitre4. Influence des emissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

a) AT4 @ 765hPa b) AT4 @ 662hPa
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FiG. 4.10 - Distributions du traceur AT4 a 765hPa (a) et 662hPa (b); moyennes sur
ao(t 2006.
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FiG. 4.11- Coupes méridionales des traceurs AT4 (a) et AT5 (b) ; moyennes entre
3.75°W-3.75°E et en ao(t 2006.

Sur la figure 4.11b est représentée la distribution méridionale du traceur ATS5.
Ce dernier est transporté vers le continent jusqu’au Sahel par le flux de mousson entre
la surface et 900 hPa. Il est injecté jusqu’a la moyenne troposphere sous I’influence de
la convergence du flux de mousson et du flux d’harmattan au niveau de la ZCIT, aux
environs de 10°N. De faibles concentrations de AT5 sont simulées dans la moyenne
troposphere (600-750 hPa) au dessus du Golfe de Guinée. La figure 4.12 représente la
distribution de AT5 a 847hPa et 765hPa, moyenné en aolt 2006. De fortes
concentrations de AT5 sont transportées a I’Ouest du Golfe de Guinée par les Alizés
de Sud-Est et de faibles concentrations sont simulées dans les régions les plus & I’Est
des cotes Guinéennes. Ces résultats montrent aussi que I’intensité du transport zonal
dans LMDZ_INCA induit un faible transport vers le Golfe de Guinée dans la moyenne
tropospheére.
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4.3 Impact du transport a longue distance.

a) AT5 @ 847hPa b) AT5 @ 765hPa
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FIG. 4.12 - Distribution du traceur AT5 a 847 hPa(a) et 765hPa(b); moyennes en ao(t
2006.

La comparaison des champs de vents horizontaux calculés par le CEPMMT et
LMDz_INCA a 700hPa et 765hPa respectivement, moyennés entre 10-20 aolt 2006
(figure 4.13), indiguent que la faible résolution horizontale du modele peut influencer
le transport vers le Golfe de Guinée. Le modele a été, certes, guidé par les vents du
CEPMMT, mais a cause de sa faible résolution il simule un transport vers les cotes
Guinéennes moins fort en comparaison au CEPMMT (rectangle rouge). Ce dernier
utilise en effet une résolution horizontale de 0.5° x 0.5°.

Les autres modeéles globaux du projet AMMA-MIP montrent des distributions
latitudinales du traceur AT4 et de CO plus ou moins similaires a celles de
LMDz _INCA. Les différences constatées sont principalement dues aux différentes
paramétrisations de la convection, du mélange dans la couche limite et des champs
météorologiques utilisés pour forcer les modéles. Cependant, ces modeles simulent en
général tous le gradient négatif des concentrations de AT4 et de CO entre I’océan
Atlantique et le Golfe de Guinée en aolt 2006 (Annexe A). Ainsi, la faible résolution
de LMDz_INCA en particulier et de ces modeles en général, affaiblie le transport des
masses d’airs depuis I’Afrique centrale vers I’Afrique de I’Ouest, et par conséquent,
limite la bonne représentation de la distribution de I’ozone et de ses précurseurs dans
la moyenne troposphére au dessus de cette région. Cela explique donc la sous-
estimation des concentrations élevées d’Oz et de ses précurseurs observées dans la
moyenne troposphére pres des cotes Guinéennes. Comme nous I’avons montré dans la
section précédente, le modéle simule ces valeurs élevées plus au sud du Golfe de
Guinée.
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

a) Vents CEPMMT @ 700hPa b) Vents LMDz_INCA @ 765hPa
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4.3.2 Variabilité du transport des émissions des feux de biomasse

Cette section est consacrée a I’étude de la variabilité du transport des émissions des
feux de biomasse en Afrique centrale qui est due a la variabilité de la situation
météorologique pendant la saison de la mousson. Garstang et al. (1996), en analysant
le transport des masses d’air dans I’hémisphére sud en Afrique pendant la période
ao(t-septembre 1992, ont trouvé quatre trajectoires de base (figure 4.14): un transport
direct vers I’Ouest, un transport direct vers I’Est, une circulation anticyclonique avec
un transport vers I’Ouest, et une re-circulation anticyclonique. Le transport des
émissions des feux de biomasse de I’Afrique centrale vers I’océan Atlantique peut
ainsi varier considérablement.

FiG. 4.14 — Différentes trajectoires des masses d’air dans les basses couches en Afrique
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centrale en aolt-septembre 1992 (Garstang et al., 1996).
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4.3 Impact du transport a longue distance.

Mari et al. (2008) ont caractérise la variabilité du transport des plumes feux de
biomasse pendant la saison de la mousson en 2006, avec I’étude des champs de vent
du CEPMMT et des simulations du modele lagrangien GIRAFE-FLEXPART (Stohl et
al., 1998, 2005). L’existence des jets d’Est Africains dans I’hémispheére sud (AEJ-S),
mise en évidence par Burpee et al. (1972) et Nicholson and Grist (2003) a été
confirmée. La figure 4.15 représente les trois Jets d’Est qui caractérisent la région
Africaine en 2006 : L’AEJ-N situé dans I’hémisphére nord a 15°N, le Jet d’Est
Africain (TEJ) qui caractérise les hautes altitudes des régions tropicales a environ 200
hPa et L’AEJ-S qui est positionne sur le continent aux environs de 5°S et a I’altitude
700 hPa. C’est ce dernier qui contrble la variabilité du transport des masses d’air
depuis I’Afrique centrale vers I’océan Atlantique et le Golfe de Guinée dans la
moyenne troposphére.

AEJ-S

T T T T T T T T T T
Leg ol 1075 -4 N T Loy}
Latitude

FiG. 4.15 — Vitesse du vent zonal (m/s) du CEPMMT en moyenne entre le 25 juillet et
le 31 aodt 2006 et sur la bande 30°W-10°E (Mari et al., 2008).

Une liaison entre la position et I’activité de I’AEJ-S, et la variabilité de I’intrusion
des émissions des feux dans le Golfe de Guinée a été démontrée par Mari et al. (2008).
Suivant I’activité de I’AEJ-S en juillet et en ao(t 2006, trois périodes de transport ont
été definies: la periode active entre le 25 juillet et le 2 ao(t (P1), la période
d’inactivité (ou de faible intensité) entre le 3 et le 8 aolt (P2), et une autre période
d’activité entre le 9 et le 31 aolt (P3). La figure 4.16 représente I’évolution temporelle
de la vitesse du vent a 700hPa entre 20°S et 30°N, moyennee entre 30°W et 10°E. Le
calcul est effectué a partir des réanalyses du CEPMMT entre le 25 juillet et le 31 ao(t
2006. L’ AEJ-N est bien visible aux alentours de 15°N et ne montre pas de variabilité
significative. Cependant, I’intensité de I’AEJ-S, visible aux environs de 5°N, montre
une variabilité qui correspond aux périodes d’activité et d’inactivité citées plus haut.
Les lignes en pointillés montrent la période de faible intensité de I’ AEJ-S.
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.
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FiG. 4.16 — Evolution temporelle et latitudinale de la vitesse du vent (m/s) a 700
hPa entre le 25 juillet et le 31 aolt 2006; moyenne entre 30°W et 10°E a partir des
réanalyses du CEPMMT (Mari et al., 2008).

La figure 4.17 représente I’équivalent de la figure 4.16 pour la variabilité des
concentrations du traceur AT4. Elle montre une variabilité dans le transport de AT4
qui est similaire a la variabilité de la vitesse du vent de la figure 4.16. Le traceur est
transporté vers I’océan Atlantique et le Golfe de Guinée pendant les 2 périodes
d’activite de I’AEJ-S (P1 et P3), et est faiblement transporté vers ces régions pendant
la periode P2.

Lat-

250 P1 31 03 P230008 13> P3 4co 50

FiG. 4.17 — Evolution temporelle et latitudinale du traceur AT4 a 850 hPa entre le 25
juillet et le 31 ao(t 2006; moyennes sur la bande 30°W-10°E.

La variabilité des concentrations de CO, calculée par KE_AMMA et représentée
sur la figure 4.18, est également en accord avec la variabilité du traceur AT4 (figure
4.17). Des concentrations de CO élevéees sont simulées par le modele au dessus de
I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée pendant les deux periodes d’activité de
I’ AEJ-S et des concentrations plus faibles sont simulées pendant la période d’inactivité
P2.
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4.3 Impact du transport a longue distance.
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FiG. 4.18 - Evolution temporelle et latitudinale des concentrations de CO (ppbv) a 850
hPa entre le 25 juillet et le 31 aolt 2006; moyennes sur la bande 30°W-10°E.
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La figure 4.19 représente les distributions latitudinales de CO et du traceur AT4
moyennées entre 3.75°W-3.75°E et sur la période d’inactivité (P2) et d’activité (P3) de
I’AEJ-S. De fortes concentrations de CO et AT4 sont simulées dans la moyenne
troposphere au dessus de I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée pendant la période
P3. Pendant la période P2, le modele simule une diminution d’environ 30% et 60% des
concentrations de CO et de AT4 respectivement, au dessus de ces régions.

Pendant la phase d’inactivité de I’AEJ-S, la propagation vers I’Ouest des vents est
trés réduite et peut méme étre quasiment nulle au milieu de cette période. Le traceur
AT4 et les eémissions des feux de biomasse sont alors confinés sur le continent. La
reprise de I’activité de I’AEJ-S a partir du 09 ao(t 2006 induit la propagation des
masses d’air vers I’Ouest et donc I’advection du traceur AT4 et des émissions de
I’ Afrique centrale. Cette variabilité du transport peut expliquer ainsi la variabilité des
concentrations de CO et d’O3z mesurées par le D_F20 entre le 04 et le 13 ao(t 2006 au
dessus du Golfe de Guinée. En effet, alors que le 04 aolt entre dans la phase
d’inactivité de I’AEJ-S, la journée du 13 ao(t se situe dans periode d’activité P3. Les
émissions confinées sur le continent tout au long de la période P2 sont alors
“relachées” et advectées vers I’océan Atlantique et le Golfe de Guinée dans la
moyenne tropospheére. Les résultats du modele montrent, cependant, que I’intrusion du
traceur AT4 et de CO au nord de I’équateur est plus importante dans la période P1 et
au début de la période P2 que pendant la période P3. La figure 4.16 montre une plus
grande intensité de I’AEJ-S pendant la période P1. Les vents du CEPMMT et ceux
calculés par le modele le 29 juillet 2006 (figure 4.20), montrent une intensité du
transport vers les cotes Guinéennes. Pendant la période 10-20 aolt 2006 (figure 4.16),
le transport vers I’ Afrique de I’Ouest est cependant moins intense. Cette variabilité de
I’intensité de I’AEJ-S peut ainsi expliquer la forte sous-estimation des maximums de
CO et d’O3 observes le 13 aodt au dessus du Golfe de Guinée en comparaison aux
sous-estimations constatées le 04 aolt. Les résultats de cette section montrent
également que I’utilisation des traceurs inertes est tres utile pour identifier les périodes
ou la pollution est transportée en dehors des regions d’émissions en Afrique centrale.
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FIG. 4.19 - Distributions méridionales de CO (a, b) et du traceur AT4 (c, d) ; moyennes
entre 3-8 aolt 2006 (a, ¢), 9-31 aodt 2006 (b, d) et entre 3.75°W-3.75°E
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FIG. 4.20 — Vents du CEPMMT (a) et LMDz_INCA (b) le 29 juillet 2006 a 700hPa et
765hPa respectivement. Le rectangle rouge délimite la région du Golfe de Guingée.
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4.3 Impact du transport a longue distance.

4.3.3 Transport des émissions des feux de biomasse dans la haute troposphére

Les données de CO mesurées pendant la campagne AMMA (figure 4.8) montrent
que des concentrations élevées ont été mesurées dans la haute troposphere, notamment
entre 5°N et 10°N. Comme le montrent aussi les données du D_F20 du 13 ao(t 2006
(figure 4.2), les valeurs mesurées atteignent prés de 200 ppbv aux environs de 200hPa.
De concentrations élevées de CO, ont été également mesurées ce jour la par le M55
dans la haute troposphere (Real et al., 2010). Cependant, les images METEOSAT du
13 ao(t ne montrent pas la présence de systemes convectifs en Afrique de I’Ouest
pouvant expliquer de telles concentrations par le transport depuis les basses couches de
la tropospheére. Ces fortes concentrations peuvent ainsi étre dues au transport a longue
distance depuis d’autres régions.

La distribution du traceur AT4 (figure 4.19) montre que ce dernier est transporté
vers les hautes altitudes et vers I’Ouest, au dessus de I’océan Atlantique. Real et al.
(2010) ont montré aussi a I’aide d’un traceur emis au dessus de I’ Afrique centrale dans
le modéle régional BOLAM (Malguzzi et al., 2006), que le traceur a été transporte
vers la haute troposphére au dessus des cotes Guinéennes. La variabilité du transport
des masses d’air depuis I’ Afrique centrale, due a la variabilité de I’intensité de I’AEJ-
S, peut aussi influencer I’intrusion de ces émissions dans la haute troposphere en
Afrique de I’Ouest. En effet, la période d’inactivité de I’AEJ-S favorise le transport de
la pollution, retenue sur I’ Afrique centrale, vers les régions de la convection au nord de
I’équateur. Plusieurs systéemes convectifs ont été en effet observés au dessus de ces
régions (Soudan, RDC, République Centre Africaine) pendant la campagne AMMA
comme le montre par exemple I’'image METEOSAT le 11 ao(t 2006 (figure 4.21b).
Les distributions de CO a 865hPa (figure 4.21a) et du traceur AT4 (figure 4.10)
calculées par la simulation KE_AMMA, montrent que le modéle simule un transport
de AT4 et de CO au nord de I’Afrique centrale. Ainsi, les émissions des feux de
biomasse, une fois transportée au nord de I’équateur, peuvent étre redistribuées vers
les hautes altitudes par la convection. Le TEJ peut ensuite les transporter vers
I’ Afrique de I’Ouest.
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FiG. 4.21 - Distribution de CO (ppbv) a 850 hPa moyennee en aodt 2006 (). Ie
MSG de METEOSAT le 11 aolt 2006 a 17h (b).
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Chapitre4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

Afin d’étudier le transport depuis I’Afrique de I’Est vers la haute troposphere en
Afrique de I’Ouest, un traceur inerte AT6 a eté défini juste au nord de I’Afrique
centrale sur la région 0°-15°N et 10°E-40°E (figure 4.22a). Comme pour les traceurs
définis dans le cadre du programme AMMA-MIP, le traceur AT6 a été émis de la
surface a 850 hPa. La distribution zonale de AT6 a 5°N (figure 4.22b) montre un
transport vertical du traceur vers la haute troposphére. Le modéle simule aussi un
transport du traceur vers I’Afrique de I’Ouest par le TEJ dans la haute tropospheére.
Cette simulation montre ainsi que le transport a longue distance depuis I’Afrique de
I’Est peut influencer la composition chimique de la haute troposphere en Afrique de
I’Ouest. Le transport des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale vers le
Nord-Est de I’Afrique peut donc induire la redistribution de ces émissions vers la
haute troposphere en Afrique de I’Ouest.

2 b) AT6 @ 5°N
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FIG. 4.22 — Distribution du traceur AT6 a 1004 hPa (a) ; Distribution zonale (altitude
versus longitude) du traceur AT6 a 5°N (b) moyenné en aodt 2006.

La figure 4.23a représente les données de CO mesurées par MOZAIC dans la haute
troposphére pendant les vols effectués entre Windhoeck (Namibie) et I’Europe en
juillet et en ao(t 2006 (voir figure 1.12, chapitrel). Les observations MOZAIC
montrent une variabilité saisonniére des concentrations de CO au nord et au sud de
I’équateur entre juillet et aolt 2006. Des concentrations élevées de CO ont été
observées entre 0°N et 15°N en juillet. A la fin de juillet et en ao(t, c’est au sud de
10°N qu’ont été observees les valeurs élevées de CO. La figure 4.23b représente les
résultats de la simulation KE_AMMA interpolés sur les trajectoires des avions
MOZAIC. KE_ AMMA simule également la variabilité saisonniére entre juillet et aolt
des concentrations de CO observées par MOZAIC. Cette simulation surestime
cependant les concentrations élevées observées notamment au sud de 5°N.

Les valeurs élevées de CO en aodlt ont été observées et simulées au dessus et au
nord de la région des feux de biomasse en Afrique centrale. Le transport convectif des
émissions de CO dans cette région peut expliquer ces concentrations elevees de CO
dans la haute troposphére. En effet, les images MSG montrent une intensification
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4.4 Sensibilité des résultats du modéle aux émissions.

de la convection dans cette région en ao(t 2006. Cette étude montre ainsi la possibilité
de la redistribution des émissions de feux de biomasse en Afrique centrale vers la
haute troposphere.
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FiG. 4.23 — Concentrations de CO (ppbv) mesurées par MOZAIC (a) et simulées par
KE_AMMA (b) le long des vols entre Windhoeck (Namibie) et I’Europe en juillet et
aodt 2006.
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La figure 4.24 représente la variabilité temporelle des concentrations de CO et du
traceur AT4, simulées entre le 20 juillet et le 20 aolt 2006 a 7.5°N et a 237hPa. En
général, le modéle simule des distributions similaires de CO et du traceur AT4. De
fortes concentrations sont simulées vers la fin de juillet et entre le 10 et le 15 aodt
2006 en Afrique de I’Ouest (20°W-20°E). Les concentrations simulées entre ces deux
périodes (01-09 aodt) sont moins fortes. Ces trois périodes correspondent, a peu prés,
aux périodes P1, P2 et P3 qui caractérisent I’activité et I’inactivité de I’AEJ-S,
discutées dans la section précédente. La figure 4.24 montre une signature claire du
transport de CO et du traceur AT4 vers I’Afrique de I’Ouest a partir du Nord-Est de
I’ Afrique, pendant les périodes P1 et P3 ou I’AEJ-S est actif. Real et al. (2010) ont
montré egalement une variabilité presque identique dans le transport de leur traceur,
émis en Afrique centrale, vers la haute troposphere en Afrique de I’Ouest. La période
d’inactivité de I’AEJ-S induit I’accumulation des émissions et du traceur sur le
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Chapitre4. Influence des emissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

continent. A I’arrivée de la période d’activité de I’AEJ-S, les grandes quantités
d’émissions des feux de biomasse et du traceur accumulées sont transportées aussi
bien vers le Golfe de Guinée que vers le nord-est de I’Afrique centrale. Les émissions
et le traceur peuvent étre redistribuées ensuite vers I’Afriqgue de I’Ouest par la
convection et le TEJ. Cela explique ainsi les concentrations élevées de CO et AT4
dans la haute troposphere a la fin de juillet et entre le 10-15 aodt 2006. Ces résultats
montrent ainsi que les émissions des feux de biomasse en Afrique centrale influencent
la composition chimique de la haute troposphére en Afrique de I’Ouest.

a) KE AMMA @ 237 hPa & 7.5°N b) AT4 37 hPa & ‘
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FiG. 4.24 - Hovmoller (temps versus longitude) des concentrations de CO (ppbv) (a) et
du traceur AT4 (b) a 237hPa et a 7.5°N entre le 20 juillet et le 20 ao(t 2006.
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4.4 Sensibilité des résultats du modele aux émissions

Plusieurs tests de sensibilité aux émissions ont été réalises pour mieux étudier
I’influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale sur les résultats de
LMDz-INCA. La simulation KE_AMMA est considérée comme la simulation de
référence tout au long de cette section.

4.4.1 Sensibilité a la quantité d’émissions

Le premier test concerne la quantité de CO émise au dessus de la région des feux
de biomasse. Ce test ‘BB’ consiste a réduire de 20% les émissions des feux de
biomasse (CO, NO,, VOCs) au dessus de cette région. Ce test permet de mieux
comprendre I’influence des émissions de cette region sur la composition chimique de

la troposphére en Afrique equatoriale et de determiner les couches de la troposphére
les plus influencées par ces émissions.
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4.4 Sensibilité des résultats du modeéle aux émissions.

Les résultats de ce test interpolés sur les trajectoires des avions pour les vols TLD
(figure 4.25) montrent que la réduction des émissions de CO induit une réduction des
concentrations simulées au dessus de I’océan Atlantique en comparaison avec les
résultats de la simulation KE_AMMA (figure 4.8). Sur la figure 4.25 est représentée
également la distribution latitudinale de CO obtenue avec ce test. En comparaison avec
la figure 4.9, on constate également une diminution des concentrations de CO au
dessus de I’océan Atlantique et en général dans I’ensemble de la colonne
tropospheérique dans cette région. Dans la moyenne troposphere, la diminution atteint
prés de 50 ppbv. Les résultats du test BB complétent ainsi les résultats obtenus avec
les deux simulations KE_AMMA et KE_WERF. La réduction des émissions en
Afrique centrale dans ce dernier test et dans le test BB induit une réduction des
concentrations de CO dans la moyenne et la haute troposphere au dessus du Golfe de
Guinée. Les résultats du test BB sur I’0zone seront présentés et discutés au chapitre 5.
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FiG. 4.25 - Concentrations de CO (ppbv) calculées par la simulation ‘BB’ le long des
vols TLD (a) ; distribution latitudinale de CO (ppbv) moyennée entre 3.75°W-3.75°E
et en aolt 2006 (b).

4.4.2 Sensibilité a I’injection des emissions

L’injection a haute altitude des émissions des feux de biomasse par des
phénoménes de «pyro-convection» est de plus en plus mise en évidence,
particulierement dans des études sur les régions boréales. Cependant, peu d’études ont
été effectuées sur I’injection en hauteur des émissions des feux dans les régions
tropicales en géneral et en Afrique en particulier. Aussi, la hauteur d’injection des
émissions est encore mal connue. Labonne et al. (2007), en analysant les mesures
d’aérosols effectuées par le satellite CALIPSO au dessus de I’Afrique centrale en
juillet et aoGt 2006, ont montré que les aerosols émis par les feux de biomasse dans
cette région sont melangés sur toute la hauteur de la couche limite, jusqu’a 3-4.5km
d’altitude. Cela montre que, contrairement aux autres types d’émissions (anthropiques,
biogéniques...etc) émises principalement a la surface, les émissions des feux de
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Chapitre 4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

biomasse en Afrique peuvent étre mélangees rapidement dans la couche limite.

Dans LMDz_INCA, les simulations présentées jusqu’a présent utilisaient des
émissions émises dans la premiere couche du modeéle. A cause d’éventuels probleémes
de mélanges dans la couche limite ou dans la hauteur de celle-ci, les émissions peuvent
étre moins diffusées vers la troposphere. Cela peut affecter ainsi la distribution de
plusieurs especes chimiques, dont I’ozone, dans la troposphere. Le but des tests de
sensibilité présentés dans cette section est de vérifier si les sous-estimations des
concentrations de CO, d’O; et de NO, observées dans la moyenne troposphere au
dessus du Golfe de Guinée ne proviennent pas d’un éventuel probléme de diffusion
dans la couche limite du modele. Ces simulations ‘INJ_BB’ consistent a injecter une
partie des émissions de CO en Afrique centrale dans d’autres niveaux verticaux du
modeéle qu’a la surface. Plusieurs hauteurs d’injection ont été testées : 1km, 3km et 4
km. Dans chaque test, 50% des émissions de CO en Afrique centrale ont été émises a
la surface et 50% ont été réparties jusqu’a I’altitude d’injection choisie.

La figure 4.26 montre des différences absolues entre les distributions meridionales
de CO a 0° longitude simulées par INJ_BB et KE_AMMA (INJ_BB-KE_AMMA).
Etant donné la variabilité du transport des plumes feux de biomasse discutée dans les
sections précédentes, il est difficile de voir des différences entre les deux simulations
sur une moyenne mensuelle. Ainsi, les figures 4.26 sont représentatives de la journée
du 13 aodt 2006, située dans la période d’activité de I’AEJ-S et donc d’intense
transport des émissions depuis I’ Afrique centrale vers I’Ouest.

L’injection des émissions de CO a 1km d’altitude induit une diminution de 5 a
15ppbv des concentrations dans la moyenne troposphére entre 7°S et 2°N, et a une
augmentation de 8 ppbv au plus entre 20°S et 8°S. L’injection a 3km montre une
diminution d’environ 10 ppbv des concentrations de CO au dessus du Golfe de Guinée
dans la haute troposphere, entre 200 hPa et 400hPa, et dans la basse troposphére au
dessous de 800 hPa. Dans la moyenne troposphere, entre 600 et 800 hPa, le modéle
simule une augmentation des concentrations qui peut atteindre 30 ppbv au dessus de
I’océan atlantique. L’injection & 4km montre une diminution (respectivement
augmentation) jusqu’a 30 ppbv des concentrations de CO aux mémes niveaux
d’altitude et sur les mémes bandes de latitude que I’injection a 3km.
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4.4 Sensibilité des résultats du modéle aux émissions.
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FiG. 4.26 — Distributions méridionales de CO (ppbv) a 0° longitude le 13 ao(t 2006, en
différences absolues entre les simulations INJ BB et KE_AMMA (INJ_BB-
KE_AMMA); tests d’injection a 1km (a), 3km (b) et 4km (c).

Les trois tests présentés dans cette section montrent que le modéle est plus sensible
a I’injection des émissions a 3km et a 4km qu’a une injection a 1km. L’injection en
hauteur des émissions a ces altitudes induit une diminution des concentrations de CO
dans la haute et la basse troposphére au dessus du Golfe de Guinée. Dans la moyenne
troposphere (600-800 hPa), les tests montrent une augmentation des concentrations
plus significative au dessus de I’océan Atlantique. Au dessus du Golfe de Guinée,
I’augmentation des concentrations de CO dans la moyenne troposphére est plus
significative dans le test d’injection des émissions & 3km d’altitude. Le modele simule
une augmentation de 2-6 ppbv de CO dans ce test. Ces tests montrent ainsi que
LMDz_INCA est sensible a I’injection en hauteur des émissions des feux de biomasse
en Afrique centrale. L’injection a 3km de ces émissions et une amélioration de la
résolution horizontale du modéle (avec un zoom sur I’Afrique par exemple) pourrait
améliorer les résultats du modele au dessus du Golfe de Guinée.
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Chapitre 4. Influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale.

La figure 4.27 représente la variabilité latitudinale (20°S-20°N) et temporelle (25
juillet - 31 ao(t 2006) des concentrations d’O3 a 850 hPa moyennées entre 30°W et
10°E, en différence absolue entre les résultats du test d’injection a 3km d’altitude et les
résultats de KE_AMMA (INJ_BB-KE_AMMA). Cette figure montre ainsi I’influence
de I’injection a 3km d’altitude des émissions en Afrique centrale sur I’ozone dans la
bande de longitudes 30°W-10°E. Les résultats montrent une augmentation jusqu’a 10
ppbv d’O; au dessus de I’océan Atlantique dans le test INJ_BB. Une augmentation
d’O; d’environ 3-6 ppbv est simulée aussi au dessus du Golfe de Guinée. L’influence
de I’injection des émissions dans ce test s’étend jusqu’a I’Afrique de I’Ouest ou une
augmentation d’O3 de 1-2 ppbv est simulée. Cette étude montre ainsi que I’injection
des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale améliore les résultats du
modéle au dessus du Golfe de Guinée en comparaison aux données d’O; mesurées
pendant la campagne AMMA dans cette région.
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FiG. 4.27 - Evolution temporelle et latitudinale des concentrations d’Oz (ppbv) a 850
hPa entre le 25 juillet et le 31 aot 2006; moyennes sur la bande 30°W-10°E.

4.4.3 Sensibilité a la localisation des émissions

L’objectif du test ‘DIST_BB’ présenté dans cette section, est d’étudier I’influence
de la distribution spatiale des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale sur
les résultats du modeéle. Ce test permet de voir si en déplacant ces émissions un peu
plus vers le nord, le modele arriverait a mieux reproduire les concentrations élevées de
CO observeées au dessus du Golfe de Guinée, au méme niveau d’altitude et de latitude.
Le désaccord entre les résultats de KE_AMMA et les observations, du a la faible
résolution du modeéle et éventuellement a la non injection en hauteur des émissions des
feux de biomasse sont les principales motivations pour effectuer ce test. Le test
DIST_BB consiste a déplacer les émissions en Afrique centrale de 3° vers le nord. Les
émissions ont été de plus injectées jusqu’a 3km d’altitude.
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4.4 Sensibilité des résultats du modéle aux émissions.

La figure 4.28a représente les concentrations de CO simulées par ce test et
interpolées sur les trajectoires des avions pour les vols TLD. Le modéle simule une
diminution des concentrations dans la basse troposphéere qui peut atteindre plus de
30ppbv au dessus du Golfe de Guinée. Dans la haute troposphére, le modéle simule
par contre une augmentation d’environ 20 ppbv des concentrations de CO. La figure
4.28b représente plus clairement I’influence du test DIST_BB sur la distribution
latitudinale de CO. Le modele simule jusqu’a 200ppbv de réduction des concentrations
de CO dans la moyenne troposphére au dessus de I’océan Atlantique. La réduction
atteint 60 ppbv au dessus du Golfe de Guinée. Dans la haute troposphere, le modéle
simule une augmentation d’environ 50 ppbv de CO. Ce test montre ainsi que le
désaccord entre le modeéle et les observations au dessus du Golfe de Guinée n’est pas
du a une mauvaise distribution spatiale des émissions utilisées. Ce test confirme
cependant I’influence de la convection au nord de I’Afrique centrale sur la
composition chimique de la haute troposphére au dessus du Golfe de Guinée.
L augmentation de CO simulée témoigne en effet de la redistribution des émissions au
nord de I’Afrique centrale vers le Golfe de Guinée par la convection et le TEJ.
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FiG. 4.28 - Concentrations de CO (ppbv) dans la simulation DIST_BB le long des vols
TLD (a). Distribution méridionale de CO (ppbv) a 0° longitude en différences absolues
entre les simulations DIST_BB et KE_ AMMA (DIST_BB et KE_AMMA) (b) .
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4.5 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était d’analyser I’impact des émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale sur la composition chimique de la troposphere en
Afrique de I’Ouest. L’ analyse des données de la campagne AMMA a montré que le
transport de ces émissions par les alizés de Sud-Est explique les quantités élevées des
especes chimiques mesurées (e.g. CO, O3, NO, NOy) dans la moyenne troposphére au
dessus du Golfe de Guinée. Les simulations de LMDz_INCA montrent que le modéle
reproduit également ces fortes concentrations dans la moyenne troposphere, mais plus
au sud du Golfe de Guinée. Cela a cause de I’intensité du transport zonal dans le
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modele d’une part et de la faible intensité du transport vers I’Afrique de I’Ouest
d’autre part. Le modéle simule la variabilité de I’intrusion des émissions des feux de
biomasse vers I’océan Atlantique, définie par Mari et al. (2008) pour la période du 25
juillet au 31 ao(t 26. Cependant, le modeéle simule une faible intrusion de ces
émissions au nord de I’équateur a partir de 08 ao(t 2006. Cela explique également la
sous-estimation des fortes concentrations mesurées prés des cétes Guinéennes. Les
données MOZAIC et les résultats du modéle montrent que les émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale influencent aussi la composition chimique de la haute
troposphére. Les résultats de LMDz_INCA montrent aussi que ces émissions sont
redistribuées jusque dans la haute troposphere en Afrique de I’Ouest. Ces émissions
sont en effet transportées au Nord-Est de I’ Afrique équatoriale ou la convection et le
TEJ contribuent a leur redistribution vers I’Afrique de I’Ouest. L’influence de ces
émissions sur I’ozone en Afrique équatoriale sera discutée dans le prochain chapitre.

Afin de tester les performances de LMDz _INCA, plusieurs simulations avec
notamment des traceurs inertes et des cadastres d’émissions différents ont été réalisees.
Les résultats ont montré que I’utilisation des traceurs inertes est tres utile pour analyser
le transport des émissions dans le modele a partir d’une région comme I’Afrique
centrale. Les résultats du modéle sont sensibles aux émissions utilisées. Ainsi, la
simulation KE_AMMA donne de meilleurs résultats en Afrique de I’Ouest et au
dessus du Golfe de Guinée. D’éventuels problemes de mélange dans la couche limite
du modeéle, peuvent induire une faible diffusion verticale des émissions de surface et,
par conséquent, un faible transport de ces émissions dans la moyenne troposphére par
les Alizés de Sud-Est. Des tests de sensibilité a I’injection en hauteur des émissions
des feux de biomasse ont été réalisés. Les résultats de ces tests ont montré qu’en
injectant les émissions jusqu’a 3km d’altitude, le modéle simule une augmentation de
CO et d’O3 dans la moyenne troposphere au dessus de I’océan Atlantique et du Golfe
de Guinée. L’amélioration de la résolution horizontale du modele avec notamment un
zoom sur I’ Afrique équatoriale, et I’injection a 3km d’altitude des émissions des feux
de biomasse pourraient ainsi ameliorer les performances du modele. Une nouvelle
paramétrisation de la couche limite du modele est actuellement en cours de
développement et a pour objectif d’améliorer le mélange et la diffusion dans la couche
limite dans LMDz_INCA (Rio and Hourdin, 2008). Cela pourrait également améliorer
les reésultats du modele.

Le transport a longue distance depuis d’autres régions comme I’Asie du Sud-Est
influence également la composition chimique de I’atmosphére en Afrique de I’Ouest
(Barret et al., 2008). L’influence des émissions de cette région sur I’ozone en Afrique
équatoriale sera discutée au chapitre 5.
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Chapitre 5

Bilan régional de I’ozone en Afrique
equatoriale pendant la saison de la mousson.

5.1 Introduction

L’ objectif de ce chapitre est d’étudier les différentes contributions des émissions
africaines et asiatiques au bilan régional de I’ozone en Afrique équatoriale pendant la
saison de la mousson. Cette étude a pour objectif également d’étudier I’impact du
transport de ces émissions sur 1’ozone en dehors du continent Africain, notamment au
dessus de I’océan Atlantique. L’analyse effectuée au chapitre 3 sur les données de la
campagne AMMA et les simulations de LMDz_INCA, ont montré que le transport
convectif de masses d’air polluées depuis les basses couches au dessus de I’ Afrique
influence considérablement la distribution verticale de plusieurs especes chimiques
(e.g. CO, NOy, CH,0, H,0,) qui jouent un réle important dans la chimie de I’ozone et
sur la capacité oxydante de la troposphére. Cette étude a montré ainsi que les
émissions biogéniques (e.g. isoprene), les différentes émissions anthropiques (e.g. CO,
NO,) ainsi que les émissions de NO, par les sols, peuvent étre transportées jusque
dans les plus hautes altitudes par la convection. L’étude a montré également que les
importantes émissions de NO, par les éclairs (LINOx) dans la haute troposphére
pendant la saison de la mousson, peuvent étre redistribuées vers les basses couches par
la subsidence de masses d’air due aussi au mouvement convectif. Cette redistribution
des émissions par la convection, associée a la redistribution de masses d’air pauvres ou
riches en ozone peut ainsi modifier considérablement le budget régional de I’ozone.

Dans la basse et la moyenne troposphére, I’influence des émissions en Afrique de
I’Ouest sur I’o0zone est plutdt significative au niveau local a cause du transport vertical
convectif d’une part et de I’advection dans les basses couches d’autre part. Dans la
haute troposphere, I’étude effectuée au chapitre 3 montre que le transport a grande
distance (TEJ, branches de retour des cellules de Hadley) influence la composition
chimique et le budget de I’ozone au niveau local, au dessus de I’Afrique de I’Ouest,
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mais aussi au niveau régional. Cette étude a montré ainsi la tendance négative de la
convection aux concentrations de I’ozone dans les hautes altitudes au dessus de
I’Afrique de I’Ouest et la tendance positive, due au transport a grande distance, en
dehors des régions de la convection notamment au dessus de I’océan Atlantique.
Barret et al. (2008) ont montré que le transport a longue distance des émissions
asiatiques peut également influencer la composition chimique de la haute troposphere
en Afrique de I’Ouest. L’influence de ces émissions sur le bilan régional de I’ozone en
Afrique sera analysée dans ce chapitre.

L’etude effectuée au chapitre 4 montre que la région des feux de biomasse en
Afrique centrale est une source importante de précurseurs de I’ozone pendant la saison
de la mousson. Cette région influence considérablement la composition chimique de la
basse et moyenne troposphére au dessus de I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée.
Les émissions des feux de biomasse peuvent étre également transportées dans les
basses couches de I’atmosphére depuis I’ Afrique centrale vers les régions d’intense
activité convective plus au nord. Ces émissions peuvent étre redistribuées ensuite vers
les plus hautes altitudes par la convection et vers I’ Afrique de I’Ouest par le transport a
grande distance. Les émissions des feux de biomasse influencent donc la composition
chimique de I’atmosphére au niveau local mais aussi au niveau régional.

Afin de tenir compte de cette dimension régionale de I’influence des émissions
africaines sur la composition chimique de I’atmosphére, une étude de leur influence
sur I’ozone sur un domaine plus large que I’Afrique de I’Ouest est donc plus
appropriée. La figure 5.1 montre le domaine D1 (50°W-40°E ; 35°S-30°N) considéré
dans cette analyse.

; -
FiG. 5.1 — Domaine D1 (rectangle bleu) considére pour etudier I’influence des

émissions africaines sur I’ozone troposphérique ; Domaine D2 (rectangle rouge) ou les
émissions ont éte réduites de 20%.
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Afin d’étudier la contribution des émissions africaines au bilan régional de I’ozone
dans le domaine D1, des tests de sensibilité aux quantités d’émissions ont été
effectués. Le principe est de réduire dans chaque test de 20% la quantité d’une
categorie d’émissions (émissions biogéniques, anthropiques, NO, émis par les sols,
LiNOx, emissions des feux de biomasse). La réduction de 20% est justifiée par le fait
que les processus chimiques dans I’atmosphére ne sont pas linéaires. La suppression
compléte des émissions d’une espece chimique peut affecter la capacité oxydante de la
troposphere ainsi que le durée de vie d’autres espéces chimiques. Par conséquent, il est
difficile d’estimer I’influence d’une espece chimique en supprimant completement ses
sources. Les réductions de 20% ont eté effectuées sur le domaine D2 (20°W-38°E ;
30°S-20°N). Ce domaine inclut a la fois la région d’émissions biogéniques, des NO,
par les sols, des LINOXx ainsi que la région des emissions des feux de biomasse en
Afrique centrale.

5.2 Contribution des LINOx

Le test LINOx_off, dont les résultats sont présentés au chapitre 3, a montré que
dans LMDz_INCA ce sont les LINOx qui contribuent le plus aux concentrations de
NO, dans la haute tropospheére, entre 400 hPa et 150 hPa, en Afrique pendant la saison
de la mousson. Cette simulation a montré également que les LINOx apportent une
contribution significative aux concentrations de I’ozone notamment dans la haute et
moyenne troposphere. La figure 5.2 montre les résultats du test SLNOx, ou les
émissions de NO, par les éclairs en Afrique ont été réduites de 20%. Le tableau 5.1
montre les quantités de LINOx émises dans le domaine D2 utilisées par les simulations
KE_AMMA et SLNOX.

Espéce KE_AMMA | SLNOx (-20% KE_AMMA) | Différence
LINOx [Tg (N)] 1.17 0.94 0.23
TAB. 5.1 — Quantités totales de LINOx en JJA dans le domaine D2, utilisées par les
simulations KE_AMMA et SLNOX.

La figure 5.2 représente la distribution zonale et méridionale de I’ozone dans le
domaine D1 moyenneées entre juin et aodt (JJA) 2006, en différences absolues (AO3)
entre les simulations KE_AMMA et SLNOX. Les résultats montrent qu’une réduction
de 20% des LINOx dans le test SLNOx induit une réduction de 1-2 ppbv des
concentrations de I’ozone entre 400 hPa et 150 hPa. Cette réduction se produit entre
20°S et 30°N et entre 30°W et 40°E. La moyenne troposphére est également affectée
par une diminution de plus de 1 ppbv d’ozone. L’influence de la réduction des LINOx
sur les concentrations d’O5 dans la basse troposphére est peu significative (réduction
de 0.2-0.4 ppbv) en comparaison a la réduction simulée dans la haute et la moyenne
troposphere. Le test LINOx_off a montré que la suppression compléete des LiNOXx
induit une diminution de 5-10% (1-2 ppbv) des concentrations de I’ozone dans les
basses couches au dessus de I’Afrique de I’Ouest (section 3.5). Ces résultats sont en
accord avec ceux de Saunois et al. (2009) qui ont calculé, a I’aide du modéle
bidimensionnel Méso-NH (Peyrillé et al., 2007), une réduction d’environ 2 ppbv des
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concentrations de I’ozone dans la couche limite en Afrique de I’Ouest en supprimant
les LINOx dans leur modele.
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FiG. 5.2 — Moyenne zonale (a) et méridionale (b) en JJA et sur le domaine D1 du AO;
(ppbv) calculé avec les simulations KE_AMMA et SLNOx (KE_AMMA - SLNOX).

Altitude (HEIGHT en Pa).

La figure 5.3 montre le AO3 calculé entre les concentrations de I’0zone simulées
par KE_AMMA et SLNOx a 545 hPa et a 240 hPa, moyennées en JJA. Cette figure
montre plus clairement I’influence des LINOX sur I’ozone dans la moyenne et la haute
troposphere dans le domaine D1. Dans la moyenne troposphere a 545 hPa, I’influence
s’étend de 10°S a 20°N et jusqu’a I’océan Atlantique ou on observe un AO3 de plus de
1 ppbv. A 240 hPa, la diminution des concentrations de I’ozone dans la simulation
SLNOXx atteint pres de 3ppbv au dessus des cotes ouest de I’ Afrique. Le modele simule
également une diminution de 1-2 ppbv d’O3; entre 20°S et 30°N au dessus de I’océan
Atlantique, au Golfe de Guinée et au Sahel. L’influence s’étend méme jusqu’a
I’Afrique centrale ou le modéle simule un AO3; de plus de lppbv. Cette grande
extension spatiale de I’influence des LiINOx sur I’ozone dans le modéle peut
s’expliquer par la redistribution des masses d’air au dessus de I’ Afrique de I’Ouest, par
les différents processus de transport qui caractérisent cette région. La convection
conduit au mélange des masses d’air dans la troposphere en Afrique de I’Ouest. L’AEJ
transporte des masses d’air dans la moyenne troposphére jusqu’a I’oceéan Atlantique.
Le TEJ exporte les masses d’air dans la haute troposphére. Enfin, les cellules de
Hadley transportent des masses d’air en direction des poles dans la haute troposphére
et les subsidences dans les branches de retour de ces cellules peuvent transporter aussi
les masses d’air jusqu’a la moyenne tropospheére dans les régions sub-tropicales. La
diminution de I’ozone au dessus de I’ Afrique de I’Ouest dans la simulation SLNOx se
répercute donc sur d’autres régions influencées par les processus cités ci-dessus.

La simulation LiNOx_off a montré que la suppression des LINOXx dans le modéle
induit une diminution de 05-15% d’O; (environ 5-10 ppbv) dans la moyenne
troposphere et de 20-35% (environ 10-15 ppbv) dans la haute troposphére en Afrique
de I’Ouest et au dessus de I’océan Atlantique. Les résultats de LMDz_INCA sont en
accord avec les résultats de Sauvage et al. (2007b) qui ont montré que dans le modéle
GEOS-Chem (Bey et al., 2001) les LiNOx expliquent 30% de I’ozone produit au
dessus de I’océan Atlantique pendant la saison de la mousson. Les résultats de
LMDz_INCA sont aussi en accord avec ceux de Saunois et al. (2008) qui ont montré
une augmentation des concentrations de I’ozone dans la moyenne et la haute
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troposphere en Afrique de I’Ouest quand les LiINOx sont considérés dans la version
bidimensionnel du modéle Méso-NH. Cependant, le AO5 calculé par LMDz_INCA est
inférieur a celui calculé par Saunois et al. (2008) qui est de 20 ppbv dans la moyenne
et la haute troposphere.

a) AO3; @ 545hPa opbv b) AO3; @ 240hPa
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LATITUDE

20°5

60°W 40w 20°W 0* 20°€ A0°E 60°W 40°W 20°W o 20% 40°F
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FiG. 5.3 — Cartes de AO3 (ppbv) a 545 hPa (a) et 240 hPa (b) calculées (KE_AMMA —
SLNOX) ; moyennes sur JJA.

La comparaison des résultats de LMDz _INCA et des observations AMMA
effectuée au chapitre 3, a montré que le modeéle sous-estime la contribution des LiNOXx
aux concentrations de NO, dans la haute troposphere en Afrique. Cette comparaison
aux donnees AMMA a montre également qu’il faudra augmenter de plus de 50% les
LiNOx dans LMDz_INCA pour pouvoir reproduire les concentrations elevees de NO,
produites par les éclairs dans la haute troposphére observées pendant la campagne
AMMA. Un test de sensibilité (LINOx2) a donc eté réalise en augmentant de 50% les
LiNOx dans LMDz_INCA en Afrique. Les résultats de ce test sont présentés sur la
figure 5.4 qui montre le AO; calcule a 545hPa et 240h. Ce test montre une
augmentation de 2-4 ppbv des concentrations d’O; dans la moyenne tropospheére entre
I’Afrique de I’Ouest et les cotes Est du Brésil. Un AO5; de 1-3 ppbv est également
calculé en Afrique centrale. Dans la haute troposphére a 240hPa, I’augmentation d’O;
atteint 3-6 ppbv dans le test LINOx2 en Afrique de I’Ouest, au Golfe de Guinée et
dans I’océan Atlantique. L’augmentation d’O; atteint jusqu’a 4 ppbv en Afrique
centrale. La redistribution des LINOXx vers la haute et moyenne troposphére dans cette
derniére région explique les augmentations d’O3 calculées. Ce test montre que la
contribution des LINOx au budget régional de I’ozone en Afrique est sous-estimée
dans LMDz_INCA.
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a) AQO3; @ 545hPa pby b) AQO3z; @ 240hPa ppbv
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FIG. 5.4 — Cartes de AO3 (ppbv) a 545 hPa (a) et 240 hPa (b) calculées (KE_AMMA —
LiNOx2) ; moyennes sur JJA.

5.3 Contribution des NO, émis par les sols

L’objectif de cette section est d’étudier I’influence des émissions de NO, par les
sols en Afrique sur le bilan régional de I’ozone. En utilisant les observations satellite
de GOME (Global Ozone Monitoring Experiment), Jaeglé et al. (2004) ont montré
d’importantes augmentations des concentrations de NO, au Sahel pendant la saison de
la mousson, et ont attribué ces augmentations a la production de NO, par les sols dans
cette région. Galy-Lacaux et al. (2009), en analysant les données de NO, observées a
la surface a Banizoumoubou (Niger) entre 1998 et 2004, dans le cadre du programme
IDAF (GAC/DEBITS/Afrique : International Global Atmospheric
Chemistry/Deposition of Important Biogeochemically Trace Species/Afrique), ont
montré aussi une augmentation (de plus de 1 ppbv) des concentrations de NO, pendant
la saison des pluies en JJA. L’étude effectuée récemment par Stewart et al. (2008) sur
les données collectées par le B_146 pendant la campagne AMMA, montre aussi
d’importantes augmentations des concentrations de NO, et PAN dans la couche limite
dans les régions du Sahel au nord de 13°N. Des concentrations de plus de 1 ppbv de
NO, et de 70 pptv de PAN ont été mesurées au dessus de ces régions apres le passage
des pluies. La distribution des émissions de NO, par les sols en Afrique, présentée au
chapitre 1, montre aussi que des quantités élevées de NO, sont émises au Sahel au
nord de 10°N pendant la saison humide. Ainsi, le role important des NO, dans la
chimie de I’ozone et la presence de la convection au Sahel, pendant la saison de la
mousson, qui peut redistribuer les NO, émis par les sols vers d’autres niveaux
d’altitude a motivé I’étude de la contribution de ces émissions a I’ozone
troposphérique présentée dans cette section.

Le test de sensibilité SNOXx consiste a réduire de 20% la quantité de NO, émis par
les sols en Afrique d’une maniére uniforme dans le domaine D2. Le tableau 5.2
présente les quantités d’émissions de NO, par les sols, calculées sur le domaine D2,
utilisées dans les simulations KE_ AMMA et SNOXx en JJA.
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Espéce

KE_AMMA

SNOXx (-20% KE_AMMA)

Différence

NO, émis par les 0.37
sols [Tg (N)]

0.3

0.07

TAB. 5.2 — Quantités de NO, en Tg (N) émis par les sols dans le domaine D2 en JJA,
utilisées dans les simulations KE_ AMMA et SNOX.

La figure 5.5 présente le AO; calculé avec les simulations KE_ AMMA et SNOx
en moyenne sur JJA et sur le domaine D1. En moyenne méridionale, les résultats
montrent un AOz moyen d’environ 1 ppbv dans la basse troposphére au Sahel. Dans la
haute troposphére, la région influencée s’étend de 20°S a 30°N. Le AO3; moyen dans
cette région atteint aussi pres de 1 ppbv entre 400 hPa et 150 hPa. L’O3 dans la
moyenne troposphére est peu influence dans le test SNOx. En moyenne zonale, les
résultats montrent que dans la haute troposphere les régions entre 10°E et 30°W sont
les plus influencées par le test SNOx. Ces résultats montrent ainsi que I’influence des
NO, émis par les sols sur I’ozone en Afrique ne se limite pas seulement a la basse
troposphére de la région d’émissions au Sahel, mais s’étend jusqu’a la haute
troposphere et en dehors du continent Africain.
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FIG. 5.5 — Moyenne zonale (a) et méridionale (b) sur JJA et sur le domaine D1 du AO3
(en ppbv) calculé (KE_AMMA - SNOX) .

La figure 5.6 représente des cartes de AO; a la surface, 765hPa, 545hPa et a
240hPa, calculées avec les simulations KE_ AMMA et SNOx. Le AO3 a la surface
dépasse 1 ppbv dans la région de fortes émissions de NO, par les sols au Sahel.
L’influence du test SNOXx sur I’ozone est moins significative dans les régions au nord
de 16.5°N, ou les pluies sont moins abondantes, et prés des cotes Guinéennes ou la
couverture végétale est plus importante. Dans la moyenne troposphére a 765hPa et
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545hPa, I’influence du test SNOx s’étend jusqu’au Golfe de Guinée. Cela peut
s’expliquer par le transport des masses d’air continentales par I’AEJ vers I’océan
Atlantique. Cependant le AO3 calculé dans la moyenne troposphére est inférieur a 1
ppbv (0.4-0.8 ppbv). Ainsi, la contribution des émissions de NO, par les sols a I’ozone
dans la basse et la moyenne troposphére en Afrique dans LMDz _INCA est plus
significative au Sahel.

Stewart et al. (2008) ont montré, en analysant les données AMMA du B_146, que
les NO, émis par les sols induisent une production de 5 ppbv a 9 ppbv d’O; dans la
basse troposphere au Sahel, quelques heures aprées la tombée de la pluie. Delon et al.
(2008) ont calculé un taux de production d’O3 par les NO, emis par les sols similaire
(jusqu’a 10 ppbv) dans le modele régional Méso-NH. Saunois et al. (2009) ont montré
qu’une réduction des émissions de NO, par les sols au nord de 13°N dans le modéle
Méso-NH, conduit a une réduction jusqu’a 7 ppbv des concentrations de I’ozone dans
cette région apres une journée de simulation. D’apres les résultats du test SNOX, on
peut estimer qu’en supprimant completement les NO, émis par les sols dans
LMDz _INCA, la réduction d’O5 au Sahel atteindrait jusqu’a 5 ppbv. Cette valeur est
ainsi inférieure a celles calculées par les etudes ci-dessus et indique la faible
production d’O5 dans le modele.

Dans la haute troposphére a 240 hPa, le AO3 calculé dépasse 1 ppbv au dessus du
Golfe de Guinée et I’influence du test SNOx s’étend jusqu’a I’océan Atlantique. Ainsi,
dans LMDz_INCA, les NO, émis par les sols en Afrique contribuent aussi bien a
I’0zone dans la haute troposphere que dans la basse troposphere. Cela peut s’expliquer
par la redistribution des NO, émis par les sols vers la haute troposphére et en dehors
du continent Africain par les différents processus de transport évoques précédemment
(Convection, TEJ, cellules de Hadley). Bien que les quantités de NO, émises par les
sols (tableau 5.2) soient inférieures de 70% aux quantités de LiNOx (tableau 5.1) dans
le domaine D2, le maximum du AO; calculé avec le test SNOx dans la haute
troposphere (1.2 ppbv) est aussi significatif que le maximum calculé avec la
simulation SLNOx (2.2 ppbv). Cela montre ainsi que les NO, émis par les sols
contribuent aussi bien que les LINOx au budget régional de I’O; dans la haute
troposphere en Afrique equatoriale. Jaeglé et al. (2005) ont montré que les émissions
de NO, par les sols dans I’inventaire Yienger and Levy (1995), utilisé dans nos
simulations, sont sous-estimées. La contribution des NO, émis par les sols au budget
régional de I’ozone en Afrique est sous-estimées aussi dans le modele.
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FIG. 5.6 — Cartes de AO3 (ppbv) a 1000 hPa (a), 765 hPa (b) 545hPa (c) et 240 hPa (d)
calculées avec les simulations KE_ AMMA et SNOx (KE_AMMA - SNOX) ;
moyennes sur JJA.

5.4 Contribution des émissions biogéniques

Les COVs emis par la végétation peuvent influencer significativement la chimie
troposphérique par les nombreuses especes chimiques émises d’une part et par leur
grande réactivité dans [I’atmosphere d’autre part. L’influence des émissions
biogéniques sur I’ozone a été montrée dans plusieurs études. Aghedo et al. (2007) ont
montré avec le modéle ECHAM5 _MOZ, une augmentation entre 10 ppbv et 30 ppbv
des concentrations de I’ozone a la surface en Afrique quand les émissions biogéniques
(CO, NOy, isoprene, terpenes et autre VOCs) sont considéerées dans leur modeéle. Ils
ont montré aussi que pendant la saison de la mousson en JJA, I’augmentation de
I’0zone se produit aussi bien dans les régions de I’hémisphére sud que dans
I’hémisphere nord en Afrique. Saunois et al. (2009) ont montré que la suppression des
émissions d’isopréne et des terpénes dans Méso-NH induit une diminution d’environ 5
ppbv des concentrations de I’ozone dans les basses couches en Afrique de I’Ouest.

L’influence des émissions biogéniques en Afrique peut s’étendre jusqu’aux hautes
altitudes sous I’effet du transport convectif. Les résultats de LMDz_INCA, présentés
au chapitre 3, montrent une augmentation des concentrations d’isoprene dans la haute
troposphére a partir de 400hPa. Tie et al. (2003) ont calculé, avec le modele
MOZART-2 (Horowitz et al., 2003), une diminution de 2-3% des concentrations de
I’0zone en Afrique équatoriale a 300 hPa quand les émissions de méthanol (CH;OH)
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ont été supprimées dans leur modele. Les emissions biogéniques peuvent donc
influencer le budget régional de I’ozone en Afrique aussi bien dans la basse
troposphere prés des régions d’émissions que dans la haute troposphére.

Dans le test de sensibilité BIO présenté dans cette section, les quantités
d’émissions biogéniques dans LMDz_INCA (CO, NO,, isopréne, terpénes, méthanol
et autres VOCs) ont été réduites de 20%. Le tableau 5.2 présente les quantités
d’émissions d’isoprene, des terpénes et du méthanol, calculées sur le domaine D2,
utilisees dans les simulations KE_AMMA et BIO en JJA. Ces trois espéces
représentent la plus grande fraction d’émissions biogeniques de COVs.

Especes KE_AMMA | BIO (-20% KE_AMMA) | Différence
Isopréne [Tg(C)] 21.67 17.33 4.34
Terpenes [Tg(C)] 4.14 3.31 0.83
CH3O0H [Tg(Q)] 3.56 2.85 0.71

TAB. 5.3 — Quantités d’isopréne, des terpenes et de méthanol en Tg (C), émises dans le
domaine D2 en JJA, utilisées dans les simulations KE_ AMMA et BIO.

Les résultats de la simulation BIO sont présentés sur la figure 5.7. Le modele
simule un AO3 de pres de 1 ppbv dans les basses couches de I’atmosphére dans les
régions ou la couverture végétale est abondante entre 10°S et 15°N et entre 10°W et
30°E. Dans la haute troposphére, le modéle montre une plus grande influence des
émissions biogénique et simule un AO3 de prés de 2 ppbv entre 200 hPa et 100 hPa
dans les régions au nord de I’équateur. Les emissions biogéniques influencent des
altitudes plus hautes de la troposphére (200-100hPa) en comparaison a I’altitude ou le
maximum du AO; est calculé avec les simulations SNOx et SLONx. Cela peut
s’expliquer par une convection plus profonde dans les régions forestieres en Afrique
de I’Ouest. Comme le montre la distribution des pluies convective dans LMDz_INCA,
présentée au chapitre 3 (section 3.3.2), de fortes précipitations sont simulées par le
modéle entre les cotes Guinéennes et 15°N indiquant une intensité de la convection
dans ces régions dans le modeéle.
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FiG. 5.7 — Moyenne zonale (a) et méridionale (b), sur le domaine D1 et JJA du AO;
(ppbv) calculées (KE_AMMA - BIO).
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La figure 5.8 montre des cartes de AO3 a la surface, 765hPa, 545hPa et a 140 hPa,
calculées avec les simulations KE_ AMMA et BIO. Les résultats du test BIO montrent
que la diminution de I’ozone a la surface est plus importante au dessus du Sahel et
atteint pres de 2 ppbv. Le modéle simule un AO3; moins important par contre au dessus
des régions de fortes émissions biogéniques pres des cotes Guinéennes et au bassin du
Congo. Les emissions biogéniques dans ces régions peuvent en effet étre transportées
plus au nord vers le Sahel par le flux de mousson dans les basses couches. La
réduction de 20% dans les régions d’emissions biogéniques dans le test BIO conduit
alors a une réduction des quantités transportées vers le Sahel et cela peut expliquer
ainsi le AO3z simulé dans cette région. Ces résultats sont en accord avec ceux de
Saunois et al. (2009) qui ont montré que dans Méso-NH I’ozone est moins influencé
par les émissions biogéniques au dessus des régions d’émissions qu’au Sahel.

Dans la moyenne troposphére, le modéle simule un AO; de plus de 1 ppbv au
dessus du Golfe de Guinée. Cela peut s’expliquer par la réduction des emissions
biogéniques qui sont plus importante en Afrique centrale et en Afrique de I’Ouest. Les
alizés de Sud-Est et le TEJ peuvent en effet redistribuer les émissions depuis ces
régions vers I’oceéan Atlantique. Moins d’émissions biogéniques sont transportées vers
le Golfe de Guinée dans le test BIO ce qui explique le AO3; simulé dans cette région.
Dans la haute troposphére a 140 hPa, I’influence du test BIO s’étend de 10°S a 30°N.
La diminution des concentrations de I’ozone dans ce test dépasse 2 ppbv au dessus de
I’ Afrique de I’Ouest et de I’océan Atlantique et plus de 1 ppbv prées des cotes Est du
Brésil. La réduction des emissions biogéniques dans la simulation BIO peut expliquer
ces diminutions de I’0zone dans la haute troposphere. En effet, le transport rapide des
émissions biogéniques par la convection en Afrique vers la haute troposphere, ou leur
durée de vite augmente et ou elles peuvent étre redistribuées vers d’autres régions par
le TEJ et la circulation de Hadley, peut induire une production de I’ozone loin de
I’ Afrique de I’Ouest.
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FiG. 5.8 — Cartes de AO3 (ppbv) a 1000 hPa (a), 765 hPa (b) 545hPa (c) et 140 hPa (d)
calculées (KE_AMMA - BIO) ; moyennes sur JJA.

Le test BIO présenté dans cette section montre que les émissions biogéniques en
Afrique peuvent influencer le budget régional de I’ozone aussi bien dans la haute
troposphére que dans la basse et moyenne troposphére. En supprimant totalement les
émissions biogéniques dans le modé¢le ont peut estimer que le AOz; maximum sera
d’environ 9-11 ppbv dans la haute tropospheére et 4-7 ppbv dans la basse et moyenne
troposphére. Ces résultats sont obtenus en multipliant par 5 le AO; maximum calculé
dans le test BIO dans la haute troposphére et dans la basse et moyenne troposphere.
Ces reésultats sont en accord avec les résultats de Aghedo et al. (2007) qui ont montré
que les émissions biogéniques peuvent produire jusqu’a 10 ppbv d’O3; en moyenne
dans les régions tropicales entre 200 hPa et 100 hPa. Ces résultats sont également
conformes au AO; maximum de 5 ppbv calculé par Saunois et al. (2009) dans la basse
troposphere au Sahel quand les émissions biogéniques ont été supprimées dans le
modéle Méso-NH. Les résultats de cette section montrent aussi que dans
LMDz _INCA, les émissions biogéniques contribuent aussi bien que les LINOx a
I’0zone dans la haute troposphére en Afrique équatoriale. Cependant, sachant que les
LiNOXx sont sous-estimés dans LMDz_INCA, leur contribution a I’ozone dans la haute
troposphere est supérieure a celle des émissions biogéniques.
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5.5 Contribution des émissions anthropiques

Les cartes d’émissions anthropiques de CO et NO, dans I’inventaire AMMA
présentées au chapitre 1 (section 1.3.1) indiquent que les régions les plus polluées en
Afrique sont pres des cOtes Guineennes (le Nigeria en particulier), I’ Afrique de I’Est et
I’Afrique du Sud. Le test de sensibilitt ANTH présenté dans cette section vise a
étudier I’influence des émissions anthropiques sur I’ozone troposphérique dans le
domaine D1. Une réduction de 20% des emissions de CO et NO, en Afrique a été
effectuée dans le test ANTH. Le tableau 5.4 montre les quantités d’émissions de CO et
NO, en JJA dans le domaine D2 utilisées par les simulations KE_AMMA et ANTH.

Espéce KE_ AMMA | ANTH (-20% KE_ AMMA) | Différence
CO [Tg(CO)] 9.70 7.76 1.94
NOX [Tg(N)] 0.28 0.22 0.06

TAB. 5.4 — Quantités de CO [Tg(CO)] et NO, [Tg(N)] anthropiques émises dans le
domaine D2 en JJA, utilisées dans les simulations KE_. AMMA et ANTH.

Les résultats du test ANTH (figure 5.9) montrent que les émissions anthropiques
en Afrique de I’Ouest influencent I’ozone dans toute la colonne troposphérique entre
I’équateur et 20°N. Cependant, le AO3 calculé (maximum de 0.18 ppbv) est peu
significatif en comparaison aux diminutions de I’ozone calculées par les tests LNOX,
BIO et SNOx. Cela indique que la contribution des émissions anthropiques en Afrique
au budget régional de I’ozone est faible dans LMDz INCA. Les émissions
anthropiques en Afrique de I’Ouest sont plut6t concentrées sur le Nigeria ou I’activité
pétroliere est importante. Aussi, les émissions anthropiques de NO, dans cette région
sont moins intenses que les émissions dans les régions polluées de I’hémisphere nord.
Cette faible distribution spatiale des émissions anthropiques peut donc expliquer leur
faible contribution au budget régional de I’ozone.

a) bl S S T S ppb\{_m

20000 o - o4
] | 0.12

0.1
40000 — L 0.08

HEIGHT (mb)

11 8 O«
g B
HEIGHT (mb)

100000 —

60°W 40°W 20°W 0° 20°E 40°E °: 10°S o°
LONGITUDE LATITUDE

FiG. 5.9 — Moyenne zonale (a) et méridionale (b), sur JJA et sur le domaine D1, du
AO3 (ppbv) calculées (KE_AMMA — ANTH).
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La figure 5.10 montre le AO3 a la surface, a 765hPa et a 240 hPa, calculé avec les
simulations KE_ AMMA et ANTH (KE_AMMA - ANTH) en moyenne sur JJA. A la
surface, le maximum de AO; (0.5 ppbv) est calculé dans les régions de fortes
émissions anthropiques au Nigeria et en Afrique du Sud. Dans la moyenne et la haute
troposphere, la reduction de I’ozone simulée (maximum de 0.3 ppbv) s’étend de
I’ Afrique de I’Ouest a I’océan Atlantique.
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FiG. 5.10 — Cartes de AO3 (ppbv) a 1000 hPa (a), 765 hPa (b) et a 240 hPa (c)
calculées (KE_AMMA — ANTH) ; moyennes des concentrations d’O3 sur JJA.

On peut estimer que la suppression compléte des émissions anthropiques dans
LMDz_INCA peut conduire a une réduction de 1-3 ppbv des concentrations de I’ozone
dans la basse troposphere et jusqu’a 1 ppbv dans la haute troposphere. D’autres études
ont également montré que la contribution des émissions anthropiques a I’ozone en
Afrique est moins significative que la contribution des LINOx ou des émissions
biogéniques et ont calculé des valeurs de AO3 qui sont en accord avec les resultats de
LMDz _INCA. En effet, Saunois et al. (2009) et Aghedo et al. (2007) ont calculé des
réductions d’O5 de 1-3 ppbv et 1-5 ppbv respectivement dans la basse troposphere en
Afrique de I’Ouest quand les émissions anthropiques ont été supprimées dans leurs
modeles.
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5.6 Contribution des émissions des feux de biomasse

L analyse des résultats de LMDz_INCA et des données AMMA au chapitre 4 a
montré que les émissions des feux de biomasse en Afrique centrale influencent
considerablement les concentrations de I’o0zone au dessus de I’océan Atlantique et du
Golfe de Guinée. L’objectif du test BB présenté dans cette section est d’étudier la
contribution de ces émissions a I’ozone dans le domaine D1. Les émissions de CO,
NO, et des VOCs par les feux de biomasse en Afrique centrale pendant la saison de la
mousson, ont été réduites de 20%. Le tableau 5.5 présente les quantités d’émissions de
CO et NOy, calculées sur le domaine D2, utilisées par les simulations KE_AMMA et
BB en JJA.

Espéce KE_AMMA | BB (-20% KE_AMMA) | Différence
CO [Tg (CO)] 154.94 123.95 31
NOx [Tg (N)] 3.1 2.48 0.62
TAB. 5.5 — Quantités d’émission de CO et NO, par les feux de biomasse en JJA dans
le domaine D2 utilisées dans les simulations KE_AMMA et BB.

Les résultats du test BB sont présentés sur la figure 5.11. Les concentrations de
I’0zone dans basse et la moyenne troposphere en Afrique centrale sont les plus
influencées par la réduction des emissions des feux de biomasse dans le test BB. Le
AO; calculé est de 2- 5 ppbv entre la surface et 550 hPa. Dans la moyenne
troposphére, 1’influence s’étend jusqu’a I’océan Atlantique ou un AO3 de 2-3 ppbv est
calculé entre 10°W et 10°E. Comme montré au chapitre 4, les alizés de Sud-Est
transportent des masses d’air de Afrique centrale vers I’océan Atlantique. La réduction
des quantités d’émissions des feux de biomasse en Afrique centrale se répercute donc
sur les quantités transportées en dehors du continent, ce qui explique la diminution des
concentrations de I’ozone au dessus de I’océan Atlantique dans le test BB. La haute
troposphere en Afrique centrale entre 15°S et 5°N est également influencée par une
diminution d’environ 1 ppbv des concentrations de I’ozone dans la simulation BB.
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FiG. 5.11 — Moyenne zonale (a) et méridionale (b), sur JJA et sur le domaine D1, du
AO3 (ppbv) calculé (KE_AMMA - BB).
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Chapitre5. Bilan régional de I’ozone en Afrique équatoriale pendant la saison de la mousson.

La figure 5.12 présente des cartes de AOs3, en moyenne sur JJA, calculées a la
surface, a 765 hPa, 545 hPa et a 240 hPa en utilisant les simulations KE. AMMA et
BB. A la surface, la diminution de I’ozone dans le test BB atteint 10 ppbv au dessus de
la Républiqgue Démocratique du Congo (RDC) et de I’Angola ou les émissions des
feux de biomasse sont intenses. Le modele simule également une diminution de 1 ppbv
a 4 ppbv de I’ozone a la surface au dessus du Golfe de Guinée. Le transport des
émissions des feux depuis I’Afrique centrale dans le flux de mousson influence en
effet I’ozone dans les régions pres des cotes Guineéennes. Aghedo et al. (2007) ont
montré qu’en supprimant les émissions feux de biomasse dans le modéle ECHAMDS-
MOZ, les concentrations de I’ozone diminuent de 10 ppbv a 60 ppbv a la surface en
Afrique centrale et de 5 ppbv a 20 ppbv au dessus de I’océan Atlantique. Les résultats
du test BB et les réductions de I’ozone calculées permettent d’estimer qu’en
supprimant completement les émissions des feux de biomasse dans LMDz_INCA, les
concentrations de I’ozone a la surface peuvent diminuer jusqu’a 50 ppbv en Afrique
centrale et de 5 ppbv a 20 ppbv au dessus du Golfe de Guinée. Ces résultats sont donc
en accord avec ceux de Aghedo et al. (2007).

Dans la moyenne troposphere, I’influence des émissions des feux de biomasse
s’étend jusqu’a 20°W. Le test BB simule une diminution de 1-4 ppbv d’O3 au dessus
du Golfe de Guinée et jusqu’a 8 ppbv au dessus de I’océan Atlantique. Dans la haute
troposphere, le modele simule une diminution de plus de 1 ppbv d’O5; au dessus de
I’ Afrique centrale et de prés de 1 ppbv au dessus de I’océan Atlantique. La diminution
d’O; dans la haute troposphére dans les autres régions (e.g. Afrique de I’Ouest, Golfe
de Guinée, loin des cOtes centre africaines) est faible dans le test BB. Real et al.
(2010), a I’aide du modele lagrangien CiTTyCAT, ont calculé une production nette
d’O; de 1.7 ppbv/jour et 1.4 ppbv/jour (en moyenne sur 10 jours de simulation)
respectivement dans la moyenne et la haute troposphére au dessus de |’océan
Atlantique. Leurs résultats montrent donc que les emissions des feux de biomasse en
Afrique centrale influencent aussi bien le budget de I’ozone dans la haute troposphére
que dans la moyenne troposphére au dessus de I’océan Atlantique. Les résultats du test
BB montrent que, contrairement aux résultats de Real et al. (2010), la contribution des
émissions des feux de biomasse en Afrique centrale a I’ozone dans la haute
troposphére au dessus du Golfe de Guinée et de I’océan Atlantique est faible dans
LMDz_INCA. L’étude effectuée au chapitre 4 a montré que la forte intensité du
transport zonal dans LMDz_INCA fait que les émissions des feux de biomasse en
Afrique centrale sont plus transportées vers I’océan Atlantique, dans la moyenne
troposphere, que vers les régions de forte activité convective au nord, ou elles peuvent
étre redistribuées vers I’Afrique de I’Ouest et I’océan Atlantique. Ce probleme est
récurrent dans la plupart des modéles globaux, notamment ceux utilisés dans le cadre
du projet AMMA-MIP. Cela peut expliquer ainsi le faible AO3 calculé dans la haute
tropospheére au dessus de ces régions en comparaison au AO3 calculé dans la moyenne
troposphére.

148



5.6 Contribution des émissions des feux de biomasse.
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FIG. 5.12 — Cartes de AO3 (ppbv) a 1000 hPa (a), 765 hPa (b), 545 hPa (c) et a 240 hPa
(d) calculées (KE_AMMA - BB) ; moyennes des concentrations d’Oz sur JJA.

Les résultats du chapitre 4 montrent que I’injection a 3km d’altitude des
émissions des feux de biomasse en Afrique centrale peut améliorer les résultats de
LMDz_INCA au dessus du Golfe de Guinée en comparaison aux observations
AMMA. La figure 5.13 présente des cartes de AO3, en moyenne sur JJA, calculées a
850 hPa, 765 hPa, 660 hPa et a 240 hPa en utilisant la simulation KE_ AMMA et la
simulation INJ_BB ou les émissions en Afrique centrale ont éte injectées jusqu’a 3km.
Les résultats montrent une augmentation de 2-6 ppbv d’O; dans la moyenne
troposphere au dessus du Golfe de Guinée et jusqu’a 18 ppbv d’O; au dessus de
I’océan Atlantique dans la simulation INJ BB. Dans la haute troposphere,
I’augmentation d’O; atteint 2-4 ppbv au dessus de I’ Afrique de I’Ouest et du Golfe de
Guinée. L’injection des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale dans
LMDz_INCA peut donc induire une contribution plus importante de ces émissions au
budget d’O3 dans la moyenne et la haute tropospheére.
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FIG. 5.13 — Cartes de AO (ppbv) a 850hPa (a), 765 hPa (b), 660 hPa (c) et a 240 hPa
(d) calculées (KE_AMMA - INJ_BB) ; moyennes des concentrations d’O5 sur JJA.

5.7 Contribution des émissions asiatiques

L’objectif de cette section est d’étudier la contribution des émissions asiatiques au
budget de I’ozone en Afrique pendant la saison de la mousson. Plusieurs études ont
montré le transport de la pollution de la basse troposphére en Inde et en Asie du Sud-
Est vers la haute troposphére (Li et al., 2005 ; Fu et al., 2006 ; Park et al., 2007 ;
Berthet et al., 2007). Ce transport vertical est du a la convection qui caractérise ces
régions pendant la saison de la mousson asiatique en été boréal, et a I’influence de
I’orographie dans I’Himalaya (Li et al., 2005). La pollution asiatique, une fois dans la
haute troposphére, peut étre transportée vers d’autres régions par la circulation a
grande échelle (TEJ, anticyclone de la mousson asiatique). L’analyse des données de
CO observeées par I’instrument MLS (Waters et al., 2006) et des simulations du modéle
MOCAGE (Bousserez et al., 2007 ; Ricaud et al., 2007), effectuée par Barret et al.
(2008) ont montré le transport de CO depuis I’ Asie vers I’ouest et le nord de I’ Afrique
dans la haute troposphere en juillet 2006. Law et al. (2010) ont montré aussi, en
analysant les données AMMA du M55, la contribution des masses d’air asiatiques aux
concentrations mesurées dans la haute troposphere et la basse stratosphere en Afrique.
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5.7 Contribution des émissions asiatiques.

Dans le test de sensibilitt ASIE présenté dans cette section, les quantités
d’émissions anthropiques, biogéniques et feux de biomasse ont été réduites de 20% en
Asie du Sud-Est (5°S-32.5°N, 67.5°E-123°E). Pour sa longue durée de vie dans
I’atmosphere, le CO est utilisé dans cette étude pour diagnostiquer le transport a
longue distance des émissions asiatiques. La figure 5.14 présente les cartes de ACO
calculées a 320 hPa, 240 hPa, 180 hPa et a 100 hPa, en moyenne sur JJA, calculées
avec les simulations KE_AMMA et ASIE. Dans la haute troposphére, la diminution de
CO dans le test ASIE dépasse 10 ppbv au dessus de I’Asie du Sud-Est ce qui indique
une influence du transport vertical convectif dans cette région sur la haute troposphére.
Le moyen orient et I’océan Indien sont également influencés avec un ACO de 4-8
ppbv. L’influence de la réduction des émissions asiatique dans le test ASIE s’étend
aussi jusqu’a I’Afrique de I’Ouest et I’océan Atlantique, notamment aux altitudes
180hPa et 100hPa. Le ACO calculé a ces niveaux est de 2-5 ppbv. Ces résultats
montrent ainsi que dans LMDz_INCA les émissions asiatiques peuvent influencer la
composition chimique de la haute troposphére en Afrique de I’Ouest.
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FIG. 5.14 — Cartes de ACO (ppbv) a 320 hPa (a), 240 hPa (b), 180 hPa (c) et 100 hPa
(d) calculées (KE_AMMA - ASIE) ; moyennes sur JJA.
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Chapitre5. Bilan régional de I’ozone en Afrique équatoriale pendant la saison de la mousson.

La figure 5.15 représente les ACO et AO3 calculés avec les simulations
KE_AMMA et ASIE, en moyenne méridionale entre 5°N et 30°N et sur JJA. Cette
figure montre plus clairement la signature du transport zonale de CO depuis I’Asie. La
diminution de CO dans la haute troposphére en Afrique est plus significative dans la
couche 100-200 hPa. La distribution verticale de AO3; montre une diminution de 1-5
ppbv des concentrations dans la haute troposphére en Asie et en Afrique. Le AOs3
maximum est calculé dans la couche 100-150 hPa.
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FiG. 5.15 — Moyennes méridionales, entre 5°N et 30°N (b) et sur JJA, de ACO (a) et
AO; (b) (en ppbv), calculés (KE_AMMA — ASIE) entre 400hPa et 50hPa;

La figure 5.16 montre les cartes de AO3 calculées a 320hPa, 240hPa, 180hPa et
100hPa. Aux altitudes 320hPa et 240 hPa, la diminution de I’ozone calculée atteint 4
ppbv au dessus de I’ Asie et un peu moins de 1 ppbv au dessus de I’ Afrique de I’Ouest.
A 180hPa, le AO; atteint 1 ppbv en Afrique de I’Ouest et plus de 2 ppbv en Afrique du
Nord. C’est au niveau 100 hPa que I’influence des émissions asiatique sur I’ozone en
Afrique est plus forte. La diminution de I’ozone dans le test ASIE atteint jusqu’a
4ppbv en Afrique du nord, 2 & 3 ppbv en Afrique de I’Ouest, et 1 & 2 ppbv au dessus
de I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée. L’Afrique centrale est également
influencée et montre un AO3 de 1-2 ppbv. Ces résultats montrent ainsi que c’est dans
la haute troposphere et la basse stratosphére que les émissions asiatiques influencent
plus la composition chimique en Afrique de I’Ouest. Barret et al. (2008) ont montré
aussi que la contribution principale aux concentrations de CO entre 150 hPa et 100 hPa
en Afrique pendant la saison de la mousson vient du transport & longue distance des
émissions asiatiques.
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5.8 Conclusion.
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FIG. 5.16 — Cartes de AO5 (en ppbv) a 320 hPa (a), 240 hPa (b), 180 hPa (c) et 100 hPa
(d) calculées (KE_AMMA - ASIE) ; moyenne sur JJA.

5.8 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était d’étudier la contribution des émissions africaines et
asiatiques au budget régional de I’ozone en Afrique pendant la saison de la mousson.
Les tests de sensibilité aux émissions présentés (SLNOx, SNOx, BIO, ANTH et BB)
ont permis ainsi d’identifier I’impact des émissions africaines de NO, par les éclairs et
par les sols, des émissions biogéniques, anthropiques et des feux de biomasse sur
I’0zone dans la troposphére en Afrique. Le test ASIE a permis d’analyser I’influence
des émissions asiatiques car de plus en plus d’études montrent que ces émissions sont
redistribuées par les processus de transport a longue distance vers I’ Afrique et peuvent
influencer ainsi la composition chimique de la troposphére de cette région (Barret et
al., 2008 ; Law et al., 2010).

L’étude présentée dans chapitre montre que les différentes émissions africaines et
asiatiques peuvent avoir des contributions plus ou moins différentes au budget régional
de I’ozone en Afrique, et influencer différentes parties de la troposphere africaine. Le
tableau 5.6 résume les résultats des tests de sensibilité analysés dans ce chapitre. Dans
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Chapitre5. Bilan régional de I’ozone en Afrique équatoriale pendant la saison de la mousson

ce tableau sont présentées les diminutions des concentrations d’O; (obtenues en
calculant la différence absolue (AO3) entre la simulation de référence KE_AMMA et
chaque simulation) suite a la réduction de 20% des quantites d’une categorie

d’émissions dans chaque test.

Afrigue de| Océan Golfe de Afrique
Simulations I'Ouest |Atlantique| Guinée Centrale
SLNOx MT:| 1ppbv > 1ppbv > 1ppbv > 1ppbv
HT:| 2-3ppbv 2-3ppbv 1- 2ppbv 1-2ppbv
LINOx2 MT:| 2-4ppbv 2-4ppbv 2-4ppbv 1-3ppbv
HT:| 3-6ppbv 3-6ppbv 3-6ppbv 2-4ppbv
BT:| 1-2ppbv
SNOx  MT:| ~ lppbv ~ 1ppbv ~ 1ppbv ~1ppbv
HT: 1ppbv 1ppbv 1ppbv ~1ppbv
BT:| 1-2ppbv < lppbv ~ 1ppbv ~ 1ppbv
BIO MT:| ~ 1ppbv > 1ppbv > 1ppbv ~ 1ppbv
HT:| 2-3ppbv 2-3ppbv 1-2ppbv ~ 1ppbv
BT:| < lppbv < 1ppbv < 1ppbv < 1ppbv
ANTH MT:| <1ppbv < 1ppbv < 1ppbv < 1ppbv
HT:| < 1ppbv < 1ppbv < 1ppbv < 1ppbv
BB BT:| 1ppbv 1-2ppbv 1-4ppbv 3-11ppbv
MT: 3-8ppbv 1-4ppbv 3-11ppbv
INJ BB MT:| 1-3ppbv | 7-18ppbv | 2-6ppbv | 10-25ppbv
HT:| 2-4ppbv 2-4ppbv 2-4ppbv 2-4ppbv
MT: 1ppbv 1ppbv 1-2ppbv
ASIE HT: | 2-3ppbv 1-2ppbv 1-2ppbv 1-2ppbv

TAB. 5.6 — AO;3 (ppbv) calculés avec les simulations SLNOx, LINOx2, SNOx, BIO,
ANTH, BB, INJ BB et ASIE, dans la basse troposphére (BT), moyenne troposphére
(MT) et dans la haute troposphére (HT) au dessus de I’Afrique de I’Ouest, de I’océan
Atlantique, du Golfe de Guinee et de I’ Afrique centrale ; fortes contributions a I’ozone
(couleurs).

Dans la basse troposphere, sous I’influence du transport dans le flux de mousson,
les émissions biogéniques et les émissions des feux de biomasse peuvent étre
transportées loin de leur région d’émissions ou elles peuvent influencer I’ozone. Ainsi,
le test BIO montre une diminution de I’ozone (1-2ppbv) au Sahel alors que les
émissions biogéniques sont plutdt concentrées pres des cotes Guinéennes. Le test BB
montre des AO; de 1-4 ppbv et 1 ppbv respectivement au Golfe de Guinée et en
Afrique de 1’Ouest. Le test SNOx par contre montre que le AO3 (1-2 ppbv) est plus
significatif au Sahel ou les émissions de NO, par les sols augmentent pendant la saison
humide. C’est le transport convectif qui contribue plus a la redistribution de ces
émissions. Dans la basse troposphére ce sont donc les NO, émis par les sols, les
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émissions biogéniques et les émissions des feux de biomasse qui contribuent plus au
budget de I’ozone.

Dans la moyenne troposphere, il apparait que les LiNOx contribuent aussi bien que
les autres ¢missions a 1’ozone (AO3 de plus de 1 ppbv). Les émissions biogéniques
influencent plutot 1’ozone au dessus de 1’océan Atlantique et du Golfe de Guinée (AO;
de plus de 1 ppbv). Ces émissions sont en effet transportées dans la moyenne
troposphére vers ces régions par I’AEJ. Ce sont les émissions par les feux de biomasse
qui montrent une plus grande contribution a I’ozone dans la moyenne troposphere. Ces
émissions influencent I’ozone aussi bien en Afrique centrale (3-11 ppbv) qu’au dessus
de I’océan Atlantique (3-8 ppbv) et du Golfe de Guinée (1-4 ppbv). L’injection de ces
émissions jusqu’a 3 km dans le test INJ_BB montre que ces émissions apportent une
plus grande contribution a I’ozone dans la moyenne tropospheére.

Dans la haute troposphere, ce sont les LINOX, les émissions biogéniques et les
émissions asiatiques qui contribuent le plus au budget de I’ozone. La simulation
SLNOx montre un AO3 de 2-3 ppbv entre I’ Afrique de I’Ouest et I’océan Atlantique et
jusqu’a 2 ppbv dans les autres régions. Cependant, I’étude effectuée au chapitre 3 a
montré que la production de NO, par les éclairs est sous-estimée dans LMDz_INCA et
qu’il faudra augmenter de plus de 50% les LiNOx dans le modeéle pour reproduire les
observations de NO, de la campagne AMMA. Le test de sensibilite LINOx2, ou les
LINOx ont été augmentés de 50% dans le modéle, montre une augmentation de
I’ozone jusqu’a 4 ppbv et 6ppbv, respectivement dans la moyenne et la haute
troposphere. Les émissions biogéniques et asiatiques apportent aussi une contribution
non moins importante. La simulation BIO et ASIE montrent en effet des AO3 jusqu’a 3
ppbv notamment au dessus de I’Afrique de I’Ouest et de I’océan Atlantique. Ce sont
les émissions par les feux de biomasse et des NO, par les sols qui apportent la faible
contribution a I’ozone dans la haute troposphere en comparaison aux autres sources
d’émissions. Les AOj3 calculés avec les simulations BB et SNOx montrent des valeurs
d’environ 1 ppbv dans la haute troposphere. La simulation INJ_BB montre une
augmentation de 2-4 ppbv d’O; dans la haute troposphere jusqu’a I’ Afrique de I’Ouest
quand les émissions des feux de biomasse sont injectées a 3km d’altitude. Cela montre
ainsi que des éventuels problemes de mélange ou de diffusion dans la couche limite de
LMDz_INCA peuvent induire une sous-estimation de la contribution des émissions
des feux de biomasse en Afrique centrale au budget de I’0zone dans la moyenne et la
haute troposphere.

Cette étude montre ainsi que dans LMDz _INCA les LiNOXx et les émissions par les
feux de biomasse contribuent majoritairement au budget régional de I’ozone en
Afrique équatoriale. Cependant, les emissions biogéniques, les émissions de NO, par
les sols ainsi que les émissions asiatiques apportent également des contributions
significatives. L’inventaire Yienger and Levy (1995) semble sous-estimer les
émissions de NO, par les sols d’aprés Jaegle et al. (2005). La contribution de ces
émissions au budget de I’ozone doit étre sous-estimée dans LMDz_INCA. Dans le
modele, les émissions anthropiques influencent faiblement le budget régional de
I’0zone en comparaison aux autres sources d’émissions. C’est plutdt au niveau local et
dans la basse troposphere que ces émissions peuvent influencer le budget de I’ozone.
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Conclusion et perspectives
Conclusion et perspectives

L’ objectif de cette these était d’étudier les processus qui influencent la distribution
de I’ozone et de ses précurseurs en Afrique équatoriale pendant la saison de la
mousson africaine en 2006. Ce travail s’est inscrit dans le cadre du programme
AMMA dont I’un des objectifs principaux est d’étudier les mécanismes de la mousson
africaine et leur influence sur I’environnement physique et chimique en Afrique
équatoriale. Une campagne intense de mesures a eu lieu en Afrique de I’Ouest en été
2006 et de nombreuses données ont été collectées par les avions utilisés (M55, D_F20,
F_F20, B_146 et ATR42) afin d’analyser la composition chimique de la troposphére
dans cette région. Ces données ont été utilisées dans ce travail de these qui a permis
d’étudier :

¢ I’influence du transport convectif pendant la saison humide en été 2006 sur la

composition chimique de la troposphére en Afrique équatoriale ;

e la production de NO, par les éclairs dans cette région pendant la saison de la

mousson ;
e |’impact des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale pendant I’été
2006 sur I’ozone et ses précurseurs en Afrique équatoriale ;

¢ la contribution des émissions africaines (émissions de NO, par les éclairs et par
les sols, émissions biogéniques, anthropiques et émissions par les feux de
biomasse) et des émissions asiatiques au bilan régional de I’ozone.

Ces études ont permis également d’evaluer les performances du modele de
circulation générale de I’atmosphére couplé a un module de chimie et d’aérosols
LMDz_INCA, en Afrique équatoriale. Plusieurs simulations ont été réalisées pour
étudier notamment I’impact des emissions et du schéma de convection sur les résultats
du modéle. Des tests de sensibilit¢ ont également été effectués afin d’analyser
I’influence des émissions africaines et asiatiques sur I’Os.

L analyse des donnees de la campagne AMMA, notamment les mesures effectuées
autour des systemes convectifs, et des simulations de LMDz_INCA a permis d’étudier
I’impact de la convection en Afrique de I’Ouest sur la composition chimique de la
troposphere en Afrique de I’Ouest. Cette étude a montré que la convection influence
considérablement la distribution de 1’0zone et de ses précurseurs en Afrique tropicale.
En effet des valeurs élevées de CO (prés de 200 ppbv), de HCHO (plus de 1 ppbv) et
d’isopréne ont été mesurées dans la haute troposphere et sont attribuées au transport
convectif des émissions depuis la basse troposphere. Cette étude a montré également
que les concentrations de CO et de NO, mesurées, notamment dans la haute
troposphere, dans des masses d’air influencées par la convection sont plus élevées que
celles mesurées dans des masses d’air non influencees par la convection.

En supprimant le transport convectif dans LMDz_INCA, les résultats montrent que
la convection explique 40% des concentrations de CO et presque 100% des
concentrations d’isopréne simulées dans la haute troposphéere au dessus de I’Afrique
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de I’Ouest. Les simulations montrent aussi que le transport convectif influence la
haute troposphére au dessus de I’océan Atlantique. En effet, les processus de transport
qui caractérisent la haute troposphére en Afrique de I’Ouest (TEJ, cellules de Hadley)
redistribuent les especes chimiques transportées par la convection vers la haute
troposphere loin des regions de la convection. Les résultats du modéle sont sensibles
au schéma de convection utilisé. LMDz_INCA reproduit mieux les concentrations de
CO, HCHO, NOy et NO, observées dans la haute troposphére avec le schéma de
convection Kerry Emanuel. L’étude a montré que ce schéema représente de facon plus
réaliste le transport par la convection profonde en Afrique de I’Ouest.

L’influence de la convection se manifeste aussi par la production de NO, par les
éclairs (LiINOXx). Des concentrations de plus de 1.4 ppbv de NO, attribuées aux LiNOX,
ont été mesurees pendant la campagne AMMA dans la haute troposphere dans les
masses d’air influencées par la convection. Les résultats de LMDz_INCA montrent
que les LINOx expliquent 80% des concentrations de NO, simulées dans la haute
troposphere. Cette étude montre aussi que les LINOx influencent aussi bien la
distribution de NO, que la capacité oxydante de la troposphere. Les résultats du
modeéle montrent en effet que les LINO, induisent une augmentation de prés de 60%
de OH et de HNO3 dans la haute troposphere en Afrique de I’Ouest.

LMDz_INCA simule I’augmentation des concentrations de NO, observees dans la
haute troposphére mais sous-estime les LINOX. Les résultats des simulations montrent
qu’il est difficile pour LMDz _INCA, comme pour beaucoup de modeéles globaux, de
reproduire correctement les panaches de NO produits par les éclairs a cause
notamment de la faible résolution spatiale utilisée d’une part et de I’incertitude qui
subsiste sur les quantités et les paramétrisations des LINOx d’autre part. Les résultats
du modele montrent qu’une augmentation de plus de 50% des LiNOx en Afrique dans
LMDz_INCA est necessaire pour que le modeéle reproduise mieux le profil moyen de
NO, observé pendant AMMA.

Les données de la campagne AMMA ont éte utilisées aussi pour analyser
I’influence des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale sur la composition
chimique de la troposphére en Afrique équatoriale. Les observations AMMA ainsi que
les mesures satellites disponibles en 2006 ont montré que des concentrations élevees
de plusieurs especes chimiques (e.g. CO, O3, NO,, HCHO) ont été observées dans la
moyenne troposphére au dessus du Golfe de Guinée. Ces valeurs élevées sont dues au
transport des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale par les alizés de Sud-
Est. Les simulations de LMDz _INCA, notamment les simulations réalisées avec les
traceurs inertes, ont montré que le modele reproduit bien ce transport zonal de
I’Afrique centrale vers le Golfe de Guinée. Cependant, comme la plus part des
modeles globaux qui ont participé au projet AMMA, LMDz_INCA simule les
maximums observés plus au sud du Golfe de Guinée. Ce désaccord est du a I’intensité
du transport zonal dans le modele. Toutefois, les concentrations maximums,
notamment de CO et d’O3, simulées plus au sud du Golfe de Guinée sont de méme
grandeur que les concentrations observées. LMDz_INCA simule aussi la variabilité du
transport des émissions des feux de biomasse en Afrique centrale pendant I’été 2006,
discutée par Mari et al. (2008). Cependant, le modeéle simule avec un retard de 1-2
jours le début et la fin de la période de faible intrusion des plumes feux de biomasse
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vers le Golfe de Guinée. Cela explique également le désaccord entre le modéle et les
observations AMMA.

Les tests de sensibilité réalises sur I’injection en hauteur des émissions par les feux
de biomasse en Afrique centrale ont montré qu’en injectant ces émissions jusqu’a 3km
d’altitude LMDz_INCA simule une augmentation significative de CO et d’O; au
dessus de I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée. L’amélioration de la résolution
horizontale du modéle avec notamment un zoom sur I’Afrique équatoriale, et
I’injection en altitude des émissions par les feux de biomasse en Afrique centrale va
donc améliorer les performances du modéle notamment au dessus du Golfe de Guinée.

L’influence des émissions par les feux de biomasse en Afrique centrale s’étend
aussi jusque dans la haute troposphere en Afrique de I’Ouest. Ces émissions peuvent
en effet étre transportées vers les régions au Nord-Est de I’Afrique centrale (e.g.
République Centre Africaine, Soudan) ou une intense activité convective a été
observée pendant la campagne AMMA. Une fois arrivées dans ces régions, les
émissions peuvent étre redistribuées vers la haute troposphére par la convection et
transportées ensuite vers I’Afrique de I’Ouest par le TEJ. Les simulations du modele
avec les traceurs inertes définis sur I’ Afrique centrale et I’ Afrique de I’Est ont montré
la redistribution de ces traceurs vers la haute troposphére en Afrique de I’Ouest. Les
tests de sensibilité effectués, notamment en réduisant de 20% la quantité d’émissions
des feux de biomasse, ont montré qu’il y a effectivement une contribution de ces
émissions a la composition chimique de la haute troposphére en Afrique de I’Ouest
notamment pendant les périodes de forte redistribution des masses d’air de I’ Afrique
centrale définies par Mari et al. (2008).

La derniére partie de ce travail de thése était consacrée a I’étude de la contribution
des émissions africaines et asiatiques au budget régional de I’ozone en Afrique
équatoriale en utilisant LMDz_INCA. Des réductions de 20% ont été effectuées sur les
émissions asiatiques et individuellement pour chaque catégorie d’émissions en Afrique
de I’Ouest (émissions biogéniques, anthropiques, LINOXx, émissions par les feux de
biomasse) afin d’étudier leurs contributions au budget régional d’O5. L’analyse des
résultats obtenus a été effectuée en calculant la différence absolue (AO3) entre les
concentrations d’O; calculées par la simulation de reférence (KE_AMMA) et simulées
par chaque test de sensibilité réalisé. Cela a permis de determiner a quel niveau de
I’atmosphére et dans quelle région les émissions influencent la distribution d’O3 en
Afrique équatoriale. Cette étude montre que dans la basse troposphere, les émissions
biogéniques, plus importantes pres des cotes Guinéennes, influencent I’O; jusqu’au
Sahel (AO5 de 1-2 ppbv). Ces émissions sont transportées en effet vers cette région par
le flux de mousson. Les émissions de NO, par les sols influencent également I’O5 au
Sahel (AO3 de 1-2 ppbv) ou elles sont plus abondantes. L’inventaire de Yienger and
Levy (1995) utilisé dans les simulations semble sous-estimer les émissions de NO, ce
qui induit la sous-estimation de la contribution de ces émissions au budget régional
d’O3. Les émissions des feux de biomasse influencent I’O5; en Afrique centrale et
jusqu’au Golfe de Guinée (AO3 de 1-4 ppbv) dans la basse troposphére.

Dans la moyenne troposphere, les émissions par les feux de biomasse en Afrique
centrale apportent la plus grande contribution au budget d’O5 (plus de 3-8 ppbv et 1-4
ppbv de AO3 respectivement au dessus de I’océan Atlantique et du Golfe de Guinée).
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Le test d’injection de ces émissions a 3km d’altitude a montré une augmentation
jusqu’a 18ppbv d’O; au dessus de I’océan Atlantique et de 2-6 ppbv au dessus du
Golfe de Guinée. Les résultats montrent que le modele est plus performant quand ces
émissions sont injectées en altitude. Les émissions biogeniques et les LINOx apportent
également une contribution significative a I’O; (AO3z de plus de 1 ppbv) dans la
moyenne troposphére. Dans la haute troposphere, c’est les LiNOx, les émissions
biogéniques et les émissions asiatiques qui contribuent plus au budget de I’0zone en
Afrique équatoriale. Les LiNOx influencent I’ozone jusqu’au dessus de |’océan
Atlantique (AO3 de 2-3 ppbv). Les tests de sensibilité effectués ont montré que les
LiNOXx et la convection induisent une augmentation d’O5 de 2 ppbv/jour dans la haute
troposphere. La sous-estimation constatée des LiINOx dans le modeéle indique que leur
contribution au budget régional d’O3 est sous-estimée. Les emissions biogeniques et
asiatiques contribuent aussi significativement au budget de d’O3 en Afrique de I’Ouest
(AO3 de pres de 3 ppbv). Le test d’injection & 3km d’altitude des émissions des feux de
biomasse en Afrigue centrale a montré que ces émissions contribuent aussi au budget
d’O; dans la haute troposphére jusqu’au dessus de 1’Afrique de 1’Ouest (AO3 de pres
de 2-4 ppbv).

Les résultats de cette étude montrent que les émissions par les feux de biomasse et
les NO, émis par les éclairs contribuent majoritairement au budget régional d’O3 en
Afrique équatoriale mais que les autres sources d’émissions apportent aussi des
contributions significatives. Les émissions anthropiques apportent la plus faible
contribution au budget d’O3. Cependant, la croissance démographique dans beaucoup
de pays africains, notamment des les régions cOtiéres, peut conduire a une
augmentation de ces émissions et, par conséquent, de leur contribution au budget
régional d’O;. La régression de la couverture végetale en Afrique due a la
déforestation va induire une diminution des émissions biogéniques et une
augmentation des émissions de NO, par les sols. D’éventuelles sécheresses dans le
futur vont conduire a la réduction aussi bien des émissions biogéniques que des
émissions de NO, par les sols. La contribution des émissions africaines au budget
régional d’O; va donc changer dans le futur. La croissance démographique et
économique des pays asiatiques peut conduire également a I’augmentation de leurs
émissions. Ces dernieres pourraient contribuer alors autant que les LiINOX et les feux
de biomasse au budget d’O5 en Afrique. Cette étude a montré aussi que les émissions
des feux de biomasse en Afrique centrale influencent la composition chimique de la
haute tropospheére jusqu’au dessus du Golfe de Guinée et de I’océan Atlantique. Les
résultats de LMDz_INCA montrent la nécessité d’injecter en altitude ces emissions
dans le modele. Les résultats obtenus montrent également I’intérét de I’utilisation des
modeles globaux en geénéral dans le calcul des bilans d’O;. En effet, ces modeles
peuvent reproduire la production d’O3 qui peut avoir lieu loin des régions d’émissions
a I’exemple de I’augmentation d’O3 simulée par LMDz_INCA au dessus de I’océan
Atlantique, qui est due a la redistribution des émissions africaines par les différents
processus de transport qui caractérisent I’ Afrique equatoriale pendant la saison de la
mousson.
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Perspectives

L’exploitation d’autres bases de données disponibles, notamment dans le cadre des
programmes IDAF et MOZAIC, va approfondir les études présentées dans cette these.
Ces données, en plus des données AMMA, vont apporter une meilleure
compréhension de la variabilité des émissions africaines et de leur influence sur
I’0zone. L’étude de la variabilité interannuelle du transport des émissions des feux de
biomasse en Afrique centrale vers I’Afrique de I’Ouest permettra aussi une meilleure
compréhension de I’influence de ces émissions sur le budget régional d’Os.
L’estimation du bilan régional d’O5; en Afrique équatoriale va permettre d’évaluer la
contribution de cette région au bilan global d’O,.

La réduction des incertitudes sur les émissions pourra améliorer les résultats du
modele ainsi que la compréhension des différents processus qui influencent le budget
régional d’Oj. Des inventaires d’émissions (e.g. émissions de NO, par les sols,
émissions des feux de biomasse) en cours de développement dans le cadre du projet
AMMA pourront ainsi étre utilisés dans de prochaines simulations du modeéle et
pourront réduire les incertitudes des sorties du modele. L’utilisation des scénarios
d’émissions pour le futur, développés dans le cadre du GIEC par exemple, permettra
aussi d’estimer les changements du budget d’O; en Afrique dans les prochaines
décennies dus aux changements des emissions africaines et asiatiques.

Une analyse approfondie des émissions de NO, par les éclairs dans LMDz_INCA
est nécessaire afin d’améliorer les performances du modele notamment en Afrique.
L’étude pourra porter par exemple sur la distribution verticale des LINOx et de la
quantité de NO produite par chaque type d’éclairs (intra-nuageux et nuages-sols). Les
résultats de récentes études en Afrique de I’Ouest (e.g. Holler et al., 2009) pourront
étre exploités afin d’ameéliorer les LINO, dans LMDz_INCA. Les résultats du modele
seront compares aux resultats d’autres modéles dans le cadre du projet AMMA-MIP
(Barret et al., 2010). Cette étude portera sur I’influence des LiNOXx et de la convection
dans ces modeles et apportera une plus grande compréhension des incertitudes qui
subsistent dans la modélisation de la convection et des NO, émis par les éclairs.

Une nouvelle version du modele LMDz_INCA, en cours de développement, est
caractérisée par une nouvelle paramétrisation de la couche limite, basee sur les
résultats de Rio et Hourdin (2008), et une plus grande résolution verticale. Les
résultats de cette nouvelle version du modeéle vont étre comparés aux résultats obtenus
dans cette thése afin d’analyser I’impact des changements effectués sur les résultats du
modele. L’utilisation d’une meilleure résolution horizontale (e.g. un ‘zoom’ sur
I’ Afrique) devra améliorer aussi le transport vers I’ Afrique de I’Ouest. Le couplage de
cette nouvelle version du modele avec le modéle de la biosphere terrestre ORCHIDEE
permettra une meilleure prise en compte des interactions entre les surfaces
continentales et I’atmosphére. Cela permettra ainsi une meilleure évaluation de
I’influence de la déforestation en Afrique tropicale sur le climat et sur la composition
chimique de I’atmosphére dans cette région. La considération des aérosols dans le
modele permettra aussi une prise en compte des interactions entre les aérosols et la
chimie de I’atmospheére.
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Annexe A

Intercomparaison de modeles globaux dans le
cadre du projet AMMA-MIP.

Williams et al. (2010)
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Abstract

Here we present the first results obtained from the chemistry-transport modelling (CTM)
component of the AMMA Multi-Model Intercomparison exercise using the J3LRCv2 emission
dataset for Africa, where we place emphasis on the summer of 2006. With the use of passive
tracers we show that the application of different parameterizations to describe both advection and
mixing in a suite of state-of-the-art Global CTM’s results in significantly different transport
mechanisms near the African Continent. Moreover, we identify that the atmospheric composition
over the Southern Atlantic is governed by air masses originating from Southern Africa for this
period resulting in maximal concentrations around 5°S. Comparisons with ozonesondes at
Cotonou (6.6°N, 2.2°E) indicate that the models generally over predict surface ozone and under
predict ozone in the upper troposphere. Moreover, using recent aircraft measurements we show
that the high ozone concentrations which occur around 700hPa around 5°N are not captured by
any of the models indicating shortcomings in either the description of transport, NOx emissions
or chemical ozone production by the various chemical mechanisms employed.

1. Introduction and Background

The emission of gaseous and particulate matter as a result of both biomass burning and wildfires
has been identified as being one of the most dominant sources of atmospheric trace gas species
for some time (Crutzen and Andreae, 1990). The interannual variability of the intensity of
biomass burning events, in tandem with the seasonality associated with such burning periods,
also introduces a significant degree of uncertainty with respect to the total global emissions that
are subsequently released from such fires for each particular year (van der Werf et al, 2006). In
order to be able to reduce such uncertainty, a variety of satellite data is currently being utilized to
produce comprehensive datasets of emission fluxes for a whole range of chemical species. The
three dominant datasets currently available are, namely, GFEDv2, GLOBSCAR and GBA (see
van der Werf et al. (2003), Simon et al. (2004) and Michel et al. (2005), respectively). These
different satellite products adopt various methodologies which often couple observational data
taken from different satellite instruments to some type of regional model, resulting in a range of
emission estimates (e.g. Ito and Penner, 2005). For instance, when considering globally
integrated emissions, Africa is consistently the most dominant source region for all of the
emission datasets (Jain, 2007). In order to perform accurate global simulations these emission
datasets are also supplemented with contributions from other important emission sources such as
the injection of nitrogen oxides from by both soil and lightning (Sauvage et al, 2007a).

Once released, the strong convective transport that occurs over Equatorial Africa results in
efficient vertical mixing of emissions that are released near the ground. Moreover, differences in
the dynamics and circulation which occurs between the Earth’s hemispheres during Africa’s dry
and wet seasons also have the potential to introduce effects for the regional composition of the
troposphere. For instance, using a meso-scale model, Sauvage et al. (2007b) have found that in
the NH dry season the African Easterly Jet (AEJ) allows efficient transport of biomass burning
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emissions released in Central Africa to reach the Western Coast as detected by MOZAIC flight
data taken in Lagos (6.6°N, 3.3°E). In contrast, during the wet season emissions that originate in
South Africa tend to dominate. Moreover, there is also regional (horizontal) transport of air
masses during the winter to Equatorial Africa, most notably by the Harmattan and the AEJ,
which inhibits vertical mixing during this season (Sauvage et al, 2005). Therefore, any chemical
model chosen to investigate the effect regional emissions have on atmospheric composition over
Africa must have the ability to account for the long-range transport of chemical pre-cursors,
aerosols and long-lived trace gases both into and out of the region of interest.

As part of the AMMA Multi-model Intercomparison Project, AMMA-MIP (Hourdin et al.
(2008), this issue), we have performed model simulations for the year 2006 with a focus on
Africa. We concentrate on 2006 in order to exploit the wealth of measurement data taken during
an intensive measurement campaign that was performed during July-August of that year. For this
purpose we define a set of passive tracer species for the different latitudinal zones’ in Africa in
order to investigate the differences introduced by the various convective transport mechanisms,
model resolutions and meteorology adopted in a set of state-of-the-art global chemistry transport
models. The analysis is conducted using 2D cross-sections averaged between 2°W-6°E for the
latitudes 20°S-40°N, which is similar to that used by the Global Circulation Models which are
involved in AMMA-MIP (Hourdin et al., 2008). Moreover, the simulations presented here are
chemically active, where we use the recent emission estimates that have been derived using the
L3JRCv2 burnt area product for the year 2006. These estimates are based on the Global Burnt
Area product derived from the SPOT-VEGETATION data (Michel et al, 2005). This dataset
provides an alternative to the commonly used GFEDv2 emission datasets derived using the burnt
area measurements from MODIS (Giglio et al, 2006) in conjunction with the CASA
biogeochemical model. This is the first time that this version of the LA emission dataset has been
coupled to such large-scale chemistry transport models (CTM’s).

Description of the participating models

In total four different CTM’s were involved in this intercomparison exercise, with these being
LMDZ-INCA (Hauglustaine et al., 2004), MOCAGE (Teyssedre et al., 2007), TM4 (van Noije et
al, 2006) and p-TOMCAT (Yang et al., 2005). Each model uses a different combination of
parameterizations for the description of convective transport, advection and diffusivity.
Moreover, the horizontal resolution of the models over Africa varies between 0.5° x 0.5°
(MOCAGE) to 2.5° x 3.75° (LMDZ-INCA) which introduces differences in the performance of
such parameterizations. Table 1 below outlines the main differences between both the transport
and chemistry components used in each model.

For this experiment we adopt the global emission datasets defined within the EU-GEMS project
(http://gems.ecmwf.int). These are based on a hybrid assembled from the RETRO anthropogenic
(http://retro.enes.org/) and GFEDv2 biomass burning (van der Werf et al, 2006) emission
datasets, which are both readily available. For Africa, which is defined as the region between
20°W-40°E and 40°S-30°N, we apply the recently developed J3LRCv2 biomass burning and
biofuel database (Liousse et al, 2004). Comparing the monthly emission fluxes for trace gases
such as CO and NOx (a composite of NO and NOy) reveals that the J3LRCv2 dataset emits

significantly higher quantities of these gases from biomass burning during the season JJA
compared to the GFEDv2 dataset. For instance, the total emission flux for CO in this region
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during JJA increases from ~63 Tg CO to ~165 Tg CO. Hence, the impact on the composition of
the troposphere is potentially large over Africa.

Description of the passive tracer regions

In view of the fact that each participating model uses a combination of different
parameterizations for the description of transport and mixing, we introduce five passive tracers in
order to diagnose the differences introduced into each model with respect to transport of air
masses within the African Continent. In addition a stratospheric tracer has been defined in order
to diagnose the strength of intrusions from the stratosphere into the (upper) troposphere. Each
passive tracer concentration is fixed below 850hPa within the respective regional domain at an
arbitrary concentration of 100pptv and given a fixed lifetime of 20 days. During the simulations
the passive tracers are continually replenished below this pressure limit every model time-step.
The definitions of the latitudinal regions in which each of the passive tracers are initialised are
given below in Table 2.

Differences in Meteorology and convective mixing

Here we present direct comparisons of the resulting distributions of selected passive tracers
between each of the participating models. For this purpose we calculate and compare monthly
means from the 3 hourly output fields for the 2D cross-sections. The seasonality of the biomass
burning seasons is governed by periods of extended dryness, meaning that the most intense
burning activity occurs in Northern Africa during the season DJF, whereas for Southern Africa it
occurs during the season SON (e.g. Giglio, et al., 2006). Moreover, the movement of the ITCZ
throughout the year has the potential to make certain transport pathways between the hemispheres
essentially ‘blocked’. Therefore we show monthly means for both February and August to
highlight the differences introduced between the NH winter and summer.

Figure 1 shows comparisons for February and August 2006 for the Sahel tracer between all of the
participating models. In general, the models driven by ECMWF meteorological fields show
similar tracer distributions for both months, although the southerly transport is more limited
during August in all models as a consequence of the movement of the ITCZ. The MOCAGE
model, which is driven by meteorology from the operational ARPEGE-Tropiques model, exhibits
the strongest convective transport regardless of the time of year. Moreover, comparing the
strength of the convective transport between each model reveals changes in model performance
throughout the year. For instance, TM4 shows the weakest convective activity during February
whereas p-TOMCAT shows the weakest convective activity during August.

Figure 2 shows the corresponding comparisons for the Guinea (0°N-10°N) passive tracer. It can
be seen that for February quite different behaviour is exhibited for each model at the coastal
interface (located at ~5°N). For LMDZ-INCA there is clearly an over-turning above the South
Atlantic Ocean at around 500hPa. Although there are indications that southward transport occurs
for both p-TOMCAT and TM4 these models fail to capture the sharp contours shown by LMDZ-
INCA. Again, the strong convective transport in MOCAGE results in exaggerated vertical
transport for this time of year when compared to the other models. For August the comparisons
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indicate that there appears to be a barrier to southward transport at the coast compared with that
shown for February. This feature is shown by all of the participating models.

Figure 3 shows the resulting distribution for the South African passive tracer. For this tracer the
actual source region occurs towards the east of the 2D transect used for calculating the cross-
sections. Therefore the tropospheric distribution of this tracer gives some indication as to the
extent and efficiency of transport of air away from the African continent towards the West for
each season. It can be seen that for NH winter the maximal concentrations occur at higher
altitudes. This suggests that as a result of the position of the ITCZ, the tracer is lofted by
convective. Again, the highest tracer concentrations are exhibited by MOCAGE as a result of the
strong convective transport over land. Another striking feature is that for LMDZ-INCA the
highest tracer concentrations are essentially isolated from the lower troposphere compared with
(e.g) p-TOMCAT. This suggests different mechanisms for transport govern the advection off the
West African coast between the models. Moreover, transport north of the equator seems more
efficient during the summer, where significant concentrations reach land (5°N-10°N). This is
somewhat different to the results shown for the Guinea passive tracer in Figure 2 for which
transport towards the South is rather muted. For the same period, Mari et al (2008) have used
passive tracers in a Lagrangian parcel model to identify the efficient transport of biomass burning
plumes out across the Atlantic Ocean in the southern hemispheric African Easterly Jet. Apart
from a ‘break’ phase that occurred during the first week of August, the transport of air containing
significant chemical signatures of biomass burning activity remained persistent throughout the
entire month. The contours in Figure 3 show that the Global CTM’s also capture this movement
of air for this period. Further analysis using the periods defined in Mari et al (2008) indicate that
the ‘break’ phase is also captured in the CTM’s (not shown).

Differences in trace gas distributions

Next we show that the latitudinal position where the maximal concentrations of important trace
gas species exhibits a strong correlation with the maximum for the South African tracer during
NH summer for all participating models. Figures 4 and 5 show the tropospheric distribution of
CO and O3 along the 2D transect for February and August, respectively. Since O3 is not emitted

directly it is formed in-situ as a typical air mass ‘ages’ via photolytic and chemical reactions
involving both nitrogen oxides, hydrogen oxides and non-methane hydrocarbons. These diagrams
clearly show that higher concentrations of both trace gas species occur during the summer in line
with the increased burning activity that occurs as defined in the J3LRCv2 emission dataset.

Such concentrations are higher than those calculated using the GFEDv2 emission database (not
shown) as would be expected considering the substantial increase in emissions over the season
JJA (not shown). For CO, which has a typical atmospheric lifetime of between 1-2 months, there
are differences between the models in both seasons. For instance, the pressure level at which the
highest CO occurs during February varies between ~500hPa (LMDZ-INCA, p-TOMCAT) to
~900hPa (MOCAGE, TM4). Comparing the distribution of the Guinea and South African tracer
for February indicates that the most important source region for CO in this period lies between
0°-10°N, where the total monthly emission is ~ 20% of that for August. For August, although the
distribution of CO is similar in all models that maximal CO varies by upto 100ppbv indicating
either faster transport or slower chemical destruction. For O3, TM4 exhibits the highest
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concentrations for both months of all the models, followed by MOCAGE, p-TOMCAT and
LMDZ-INCA. This variability is due to differences in the chemical production efficiency for Og,

which is calculated by the various chemical mechanisms employed between models. For August
some similarity is observed in the distribution of the maximal CO and maximal O3, indicating

that the source region of reactive nitrogen pre-cursors is the same as for CO. Comparisons with
GFEDv2 (not shown) indicate that the sequestration of reactive nitrogen increases in some
models allowing more O3 production away from the main source region when applying the

L3JRCv2 emission dataset.
Comparisons with observations

Figure 6 shows a comparison of the seasonal composite for JJA of ozonesondes launched from
Cotonou (6.6°N, 2.2°E) on the Nigerian Coast (Thouret et al, 2008) and the corresponding co-
located output from some of the participating models. For the calculation of the model profiles
only those profiles output on the corresponding launch dates of the measurements are used. It can
be clearly seen that MOCAGE has high surface ozone values (by nearly 200% for this location)
whereas both LMDZ-INCA and TM4 show better agreement. This is in spite of the enhanced
convective activity shown for the Guinea tracer in Figure 2. For the upper troposphere MOCAGE
shows the best agreement, although a difference of ~25% still occurs at 200hPa. It is interesting
to note that the standard deviation for both LMDZ-INCA and p-TOMCAT is much smaller than
that exhibited by the other models suggesting that variability in tropospheric ozone is not as
enhanced. Moreover, the profiles of TM4 and LMDZ are remarkably similar considering the
difference in vertical resolution and the combination of parameterizations used for the transport
of emissions. When comparing the spread in the models shown in Figure 5 it can be seen that at
this latitude (6.6°N) the differences between the O3 values calculated between the models is

much less than when considering the O3 values at more southerly latitudes (5°S). Thus the

validation of the models is somewhat limited by the location of the sonde. Therefore we present
an additional comparison over a more diverse latitudinal range below.

Figure 7 shows comparisons of interpolated model output against the tropospheric O3

measurements taken in the flight tracks for the AMMA measurement campaign (with the
exception of the M55 measurements), as shown in Janicot et al. (2008). The maximal O3

concentrations occur in the lower troposphere between 4-7°N at 600-750hpa. Only MOCAGE
shows similar concentrations to those measured, although these occur higher up in the
troposphere between 300-400hPa. However, MOCAGE also exhibits high surface O3 values

around 5°N (see Figure 6) indicating that the chemical production of O3 is too efficient. Further
analysis using the different periods identified in Mari et al (2008) (not shown) reveals that high
values in both CO and O3 correlate with the South African tracer. Therefore, transport of air-
masses across the ITCZ during Summer as simulated in these global CTM’s influences

atmospheric composition above the AMMA measurement region, as shown in Mari et al (2008)
using a regional model.
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Conclusions and Outlook

Here we have briefly shown a sample of the results obtained during the chemistry-transport
modelling component of the AMMA-MIP exercise, where our focus has been to exploit the 2D
cross-sectional data with the aim of representing the ‘zonality’ of the West African Monsoon.
These simulations are the first time the recently developed J3LRCv2 emission dataset has been
used, albeit as monthly aggregates. Combining different parameterizations in order to simulate
the transport of chemical trace gas species results in significant differences in the transport of air-
masses out of the African Continent over the Southern Atlantic Ocean from regions where
intensive biomass burning practices occur. In general the models show maximal concentrations
around 5°S and tend to miss the high concentrations observed above 5°N. Moreover, the
participating models generally overpredict surface ozone and underpredict ozone in the free
troposphere when compared to sonde measurements on the West African Coast, which suggests
either that the location and/or intensity of the emissions applied in the models is too low,
stratospheric intrusions are under-predicted or transport of air from regions which are relatively
rich in ozone (or the necessary precursors) is not captured well enough.

In the near future we aim to perform additional simulations where the daily emission files are
applied as either weekly aggregates or as a moving average. This fluctuation in emission flux,
coupled with improvements in the regional variability, has the potential to significantly improve
agreement between the models with a suite of available measurements. Further work is planned
which will focus on the long-range transport of (e.g.) CO out across the Southern Atlantic,
comparisons between retrieved satellite products for NO2 and HCHO, MOZAIC flight data and
ground-based observations.
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Vertical | Transport Chemical
Model Horizontal Levels | Parameterizations Mechanism
Resolution (°)
LMDZ- |25°x3.75° 19 Van Leer (1977) INCAIL]
INCA Kerry Emanuel (1991,
1993)
Houdin et al (2006)
MOCAGE | 2.0° x 2.0° 47 Williamson and Rasch RACMIZ]
(0.5° x 05° (1989) and
Africa) Bechtold et al (2001)
Louis (1979) 3R]EPROBUS[
™4 3°x2° 34 Russel and  Learner | Modified
(1981) cBm4[4]
Tietke (1989)
Holtslag and Boville
(1993)/Louis (1979)
p- 2.8°x2.8° 31 Prather (1986) ASADI5]
TOMCAT Wang et al. (1999)

Table 1: An overview of the model settings and transport parameterisations implemented in the
global Chemistry Transport Models participating in the AMMA-MIP intercomparison. The
MOCAGE model uses a ‘zoomed’ region over Africa. Further details: (1) Hauglustaine et al.
(2004); (2) Stockwell et al. (1998), (3) Lefevre et al. (1994); (4) Houweling et al. (1998); (5)

Carver et al. (1997).

Table 2: A definition of the passive tracers implemented for diagnosing atmospheric transport in
the AMMA-MIP intercomparison. All tracers are defined between longitudes of 20°W-40°E and
given a fixed lifetime of 20 days, except for the stratospheric tracer which is defined globally

Name of passive | Latitude band Type

tracer

Sahara 20-30°N Land

Sahel 10-20°N Land

Guinea 0-10°N Land

South Africa 0-40°S Land

South Atlantic 0-40°S Ocean
Stratosphere Global Lower stratosphere

above the local tropopause.
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Figure 1: Comparison of the monthly means of the tropospheric distribution of the Sahel passive
tracer (L0°N-20°N) for February and August 2006, left panels and rights panels respectively, as
calculated in each of the four participating CTM’s within AMMA-MIP.
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Figure 2: Comparison of the monthly means of the tropospheric distribution of the Guinea
passive tracer (0°N-10°N) for February and August, respectively, as calculated in each of the four
participating CTM’s within AMMA-MIP.
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Figure 3: Comparison of the monthly means of the tropospheric distribution of the South African
passive tracer (40°S-0°N) for February and August, respectively, as calculated in each of the four
participating CTM’s within AMMA-MIP. The 2D cross section does not pass directly over the
source region thus the tracer distribution occurs as a result of advection of the West African coast

over the Southern Atlantic.
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Figure 4: Comparison of the monthly means for CO in ppbv for February and August 2006,
respectively, as calculated in each of the four global CTM’s within AMMA-MIP. It can be seen
that higher concentrations occur during August which correlates with maximal emissions in
Central Africa due to intensive biomass burning.
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Figure 5: Comparison of the monthly means for O3 in ppbv for February and August 2006,

respectively, as calculated in each of the four global CTM’s within AMMA-MIP. The higher
concentrations calculated in August are the result of the increased emission, chemical
sequestration and transport of NO».
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Figure 6: A comparison of ozonesonde measurements taken at Cotonou (6.6°N, 2.2°E) with
output from model simulations for JJA in 2006. Symbol key: Observations (*), LMDZ-INCA
(), TM4 (), MOCAGE (X) and p-TOMCAT (A). The errors bars represent 1-c standard
deviations for each of the respective datasets.
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Figure 7: A comparison of composite O3 measurements taken above Africa with model output from (clockwise)

TM4, LMDZ-INCA, p-TOMACAT and MOCAGE ppbv during July and August 2006, respectively. The maximum
concentration observed occurs between 4-7°N and is only partially captured by one of the participating models.
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