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Depuis le début de I’ére industrielle, I'impact de ’'Homme sur son environnement a fortement
augmenté. La pollution engendrée est a I’heure actuelle un probleme majeur a ’échelle planétaire.
En premier lieu, elle affecte dans les premiers kilometres de 'atmospheére la qualité de ’air que
nous respirons. L’enjeu est tel que des outils de prévision de la qualité de ’air ont été mis en place
et donnent lieu a une information médiatisée des risques de pics de pollution, en particulier de
pollution & I'ozone troposphérique, gaz tres corrosif dégradant les tissus pulmonaires lorsqu’il est
inhalé. Cependant, cette pollution engendrée par ’Homme n’est pas uniquement confinée au bas
de la troposphere, comme ’a montré la compréhension du phénomene de destruction de ’ozone
stratosphérique aux poles, lors du printemps polaire. En effet, cette destruction est liée a la pré-
sence dans la stratosphere polaire de polluants d’origine anthropique tels les cloro-fluoro-carbures.
Or, ces polluants sont émis dans la basse tropospheére aux moyennes latitudes et principalement
dans ’hémisphere nord. Ainsi, bien que la troposphere et la stratosphere présentent des caractéris-
tiques propres et sont séparées par la tropopause, il existe des voies de passage de I'une a ’autre.
La principale de ces voies se trouve dans la zone intertropicale. Dans cette zone, la tropopause
est une région de transition moins abrupte qu’aux moyennes latitudes. Cette zone particuliere, la
TTL (Tropical Tropopause Layer), est le principal sas d’entrée vers la stratosphére. Sa composition
prend donc une importance particuliere car déterminant les espeéces injectées dans la stratosphere.
La composition de la TTL est fortement influencée par la convection profonde tropicale, qui permet

le transport rapide des especes émises depuis la basse troposphere jusque dans la TTL.

La convection profonde tropicale représente donc le principal transport des especes émises dans
les basses couches vers la haute troposphére ou elles peuvent ensuite atteindre la stratosphere.
C’est un processus essentiel auquel de nombreuses études sont actuellement consacrées, tant sur
le phénomene physique lui-méme que sur ses différents impacts physiques et chimiques. Les outils
utilisés pour ces études consistent d’une part en des mesures in-situ ou de télé-détection utilisant
plusieurs plate-formes (satellite ou sous-ballons par exemple). D’autre part, les modeéles numériques
sont maintenant d’un usage fréquent. Ils regroupent ’ensemble de nos connaissances sur ’atmo-
sphere traduites sous la forme d’équations mathématiques ou de relations empiriques. Les modeles
numériques atmosphériques permettent notamment de vérifier la validité des hypotheses faites et
I’état de la connaissance générale de I'atmosphere en confrontant les résultats des modéles aux me-
sures. Mesures et modélisation sont complémentaires. D’une part, les modeles utilisent les données
pour la validation des résultats de simulations. D’autre part, les modeles peuvent étre utilisés pour
aider a l'interprétation des données. Les modeles permettent effectivement d’élargir la vision de
I’atmosphere fournie par les mesures : le domaine spatio-temporel couvert par les modeles est plus
grand, et toutes les grandeurs physiques représentatives de ’atmosphere sont accessibles lors d’une

simulation.

Les travaux présentés dans ce manuscrit s’inscrivent dans le cadre des études consacrées a
la convection. L’approche choisie est 'utilisation d’un modele numérique 3D méso-échelle a aire
limitée, le CATT-BRAMS. Ce modele offre la possibilité d’étudier le transport de traceurs, en
loccurence le monoxyde de carbone (CO). Pour analyser les résultats fournis par ce modele,
nous disposons de mesures acquisent durant la campagne coordonnée TROCCINOX-HIBISCUS-
TROCCIBRAS de 2004 dans I’état de Sao Paulo au Brésil. L’objectif de ces travaux est triple.
D’une part, le CATT-BRAMS offre la possibilité d’étudier 'impact du transport convectif sur la

répartition du CO dans ’atmosphere et plus particulierement dans la haute troposphere. D’autre
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part, ’étude effectuée complete celle de Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007) menée en saison
séche. Enfin, un nouveau modele avec chimie, le C-CATT-BRAMS, est en fin de développement.
Ce nouveau modele utilisant le méme schéma de transport que le CATT-BRAMS, I’étude menée
avec ce dernier permet de s’assurer de la bonne représentation du transport d’especes par la partie

météorologique du modele.

Dans le chapitre I, nous présentons tout d’abord la structure de I’atmosphere et la circulation
générale s’y déroulant, ainsi que les spécificités de la zone intertropicale. Dans le chapitre II, nous
décrivons les outils d’étude utilisés : le modele CATT-BRAMS. Les différentes mesures utilisées
(mesure de taux précipitants accumulés, mesures météorologiques et de monoxyde de carbone) sont
décrites dans le chapitre III. Puis nous présentons dans le chapitre V ’étude de traceurs que nous
avons réalisée. Enfin, les résultats prélimaires obtenus avec le nouveau modele C-CATT-BRAMS

sont présentés dans le chapitre VI.
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I.1 Structure de Patmosphere terrestre

L’atmospheére terrestre est stratifiée. Les couches la composant sont (depuis le sol vers I’espace) :
la troposphere, la stratosphere, la mésosphere, la thermosphere et 1’exosphere. Ces couches et
le profil de température correspondant sont montrées sur la figure 1.1.1. La tropospheére et la
stratospheére concentrent & elles-seules environ 90% de la masse totale de notre atmosphére. Pour
cette raison, un grand nombre de travaux se concentrent sur la compréhension de ces deux couches,
des phénomenes s’y déroulant et des liens entre la troposphere et la stratosphere. La tropospheére est
la couche la plus proche de la surface et est le siege des phénomenes dynamiques les plus complexes

tels les turbulences dans la couche limite ou la convection.

Temperature ‘C

Fic. 1.1.1 — Structure wverticale générale de [’atmospheére terrestre. Image extraite du site
http ://www.srh.noaa.gov.

I.1.1 La troposphere

La troposphere est la couche de 'atmosphere située entre le sol et environ 8 km (aux poles)
a 16 km (& 'équateur) d’altitude au sein de laquelle le gradient de température est négatif avec
I’altitude. Elle est décomposée en deux sous-couches : la couche limite et la troposphere libre. La
couche limite est la sous-couche de I’atmosphere subissant directement l'influence de la surface.
Elle est donc tres turbulente. Sa hauteur peut s’étendre jusqu’a environ 2 km. La troposphere
libre est la sous-couche supérieure de la troposphere. Elle ne subit plus les frottements dus a la
surface, ce qui permet une circulation des masses d’air sur de plus grandes distances. Au sommet
de la troposphere se trouve la tropopause, dont plusieurs définitions peuvent étre données. Elle
est souvent définie comme l'altitude & laquelle la température est la plus basse (point froid). La
définition donnée par la WMO (World Meteorological Organization) est l’altitude la plus basse
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au-dessus de laquelle le gradient de température sur 2 km est supérieur & -2°C/km.

I.1.2 La stratosphere

La stratosphere est située au-dessus de la tropopause. Elle s’étend jusqu’a environ 50 km. Dans
cette couche, le gradient de température est positif avec I’altitude, ce qui permet la stratification
des masses d’air et un régime quasi-laminaire d’écoulement des masses d’air. La stratosphere pré-
sente également une particularité dans sa constitution chimique. Entre 20 et 30 km se trouve la
majeure partie de la couche d’ozone qui absorbe en tres grande partie le rayonnement ultra-violet
incident. C’est cette absorption réémise sous forme collisionnelle ou infra-rouge qui réchauffe I’air
environnant. Cette couche d’ozone protege la vie des rayonnements nocifs et est donc particuliere-
ment importante. De nombreux travaux ont eu et ont encore pour objet sa compréhension et celle

des phénomenes qui y sont rattachés.

I.2 Circulation atmosphérique

Les différentes couches de ’atmosphére ne sont pas totalement isolées les unes des autres. Il
existe différentes circulations internes a chaque couche et permettant le passage d’une couche a

I’autre, notamment entre la troposphere et la stratosphere.

I[.2.1 Circulation générale

La quantité d’énergie recue est trés importante prés de I’équateur et beaucoup plus faible vers
les poles. La circulation atmosphérique tend a rétablir I’équilibre en transportant ’exces d’énergie
recu pres de ’équateur vers les poles. Pour cela se mettent en place plusieurs cellules d’ascendances
et de subsidences associées a grande échelle au sein de la troposphere : la cellule de Hadley entre
Péquateur et environ +/-30°N, relayée par la cellule de Ferrel qui s’étend jusqu’a environ +/-60°N,
elle-méme relayée par la cellule polaire terminant la chaine vers les poles. En altitude, a la jonction

de deux cellules sont présents de forts vents zonaux, les courants jets (figure 1.2.1).

Dans la stratosphere, la circulation suit un schéma différent cependant toujours lié au déséqui-
libre énergétique entre les poles et I'équateur et a l'existance d’un pole d’été et d’un pole d’hiver.
Dans le bas de la stratosphere, partant de I’équateur, les masses d’air s’écoulent vers les poles. Dans
la haute stratosphere et la mésospheére, la circulation se fait directement d’un pole a 'autre, depuis
le pole d’été ou le bilan radiatif est positif jusqu’au pole d’hiver ou le bilan radiatif est négatif. La

figure 1.2.2 montre la circulation générale en-dessous d’environ 35 km.

1.2.2 Convection tropicale

La convection est un phénomeéne que l'on retrouve dans la plupart des fluides géophysiques
(magma terrestre, océans, atmospheére). La convection dans l'atmosphére est étudiée au moins
depuis les années 50 (Scorer et Ludman 1953, Priestley et al 1954). Plusieurs types de convection

ont pu étre mis en évidence : la convection restreinte et la convection profonde.
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Subtropical jet

Polar Jet

Altitude (km)

Morth Pole 60°N Equator

F1c. 1.2.1 — Clirculation globale dans la tropospheére et emplacement des deux jets permanents. Figure
extraite du site http ://www.srh.noaa.gov.

I.2.2.1 Convection restreinte

La convection restreinte est étudiée depuis plus d’une vingtaine d’année (Stull, 1985; Adrian
et al., 1986; Crum et al., 1987). Un exemple typique de convection restreinte est un champ de
cumulus de beau temps. Cette forme de convection est confinée dans la basse troposphere par
une couche stable (Sorbjan, 1996; Sullivan et al., 1998). Elle peut atteindre 4 & 5 km d’altitude,
relachant dans le bas de la troposphere libre de l'air venant de la couche limite. L’interaction
entre I'ascendance et la subsidence compensatoire n’est pas clairement établie a ce jour. Le schéma
actuellement retenu est celui d’'une ascendance bien localisée et une subsidence de faible intensité
répartie de maniére homogene a grande échelle (figure 1.2.3 a). Ce schéma est cependant remis en
cause par Jonker et al. (2008). Les auteurs proposent en effet un schéma dans lequel 'intensité de
la subsidence compensatoire est forte pres de 1'ascendance et décroit fortement a mesure que ’on
s’éloigne (figure 1.2.3 b). La convection restreinte permet d’amincir la couche stable qui la bloque
par apport d’eau condensée. Dans leur travaux, Khairoutdinov & Randall (2006) ont montré que
la convection restreinte est également source de régions plus froides qui renforcent les subsidences.

Par compensation, les ascendances entourées par ces régions plus froides gagnent en instensité.

1.2.2.2 Convection profonde

L’amincissement de la couche stable et I'accroissement de 'intensité des ascendances peuvent
mener, pour la convection continentale, au déclenchement souvent en fin de journée de la deuxieme
forme de la convection : la convection profonde. La convection profonde est générée par une instabi-
lité suffisamment forte pour percer la couche stable. Elle se développe ponctuellement sur ’ensemble
du globe, mais possede une intensité particuliere dans la zone intertropicale. Des travaux montrent
que les sorties des colonnes convectives aux latitudes tropicales atteignent en moyenne 200 hPa
(environ 14 km) avec une température potentielle équivalente! proche de celle régnant au sommet
de la couche limite planétaire (Highwood & Hoskins, 1998; Folkins et al., 2000; Dessler, 2002).
Cela indique qu’elle permet le transport rapide (en quelques heures) des masses d’air de la basse
troposphere vers la haute troposphere ou la turbulence générée permet le mélange de ces masses

d’air avec ’air environnant. De maniere générale, 1’altitude atteinte par la convection profonde ne

ITempérature potentielle lorsque toute la chaleur latente a été libérée.
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FiG. 1.2.2 — Diagramme montrant les principaux transports et moyens de mélange entre la tropo-
sphere et la stratosphere. Les courbes fines montrent des surfaces isentropes sélectionnées labélisées
par la température potentielle en degrés Kelvin. Les fleches larges indiquent le transport dans un
plan méridien en moyenne zonale. Les fléches ondulantes indiquent le transport par diffusion le
long des surfaces isentropes. Au dessus de 400 K, la stratospheére est divisée en différentes régions
(le vortex polaire, la zone de transport rapide, le réservoir tropical et la stratosphére extra tropicale
du coté été) par différentes barriéres de transport par diffusion indiquées par les lignes en gras.
En dessous de 400 K, 'atmosphére est séparée en troposphere et trés basse stratosphére par une
barriére correspondant & la tropopause extra tropicale. Cette partie de la stratospheére est accessible
par le transport par diffusion le long des surfaces isentropes. Figure et légende extraites de Haynes
& Shuckburgh (2000).

dépasse pas 140 hPa (Highwood & Hoskins, 1998). Cependant, il arrive que la convection dépasse
la tropopause et pénetre ainsi directement dans la stratosphere, sans pour autant dépasser la tro-
popause de plus d’environ 1.5 km (Gettelman et al., 2002). C’est le phénomeéne d’« overshoot ».
Il existe une différence entre la convection au-dessus des continents et la convection au-dessus des
océans. Au-dessus des continents, les ascendances sont plus fortes qu’au-dessus des océans (Alcala
& Dessler, 2002) et atteignent généralement des altitudes plus élevées. Cependant, les cas d’« over-
shoot » sont possibles dans les deux situations et a I’heure actuelle le lieu ol se situe le maximum

d’occurence des cas d’overshoot n’est pas encore bien défini.

A partir des températures de brillance provenant de mesures infra-rouge des données Global
Cloud Imagery (GCI, Salby et al., 1991) d’une résolution de 0.5° en longitude et en latitude, Gettel-
man et al. (2002) localisent lactivité convective la plus forte et atteignant les plus hautes altitudes
au dessus du Pacifique Ouest et Centre en février et au dessus de la mousson indienne en aott. A
partir des données fournies par la mission TRMM sur 5 années, Liu & Zipser (2005) localisent au
contraire ces maxima principalement au dessus de I’Afrique centrale, de I'Indonésie et de I’Amé-
rique du Sud. Rossow & Pearl (2007) obtiennent des résultats similaires & ceux de Gettelman et al.
(2002) & partir de 22 années de données infra-rouge et visible de 'ISCCP (International Satellite

CLoud Climatology Project), la région ol se produit le plus d’« overshoot » étant le Pacifique
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Fi1G. 1.2.3 — Schémas possibles pour la répartition des subsidences compensatoires lors de phéno-
ménes convectifs restreints. En (a) est montrés le schéma classique et en (b) le schéma proposé par

Jonker et al. (2008). Schémas tirés de Jonker et al. (2008).

Ouest. Les différences des résultats obtenus par Gettelman et al. (2002) et Liu & Zipser (2005)
proviennent des méthodes de détection des altitudes de nuages propres & chaque jeu de données.
TRMM est en effet sensible plutét aux particules glacées précipitantes tandis que les produits ba-
sés sur les températures de brillance sont sensibles aux particules nuageuses. Zipser et al. (2006)
argumente que l'origine des différences de résultats se comprend alors du fait des différences de
forces des ascendances entre les continents et les océans : puisque les ascendances au dessus des
continents sont plus fortes qu’au dessus des océans, les particules précipitantes atteignent égale-
ment de plus hautes altitudes. La dimension horizontale des systémes convectifs est également un

facteur d’augmentation de la fréquence d’occurence des cas d’overshoot (Rossow & Pearl, 2007).

I1.2.3 Caractéristiques de la circulation atmosphérique en Amérique du
Sud

La circulation en Amérique du Sud est dominée par deux zones majeures de convergence, 'ITCZ
(InterTropical Convergence Zone) et la SACZ (South Atlantic Convergence Zone), montrées sur la
figure 1.2.4. L’TTCZ donne lieu & la premiere bande de précipitation visible. Elle est située a proxi-
mité de I’équateur et couvre tout le périmetre terrestre. Le mouvement saisonnier de 'ITCZ suit
celui du Soleil : elle se déplace vers le nord lors de 1’été boréal et vers le sud lors de ’hiver boréal.

Cette zone de convergence est responsable des saisons seches et humide dans la zone intertropicale.

La deuximeéme bande visible au-dessus de I’Amérique du Sud sur la figure?? est la SACZ. C’est
une bande convective dont l'origine se situe typiquement dans le bassin amazonien et qui s’étend
vers le sud-est du Brésil jusqu’a la région subtropicale de 'océan Atlantique. Cette zone de conver-
gence est toujours présente pendant 1’été austral en Amérique du Sud mais son intensité est tres
variable (Ferreira et al., 2004; Carvalho et al., 2004). La description suivante de cette zone provient
des études de Nogués-Paegle & Mo (1997) et de Liebmann et al. (2001), d’autres informations

pouvant étre trouvées dans Kodama (1992).

Les circulations de grande échelles associées a la SACZ sont influencées par le réchauffement
local et par 'orographie et sont connectées aux oscillations tropicales intersaisonnieres. L’orogra-
phie et la masse continentale importante aux latitude tropicales permettent le développement de
moussons avec des précipitations d’été tres intenses centrées a approximativement 10°S. Le pla-
teau bolivien, de largeur maximale a environ 18°S, consitue une source de chaleur sensible & haute
altitude, bien que la chaleur latente libérée par la convection organisée apporte la plus forte contri-
bution & la source de chaleur au-dessus de ’Amérique du Sud (Rao & Ergodan, 1989). L’effet
de cette topographie, discuté par Meehl (1992) est dual. D’une part, le flux zonal dominant est
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Fi1G. 1.2.4 — Localisation des principales zone de déclenchement préférentiel de la convection profond
a l'aide des précipitations moyennes. Figure extraite de citetnogues-paegleAmo1997. Les positions
des trois principales villes citées dans ce manuscrit ont €té reportées en rouge.

perturbé et d’autre part, le contrast thermique entre la terre et la surface maritime est accentué.
Parmi les conséquences de ces effets, on peut noter anticyclone de haute altitude (Bolivian High)
au-dessus du plateau bolivien et l'intensification du jet subtropical. L’étude de Liebmann et al.
(2001) montre un flux entrant d’humidité depuis les tropiques vers 1’Argentine et le sud du Brésil
durant les périodes humides. Ce flux est causé par un fort jet de bas niveau a I’est des Andes, ce qui
est en accord avec les résultats de Wang & Paegle (1996). Ce jet permet I’établissement de couloir
d’humidité qui produisent les précipitations aux moyennes latitudes et aux latitude subtropicale
durant I’été. La source d’humidité pour ce couloir est I’humidité apporté par les vents du nord la
portant vers le sud a l’est des Andes. Ces vents provenant des terres au-dessus de I’Amérique du
Sud, leur capacité de transport de ’humidité dépend du bilan d’humidité au-dessus de la partie

tropicale de I’Amérique du Sud.

Concernant les variations intra-saisonnieres de la SACZ, Liebmann et al. (1999) et Liebmann
et al. (2001) montrent qu’elles sont le résultat de la propagation de perturbations originaires des
moyennes latitudes. Les variations de la SACZ semblent également étre liées a l'oscillation de
Madden-Julian mise en évidence par Madden & Julian (1994) (Casarin & Kousky, 1986; Kiladis &
Weickmann, 1992; Park & Schubert, 1993; Kousky & Kayano, 1994; Nogués-Paegle & Mo, 1997;
Lenters & Cook, 1999; Paegle et al., 2000). De plus, Kousky & Casarin (1986) ont relié le déficite
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en précipitations au-dessus du sud du Brésil a un renforcement de la SACZ. L’extension vers le
sud et le renforcement de la SACZ sont associés a une intensification de la convection tropicale
dans le centre et I'est du Pacifique et a des conditions seches dans le Pacifique Ouest et dans
le continent maritime. La zone de convergence Sud Pacifique disparait, de méme que 'ITCZ du
Golf de Mexico a I’Atlantique. L’étude de Nogués-Paegle & Mo (1997) évoque un motif oscillant
de la SACZ avec une inversion de 'amplitude en approximativement 10 jours. Une forte activité
convective au-dessus de la SACZ est associée a un déficite en précipitations au-dessus des plaines
subtropicales de I’Amérique du Sud. A I'opposé, quand la SACZ faiblit, les précipitations au-dessus
de ces plaines sont abondantes. Les résultats de cette étude sont en accord avec ceux obtenus par
Kousky & Casarin (1986). Il est & noté que ’état de Sao Paulo est situé le plus au sud de la région
sud-est du Brésil et est au sein de la zone de plus forte intensité convective de la SACZ (Nogués-
Paegle & Mo, 1997) et que la SACZ a été reproduite & I'aide d’un modele régional par Figueroa
et al. (1995).

I.3 Transport des especes chimiques dans les régions inter-

tropicales

La zone intertropicale est située entre environ -22 et 22°N de latitude. Le rayonnement solaire
incident étant pratiquement normal au sol, elle recoit une plus grande partie de I’énergie solaire.
Comme je I'ai déja présenté dans la partie 1.2.1, ce déséquilibre provoque la mise en place de cellules
de circulation de grande échelle. Cela confere aux régions intertropicales une importance particu-
liere : elles sont situés au point de départ de la chaine de circulation des masses d’air vers les poles.
La zone intertropicale est une zone ou se développe préférentiellement la convection. Elle est en
effet située a la base de la branche ascendante de la cellule de Hadley. Cette derniére s’étend le plus
haut en altitude car la tropopause est la plus haute. Elle transporte I'air et les especes chimiques de
la basse troposphere tropicale vers la troposphere libre. Des travaux ont mis en évidence une couche
particuliere aux tropiques, située principalement autour de la tropopause (Highwood & Hoskins,
1998) entre environ 355 K et 400 K en température potentielle. Cette couche est appelée TTL
(Tropical Tropopause Layer). On peut la définir comme une région présentant des caractéristiques
a la fois troposphériques et stratosphériques. Elle s’étend donc de I’altitude a laquelle est rencontrée
la premiere caractéristique stratosphérique et s’arréte a l'altitude ou disparait la derniere caracté-
ristique troposphérique. Au sein de la TTL, la circulation verticale consiste principalement en une
ascendance radiative lente. Horizontalement, la circulation est confinée méridiennement (principa-
lement par les jets tropicaux), mais est présente & toutes les longitudes (Haynes & Shuckburgh,
2000). Un peu au-dessus de la TTL se trouve une zone de plus faible échange entre la stratosphere
tropicale et la stratosphere des latitudes moyennes. Cette zone constitue le réservoir tropical. Sa
perméabilité varie fortement aux cours de 'année selon un cycle saisonnier. Entre les deux, de 380
a 400 K, il existe une zone d’échange direct entre les latitudes tropicales et les latitudes moyennes.
L’ensemble de la circulation atmosphérique dans la troposphere et dans la stratosphere est résumée
sur la figure 1.2.2.
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I.3.1 Différences de composition chimique entre la troposphere et la

stratosphere

Il existe une barriere en terme de composition chimique mise en évidence par Folkins et al.
(1999) grace a des mesures de la concentration d’ozone. Cette chemopause serait située a environ
14 km et correspond & l'altitude & laquelle la concentration en ozone commence & augmenter. Au
dessus de la chemopause, la concentration des especes chimiques évolue rapidement vers des valeurs
typiques de la stratosphere. La troposphere libre et la couche limite sont situées en-dessous de la
chemopause et comportent entre elles des différences de composition chimique. La troposphere libre
est relativement peu polluée. Le temps de vie des especes y est relativement long. La couche limite
est au contraire tres polluée et homogene du fait de la turbulence qui y regne. La composition
de la couche limite est directement influencée par les émissions. Une différence essentielle entre la
troposphere et la stratosphere est que dans cette derniere, les polluants introduits ne peuvent pas

produire d’ozone, dont la seule source est la photodissociation du dioxygene.

1.3.2 Impact de la convection profonde sur la composition de la TTL

La convection profonde joue un role essentiel dans la redistribution des espéces chimiques au
sein de l'atmosphere aussi bien localement qu’a plus grande échelle (cellules isolées ou systémes
organisées, phénomene de mousson). Si laltitude maximale atteinte par la convection profonde est
généralement de 14 km, l'influence sur la TTL dépasse cette altitude. En effet, en premier lieu,
I’air des basses couches se mélange a 'air environnant et peut atteindre le seuil a partir duquel
le bilan radiatif est positif et induit une ascendance lente des masses d’air. Ce seuil est situé vers
15 km (Gettelman et al., 2004) mais est influencé par la couverture nuageuse (Sherwood et al.,
2003; Gettelman et al., 2004; Corti et al., 2005). Ainsi, la convection alimente la TTL en especes
chimiques troposphériques, ces dernieres pouvant ensuite traverser la tropopause par transport

quasi-horizontal le long des niveaux isentropes ou par ascendance radiative lente.

A partir des mesures des instruments ODIN, HALOE, MOPITT et MLS, Ricaud et al. (2007)
ont étudié la répartition de NoO, CHy et CO a 400 K en température potentielle. Ces travaux
mettent en évidence une distribution de ces especes possédant de forts gradient zonaux, les maxima
de concentration étant localisés principalement au dessus de I’Afrique, mais également au dessus
du nord de ’Amérique du Sud et de I’Asie du sud-est, selon les especes. Cette répartition est
lié d’une part au développement de la convection au-dessus des continent, mais également aux
émissions plus fortes au-dessus de ceux-ci. L’influence de la convection ne se limite cependant pas a
la redistribution des espéces chimiques ou & modifier le bilan radiatif (Nowicki & Merchant, 2004).
La convection a également un impact sur la chimie via différents processus :

— I’absorption des especes solubles par les gouttes de nuage et de pluie,

— la chimie en phase aqueuse dans ces gouttes,

— le lessivage de 'atmosphere par sédimentation des précipitations contenant des especes chi-

miques,

— l'adsorption & la surface des cristaux de glace,

— la chimie hétérogene a la surface de ces cristaux,

— la production de NOx (NO + NO-) par les éclairs générés dans les nuages,

— le transport de la vapeur d’eau en altitude, source de HOx (OH + HO3) contrélant le pouvoir
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oxydant de 'atmosphere.
La convection est un phénomene tres important pour le transport des especes chimiques a laquelle
ont été et sont encore consacrés actuellement de nombreux travaux (Par exemple Wong et al
1995, Folkins et al., 2000; Mari et al., 2000; Sherwood & Dessler, 2001; Cautenet et al., 2001;
Alcala & Dessler, 2002; Dessler, 2002; Durry et al., 2006; Riviere et al., 2006; Marécal et al.,
2006; Chaboureau et al., 2007; Salzmann et al., 2007; Grosvenor et al., 2007; Barth et al., 2007;
Salzmann et al., 2008). Son impact physico-chimique commence & étre connu aussi bien localement
(aux environs immédiats de la cellule convective) qu’a plus large échelle (TTL, transport dans la
stratosphere), mais reste difficile & quantifier. Cela vient du faible nombre de mesures effectuées
dans et autour de phénomenes convectifs. Les travaux consacrés au role de la convection sur les
échanges d’especes chimiques et de vapeur d’eau entre la troposphere et la stratosphere utilisent
de nombreux outils : des mesures in situ ou de télédétection sur différentes plateformes (moyens

sol, mesures ballons, avions et satellites) et différents modeles numériques.
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II.1 Introduction

Les deux modeles utilisés pour effectuer les travaux présentés dans ce manuscrit sont les mo-
deles CATT-BRAMS (Freitas et al., 2007; Longo et al., 2007) et C-CATT-BRAMS, tous les deux
basés sur le modele météorologique BRAMS. Dans cette partie, nous présentons d’abord le modele
BRAMS. Ensuite nous abordons les fonctionnalités supplémentaires des modeles CATT-BRAMS
et C-CATT-BRAMS : respectivement le transport des traceurs et le modele chimique. Enfin, je
présenterai mes contributions aux C-CATT-BRAMS.

II.2 Le BRAMS

Ce modele est une version du modele RAMS (Regional Atmospheric Modeling System, Cotton
et al. 2003) spécialement adaptée pour les régions tropicales. Le RAMS est un modele météoro-
logique 2D /3D méso-échelle a aire limitée, non-hydrostatique, développé a 1'Université d’Etat du
Colorado (CSU : Colorado State University) en collaboration avec les chercheurs du laboratoire
Mission Research Corporation (MRC) / ASTeR (Pielke et al., 1992; Cotton et al., 2003). Il est issu
de la fusion d’un modele de couche limite seche (Pielke, 1974) et d’un modele de nuage (Cotton
et al., 1982). Ce modele a été validé & de nombreuses reprises (Cotton et al., 2003) et est actuelle-

ment utilisé par de nombreux groupes dans le monde entier (http ://www.atmet.com/).

Les développements effectués dans le BRAMS sont spécifiques aux tropiques. Ils concernent
principalement les schémas convectifs, les cadastres de couverts végétaux et les données d’humidité
du sol. Tout comme le RAMS, le BRAMS a été validé (Freitas et al., 2007; Longo et al., 2007)
et est trés utilisé!. C’est en particulier I'un des modeles opérationnels du CPTEC (Centre de
prévision météorologique et d’études climatiques). Cet outil et ses dérivés CATT-BRAMS et C-
CATT-BRAMS sont donc adaptés pour les études entreprises dans cette these.

11.2.1 Equations primitives

Les équations primitives résolues par le modele sont les équations non-hydrostatiques pour les
fluides compressibles. Elles regroupent les lois de conservation de la quantité de mouvement, de
I’énergie et de la masse :

— FEquations du mouvement

ou ou ou ou on’ ou
ou . _,0uw_ ou_  Ou_ 40" du L.2.1
ot uax Y 8y v 0z ’ Ox * fv - < ot )turb ( )
Ov Ov Ov ov on’ Ov
o 22 2 el - 1.2.
ow ow ow ow o’ g0, ow
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- Equation thermodynamique
00y 00y 00 00y 00y 00y
_ _ _ P (I1.2.4
8t uax Uay waz +(6t )turb (at >rad+S+ ( )

Thttp ://meioambiente.cptec.inpe.br/modelo_cattbrams.html
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- Equation de continuité pour le rapport de mélange pour chaque catégorie n d’hydrométéores

Orn orp, orp, ory, <8rn > (8rn
turdb

U Yy a a

— FEquation de conservation de la masse

on’ Ry (3(,0090U) +5’(P090U) +8(0090w))

- or oy 0z

== 11.2.6
ot CUPOQO ( )

Avec :

: composante ouest-est du vent
: composante sud-nord du vent
: composante verticale du vent
: parametre de Coriolis

: constante des gaz parfaits

\
S

: température potentielle

— po : densité de air de référence

— 6y : température potentielle de référence

— 6, : température potentielle de ’eau liquide et solide

— 1, : rapport de mélange pour I'une des catégories suivantes : eau totale?, la pluie, les petits
cristaux de glace, les agrégats, la neige, le grésil ou la gréle

— ¢ : accélération de la pesanteur

— 0! : température potentielle virtuelle

— mp : fonction d’Exner (pression réduite) de référence

— 7’ . perturbation de la fonction d’Exner

— S : terme générique pour désigner les sources

— P : terme générique pour désigner les puits

— ¢, : capacité thermique a volume constant
La fonction d’Exner, également appelée pression réduite, est définie par :

R
o (;’)) ¢ (11.2.7)

ou P est la pression utilisée, Py la pression de référence (1000 hPa) et ¢, la capacité thermique
de l'air sec a pression constante. L’indice turb correspond au transport turbulent, 'indice sedim
correspond a la sédimentation des hydrométéores précipitants et I'indice rad correspond aux ten-
dances provenant des processus radiatifs. Les variables dans ces équations représentent des quantités
moyennées sur le volume d’une cellule de la maille de calcul. Ces équations étant écrites pour des
fluides compressibles, elles sont valides jusqu’a une cinquantaine de kilomeétres d’altitude. L’ap-
proche utilisée pour le calcul de I’évolution de I’atmosphere est une approche par tendances. Les
tendances dues a la dynamiques puis aux termes sources et puits sont calculées, puis une fois toutes

les contributions additionnées, les tendances sont appliquées aux scalaires.

2Les hydrométéores sont les particules d’eau liquides ou solides présentes dans ’atmosphére.
3L’eau totale représente la quantité totale d’eau présente quelle que soit son état.
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Fic. I1.2.1 — Schéma d’une maille de la grille utilisée par le modéle. u, v et w sont les trois
composantes du vent et T,P et r, sont respectivement la température, la pression et le rapport de
mélange en hydrométéores.

I1.2.2 Méthode de discrétisation

Nous décrivons ici la configuration de la grille de calcul du modele. En effet, que ce soit pour la
description spatiale du domaine ou pour 'intégration temporelle des équations, la discrétisation est
nécessaire. Nous présentons d’abord la méthode de discrétisation spatiale, puis une option fréquem-

ment utilisée du modele, 'imbrication de grilles. Enfin nous abordons la discrétisation temporelle.

11.2.2.1 Discrétisation spatiale

Pour décrire le domaine couvert lors de la simulation, il est nécessaire d’utiliser une grille de
points de résolution fixée par 'utilisateur. Dans le modele, la grille utilisée est de type Arakawa-C
(Mesinger & Arakawa, 1976). Les variables thermodynamiques sont calculées au centre de chaque
maille, tandis que les composantes du vent le sont sur chaque face, comme le décrit la figure I1.2.1.
Afin de réduire les distorsions géométriques dues a la projection du centre du domaine d’étude, le

modele utilise les coordonnées stéréo-polaires pour la grille horizontale.

Verticalement, le relief est pris en compte par l'utilisation du systéme de coordonnées o, (Gal-
Chen & Somerville, 1975; Clark, 1977; Tripoli & Cotton, 1982) dans lequel la composante verticale

z* est définie par :
S =H (2 (I1.2.8)
H -z,

ot H est la hauteur maximale de la grille et z, la topographie. La figure I1.2.2 montre un exemple
de niveaux verticaux utilisant cette coordonnée. Ainsi, les niveaux proches du sol suivent la topo-
graphie tandis que les niveaux élevés sont plats. L’utilisation de ces coordonnées offre I’avantage
d’éviter le traitement des conditions aux limites nécessaires en cas d’intersection de la topographie

par la grille du modele.
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_,/\_\

Altitude (sigma Z)

Distance horizontale (m)

Fic. 11.2.2 — Représentation des coordonnées o,. La partie verte et blanche correspond a la topo-
graphie. Les différents niveaux verticaux sont représentés en noir.

11.2.2.2 TImbrication de grilles

Une option tres intéressante et fréquemment utilisée est la possibilité d’imbriquer une ou plu-
sieurs grille(s) au sein d’une grille mere, chaque grille fille ayant sa propre résolution, plus fine
spatialement et temporellement que celle de la grille mere. Ceci permet de détailler les phénomeénes
se déroulant sur un domaine ciblé tout en ayant une information sur I'extérieur venant du méme
modele, assurant ainsi une cohérence des champs simulés. La limite au nombre de grilles est fonc-
tion de la mémoire disponible et des contraintes en temps de calcul. Il est possible d’imbriquer les
grilles en configuration « zoom » (c’est & dire avec une résolution de plus en plus fine) et/ou des

grilles filles de méme résolution, mais a des endroits différents.

La communication entre la grille mére et la grille fille suit un schéma bidirectionnel. A 'instant
t, les valeurs de la grille mere sont interpolées sur la grille fille. Au cours du pas de temps de la
grille mere et pour chaque pas de temps de la grille fille, les valeurs aux bords de cette derniere
sont remplacées par une interpolation en temps des valeurs de la grille mere. Lorsque le nombre de
pas de temps sur la grille fille atteint le pas de temps de la grille mere, les valeurs de la grille fille

sont réutilisées par la grille mere, assurant ainsi un retour du gain de résolution sur celle-ci.

11.2.2.3 Discrétisation temporelle

La résolution des équations au cours du temps se fait a l'aide d’un schéma numérique discret.
La contrainte majeure sur ce schéma est sa stabilité : I’écart entre la valeur calculée et la valeur
réelle ne doit pas augmenter exponentiellement au cours du temps. Pour qu’un schéma numérique
soit stable, il est nécessaire d’utiliser un pas de temps At adapté a la résolution spatiale utilisée.
Ainsi, plus la résolution spatiale est fine, plus le pas de temps doit étre court. Dans le modele
utilisé, il existe trois options :

— différences avant

— différences centrales (« leapfrog » en anglais)

— schéma hybride
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Les différences avant utilisent la valeur & 'instant t pour calculer la valeur a I'instant ¢ + At. Avec
les différences centrales, c’est 'instant ¢t — At qui est utilisé pour calculer la valeur a 'instant ¢+ At.
Quant au schéma hybride, il utilise une combinaison des deux schémas précédents : les différences
avant pour les variables thermodynamiques, et les différences centrales pour les composantes du
vent et la pression. C’est ce dernier schéma qui est couramment utilisé, en particulier dans les

travaux présentés ici.

Pour que le schéma des différences centrales soit stable, la condition de Courant, Friedrichs et
Lewy (CFL) doit étre vérifiée. Elle stipule que la distance UAt parcourue par une onde au cours
d’un pas de temps ne doit pas étre supérieure & Axz/v/2 (avec U la vitesse caractéristique, At le
pas de temps et Ax la résolution spatiale). Ceci revient & dire que 'onde ne peut se déplacer de

plus d’une cellule de la grille du modele au cours d’un pas de temps.

I1.2.3 Paramétrisations

Les différents processus atmosphériques mettent en jeu un spectre trés large d’échelles spatiales
et temporelles. La représentation explicite des processus d’échelle plus fine que la maille choisie est
remplacée par une représentation paramétrisée, c¢’est-a-dire une représentation simplifiée donnant
leurs effets moyens a 1’échelle de la maille du modele. Il existe plusieurs processus représentés a

I’aide de paramétrisations détaillées ci-apres.

11.2.3.1 Paramétrisation microphysique

L’eau est un élément important de I’atmosphere. En particulier, elle a un fort impact sur le
bilan radiatif et influence la température de I'air par la libération ou 'absorption de chaleur latente
lors de ses changements d’état. A ces changements d’état sont associées la formation, la croissance
ou la décroissance des hydrométéores. Ces hydrométéores interagissent entre eux lors de collisions
et peuvent ainsi évoluer. Par exemple, des gouttes de nuage liquide peuvent former une goutte de
pluie par coalescence. L’ensemble de ces phénomenes (changements d’états, formation, croissance
et décroissance des hydrométéores) est représenté par un modele microphysique. Plusieurs modeéles
microphysiques sont disponibles dans le BRAMS, permettant a ["utilisateur de moduler le degré de

complexité de la simulation effectuée.

Dans cette étude, nous avons utilisé le schéma microphysique décrit dans Walko et al. (1995).
Ce schéma calcule le rapport de mélange pour chacune des catégories suivantes d’hydrométéores :

— pluie

— petits cristaux de glace

— neige

— agrégats

— grésil

— grélons

— eau totale
Connaissant le rapport de mélange en eau totale et pour ces différentes catégories d’hydrométéores,

les rapports de mélange pour la vapeur d’eau et les particules nuageuses liquides sont calculés par :

Ty +7c =1 — Zrn (1I1.2.9)
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ry est le rapport de mélange en vapeur d’eau, r. le rapport de mélange en particules nuageuses li-
quides et r; en eau totale. n correspond aux catégories d’hydrométéores a I’exclusion des particules
nuageuses liquides. La partition entre r, et r. est faite a partir du rapport de mélange a saturation
en vapeur d’eau par rapport a I'eau liquide : lorsque le rapport de mélange en vapeur d’eau dépasse

la saturation, ’exces est transformé en particules nuageuses liquides.

Pour chacune des variables microphysiques pronostiques, le rapport de mélange est donné par

I’expression suivante :

ory, ory, ory, ary,
— = = —_— —_— P 11.2.1
ot <at>adv+(at )turb+<at)sedim+s+ ( O)

T, est le rapport de mélange pour la catégorie n et les termes adv, turb, sedim, S et P correspondent
respectivement aux termes d’advection, de diffusion turbulente, de sédimentation, aux sources et
aux puits. Les termes source et puits correspondent aux processus suivants :

— nucléation des particules nuageuses ou de glace

— croissance par dépot de vapeur

— évaporation / sublimation

— congélation / fonte

— éclatement des hydrométéores

— sédimentation

— accrétion d’hydrométéores

Dans le schéma que nous avons choisi, la distribution en taille de chacun des types d’hydro-

météores est supposé suivre une fonction gamma généralisée (Flatau et al., 1989; Verlinde et al.,

1990) :
1 /D\"'1 _o»
fgam(D) = W (D> Dfe_Di” (I1.2.11)

ou I'(v) est la constante de normalisation, D est le diamétre de 'hydrométéore (m), D,, le diametre
caractéristique de la fonction gamma modifiée (m) et v est le parametre de forme de la fonction
gamma (sans dimension). Connaissant le nombre total N; (m~3) de particules pour une catégorie,

on remonte a la distribution dimensionnelle des particules n(D) de la fagon suivante :
n(D) = Ntfgam(D) (11212)

Le rapport de mélange massique (gequ/kgair) POUr cette catégorie est alors donné par :

m(D) Ny (v + Bm)
Tn = n(D) dD = —angmi
Pa (D) Pa I'(v)

(11.2.13)

Dans cette expression, la masse en fonction du diamétre est donnée par m(D) = a,, D", olt a,,
et B, sont deux parametres dépendants du type d’hydrométéore considéré, avec ay, en kg m="m.

pa est la densité de Pair sec (kg m=3).

Un schéma a un moment et un schéma a deux moments sont disponibles dans le BRAMS. Un
schéma & un moment utilise le rapport de mélange de I'eau et des hydrométéores (kgequ/kgair)

comme variable pronostique pour chaque catégorie d’eau. Un schéma a deux moments utilise en
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plus la concentration (m=2). Le schéma décrit dans Walko et al. (1995) et que nous avons choisi est
un schéma a un moment. Dans ce cas, une seule équation est résolue pour chaque type d’hydromé-
téores, ce qui implique de fixer deux parametres de la fonction gamma. Ici, ce sont les parametres
v et D, qui sont fixés. Les petits cristaux de glace constituent la catégorie d’entrée pour les hydro-
météores glacés et sont décrits de maniere plus détaillée en utilisant également 1’équation pour la

concentration pour cette catégorie.

Le schéma microphysique que nous avons choisi permet une description détaillée des échanges
d’eau sous ses différentes formes dans I’atmosphere et d’énergie associée (chaleur latente), représen-
tant ainsi les interactions entre la microphysique et la thermodynamique. Les échanges de chaleur

latente sont pris en compte dans 1’évolution de la température potentielle.

I1.2.3.2 Paramétrisation radiative

L’interaction des flux solaire et terrestre avec notre atmosphere et ses constituants a un impact
majeur sur la température au sol et sur celle des masses d’air. Le degré de complexité requis pour
décrire cette interaction varie fortement en fonction de ’étude menée. Quatre schémas permettant
d’effectuer le bilan radiatif sont proposés dans le BRAMS : Mahrer & Pielke (1977), Chen & Cotton
(1983), Harrington (1997) et CARMA (Toon et al., 1988, 1989).

Le premier schéma (Mahrer & Pielke, 1977) est le plus simple, et ne tient pas compte de I’eau
sous forme liquide ou solide. Il prend simplement en compte la diffusion et ’absorption de la lu-
miere aux courtes longueurs d’onde par les principaux gaz tels 'oxygene, 'ozone et le dioxyde
de carbone, ainsi que ’absorption par la vapeur d’eau. L’émission et I’absorption de lumiére aux
grandes longueurs d’onde par la vapeur d’eau et le dioxyde de carbone sont également prises en

compte.

Le deuxieme, Chen & Cotton (1983), est plus sophistiqué et prend en plus en compte le forgage
radiatif induit par les nuages pour les grandes et courtes longueurs d’onde, mais sans différencier
les catégories d’hydrométéores. Ce schéma utilise une solution complete de 1’équation de transfert

radiatif.

Le troisieme, Harrington (1997), détaille d’avantage le bilan radiatif. Il a été congu pour un
traitement détaillé des différentes catégories d’hydrométéores et résout I’équation de transfert ra-

diatif par une méthode a deux flux.

Enfin, le dernier, CARMA (Toon et al., 1988, 1989), prend en compte effet des aérosols sur le

bilan radiatif en plus de 'effet des différents hydrométéores.

11.2.3.3 Paramétrisation du sol

Les paramétrisations du sol et des types de couverts végétaux permettent le calcul de la tem-
pérature et de I’humidité spécifique pres de la surface. Ces derniéres sont ensuite utilisées par
la paramétrisation de la couche de surface (Louis, 1979) pour obtenir la valeur des flux de cha-

leur, de quantité de mouvement et de vapeur d’eau, particulierement importants pour la convection.
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Il existe trois types de surface dans le BRAMS : I’eau, le sol nu et le sol couvert de végétation.
Ces trois classes sont différenciées dans la paramétrisation de la couche de surface. Pour I'eau,
la température est considérée constante sur quelques jours, mais varie spatialement et les valeurs
d’humidité sont les rapports de mélange saturants définis par la pression de surface et la tempéra-

ture de 'eau.

Il existe douze catégories de sols nus permettant une description détaillée des différentes sur-
faces. Pour celles-ci, les valeurs de température et d’humidité sont obtenues a partir des valeurs
pronostiques de la température et de 'humidité données par un modele de sol multicouche inclus
dans le BRAMS et décrit par Tremback & Kessler (1985). Ce modele est une version modifiée des
schémas décrits par Mahrer & Pielke (1977) et McCumber & Pielke (1981). Les nombreux proces-
sus itératifs ont été remplacés par une formulation des équations pronostiques pour la température
de surface du sol et le contenu en eau en supposant une couche finie d’interface entre le sol sous la
surface et 'atmosphere. Entre sept et douze couches sont définies jusqu’a une profondeur fixée par

I'utilisateur et située entre 0.8 et 1.2 metres pour une simulation typique.

Le couvert végétal est traité par le modele LEAF-3 (Land Ecosystem-Atmosphere Feedback).
Ce modele permet la prise en compte de 'interaction entre I’atmosphere et les différentes canopées
par une analogie avec les résistances électriques a partir des données élémentaires sur la végétation
(LAT : « Leaf Area Index », pourcentage d’occupation, albédo et rugosité). Le BRAMS utilise entre
18 et 30 catégories de végétation ou assimilées (par exemple 1'eau liquide, les glaciers ou encore les
villes). La procédure utilisée permet la prise en compte de ’hétérogénéité sous-maille du type de
sol et de végétation par l'utilisation de « patchs ». Un patch représente une fraction d’une cellule
et permet de prendre en compte les hétérogénéités sous-maille et de conserver ainsi une partie plus

importante de la résolution de départ (1 km) des données d’entrée.

11.2.3.4 Paramétrisation de la turbulence

Les résolutions horizontales et verticales définies par 1'utilisateur déterminent les échelles spa-
tiales qui peuvent étre explicitement résolues. Les paramétrisations de la turbulence permettent la
prise en compte des flux de moment et de scalaires non résolus, c’est a dire a 1’échelle sous-maille.
Le transport turbulent est exprimé en terme de covariance de la forme @ pour la quantité de
mouvement et u;¢’ pour les scalaires, ol i et j correspondent aux directions de I'espace, u; est la
composante du vent effectuant le transport, u; est la composante du vent transportée, ¢ représente
un scalaire transporté, la barre horizontale représente la moyenne de Reynolds (sur le volume d’une
cellule de la grille) et le prime représente ’écart a cette moyenne. La contribution de la turbulence

non résolue s’ajoutant a I’advection résolue est donnée par la convergence des flux turbulents :

3%‘) 2 9 (ujuf)
— = e 11.2.14
< ot ) rurs ; O ( )
a¢>) 0(uj¢')
ol = 11.2.15
<5t TURB ; O ( )

La paramétrisation de la turbulence choisie dans le modele est un schéma de déformation-K.

Les covariances y sont calculées comme le produit d’'un coefficient de diffusion turbulente par le
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gradient de la quantité transportée. Pour les scalaires, ceci prend la forme suivante :
— 0]
T — K, (¢’> (11.2.16)

Ou Kj; est le coefficient de diffusion turbulente pour les scalaires dans la direction i. Pour les
composantes du vent lorsque les résolutions horizontale et verticale sont comparables, I’expression

utilisée est la suivante :

T - Kmi<aui N auj)

— 11.2.1

ou K,,; est le coefficient de diffusion turbulente pour la quantité de mouvement dans la direction

1. On suppose ici que K,; = Ky, et donc que u;u; = uju;.

Si la résolution horizontale est plus grossieére que la résolution verticale, ’expression 11.2.17
est utilisée uniquement pour la composante horizontale de la diffusion et lorsque i et/ou j font
référence a la composante verticale elle est remplacée par :

—_— 8711'

La valeur du coefficient de diffusion turbulente dans les expressions précédentes peut étre calculée
a partir de quatre schémas. Deux de ces schémas utilisent I’approche de Smagorinsky (1963) en
incluant les corrections pour l'influence de la fréquence de Brunt-Vaisala (Hill, 1974) et pour le
nombre de Richardson (Lilly, 1962). Ils sont purement locaux dans la mesure ou le calcul du coef-
ficient de diffusion turbulente n’utilise que I’état local de 'atmosphere au moment ou le coefficient
est calculé. Les deux autres schémas (Deardorff, 1980; Mellor & Yamada, 1974, 1982) calculent le
coefficient de diffusion turbulente & ’aide d’une paramétrisation de I’énergie cinétique turbulente
(notée TKE : Turbulent Kinetic Energy) sous-maille. Ces deux schémas sont non locaux car la

TKE peut étre transportée d’un endroit a ’autre du domaine. La TKE est définie par :

1 J— _ _
TKE = 3 (u® + v +w?) (11.2.19)

I11.2.3.5 Paramétrisation de la convection

Dans le modele, la convection peut étre calculée explicitement si la résolution horizontale uti-
lisée est de quelques kilometres au plus. Si la résolution n’est pas suffisamment fine, la convection
calculée explicitement sera peu intense, ne pouvant représenter que les cellules convectives de taille
supérieure a la résolution de la grille. Il est donc nécessaire de prendre en compte les phéno-
menes convectifs sous-maille. Cependant, cette prise en compte est complexe du fait des différences
d’échelles utilisées. En effet, la paramétrisation a utiliser ne sera pas la méme si I'on étudie un
systéme méso-échelle (de 100 & 1000 km) ou un systéme méso-3-échelle (de 50 & 200 km) car
I'interaction avec l’environnement n’est pas la méme. En regle générale, une paramétrisation est
définie pour une gamme d’échelle particuliere et doit étre adaptée en cas d’étude en dehors de cette
gamme, la contrainte majeure a respecter dans 'utilisation d’une paramétrisation étant une sépa-
ration nette d’échelle entre la résolution des phénomenes permise par la résolution de la grille et
I’échelle des phénomenes paramétrisés. Dans le modele, trois schémas peuvent étre utilisés : celui de
Kuo (1974) modifié par Tremback (1990) et ceux de Grell (1993) complétés pour les fermetures par
Grell & Dévényi (2002) (convection profonde) et celui de Grell et al. (1994) (convection restreinte).
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Pour chacune de ces paramétrisations ’hypothése suivante est faite : I’ensemble du phénomene
convectif se déroule sur une seule colonne de la grille. La paramétrisation de la convection ne doit
donc étre utilisée que pour des résolutions suffisamment grossieres, typiquement au-dessus de 10 a

20 km, et en-dessous d’une centaine de kilometres.

Le schéma de Kuo (1974) modifié est un schéma de type « ajustement » qui permet la représen-
tation de la convection restreinte et de la convection profonde. Il utilise la différence de température
entre le nuage et ’environnement et la convergence d’humidité pour déterminer la redistribution
verticale de chaleur (latente et sensible). L’implémentation actuelle dans le modele de ce schéma

n’inclut pas le transport de traceurs. Nous ne pouvons donc ’employer pour les travaux menés.

Le schéma de Grell (1993) est utilisé pour la convection profonde. Dans ce schéma simple de
flux de masse, I’approche choisie est de type « plume » dans laquelle le spectre de nuages a été
réduit a un nuage. Ce dernier est composé de deux circulations stables créées par un flux ascendant
et un flux descendant (Grell et al., 1994). Le mélange avec l'air environnant ne se fait qu’a la base
et au sommet de chacune de ces circulations. Il n’y a pas d’entrainement ni de détrainement le long
de la colonne convective (Grell et al., 1994). En dehors de approche par flux de masse, le principal
avantage de la paramétrisation de Grell (1993) pour la convection profonde est sa simplicité, offrant
la possiblité d’utiliser plusieurs fermetures :

— Grell (Grell, 1993; Grell et al., 1994)

— « Low level Omega » (Frank & Cohen, 1987)

— Convergence d’humidité (Kuo, 1974; Krishnamurti et al., 1983)

— Type « Fritsch-Chappel » ou « Kain-Fritsch » (Kain & Fritsch, 1990)

— « Arakawa-Schubert » (Arakawa & Schubert, 1974)

Ensemble (Grell & Dévényi, 2002)

Ces différentes fermetures permettent de déterminer le flux de masse a la base du nuage a partir

des forcages de grande échelle. La fermeture nommée Ensemble utilise ’ensemble des autres fer-
metures pour prévoir le flux de masse optimal a la base du nuage (Grell & Dévényi, 2002; Freitas
et al., 2007) événement par événement en se basant sur une approche statistique s’appuyant sur
les travaux de Stephenson & Doblas-Reyes (2000).

Le schéma de Grell et al. (1994) pour la convection restreinte est un mélange du schéma basé
sur celui de Arakawa & Schubert (1974) et du schéma pour la convection profonde de Grell (1993)
(Grell et al., 1994). Les propriétés sont tres différentes : le mélange latéral est fort et il n’y a
pas de flux convectif descendant. Pour cette paramétrisation, plusieurs fermetures sont disponibles
dans le code du CATT-BRAMS. Celle utilisée est la fermeture du type « Fritsch-Chappel » ou
« Kain-Fritsch ».

I1.2.4 Conditions initiales et aux limites

Que le cas étudié soit idéalisé ou non, il est nécessaire de fournir au modele un état initial de
I’atmosphere au début de la simulation. Il faut également donner des conditions aux limites au sol,
latérales et au sommet de la grille de calcul. Afin d’améliorer le réalisme de la simulation lors de
I’étude de cas réels, on applique un forgage au modele au cours de la simulation. Ce forgage est

utilisé en plus des conditions aux limites.
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I1.2.4.1 Initialisation dans le cas de simulations de cas réels

Les données météorologiques (composantes horizontales du vent, pression, température et humi-
dité) introduites dans le modele proviennent d’analyses. Ces derniéres sont constituées de champs
d’un modele global comme celui du Centre Européen pour les Prévisions Météorologiques a Moyen
Terme (CEPMMT) de Reading en Angleterre ou du Centre de Prévisions Météorologiques et
d’Etudes Climatiques au Brésil (CPTEC : Centro de Previsdo de Tempo e Estudos Climaticos)
auxquelles peuvent étre incorporées des données issues de radiosondages et de stations de sur-
face & I’aide d’un schéma 4DDA (Four Dimension Data Assimilation). Ces analyses constituent la

meilleure estimation de 1’état de I'atmospheére & un instant donné.

I1.2.4.2 Initialisation de la surface

L’humidité dans les niveaux de sol est initialisée a partir de données issues d’un modele hydrolo-
gique simple. Sont fournies a ce modele les estimations des précipitations faites par les instruments
embarqués a bord du satellite TRMM, ainsi que le type de végétation présente et la texture des
sols (Gevaerd & Freitas, 2006). Les données sur le type de végétation présente sont fournies par
I'USGS grace aux données a 1 km de résolution de l'instrument satellite AVHRR (Advanced Very
High Resolution Radiometer). Pour le bassin Amazonien, les données ont été mises & jour par le
projet PROVEG (http ://www.cptec.inpe.br/proveq/index.shtml) de 'INPE et du CPTEC a par-
tir des images de l'instrument TM a bord du satellite Landsat. Les données de texture des sols
proviennent de 'organisation FAO (Food and Agriculture Organization of the United Nations,
http ://www.fao.org/). A partir de ces données sont obtenues des champs journaliers sur I'humi-
dité des sols sur huit niveaux et reproduisant de facon satisfaisante les structures observées et leur

variabilité temporelle. L’initialisation obtenue est donc hétérogene et la plus réaliste possible.

La température de la surface océanique (SST : See Surface Temperature) est également initiali-
sée & partir d’analyses provenant de la NOAA (National Oceanic and Atmospheric Administration).
Ces analyses sont faites a partir de mesures in situ (& partir de bateaux, Kent et al., 1993, 1999,
ou de bouées, McPhaden & Coauthors, 1998) et de mesures satellites (entre autres I'instrument
AVHRR, mais également par d’autres instruments satellite). Elles ont une résolution temporelle
hebdomadaire et une résolution spatiale de 1°. La méthode utilisée est la méthode d’interpolation
optimale (Gandin, 1963) tant pour la premiére version de ces analyses (Reynolds & Smith, 1994)
que pour la deuxiéme version (Reynolds et al., 2002) qui utilise en plus un nouvel algorithme de

correction des biais des mesures satellites et de conversion de la concentration en glace en SST.

En plus des données de couvert végétal, le NDVI (Normalize Difference Vegetation Index) est
utilisé par le modele LEAF 3 pour calculer 'indice de surface foliaire (LAI), Palbédo de la végéta-
tion et la rugosité de la surface. Cet indice est obtenu par mesure des différence entre Iintensité
lumineuse regue et réfléchie vers I'espace dans le visible et dans le proche infra-rouge. Plus cet

indice est élevé, plus la végétation est dense.

I1.2.4.3 Limites latérales

Le modele dispose de plusieurs possibilités pour les conditions aux limites appliquées aux com-
posantes horizontales du vent normales aux bords du domaine afin d’éviter les réflexions vers

I'intérieur du domaine. Lorsque 'initialisation choisie est horizontalement homogene, il est possible
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d’utiliser des conditions périodiques ou cycliques.

Dans les autres cas, c’est le schéma de Klemp & Wilhelmson (1978a,b) qui est utilisé pour la
composante du vent normale au bord du domaine. Il s’agit d’'une condition dite radiative (Som-

merfeld, 1964) qui prend la forme suivante pour les bords est et ouest :

% =—(u+ C)% (1I1.2.20)
ou u est la composante du vent normale au bord de la grille et ¢ la vitesse de phase des ondes de
gravité. La méme relation est utilisée avec 'autre composante horizontale du vent pour les bords
nord et sud. Le calcul de ¢ peut s’effectuer de plusieurs manieres. La premiere maniere consiste a
simplement préciser la vitesse de phase en entrée du modele. Le schéma d’Orlanski calcule la valeur
de ¢ pour chaque niveau de la grille du modele. Il est aussi possible de moyenner la vitesse de phase
d’Orlanski puis d’appliquer cette moyenne a la colonne entiere (schéma de Klemp & Lilly 1978). Si

1

I’on spécifie ¢, la valeur conseillée est 20 ms™ ", ce qui permet de laisser les ondes de gravité sortir

du domaine. C’est cette valeur que nous avons utilisée.

Pour les grandeurs autres que la composante normale du vent, il existe quatre conditions aux
limites possibles :

— gradient nul pour les flux entrants et sortants

gradient nul pour les flux entrants, condition « radiative » pour les flux sortants
— valeur constante dans le temps pour les flux entrants, condition radiative pour les « flux »
sortants
— valeur constante dans le temps pour les flux entrants et sortants
L’option la plus utilisée est la condition de gradient nul pour les flux entrants et sortants. C’est

cette option que nous avons utilisée.

I1.2.4.4 Limites au sommet

Les conditions au sommet de la grille de calcul ont pour role d’amortir les ondes de gravité afin
d’éviter une réflexion de ces ondes vers 'intérieur du domaine. Le modele offre plusieurs possibili-
tés selon la configuration initiale et le type de simulation. Pour les initialisations horizontalement
homogenes, deux conditions aux limites peuvent étre utilisées : la condition de mur (w = 0) ou
la condition radiative appliquée aux ondes de gravité (Klemp & Durran, 1983). En conjonction
avec 'une ou l'autre de ces conditions aux limites, une couche absorbante peut étre utilisée entre
le haut du domaine d’intérét et le sommet de la grille pour les trois composantes du vent et la
température potentielle. Les caractéristiques principales de cette couche, fournies par 'utilisateur,
sont le nombre de points sur lesquels s’étend cette couche et le temps caractéristique de décrois-
sance exponentielle appliqué au sommet de la couche. Ce temps diminue vers le bas du domaine,

devenant nul pour le premier point constituant cette couche.

Dans le cas d’une initialisation horizontalement inhomogene, le schéma utilisé est semblable a
celui de Davies (1976) ou & la couche de friction de Rayleigh, comme précédemment, forgant le
modele a tendre vers 1’état inhomogene de référence. Dans ce cas, les caractéristiques principales

de la couche d’amortissement sont l'altitude a laquelle elle commence et les valeurs du forcage en
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haut du domaine. Lors d’une simulation, si ’on utilise une couche d’amortissement, il est essentiel
que cette derniére soit située bien au-dessus des phénomenes étudiés afin de ne pas directement les

affecter.

Pour les grandeurs autres que les composantes du vent, du fait de la structure de la grille
1
les variables sont définies —Az au-dessus du sommet de la grille sur laquelle sont calculées les

composantes du vent. Les valeurs des variables sont alors simplement extrapolées.

I1.2.4.5 Forgage météorologique dans le cadre de simulations de cas réels

Dans le cadre de simulations de cas réels, il est possible d’appliquer une contrainte principale-
ment aux bords et au sommet du domaine en plus des conditions aux limites correspondantes. Ce
forgage utilise des analyses similaires a celle utilisées pour I'initialisation pour forcer le modele aux
limites au cours de la simulation. Pour cela, un terme de rappel est introduit dans les équations
avec un poids 7 défini par I'utilisateur. Celui-ci spécifie le temps de relaxation pour trois régions :
les bords, le centre et le haut du domaine. Plus le temps de relaxation est faible, plus le forcage est

fort. Ce terme de rappel est défini par :

a¢ (d’obs — ¢m)
—_— = 11.2.21

ot T ( )
Ou ¢ est une variable pronostique du modele et ¢,ps €t ¢y, représentent respectivement les valeurs
des analyses et les valeurs prédites par le modele. Ce forcage est en général nul ou tres faible au

centre du domaine afin de permettre & la physique du modele d’évoluer par elle-méme.

II.3 Le CATT-BRAMS

Le CATT (Coupled Aerosol and Tracer Transport) est le module couplé en ligne avec le modele
météorologique BRAMS permettant le transport des traceurs et des aérosols (Freitas et al., 2007;

Longo et al., 2007) . L’équation utilisée est ’équation de conservation de la masse :

0s (35) <8s> (85) <65)
—=(%=] +(= +( % + (5 +R+Q  (IL3.1)
ot ot adv ot PBL turb ot deep conv ot shallow conv

ou s est le rapport de mélange du traceur considéré, adv, PBL turb, deep conv et shallow conv
signifient respectivement advection, turbulence dans la couche limite planétaire, transport par la
convection profonde et restreinte. R est un terme puits 1ié au dépot sec et au temps de vie chimique
des traceurs et () un terme source associé aux émissions. Les termes de diffusion, de turbulence
et convection profonde et restreinte s’appuient sur les formulations du BRAMS pour les grandeurs

scalaires.

Les deux catégories de traceurs utilisées dans la version opérationnelle du CATT-BRAMS sont
PM2.5 (aérosols de diametre effectif maximum de 2,5 micrometres) et CO (monoxyde de carbone).
La motivation pour I'introduction dans le CATT-BRAMS de cette catégorie d’aérosols est la sui-
vante. Ce modele est développé au Brésil dans un but de surveillance de pics de pollution liés
majoritairement aux feux de biomasse durant la saison seche. Au cours de ces feux de biomasse,

ce n’est pas tant la quantité de CO rejetée qui est importante pour la santé des personnes que la
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quantité d’aérosols PM2.5, ces particules pénétrant profondément dans les poumons.

Le monoxyde de carbone est un traceur dynamique, n’ayant pas d’impact sur la météorologie.
Ce gaz est émis directement par les feux de biomasse et les activités humaines. Son puits majeur, sa
réaction avec OH, est pris en compte via une durée de vie constante de 30 jours (Seinfeld & Pandis,
1998). Les aérosols sont des traceurs dynamiques, mais contrairement au monoxyde de carbone,
ils ont un impact sur les champs météorologiques via leur influence sur le bilan radiatif. Cet effet
n’est pris en compte que dans la paramétrisation CARMA (Toon et al., 1988, 1989). Pour cette
catégorie de traceur, un terme de lessivage Wp o 5 basé sur les travaux de Berge (1993) est ajouté
a I'équation I1.3.1 (Freitas et al., 2005). La seule source d’aérosols dans le modele est 1’émission
par les feux de biomasse, et les seuls puits sont les dépots sec et humide. Comme I’état initial
de la concentration d’aérosols dans ’atmosphere est pris nul, seul ce qui est émis au cours de la

simulation peut avoir un impact sur le bilan radiatif.

I1.3.1 Emissions

Que ce soit pour le transport de traceurs ou la partie chimique du modele, les termes sources
des especes utilisées doivent étre introduits. Pour que les sources introduites soient réalistes, les
cadastres d’émission anthropiques a 1’échelle globale autres que les feux de biomasse fournis par
la base de données EDGAR (Ensemble Database for Global Atmospheric Research, disponible sur
Internet : http ://www.mnp.nl/edgar/) sont utilisés. Dans la mesure o cette description est une
description générale d’'un modele dévelopé en premier lieu pour les études en saison seche et ne
comportant pas de schéma chimique, les émissions des autres composés ne sont pas abordées ici.

En particulier, I'isopréne, composé important émis par les foréts, n’est pas abordé ici.

Pour les émissions liées aux feux de biomasse, un modele d’émission a été développé au CPTEC.
Ce modele utilise les données de localisation et de surface des feux de biomasse de l'instrument
MODIS a bord des satellites TERRA et AQUA de la NASA (http ://modis.gsfc.nasa.gov/), des
données de couverture végétale, de densité de carbone et les facteurs d’émission par catégorie de
végétaux. Pour un traceur n et pour chaque feu détecté, la quantité de biomasse disponible pour
la combustion «, le facteur de combustion 3, le facteur d’émission E'F' et la surface du feu afire
permettent de déterminer la masse de traceur émis :

M — aveg~5veg'EF[n] A fire (I1.3.2)

veg

Ainsi, les données brutes, fournies a une échelle tres fine, peuvent étre adaptées directement a la
résolution du modele : il suffit de faire la somme des feux par cellule de la grille. La figure I1.3.1
résume cette démarche. Afin d’accroitre le réalisme de ces émissions dans le modele, un modele 1D
a été imbriqué, permettant la répartition verticale des émissions lors de montées convectives dues
a apport d’énergie par les feux. C’est l'effet « plume rise » : accroissement de la flottabilité des

masses d’air dii & Papport de chaleur par le feu (Freitas et al., 2005).
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‘, g Emission Factor | Emission Factor | Aboveground | Combustion
Biome category | for CO (g/kg) | for PM2.5 (g/kg) | biomass density factor
(o, kg/m’) | (B, fraction)
Tropical forest” 110. 83 20.7 048
" South America 63. 44 0.9 0.78
: = savanna’
5 Pasture’ 49. 21 0.7 1.00

* Average values for primary and second-growth tropical forests, ~ Average values for campo cerrado
(C3) and cerrado sensu stricto (C4), * value for campo limpo(C1). All numbers are from Ward etal.,

g mass estimation (e)
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F1G. I1.3.1 — Données utilisées pour calculer les émissions de CO dues auz feuzr de biomasse (Longo
et al., 2007). La valeur de a est fournie par les données de densité de carbone (a), les paramétres
B et EF (b) sont connus pour plusieurs types de végélation notés veg. Ceuz-ci sont obtenus grice
auz données d’occupation des sols (c). Quant & la surface du feu, elle est donnée par les produits
MODIS (d). Connaissant tous ces paramétres, la masse de traceur n émis peut étre calculée (e).

I11.3.1.1 Variabilité temporelle des sources

Les données fournies par les bases de données ont au mieux une résolution mensuelle. Néan-
moins, il existe une variabilité au cours du mois et au cours de la journée. Cette variabilité est
donc ajoutée par l'intermédiaire de cycles modulant U'intensité des émissions. Pour les émissions
anthropiques, deux cycles sont utilisés : un cycle hebdomadaire donnant jour par jour 'intensité des
émissions relativement a la valeur moyenne sur la semaine, et un cycle journalier rendant compte
de la variation de l'activité humaine au cours de la journée en Amérique du Sud. Ces cycles sont
montrés sur la figures I1.3.2. Pour les émissions des feux de biomasse, les feux étant donnés jour
par jour, seule une variation diurne est utilisée pour rendre compte du changement d’activité du
feu au cours de la journée, comme montré dans I’étude de Prins et al. (1998). Ce cycle est montré

sur la figure 11.3.3.

II.4 Le C-CATT-BRAMS

Le C-CATT-BRAMS (Chemistry-CATT-BRAMS) est un modele météorologique et chimique
développé au CPTEC en collaboration avec le LPCE. Le modele dynamique CATT-BRAMS est
couplé « en ligne » avec un schéma chimique. Un préprocesseur est utilisé pour incorporer le schéma
choisi dans le modele. Avec ce modele, nous sommes en mesure d’étudier 'impact de la convection
profonde tropicale sur la composition chimique de la troposphere et de la basse stratosphere. Mes

contributions & ce modele concernent le choix des cadastres d’émission et le code de calcul Fast J
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Fi1G. 11.3.2 — Cycles anthropiques utilisés dans le modéle. En (a), Uheure TU est en abscisse. Le
cycle journalier (a) module le cycle hebdomadaire (b) pour donner le cycle total.
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Fic. 11.3.3 — Cycle journalier utilisé dans le modéle pour les émissions li€es aux feur de biomasses.
L’heure TU est en abscisse sur le méme domaine que pour la figure précédente.

que j’ai validé et mis a jour.
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Dans cette partie, je décris les différents constituants de ce modele : le préprocesseur SPACK,
le mécanisme chimique couplé au modele, le solveur utilisé pour résoudre le systeme d’équations
pour les concentrations des especes chimiques, le calcul des taux de photolyse, les paramétrisations
spécifiques a la chimie et les conditions initiales et aux limites. Les émissions utilisées dans ce
modele sont présentées dans la partie suivante qui aborde plus en détails mes contributions a ce

modele.

I1.4.1 Préprocesseur : SPACK

Pour préparer la partie chimique du C-CATT-BRAMS, nous utilisons le préprocesseur SPACK
(Simplified Preprocessor for Atmospheric Chemical Kinetics, Djouad et al., 2002). Ce code, utilisé
par Arteta et al. (2006), permet de préparer les programmes en Fortran 90 utilisés par le modele
chimique a partir des especes chimiques, de leurs propriétés et du mécanisme réactionnel choisis.
Le principal avantage de ce systéme est de permettre de changer rapidement et facilement de
mécanisme chimique. Ce préprocesseur a été élaboré a partir des travaux de Faure & Papegay
(1998). Plusieurs mécanismes chimiques sont disponibles, dont le mécanisme RACM (Stockwell
et al., 1997) que nous avons utilisé. Le mécanisme est précisé de la maniere suivante. Une réaction

est introduite sous la forme :

X1+X2>X3+X4
KINETIC MOT-CLES

Les mot-clés indiquent au préprocesseur le type de réaction et les valeurs requises pour calculer
la vitesse de réaction associée. Il est possible d’étendre ce jeu de mot-clés en modifiant le code de
SPACK.

I1.4.2 Le mécanisme chimique RACM

Le mécanisme chimique utilisé est RACM (Regional Atmospheric Chemistry Mechanism) (Sto-
ckwell et al., 1997). Ce mécanisme est une version révisée du mécanisme RADM?2 (second generation
Regional Acid Deposition Model, (Stockwell et al., 1990)) dont les constantes de réactions ont été
mises a jour et dans lequel plusieurs réactions ont été ajoutées de maniere a pouvoir décrire la chi-
mie de la haute troposphere (entre autres les réactions entre O(3P) et NOo et O3, Warneck, 1988).
Sont incluses dans ce mécanisme 17 espéces inorganiques stables, 4 intermédiaires inorganiques,
32 especes organiques stables (dont 4 d’origine principalement naturelle) et 24 intermédiaires or-
ganiques, soit un total de 77 especes interagissant a travers 237 réactions dont la majorité sont
des réactions faisant intervenir les composés organiques (Stockwell et al., 1997, table 2a et 2b).
La stabilité fait référence a la durée de vie des especes : les intermédiaires ont des durées de vie
trés courtes, contrairement aux especes stables. Ce schéma décrit de maniere réaliste la capacité
oxydante de Patmosphere, controlée le jour par le radical OH et par la photolyse de ’ozone (source
de radical OH, Warneck, 1988) et la nuit par 'ozone et le radical NO3 provenant principalement
de la réaction entre NOy et O3 (Morris & Niki, 1974; Japar & Niki, 1975; Platt et al., 1980). Ce
schéma permet un bilan correct de 1’ozone aussi bien dans la basse troposphere que dans la haute

troposphere.
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A ces especes et réactions inorganiques viennent s’ajouter un grand nombre d’especes et de
réactions organiques. Cependant, contrairement aux especes inorganiques, beaucoup des compo-
sés organiques inclus dans RACM sont en réalité des regroupements d’especes. Il existe en effet
un tres grand nombre de composés organiques et un nombre encore plus important de réactions.
RACM étant développé dans 'optique d’étre utilisé dans un modele de chimie-transport ou dans
un modele couplé météorologie-chimie, il est exclu de prendre individuellement tous ces composés
et d’inclure toutes leurs réactions. Cela serait trop colteux en temps de calcul et en mémoire. Il
a donc été nécessaire de regrouper les especes en familles d’especes et aussi de regrouper plusieurs
chemins réactionnels en un seul. Ce regroupement d’especes a été fait selon plusieurs criteéres :
I’amplitude des émissions, les similitudes de groupes fonctionnels et la réactivité des composés avec
HO (Middleton et al., 1990; Stockwell et al., 1990). La méthode utilisée est générale et peut étre

utilisée pour adapter le mécanisme a divers inventaires (Stockwell et al., 1997).

Ce schéma est donc adapté a ’étude de 'impact chimique de la convection profonde tropicale,
tant par sa consommation raisonnable en temps de calcul que par la précision atteinte sur la
prévision des champs chimiques. De plus, ce mécanisme réactionnel est utilisé dans beaucoup de
modeles, en particulier le modele MOCAGE (MOdele de Chimie Atmosphérique de Grande Echelle)
de Météo-France et le modele RAMS-Chimie (Arteta, 2005).

I1.4.3 Solveur

Les especes et les réactions du mécanisme chimique meénent a un systeme d’équations qu’il faut
résoudre pour connaitre la concentration des différentes especes. Cette résolution du systeme est
faite a I'aide d’un solveur. Les contraintes sur ce solveur sont les mémes que celles déja évoquées :
précision du calcul et consommation raisonnable en temps de calcul. En effet, le systéme d’équa-
tion doit étre résolu en chaque point de la grille de calcul, avec un pas de temps chimique souvent
inférieur au pas de temps météorologique. Ce dernier point est en particulier nécessaire a 'aube
et a l’aurore ou des transitions brutales ont lieu, comme le démarrage et ’arrét des réactions de

photolyse.

Le systeme d’équations a résoudre est formé de I’ensemble des lois d’évolution de la concen-
tration des espéces. Pour une espéce donnée, I’évolution de la concentration est décrite par une

équation différentielle de la forme :
av;
dt

ou Y; est la concentration de 'espece i, et P; et D; sont respectivement les termes de production

= P,— D;Y; (IT.4.1)

et de destruction pour cette espece, faisant intervenir les concentrations d’autres espéces. Pour N

especes interagissant, on obtient donc le systéme non-linéaire et couplé (ou i varie de 1 & N) :

dY;
dt

= f(t,Y1,Y2,..., V) (I1.4.2)

Le solveur utilisé dans le C-CATT-BRAMS est un solveur s’appuyant sur la méthode implicite
de Rosenbrock (1963). Dans ce type de solveur généralement associé & des systémes raides d’équa-
tions différentielles, le systéme non linéaire est remplacé par un systeéme linéaire algébrique qui
est donné dés le départ avec le schéma considéré (cours de 'ENSTA) en utilisant le Jacobien et

résolus en une itération et en une ou plusieurs étape(s). La proposition de généralisation de cette
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méthode & des schémas a plusieurs étapes par Rosenbrock (1963) a mené a la formulation de Hairer
& Wanner (1991), la méthode de Rosenbrock a s étapes, qui a permis a cette famille de solveurs

d’atteindre une bonne précision.

Le calcul de Jacobien et la résolution des s systémes linéaires algébriques (un & chaque étape)
demande un temps de calcul plus important que pour les méthodes linéaires, mais les méthodes
de Rosenbrock restent tres avantageuses pour plusieurs raisons. En premier lieu, la résolution du
systeme se fait généralement efficacement avec un nombre d’étapes inférieur au nombre d’itérations
nécessaires a une méthode linéaire, ce qui constitue un premier gain de temps important. D’autre
part, du fait de la résolution en s étape, un calcul de 'erreur locale est fait et utilisé pour adapter
le pas de temps. Celui-ci est augmenté lorsque U'erreur est suffisamment faible, permettant ainsi un
gain de temps important. Il est important de préciser que l’erreur totale calculée prend en compte
des tolérences absolue et relative spécifiées par 'utilisateur. Ce dernier point, associé a I’ajustement
possible de différents parametres intervenant dans le calcul, permet de donner & la méthode des
propriétés optimales de stabilité et ’ordre de cohérence désirée (ordre du solveur). De plus comme
tout solveur utilisant une méthode implicite, les solveurs du type Rosenbrock conservent le nombre

de molécules a condition d’utiliser ’expression exacte du Jacobien.

Les méthodes implémentées dans le C-CATT-BRAMS sont les méthodes ROS2 (solveur au
deuxiéme ordre & 2 étapes, Verwer et al. 1999) et RODAS3 (solveur au troisieme ordre & 4 étapes,
Sandu et al. 1997). Ces deux méthodes assurent la conservation, mais seule ROS2 conserve la
propriété de positivité des solutions (cours de 'ENSTA). La série de tests effectuée par Sandu et al.
(1997) montre que les méthodes de Rosenbrock permettent un bon compromis entre précision et

cout de calcul.

I1.4.4 Calcul des taux de photolyse

Les réactions de photodissociation jouent un role essentiel dans la chimie atmosphérique. Par
exemple, lors des pics de pollution a I'ozone dans la troposphere, la réaction finale menant & la
formation d’ozone est la photodissociation de NOy en NO + O suivi de la réaction de 'oxygene O

avec le dioxygene Os et M, une molécule inerte, pour former de I'ozone Oj :
NOs +hv — NO+ O (I1.4.3)

O+0y+M— Os+ M (I1.4.4)

La méthode la plus simple pour prendre en compte les réactions de photolyse est de précalculer les
taux de photolyse avant la simulation. Cependant, pour ces réactions, le taux de photodissociation
J dépend du flux incident. Or ce flux peut étre fortement modifié par les conditions météorolo-
giques. En particulier, la présence d’une ou plusieurs couches nuageuses a un impact important sur
les réactions de photodissociation. Il est donc nécessaire de prendre en compte les conditions mé-
téorologiques dans le calcul du taux de photodissociation. Cela demande un couplage « en ligne »
entre le code de calcul des taux de photolyse et le modele météorologique. Arteta (2005) a en
effet montré que I'utilisation « online » d’un code de calcul des taux de photolyse (en I'occurance
Fast J) permet de prendre en compte ’hétérogénéité de nombreux parametres dont dépend le taux

de photolyse (par exemple albédo de sol, nuages). Cette prise en compte est indispensable d’une
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part parce qu'elles peuvent modifier de plus de 25% les taux de photolyse par rapport & un calcul
hors-ligne et d’autre part parce I'impact de la méthode de calcul sur les especes réactives est tres

important.

Pour ne pas étre pénalisant en temps de calcul, le code utilisé « en ligne » doit étre le plus rapide
possible, avec la contrainte d’obtenir des résultats toujours précis. Un tel couplage est possible avec
le code Fast J (Wild et al., 2000; Brian & Prather, 2002), ou avec le code Fast TUV (Tie et al.,
2003), codes suffisamment rapides pour étre couplés « en ligne » avec le modele météorologique et
chimique, et donnant des valeurs de J suffisamment précises. Fast J est le premier des deux codes
a avoir été disponible. C’est donc sur ce code que j’ai pu travailler lors de ma premiere année de
these. Cependant, Fast J s’est montré plus délicat a coupler au C-CATT-BRAMS que Fast TUV.
Ce couplage n’est donc pas encore achevé. Le couplage de Fast TUV avec le C-CATT-BRAMS est
fini pour le schéma Carbon Bond et en cours de tests.

11.4.4.1 Calcul hors-ligne

Compte-tenu du temps de calcul requis par les codes de photolyse pour fournir les valeur
des taux de photolyse, un couplage « en ligne » avec un modele météorologique et chimique
ou de chimie-transport n’était jusque récemment pas possible. La solution alors adoptée était de
précalculer une table de valeurs pour ces taux de photolyse que le modele consulte pour prendre
en compte la photolyse dans les réactions introduites dans le schéma chimique. Cette méthode
présente 'avantage d’étre rapide, mais ne permet pas la prise en compte dans le taux de photolyse
des variations induites par les nuages ou par les aérosols. La table est en général calculée pour des
conditions dites de ciel clair, donnant ainsi une valeur de J fonction uniquement de I’angle zénital,
de la concentration en oxygene et de la concentration en ozone. Dans le C-CATT-BRAMS, les
valeurs de J tabulée ont été calculées & partir du code TUV (Tropospheric UV Visible, Madronich,
1992).

11.4.4.2 Fast J

Fast J est un code de calcul des taux de photolyse développé en trois étapes. La premiere version
de Fast J a été développée spécifiquement pour la troposphere, donc traitant le domaine spectral
289-850 nm. Par la suite, le domaine spectral a été étendu a 180-850 nm de maniere a pouvoir
traiter des réactions de photolyse se produisant dans la stratosphere. Enfin, la troisieme version est

une mise a jour de deux points importants : le traitement des nuages épais et le flux solaire incident.

Avec ce code, I'équation de transfert radiatif est résolue par une approche a 8 flux, bon compro-
mis entre temps d’exécution et précision du calcul. En complément de cette méthode, 'introduction
de fonctions de phase de diffusion non tronquées permet un traitement approprié des larges aérosols
et hydrométéores. Ceci constitue un avantage sur les codes utilisant une projection sur une base
de fonctions orthogonales. En effet, cette derniere méthode demande un nombre élevé de termes
décrivant la fonction de phase de diffusion dans le cas des larges particules, impliquant donc une

description parfois imprécise de cette diffusion.

Le gain de temps majeur vient du découpage de la portion du spectre électromagnétique consi-

déré dans Fast J. La plupart des codes existant utilisent un pas fixe et fin pour l'intégration de
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I’équation de transfert radiatif, ce qui implique un temps de calcul important, excluant un cou-
plage en ligne d'un de ces codes avec, par exemple, un modele de chimie-transport. L’approche
utilisée dans Fast J est différente. Les différentes bandes de longueur d’onde ont été rassemblées en
un nombre réduit de bandes suivant une démarche qui minimise ’erreur sur le calcul du taux de
photolyse pour les principales espéces, dont ’ozone. Ainsi, avec un découpage du domaine spectral
180-850 nm en seulement 18 bandes, Fast J effectue un calcul précis des taux de photolyse suffi-

samment rapidement pour pouvoir étre couplé en ligne avec le modele météorologique et chimique.

1I1.4.4.3 Fast TUV

Fast TUV a été développé dans une optique similaire a celle de Fast J. Ce code utilise les
mémes processus physiques que sa version non simplifiée, TUV, mais décrit le domaine spectral
121-750 nm en seulement 17 bandes, devenant ainsi 8 fois plus rapide que TUYV. La différence entre
les taux de photolyse calculés par Fast TUV et ceux calculés par TUV est généralement inférieur a
5% dans la troposphere. Cette faible différence est possible grace & I'introduction dans Fast TUV
d’une fonction de correction dépendante de la colonne totale d’ozone T'O3, de I'angle zénital Zy et

de la température T'. Le taux de photolyse effectivement calculé est donné par :
Jrrov = Jir. [L+ f(TOs, Zo, T)) (I1.4.5)

Ou Ji7 est le taux de photolyse calculé uniquement avec les 17 bandes. Fast TUV a été développé
principalement pour la chimie troposphérique. Cela se traduit par I'omission de fréquences de pho-
tolyses propres au dioxygene, au NoO ou encore aux CFC. Cela se traduit également dans le choix
des bandes utilisées. La résolution est fine dans le domaine 200-300 nm, et plus particulierement
dans les domaines 200-220 nm et 300-310 nm du fait de la forte variabilité de ’absorption par
lozone et Oy (dans le premier domaine) a ces longueurs d’onde et des variations fortes du flux
dans la troposphere que cela induit. Au-dela de 330 nm, la résolution est plus grossiere car 1’ab-
sorption par I'ozone et les autres especes est relativement mineure, ce qui implique des variations

du flux troposphérique plutot lentes.

Ce code de calcul des taux de photolyse a été utilisé par Tie et al. (2003) pour montrer 1'im-
portance de l'effet des nuages sur la photolyse. Les auteurs ont notamment montré que la prise en
compte de effet des nuages augmente d’environ 20% la moyenne globale de la concentration du
radical OH. Cela a un effet sur la durée de vie du méthane, qui est de 11 ans si 'on utilise les
conditions de ciel clair, et de 9 ans si I'on prend en compte 'effet des nuages, cette derniére valeur

étant d’avantage en accord avec les études menées sur le temps de vie du méthane.

I1.4.5 Paramétrisations pour les espéeces chimiques

L’étude de I'impact chimique de la convection requiert la description dans le modele de plusieurs
processus spécifiques ayant un impact important. Il s’agit de la production de NOx par les éclairs,

du lessivage et du dépot sec.

11.4.5.1 Module de production de NOx par les éclairs

Une importante source de NOx dans la troposphere tropicale en saison des pluies est la pro-

duction par les éclairs. Sous l'effet du chauffage induit par les charges électriques, les molécules
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de Ny et Os se dissocient, permettant aux atomes d’azote de d’oxygeéne de se recombiner sous la
forme de NO.

Le module de production de NOx par les éclairs utilisé dans le C-CATT-BRAMS est le méme
que celui utilisé dans l’ancienne version du modele (RAMS-Chimie). Ce module, développé au
LAMP par Foret (2003), est basé sur la paramétrisation proposée par Pickering et al. (1998). Cette
paramétrisation calcule I'occurrence des éclairs et la production de NOx. Elle se décompose en
quatre étapes :

— évaluation du taux d’éclairs,

— détermination du type d’éclairs,

— localisation des éclairs dans le nuage,

— production de NOx.

Le taux de production d’éclairs est directement proportionnel a la vitesse verticale maximum
au sein du nuage (Price & Rind, 1992). Les éclairs sont divisés en éclairs intra-nuageux (IN) qui
sont répartis uniformément entre le sommet du nuage et 'isotherme -15°C et les éclairs nuage-sol
(NS) qui sont placés entre le sol et isotherme -15°C. Suivant les travaux de Price et al. (1997),
Pickering et al. (1998) prennent une valeur de 6.7 1026 molécules par flash NS et 10 fois moins par
flash IN.

11.4.5.2 Module de lessivage

Certaines especes en phase gazeuse comme H NQOj3 sont solubles dans 1’eau liquide. Dans ’at-
mosphere ces especes peuvent étre captées par les particules liquides présentes dans ’atmosphere.
Lorsque ces especes sont dissoutes dans les gouttes de pluie elles sont emportées par le flux de
précipitations vers la surface. Ceci constitue un puits pour ces especes. Le processus de lessivage
doit étre pris en compte a la fois dans la paramétrisation de la convection et dans la paramétrisa-
tion microphysique. La contribution du lessivage par la paramétrisation de la convection domine

largement lorsque cette paramétrisation est utilisée.

Dans la paramétrisation de la convection, le terme de perte d’une espece chimique en présence
de particules liquides est proportionnelle & la constante de Henry effective de I'espece chimique, au
rapport de mélange en particules liquides (nuageuses et liquides), aux taux de pluie fournis par la

paramétrisation et a la concentration gazeuse des especes chimiques dans le nuage.

Pour la paramétrisation microphysique, le lessivage a été codé et est actuellement en cours de

test. Il sera inclus dans la version opérationnelle du Chemistry-CATT-BRAMS.

11.4.5.3 Module de dépét sec

De nombreuses especes chimiques sont déposées sur la surface. Ce dépot est pris en compte dans
le CATT-BRAMS et le C-CATT-BRAMS. Il se concrétise par une perte des especes chimiques dans
la couche du modele la plus proche du sol proportionnellement a la vitesse de dépot de 1’espece
chimique. Cette vitesse de dépot est calculée par une méthode analogue a la loi d’Ohm pour les
circuits électriques faisant intervenir la résistance de surface définie par Wesely (1989). La résistance

de surface dépend de la constante de Henry effective en admettant un pH égal & 7 pour les especes
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solubles, d’un facteur d’oxydation des substances biologiques par les especes chimiques (maximum

pour l'ozone et HoO2) et de coefficients dépendant de la couverture du sol et de la saison.

I1.4.6 Conditions initiales et aux limites

L’initialisation des champs chimiques est nécessaire a la réalisation d’une simulation. Les don-
nées utilisées lors de cette procédure proviennent d’'un modele de chimie-transport global tel le
modele MOCAGE. De méme que le forcage des champs météorologiques est essentiel pour le réa-
lisme des simulations, celui des champs chimiques est requis pour obtenir des résultats réalistes.
Une procédure de prise en compte des champs chimiques globaux similaire a celle des sorties mé-
téorologiques des modeles globaux a donc été développée. Ainsi, 'information sur la répartition &
I’échelle synoptique des especes chimiques est introduite a l'initialisation, permettant par exemple la
prise en compte dans le modele de gradients méridiens de concentration. L’évolution des structures
synoptiques est introduite lors du forgage, autorisant ainsi la prise en compte dans la simulation

de la distribution a grande échelle des especes chimiques.

I1.5 Contributions au C-CATT-BRAMS

Lors de ma premiere année de ma these, j’ai contribué au développement du C-CATT-BRAMS
sur deux points. D’une part, j’ai choisi les cadastres d’émissions utilisés par le modele C-CATT-
BRAMS et j’ai effectué la mise en forme des fichiers pour le préprocesseur pour les émissions.
D’autre part, j’ai effectué la validation de Fast J pour les latitudes tropicales et j’ai procédé a la mise
a jour de ce code. J’ai également introduit dans ce code deux especes chimiques supplémentaires

nécessaires pour 'une des réactions de photodissociation présente dans le schéma chimique.

I1.5.1 Cadastres d’émissions

Les cadastres d’émissions sont fournis par des bases de données. De nouveaux cadastres sont
disponibles depuis quelques années, et ceux existants sont régulierement revus. Ainsi, la version
opérationnelle du modele CATT-BRAMS utilisait la base de données EDGAR, 2.0. Depuis, plusieurs
autres bases ont fait leur apparition, et EDGAR a été actualisée (version 2000£t3.2). Il a donc été
nécessaire de mettre a jour les données utilisées par le modele. Pour cela, j’ai choisi parmi les bases
de données disponibles celle qui répondait le mieux aux exigences suivantes :

— étre récente

— avoir une bonne résolution spatiale

— avoir une bonne résolution temporelle

— avoir un nombre d’especes chimiques suffisant pour le schéma chimique utilisé

I1.5.1.1 Choix des bases de données

On peut trouver quatre bases de données différentes, apportant chacune diverses informations,
et ayant chacune leur propre résolution spatiale et temporelle. Il a fallu choisir parmi les données
disponibles celles qui permettent d’obtenir les émissions les plus réalistes possibles. Les quatre bases

de données disponibles sont les suivantes :
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RETRO* (REanalysis of TROposheric chemical composition over the past 40 years)
— EDGAR? (Ensemble Database for Global Atmospheric Research)

— GEIA® (Global Emissions Inventory Activity)

— POET” (Present and future surface emissions of atmospheric compounds)

Leurs caractéristiques sont résumées dans le tableau I1.5.1.

Nom Résolution | Résolution Catégories Nombre
spatiale temporelle d’émissions d’especes
RETRO | 0,5°x0,5° mensuelle | anthropogéniques 27
feux de biomasse 27
EDGAR 1°x1° annuelle anthropogéniques 8
feux de biomasse 8
GEIA 1°x1° annuelle anthropogénique 16
saisonniere naturelles 3
POET 1°x1° annuelle anthropogénique 15
mensuelle | feux de biomasse 15
mensuelle naturelles 9

TAB. I1.5.1 — Résumé des caractéristiques des différentes bases de données.

La base de données la plus fine spatialement et temporellement est la base de données RETRO,
avec un résolution spatiale de 0.5° et une résolution temporelle mensuelle. De plus, le nombre
d’especes répertoriées est important. Ainsi, c’est cette base que nous utilisons pour les émissions
anthropiques. Pour les émissions liées aux feux de biomasse, nous n’avons pas modifié le modele
opérationnel, nous utilisons les données fournies par le modele 3SBEM. Pour les émissions naturelles,
seules les bases de données GEIA et POET fournissent des données. Nous avons opté pour la base

de données POET, plus récente que GEIA et détaillant d’avantage d’especes.

I1.5.2 Validation et mise a jour de Fast J

I1.5.2.1 Validation

Avant de coupler en ligne Fast J au modele météorologique et chimique, il est important de
vérifier la validité des taux de photolyse calculés, compte-tenu de l'utilisation du code Fast J « en
ligne » avec un modele méso-échelle et non avec un modele global de chimie-transport. Pour cela,
j’al utilisé le code de référence TUV qui utilise un pas fixe et fin pour la résolution de I’équation

de transfert radiatif et qui propose plusieurs schémas de résolution, allant de 2 a 32 flux.

Pour effectuer la validation, il est important de bien poser les conditions de comparaison, afin
que celles-ci mettent en évidence les différences dues a la méthode de résolution de I’équation de
transfert radiatif, et non aux données climatologiques & utilisées, ou encore au traitement des aé-
rosols et des hydrométéores. Dans Fast J, les données climatologiques ont une résolution spatiale
d’environ 10° par 10° et une résolution temporelle mensuelle. Ainsi, la région nous intéressant se

situant en Amérique du Sud et la période nous intéressant étant le mois de février, nous avons

4http ://nadir.nilu.no/retro/

Shttp ://www.mnp.nl/edgar/

Shttp ://www.geiacenter.org

"http ://www.aero.jussieu.fr/projet/ ACCENT /POET.php

8Les données climatologiques donnent la distribution verticale moyenne des principaux composés atmosphériques,
de la température et de la pression pour une région donnée et une période donnée.
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extrait de Fast J les données climatologiques correspondantes et nous les avons introduites dans
TUV. De cette maniere, les deux codes utilisent les méme données climatologiques. Pour nous af-
franchir des différences de traitement des aérosols et des hydrométéores entre les deux codes, nous
avons utilisé les conditions dites « de ciel clair » : sans aucun nuage ni aérosol. Les différences de
traitement des aérosols et des hydrométéores n’interviennent donc plus, nous permettant ainsi de

comparer directement la méthode de résolution.

Le choix des especes et des réactions est aussi trés important. En effet, le découpage du spectre
électromagnétique fait par Fast J peut avoir un impact important sur la valeur du taux de photolyse
pour une espece dont la section efficace varie fortement avec la longueur d’onde. Les especes choisies
doivent donc étre d’une part communes aux deux codes de calcul et d’autre part nous permettre
de parcourir plusieurs ordres de grandeur du taux de photolyse. Ce dernier point nous permet de
valider le comportement de Fast J pour des especes et des réactions de sensibilité différente au
rayonnement incident. Compte-tenu de ces contraintes, nous avons retenu les réactions suivantes,

au nombre de 14 :

CH3CHO +hv — CHs+ HCO (I1.5.1)
CH3COCHO +hvy — CHs+ HCO (I1.5.2)
Hy05 + hv 20H (I1.5.3)
HCHO + hv H+ HCO (I1.5.4)
HCHO + hv Hy 4+ CO (I1.5.5)
HNOs + hv OH + NO, (I1.5.6)
HNOy4 + hv HO; + NO;y (I1.5.7)
HONO + hv OH + NO (I1.5.8)
N2Os + hv NO3z + NO, (I1.5.9)
NO; + hv NO +O(®P) (11.5.10)

NO; + hv NO + 0, (IL.5.11)

NO3 + hv NO; +O(3P) (I11.5.12)

O3 + hv O+ O(3P) (I1.5.13)

O3 + hv 05+ O('D) (I1.5.14)

O(3P) est I'oxygene dans son état fondamental et O(* D) est I'oxygene dans un état excité. Contrai-

rement a TUV, Fast J fournit la somme des taux de photolyse de NOs.

Le taux de photolyse variant fortement & ’aube et & I’aurore, nous avons effectué le calcul sur 24
heures. Le résultat de Fast J étant un profil vertical de taux de photolyse et celui de TUV la valeur
de J a laltitude choisie, nous avons d’une part choisi le point de la grille de points disponible dans
Fast J le plus proche du lieu inclu dans le domaine de simulation et pour lequel nous disposons de
données. D’autre part, nous avons choisi deux altitudes représentatives de la portion d’atmosphere
que nous souhaitons simuler (au sol et & environ 15 km d’altitude). Ceci permet de s’assurer de

la validité du calcul pour des altitudes élevées pour lesquelles le flux incident peut changer pour
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Fic. I1.5.1 — Comparaison entre TUV (rouge) et Fast J (bleuw) pour HN O3 (J de l'ordre de 10~7 571,
a:ausoletb:al594 km) et NOs (J de lordre de 1071 s71, ¢ : au sol et d : a 15.94 km).
L’heure (heure TU ) est en abscisse et J (s=1) en ordonnée. Le calcul a été fait a une longitude de
-47.81°FE, ce qui induit une différence de 3 h12 mn entre ’heure TU et ’heure locale.

certaines longueurs d’onde.

Les résultats pour HNOs et NOs sont montrés sur la figure I1.5.1. Les valeurs de J fournies
par Fast J sont proches de celles calculées par TUV pour les deux ordres de grandeur extrémes
(107 57! pour HNO3 et 107! s7! pour NOj3). L’ordre de grandeur de J ne semble donc pas étre
une source d’erreur dans les calculs des taux de photolyse dans Fast J. L’évolution des taux de
photolyse au cours de la journée est également correctement reproduite. Ceci est illustré par I’en-
semble des figures fournies en annexe. En moyenne sur I’ensemble des tests effectués, le coefficient
de corrélation est de 0.99 au sol et a 15.94 km, indiquant une évolution journaliere correcte du

taux de photolyse calculé par Fast J.

Pour les deux altitudes utilisées, les résultats sont globalement satisfaisants, I’écart relatif moyen
sur une journée entre Fast J et TUV étant compris entre —11% et 30%. On peut toutefois noter
que D’écart relatif tend & étre un peu plus élevé a haute altitude. Les écarts relatifs au sol sont
situés entre —8% et 13% tandis que ceux & 15.94 km sont situés entre —11% et 30%, ce résultat

dépendant des réactions considérées.

Il existe cependant trois exceptions aux résultats donnés ci-dessus. Les valeurs de J fournies par
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Fast J pour les réactions de photolyse des molécules CHsCHQO, CH3COCHO et HNQO,4 s’écartent
notablement des valeurs calculées par TUV (d’au moins 50% pour 'une des altitudes et jusqu’a un
facteur 7) (figure I1.5.2).

Pour CH3C HQO, V'explication de ces écarts n’apparait pas clairement, ni dans les données de
I'TUPAC (International Union of Pure and Applied Chemistry, http ://www.iupac-kinetic.ch.cam.ac.uk)
ni dans I’évaluation du Jet Propulsion Laboratory (JPL, Sander et al. 2006). Il est possible qu’une
dépendance en pression de la section efficace de photodissociation prise en compte dans TUV et

non dans Fast J en soit a I'origine. Cette dépendance n’est pas indiquée dans les bases de données.

Les écarts observés pour C H3COCHO pourrait s’expliquer par la dépendance en pression des
rendements quantiques prise en compte dans Fast J. Ceci est appuyé par les données de 'TUPAC
datant de 2003 ainsi que par ’évaluation n°15 datant de 2006 du JPL.

Enfin, concernant la réaction de photolyse de HNQOy, les écarts observés entre Fast J et TUV
ont pour origine la section efficace. Il existe un domaine d’absorption pour les grandes longueurs
d’onde (au-dela de 600 nm) qui est bien pris en compte dans Fast J, mais pas dans TUV. L’éva-
luation de 2006 du JPL fait effectivement état d'une région d’absorption centrée sur 13105 cm™*
et d’autres nombres d’ondes inférieurs, et les commentaires donnés par I'TUPAC (datant de 2001)
évoquent également une zone d’absorption dans la partie visible du spectre électromagnétique. Les
différences observées sont maximales au sol car les longueurs d’onde mises en jeu sont parmi celles
que 'atmosphere transmet le mieux et prennent donc une importance relative plus grande que les
courtes longueurs d’onde. Une faible augmentation de la section efficace aux grandes longueurs
d’onde se traduira par une forte augmentation du taux de photolyse, comme le montrent les figures
11.5.2 e et I1.5.2 f. Pour vérifier la concordance des résultats de Fast J, la section efficace pour les
grandes longueurs d’onde a donc été prise nulle, comme pour TUV. En procédant ainsi, il apparait

que les valeurs de Fast J et de TUV sont tres proches (figure I1.5.3).

11.5.2.2 Mise a jour et ajouts

Les sections efficaces utilisées dans Fast J ont été mises a jour & partir de données de 'TUPAC
ou de Dévaluation du JPL. Etant donné que Fast J date de 'année 2002, seules les especes dont
les données sont plus récentes ont été mises & jour. Elles sont au nombre de trois : PAN (Péroxy-
Acétyle Nitrate), MEK (Methyl-Ethyle Ketone) et MGlxl (MethylGlyoxal).

La mise a jour est faite a partir d’outils fournis par les auteurs de Fast J. Elle se déroule de
la maniére suivante. Les données initiales (venant de 'TUPAC ou du JPL, de résolution allant de

L résolution correspondant & celle des données de flux

1 & 5 nm) sont interpolées tous les 10 em™
solaire utilisées par Fast J. Ces données interpolées sont ensuite moyennées sur les 18 bandes de
Fast J en deux étapes : d’abord sur les 77 bandes spectrales du modele de 'UCI (University of
California, Irvine), puis sur les 18 bandes de Fast J. La figure I1.5.4 montre les résultats obtenus

pour les trois especes mises a jour.

Compte-tenu des especes utilisées dans le schéma chimique RACM, il a fallu ajouter dans Fast

J les espéces nécessaires pour le calcul du taux de photolyse des nitrates organiques. Pour faire ce
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L’heure (heure TU) est en abscisse et J (s=1) en ordonnée. La différence entre Iheure TU et

Uheure locale est la méme que sur la figure I1.5.1.
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la section efficace utilisée par Fast J (a : au sol et b : & 15.94 km). L’heure (heure TU) est en
abscisse et J (s71) en ordonnée. La différence entre ’heure TU et I’heure locale est la méme que
sur la figure 11.5.1.

calcul, les especes i-propylnitrate et n-propylnitrate ont été utilisées, comme suggéré dans Stockwell
et al. (1997). Connaissant le taux de photolyse pour ces deux especes, celui des nitrates organiques

peut étre calculé de la fagon suivante :
Jonir = 0.2 % Jn—pn + 0.8 % Ji—pn (11515)

ou J est le taux de photolyse et ou ONIT signifie « Organic NITrate » et n — pn et ¢ — pn

respectivement n-propylnitrate et i-propylnitrate.
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le PAN (a :250 K et b : 298 K ), le MEK (c) et le MGlzl (d) en fonction des bandes spectrales de

Fast J.
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L’exploitation des résultats d’un modeéle météorologique avec ou sans transport de traceurs ou
chimie passe nécessairement par la comparaison a des mesures. Cela permet de valider le comporte-
ment du modele a ’endroit et a I'instant des mesures avant d’étendre I'exploitation de ces résultats
a I'’ensemble du domaine couvert et sur toute la durée de la simulation. Cependant, utiliser des
données requiert une connaissance suffisante de leur qualité et de leurs biais éventuels liés a la
méthode de mesure employée. La prise en compte de la qualité des données pour l'interprétation
des résultats est en effet un probléme important (on peut par exemple citer les travaux de Gaffen
et al., 2000). Je détaille ici les données utilisées au cours de ma theése. Ces données proviennent
de la campagne coordonnée de 2004 des projets HIBISCUS, TROCCINOX et TROCCIBRAS et

d’instruments satellitaires.

III.1 Mesures de la campagne coordonnée de 2004
HIBISCUS-TROCCINOX-TROCCIBRAS

Lors de la période convective de I'année 2004, une campagne de mesures coordonnée au Brésil
a été réalisée pendant les mois de février et mars dans le cadre de trois projets. Les trois projets
sont HIBISCUS, TROCCINOX (TROpical Convection, Cirrus and Nitrogen OXides experiment)
et TROCCIBRAS (TROpical Convection and Clrrus experiment BRAsil).

IT1.1.1 Mesures HIBISCUS

L’objectif général du projet HIBISCUS! (2004-2005, Pommereau et al., 2007) était I’étude de la
dynamique, de la microphysique et des processus radiatifs et chimiques dans la haute troposphére
et la basse stratosphere tropicale (UTLS) liées a la convection profonde. De maniere plus détaillée
les objectifs étaient :

— étudier le tranport vertical et horizontal dans 'UTLS,

— vérifier la qualité des analyses météorologiques globales opérationnelles pour les tropiques

(température et vent),

— étudier les mécanismes controlant la quantité de vapeur d’eau atteignant la stratosphere,

— étudier 'impact des polluants transportés sur la chimie des especes actives a courte durée de

vie,

— étudier I'impact des aérosols sur la formation des cirrus sub-visibles a la tropopause et leur

impact sur la chimie et le bilan radiatif,

— valider les mesures de concentration par satellite (ODIN, ESA-ENVISAT, NASA-SAGE III).
HIBISCUS est un projet européen comportant une partie mesures (campagnes ballons et satellite)

et une partie modélisation.

Au cours de cette campagne, le spectrometre pu-SDLA (Durry & Mégie, 1999, 2000; Durry
et al., 2004) a été lancé sous-ballon depuis Bauru pour mesurer les concentration en eau, méthane
et dioxyde de carbone dans la troposphere et la basse stratosphere tropicale. L’instrument p-SDLA
utilise trois diodes laser InGaAs émettant dans le proche infra-rouge respectivement a 1.39 um
(H20), 1.60 um (CO3) et 1.65 um (CHy). Ces diodes sont reliées par fibre optique & une cellule

multi-passages ouverte sur ’atmosphere et qui fourni un parcour optique de 28 m. Les concentra-

Lwww.aerov.jussieu.fr/projet /HIBISCUS
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tions sont déduites en utilisant la loi de Beer-Lambert, la pression et la température in situ et le
modele moleculaire adéquat (Durry & Mégie, 1999). Concernant la vapeur d’eau, u-SLA possede
une dynamique de mesure de quatre ordre de grandeur d’amplitude, ce qui lui permet de mesurer
continiment l’eau dans la troposphere et dans la basse stratosphere malgré les fortes disparités
de concentration entre ces deux régions de I’atmosphere (Durry & Mégie, 2000). Le rapport de
mélange en vapeur d’eau est déduit du spectre d’absorption en ajustant une fonction a la raie
moléculaire complete grace a la méthode des moindres carrés non-linéaire et grace aux parametres
moléculaires révisés par Parvitte et al. (2002) et Durry & Hauchecorne (2005). L’incertitude de
mesure sur la concentration en eau s’étend de 5 & 10%. Pour le vol utilisé dans cette theése (le vol
SF2), la résolution temporelle de I'instrument pour la vapeur d’eau était d’une mesure par seconde.
Les mesures de vapeur d’eau ont été effectuées durant la nuit lors de la descente lente de la nacelle
afin d’éviter de polluer les mesures par le dégazage de I'envelope du ballon (Durry & Mégie, 2000;
Durry et al., 2004). Les données sur la vapeur d’eau dans la moyenne troposphere ont été obtenues

sous parachute apres largage de la nacelle (Durry et al., 2004).

Dans le cadre de cette campagne, des sondes ozones ont également été lancées régulierement
depuis Bauru entre le 10 et le 24 février. Ces sondes sont constituées de cellules & solution électrochi-
mique standart. Elles utilisent 3 mml de solution K I-cathode & 1% pour estimer la concentration

en ozone avec une précision de l'ordre de 5% (Komhyr et al., 1995).

I11.1.2 Mesures TROCCINOX

L’objectif du projet européen TROCCINOX? (2004-2005) est d’améliorer nos connaissances
générales sur les NOx produits par les éclairs : quantifier la quantité de NO, produite au cours
des orages tropicaux et la comparer aux quantités de NO, émises par les autres sources afin de
quantifier son impact & 1’échelle global (Huntrieser et al., 2008). L’autre principal sujet d’étude
du projet concerne le transport de gaz trace dont la vapeur d’eau et de particules de glace ou
d’aérosols dans la haute troposphere et la basse stratosphere par la convection profonde tropicale
et par les ascendances de grande échelle. Pour mener a bien ces objectifs, des mesures a différentes
échelles spatiales ont été faites, ainsi que des simulations numériques des phénomenes observés afin
d’améliorer notre compréhension de ces processus et de quantifier leur impact a I’échelle locale

comme a 1’échelle globale.

Les principales mesures effectuées lors des campagnes du projet TROCCINOX sont aéropor-
tées. Pour la campagne de 2004, seul le Falcon (avion allemand de la DLR) était disponible. Les
grandeurs météorologiques mesurées sont principalement la température, la vitesse et la direction
du vent et '’humidité spécifique. D’autres grandeurs sont également mesurées (concentration en
CO, en NO,, quantité d’aérosols par exemple). Dans le cadre de la campagne TROCCINOX, 1’ob-
jectif prioritaire étant ’étude de la production de NO, par les éclairs lors des orages tropicaux,
les paliers suivis par le Falcon étaient majoritairement a une altitude située entre 10 et 12 km et
traversaient régulierement les sorties de nuages convectifs (Huntrieser et al., 1998; Holler et al.,
1999; Huntrieser et al., 2002).

Les mesures faites a l'aide des instruments embarqués a bord du Falcon sont recensées sur la

2www.pa.op.dlr.de/troccinox
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figure IT1.1.1 (a). Les 14 trajectoires que nous avons utilisées sont montrées sur la figure I111.1.1 (b),
le tableau III.1.1 donnant un résumé des conditions rencontrées lors de ces vols. Les instruments
embarqués a bord du Falcon sont capables d’effectuer des mesures avec une haute résolution tem-
porelle (entre 1 et 5 s de temps d’intégration). Les mesures que nous avons utilisées sont effectuées
toutes les secondes. La vitesse moyenne de avion étant d’environ 190 m/s au sein des masses d’air,

cela assure également une résolution spatiale fine, de 'ordre de 200 m.

TROCCINOX Falcon Payload Configuration
" | Meteorological CN-Cascade H,O-Dial Ozone,
Measurements Aerosoals, HO CO, CO,

PCASP
Aerosols

Lyman-c.
H,0

Photoloysis
of NO,

IMFSSP-300
Acrosols

’ NO, NOy ‘

a
Falcon flights trajectories from 13/02/04 to 10/03/04

i oz-zs-1721

o307 1118
[ 0a-10-1820

Fia. II1.1.1 — Instruments embarqués a bord de l’avion Falcon du DLR (a, image du site internet
de TROCCINOX) et projection au sol des trajectoires suivies par le Falcon lors des wvols de la
campagne de 2004 et dont nous avons utilisé les données (b).
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L’incertitude typique sur les mesures utilisées est de I'ordre de 10%, en particulier pour les
mesures de la concentration en monoxyde de carbone, mesurée par fluorescence (Gerbig et al.,
1999; Baehr et al., 2003; Huntrieser et al., 2005). Les mesures météorologiques de température, de
vitesse et direction du vent et d’humidité sont fournies par I'instrumentation de référence du Falcon
(Schumann et al., 1995). L’humidité est mesurée a ’aide de trois instruments (miroir & température
du point de rosée, un capteur capacitif et un instrument de mesure par absorption Lyman Alpha)

et n’est pas fournie si I'incertitude de mesure dépasse 30%.

IT1.1.3 Mesures TroCCiBras

Le principal objectif de la campagne TroCCiBras® était d’obtenir de nombreuses mesures cou-
vrant l’ensemble de la troposphere et la basses stratosphere afin de répondre aux besoins des
instituts de recherche brésiliens. Ces mesures contribuent a ’amélioration de la connaissance géné-
rale de ’atmosphere au-dessus de ’état de Sao Paulo et permettent d’atteindre les deux objectifs
principaux de la campagne TroCCiBras : la validation des mesures satellitaires et 'amélioration
des méthodes employées en prévision météorologique opérationnelle. En particulier, les données
recueillies ont permis de tester le BATTRAM (Brazilian Atmospheric Tracer Transport Model),
I'une des premieres versions du CATT-BRAMS.

Les radio-sondages que nous avons utilisés ont été lancés depuis Bauru (22°18°54”S et 49°03’39”0)
au Brésil. Etant lancés dans le cadre de la campagne TroCCiBras, leur fréquence est plus élevée que
celle des radio-sondages opérationnels (toutes les 6 heures environ). Il est & noter qu’ils n’ont pas
été assimilés dans les analyses que nous avons utilisées. Les instruments de mesures sont placés sous
un ballon et I’ensemble est ensuite laché dans I'atmosphere. Les mesures effectuées sont la pression,
la température, 'humidité et la force et la direction du vent (radio-sondages de type PTU-v). Les
radio-sondages lancés depuis Bauru sont des sondes de type VAISALA RS80-A . Avec une vitesse
d’ascension moyenne d’environ 5 m/s et une mesure toutes les 10 s, la résolution verticale primaire
est d'une cinquantaine de metres. Cependant, pour certaines mesures, le temps de réponse est long,
dégradant la résolution verticale réelle des mesures effectuées. C’est en particulier le cas du capteur

d’humidité dont le temps de réponse augmente fortement avec I'altitude.

Les mesures de pression, de température, de vitesse et de direction du vent ont une bonne
précision. En revanche, les mesures d’humidité faites avec une sonde RS80-A dans la moyenne et
haute troposphére ne sont pas de trés bonne qualité avec un biais sec connu (Miloshevich et al.,
2001; Wang et al., 2002; Turner et al., 2003; Miloshevich et al., 2003). En effet, le calcul de ’humidité
a partir de la mesure brute du capteur suppose une variation linéaire avec la température de la
réponse du capteur, ce qui est faux. Cela induit un biais important s’accentuant avec l'altitude.
D’autre part, il a été montré (Eden & Jones, 2004) que le capteur répond mal lorsque ’humidité
relative de la masse d’air qu’il sonde est inférieure & environ 10%. En conséquence, si 1’on exploite
les mesures faites en moyenne et haute troposphére par des radio-sondages utilisant ce capteur, il
existe plusieurs corrections possibles et partielles du biais (Leiterer et al., 2000; Miloshevich et al.,
2001; Wang et al., 2002) & appliquer aux mesures en fonction des données disponibles et il est

préférable de filtrer les valeurs d’humidité relative inférieures ou égales & 10%.

3www.ipmet.unesp.br/troccibras

4http ://www.vaisala.com/weather/products/soundingequipment /radiosondes /rs80
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II1.2 Produits satellitaires

Afin de valider la simulation sur de plus grandes échelles spatio-temporelles, nous avons utilisé
les produits satellitaires de TRMM et de GPCP pour les précipitations accumulées et les mesures de
Pinstrument MOPITT & bord du satellite TERRA de la NASA pour la concentration en monoxyde

de carbone.

II1.2.1 Taux de précipitations de TRMM et de GPCP

Le produit de TRMM?® que nous avons utilisé est le produit 3B42 (Huffman et al., 2007). Ce
produit est une combinaison des estimations du radiometre micro-onde TMI de TRMM complétées
spatialement par des estimations basées sur des mesures de radiances infrarouge de plusieurs autres
satellites. Cette combinaison permet de fournir des champs de taux de pluie accumulée en surface

toutes les trois heures sur une grille de 0.25° de longitude et de 0.25° de latitude dans la zone
50°S-50°N.

Les données provenant de GPCP® utilisent les estimations satellites de précipitations faites &
partir de mesures infrarouge et micro-ondes de plusieurs satellites et de mesures in-situ récoltées par
des stations de surface (Huffman et al., 2001; Adler et al., 2003). La résolution des produits GPCP
est plus grossiere que celle des produits TRMM : la résolution spatiale est de 1° et la résolution

temporelle journaliere.

I11.2.2 Mesures de la concentration en monoxyde de carbone par MO-
PITT

Les données satellites disponibles pour la période de simulation (février et mars 2004) et pour
la tropospheére proviennent de l'instrument MOPITT (Measurement of the Pollution In The Tro-
posphere) embarqué & bord du satellite TERRA de la NASA (Pan et al., 1998; Emmons et al.,
2003; Deeter et al., 2003; Emmons et al., 2004; Deeter et al., 2007; Emmons et al., 2007).

L’instrument MOPITT mesure au nadir la radiance sur plusieurs canaux pour connaitre la
concentration en CO intégrée sur la colonne d’atmosphere (Pan et al., 1998; Deeter et al., 2003)
. Pour déconvoluer cette mesure et retrouver la concentration sur plusieurs niveaux verticaux,
un profil a priori est utilisé. Ce profil est issu d’une moyenne globale annuelle calculée a partir
de mesures aéroportées et de sorties de modeles de chimie-transport (Deeter et al., 2003). Dans la
procédure d’inversion, on s’assure en utilisant ce profil a priori que les variations spatio-temporelles
observées par MOPITT ne viennent pas du profil a priori, mais de variations réelles mesurées par
I'instrument (Deeter et al., 2003).

Les méthodes de mesures et d’inversion utilisées par MOPITT permettent de connaitre la
concentration de CO sur 7 niveaux de pression qui ne sont pas totalement indépendants les uns
des autres. Cette dépendance d’un niveau aux autres niveaux, qui n’existe pas dans les mesures in
situ, doit étre ajoutée a ces mesures afin de pouvoir faire une comparaison objective entre les me-
sures de MOPITT et d’autres mesures (Pan et al., 1998; Deeter et al., 2003; Emmons et al., 2004).

Shttp ://trmm.gsfc.nasa.gov/
Shttp ://cics.umd.edu
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Pour cela, des noyaux de pondération sont fournis avec les données de MOPITT et doivent étre
appliqués aux mesures in situ. La forme et ’'amplitude de ces noyaux de pondération dépendent du
contraste de température entre la surface et 'air et de I’émissivité de la surface, ce qui induit de
fortes variations spatio-temporelles (différences entre les continents et les océans, entre le jour et
la nuit) (Deeter et al., 2003; Emmons et al., 2004). Cette dépendance a la température de surface
induit également des conditions spécifiques pour lesquelles les mesures ne sont pas possibles : dans
les zones ou sont présents d’épais panaches de fumée ou qui sont fortement nuageuses. De plus, le
satellite TERRA est défilant. C’est pour ces raisons (mesures en ciel clair et orbite défilante du

satellite) que les produits journaliers et mensuels de MOPITT comportent des zones sans données.

Les incertitudes sur les concentrations mesurées par MOPITT sont d’environ 20% dans la zone
intertropicale et pour les pressions inférieures & 500 hPa (Emmons et al., 2004). Elles sont plus
fortes pour les pressions supérieures (basse tropospheére), pouvant atteindre 50%, notamment pour

le niveau & la surface (1000 hPa) qu'il est préférable de ne pas utiliser.
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IV.1 Objectifs scientifiques

Cette premiere étude porte sur 'impact dynamique de la convection sur la répartition du mo-
noxyde de carbone en saison des pluies & I'aide du modele CATT-BRAMS. L’'impact dynamique de
la convection doit étre étudié car il détermine grandement 1’évolution chimique au sein et a proxi-
mité de la convection. En effet, selon les paramétrisations utilisées, la hauteur d’injection, I’étendue
horizontale de la colonne convective et la vitesse verticale maximale atteinte varient, influencant
ainsi la quantité d’especes emportée et les réactions chimiques entre ces especes et la masse d’air
au sein de laquelle elles sont injectées. Cette étude permet donc de détailler 'impact dynamique
de la convection telle qu’elle est représentée dans le CATT-BRAMS et permet également la vérifi-
cation de la bonne représentation du transport de traceurs dans le modele en période convective.
C’est cette méme représentation du transport des especes qui est utilisée dans le nouveau modele
avec chimie C-CATT-BRAMS. Enfin, ces travaux viennent compléter ceux menés par Freitas et al.
(2007) et Longo et al. (2007) montrant que le modeéle CATT-BRAMS est capable de généralement
bien reproduire la répartition verticale de monoxyde de carbone en saison seche. Ce modele est

utilisé opérationnellement pour la prédiction de la qualité de I’air en Amérique du Sud.

Dans leur étude, Freitas et al. (2007) présentent les principales caractéristiques du modele
CATT-BRAMS et évaluent ses performances sur une simulation des mois d’aott, de septembre
et d’octobre 2002. La configuration utilisée est la suivante : deux grilles sont imbriquées et ont
une résolution horizontale de 140 km (grille 1) et de 35 km (grille 2). Le sommet du modele est
a 23 km avec 42 niveaux verticaux avec 150 m d’épaisseur pour la premiere couche et 850 m
d’épaisseur maximale pour une couche. Les niveaux verticaux sont identiques sur les deux grilles.
La durée de la simulation est de 135 jours a partir du 15 juillet 2002, qui inclut 15 jours de spinup.
Freitas et al. (2007) comparent les résultats du modele aux données acquises durant cette période
au cours de la campagne de mesures Large scale Biosphere-Atmosphere (LBA) - Smoke Aerosols,
Clouds, rainfall and Climate (SMOCC) et Radiation, Cloud and Climate interactions (RaCCl)
(http ://lba.cptec.inpe.br, Andreae et al. 2004). Les résultats météorologiques (température, rap-
port de mélange en vapeur d’eau, vent zonal et vent méridien) sont comparés & une série d’environ
6 radio-sondages par jour lancés depuis deux sites distants d’environ 80 km (soit environ 200
radio-sondages par site). Les auteurs montrent que ’accord entre le modele et les données est bon
statistiquement sur les trois mois de simulation. La comparaison entre les précipitations simulées
et observées est ensuite faite. Les données de précipitations utilisées sont les données de GPCP.
Les auteurs montrent qu’en moyenne sur trois mois les précipitations simulées sont en bon accord
avec les précipitations observées. Ensuite, la concentration en monoxyde de carbone simulée est
comparée aux mesures d’une station de surface, aux mesures aéroportées effectuées lors de 16 vols
ainsi qu’aux données provenant de I'instrument MOPITT & bord du satellite TERRA de la NASA.
Pour la période simulée, les principales sources de CO et d’aérosols sont les feux de biomasse. L’effet
« plume-rise » associé constitue le principal processus de transport vertical. Il est montré que les
valeurs instantanées du modele a 12 :00 UTC sont en bon accord avec les moyennes journalieres
centrées sur 12 :00 UTC des mesures de la station de surface. Pour cette comparaison, les aérosols
simulés sont comparés de la méme maniére aux mesures de la station de surface et sont également
en bon accord avec les moyennes journalieres des mesures. Les mesures aéroportées utilisées ont
été acquises durant la campagne LBA SMOCC/RaCCl. L’altitude maximale atteinte au cours de

ces vols est de 5 km. Il est montré que les profils verticaux moyens obtenus a partir du modele sont
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cohérents avec les profils verticaux moyens et 1’écart-type obtenus a partir des mesures aéroportés
vol par vol et en moyenne sur tous les vols. La comparaison entre la concentration en monoxyde de
carbone simulée et celle observée par MOPITT montre qu’au dessus de 500 hPa le biais normalisé
est compris entre —20% et 20% environ et est plus important pour les niveaux inférieurs, I’aug-
mentation du biais normalisé & ces niveaux provenant a la fois des observation de MOPITT et du
modele. Les auteurs présentent ensuite deux cas d’étude avec de fortes émissions et du transport a
distance pour lesquels 'accord entre le modele et les observations satellites est bon. Freitas et al.
(2007) concluent que le CATT-BRAMS reproduit de maniere réaliste le transport de traceurs a
I’échelle synoptique et régionale. La capacité du modele a reproduire la distribution verticale des

traceurs montre que la paramétrisation des processus de transport sous-maille est fiable.

Longo et al. (2007) présentent plus en détails le modele de calcul des émissions de feux de bio-
masse 3BEM (émissions obtenues & partir de données satellitaires, voir la partie 11.3.1), comparent
les résultats obtenus avec les émissions issues de ce modele sur la grille 2 avec 35 km de résolution
aux résultats obtenus avec les inventaires d’émission de feux de biomasse ’EDGAR (2.5° de résolu-
tion spatiale) et de Duncan et al. (2003) (1° de résolution spatiale) et testent également 'impact de
leffet « plume-rise » sur la répartition du monoxyde de carbone. La configuration utilisée pour les
grilles de calcul est identique a celle utilisée par Freitas et al. (2007). Longo et al. (2007) montrent, &
travers la comparaison entre les valeurs moyennes journalieres de la concentration de monoxyde de
carbone mesurée a la surface et la valeur instantanée de la concentration simulée, que la variabilité
temporelle ainsi que les valeurs de la concentration sont en meilleur accord avec les observations
lorsque les émissions issues du modele 3BEM sont utilisées. Les auteurs comparent également les
résultats de la simulation avec les données aéroportées et montrent que la variabilité journaliere et
la concentration simulées sont en meilleur accord avec les mesures en utilisant le modele d’émission
3BEM plutot que les deux autres cadastres d’émissions. De plus, les auteurs montrent que 1'utili-
sation de l'effet « plume-rise » améliore les résultats, notamment avec I'obtention dans la couche
limite de quantités de CO plus réalistes que dans la simulation de référence. Lors de la comparai-
son aux données de MOPITT pour les niveaux de pression 700, 500 et 250 hPa et pour les mois
d’aotit et d’octobre 2002, un meilleur accord est obtenu entre les résultats du modele et les don-
nées en utilisant les émissions issues du modele 3BEM. Dans leur conclusion, Longo et al. (2007)
mettent en avant la nécessité d’une bonne résolution temporelle des émissions pour les études faites
soit a I’échelle locale ou régionale, soit sur des éveénements de transport a grande échelle particulie-

rement intenses et isolés, résolution qu’apporte l’approche choisie dans le modele d’émission 3BEM.

Pour compléter les travaux de Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007) qui ont étudié la
répartition du monoxyde de carbone dans les basses couches en saison seéche, nous nous intéressons
a la saison humide et aux altitudes allant jusqu’a la haute troposphére (jusqu’a 13 km environ,
altitude maximale atteinte au cours des vols du Falcon effectués lors de la campagne de mesures
TROCCINOX). En effet, en période humide, la convection est treés active, contrairement a la saison
seche, et permet un transport important des émissions de surface dans la haute troposphere. Ceci
explique également la différence entre les altitudes typiques choisies pour les mesures aéroportées :
en saison seche les émissions restent confinées aux basses couches du fait de la tres faible activité
convective, justifiant ainsi des mesures a basse altitude, tandis qu’en saison humide les émissions
sont emportées jusque dans la haute troposphere par la convection, justifiant des mesures a de plus

hautes altitudes. La simulation de référence que nous avons réalisée inclut ’ensemble des processus
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dynamiques (en particulier les convections profonde et restreinte et leffet « plume-rise »), utilise
les cadastres d’émissions les plus précis (celui de RETRO revu pour les grandes villes d’Amérique
du Sud dans le cadre de travaux réalisés au CPTEC, projet SAEMC (South American Emissions,
Megacities and Climate) et les émissions issues du modele 3BEM pour les feux de biomasse) et
prend en compte un temps de vie du monoxyde de carbone qui est fonction de la pression et de
la température et qui est de deux mois en moyenne. Cette simulation de référence utilise donc la

configuration la plus réaliste possible.

Des tests de sensibilité ont également été réalisés afin de vérifier I'impact des hypotheses faites
ou des incertitudes des données utilisées dans la simulation sur les résultats obtenus. En effet, nous
introduisons dans le modeéle un champ d’initialisation de monoxyde de carbone, des données sur les
émissions (cadastres et cycles hebdomadaires et/ou journaliers) et un temps de vie pour le traceur

CO qui comportent une incertitude dont 'impact sur les résultats de la simulation doit étre analysé.

Afin d’étudier I'impact de la convection sur la distribution de la concentration de monoxyde
de carbone, des tests sans transport convectif pour les traceurs sont réalisés. Pour chaque test,
I'un des transports convectifs paramétrisés (convection profonde, convection peu profonde et effet
« plume-rise ») est omis, permettant ainsi par différence avec la simulation de référence d’analyser
son role. Mes contributions concernent d’une part 'analyse des résultats et leur interprétation, et
leur obtention d’autre part, en particulier le traitement statistique des données et des sorties des

simulations.

IV.2 Caractéristiques générales des simulations

Cette étude ayant en particulier pour objectif de compléter ’évaluation du CATT-BRAMS
réalisée en période seche par Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007), nous avons utilisé la confi-
guration opérationnelle du CATT-BRAMS & ’exception de la localisation des grilles horizontales
et leurs résolutions horizontales. Les trois grilles du CATT-BRAMS a 150, 30 et 15 km de réso-
lution horizontale ont été remplacées par deux grilles de 50 et 12.5 km de résolution horizontale,
qui restent tres proches des résolutions opérationnelles. Ces grilles ont été positionnées de maniere
a permettre une comparaison optimale avec les mesures de validation choisies. La configuration
opérationnelle du modele utilise en initialisation et pour forcage aux limites les analyses du CP-
TEC qui culminent dans la basse stratosphere. Le sommet du CATT-BRAMS est donc limitée a
20 km environ. Pour évaluer les résultats du CATT-BRAMS pour le CO, nous avons choisi d’utili-
ser les données aéroportées du Falcon recueillies pendant la campagne TROCCINOX de février et
mars 2004, les mesures du Geophysica n’étant ni disponibles pour cette période, ni utilisables dans
la configuration de grilles puisque 'altitude de croisiere du Geophysica est proche de la couche
d’amortissement du modele. La campagne de 2004 a également été choisie parce qu’elle était plus
étalée dans le temps que la campagne de 2005 avec plus de vols permettant d’avoir un plus large
jeu de données de comparaison. Nous donnons ici les caractéristiques communes a toutes les simu-
lations que nous avons effectuées a 'aide du modele CATT-BRAMS. Ces caractéristiques sont la
période simulée, les résolutions spatiales et temporelles, les champs météorologiques utilisés pour

I'initialisation et le for¢age aux limites du modele ainsi que les paramétrisations utilisées.
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IV.2.1 Période simulée

Nous avons choisi le mois de février 2004 et la premiere moitié du mois de mars au coeur de
la saison convective au Brésil. Au cours de cette période, plusieurs systémes convectifs ont pu étre
observés lors des campagnes TROCCINOX, TROCCIBRAS et HIBISCUS. La simulation s’étend

du 1¢* février au 15 mars 2004 et comprend une période de spinup s’étendant du 1" au 10 février.

IV.2.2 Résolutions spatiale et temporelle

Pour les simulations, nous utilisons deux grilles imbriquées dont les champs de topographie
sont montrés sur la figure IV.2.1. Ces grilles ont les mémes niveaux verticaux, au nombre de 35.
Ceux-ci s’étendent du sol jusqu’a 21 km d’altitude, la couche d’amortissement s’étendant de 15 km
jusqu’au sommet du domaine. L’épaisseur de la premiere couche est de 150 m et 1’épaisseur maxi-
male fixée pour une couche est de 900 m, atteinte a partir d’environ 9 km d’altitude. Ces niveaux
correspondent & la configuration opérationnelle du modele utilisée au CPTEC. Freitas et al. (2007)
et Longo et al. (2007) utilisent des niveaux verticaux légérement différents afin de mieux détailler

les basses couches de I'atmosphere.

La grille 1 couvre la majeure partie de I’Amérique du Sud, nous permettant ainsi de prendre en
compte ’ensemble des émissions au-dessus de ce continent. Elle s’étend en latitude de —35 a 12°N
et en longitude de —86 & —24°E, avec une résolution en x (suivant la longitude) et en y (suivant
la latitude) de 50 km. Le champ de topographie utilisé sur cette grille est montré sur la figure
IV.2.1 (a). Le relief y est prononcé du fait de la présence des Andes, visibles sur la cote ouest de

I’Amérique du Sud. Le pas de temps sur cette grille est de 60 s.

La grille 2 a été choisie de maniere a couvrir le domaine parcouru par le Falcon lors de la
campagne TROCCINOX 2004. Elle s’étend de —29 a —11°N en latitude et de —54 a —37°E en
longitude, avec une résolution en x et en y de 12.5 km. La topographie utilisée sur cette grille est
montrée sur la figure IV.2.1 (b). Le relief y est moins prononcé que sur la grille 1 puisque les Andes
n’y sont pas présentes, mais reste cependant important puisque des sommets culminant a plus de
1200 m d’altitude sont présents. Le pas de temps sur cette grille est de 20 s. Sur la grille 2, comme

sur la grille 1, I'archivage des sorties du modele est fait a une fréquence horaire.
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Fi1c. IV.2.1 — Champ de topographie (en métres) utilisé sur la grille 1 (a) et sur la grille 2 (b) lors
de la simulation. La grille 2 est imbriquée dans la grille 1.
IV.2.3 Initialisation des champs météorologiques et forcage

Les champs de grande échelle utilisés pour la simulation de référence et pour les tests de sen-
sibilité proviennent du modele global du CPTEC utilisé en configuration T126L28 (102 km de
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résolution horizontale & I’équateur et 28 niveaux verticaux). A ces sorties du modele global sont
assimilées dans le CATT-BRAMS les données accessibles opérationnellement (radio-sondages, me-
sures de stations de surface par exemple) par la méthode 4DDA. Les analyses ainsi obtenues sont
utilisées pour Dinitialisation des champs météorologiques (pression, température, humidité spéci-
fique et vent horizontal) ainsi que pour le forgage aux bords du domaine au cours de la simulation

et sont similaires a celles utilisées par Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007).

IV.2.4 Paramétrisations utilisées

La paramétrisation radiative utilisée est CARMA. Comme expliqué dans la partie 11.2.3.2, elle
permet la prise en compte de 'impact des aérosols sur le bilan radiatif. Dans le modele, les aéro-
sols sont émis uniquement par les feux de biomasse. Bien que ces derniers soient nettement moins
nombreux en saison humide qu’en saison seche, leur nombre ainsi que la quantité d’aérosols émis

ne sont pas pour autant négligeables.

Pour la paramétrisation de la convection, nous avons utilisé le schéma de Grell & Dévényi (2002)
pour la convection profonde et le schéma de Grell et al. (1994) pour la convection restreinte. Dans
ces schémas, le diamétre maximum d’un nuage est d’environ 10 km. Ce diameétre maximum reste
inférieur & la résolution des deux grilles du modele. Ces schémas sont donc compatibles avec les

résolutions utilisées.

Comme cela a été vu, le schéma de Grell & Dévényi (2002) pour la convection profonde laisse
le choix entre plusieurs fermetures : AS (Arakawa-Schubert), SC (de type Fritsch-Chappel ou
Kain-Fritsch), GR (Grell), LO (« Low level Omega »), MC (« Moisture Convergence ») et « en-
semble » qui détermine statistiquement la redistribution la plus probable de chaleur, d’humidité
et des masses d’air a partir des résultats fournis par les autres fermetures. Celle que nous avons
utilisée est MC, puisque c’est elle qui a donné les meilleurs résultats sur les taux précipitants par
rapport aux observations de TRMM et de GPCP montrées sur la figure IV.2.2. Les résultats de
ces tests sont illustrés sur les figures IV.2.3 pour AS et SC, IV.2.4 pour EN et GR et IV.2.5 pour
LO et MC. Pour ces tests, nous avons simulé 15 jours du 1°* au 15 février avec une seule grille en

utilisant chacune des fermetures disponibles.

Avec les fermeture AS et SC, on constate la présence d’artéfacts dans les coins nord-est et
nord-ouest du domaine. La position de ces artéfacts en bord de grille et le long de 'ITCZ (bande
de précipitation le long de I’équateur météorologique) suggere un défaut dans la gestion par le
modele de l'intersection entre le bord du domaine et 'ITCZ. La fermeture « ensemble » combinant
statistiquement les résultats des autres fermetures, on retrouve dans les précipitations simulées
des défauts similaires a celles obtenues avec les fermetures AS et SC. La fermeture GR donne des
résultats cohérents avec les observations. Les précipitations sont plus faibles dans ’ensemble par
rapport aux autres fermetures et les principales structures sont reproduites. Les précipitations ob-
tenues avec la fermeture LO sont les plus faibles. On peut noter une sensibilité au relief des Andes
plus grande avec les fermetures LO et MC. Les précipitations obtenues avec cette derniere sont
plus importantes et les branches majeures de précipitations sont plus marquées que dans les autres

fermetures. Pour ces deux fermetures, les précipitations au-dessus du bassin amazonien sont moins
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marquées qu’avec la fermeture GR.

Dans cette étude, c’est la fermeture MC qui a été choisie car elle donne le meilleur accord avec
les données de TRMM et de GPCP. En effet, les précipitations sont plus importantes au milieu des
terres et la bande de précipitations liée & la SACZ (orientée nord-ouest - sud-est entre 1’équateur
et -35°N environ) est mieux reproduite. Ce dernier point est le plus important pour cette étude car
c’est le long de cette zone de convergence que les comparaisons sont faites sur la grille 2. Il est a
noter que ce n’est pas la fermeture utilisée opérationnellement au CPTEC (Freitas et al. 2007 et

Longo et al. 2007) qui est la fermeture « ensemble ».

Dans la version opérationnelle du modele, la diffusion pour les traceurs est significativement
plus faible que pour les autres scalaires afin d’éviter un lissage trop important des champs de
traceurs. Pour les simulations présentées dans ce chapitre, la méme diffusion a été appliquée a tous
les scalaires, la réduction de la diffusion pour les traceurs menant a des oscillations numériques

irréalistes.
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F1a. IV.2.2 — Précipitations accumulées a la surface (en mm,) entre le 1°" et le 15 février estimées
a partir des observations de TRMM (a) et de GPCP (b). La résolution des données de TRMM
est de 0.25° et de 3 heures. Les données de GPCP ont une résolution d’environ 100 km et d’une
journée.
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Fi1a. IV.2.3 — Précipitations accumulées a la surface (mm) entre le 1°7 et le 15 février pour les
fermetures AS (a) et SC (b). Les précipitations sont accumulées sur la méme période que pour la
figure IV.2.2.
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IV.3 Description et analyse des résultats de la simulation

de référence

IV.3.1 Description

IV.3.1.1 Initialisation du traceur CO

L’initialisation du traceur CO est de premiere importance. C’est elle qui détermine la quantité
de CO placée dans la grille, ainsi que la valeur de fond au-dessus de laquelle la concentration de
CO varie. La méthode utilisée par Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007) consiste & initialiser a
zéro les champs de CO, puis a créer un champ initial & I’aide d’une période de spinup de 15 jours,
au cours de laquelle les sources liberent le monoxyde de carbone dans la grille, le CO émis suivant
ensuite les champs dynamiques (diffusion, advection, convection). Le champ initial ainsi obtenu est
le champ des augmentations locales ou régionales de la concentration de monoxyde de carbone, la
valeur de fond de la concentration de CO étant ajoutée au cours du post-traitement. Cette valeur
est supposée constante sur le domaine horizontalement et verticalement. Cette hypothese se justifie
de la maniere suivante. Ils s’intéressent essentiellement a la saison seche et a la basse troposphere.
La concentration de monoxyde de carbone durant cette saison étant principalement dominée par
les feux de biomasse, I’ajout d’une concentration de fond constante lors du post-traitement semble

raisonnable dans la basse et moyenne troposphere.

Les différences entre les deux saisons sont visibles sur la figure IV.3.1 ainsi que sur les figures
1V.3.2 et IV.3.3 issues des données de MOPITT pour les mois correspondants. Pour aotut 2002, la
concentration moyenne de CO a 850 et 500 hPa est plus importante en moyenne dans I’hémisphére
nord que dans I’hémisphere sud et est dominée dans ’hémisphere sud par les feux de biomasse
comme le montre la forte augmentation de la concentration de monoxyde de carbone au-dessus de
I’Amérique du Sud et de I’Afrique. Jusque 250 hPa inclu (figures non montrées), la concentration
est comprise entre 60 et 80 ppbv en-dehors de la zone affectée par des feux de biomasse (figure
IV.3.1). Les champs de monoxyde de carbone pour les mois de septembre et d’octobre 2002 ne
sont pas montrés ici, mais ils donnent des indications similaires a aott 2002, avec simplement une
augmentation de la concentration en monoxyde de carbone au-dessus de I’Amérique du sud et de
I’Afrique sur chacun des niveaux de pression de MOPITT. La valeur de fond de la concentration
de monoxyde de carbone peut donc étre considérée constante au-dessus de I’Amérique du Sud jus-
qu’a 250 hPa inclus pour ces trois mois. L’emploi d’une valeur de fond constante prise entre 60 et
80 ppbu est donc justifiée. Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007) ont utilisé une valeur de fond
de 60 ppbv appliquée a posteriori.

En février 2004, la différence entre I’hémisphere nord et ’hémisphere sud est trées marquée dans
les basses couches. La concentration de CO dans I’hémisphere sud est faible, laissant apparaitre
un gradient méridien de concentration orienté nord-sud au-dessus de ’Amérique du Sud visible sur
tous les niveaux de pression de MOPITT. Au mois de mars 2004, le gradient méridien de concen-
tration de CO au-dessus de ’Amérique du Sud est similaire & celui observé en février 2004. En
saison humide, la concentration de fond de monoxyde de carbone est dominée par la répartition a

grande échelle de ce gaz.
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F1c. IV.3.1 — Moyennes mensuelles de la concentration de CO d’aodt 2002 ¢ 850 (a), 500 (b) et
150 hPa (c) obtenues a partir des données de MOPITT.
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Il est nécessaire dans ces conditions d’utiliser une initialisation non nulle des champs de CO.
Pour cela, nous avons utilisé les données de 'instrument MOPITT & bord du satellite TERRA
de la NASA. Les données mensuelles pour les mois de février et mars 2004 (couvrant la période
simulée) concernant I’Amérique du Sud ont été moyennées zonalement sur chacun des sept niveaux
de pression de MOPITT afin de conserver une variation méridienne et suivant 'altitude de la
concentration en monoxyde de carbone. L’initialisation obtenue est donc un champ de CO dont
les concentrations sont réalistes mais dont la distribution spatiale est idéalisée (moyenne zonale),
I’objectif étant d’introduire une valeur de fond réaliste de la concentration de CO. Pour chacun
des sept niveaux de pression de MOPITT, j’ai utilisé une interpolation polynomiale afin de décrire
de maniere continue cette distribution idéalisée sur le domaine spatial couvert par la simulation.
Ce champ de CO est ensuite interpolé horizontalement et verticalement sur la grille du modele, ce
qui permet de prendre en compte comme valeur de fond au démarrage de la simulation le gradient
méridien moyen et les variations verticales moyennes de CO que I'on peut observer dans les données
de MOPITT. La figure IV.3.4 montre les valeurs de CO ainsi obtenues et qui ont été utilisées pour
notre simulation. Les conditions aux limites utilisées (gradient nul pour les flux entrants et sortants)
permettent au profil initialement introduit d’avoir un impact tout au long de la simulation. Ces
conditions aux limites se comportent de la maniere suivante :

— en cas de flux sortant, le CO sort suivant le vent, actualisant ainsi les concentrations en bord

de grille,

— en cas de flux entrant, c’est la concentration en bord de grille qui est introduite.

Il a également été nécessaire de compléter les profils extraits des données moyennées de MO-
PITT. En effet, le dernier niveau de pression de MOPITT est situé a 150 hPa. Or, le dernier niveau
de la grille du modele est situé aux environs de 50 hPa. Nous avons donc introduit entre 150 et
50 hPa une décroissance exponentielle de la concentration de CO dans le modele afin de compléter
I'initialisation. Cette décroissance est telle que la concentration de CO a 20 km est d’environ 20
ppbv (Flocke et al., 1999).

Les dix premiers jours de la simulation constituent la période de spinup. Celle-ci est nécessaire
a 'obtention d’un champ de CO initial réaliste car les valeurs initialement fournies au modele sont
zonalement constantes en niveaux de pression et sont donc décorrélées des structures météorolo-
giques. La période de spin-up permet de redistribuer a l'intérieur du domaine le CO initialement

introduit suivant les structures météorologiques. Pour cette période, seule la grille 1 est utilisée.
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F1c. 1V.3.4 — Moyennes zonales par bandes de latitude pour chaque niveau de pression de MOPITT

(a) et interpolations (b) faites a partir de ces valeurs.

IV.3.1.2 Emissions utilisées

Les émissions sont tres importantes dans la mesure ou elles sont les sources de CO dans la

grille du modele. Elles doivent donc étre les plus réalistes possible. Nous avons utilisé les émissions
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anthropiques données par la base de donnée RETRO avec les corrections pour les grandes villes
d’Amérique du Sud calculées par M. Alonso, doctorant au CPTEC. Les cadastres étant faits pour
I’année 2000, les corrections consistent en une mise a jour pour 'année 2004 faite a partir d’équa-
tions obtenues en corrélant le CO émis et les données démographiques sur les sources (Alonso et al.,

2008). Leur résolution spatiale est de 0.5° et leur résolution temporelle mensuelle.

Pour les émissions dues aux feux de biomasse, nous utilisons les émissions basées sur la locali-
sation des feux par satellite générées par le modele 3SBBEM implémenté au CPTEC. La résolution
spatiale est adaptée a la grille du modele et la résolution temporelle est journaliere. Ceci permet
de décrire plus finement les émissions dues aux feux de biomasse au sein de la grille 2 par rapport

a la grille 1.

Le monoxyde de carbone a également une origine naturelle prise en compte dans le modele
CATT-BRAMS par l'intermédiaire de cadastres de pseudo-émissions naturelles disponibles dans la
base de données POET. Ces cadastres ont une résolution spatiale de 0.5° et une résolution tem-
porelle mensuelle. Le monoxyde de carbone « naturel » provient de la dégradation de composés
organiques volatiles (COV). Le modeéle CATT-BRAMS ne prenant pas en compte la chimie, 1'utili-
sation de ces cadastres est nécessaire en saison humide puisque la fréquence des feux de biomasse est
faible, impliquant une baisse de la contribution relative des feux biomasse au monoxyde de carbone
émis par rapport a la contribution relative de la dégradation des COV au monoxyde de carbone
total. Pour notre simulation, les émissions pseudo-naturelles contribuent sur la grille 1 a hauteur
de 39% des émissions totales sur la simulation, les émissions de feux de biomasse & hauteur de 37%
et les émissions anthropiques & hauteur de 24%. Il est & noter que dans le nouveau modele avec
chimie C-CATT-BRAMS la dégradation des COV est prise en compte. Les cumuls des émissions
utilisées au cours de la simulation sont affichées sur les figures IV.3.5 (anthropiques), IV.3.6 (feux

de biomasse) et IV.3.7 (pseudo-naturelles).
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F1G. IV.3.5 — Champs des émissions anthropiques accumulées sur la grille 1 (a) et sur la grille 2
(b) pour la simulation de référence (en 107> kg/m?).
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F1c. IV.3.6 — Champs des émissions de feux de biomasse accumulées sur la grille 1 (a) et sur la
grille 2 (b) pour la simulation de référence (en 1075 kg/m?).
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F1a. IV.3.7 — Champs des émissions pseudo-naturelles accumulées sur la grille 1 (a) et sur la grille
2 (b) pour la simulation de référence (en 1075 kg/m?).
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IV.3.1.3 Temps de vie du traceur CO

Le principal puits du monoxyde de carbone est sa réaction avec le radical OH. Puisque le modele
CATT-BRAMS ne contient pas de module de chimie, ce puits est pris en compte par I'introduction

dans le modele d’'une durée de vie du traceur CO décrite par une fonction empirique :

6.94 % 108
P(hPa)
T(K)

T(s) = (Iv.3.1)

14 0.143 %

Ot 7 est le temps de vie (s), P est la pression (hPa) et T la température (K). La représentation de ce
temps de vie est donnée sur la figure IV.3.8. On peut voir que le CO est plus rapidement consommé
dans les basses couches qu’en altitude, ce qui correspond a la variation de la constante de réaction
avec les conditions thermodynamiques (pression, température). Pour cette simulation, la durée de
vie moyenne est de deux mois, ce qui correspond & une concentration de 10° molécules/cm =3 du
radical OH en moyenne globale sur un cycle diurne (Roelofs & Lelieveld, 2000; Spivakovsky et al.,
2000; Lawrence et al., 2001; Prinn et al., 2001; Wang et al., 2001). Ce temps de vie varie d’environ
8 & 11 semaines, mais peut descendre a environ 1 mois dans les basses couches (comme dans la
version opérationnelle du CATT-BRAMS) et monter & environ 3 mois dans la stratosphére. Cela

correspond respectivement a une augmentation et a une baisse de la concentration en radical OH.
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Fic. IV.3.8 — Temps de vie du traceur CO pour la simulation de référence. Les profils de pression
et de température utilisés sont les profils de référence calculés par le modéle.

IV.3.2 Analyse des résultats météorologiques

Dans un premier temps, nous comparons les résultats météorologiques de la simulation aux
mesures disponibles. Ces résultats sont les mémes pour la simulation de référence et pour les tests
de sensibilité, puisque dans ceux-ci seuls les traceurs sont modifiés. L’objectif de ces comparaisons
est de valider la simulation météorologique et ainsi de s’assurer de la qualité de la représentation

de la dynamique dans le modele, représentation qui détermine la répartition spatio-temporelle du
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CO lors de la simulation. Nous disposons d’estimations satellitaires de précipitations, de données
issues de radio-sondages réalisés dans le cadre de la campagne TROCCIBRAS et de mesures faites

lors des vols du Falcon.

IV.3.2.1 Précipitations

Nous validons les résultats pour la simulation de référence en comparant les pluies accumulées
dans le modele a celles observées. Les données des taux précipitants en surface accumulés sont
disponibles pour toute la durée simulée toutes les trois heures a partir du produit 3B42 de TRMM
et jour par jour a partir du produit de GPCP. La démarche choisie pour la comparaison est la
suivante : la somme sur la période de la simulation est calculée pour chacune des série de données
(modele, TRMM et GPCP), puis les données de TRMM et du modele sont moyennées suivant la ré-
solution spatiale des données de GPCP, qui est la plus grossiere (de ordre du degrés carré). Cette
démarche permet de faire une comparaison objective entre les trois sources de données (GPCP,
TRMM et le modele).

Les résultats sont montrés sur les figures IV.3.9 et IV.3.10. Les résultats pour la grille 1 montrent
que la branche de précipitations liée a I'ITTCZ est reproduite par le modele, ainsi que la branche
de précipitations liée a la SACZ. Cette derniere est cependant moins marquée dans le modele que
dans les observations, méme dans la zone de la grille 2 dans laquelle les précipitations accumulées
augmentent légerement du fait de ’échange d’informations entre les deux grilles. Les précipitations
au-dessus du bassin amagzonien sont elles aussi moins importantes par rapport aux observations.
Les précipitations au-dessus des Andes sont significativement plus intenses dans le modele que
ne l'indiquent les mesures. Cependant, de par la technique de mesure utilisée, les précipitations
observées sont probablement sous-évaluées dans les zones de haute montagne. Une sur-évaluation
importante est également visible au nord du domaine, ainsi qu’en bord de grille au nord-est (due
a un effet de bord).

Sur la grille 2, qui inclut une partie de la SACZ, la forme générale dans les observations montre
une bande de précipitations partant du coin nord-ouest vers le coin sud-est, avec de part et d’autre
des précipitations beaucoup plus faibles, les plus faibles étant situées dans le coins nord-est du
domaine. La bande de précipitations est reproduite par le modele avec une intensité généralement
intermédiaire entre celle de TRMM et celle de GPCP. Le modéle reproduit également des préci-
pitations plus faibles en dehors de cette bande mais un peu trop faibles dans le coin sud-ouest du

domaine et un peu trop fortes dans le coin nord-est.

La figure IV.3.11 montre pour la grille 1 les précipitations accumulées fournies par le schéma
microphysique du modele et celles fournies par la paramétrisation de la convection. Il existe de
fortes différences entre les deux types de précipitations. La paramétrisation microphysique repré-
sente les processus microphysiques a une échelle supérieure ou égale a la taille de la maille, tandis
que la paramétrisation de la convection prend en charge les processus microphysiques a une échelle
sous-maille. Cependant, les deux types de précipitations ne sont pas totalement indépendants. En
comparant ’emplacement des précipitations fournies par la paramétrisation de la convection sur la
grille 1 (figure IV.3.11 b), les précipitations sur la grille 2 (figure IV.3.10 ¢) et 'orographie (montrée

sur la figure IV.2.1), on peut voir que I'orographie joue un réle important dans le déclenchement de
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la paramétrisation de la convection : les précipitations sur la grille 1 sont tres fortes pres des Andes
et sur la grille 2 la différence de localisation des précipitations les plus faibles entre le modele est
les observations peut s’expliquer par la présence de reliefs dans le quart nord-est du domaine qui

favorise & cet endroit le déclenchement de la convection.

Les figures 1V.3.12 et IV.3.13 montrent les précipitations accumulées journalieres moyennées
sur le domaine de la grille 1 et celui de la grille 2 pour la simulation et pour chaque jeu de données
(GPCP, TRMM et le modele), ainsi que les variations des précipitations accumulées journalieres
autour de leur valeur moyenne sur la période simulée pour chaque jeu de données. En premier lieu,
on constate que le modele reproduit correctement les deux périodes correspondant a deux régimes
différents de précipitations sur la période simulée : une premiere période du 14 au 24 février pendant
laquelle la convection est tres active et pour laquelle les précipitations sont au-dessus de la valeur
moyenne et la période suivante de moindre activité convective pour laquelle les précipitations sont

majoritairement au-dessous de la valeur moyenne.

Pour la grille 1, les variations journalieres sont généralement suivies par le modele. Les moyennes
journaliéres des précipitations accumulées sur le domaine de la grille 1 sont de 3.51 mm/jour pour
le modele, de 5.19 mm/jour pour GPCP et de 4.57 mum/jour pour TRMM. Les précipitations
accumulées dans le modele sont donc en moyenne significativement en dessous des précipitations
accumulées observées. La variabilité des précipitations accumulées journaliere est également plus
faible dans le modele que ne le montrent les observations. Les écart-types des précipitations sont de
0.74 mm/jour dans le modele, de 1.15 mm/jour dans le produit TRMM et de 1.26 mm/jour pour
le produit GPCP. Le modele sous-évalue donc les précipitations et 'amplitude de leurs variations
par rapport a la valeur moyenne sur la période simulée. Cependant, il existe des différences dans
la quantité de précipitations accumulées donnée par les produits de TRMM et de GPCP. Les esti-
mations des taux de précipitations de TRMM et de GPCP comportent donc de fortes incertitudes.
Bien que sous-évaluées, les précipitations accumulées simulées sont compatibles avec les différences
observées entre les produits de TRMM et de GPCP.

Sur la grille 2, les variations journaliéres sont également bien suivies par le modele, en parti-
culier pour les périodes du 20 au 25 février et du 7 au 12 mars. Les valeurs moyennes journalieres
des précipitations accumulées sur le domaine de la grille 2 sont de 5.29 mm/jour pour le modele,
de 7.84 mm/jour pour GPCP et de 5.7 mm/jour pour TRMM. Les écart-types des précipitations
accumulées journalieres sont de 2.87 mm/jour pour le modele, de 3.2 mm/jour pour TRMM et de
4.42 mm/jour pour GPCP. Que ce soit pour les valeurs moyennes ou pour la variabilité, le modele

est en accord avec les estimations de TRMM sur ce domaine.

Ces comparaisons montrent que malgré une sensibilité importante de la paramétrisation de la
convection & l’orographie, les variations journalieres des précipitations accumulées totales (sommées
sur tout le domaine) simulées sont en bon accord avec celles fournies par les produits de TRMM et
de GPCP. Le modele reproduit notamment deux périodes distinctes observées : une période de plus
forte activité convective jusqu’au 24 février suivie d’une période de moindre activité convective. Les
précipitations sur la grille 1 sont globalement sous-évaluées malgré un déclenchement trop fréquent
de la convection sous-maille aux abords des Andes. Sur la grille 2, les précipitations & grande échelle
dues a la SACZ sont en bon accord avec les estimations de TRMM et de GPCP en intensité et en
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localisation.
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Fic. 1V.3.9 — Précipitations accumulées (mm) estimées a partir d’observations (GPCP (a) et
TRMM (b)) et simulées (c) sur la grille 1 pour la période du 11 février au 15 mars 2004.



Etude de la répartition de CO en période convective : analyse des résultats météorologiques

GPCP g2

TRMM g2

b
Modele g2

400
: 500

C

Fia. 1V.3.10 — Figure similaire a la figure IV.3.9 mais pour la grille 2.
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Fia. IV.3.11 — Précipitations accumulées (mm) fournies par le schéma microphysique (a) et four-
nies par la paramétrisation de la convection (b) sur la grille 1 pour la période du 11 février au 15
mars.
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F1G. IV.3.12 — Précipitations accumulées journaliéres sommées sur le domaine couvert par la grille
1 (mm) (a) et leurs variations par rapport & leur valeur moyenne (b).
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Précipitations accumulées moyennes (g2)
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FiG. 1V.3.13 — Figure similaire a la figure I1V.3.12 pour la grille 2.
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IV.3.2.2 Radio-sondages

Les radio-sondages utilisés (une cinquantaine) ont été lancés depuis Bauru (-22.36°N, -49.02°E)
au Brésil durant la campagne TROCCIBRAS de février et mars 2004. La ville de Bauru est située
dans la grille 2 et subit I'influence de la SACZ. Les radio-sondages étant localisés en un lieu donné et
a un instant donné (0, 6, 12, 18 heures UTC pour une journée), il suffit d’interpoler bilinéairement
les données horaires du modele a la longitude et a la latitude correspondante pour chaque profil
vertical donné par les radio-sondages. Les statistiques sont ensuite faites a partir des radio-sondages
et des données du modele. Les quantités analysées sont la température, la direction et la vitesse
du vent horizontal, 'humidité spécifique et I’humidité relative. Les profils moyens et les différences
moyennes par altitude sont montrés sur les figures IV.3.14 a2 IV.3.17. Les biais moyens et les biais en
valeur absolue moyens figurent dans le tableau IV.3.1. Le biais moyen est donné car il apporte une
information sur la tendance générale du modele et le biais en valeur absolue moyen est donné car il
apporte une information sur ’amplitude moyenne de I’erreur en valeur absolue (sans compensation
entre les biais négatifs et les biais positifs). La corrélation apporte une information suplémentaire

sur 'accord entre les variations des grandeurs mesurées et celles des grandeurs simulées.

La température simulée est en bon accord avec la température observée, comme le montre la
figure IV.3.14. L’écart en valeur absolu est au plus d’environ 2°C, le biais moyen est de 0.17°C
et le biais en valeur absolue moyen est de 1.12°C. En dessous de 1.5 km, la température est en
moyenne un peu plus sous-évaluée par le modele que sur le reste du profil. Au-dessus de 12 km, la
température est en moyenne sur-évaluée. Ceci provient en partie du lissage di a la résolution ver-
ticale du modele (de 900 m sur cette gamme d’altitudes), mais principalement d’une tendance du
modele a simuler une TTL insuffisamment froide. En particulier, la température du point froid est
sur-estimée. Les variations verticales de la température sont également bien suivies par le modele
comme le montre la figure de corrélation (IV.3.18), excepté autour de 4 km et de 12.5 km ou la
corrélation se situe entre environ 0.3 et 0.4. Ces valeurs sont plus basses que la valeur moyenne de

la corrélation calculée sans prendre en compte ces faibles valeurs (environ 0.8).

Le vent horizontal est en moyenne bien reproduit par le modele (figures IV.3.15 et IV.3.16). Le
biais moyen pour la vitesse est de -1.3 m/s et le biais en valeur absolue moyen d’environ 2.5 m/s,
avec un écart maximal compris entre -7 et 4 m/s. Ces valeurs restent faibles en regard de la valeur
des vitesses moyennes mises en jeu (pres de 25 m/s aux altitudes ou le biais est le plus fort),
indiquant un bon accord des vitesses simulées avec les vitesses mesurées. La sous-estimation aux
environs de 12 km correspond a la sous-estimation par le modele des gradients liés au jet sub-
tropical. Les variations de la vitesse du vent sont bien suivies par le modele avec une corrélation
supérieure a 0.5. Les légeres baisses de corrélation pres du sol et en altitude (& environ 18 km) ne
montrent pas de fort désaccord entre le modele et les mesures. Il est a noter que bien que les biais
les plus importants soient situés entre environ 8 et 14 km (figure IV.3.15), la corrélation est bonne
a ces altitudes (figure IV.3.18 a), montrant I'aptitude du modele a suivre les variations verticales

du jet subtropical au-dessus de Bauru.

La direction moyenne du vent est tres bien reproduite entre 6 et 15 km ou le biais moyen tend
vers 0 et avec un écart-type de 20° environ (figure IV.3.16). Malgré un écart-type du biais plus

important au dessus de 15 km dans la couche d’absorption, la direction moyenne est bien suivie par
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le modele. Au-dessus de Bauru, les mouvements des masses d’air au-dessus de 6 km sont donc bien
reproduits. En dessous de 6 km, le biais est plus important, atteignant environ 20° en valeur abso-
lue, avec un écart-type beaucoup plus important que pour les altitudes supérieures (dépassant 50°
en valeur absolue). Ainsi, bien que la vitesse du vent soit mieux reproduite dans les basses couches
de la troposphere, il y a une erreur plus importante sur la direction du vent, en particulier la ot les
émissions sont les moins dilluées. Les variations de la direction du vent sont en moyenne moins bien
suivies, en particulier dans les basses couches et en altitude comme le montre la corrélation (figure
1V.3.18). La figure IV.3.18 (b) montre lerreur quadratique moyenne (RMSE), I’erreur quadratique
moyenne systématique (RMSEs) et lerreur quadratique aléatoire (RMSEu). La part des erreurs
systématiques reste assez faible sur tout le profil en regard des erreurs aléatoires, indiquant une
erreur principalement liée au bruit, c’est a dire dans ce cas aux fluctuations rapides des grandeurs
mesurées que le modele ne peut reproduire du fait de la résolution employée. Cela montre qu’il
s’agit probablement de l'effet de la résolution de la grille du modele pour les basses couches, tres
turbulentes, et d’un effet de la zone de forcage en altitude qui oblige les grandeurs forcées a tendre

vers les champs moyens de grande échelle.

L’humidité simulée est en bon accord avec les mesures. Il est a noter que les mesures possedent
un biais sec connu, comme cela a été vu dans la partie I11.1.3. Ce biais a été partiellement corrigé et
un filtre a été appliqué de maniére a ne conserver que les mesures a priori correctes. Le biais moyen
et le biais en valeur absolue moyen ne sont pas donnés pour I’humidité spécifique puisque celle-ci
varie exponentiellement avec ’altitude, impliquant une variation sur plusieurs ordres de grandeur.
Le biais moyen pour 'humidité relative est de 6.2% et le biais en valeur absolue moyen de 15%.
Dans I’ensemble, ’humidité dans le modele est trop élevée, en particulier dans les basses couches
en-dessous de 2 km ou l'erreur quadratique moyenne sur I’humidité spécifique est principalement
systématique et aléatoire dans la moyenne et haute troposphere. L’humidité dans le modele est
analysée plus en détails par la suite a partir des comparaisons avec les mesures aéroportées, plus

précises que les mesures des radio-sondages.

Un point important est la variabilité des grandeurs simulées. On peut voir sur les profils ver-
ticaux moyens montrés sur les figures IV.3.14 a IV.3.17 que cette variabilité est tres proche de
celle des grandeurs mesurées, hormis pour 'humidité spécifique, pour lesquelles la variabilité baisse
fortement au-dessus de 15 km. Ces chutes sont dues au forgage appliqué au-dessus de 15 km qui
fait converger les champs simulés vers les analyses globales du CPTEC. La comparaison entre les
valeurs simulées et les mesures au-dessus de 15 km montrent que les analyses utilisées sont ici en

bon accord avec les mesures pour le vent et la température.

De maniere générale, le modele et les mesures effectuées par les radio-sondages lancés depuis
Bauru sont en bon accord. Les corrélations plus faibles que la corrélation moyenne et les biais
sont vraisemblablement principalement liés a 'impact de la résolution du modele sur les valeurs
simulées. Le modele a tendance a sous-estimer les gradients trop importants tels le jet subtrobical
ou le minimum de température a la tropopause. Dans les basses couches ou la variabilité spatio-
temporelle est importante, c’est la différence de résolution entre les mesures et le modele qui joue

le plus.
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TAB. IV.3.1 — Biais moyens et biais en valeur absolue moyens entre le modéle et les radio-sondages.
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F1G. IV.3.14 — Profils moyen (traits pleins) et profils moyen plus ou moins ’écart-type (pointillets)
pour la température (en a, les radio-sondages sont en noir et le modéle en vert) et profil vertical des
différences moyennes modéle-observations (trait plein) et des différences moyenne plus ou moins

Biais moyen Biais en valeur absolue moyen

Température (°C) 0.17 1.12
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Vitesse du vent horizontal {m/s)
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FiG. 1V.3.15 — Figure similaire a la figure IV.8.14 pour la vitesse du vent horizontal.
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Direction du vent horizontal (deg)
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F1c. 1V.3.16 — Figure similaire a la figure IV.3.14 pour la direction du vent horizontal. Les conven-
tions météorologiques placent le nord a 0°, le sud a 180°, ’est a 90° et 'ouest a 270°.
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Humidite specifique (g/k
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FiG. 1V.3.17 — Figure similaire a la figure IV.8.14 pour Uhumidité spécifique.
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Corrélation modéle | RS par niveau
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Fi1c. IV.3.18 — Corrélations entre les radio-sondages et les données extraites du modeéles par niveaux
verticauz (a) et erreurs quadratiques moyenne, systématique et aléatoire pour la direction du vent
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IV.3.2.3 Mesures aéroportées

Les données météorologiques acquises lors des vols du Falcon permettent de valider le compor-
tement du modele aux mémes lieux et aux mémes instants que les mesures de CO. Nous disposons
de 14 vols répartis entre le 13 février 2004 et le 10 mars 2004. Les mesures sont effectuées a des
altitudes allant du sol & 13 km environ. Nous pouvons donc tirer de cette comparaison des infor-
mations complémentaires a celles obtenues lors de la comparaison aux radio-sondages qui ont été

lancés d’un seul site.

La comparaison peut étre faite de deux manieres, apportant chacune des informations complé-
mentaires. La premiere consiste a reconstituer la trajectoire de I'avion dans la grille du modele et
a comparer les mesures aux données du modele le long de cette trajectoire. La deuxiéme consiste
a moyenner toutes les mesures d’un vol ou de tous les vols sur une grille verticale et comparer le

profil moyen et 1’écart-type au profil moyen et a ceux issus du modele.

Profils verticaux

La comparaison des profils verticaux moyens permet de caractériser la répartition verticale moyenne
des grandeurs météorologiques du modele sur la grille 2 pendant la période de la campagne de me-
sures. Nous analysons ici les résultats (profils verticaux moyens, différences moyennes et corrélation
par niveau) pour la température, la vitesse et la direction du vent, ’humidité spécifique et ’humi-
dité relative. En premieére remarque sur ces résultats, précisons que le Falcon décolle toujours du
méme endroit. Par conséquent, les basses altitudes échantillonnées couvrent une superficie moins
importante que celle couverte pour les altitudes supérieures. Les figures IV.3.19 a IV.3.23 montrent
les profils verticaux moyen et les écart-types associées. Le niveau le plus haut atteint (environ

13 km) et le niveau le plus bas sont peu ou pas échantillonnés et n’ont donc pas été considérés.

Le profil moyen simulé de température est en bon accord avec le profil moyen issu des observa-
tions. Le modele sous-estime tres légeérement la température sur ’ensemble du profil, le biais restant
inférieur a 3 K. Pour chacun des profils verticaux, la corrélation entre le modele et les données est

tres bonne, de 0.8 en moyenne (figure IV.3.24).

L’ecart moyen sur la direction du vent est faible sur ’ensemble du profil (figure IV.3.21), mais
I’écart-type est important. On peut simplement remarquer que la direction moyenne en-dessous de
2 km est lissée par le modele et qu’a deux altitudes, 4 et 5.5 km environ, la direction moyenne du
vent est moins en accord avec les mesures. Les corrélations par niveaux verticaux pour la vitesse
et la direction du vent horizontal sont montrés sur la figure IV.3.24. La corrélation de la direction
du vent n’est pas bonne pour deux gammes d’altitudes distinctes (en-dessous de 2 km et entre 4 et
6 km). Pour la vitesse du vent (figure IV.3.20), le biais est faible, généralement inférieur & 3 m/s.
La baisse de corrélation dans les basses couches (en-dessous de 2 km, figure IV.3.24) est due a la

résolution de la grille.

Des corrélations assez basses entre 3 et 5 km et vers 12.5 km ont déja été rencontrées lors

de la comparaison aux radio-sondages. La gamme d’altitude située entre 3 et 5 km correspond a
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la gamme d’altitude ou joue préférentiellement la convection restreinte. Il est donc possible que
ce soit la paramétrisation de la convection restreinte qui induit un biais positif et une corrélation
plus basse. 12.5 km est la hauteur typique du sommet de la convection profonde. La baisse de
corrélation & cette altitude peut donc étre due a la représentation de la convection profonde dans le
modele. En particulier, deux parameétres peuvent avoir une influence notable. D’une part, dans la
paramétrisation de la convection profonde utilisée, aucune ascendance ne peut démarrer au-dessus
de 4 km. Cette contrainte supplémentaire est une spécificité du BRAMS qui n’est pas donnée dans
la publication originale de Grell et al. (1994). D’autre part, les paramétrisations de la convection
restreinte et de la convection profonde sont dépendantes de I’épaisseur de la couche stable surplom-
bant la convection restreinte. L’épaisseur de cette couche a partir de laquelle la convection peut
se déclencher est un parametre qu’il est possible de modifier pour adapter le comportement de la
convection au cas d’étude (Freitas, communication personnelle). Cependant, les tests effectués sur

ce parametre n’ont pas mené a une amélioration significative de nos résultats.

Les profils moyens pour I’humidité spécifique et ’humidité relative sont en moins bon accord
avec les mesures que les grandeurs précédentes. En particulier, que ce soit pour I'humidité spé-
cifique ou 'humidité relative, le modele sur-évalue I’humidité entre environ 4 km et 8.5 km. Le
modele ne reproduit pas la couche plus séche observée entre 4 et 7.5 km. Pour I’humidité spécifique
et 'humidité relative, le biais dans la couche entre 2 et 4 km est négatif. Or, c’est au-dessus de
2 km (altitude maximale de la couche limite) et en dessous de 4 km que joue principalement la
convection restreinte et la convection profonde. Les biais observés sont donc vraisemblablement liés

principalement a la distribution verticale de ’humidité par la convection.

Comparaison le long des trajectoires avion

Cette comparaison nous donne des informations sur la reproduction des champs météorologiques
le long des vols avion. Ceci est nécessaire afin de vérifier les performances du modele a 1’échelle
locale. Les tableaux 1V.3.2, IV.3.3 et IV.3.4 donnent un résumé des résultats obtenus lors de cette

comparaison.

Pour la vitesse du vent, la direction du vent et ’humidité spécifique, les biais moyens (MBE), les
biais en valeur absolue moyens (MAE) et les corrélations (r) sont données. Mais pour la température,
les résultats ne sont pas donnés, la corrélation étant bonne (supérieure & 0.9) tout au long des vols et
le biais faible, restant en-deca de 2°. Les statistiques pour I’humidité spécifique ne sont pas données
car I’humidité spécifique varie exponentiellement avec I’altitude. Pour la vitesse et la direction
du vent horizontal, les résultats sont dépendants des vols, particulierement pour la direction du
vent. Pour la vitesse du vent, le biais reste en dega de 6 m/s en valeur absolu et & lexception
du vol 2, la corrélation est bonne. Pour la direction, le biais reste inférieur a 16°, ce qui est assez
faible, mais le biais en valeur absolue est beaucoup plus élevé. Ceci se traduit par une corrélation
généralement nettement moins bonne pour la direction du vent que pour la vitesse du vent. L’étude
des erreurs systématiques et aléatoires, dont les valeurs ne sont pas données ici, montrent que les
erreurs systématiques et aléatoires participent a hauteur égale a ’erreur globale, avec cependant
une tendance & l'erreur systématique au dessus de 11 km pour la vitesse du vent (sous-estimation

du jet subtropical) et & lerreur aléatoire pour la direction du vent (différences de résolution entre le
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modele et les mesures). Les résultats pour I’humidité relative sont également plus dépendants des
vols. A lexception du vol 12, le biais reste inférieur & 20% pour ’humidité relative. La corrélation
est dans l’ensemble trés moyenne, restant généralement inférieure a 0.6. Pour cette grandeur, les
biais sont majoritairement systématiques en dessous de 1.5 km, vers 4 km et aux environs de

12 km, ce qui est cohérent avec les résultats obtenus lors de la comparaison aux radio-sondages.

IV.3.2.4 Conclusion

Les grandeurs météorologiques (température, vent, humidité) sont globalement reproduites de
maniere satisfaisante par le modele. La comparaison aux radio-sondages et aux données acquisent
lors des vols du Falcon montrent que la structure verticale moyenne des champs météorologiques est
mieux reproduite que leur évolution spatio-temporelle. Néanmoins, le suivi temporel des variations
météorologiques est globalement correct, hormis dans la couche limite ou la résolution de la grille de
calcul ne permet pas la reproduction des variations fines observées. On a également relevé des écarts
plus forts ou des baisses de corrélations aux environs de 4 a 5 km et de maniére moins importante
vers 12.5 km affectant I’ensemble des grandeurs analysées. Ces anomalies, a des altitudes proches
des niveaux préférentiels de la paramétrisation de la convection, suggerent des incertitudes dans la
représentation de la convection dans le CATT-BRAMS.
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F1a. 1V.3.19 — Profils verticauz moyens sur les 14 vols avions (traits pleins) plus ou moins ’écart-
type (pointillets) (a) et différences moyennes (trait plein) plus ou moins l’écart-type (pointillets)
(b) pour la température (K). Le modéle est en vert et les observations en rouge sur la figure (a).
Les chiffres indiqués a droite correspondent au nombre de mesures prises en compte sur le niveau
correspondant.
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Profil vertical moyen Falcon {rouge) / modele {vert) wspeed Profil verdical moyen Falcon-modele wspeed
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F1G. IV.3.20 — Figure similaire a la figure 1V.3.19 pour la vitesse du vent horizontal (m/s).
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F1a. 1V.3.21 — Figure similaire a la figure IV.3.19 pour la direction du vent horizontal (°).
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TAB. IV.3.2 — Bais moyen (MBE),

la direction du vent.

TAB. 1V.3.3 — Bais moyen (MBE), biais moyen en valeur absolue (MAE) et corrélation (r) pour

la vitesse du vent.

TaB. 1V.3.4 — Bais moyen (MBE), biais moyen en valeur absolue (MAE) et corrélation (r) pour

Uhumidité relative.

N°de vol | MBE () MAE (°)
1 2,89 16,13 0,82
2 0,39 16,83 0,57
3 5,62 13,71 0,54
4 -5 37,62 0,41
5 13,74 28,44 0,03
6 ~12,37 20,95 0,23
7 —2,68 19,38 0,41
8 ~3,94 6,97 0,65
9 9,24 1,18 0,43
10 —9, 66 24,73 0,34
11 11,49 23,84 0,58
12 ~15,21 28,17 0,8
13 —4,78 23,31 0,85
14 0,93 16,38 0,55

biais moyen en valeur absolue (MAE) et corrélation (r) pour

N° de vol | MBE (m/s)

MAE (m/s) r

—4,17
—3,92
—0,77
~1,76
—5,28
—1,84
—2,84
—1,27
—3,62
—0,49
1,1
—3,45
—4,58
-2.3

1,49
4,91
2,74
2,61
5,7
2,84
3,21
2,66
4,47
3,72
3,02
4,53
5,24
3,3

0,93
0,32
0,84
0,86
0,8
0,96
0,99
0,92
0,9
0,59
0,71
0,74
0,81
0,98

N°de vol | MBE (%) MAE (%) 1t
1 6,99 20, 66 0,3
2 3,37 16,08 0,34
3 11,38 21,78 0,56
4 14,98 21,67 0,59
5 9,09 27,23 0,14
6 17,04 29, 24 0,06
7 0,63 8,81 0,89
8 16,1 21,22 0,46
9 —11,41 19,57 0,07
10 5,3 26,39  —0,25
11 —3,75 19,05 0,28
12 21,31 27,03 0,45
13 10,1 18,45 0,75
14 9,61 16,56 0,53
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Fic. 1V.3.22 — Figure similaire a la figure IV.3.19 pour le rapport de mélange en vapeur d’eau

(9/kg).
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F1a. IV.3.23 — Figure similaire a la figure IV.3.19 pour Uhumidité relative (%).
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Fic. 1V.3.24 — Corrélations entre les données du Falcon et les données extraites du modéles pour

chaque niveau vertical.
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V.1 Analyse des résultats pour le monoxyde de carbone

Apres avoir analysé les résultats météorologiques, nous analysons ici les résultats concernant la
simulation de la répartition du monoxyde de carbone. Cette analyse complete celle faite par Freitas
et al. (2007) et Longo et al. (2007) en saison seche. En particulier, nous y analysons Iinfluence
de Vinitialisation, trés différente de celle utilisée par Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007),
Iimpact du temps de vie utilisé pour le CO, I'impact des cadastres d’émissions utilisés, ainsi que
le role de la convection sur la répartition du CO. Nous commencons par valider la simulation de
référence et analyser le role des transports convectifs dans les résultats obtenus, puis nous analysons
les tests de sensibilité concernant l’initialisation, les inventaires d’émissions et le temps de vie du
traceur CO.

V.1.1 Etat initial

L’état initial de ’atmosphere pour les champs de traceurs est obtenu apres une période de
spinup de dix jours. Cette durée est suffisante pour que les traceurs émis traversent la grille en
longitude ou en latitude, assurant ainsi une bonne cohérence entre la dynamique propre du modele
et le champ de CO. Ceci est illustré sur la figure V.1.1 montrant le champ de CO et le champ de
vent associé a 850 et & 150 hPa pour 'initialisation au début de la période de spinup (1¢* février)

et l’état initial pour la simulation obtenu & la fin de la période de spinup (11 février).

Au dessus du niveau 350 hPa ( pour les pressions inférieures), de fortes variations sont visibles
par rapport a I’état initial : la concentration est plus importante que la concentration initiale. Au
dessous, hormis pour le niveau 850 hpa, des variations moins importantes sont observées et le gra-
dient méridien reste plus visible. A tous les niveaux, les variations spatiales de la concentration de
CO sont corrélées avec les champs de vent horizontal. Il reste un gradient méridien, mais largement

modifié & toutes les altitudes par les émissions et le transport.

A 850 hPa, la moyenne zonale entre I’équateur et 5°N passe d’environ 135 ppbv a environ
115 ppbv. En dessous de 20°S, la tendance est inversée : la moyenne zonale passe d’environ 55 ppbv
a environ 75 ppbv. La cause de ces variations est essentiellement liée au transport horizontal du CO,
les fortes concentrations le long de I’équateur étant emportées vers le sud. On remarque également
une zone de forte concentration au nord-ouest du domaine correspondant a des incendies ayant eu
lieu au début du mois de février. Cette augmentation est également visible sur le champ de CO
moyen pour Février de MOPITT sur la figure IV.3.2.

Ainsi, la période de spinup a permis de mettre en cohérence le champ de CO initialement
introduit avec les champs météorologiques et de modifier notablement la répartition verticale du
CO : une concentration dans les basses couches similaire a celle introduite, mais une concentration
plus élevée en altitude. Ces modifications sont apportées a la fois par les émissions introduites et

le transport horizontal et vertical.



Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO 116

CO |n|t|0I 850 hPo (ppbv) Co |n|t|ol obtenu 850 hPo ( pbv)

- yPl—’k‘g}i(—v"'.'

154
140
130
1240

ass i
S50 G0N 750 700 G5W GBU 550 SOI 450 ADW 380 30U 250 S5 BOW 75W 7O 63U G0N 55W SOW 45w 40W 350 308 250 110

100
a0
a0
Al
B0
a0
40

EoN N
a b
CO initial 150 hPa {(ppbv)  CO initial obtenu 150 hPa (ppbv)

<
BEY BOW TEU 70U AW GDW 55W BOW 45 40W 35W 30U Z5W 54 BOW 750 70U 65U GOW 55\.L| SOW 450 40W 350 300 250

_— —_—
40 40

C d

F1g. V.1.1 — Champ de de CO (contour) au début (a et ¢) et la fin de la période de spinup (b et
d) a 850 hPa (a et b) et a 150 hPa (c et d) et champ de vent horizontal (fleches) au niveau de
pression correspondant.

V.1.2 Comparaison aux données de MOPITT

Comme les données de MOPITT ont été utilisées pour 'initialisation du modele au début de la
période de spinup, ce n’est pas une comparaison de données completement indépendantes qui est
faite. Néanmoins, I'initialisation a été calculée a partir des champs de MOPITT moyens mensuels
de février et mars 2004 interpolés en latitude et en altitude afin de fournir au modele un champ
de CO de fond réaliste au début de la période de spinup. Dans la comparaison discutée ci-apres,
ce ne sont pas les moyennes mensuelles qui sont utilisées mais les mesures individuelles de CO de
MOPITT (produits journaliers) obtenues au cours de la période de simulation. Elles sont com-
parées aux moyennes journalieres du modele calculées en appliquant les noyaux de pondération
fournis pour chaque estimation de CO de MOPITT (Deeter et al., 2003; Emmons et al., 2004).
L’échantillonage des valeurs du modele ne prend pas en compte les données manquantes liées au
défilement du satellite et a la méthode de mesure qui ne permet pas de connaitre la concentration
dans une zone nuageuse ou incluant des quantités importantes de fumée. Ceci permet de faire la

comparaison la plus objective possible avec les mesures de MOPITT.
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L’impact des noyaux de pondération est montré sur les figures V.1.2 et V.1.3. Les différences
apparaissent surtout pour les niveaux 850 et 700 hPa (figure V.1.2 a et b, c et d), ainsi que pour
les niveaux 250 et 150 hPa (figure V.1.3 i et h, j et k). Lorsque les noyaux de pondération sont
appliqués, la concentration a 850 et 700 hPa est plus élevé que sans I'application de ces noyaux.
Pour les niveaux 250 et 150 hPa, c’est I'inverse, 'application des noyaux de pondération mene a
une concentration plus basse que sans 'application des noyaux de pondération. Le maximum local
de concentration en altitude est donc déplacé vers le bas lors de I'application des noyaux de pondé-
ration. Ainsi, le champ introduit au début de la période de spinup présente deux caractéristiques
majeures. D’une part, les profils est de maniere générale « écrasé » verticalement, le maximum de
CO en altitude étant déplacé vers le bas et la décroissance de la concentration commencant donc
également a des altitudes plus basses. D’autre part, les champs issus de MOPITT introduisent éga-

lement une sur-évaluation initiale de la concentration au début du spinup dans la basse troposphere.
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FiG. V.1.2 — Champs de CO moyens sur la simulation du 11 février au 16 mars sans noyauz de
pondération (colonne de gauche) et avec noyaux de pondération (colonne de droite) pour les niveaux
850 hPa (a et b), 700 hPa (c et d) et 500 hPa (e et f).



Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO

119

400 350 O 25N

400 350 FOW ZHN

AW BOW 7AW 7OW BAW GO S5 SOW 5 408 350 I0W ZHW

k 1

F1G. V.1.3 — Figure similaire a la figure V.1.4 pour les niveauz 350 hPa (g et h), 250 hPa (i et j)
et 150 hPa (k et l).
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Hormis pour les 18 et 19 Février 2004, les données de MOPITT sont disponibles sur toute
la période simulée. Les produits utilisés ont une résolution journaliere et couvrent 7 niveaux de
pression (1000 hPa, 850 hPa, 700 hPa, 500 hPa, 350 hPa, 250 hPa et 150 hPa). Comme pour les
produits mensuels, le premier niveau fourni comporte beaucoup d’incertitudes. C’est pourquoi nous
n’utilisons que les 6 niveaux supérieurs. Nous commencons par analyser la répartition moyenne du
CO sur toute la durée de la simulation pour chacun des 6 niveaux de pression retenus, puis nous
affinons l'analyse grace a une comparaison du CO moyen sur chaque niveau jour par jour. Ceci
permet la caractérisation du suivi par le modele de la variation temporelle de la quantité moyenne
observée de CO.

Les moyennes temporelles par niveau de pression sont montrées sur les figures V.1.4 et V.1.5.
Quel que soit le niveau de pression considéré, le modele reproduit correctement le gradient méridien
de concentration. Le modele reproduit également I'augmentation de la concentration de CO visible
au nord des Andes et au nord-est du domaine, avec toutefois une intensité moindre. Il a cependant
plus de difficultés a reproduire certaines variations locales, en particulier celles visibles au-dessus
du bassin amazonien. Ceci peut étre en partie expliqué par I'utilisation pour la comparaison de
la valeur moyenne journaliere du champ de CO simulé par le modele. La moyenne journaliere a
un effet de lissage sur les structures locales du champs de CO, mais elle ne permet cependant pas
d’expliquer ’absence de 'augmentation moyenne de CO au dessus du bassin amazonien, peut-étre
due & la méthode de mesure. Au sud du domaine, en-dessous d’environ 20°S, le modele a tendance
a sur-évaluer la concentration de CO. Ceci semble trouver son explication dans la concentration
initialement introduite qui est supérieure a 50 ppbv en-dessous de 250 hPa. Cette sur-évaluation a
lieu principalement au-dessus des océans et peut donc également venir en partie de la méthode de

mesure de MOPITT treés dépendante de la température de surface (Deeters et al, 2003).

La figure V.1.6 montre I’évolution temporelle de la valeur moyenne de la concentration en
monoxyde de carbone pour deux niveaux de pression de MOPITT (850 et 250 hPa). Le suivi des
variations de la concentration moyenne est bon dans ’ensemble. A 850 et 250 hPa, la concentration
moyenne simulée reste dans I'incertitude des mesures, comme pour les autres niveaux de pression.
Les différents mécanismes modélisés de régulation de la concentration de CO (émissions, temps de
vie, conditions aux limites et transport horizontal et vertical) ne fournissent pas en moyenne sur la
simulation un écart significatif a la concentration moyenne introduite qui provient d’une moyenne

de MOPITT sur les mois de février et de mars.

Dans I’ensemble, le modele reproduit correctement le gradient méridien et la répartition suivant
les structures météorologiques a grande échelle. La bonne reproduction du gradient méridien vient
de l'initialisation et du forcage aux bords du domaine. Les sources et les puits de CO introduits
dans le modele n’ont pas modifié notablement la valeur moyenne journaliere par niveau de la
concentration de CO au cours de la simulation. L’évolution des champs météorologiques moyens de
grande échelle sur la simulation est bonne dans le modele, la forme et la localisation des structures
de grande échelle observées par MOPITT étant reproduites par le modele, avec toutefois une
exception pour l'altitude atteinte par I'augmentation de la concentration au nord des Andes et
I’absence d’augmentation au-dessus du bassin amazonien. Les variations journalieres sont également

reproduites et la concentration de CO simulée reste dans les incertitudes de MOPITT.
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F1G. V.1.4 — Champs de CO moyens sur la simulation du 11 février au 16 mars (colonne de gauche)
et champs moyens correspondant extraits de MOPITT (colonne de droite) pour les niveaux 850 hPa
(a et h), 700 hPa (c et d) et 500 hPa (e et f).
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F1G. V.1.5 — Figure similaire a la figure V.1.4 pour les niveauz 350 hPa (g et h), 250 hPa (i et j)
et 150 hPa (k et l).
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F1G. V.1.6 — Comparaison des moyennes journaliéres issues des données de MOPITT (en bleu) et
de la simulation (en rouge) & 850 hPa (a) et 250 hPa (b).
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V.1.3 Comparaison aux mesures aéroportées

Afin de compléter la comparaison aux données de MOPITT, nous comparons les résultats du
modele avec les mesures aéroportées de maniere similaire a celle utilisée pour les champs météoro-
logiques. Nous comparons d’abord le profil moyen et ’écart-type associé sur ’ensemble des vols et
les biais moyens, ainsi que la corrélation pour chacun des niveaux verticaux, puis nous comparons

les profils verticaux individuels et enfin les résultats de la simulation avec chacun des vols.

La figure V.1.7 montre le profil moyen simulé et le profil moyen mesuré, la moyenne étant faite
sur tous les vols en conservant tous les points de mesure. La forme du profil simulé est globalement
en accord avec le profil issu des mesures. La corrélation entre le profil moyen simulé et le profil moyen
mesuré est de 0.7. Le modele sur-évalue fortement la concentration dans les basses couches et moins
fortement la concentration jusqu’a 9 km environ. Au dessus, la concentration simulée est sous-
évaluée. Le biais dans la moyenne troposphere est positif et d’environ 10 ppbv. Le biais en-dessous
de 2 km est beaucoup plus élevé, pouvant atteindre environ 30 ppbv. Le biais positif en dessous de
2 km peut provenir des émissions et/ou de la paramétrisation de la convection qui n’emporterait
pas assez de CO et/ou de la représentation de la couche limite. Sa hauteur est diagnostiquée dans
la paramétrisation de la convection restreinte pour déterminer la base des nuages. Ce diagnostic
repose sur la TKE et sur le rapport de mélange en eau liquide. La paramétrisation de la convection
profonde n’utilise pas ce diagnostic. Le biais négatif au dessus de 9 km peut avoir pour origine :

— un biais dans le transport convectif paramétrisé dans le modele (pas assez de CO transporté

dans la haute troposphere),

— un biais dans la restitution des vols simulés a cause, par exemple, d’une incertitude dans la

localisation spatio-temporelle des ascendances convectives,

— une concentration initiale trop faible dans la haute troposphere.

Ces possibilités sont étudiées de maniere plus détaillée dans la suite.

La figure V.1.8 permet de comparer le profil issu des mesures du Falcon, celui issu du modele
sur les points échantillonnés par le Falcon, le profil vertical moyen sur la grille 2 au début de la
période de spinup (en jaune sur la figure) et en moyenne sur la simulation sur la grille 2 (en vert
sur la figure). La comparaison entre le profils sur tous les vols simulés (en rouge sur la figure) et
sur toute la simulation sur la grille 2 montre que 1’échantillonnage du Falcon influence beaucoup la
forme du profil. Le profil moyen sur la simulation sur la grille 2 est moins caractéristique de masses
d’air influencées par la convection que le profil obtenu le long des vols du Falcon : la forme en C
est nettement moins marquée. En particulier, la concentration atteinte dans les basses couches est
inférieure a celle obtenu avec tous les vols simulé. Cela montre que les mesures effectuées dans les
basses couches sont fortement influencées par la présence a proximité d’une source importante de
pollution. Enfin, il est intéressant de remarquer que la répartition verticale du CO évolue fortement
entre le début du spinup et pendant la simulation. Le modele redistribue de maniere plus réaliste

le CO introduit initialement qui provenait des données de MOPITT.

La figure V.1.9 montre la corrélation niveau par niveau. Celle-ci est bonne en-dessous de 1 km
et entre 5 et 12 km. Elle n’est pas bonne entre 1 et 5 km et a partir de 12.5 km. L’étude des valeurs
moyennes par vol et par altitude montre que la baisse de la corrélation entre 3 et 4 km corres-

pond d’une part a un manque de variabilité des valeurs simulées par rapport aux observations. La
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concentration simulée reste en effet entre 71 et 90 ppbv tandis que la concentration mesurée varie
entre environ 48 et 97 ppbv, ce qui se voit sur la figure V.1.7 (a). D’autre part, I’évolution de la
concentration a 4 km est différente entre le modele est les mesures. Comme lors de I’analyse des
résultats météorologiques, les altitudes ou se produisent de fortes baisses de la corrélation corres-

pondent a des altitudes proches des niveaux préférentiels de la paramétrisation de la convection.
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FiG. V.1.7 — Profils moyens simulé (en wvert) et observé (en rouge) plus ou moins l’écart-type
(pointillets) pour la simulation de référence.
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Comparaison entre les profils avec échantillonage et les profils simulés moyens
sur tout le domaine et toute la duree de la simulation

Altitude {m)

AR

- ﬁ;\ I-ﬂ% ___________________ ;_I'\_ _______
0 4—r—t— v — i

60 70 80 90 100 co}gobv 120 130 140 150 160 170
Profil au début du spinup

—#—Falcon —#—Profil moyen simulé Profil moyen sur la simulation

F1G. V.1.8 — Profils moyens issus des mesures du Falcon (en bleu), du modéle avec I’échantillonage
du Falcon (en rouge), sur toute la grille 2 au début de la période de spinup (en jaune) et sur toute

la simulation sur la grille 2 (en vert).

veaux pour le CO de référence

Altitude {m)

----------------------------------------------------------------- il me*'_b T—X

'02 03 04 05 06 07 08 09 1

—_.—ttt 1
1 09 08 H7 06 05 04 03 H2 01 0 01

Fic. V.1.9 — Corrélation sur les niveaux du modéle entre le CO de la simulation de référence et les

données du Falcon. L’ indice de corrélation est donné en abscisse.
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La figure V.1.10 (a) montre lerreur quadratique moyenne pour le monoxyde de carbone, ainsi
que les erreurs quadratiques moyennes systématiques et aléatoires. La part aléatoire de 'erreur
quadratique moyenne est un peu plus importante en dessous de 2 km que sur le reste du profil,
mais dans ’ensemble, c’est la part systématique qui domine dans l'erreur quadratique moyenne.
L’erreur quadratique moyenne et ses parts systématiques et aléatoires se stabilisent a peu pres a
partir d’environ 4 km. Cela vient vraisemblablement de I'initialisation, des sources ou du transport,
car un effet de la différence entre la résolution de la grille et la résolution des données aboutirait
a une erreur plutot aléatoire, car liée a I'aspect tres local des mesures effectuées, comme pour la
direction du vent. Bien que les tests de sensibilité concernant 'initialisation soient discutés plus
loin, la simulation dans laquelle le CO est traité similairement & Freitas et al. (2007) et Longo et al.
(2007) permet de faire la distinction entre une erreur due & linitialisation et une erreur due au
transport. En effet, dans cette simulation, la concentration initiale de CO au début du spinup est
nulle. On ajoute ensuite la valeur de fond (60 ppbv) sur tout le domaine lors du post-traitement. La
figure V.1.10 (b) montre les erreurs quadratiques moyenne, aléatoire et systématique pour le CO
traité similairement & Freitas et al. (2007) et Longo et al. (2007). La part aléatoire de 1’erreur reste
relativement proche de la part systématique jusqu’a environ 2.5 km par rapport a la simulation de
référence, mais suit globalement les mémes variations. L’erreur quadratique en dessous de 2.5 km
provient donc en grande partie de la différence de résolution entre le modele et les observations.
Au dessus de 3 km environ, 'erreur quadratique est principalement systématique, comme pour
la simulation de référence. Ces résultats indiquent d’une part que l'erreur systématique dans la
simulation de référence qui domine en dessous de 2 km provient de I’initialisation. D’autre part,
Perreur systématique qui est dominante au dessus de 4 km, commune aux deux simulations, pro-
vient principalement des sources et/ou du transport, la simulation avec initialisation nulle semblant

indiquer préférentiellement un biais dans le transport convectif.
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Erreur quadratique moyenne pour le CO de référence

Altitude (m)

50

Erreurzouadratl Lzle moyenneél\h)bv)
—#—=RMSE —#—RMSEs

a
Erreur quadratique moyenne pour le CO avec initialisation nulle

5 _ 20
Erreur guadratigue moyennezw?bv)
—#=RMSE —#—RMSEs

b

F1c. V.1.10 — Erreur quadratique moyenne (RMSE), systématique (RMSEs) et aléatoire (RMSEu)
pour le CO de la simulation de référence (a) et pour le CO similaire & la démarche utilisée en

opérationnel (b).
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La figure V.1.11 montre les profils individuels produits a partir des données de chaque vol. On
peut voir que la structure verticale moyenne est globalement suivie par le modele. La sur-estimation
de la concentration en dessous de 2 km est présente sur I’ensemble des vols, avec souvent une baisse
importante de la concentration tres localisée verticalement autour de 1.5 km d’altitude. Les mesures
a basse altitude sont effectuées pour la plupart pres de sources anthropiques dans la région de Sao
Paulo. Cependant, I'analyse des champs horizontaux a ces altitudes indique que les zones de forte
concentration sont relativement étendues dans la plupart des cas. Deux causes a la sur-estimation
de la concentration en dessous de 2 km peuvent étre avancées : une sur-estimation des émissions
et/ou des incertitudes dans la représentation de la couche limite et/ou dans son diagnostique, qui
donnerait une altitude de départ trop haute pour la convection, maintenant ainsi préférentiellement
les émissions dans les basses couches. Pour la moyenne et haute troposphere, on remarque que les
faibles concentrations mesurées (inférieures a4 50 ppbv) ne sont pas atteintes par le modele (vols
7, 8, 12 et 13). Ceci vient vraisemblablement de l'initialisation issue des données de MOPITT.
Les valeurs de la concentration initiale dans le modele aux altitudes échantillonnées par le Falcon
sont supérieures a 40 a 50 ppbv, ne permettant donc pas de reproduire les faibles valeurs mesurées.
Certains vols simulés montrent une sur-évaluation forte de la concentration de CO autour de 4 a
5 km (figures V.1.11 ¢, d, m et n). La concentration & ces altitudes est fortement influencée par la
convection restreinte. La paramétrisation de la convection restreinte peut donc vraisemblement étre
la cause de ces sur-estimations, avec vraisemblablement une participation de la paramétrisation de
la convection profonde qui ne peut démarrer au-dessus de 4 km et dans laquelle il n’y a pas de

mélange avec I'environnement le long de la colonne convective.

Que ce soit pour les profils individuels ou le profil moyen, les écart-types des mesures et des
valeurs simulées sont tres différents. Le modele s’écarte peu de la valeur moyenne tandis que les
mesures ont une variabilité importante. Ceci peut en partie s’expliquer par les différences de résolu-
tion entre les observations et le modele : les observations ont une résolution spatio-temporelle fine,
tandis que le modele a une résolution plus grossiere horizontalement et verticalement, en particulier
a partir de 9 km ou la résolution verticale atteint 900 m. De plus, comme cela a été précisé, la dif-
fusion pour le CO a été remise au méme niveau que celle utilisée pour les autres grandeurs scalaires
dans notre simulation alors qu’elle est plus faible dans la version opérationnelle du CATT-BRAMS.

Ceci atténue plus rapidement les structures locales.

Les comparaisons directes aux mesures acquises lors des vols avion sont montrées sur la figure
V.1.12. En premier lieu, on constate que le niveau moyen de la concentration de CO sur les pa-
liers effectués en altitude (10 & 12 km environ) fluctue moins dans les champs simulés que dans
les observations. La concentration simulée le long de ces paliers varie entre environ 60 et 90 ppbwv,
tandis que la concentration mesurée le long de ces mémes paliers varie entre environ 40 et 105 ppbv.
La sous-estimation générale par le modele des fortes concentrations mesurées peut provenir de la
résolution, de l'initialisation ou d’une sous-estimation dans le transport convectif. Il est a noter
que les fluctuations des valeurs moyennes sur les paliers les plus hauts d’un vol a l'autre corres-
pondent aux variations de la distribution a grande échelle de CO a ces altitudes. L’allure générale
de la concentration mesurée au cours des vols avion est généralement peu suivie par le modele.
Le coefficient de corrélation moyen sur tous les vols est d’environ 0.5. Le tableau V.1.1 donne les
biais moyens (MBE) et les biais en valeur absolue moyens (MAE) pour chaque vol. Le biais moyen

indique des écarts allant de -15 ppbv environ a 21 ppbv. Pour chaque vol, le biais en valeur absolu
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moyen est plus élevé que la valeur absolue des biais moyens, indiquant une compensation dans
les biais et un écart moyen en valeur absolue entre la concentration simulée et la concentration
observée d’environ 15 ppbv. L’accord entre les concentrations simulée et observée est donc bon a

environ 20% pres.

Pour la plupart des vols, on note ’absence de plusieurs structures de taille relativement im-
portante (vols 1, début du vol 8, 9 ou 13 par exemple). A l'inverse, des structures de plus faible
extension spatio-temporelle sont présentes (vols 2, 6 ou fin du vol 8 par exemple), indiquant que
le modele est capable de simuler des structures relativement fines. Deux vols seront analysés plus
en détails dans la suite afin d’apporter plus d’explications sur le comportement du modele dans
différentes situations. On peut ici avancer plusieurs hypotheses. De maniere générale, le modele
ne déclenche pas toujours au bon endroit et/ou au bon moment la convection par rapport aux
observations. Cela tient en partie au fait que la localisation de la convection dans le modele est
précise a quelques points de grille et a quelques pas de temps pres. Sur la grille 2, la résolution est
de 12.5 km, tandis que sur la grille 1, la résolution est de 50 km. Cela pourrait expliquer ’absence
de certaines structures de taille importante si le phénomene convectif qui permet le soulevement du
CO dans la haute troposphere est déclenché sur la grille 1. De plus, la sensibilité a ’orographie de la
paramétrisation de la convection peut augmenter 'incertitude dans la localisation de la convection.
L’altitude des paliers peut également intervenir. On peut en effet voir sur le vol 8 que la structure
visible dans la concentration mesurée a environ 63000 s mais absente dans le vol simulé est située
sur un palier a environ 10500 m, tandis que les structures plus fines mesurées et simulées a environ
70500 s le sont sur un palier a environ 12000 m. L’incertitude sur 'altitude ou la gamme d’altitudes
affectée par la convection pourrait donc également expliquer ’absence de certaines structures de
grande extension. Enfin, on peut également mettre en avant ’effet des concentrations disponibles
dans les basses couches et en altitude. Si la concentration dans les basses couches est similaire a
la concentration en altitude, bien que possiblement présent, le phénomene convectif ne sera pas

visible, la quantité de CO emportée ne se distingant pas de la quantité déja présente en altitude.

Les comparaisons entre le modele et les données vol par vol et profil vertical par profil vertical
montrent que le modele reproduit mieux la répartition verticale moyenne que la répartition le
long des vols. La variabilité des concentrations simulées est beaucoup plus faible que celle des
concentrations mesurées, ce qui s’explique en partie par l'initialisation a partir des données de
MOPITT et par les différences de résolution entre les concentrations simulées et les mesures. Mais
ce ne sont vraisemblablement pas les seules explications, comme le montrent certains vols simulés.
La corrélation entre le modele et les données sur chaque niveau vertical est mauvaise aux environs
de 4 km, comme pour certains champs météorologiques (température et vent). Cette baisse de la
corrélation indique que I'initialisation n’est pas seule en cause. Cela est confirmé par la comparaison
des erreurs quadratiques moyennes, systématiques et aléatoires entre la simulation de référence et la
simulation dans laquelle le CO a une initialisation nulle comme celle utilisée par Freitas et al. (2007)
et Longo et al. (2007). Dans les deux cas, la part des erreurs qui domine largement au dessus de 4 km
est la part systématique. Cette contribution forte de lerreur systématique a 'erreur quadratique

montre que le biais observé provient vraisemblablement des sources et/ou du transport.
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Fi1Gc. V.1.12 — Concentration de CO (ppbv) vol par vol en fonction du temps TU en s. La courbe
verte indique laltitude (en métres), la courbe bleue correspond au vol simulé et la courbe noire aux
mesures. La concentration de CO est donnée en ordonnée a gauche et varie de 40 a 180 ppbv.
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N° de vol | MBE (ppbv) MAE (ppbv)
1 0,35 14,17
p 8,28 11,42
3 13,49 14,74
4 —1,74 11, 58
5 ~9.80 16,21
6 —9,1 13,58
7 17,82 19,81
8 17,52 18,82
9 —14,85 18,2
10 ~13,59 15,51
11 ~5,61 11,39
12 20,87 21, 30
13 3,35 28,11
14 3,45 9,06

TaB. V.1.1 — MBE et MAE (en ppbv) pour le CO de référence et pour chaque vol.
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V.1.4 Etude de deux vols

Afin d’apporter plus de précision sur le comportement du modele, deux vols sont analysés
plus en détails. Nous avons choisi le vol 8 car certaines variations mesurées sont présentes dans
le vol simulé, tandis que d’autres non. Nous avons également choisi le vol 13 car une tres forte

augmentation sur une durée importante n’apparait pas dans le vol simulé.
Analyse du vol 8

Ce vol a été effectué le 28 février 2004. La description de ce vol par Huntrieser et al. (2007)
indique que la SACZ était localisée a plus de 500 km vers le nord-est du centre d’opération. Les
vents horizontaux mesurés dans la haute troposphére avaient une vitesse située entre 20 et 30 m/s
et venaient du sud-ouest. Ils étaient influencés par le jet subtropical. La faible concentration de
CO mesurée dans la moyenne troposphere est due a ’origine subtropicale de la masse d’air échan-
tillonnée. Au sein de cette masse d’air, une cellule convective isolée d’un diameétre estimé entre
20 et 30 km s’est dévelopée. L’enclume de cette cellule a été échantillonnée par le Falcon lors de
trois pénétrations, visibles par trois augmentations des concentrations de CO et de NO, autour
de 66000 s (figure V.1.12 h pour le CO, figure 6 a dans Huntrieser et al. 2007 pour le CO et les
NO,). Dans le vol simulé, ces augmentations ne sont pas visibles, ni 'augmentation importante
présente un peu plus tot dans le vol. A 'inverse, vers 70500 s, des structures relativement fines sont
présentes dans les mesures et dans le vol simulé. Pour ce vol, I'investigation de I’origine de ’absence
ou de la présence des structures observées dans les vols simulés est menée grace aux données de

taux précipitants accumulés et a 1'aide des champs météorologiques et de CO simulés.

La figures V.1.13 montre les taux précipitants accumulés simulés et observés pour la journée du
28 février 2004. De fortes différences sont visibles entre le modele et les observations. Les précipita-
tions simulées au dessus du continent sont tres faibles par rapport aux observations. La convection
semble donc étre statistiquement faible sur ce domaine dans le modele lors de cette journée. L’ana-
lyse des champs horizontaux de CO issu du modele aux environs des heures durant lesquelles le vol
a eu lieu et a altitude du palier (environ 11 km) montre malgré cela des augmentations tres locales
en espace et en temps de CO dues a la convection profonde paramétrisée. L’'une de ces structures,
isolée, passe relativement pres de la partie de la trajectoire avion ou la cellule isolée a été échan-
tillonnée (figure V.1.14 d, & environ -21.5°N et -47°E). Elle semble correspondre du point de vu
temporel, mais est décalée spatialement. A 20 UT'C (figure V.1.14 f), les augmentations locales de
la concentration de CO semblent bien localisées spatialement et temporellement au niveau montré
sur la figure et sur le niveau supérieur (non montré). En effet, Paugmentation de la concentration
dans les mesures par rapport a la concentration de fond mesurée est plus forte en relatif que dans le
vol simulé. Or le vol simulé « frole » les cellules convectives. Il est probable que le Falcon soit passé
plus pres de ces cellules et que celles-ci soit donc légerement décalées dans la simulation. Entre les
deux événements, les diametres des augmentations paraissent légerement différentes (la cellule isolé
possede un diametre légérement supérieur). Mais la différence majeure est le nombre de cellules,
visibles par les augmentations locales de CO proches les unes des autres et sur quelques heures. Le
vol simulé a en effet plus de chances de sonder des masses d’air de concentration plus élevée en CO
si plusieurs cellules se sont dévelopées, méme si celles-ci sont un peu décalées en espace et/ou en

temps, que s’il s’agit d’une cellule isolée, expliquant ainsi les différences observées le long du vol.
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Modele jour 18 g2

a
GPCP jour 18 g2

Fic. V.1.13 — Précipitations accumulées (mm) simulées sur la grille 2 (a) et estimées a partir
d’observations (GPCP (b) et TRMM (c)) pour le 28 février 2004.



Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO

139

Fic. V.1.14 — Champs de CO (ppbv) et de vents horizontauz (m/s) vers 10.5 km d’altitude de
15 UTC (a) a 20 UTC (f) lors du vol 13. Le vol est affiché par un trait blanc, le rond gris
indiquant le point de départ de la portion de trajectoire affichée. Cette portion correspond a la
partie de la trajectoire & plus ou moins une demi heure de I’échéance du modéle. Seule les points
dont Ualtitude correspond au niveau du modéle sont affichés.
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Analyse du vol 13

Ce vol a été effectué le 7 mars 2004. La description de ce vol par Huntrieser et al. (2007) in-
dique que la SACZ était localisée a environ 100 km au nord-est de l'aire d’observation. Dans la
haute troposphere, les vents horizontaux dominants venaient du sud - sud-ouest avec une vitesse
allant de 10 & 20 m/s. A 850 hPa, les vents horizontaux venaient de la direction opposée, indi-
quant I'advection de masses d’air différentes a différents niveaux. Cette situation est une situation
typique de génération de systemes convectifs méso-échelle dans le sud-est de I’Amérique du Sud
(Salio et al., 2007). Un tel systeme s’est effectivement développé & partir du 6 mars a 15 UTC
(Huntrieser et al., 2007, figure 7 a), emportant dans la haute troposphére de l’air pollué proche de
Buenos Aires (visible vers -35°N et -60°E dans les sources sur la figure IV.3.5). Ceci est visible dans
les mesures de CO par une forte augmentation de la concentration entre environ 47000 et 50500 s.
Cette augmentation n’est pas visible dans le vol simulé. Pour en trouver la cause, j’ai utilisé des
trajectoires arriere calculées a partir des champs simulés, les taux précipitants accumulés simulés

et observés, ainsi que les champs horizontaux issus de la simulation.

L’augmentation mesurée entre 47000 et 50500 s suggere que le Falcon a traversé une structure
de taille importante, de plusieurs centaines de kilometres de large. La figure V.1.15 montre les
champs de CO et de vents a 11 km entre 12 UTC et 14 UTC. On peut effectivement voir une large
zone de forte concentration de CO dans le quart sud-ouest du domaine (entre environ -65 et -50°E
et entre environ -35 et -25°N) pouvant correspondre & la structure échantillonnée par le Falcon. Les
mémes champs extraits de ’expérience sans transport par la convection profonde montrent que cette
augmentation est due au déclenchement de la convection profonde paramétrisée. Bien que présente
dans la simulation, cette zone de fort CO est décalée en localisation et/ou en temps, car elle n’atteint
pas les points échantillonnés par le Falcon. Cela est confirmé par la comparaison des précipitations
accumulées mesurées et simulées sur la journée du 7 mars (figure V.1.16). La bande de précipitations
correspondant a la structure est visible dans les observations et le modele, mais est décalée vers
le sud-ouest dans la simulation. Le nord de la bande de précipitations ne dépasse pas -60°E de
longitude, tandis que la bande de précipitations observée atteint environ -57°E de longitude. De plus,
la bande simulée est orientée légerement différemment de la bande observée. L’étude des trajectoires
arrieres montrées sur la figure V.1.17 et calculées a partir des champs issus du modele a ’aide du
code de trajectoires dévelopé par Freitas et al. (2000) montre que la masse d’air échantillonnée
lors du vol simulé passe a proximité d’un systeme convectif méso-échelle se dévelopant environ
24 h avant les mesures. Les longitudes de départ des trajectoires atteignent la structure simulée,
mais aucune augmentation de la concentration de CO n’est visible dans le vol simulé. La figure
V.1.18 montre les champs de précipitations accumulées correspondants au dévelopement du systeme
convectif méso-échelle. En ce qui concerne les précipitations, le dévelopement de ce systeme dans
la simulation est tres différents de ce que montrent les observations. En particulier, la phase de
dévelopement du 6 mars n’est reproduite par le modele que plusieurs heures apres son début dans
les observations. La bande de précipitations se formant le 7 mars entre 0 et 3 UT'C' environ (soit
environ a la moitié environ du dévelopement du systéme qui commence a se former le 6 mars vers
15 UTC et atteint son état mature le 7 mars a 15 h UT'C, Huntrieser et al., 2007) est effectivement
décalée spatialement, et orientée légerement différemment de la bande observée. Ces différences
(heure de déclenchement, localisation et orientation) dans le dévelopement du systéme convectif

méso-échelle expliquent I'absence de 'augmentation correspondante de CO dans le vol simulé.
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F1c. V.1.15 — Champs de CO (ppbuv) et de vents horizontaux (m/s) vers 11 km d’altitude ¢ 12 UTC
(a), 13UTC (b) et 14 UTC (c¢) lors du vol 13. La colonne de droite montre les champs sur la grille
1 et la colonne de droite montre les zooms autour du vol. Celui-ci est affiché par un trait blanc, le
rond gris indiquant le point de départ de la portion de trajectoire affichée. Cette portion correspond
a la partie de la trajectoire a plus ou moins une demi heure de l’échéance du modéle.
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Modele jour 26 g1

Fic. V.1.16 — Précipitations accumulées (mm) simulées sur la grille 1 (a) et estimées a partir
d’observations (GPCP (b) et TRMM (c)) pour le T mars 2004.
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Altitude (i
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Fi1Gc. V.1.17 — Trajectoires arrieres calculées a partir des champs simulés. Les trajectoires partent
d’une gamme d’altitude encadrant l'altitude a laquelle est mesurée l’augmentation de CO et autour
des positions du Falcon correspondantes et sur une durée de 20 h a partir du 7 mars a 13 h UTC'.
La trajectoire de l’avion est affichée en rouge au sein du cadre rouge délimitant le domaine couvert
par la grille 2. Le code de couleur correspond a laltitude (m).



Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO

144

10K

TRMM

TRM {mm 3hs 204:3::15

G2 BOW TN FOW GOW BOW DU SOW 450 4DW 35U 30U 25W

SEW BOW 7B 7OV BBW BOW SOW SCW 451 40W 35 30U 25W

TMM mm 3hs 2004'3'6'1

BN §

ECH

G54

15 [

155§

2054

255

1z

365

F1a. V.1.18 — Précipitations accumulées (mm) estimées a partir des produits TRMM (colonne de
gauche) et simulées sur la grille 1 (colonne de droite) pour le 7 mars 2004 du 6 mars ¢ 15 h UTC
(a) auw 7 mars a 03 h UTC (e). On peut voir auz environs de -30°N et -60°E les précipitations lides

SEM BOW FEW FOU BB BOW BN SO 5L 404 350 300 25W

10H

SN

EG

93

105

155

03

255

modele (mm/3hrs) 591->5%4
LA BT PR oo

35| B

3hs

10H

SN

EC

95

103

155

0%

255

305 |

355

10M

B

EQ

33

103

155

05

255

3051

oW BOW oW FOW G5 GOW S5W ZOW 424 40W 30U J0M Z5U

modele (mm/3hrs) 594—>597
T T . :

SEW BOW 75U FOW BEW GO S3W SOW 420 400 350 30M 250

modele (mm/3hrs) 597—>600
L

au dévelopement d’un systéme convectif méso-€échelle a proximité de Buenos Aires.




Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO

145

5 SEW BOW 7EW FOW BEW BOW SOW ST 45U 40W 35U 30U 25W

S5 BOW FEM FOU BB BOW EBN SOMI 45 4D 35U 30W 25W

TRM 3hrs 04:3:7: m

3hrs) 600—>603

oM

B

EG

95

103

155

205

255

odele (mm/
e

35| B

355

d

SN
EQ
95
103
155
0%

255

HNE1E

385

BEW BOW 75W F0W GEW GOW S5W S0W 420 40 350 300 251




Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO 146

V.1.5 Impact des paramétrisations des processus dynamiques

L’étude des résultats pour les champs de CO de la simulation de référence a permis de véri-
fier la représentation réaliste de la répartition verticale moyenne du CO avec toutefois la mise en
évidence d’incertitudes dans les sources, et/ou initialisation, et/ou le transport convectif (localisa-
tion, instant de déclenchement, quantité de traceur transportée). Nous analysons maintenant plus
précisément I'impact sur la répartition du monoxyde de carbone dans la simulation des processus
de transport paramétrisés suivants : convection profonde, peu profonde et effet « plume-rise ». Ces
trois processus peuvent jouer un role prépondérant dans le transport vertical du CO. Pour étudier
leur impact, ces processus ont été exclus un a un. Remarquons que I’exclusion de 'un des transports
est faite en débranchant le transport de CO dans la paramétrisation correspondante tout au long
de la simulation et également lors de la période de spinup. L’advection, permettant le transport a

I’échelle synoptique, est conservée pour tous les tests effectués.

Convection restreinte et profonde

L’influence de la convection dans les basses couches est de diminuer la concentration des traceurs
en les emportant principalement dans la haute troposphere et en emportant vers les basses couches
de I'air moins pollué lors des subsidences pour la convection profonde. Si I'air des basses couches
emporté par la convection est plus concentré en CO, une augmentation locale de la concentration
de CO dans la haute troposphere sera visible. Dans le modele, la paramétrisation de la convection
utilisée détermine l'altitude maximale atteinte par le nuage. Le CO emporté est réparti le long de

la colonne convective jusqu’a l'altitude maximale déterminée par la paramétrisation.

La figure V.1.19 permet de comparer les différents profils (mesures, profil de référence, profil sans
convection profonde et sans convection restreinte sur les zones échantillonnées par le Falcon). La
comparaison au profil de référence montre qu’exclure le transport par convection profonde provoque
une hausse de la concentration jusqu’a environ 10 km et une baisse au-dessus. Qualitativement,
cela correspond a l'effet connu de la convection : sans convection profonde, les émissions ne sont
pas transportées efficacement dans la haute troposphere. L’advection et la convection restreinte

expliquent I’augmentation de la concentration au-dessus de la couche limite.

La convection restreinte transporte les traceurs au-dela de la couche limite planétaire, jusqu’a
une altitude d’environ 5 km, influencant ainsi la quantité de CO disponible pour la convection
profonde. Le profil moyen simulé sans convection restreinte est montré sur la figure V.1.19. L’accu-
mulation de CO dans les basses couches en 1’absence de convection restreinte est plus importante
que sans convection profonde. La diminution de CO vers 6 km est mieux reproduite par le modele,
et 'augmentation de concentration au-dessus de 10 km est également légerement mieux repro-
duite. La plus forte augmentation dans les basses couches sans convection restreinte par rapport
a 'expérience sans convection profonde peut s’expliquer en partie par la fréquence a laquelle les
deux types de convection interviennent. La convection restreinte intervient plus fréquemment car
s’étendant jusqu’a la couche stable, comme expliqué précédemment dans le chapitre I, tandis que
la convection profonde doit percer la couche stable, ce qui nécessite une instabilité convective plus
importante vraisemblement permise par la convection restreinte (Khairoutdinov & Randall, 2006).

Dans 'expérience sans convection restreinte, la quantité de CO disponible dans les basses couches
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étant plus élevée que dans l’expérience sans convection profonde, la quantité de CO transportée
par la convection profonde est plus importante que dans la simulation de référence, expliquant ainsi

I’amélioration par rapport a la simulation de référence au dessus de 9 km.

La figure V.1.20 (a) montre les erreurs quadratiques pour le profil sans convection profonde et
la figure V.1.20 (b) montre ces mémes erreurs pour le profil sans convection restreinte. Dans les
deux cas, on retrouve la méme tendance qu’avec le profil de référence : 'erreur est majoritairement
systématique. La part systématique est cependant plus forte en dessous de 1.5 km sans convection
restreinte que sans convection profonde. Cela indique un plus grand impact dans la couche limite
de la convection restreinte que de la convection profonde. On note également une légere baisse de
Perreur systématique entre 2 et 3 km, ainsi qu’'une augmentation de 'erreur aléatoire entre 1.5
et 3 km dans l'expérience sans convection profonde. Cela montre un impact fort de la convection
restreinte sur cette gamme d’altitude et qu'une partie de I’erreur systématique provient bien de la
paramétrisation restreinte. Les trois erreurs quadratiques moyennes systématiques (référence, sans
convection profonde et sans convection restreinte) comportant des différences, Uerreur systématique
ne provient pas de I’'un seulement des processus de transport convectif paramétrisés. La comparaison
des trois courbes montre que l'erreur systématique au-dessus d’environ 5 km est similaire dans les
trois tests. Il est donc possible que cette erreur provienne d’un autre processus que le transport

convectif, par exemple de la diffusion, ou encore des sources.
Effet « plume-rise »

L’effet « plume-rise » est lié aux feux de biomasse, particulierement importants en saison seche. En
saison humide, I'importance des feux de biomasse est globalement moindre, mais son impact local
peut étre important. Le profil vertical moyen obtenu lors de cette expérience n’est pas montré sur
la figure V.1.19 car il se superpose au profil simulé de référence, montrant que ’exclusion de 'effet
« plume-rise » n’amene pas de différences significatives sur le profil moyen simulé. Bien qu’aucun
cas de feux de biomasse n’est été observé lors de la comparaison aux vols du Falcon, un exemple est
donné sur les figures V.1.5 et V.1.5 pour illustrer I'importance a I’échelle locale de leffet « plume

rise ».
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Altitude (m)

" 80 90 100 110 c'o iob"r) 130 140 150 160 170 180 190
—#—Fakon —#—Profil simulé de référence —#—Profil sans convection profonde Profil sans convection restreinte
Fic. V.1.19 — Profils verticaux moyens de référence et obtenus lors des différents tests sur le

transport vertical.
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Erreur quadratique moyenne pour le CO sans convection profonde

Altitude (ppbv)
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a

Erreur quadratique moyenne pour le CO sans convection restreinte

Altitude (m)
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=—#=RMSE —+#—RMSEs RMSEu
b

F1G. V.1.20 — Erreur quadratique moyenne (RMSE), systématique (RMSEs) et aléatoire (RMSEu)
pour le test sans convection profonde (a) et sans convection restreinte (b).
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Fic. V.1.21 — Sources correspondant aux feux ayant eu lieu le 28 février 2004. Le feu utilisé pour
illustrer l'effet « plume rise » est le point rouge au nord-ouest du domaine.
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Fi1G. V.1.22 — Coupe verticale a -13°N de latitude et entre -53.49°E et -42.08°E de longitude mon-
trant un exemple de I'impact de leffet « plume rise ». Le champ affiché est la différence (en ppbv)
entre le champ de référence et le champ sans effet « plume rise ».
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V.2 Tests de sensibilité

Apres avoir analysé les résultats de la simulation de référence, nous étudions la réponse du
modele a la variation de différents parametres déterminants pour la distribution du CO en dehors
des processus dynamiques. Nous avons testé la sensibilité du modele aux éléments suivants : champ

de concentration initial utilisé, inventaires utilisés et temps de vie du monoxyde de carbone.

V.2.1 Champ de concentration initial

Comme cela a été dit, l'initialisation est importante. C’est en effet elle qui fixe la quantité initiale
de CO dans la grille, ainsi que sa répartition spatiale initiale. Le choix fait dans la configuration
opérationnelle du CATT-BRAMS est de partir d’'une concentration nulle, ce qui ne prend pas en
compte au départ les structures a 1’échelle synoptique, qui peuvent cependant étre reproduites a
I’échelle continentale par la suite au cours de la simulation a 'aide des sources et du transport.
Dans le cadre de la simulation présentée ici, se pose la question des contributions relatives des
structures de grande échelle et des structures de petite échelle (en particulier liées aux phénomenes

convectifs) a la distribution spatio-temporelle observée du CO.

Nous testons deux initialisations en plus de celle de référence. Nous utilisons la procédure uti-
lisée en opérationnel au CPTEC (initialisation nulle sur I’ensemble du domaine, ajout de la valeur
de fond de 60 ppbv lors du post-traitement). Nous utilisons également un champ idéalisé constant
de 70 ppbv jusqu’a 15 km. Cette valeur est la valeur médiane de l'intervalle de concentration
de fond recommandée par Freitas (communication personnelle). Au dela de 15 km, la concentra-
tion suit une décroissance exponentielle pour laquelle une concentration de 20 ppbv est imposée a
20 km, comme dans le champ initial de la simulation de référence. Ce profil permet de tester 1'effet

d’une valeur de fond constante prise en compte au début de la simulation et non au post-traitement.

La figure V.2.1 (a) montre le profil moyen de référence et ceux obtenus avec la procédure uti-
lisée au CPTEC et avec le champ idéalisé, ainsi que les écart-types associés. En moyenne sur la
comparaison aux mesures du Falcon, les résultats obtenus avec la simulation de référence et ceux
obtenus avec l'initialisation nulle sont similaires jusqu’a 9 km. Au dessus, la simulation de réfé-
rence donne des résultats meilleurs avec une concentration simulée plus proche de la concentration
mesurée. Partir d’un champ idéalisé de CO meéne a un profil moyen issu des vols simulés dont la
concentration est relativement proche des autres profils issus des vols simulés, sauf entre 1.5 km
et 4 km et au dessus de 10 km. L’allure générale de ce profil est toutefois différentes des autres
profils, avec notamment une forme en C peu marquée. Pour le profil simulé de référence et celui
issu de la simulation avec concentration initiale nulle, les concentrations de CO tres proches 'une
de I'autre en dessous de 9 km montrent qu’ajouter une valeur de fond de 60 ppbv est assez réaliste.
La différence au dessus de 9 km s’explique donc en partie par 'apport de CO dans la haute tropo-
sphere lors de l'initialisation et en partie par le fait qu'une partie de la convection influencant les
masses d’air échantillonnées par le Falcon se situe loin de sources importantes. Dans ce cas, partir
d’une concentration initiale non nulle permet & la convection de transporter une quantité de CO
plus importante qu’en partant d’une concentration nulle. Il convient également de remarquer que
le temps de vie joue probablement un réle dans les différences entre les deux simulations. Pour la

simulation avec une initialisation idéalisée, la forme en C peu marquée indique un faible impact
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de la convection dans ce profil. Cela provient vraisembablement de la concentration initiale de CO
homogene horizontalement et verticalement jusqu’a 15 km : comme pour l'initialisation nulle, la
convection se déroulant loin des sources n’est pas visible en altitude car emportant une concen-
tration de CO identique a celle déja présente dans la haute troposphere. De plus, le temps de vie
joue un réle dans 'impact plus faible de la convection observé dans cette simulation. D’une part, la
concentration diminue dans les basses couches, limitant ainsi la quantité de CO disponible pour le
transport convectif. D’autre part, le temps de vie tend également a diminuer la concentration dans
la haute troposphere, diminuant donc 'impact de la convection. Au final, ajouter 60 ppbv lors du
post-traitement mene a une concentration globalement supérieure a celle obtenue en introduisant
70 ppbo lors de l'initialisation. Parmi les trois initialisations testées, c’est celle qui fournit les moins

bons résultats.

La figure V.2.2 montre qu’en moyenne sur la simulation sur la grille 2, I’écart entre la simula-
tion de référence (en bleu avec des croix) et les simulations avec initialisation nulle (en violet) et
avec initialisation idéalisée (en violet pastel) est plus important aussi bien pour la quantité de CO
que pour sa répartition verticale. Linitialisation joue donc un réle important a grande échelle. On
peut voir également que partir d’une concentration nulle puis ajouter une concentration de fond de
60 ppbv ou partir directement de 70 ppbv conduit a des résultats tres proches pour la concentration
de CO en moyenne sur la grille 2. Le temps de vie baisse donc la concentration de CO d’environ
10 ppbv en moyenne sur la simulation. De plus, les profils moyens sur la grille 2 issus de la simula-
tion de référence et de la simulation avec initialisation nulle sont différents sur ’ensemble du profil.
Cela montre que I’échantillonnage effectué par le Falcon joue un role important dans I'accord en

dessous de 9 km entre les profils issus des vols simulés.

D’une initialisation & l’autre, la variabilité suit une variation verticale similaire (figure V.2.1
b). Elle est forte en dessous de 1.5 km et beaucoup plus faible au dessus. Le profil idéalisé a une
variabilité en dessous de 1.5 km inférieure a celle du profil obtenu avec la concentration initiale
nulle, mais supérieure a la variabilité du profil de référence. La démarche utilisée au CPTEC per-
met d’avoir une variabilité en dessous de 1.5 km supérieure a celle obtenue lors des autres tests.
Au dessus de 1.5 km, la variabilité la plus forte est rencontrée dans I’expérience de référence et la
plus faible variabilité est rencontrée dans 1’expérience ou la concentration initiale est nulle. La forte
variabilité pres de la surface provient probablement majoritairement des sources. La diminution
de la variabilité pres de la surface lorsque la concentration initiale est forte est partiellement liée
a l'application dans le modele du temps de vie de CO. En effet, la diminution due au temps de
vie est proportionnelle & la concentration de CO disponible. Par conséquent, plus la concentration
augmente, plus la diminution est forte. La variabilité résulte alors de la compétition entre I'aug-
mentation due aux émissions et la diminution due au temps de vie. La plus faible variabilité de
la simulation avec concentration initiale nulle par rapport a la simulation de référence au dessus
de 4 km provient de la plus grande variation d’amplitude moyenne obtenue avec I’initialisation de
référence. En effet, lors des vols ou la concentration mesurée est élevée, la concentration reproduite
dans la simulation de référence est souvent plus élevée que dans la simulation avec initialisation
nulle. Dans les cas de vols peu pollués, c’est également le cas, avec cependant un écart un peu
plus faible. La simulation de référence fournit une plus grande variabilité qui est plus réaliste que
les autres simulations. Ceci est lié & une meilleure représentation dans la simulation du transport

synoptique sur la distribution du CO dans la troposphere libre.
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Comparaison des profils verticaux moyens pour les différentes
initialisations
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FiG. V.2.1 — Profils moyens mesuré et simulés avec différentes intialisations (a) et écart-types

associés (b).
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Profils moyens sur toute la simulation G2
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F1G. V.2.2 — Profils moyens issus des mesures du Falcon, des vols simulés, sur toute la simulation
sur la grille 2 pour la simulation de référence, pour la simulation avec initialisation nulle et pour
la simulation avec initialisation idéalisée.

Des différences locales sont visibles entre les deux initialisations. En particulier, deux vols (fi-
gure V.2.3) montrent des différences significatives : les vols 4 (figure V.2.3 a) et 9 (figure V.2.3 b).
Pour les vols 4 et 9, les champs horizontaux simulés correspondants aux altitudes et a I'instant ou

les augmentations de CO ont été mesurées sont respectivement montrés sur les figures V.2.4 et V.2.6.

Pour le vol 4, dans la simulation de référence, ’augmentation de la concentration de CO mesurée
au milieu du vol est visible dans le vol simulé avec I'initialisation de référence. Au contraire, dans
la simulation réalisée en utilisant la méthode du CPTEC, cette augmentation n’est pas visible. La
figure V.2.4 (a) montre que la structure échantillonnée lors du vol dans la simulation de référence
est située au nord du domaine. Cette structure est également présente dans les champs provenant
de l'expérience sans convection profonde (figure V.2.4 c), ce qui indique qu’elle n’est pas due a la
convection profonde paramétrisée. Il peut donc s’agir d’une structure de grande échelle ou d’un phé-
nomene convectif résolu sans la parmétrisation de la convection. La figure V.2.5 montre qu’il s’agit
d’une structure convective étendue. Dans les champs provenant de I'expérience ou l'initialisation
est nulle, cette structure et les structures au nord de la grille 2 ne sont pas visibles. L’explication
est que la convection ayant formé la structure échantillonnée par le Falcon n’est pas située a coté de
sources importantes et emporte donc dans la haute troposphere des masses d’air dont la concentra-

tion en CO est identique a celle déja présente en altitude dans la simulation avec initialisation nulle.

Dans le vol 9, au contraire, la forte augmentation de la concentration mesurée a environ 45000 s
n’est pas visible dans la simulation de référence, mais ’est dans la simulation ou la concentration
initiale est nulle. La comparaison entre les figures V.2.6 (b) (expérience avec initialisation nulle) et
(c) (expérience sans convection profonde) montre que la structure échantillonnée entre -45 et -44°E

et -19.5 et -21.5°N est due a la convection paramétrisée, la concentration au sein de cette structure
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étant supérieure d’une dizaine de ppbv a la concentration environnante. Les champs issus de la
simulation de référence (figure V.2.6 a) montrent que cette structure, bien que présente, se détache
peu de la concentration environnante. Dans ce cas, c’est la faible différence dans la simulation de
référence entre la concentration disponible pour la convection profonde et la concentration aux

altitudes de détrainement qui masque la structure dans le vol simulé.

L’initialisation des champs de CO est tres importante a grande échelle. Elle impose la concen-
tration moyenne, influence fortement la variabilité spatio-temporelle et la répartition des traceurs,
comme l'ont montré les profils moyens sur toute la simulation et sur la grille 2. Dans notre cas
d’étude, introduire un champ constant sur une majeure partie du volume simulé est un état initial
peu réaliste qui ne convient pas & nos objectifs. En moyenne sur la simulation et sur les points
échantillonnés par le Falcon, l'initialisation induit également des différences, principalement dans
la haute troposphere. En effet, partir d’'une concentration initiale nulle ne permet pas un transport
significatif de CO par la convection profonde lorsque celle-ci est localisée loin des sources. Dans ce
cas, l'initialisation de référence produit de meilleurs résultats. A 1’échelle locale (au cours d’un vol),
il est plus délicat de trancher entre les deux initialisations, chacune apportant des informations
différentes. L’initialisation de référence prend en compte la répartition synoptique de la concentra-
tion de CO, avec toutes fois quelques incertitudes, tandis que linitialisation utilisée au CPTEC ne
prend en compte que la répartition a 1’échelle continentale donnée uniquement par les sources et
le transport lors de la période de spinup et lors de la simulation. Globalement, c’est 'initialisation

de référence qui mene aux meilleurs résultats.
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Comparaison reference/initialisation nulle 17/02/2004 Lon: -48.52/-48.02 Lat: -21.88/-10.13
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Fi1c. V.2.3 — Concentration de CO (ppbv) en fonction du temps pour les vols 4 (a) et 9 (b). La
courbe verte représente laltitude du Falcon (échelle & droite), les courbes noire, bleu foncé et bleu
clair représentent respectivement les mesures du Falcon, la simulation de référence et la simulation

avec initialisation nulle.
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(i

F1G. V.2.4 — Champs de CO (ppbuv) et de vents horizontaux (m/s) vers 11 km d’altitude 6 20 UTC
lors du vol 4. La colonne de gauche montre les champs sur la grille 2 et la colonne de droite un zoom
autour du vol. Ce dernier est représenté par le trait blanc sur les figures de droite, le cercle gris
correspondant au point de départ de la portion de vol affichée correspondant auz mesures effectuées
entre 19 : 30 UTC et 20 : 30 UTC. Les champs présentés proviennent de la simulation de référence
(a), de Uexpérience avec initialisation nulle (b) et de lexpérience sans convection profonde (c). Le
zoom couvre les longitudes allant de -50°F o -45°F.
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F1G. V.2.5 — Zooms sur les champs de CO (ppbv) et de vents horizontauz (m/s) autour du vol 4
vers 11 km d’altitude entre 11 UTC' (a) et 20 UTC (j). Le vol est représenté par le trait blanc, le
cercle gris correspondant au point de départ de la portion de vol affichée correspondant auz mesures
effectuées entre 19 : 30 UTC' et 20 : 30 UTC'. Les champs présentés proviennent de la simulation
de référence. Le zoom couvre les longitudes allant de -50°E a -45°E. Le phénomene est localisé vers
-11.5°N et -48°F.



Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO

161

F1G. V.2.6 — Champs de CO (ppbv) et de vents horizontaux (m/s) vers 12.5 km d’altitude ¢ 12 UTC
lors du vol 9. La colonne de gauche montre les champs sur la grille 2 et la colonne de droite un zoom
autour du vol. Ce dernier est représenté par le trait blanc sur les figures de droite, le cercle gris
correspondant au point de départ de la portion de vol affichée correspondant aux mesures effectuées
entre 11h30 UTC' et 13h30 UTC. Les champs présentés proviennent de la simulation de référence
(a), de expérience avec initialisation nulle (b) et de l'expérience sans convection profonde (c).
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V.2.2 Inventaires

Dans la simulation de référence, les cadastres utilisés sont celui de RETRO modifié par Alonso
pour les émissions anthropiques, de 3BEM pour les émissions dues aux feux de biomasse et de
POET pour les pseudo-émissions biogéniques. Or, plusieurs cadastres d’émissions sont disponibles.
Ils donnent des émissions de CO plus ou moins différentes. Il est important de savoir si cela influence
fortement ou non les résultats obtenus. En particulier, les émissions dues aux feux de biomasse four-
nies par la base de données EDGAR sont assez grossieres et ne refletent a priori pas correctement
la variabilité spatiale et temporelle de ces sources, comme montré par Longo et al. (2007). Pour
les émissions anthropiques, nous testons deux cadastres d’émissions : les cadastres originaux de
RETRO et ceux ’EDGAR. Outre la quantité de CO émise, I'une des différences pouvant avoir un
impact fort est la résolution spatiale : EDGAR a une résolution de 1°, soit une surface d’émissions
4 fois plus grande que RETRO. Nous testons également le cadastre des émissions des feux de bio-
masse provenant ’EDGAR.

La figure V.2.7 montre les profils verticaux moyens sur tous les points de mesure du Falcon
obtenus avec les mesures, la simulation de référence et 'inventaire des feux de biomasse ’EDGAR
(COTOTBEDG). Les profils obtenus avec les autres inventaires ne sont pas affichés car ils sont treés
proches du profil simulé de référence. Entre le profil de référence (COTOTRM) et le profil obtenu
avec I'inventaire original de RETRO (COTOTR), la différence moyenne est d’environ —0.39 ppbv
et ne dépasse pas 2 ppbv en valeur absolue. La concentration de CO du profil vertical moyen de
référence est généralement supérieure a la concentration du profil COTOTR et en est toujours tres
proche. L’utilisation de l'inventaire d’EDGAR pour les émissions anthropiques (COTOTBEDG)
induit des différences un peu plus élevées. La différence moyenne est d’environ —1.53 ppbu et reste
inférieure a 8 ppbv en valeur absolue. Le profil de référence est toujours supérieur au profil COTO-
TEDG. La différence de résolution entre I'inventaire ’EDGAR et celui de RETRO est telle que
lon pouvait a priori s’attendre a un transport de CO plus fréquent, donc plus important, par la
convection. En effet, les zones de fortes émissions sont plus étalées & une résolution de 1° (EDGAR)
et ont donc a priori une probabilité plus importante que celle de RETRO d’étre emportées par la
convection. Ces tests de sensibilité montrent qu’il n’en est rien. Le peu de différences observées

trouve son explication dans les faibles écarts entre les deux cadastres (figure V.2.8).

Des différences importantes sont visibles entre le profil de référence et le profil obtenu en uti-
lisant I'inventaire d’EDGAR. pour les émissions de feux de biomasse. La différence moyenne est
de —7.55 ppbu et est de 31 ppbv en valeur absolue au maximum. Les différences les plus fortes
ont lieu dans les basses couches en-dessous de 2 km, mais restent importantes jusqu’a 6 km. La
concentration obtenue est toujours inférieure a la concentration du profil de référence. Une étude
des sources montre que la moyenne des émissions de feux de biomasse ’EDGAR sont proches de
celles du modele 3BEM sur la grille 1 et sur la période simulée (9.110719 kg/m?/jour pour 3BBEM
et 1.21 1072 kg/m?/jour pour EDGAR), mais que ceci n’est pas le cas sur la grille 2, comme
le montrent la figure V.2.9. La moyenne des émissions sur la grille 2 pour EDGAR est d’environ
2.3810719 kg/m?/jour et celui des émissions du modele 3SBEM est d’environ 1.5910~° kg/m?/jour.
Ces fortes différences d’émissions expliquent les différences observées entre le profil de référence et
le profil obtenu en utilisant les émissions de la base de données EDGAR. De plus, les faibles dif-

férences au dessus de 6 km d’altitude indiquent que ce ne sont pas majoritairement les émissions
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de feux de biomasse qui sont transportés dans haute troposphere par la convection profonde dans

I’échantillonnage du Falcon.

En résumé, les émissions anthropiques different peu d’un cadastre a l'autre. Ces différences
n’ont pas de répercutions notables sur les résultats obtenus sur les profils verticaux issus de la
comparaison aux mesures aéroportées, ni sur les vols. Ce n’est pas le cas avec les émissions des feux
de biomasse. EDGAR utilise et fourni des données plutét climatologiques avec un faible degrés de
détails a 1’échelle sub-continentale. Le modele 3BEM est congu pour justement fournir ces détails

et améliore a priori la description des émissions dans le modele.

Comparaison des profils verticaux moyens pour les inventaires

Altitude {m)
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Fic. V.2.7 — Profils moyens de CO (ppbu) issus des vols obtenus avec lutilisation de différents
cadastres d’émissions. Les différences sont trés faibles au-dessus de 8 km, montrant que les émis-
sions dues aur feur de biomasse ne sont pas les émissions majoritairement emportées dans la haute

troposphére.
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F1G. V.2.8 — Champs des émissions anthropiques accumulées sur la grille 1 (colonne de gauche) et
sur la grille 2 (colonne de droite) pour l’inventaire RETRO (a et b) et pour linventaire EDGAR
(c et d). Les flur sont donnés en 107° kg/m?2.




Etude de la répartition de CO en période convective : transport du traceur CO 165

17 5E-09+

1,69118E-09

1,7E-09+

165E-094

1,6E-09- 1,59146E-09

155E-094
1,5E-094

145E-00 1,44371E-09

14E-09-

1356094

1,3E-09- T
Anthropiques Feux de Naturelles

b'{ggleﬁﬁe
a
18E-09 1,69118E-09

L6E-09-
1,44371E-09

14E-09-
12E-00-
1E-09-
8E-10-
6E-10-
AE-10-

2,37836E-10
2E-10+

Anthropiques Feux de " Naturelles

"EBRRT
b

FiG. V.2.9 — Fluz moyen sur la simulation (kg/m?/jour)de chacun des type d’émission sur la grille
2 selon inventaire d’émissions de feux de biomasse utilisé (SBEM, en a, et EDGAR, en b).
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V.2.3 Temps de vie du CO

Dans le modele, nous avons utilisé un temps de vie de 2 mois en moyenne. Ce temps de vie
correspond au puits majeur de CO : sa réaction avec le radical OH. Cependant, la répartition de
ce radical et sa concentration moyenne globale sur un cycle diurne varient. Les écarts a la valeur
moyenne de la concentration du radical OH que nous avons utilisée peuvent étre importants, di-
minuant ou augmentant d’autant le temps de vie du CO. Nous avons donc mené deux tests de
sensibilité : un temps de vie de moitié inférieur, soit un mois en moyenne, ainsi qu’'un temps de
vie infini. Les profils obtenus sont montrés sur la figure V.2.10 (a) et les écart-types associés sur la
figure V.2.10 (b).

La concentration obtenue dans la simulation ou le temps de vie moyen est de un mois est tou-
jours inférieure & la concentration dans la simulation de référence. Malgré un temps de vie moitié
moins long du CO, la concentration reste sur-estimée dans les basses couches. Cela suggere une
sur-estimation des émissions et/ou un effet de cumul dans la couche limite dans le modele et/ou
a une sous-estimation du transport vertical. Remarquons qu’un temps de vie de un mois dans les
basses couches est tout a fait résonnable et permet ici une amélioration des résultats. Au dessus
de 1.5 km a linverse, la concentration est globalement sous-évaluée, en particulier au dessus de
10 km. La forme en C est moins marquée que dans la simulation de référence. Dans I’expérience
réalisée avec un temps de vie infini, la concentration est sur évaluée sur I’ensemble du profil et
la forme en C est bien marquée. L’augmention en altitude est due a deux facteurs principaux :
d’une part une augmentation de la concentration dans les basses couches, qui augmente la quantité
transporté dans la haute troposphere, et d’autre part I’augmentation au cours du temps du CO
dans la haute troposphére puisque le temps de vie est infini. Cette expérience donne une borne
supérieure de la concentration dans la simulation. En particulier, la concentration dans la haute
troposphere est supérieure a la concentration mesurée par le Falcon. Cela signifie que si le temps
de vie de CO dans la haute troposphere est plus long que ce que nous avons introduit, le modele
est susceptible d’atteindre de plus fortes valeurs dans la haute troposphere. Il est en effet possible
que le temps de vie du CO dans la haute troposphere soit plus important que celui que nous avons

utilisé dans la simulation de référence.

La variabilité de la concentration est moins affectée par le temps de vie en dessous d’environ
4 km. Les différences sont plus sensibles a partir de cette altitude. Dans la simulation ot le temps
de vie du CO est de moitié plus court, la variabilité est globalement inférieure a la variabilité de
la concentration dans la simulation de référence, avec de plus une tendance a diminuer légerement
avec l'altitude. Dans la simulation ou le temps de vie est infini, la variabilité est supérieure a
la variabilité de la concentration dans la simulation de référence et augmente fortement a partir
d’environ 5 km . Elle a tendance a augmenter avec I'altitude, se rapprochant de la variabilité du
Falcon au dessus de 12 km. C’est dans I'expérience avec un temps de vie infini que la concentration
a la plus forte variabilité, montrant ainsi que la diminution chimique prise en compte dans le temps

de vie tend a uniformiser la distribution spatial du CO.
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Comparaison des profils verticaux moyens pour le temps de vie du CO
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F1G. V.2.10 — Profils moyens mesuré et simulés avec différents temps de vie (a) et écart-types
associés (b).
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Nous analysons ici les resultats des premiers tests du modele C-CATT-BRAMS dans le cadre
d’une simulation en saison convective. La simulation réalisée ici est de quatre jours entre les 11 et 15
février 2004 pendant la période des campagnes coordonnées des projets TROCCINOX-HIBISCUS-
TROCCIBRAS. Apres avoir décrit la simulation, nous analysons les résultats météorologiques, puis

les résultats chimiques.

VI.1 Description de la simulation

La période simulée s’étend du 11 février a 00 UT'C' au 15 février 2004 & 00 UTC' au cours de la
période convective au Brésil. Cette période a été étudiée par Durry et al. (2006) et Marécal et al.
(2007) dans le cadre du projet HIBISCUS. La simulation est faite avec deux grilles imbriquées. La
grille 1 couvre la majeure partie de I’Amérique du Sud, avec une résolution spatiale horizontale de
50 km, comme lors de I’étude sur le transport de CO. Le domaine est un peu décalé vers le sud-est.
La grille 2 couvre la région affectée par les émissions de Sao Paulo et de Rio de Janeiro, avec une
résolution spatiale horizontale de 10 km. Elle inclut la zone des mesures effectuées par le Falcon
lors de la période simulée, ainsi que Bauru d’out sont lancés les radio-sondages et les sondes ozone.
Les champs de topographie correspondants sont montrés sur la figure VI.1.1. Il est a noter que la

topographie a été lissée de maniere plus importante que lors de la simulation avec traceurs.

Pour les deux grilles, 63 niveaux verticaux sont utilisés, s’étendant du sol a environ 30 km d’al-
titude. L’épaisseur des couches dans la basse et moyenne troposphere augmente progressivement de
100 m a la surface jusqu’a 1 km vers 5 km d’altitude, puis décroit progressivement jusqu’a environ
9.5 km ou la résolution reste fixée a 250 m jusque environ 15 km d’alittude. Cela permet une
résolution verticale fine dans la haute tropospheére, ce qui est trés important pour la convection et
le transport d’especes, comme 1’a montré Arteta et al. (2008b). L’épaisseur des couches augmente
ensuite progressivement jusqu’a atteindre 1 km de résolution a partir de 19 km d’altitude jusqu’au
sommet du modele. Le pas de temps sur la grille 1 est de 40 s et de 13.33 s sur la grille 2. L’archi-

vage est fait a une fréquence horaire.

L’importance du choix de la fermeture a été étudiée par Arteta et al. (2008a). Pour des condi-
tions similaires de résolution, d’initialisation et de forcage aux limites, Arteta et al. (2008a) ont
montré que la fermeture « ensemble » fournissait les meilleurs résultats météorologiques. L’initia-
lisation et le forgage des champs météorologiques sont faits a partir des analyses du CEPMMT. Le
forgage s’étend un peu plus vers I'intérieur du domaine avec un temps de relaxation plus important
d’environ un facteur 2 que dans la simultation avec traceurs. Une couche d’amortissement a été
utilisée au dessus de 24 km d’altitude avec un temps de relaxation également plus élevé.

Pour la partie météorologique, les paramétrisations utilisées sont les mémes que dans le cha-
pitre précédent : schémas de Grell pour la convection retreinte et pour la convection profonde, effet
« plume-rise », schéma de Walko et al. (1995) pour la microphysique et schéma radiatif de CARMA.
Il est & noter que la fermeture utilisée dans le schéma de Grell pour la convection profonde est la

fermeture « ensemble », comme dans la configuration opérationnelle.

Pour la partie chimique, 'initialisation et le forgage sont faits a partir des données de MOCAGE-
Clim fournies par H. Teyssédre du Centre National de Recherches Météorologiques (CNRM), les

données opérationnelles du modele MOCAGE n’étant pas disponibles avant juin 2005. Le solveur
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utilisé est le solveur RODAS3, a pas de temps dynamique. Les modules de procuction de NO, par
les éclairs, de lessivage dans la convection paramétrisée et de dépot sec ont également été utilisés.
Les émissions utilisées sont les émissions originales de RETRO pour les émissions anthropiques, du

modele 3BBEM pour les feux de biomasse et de POET pour les émissions biogéniques.

S 7“ iﬁ ﬂ ﬂ iﬁ S0W 45w ;! ig iii LR
fi]

GrAlS COLAAGES

a

b

Fi1c. VI.1.1 — Champ de topographie (en métres) utilisé sur la grille 1 (a) et sur la grille 2 (b) lors
de la simulation. La grille 2 est imbriquée dans la grille 1.
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VI.2 Analyse des résultats météorologiques

Dans cette partie, nous analysons les résultats météorologiques de la simulation avec chimie. La
simulation étant courte, nous n’analysons pas statistiquement les résultats. Nous comparons soit
aux produits journaliers, soit aux radio-sondages ou aux vols individuels. Nous disposons pour ces
comparaisons des produits journaliers de GPCP et de TRMM, d’une quinzaine de radio-sondages
lancés depuis Bauru, des mesures acquises lors du vol SF2 de p-SDLA et des mesures acquises lors
des vols du Falcon du 13 et du 14 février 2004.

V1.2.1 Taux précipitants

La comparaison des taux précipitants accumulés simulés aux données des produits de GPCP et
de TRMM sur le domaine couvert par la grille 1 montre que le modele est globalement en accord
avec les observations (figure VI.2.1). Les bandes de précipitations liées & 'ITCZ et la SACZ sont
reproduites par le modele. Par rapport a la simulation avec traceurs, les précitations sont nettement
moins abondantes pres des Andes. Elles sont & I'inverse nettement plus abondantes au-dessus du
bassin amazonien. Cette amélioration provient principalement de plusieurs facteurs : le lissage plus

important de la topographie et 'utilisation des analyses du CEPMMT.

Sur le domaine couvert par la grille 2, I’accord entre le modele et les produits journaliers est
également bon. Les variations journalieres sont présentes dans le modele et les maxima sont assez
bien localisés (figures VI.2.2 & VI.2.5). Cependant, l'intensité des précipitations est sur-estimée
par le modele. Les précipitations de forte amplitude ne sont pas sur-estimées par le modele, a
Iexception d’'un maximum sur-estimé par le modele le 11 février, centré sur -52.5°E et -16.5°N.
La sur-estimation vient des précipitations de faible amplitude, significativement plus abondantes
dans le modele que dans les observations. Cette différence peut étre partiellement atribuée a une
mauvaise estimation de ces faibles précipitations dans les produits de GPCP et de TRMM. 11
convient également de remarquer que la journée du 13 février est la journée pour laquelle les
précipitations sur la grille 2 sont les moins bien reproduites. Au cours de cette journée, plusieurs

autres séries de mesures ont été effectuées et sont discutées par la suite.
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GPCP g1

Fic. VI.2.1 — Précipitations accumulées (mm) entre le 11 février a 00 UTC et le 15 février a

00 UTC, estimées a partir d’observations (GPCP (a) et TRMM (b)) et simulées (c) sur la grille
1 et sur la période simulée.
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GPCP jour 1 g2

Modele jour 1 g2

30

Fic. VI.2.2 — Précipitations accumulées (mm) estimées a partir d’observations (GPCP (a) et

TRMM (b)) et simulées (c) sur la grille 2 pour la journée du 11 février 2004.
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GPCP jour 2 g2

50 49

TRMM jour 2 g2

Modele jour 2 g2

Fia. V1.2.3 — Figure similaire a la figure VI.2.2 pour la journée du 12 février 2004.
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GPCP jour 3 g2

TRMM jour 3 g2

b
Modele jour 3 g2

Fia. VI.2.4 — Figure similaire a la figure VI.2.2 pour la journée du 13 février 2004.
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GPCP jour 4 g2

TRMM jour 4 g2

b
Modele jour 4 g2

Fia. VI.2.5 — Figure similaire a la figure VI.2.2 pour la journée du 14 février 2004.
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VI.2.2 Comparaison aux radio-sondages

Sur la période simulé, nous disposons de 16 radio-sondages lancés depuis Bauru. Nous illustrons
la comparaison pour les radio-sondages correspondant au moment de l'initialisation et des mesures
par sondes ozones ou aéroportées. Les profils verticaux simulés et obervés de température, de vi-

tesse et de direction du vent sont montrés sur les figures VI1.2.6 a VI.2.14.

La figure VI.2.6 montre les profils verticaux issus de ’état initial du modele et ceux mesurés.
On constate que 'accord est correct, montrant ainsi que I’état initial utilisé est cohérent avec les
observations. La figure VI.2.8 correspond a l'instant des mesures par la sonde ozone du 11 février
en fin de journée. On peut voir que I’état météorologique au dessus de Bauru est correctement
reproduit par le modele. Par contre, on peut noter que le 11 février & 18 UTC, la direction du vent
est moins bonne dans les basses couches. Les figures VI.2.10 & VI.2.11 permettent de comparer les
résultats du modele a ceux des radio-sondages pour la journée du 13 février au cours de laquelle a
été lancée la deuxieme sonde ozone et au cours de laquelle le Falcon a effectué un vol. Les radio-
sondages sont globalement bien reproduits par le modele, a ’exception de la direction du vent pres
de la surface a 12 et 18 UT'C. En particulier, I’évolution journaliere des grandeurs est suivie par le
modele. Les figures VI.2.12 & VI.2.14 permettent une comparaison similaire & la précédente pour
la journée du 14 février au cours de laquelle le Falcon a effectué un vol. L’accord entre le modele et
les radio-sondages est également bon pour la reproduction des champs météorologiques et de leur

évolution journaliere, y compris prés de la surface.

La comparaison aux radio-sondages lancés depuis Bauru montre que le modele reproduit cor-
rectement les champs météorologiques, ainsi que leur évolution journaliere, hormis pour les basses

couches pour la journée du 13 février 2004.
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F1G. V1.2.6 — Profils verticaux de température (a), de vitesse (b) et de direction du vent (c) mesurés
(courbes noire) et simulés (courbes vertes) le 11 février o 00UTC.
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FiGc. V1.2.7 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 11 février a 18UTC.
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FiG. VI.2.8 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 12 février a 00UTC.
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FiGc. V1.2.9 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 13 février a 06UTC.
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FiG. VI.2.10 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 13 février a 12UTC'.
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FiGc. VI.2.11 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 13 février a 18UTC'.
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FiG. VI.2.12 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 14 février a 12UTC'.
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FiG. VI.2.13 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 14 février a 18UTC'.
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FiG. VI.2.14 — Figure similaire a la figure VI.2.6 pour le 15 février a 00UTC'.
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VI.2.3 Comparaison aux mesures de y-SDLA

Lors de la période simulée, un vol ballon de courte durée a été effectué dans le cadre de la
campagne de 2004 associée au projet HIBISCUS (SF2). Le ballon a été lancé depuis Bauru a
20 : 18 UTC le 13 février 2004 avec a son bord l'instrument pu-SDLA. L’altitude maximale atteinte
était de 20 km. Le ballon a ensuite effectué une descente lente de 3 h durant la nuit jusqu’a lalti-
tude de 11.8 km, puis une descente rapide sous parachute. La situation météorologique était assez
calme, avec quelques cellules convectives isolées et la propagation d’instabilités du nord-ouest vers
I’ouest qui sont restées a plus de 300 km de la trajectoire du ballon. Plus de détails peuvent étre
trouvés dans Durry et al. (2006) et Marécal et al. (2007).

Les données utilisées proviennent de U'instrument pu-SDLA sur la gamme d’altitude s’étendant
de 4.6 km & 18.5 km (mesures & la descente). Les profils de température, de rapport de mélange en
vapeur d’eau et d’humidité relative par rapport a la glace sont présentés sur la figure VI.2.15. Les
données entre 12.774 km et 13.385 km d’altitude sont absentes suite a des problemes techniques.
Plus de commentaires concernant les profils mesurés sont donnés dans Durry et al. (2006) et Ma-
récal et al. (2007). On constate que bien que le modele sur-estime légérement la température en
dessous de 5 km, et bien que le point froid (& environ 15 km d’altitude) soit sur-estimé, ’accord
entre le modele et les observations est bon pour la température. La figure VI.2.15 (b) montre que
le modele sur-estime légerement le rapport de mélange en vapeur d’eau dans la basse et moyenne
troposphere, mais reste cependant proche des observations. De méme, le modele reproduit correc-
tement 'humidité relative par rapport a la glace, a 'exception des deux fortes sursaturations a
environ 13 et 15.5 km d’altitude. A 15.5 km d’altitude, cela provient de la sur-estimation de la
température dans le modele, le rapport de mélange en vapeur d’eau étant similaire aux observa-
tions. A 13 km d’altitude, le modele fournit une sursaturation, mais dont l'intensité est moindre
par rapport aux observations. Cela est di au schéma microphysique qui ne permet pas de tres

fortes sursaturations.
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Fic. VI.2.15 — Comparaison entre les résultats de la simulation et les données de u-SDLA pour le
vol SF2 et pour la température (a), le rapport de mélange en vapeur d’eau (b) et Uhumidité relative
par rapport & la glace (c). Les données moyennées sur les niveaur du modéle sont affichées en
rouge, la ligne en pointillets noirs montre la valeur moyenne issue du modéle et la zone violette
montre les minima et mazxima pour chaque altitude. La moyenne du modéle est obtenue en prenant
les profils verticaux autour de la trajectoire du ballon.

VI1.2.4 Mesures aéroportées

Sur la période simulée, les données recueillies lors de deux vols du Falcon sont disponibles. Ces
deux vols sont ceux du 13 et du 14 février 2004. Nous comparons ici les résultats météorologiques
du modele avec chacun des deux vols effectués, la procédure pour obtenir les valeurs simulées le

long des vols étant la méme que dans la simulation avec traceurs.

VI1.2.4.1 Vol du 13 février

Pour ce vol, les comparaisons entre les résultats de la simulation et les données du Falcon sont
montrées sur la figure V1.2.16. Le modele reproduit trés bien la température (figure VI.2.16 a).
L’humidité spécifique (figure VI.2.16 a) est moins bien reproduite, en particulier en altitude, mais
reste cependant proche des mesures. Le vent (figure VI.2.16 c et d) le long du vol du Falcon est

bien reproduit par le modele malgré une légere sous-évaluation générale de la vitesse du vent.

VI1.2.4.2 Vol du 14 février

Pour ce vol, les comparaisons entre les résultats de la simulation et les données du Falcon
sont montrées sur la figure VI.2.16. Pour la température (figure VI.2.17 a), des données sont
manquantes. On peut cependant voir que le modele reproduit correctement les mesures. De méme,
pour 'humidité spécifique (figure VI.2.17 b), des données sont manquantes. On constate cependant
que le modele reproduit correctement les mesures malgré une sous-estimation au début du palier
a 11.5 km. Comme pour le vol précédent, le vent (figure VI.2.17 ¢ et d) est bien reproduit par le

modele.
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F1G. VI1.2.16 — Température (a, en K ), humidité spécifique (b, en g/kg), direction du vent (c, en °)
et vitesse du vent (d, en m/s) acquises lors du vol du 13 février 2004 (courbes noires) et simulées
(courbes bleues). La courbe verte donne altitude du Falcon.
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similaire a la figure VI.2.16 pour le vol du 14 février 2004.
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Dans I’ensemble, le modele reproduit correctement les mesures météorologiques le long des vols.
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VI.3 Analyse des résultats chimiques

Pour ’analyse des résultats chimiques, nous disposons de mesures des sondes ozone et des me-
sures aéroportées de CO, de NO et d’ozone. Comme pour 'analyse des résultats météorologiques,
c’est une comparaison cas par cas qui est faite. Cette analyse est préliminaire et devra étre pour-
suivie ultérieurement. Elle permet néanmoins de dégager quelques pistes qui devront étre explorées

pour présenter une simulation et une analyse définitives de cette période.

VI.3.1 Comparaison aux sondes ozones

La figure VI.3.1 permet de comparer les résultats de la simulation aux mesures effectuées a
I’aide des sondes ozone lancées les 12 et 13 février 2004. Comme les résultats du modele pour ces

deux sondes ozone sont similaires, seul le sondage ozone du 12 est discuté.

En dessous de 2 km, plus 'on se rapproche de la surface, plus la concentration en ozone aug-
mente. Dans les mesures, c’est I'inverse : plus ’on se rapproche de la surface et plus la concentration
en ozone est faible. Le pic de concentration observé a environ 2 km est reproduit par le modele,
mais la diminution de la concentration avec l'altitude est plus faible dans le modele que dans les
observations. Aux environs de 5 km, I'accord entre le modele et les données est correct. Entre 5 et
11 km, le modele sur-estime légerement plus qu’a 5 km la concentration en ozone, puis a partir de

11 km environ, ’accord entre le modele et les mesures est de nouveau correct.

Concernant les différences entre modele et observations en dessous de 2 km, 'explication est la
suivante. Les figures VI.3.2 a et b montrent le rapport de mélange de 'ozone et des NO, au sol
a 14 UTC le 11 février. On observe d’importants rapports de mélange de ces deux especes autour
de Sao Paulo (-23.5°N, -47°E). Le 12 février & 01 UTC, ces grands rapports de mélange ont été
transportés (figures VI.3.3 a et b), avec amplification pour 'ozone, vers Bauru (-22.3°N, -49°E).
Bien que la direction des vents soit correctement modélisée & Bauru au moment du sondage (figure
VI1.2.8), des différences entre le modele et les observations sont visibles le 11 février & 18 UTC' (fi-
gure VI.2.7). Ceci indique que le modele n’advecte probablement pas la zone de pollution provenant
de Sao Paulo dans la bonne direction. Celle-ci passe sur Bauru dans la simulation et a c¢6té dans
la réalité. L’analyse des mesures de stations de surface entre Sao Paulo et Bauru (non disponibles)
serait nécessaire pour confirmer cette interprétation. Ceci peut expliquer que la forte augmentation
de T'ozone du modele n’est pas observée dans le sondage ozone lancé a 23 : 57 UTC depuis cette

station.

La figure VI1.3.4 montre le rapport de mélange de CO a 2 km d’altitude a 01 UT'C le 12 février.
Bauru se situe au voisinage d’un gradient de C'O a cette altitude, révélant une zone de transport
vertical depuis les basses couches par de la convection restreinte. Ce transport vertical se concrétise
par une augmentation des NO, et de l'ozone au dessus de Bauru (figures VI.3.5 et VI.3.6) vers
2 km dans le modele et dans les observations (figure VI.3.1). L’augmentation dans le modele est
plus forte en raison des fortes valeurs pres de la surface. Ces fortes valeurs sont liées a la pollution
de Sao Paulo advectée sur Bauru. Elles sont transportées verticalement par la convection restreinte.

L’augmentation de I'ozone du modele n’est pas observée dans le sondage ozone en dessous de 2 km.
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F1c. VI.3.1 — Comparaison entre les mesures des sondes ozones (en noir) et les résultats du modéle
(en rouge) pour le 12 février (a) et le 13 février (b) 2004. Pour le modéle, les deux courbes affichées
correspondent auzx échéances du modele encadrant ’heure de lancement des sondes. C’est le point
de grille du modeéle le plus proche du lieu de départ qui a été utilisé pour extraire les profils.
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FiG. VI.3.3 — Figure similaire a la figure VI.3.2 pour le 12 février 2004 a 01 UTC.
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FiGc. V1.3.5 — Figure similaire a la figure VI.8.4 pour les NO, a 2 km d’altitude le 12 février a
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Fic. V1.3.6 — Figure similaire a la figure VI.8.4 pour Oz a 2 km d’altitude le 12 février ¢ 01 UTC.
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VI.3.2 Comparaison aux mesures aéroportées

Nous disposons des mesures de CO, de NO et d’ozone acquises lors des vols du Falcon des 13
et 14 février 2004.

VI1.3.2.1 Vol du 13 février

La figure VI.3.7 montre les concentrations de CO (a), de NO (b) et d’ozone (c) mesurées lors
du vol du Falcon du 13 février 2004. Pour le CO, a ’exception d’une sur-évaluation entre 68000 et
70000 s, le niveau moyen de CO est correctement suivi par le modele. La concentration de NO est
largement sur-évaluée par le modele sur ’ensemble du vol. Il en est de méme pour 1'ozone. Pour
ces trois especes, les concentrations simulées le long des points échantillonnés par le Falcon ont une
grande variabilité spatio-temporelle. En particulier, la variabilité des champs de CO dans la simu-
lation présentée ici est nettement plus importante que dans la simulation avec traceurs présentée
précédemment. Ceci peut s’expliquer par la diffusion appliquée aux especes chimiques qui est plus

faible que dans la simulation avec traceurs (chapitre V).

Ce vol a eu lieu sur une ligne allant du point de coordonnées géographiques (-22°N, -48°E) au
point de coordonnées (-14°N, -44°E) dans une zone non convective. Sur cette ligne les rapports de
mélange de NO sont plus faibles que dans les régions influencées par les zones convectives (figure
VI.3.8) mais ces rapports sont tout de méme supérieurs aux mesures des instruments a bord du
Falcon. Il en est de méme pour le rapport de mélange de 'ozone (figure VI1.3.9). Ceci se concrétise
par des rapports de mélange de I'ozone plus élevés dans le modeéle que dans les mesures (figure
VIL.3.7 ¢). Nous avons pu mettre en évidence une cause possible de ce niveau de fond supérieur
dans le modele par rapport aux mesures. Il s’agit des contraintes aux limites sur ’'ozone et sur les
NO,, provenant du modele MOCAGE-Clim, dont les rapports de mélange tres élevés dans le coin
Nord-Est du domaine sont difficilement explicables (figure VI.3.10). Les vents horizontaux dans
cette portion du domaine étant dirigés vers l'intérieur de ce dernier pendant toute la durée de la
simulation, ceci peut conduire a remplir le domaine avec des valeurs de fond supérieures aux valeurs

de fond des mesures.
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Fi1Gc. VI.3.7 — Concentrations de CO (a, ppbv), de NO (b, ppbv) et d’ozone (c, ppbv) en fonction
du temps TU en s mesurées lors du vol du Falcon du 13 février 2004. La courbe verte indique
Ualtitude (en métres), la courbe bleue correspond au vol simulé et la courbe noire auz mesures.



Premiers tests du modele C-CATT-BRAMS 200

108
115
125
135
145
155
165
175
185 0.8
195 a6
205 0.4

218 9.2
225
238

245

255

GrADS: OLASICES a0

Fic. V1.3.8 — Champ horizontal de concentration de NO (contour, en ppbv) & 11 km d’altitude
le 13 février 2004 ¢ 20 UTC et champ de vent associé (fléches, en m/s). La ligne noire indique
approzimativement la trajectoire suivie par le Falcon lors du vol.

105

115

125

135 170
s 180
155 150
165 140
178 130
185 120
195 10
208 120
215 a0
225 50

235
245

255

GraDS: COLA/IGES

Fic. V1.3.9 — Figure similaire a la figure VI.3.8 pour l’ozone.
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F1G. VI.3.10 — Champs horizontauz de la concentration de NO,, (ppbv) a environ 11.4 km d’altitude
provenant de MOCAGE-Clim pour le 11 février a 00 UTC et pour le 15 février a 00 UT'C'. Le champ
iniatial est global mais a été limité ici au domaine couvert par la grille 1.
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VI1.3.2.2 Vol du 14 février

La figure VI.3.11 montre les concentrations de CO (a), de NO (b) et d’ozone (c) mesurées lors
du vol du Falcon du 14 février 2004. Le niveau moyen de C'O est correctement suivi par le modele,
a I’exception d’une sur-estimation entre 62000 et 68000 s et de deux sous-estimations vers 69500 s
et vers 72500 s. La concentration de NO est sur-estimée par le modeéle sur I’ensemble du vol, ainsi
que la concentration en ozone. Comme pour le vol précédent, les champs simulés possedent une

grande variabilité spatio-temporelle.

Ce vol a eu lieu dans un domaine s’étendant en latitude entre -21.6°N et -23.8°N et en longitude
de -47.5°E a -52°E aux abords d’une zone de convection. Les figures VI.3.12 et VI.3.13 montrent le
rapport de mélange de NO et de 'ozone dans une grille entourant ce domaine a 11.5 km d’altitude.
Les rapports de mélange de NO atteignent de fortes valeurs de I'ordre de 1 a 1.5 ppbv produites
dans une zone convective centrée, en moyenne sur la journée du 14 février, sur un méridien a -55°E
entre -35°N et -18°N (figure VI.3.14) et transportées vers 'Est par les vents horizontaux (figure
VI.3.12). Ce transport s’accompagne d’une production d’ozone (figure VI.3.13). Les fortes valeurs
du rapport de mélange de NO et d’ozone qui en résultent sont sur estimées par rapport aux me-

sures des instruments a bord du Falcon.

Le rapport de mélange de NO est donc sur-évalué dans le modele ce qui entraine une forte sur-
évaluation de I'ozone. Grace a un test de sensibilité, nous avons pu vérifier que cette sur-évaluation
n’est pas due a une sur-évaluation des NO, produits par les orages mais par un transport de
grandes quantités de NO, depuis les basses couches par la convection. Ces fortes quantités de
NO, sont liées au moins partiellement aux émissions anthropiques principalement de Sao Paulo et

de Rio de Janeiro.
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F1c. VI.3.11 — Concentrations de CO (a, ppbv), de NO (b, ppbv) et d’ozone (c, ppbv) en fonction
du temps TU en s mesurées lors du vol du Falcon du 14 février 2004. La courbe verte indique
Ualtitude (en métres), la courbe bleue correspond au vol simulé et la courbe noire auz mesures.
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Fic. V1.3.13 — Figure similaire a la figure VI.3.12 pour l'ozone.
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F1c. V1.3.14 — Précipitations accumulées (mm) le 14 février 2004, estimées & partir d’observations

(GPCP (a) et TRMM (b)) et simulées (c¢) sur la grille 1.
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V1.4 Conclusion

Les résultats météorologiques sont bons sur 'ensemble de la simulation. Ceci provient principa-

lement de l'utilisation des analyses du CEPMMT et d’une résolution fine dans la haute troposphere.

Les résultats de cette premiere simulation montrent que 1’évolution des especes chimiques est
correctement reproduite par le modele C-CATT-BRAMS. La comparaison des résultats aux me-
sures disponibles montre cependant que des améliorations sont encore a effectuer pour simuler
correctement ces mesures. L’analyse de ces premiers résultats montre en effet deux problemes
importants : la fiabilité des conditions aux limites du rapport de mélange des especes chimiques
(provenant ici du modele MOCAGE-Clim) et 1’évaluation des émissions depuis le sol et en parti-

culier celle des émissions depuis les mégacités.

Les conditions aux limites sont nécessaires pour prendre en compte les transports des especes
chimiques a grande échelle. L'importance de ces conditions aux limites sur les résultats du modele
méso-échelle dépend des situations simulées. Si les sources des especes chimiques dans le domaine
simulé sont suffisamment importantes, le transport de grande échelle peut jouer un role mineur.
Dans la simulation présentée ici, les émissions, en particulier celles des mégacités sont importantes
mais les conditions aux limites jouent aussi un réle non négligeable au-dela de la couche limite. La
comparaison aux mesures montre que ces conditions aux limites ne correspondent probablement
pas a la réalité en ce qui concerne au moins une portion du domaine et peuvent entrainer une forte
sur-évalution des NO, dans tout le domaine. Ceci montre la nécessité d’une étude approfondie de

la meilleure facon de prendre en compte ces conditions aux limites dans le modele.

Les résultats de la simulation montrent également une grande concentration des NO,, et d’ozone
autour des mégacités. En cas d’activité convective ces concentrations sont transportées dans la
haute troposphere en quantité probablement trop importante. Une étude est en cours au CPTEC
pour tenter de mieux représenter les émissions anthropiques sur I’Amérique du Sud et leur intro-

duction dans le modele.
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Le transport de la pollution est a ’heure actuelle un enjeu important. En particulier, le passage
des polluants de la troposphere dans la stratosphere est I'un des points clé étudié a ’heure actuelle.
Ce passage troposphere-stratosphere est tres dépendant de la composition de la troposphere et plus
particulierement de la haute troposphere, notamment dans la zone inter-tropicale. L’objectifs des
travaux menés ici était de modéliser le transport d’especes chimiques afin de pouvoir étudier la

composition de la troposphere tropicale.

A Taide du modele numérique 3D méso-échelle a aire limitée CATT-BRAMS, nous avons simulé
le transport du monoxyde de carbone dans la troposphere du 11 février au 15 mars 2004 durant
la période convective au Brésil. L’utilisation de deux grilles imbriquées de 50 km de résolution
horizontale (grille 1) et de 12.5 km de résolution horizontale, avec des niveaux verticaux espacés
de 900 m au maximum, & permis de conserver une configuration proche de la configuration opéra-
tionnelle utilisée au CPTEC afin de compléter les études en saison séche menées par Freitas et al.
(2007) et Longo et al. (2007). L’évolution du CATT-BRAMS vers un nouveau modele avec chimie,
le C-CATT-BRAMS, donne également aux travaux menés ici une importance un peu particuliere
dans la mesure ou le schéma de transport utilisé est identique dans les deux modeles. Nous avons

donc pu analyser le comportement du schéma de transport.

La simulation de référence menée a permis de vérifier que le comportement météorologique est
globalement en bon accord avec les observations. En moyenne sur la simulation, les précipitations
sont généralement cohérentes avec les observations issues des produits TRMM et GPCP. L’évolu-
tion des précipitations accumulées sur tout le domaine au cours de la simulation montrent que le
modele reproduit les variations observées, avec toutefois une tendance a légerement sous-estimer
la quantité de précipitations. Le modele présente également une sensibilité importante a ’orogra-
phie induisant en particulier une sur estimation des taux précipitants dans les Andes. Cela semble
également induire une incertitude dans la localisation spatio-temporelle de la convection.

La comparaison aux radio-sondages lancés depuis Bauru et aux mesures aéroportées du Falcon
montrent que le modele reproduit globalement bien la structure verticale de I’atmosphere, mais
plus difficilement son évolution spatio-temporelle. Ceci semble provenir en partie de la convection,

difficile & reproduire exactement en localisation spatialement et temporellement.

La comparaison de la répartition simulée de CO a celle mesurée par l'instrument MOPITT
indique que le modele reproduit correctement la répartition synoptique de CO en moyenne sur la
simulation. Ceci vient en grande partie de I'initialisation utilisée, qui prend en compte la variabilité
en altitude et en latitude de la concentration de CO mesurée par MOPITT pour la période simulée.
La comparaison aux mesures aéroportées du Falcon montre que, malgré une sur-évaluation de la
concentration jusqu’a 9 km et une sous-estimation au dessus, le profil moyen issu des 14 vols simulés
par le modele est globalement en bon accord avec le profil moyen issu des mesures du Falcon, en
particulier dans sa forme.

Une analyse plus détaillée sur les profils verticaux moyens sur chaque vol et des vols individuels
donne quelques indications sur 'origine des ces écarts :

— D’initialisation utilisée meéne pour certains vols a une sur-évaluation de la concentration dans

la moyenne et haute troposphere,

— les décalages de la localisation spatio-temporelle de certains phénomenes convectifs mene

pour certains vols & une sous-évaluation de la concentration dans la haute troposphere,
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— il semble également y avoir une sous-évaluation ou une sur-évaluation du transport convectif
et/ou un biais dans les sources et/ou dans la simulation de la couche limite (et/ou dans son
diagnostique) qui détermine les altitudes de déclenchement de la convection paramétrisée.

La reproduction de la répartition verticale moyenne de la concentration de CO est meilleure que

celle de son évolution spatio-temporelle, comme pour les champs météorologiques.

L’étude plus détaillée de deux vols du Falcon (vol 8 et 13) indique que la localisation spatio-
temporelle de la convection est de premiere importance pour la reproduction des structures obser-
vées lors des vols et in extenso pour le tranport vertical de la pollution. Dans les deux exemples
étudiés, la localisation de la convection est moins bien réalisée pour une cellule isolée ou pour un
amas convectif que pour un petit groupe de cellules convectives, indiquant un réle potentiel de

I’extension spatiale horizontale du systéeme dans sa localisation par le modele.

L’étude de 'impact des différents transports convectifs (convection restreinte, convection pro-
fonde et effet « plume rise ») montre que :

— en saison humide, l'effet « plume rise » est en moyenne négligeable, mais peut induire de
fortes différences locales,

— la convection profonde, dominante durant cette saison, et telle qu’elle est paramétrisée dans
le modele, transporte le CO majoritairement aux altitudes supérieures a 10 km,

— la convection restreinte joue principalement en moyenne troposphere. Des tests de sensiblité
ont montré qu’elle se déclenche probablement trop fréquemment, au détriment de la convec-
tion profonde,

— la convection profonde et restreinte s’influence mutuellement.

Les tests de sensibilité sur les inventaires utilisés montrent qu’a I’exception des cadastres de
feux de biomasse, les différences induites par les cadastres sont tres faibles.
Les différents temps de vie utilisés dans les tests de sensibilité indiquent que si la concentration
de OH dans la haute troposphere est plus basse que la concentration que nous avons considéré
dans la simulation de référence, le modele serait capable de reproduire la quantité de CO observée
dans la haute troposphere. De méme, une concentration de OH plus forte dans les basses couches
menerait dans le modeéle & une concentration moins sur-évaluée. Ces deux conditions sont tout a

fait plausibles compte-tenu des variations observées et simulées de la concentration de OH.

Enfin, les tests sur 'initialisation montrent que celle-ci joue un role a toute les échelles. Utiliser
une initialisation réaliste est important & ’échelle continentale. Elle permet en effet de prendre en
compte la répartition a grande échelle de CO et donc I'impact de la dynamique de grande échelle
en plus de la convection. Elle améliore également les résultats de la simulation dans la haute tros-
posphere en moyenne sur la simulation sur les points échantillonnés par le Falcon. Cependant, &
I’échelle d’un vol, les différences entres les deux initialisations sont dépendantes des conditions ren-
contrées lors des vols. Ainsi, & une échelle locale, les simulations avec les deux types d’initialisations
(issue de données et concentration nulle au départ) apportent des informations complémentaires &

I’échelle locale.

Il a été montré qu’une initialisation réaliste des valeurs de fond de la concentration de CO en

période convective permettait d’obtenir de meilleurs résultats. Pour encore améliorer cette initia-
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lisation, ainsi que le forcage aux limites du domaine, il serait intéressant d’utiliser les champs de
CO d’un modele global. Cela est maintenant possible avec le nouveau modele C-CATT-BRAMS,
dans lequel un champ de MOCAGE peut étre utilisé pour I'initialisation et en forgage aux limites,

de maniére similaire aux champs météorologiques.

Un autre point important dans le transport de traceurs est la résolution verticale du modele,
comme cela a été mis en évidence par Arteta et al. (2008b). Une résolution plus fine permet un
transport de traceurs plus important dans la haute troposphere. Il serait donc intéressant de refaire
la simulation de traceurs avec une résolution verticale plus fine dans la haute troposphere. Ceci
pourrait également mener a une plus grande variabilité des hauteurs de convection et donc a une

plus grande variabilité dans le modele.

Enfin, la représentation de la convection dans le modele est le point clé pour le transport des
especes chimiques. Il semble nécessaire d’effectuer des tests supplémentaires sur le diagnostic de la
hauteur de la couche limite, qui conditionne fortement le déclenchement de la convection dans le
modele, ainsi que sa localisation et la quantité de traceurs transportée. La sensibilité forte de la
paramétrisation de la convection & ’orographie demande également plus de tests afin d’améliorer la
localisation de la convection dans le modele. En effet, si la durée de vie du polluant est suffisamment
longue, ’accumulation de ce polluant dans la basse troposphére peut compenser une erreur dans la
localisation spatio-temporelle de la convection. Mais dans le cas d'une espece de durée de vie plus
courte et d’origine principalement anthropique (sources treés localisées), les contraintes sur la locali-
sation spatio-temporelle de la convection sont plus fortes si I’on veut simuler leur distribution dans
la haute troposphere. Enfin, le biais moyen observé dans la haute troposphere suggere de vérifier
la hauteur atteinte par la convection, par exemple a partir de données satellitaires des hauteurs
de nuages, ainsi que la quantité de traceurs transportée. Il est également envisageable d’implé-
menter une paramétrisation de la convection moins simpliste que celle de Grell, par exemple celle
d’Arakawa-Schubert modifié par Grell (Grell et al., 1994).

Les premiers résultats obtenus avec le C-CATT-BRAMS montrent que 1’évolution des espéces
chimiques est correctement reproduite par le modele, avec toutefois une sur-estimation des concen-
trations de NO, et d’ozone. Cela met en avant la nécessité d’évaluer correctement les émissions au
sol, en particulier en ce qui concerne les mégacités. L’importance de la fiabilité de I'initialisation
et des conditions aux limites est également mise en avant, notamment par la sur-estimation de la
concentration de NO, en bord de grille a partir des données de MOCAGE-Clim. Pour améliorer
la simulation, des tests sont en cours au CPTEC. Dans ces tests, les sondages ozones disponibles
dans le domaine simulé sur la période simulée sont utilisés pour obtenir un profil vertical moyen

de la concentration en ozone. Ce profil est ensuite utilisé pour initialiser le modele.
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Jean-Michel HENRIOT

Modélisation du transport d’espéeces chimique en période convective pour I'étude de la haute

tropospheére tropicale en Amérique du Sud

Résumé :

De nombreux travaux indiquent qu'il est important d'étudier les impacts physico-chimiques de la convection profonde
tropicale. Nous avons utilisé le modéle méso-échelle 3D non-hydrostatique CATT-BRAMS pour étudier le transport
de traceurs dans la troposphére tropicale au-dessus de I"’Amérique du Sud. J'ai effectué une validation de I'outil en
complément d’une étude en saison séche et dans les basses couches menée au CPTEC (Brésil). Les résultats obtenus
dans ces travaux indiquent un comportement météorologique globalement correct. Le transport en résultant montre
une sur-estimation du transport d’espéces chimiques dans la moyenne troposphére et une sous-estimation dans la
haute troposphére. Cela vient d’'un déclenchement trop fréquent de la convection restreinte, de la paramétrisation de
la convection profonde et de la représentation de leurs interactions. Une adaptation du modeéle pour la saison humide
est nécessaire. A I'échelle locale des difficultés venant d'une sensibilité importante de la paramétrisation au relief
sont rencontrées. Le CATT-BRAMS évolue vers un modeéle avec chimie, le C-CATT-BRAMS. Les premiers résultats
obtenus indiquent un fort impact de l'initialisation et des conditions aux limites pour les especes NO et Os. Quelques
soient I'initialisation ou les conditions aux limites utilisées, on observe une augmentation du rapport de mélange de
ces espeéces au cours du temps. Cela peut provenir d'une sur-estimation des émissions a la surface dans le modéle, en
particulier pour les méga-cités. Il est important de poursuivre la validation de cet outil afin de pouvoir étudier I'impact

physico-chimique de la convection profonde tropicale avec ce modéle.

Mots clés : validation, méso-échelle, haute troposphére, transport d'espéces chimiques, convection restreinte,
convection profonde, CATT-BRAMS, C-CATT-BRAMS

Modelisation of transport of chemical species during convective period for the study of the
chemical composition of the tropical troposphere over South America

Résumé :

Many works show it is important to study the phyical and chemical impacts of tropical deep convection. We used the
3D mesoscale non-hydrostatic model CATT-BRAMS to study the tracers transport in the tropical troposphere above
South America. | validated the tool parallel to a study done in CPTEC (Brazil) for the dry season and in the lower
troposphere. The results obtained in this work indicate a globaly correct meteorological behaviour. The associated
transport show an over estimation of the chemical species transport in mid-troposphere and an under estimation in
the upper troposphere.This comes from a to frequent triggering of shallow convection, from the deep convection
scheme and from the representation of their interactions. An adaptation of the model for the wet season is necessary.
At local scale, difficulties because of a high deep convection scheme sensitivity to the orography are encountered. The
CATT-BRAMS model evolve to a model with chemistry, the C-CATT-BRAMS. The first results obtained indicate a
strong impact of initialisation and boudary conditions on species NO and Os. Whatever be the initialisation or the
boundary conditions, we observe an increase of the mixing ratio along time for these species. This can come from an
over estimation of surface emissions in the model, especialy for megacities. It is important to continue the validation

of this tool in order to be able to study the physical and chemical impacts of tropical deep convection with this model.

Keywords : validation, mesoscale, upper troposphere, transport of chemical species, shallow convection, deep
convection, CATT-BRAMS, C-CATT-BRAMS
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