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Reéesume

L’ Arctique est une région qui malgré l'absence et 'éloignement de sources d'émission de polluants, est I'une
des plus touchées par le transport a longue échelle de la pollution, qui peut affecter les niveaux de fond de
pollution et qui influence le changement climatique a l'échelle régionale et mondiale. Malgré l'amélioration
des systemes d'observations et des modeéles numériques durant ces derniéres décennies, il reste encore
difficile de reproduire les épisodes de pollution observés en Arctique notamment en été. Une explication
possible est la sous-estimation de la production d'ozone (O3) modélisée dans les panaches des feux de forét.
Le monoxyde de carbone (CO) est utilisé comme un traceur du transport de la pollution du fait de sa longue
durée de vie (plusieurs semaines) dans la troposphere. Ce gaz est produit par la combustion des énergies
fossiles et des feux de biomasse. De plus, étant régulé par sa réaction avec le radical OH, il joue aussi un
role important dans le bilan de I'O; troposphérique.

Le but de mes travaux de thése a donc été de contribuer a une meilleure compréhension du transport et des
mécanismes chimiques de formation des polluants secondaires dans la troposphére arctique. Pour cela j'ai
utilisé en paralléle les nouvelles mesures de CO de l'instrument satellitaire I1ASI qui a été lancé en octobre
2006 a bord du satellite MetOp-A et les données récoltées par des avions instrumentés lors des campagnes
POLARCAT de I'Année Polaire Internationale (API), au printemps et en été 2008. Les observations CO IASI
ont tout d'abord été validées en les comparant avec les mesures aéroportées in situ montrant leurs capacités
a observer des panaches de signatures élevées en CO comme prés des régions sources. Le deuxieme volet de
la these illustre l'apport de l'assimilation (filtre de Kalman) des mesures quotidiennes de CO IASI dans le
modele global LMDz-INCA dans l'amélioration de notre compréhension sur les émissions et des chemins de
transport des polluants influencant sur la troposphere arctique. L’assimilation a ainsi permis d’améliorer la
modélisation des épisodes de pollution en CO dans la troposphere libre arctique. Enfin les résultats du
modele ont également été évalués en utilisant les observations POLARCAT et utilisés pour examiner la
sensibilité des concentrations de polluants en Arctique (a savoir une surestimation de la distribution de 1’O;
et une sous-estimation de celle du PAN) provenant des différentes régions et en particulier des feux de forét
boréale.

Abstract

The Arctic is a region which despite the remoteness and lack of emission sources of pollutants, is one of the
most affected by the long-range transport of pollution, which can affect background pollution levels and
which influence climate change both regionally and globally. Despite improvements in observing systems
and numerical models in recent decades, it remains difficult to reproduce the observed pollution episodes in
the Arctic especially in summertime. One possible explanation is the underestimation of modelled ozone (O;)
production in forest fires plumes.

Carbon monoxide (CO) is often used as a tracer of pollution transport due to its relatively long lifetime of
several weeks in the troposphere. It is a reactive gas, mainly produced by the combustion of fossil fuels and
vegetation burning. Moreover, since its main sink is reaction with OH radical, CO has an important role in
the oxidizing power of the atmosphere it also plays an important role in the assessment of tropospheric
ozone.

The purpose of my thesis has been to contribute to a better understanding of transport and of the chemical
mechanisms of pollutants formation in the Arctic troposphere. A combination of the new CO measurements
from the I1ASI satellite instrument, launched in October 2006 aboard the MetOp-A and aircraft data collected
during the POLARCAT campaigns of the International Polar Year (IPY), in spring and summer 2008 were
used. IASI CO observations were first validated by comparison with in situ airborne measurements showing
its ability to detect the evolution of high CO signatures plume as close to sources regions. The second part of
the thesis used assimilation of daily IASI CO measurements (Kalman filter) in the LMDz-INCA global model
to improve our understanding about sources of pollution impacting the Arctic troposphere and their
transport pathways. The assimilation has improved the modelling of CO pollution episodes in the Arctic free
troposphere. Model results were also evaluated using POLARCAT observations and used to examine the
sensitivity of Arctic pollutant concentrations (namely the overestimation of Oj; distribution and the
underestimation of PAN distribution) to emissions from different regions and in particular the boreal forest
fire emissions.
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Chapitre 1

Introduction générale

Depuis des millénaires et plus précisément depuis la formation de la Terre, la composition
chimique de l'atmosphére n'a eu de cesse d'évoluer passant d'une atmosphere primitive, dite
réductrice car dépourvue de dioxygene, a l'atmosphere actuelle. Ces évolutions sont corrélées a
celles du climat et a l'apparition de la vie, I'oxygene étant apportée par la photosynthése. Mais il a
fallu attendre les derni¢res décennies, pour que I'Homme prenne conscience de la fragilité de sa
Planete. Peu a peu il a compris que son impact dans les changements actuels était prépondérant et
que ces changements avaient un effet important sur les écosystemes.

L'action de I'Homme sur les émissions dans I'atmosphére a explosé au XIX® siécle avec la
révolution industrielle et l'utilisation massive du charbon et d'autres énergies fossiles. L'utilisation
de ces ressources se faisait au début sans réelle conscience des risques sanitaires engendrés. Il est
maintenant reconnu que les activités humaines contribuent largement a modifier la composition
chimique de l'atmosphere, de I'échelle locale, régionale et jusqu'a 1'échelle globale (WMO, 2006;
IPCC, 2007), dégradant ainsi la qualité de 1'air et le climat.

Malgré 1'évolution lente des mentalités, il reste encore difficile pour certains de comprendre
qu'il s'agit d'un probleme global. Petite illustration avec un exemple concret : J'aime partir en
vacances et me retrouver dans des espaces lointains. Je pourrais pour cela partir dans des pays
lointains qui m'ont toujours fait réver comme la Mongolie. Un vol Paris - Oulan-Bator ne dure que
14 heures. 14 petites heures pour réver, 14 petites heures pour me faire oublier le stress parisien et
sa pollution. Mais en prenant ma voiture pour aller a I'aéroport je vais émettre des gaz toxiques. Est-
il possible qu'en arrivant en Mongolie, synonyme de grands espaces et d'air pur, je puisse avoir
voyagé a la méme vitesse que les masses d'air et ainsi respirer ma propre pollution parisienne ?
C'est cette problématique fascinante qui intéresse de nombreux scientifiques et qui m’a motivé tout
au long de ma these.

Les travaux de ma these, effectuée au LATMOS (Laboratoire Atmospheres, Milieux,
Observations Spatiales) ont donc pour objectifs d'améliorer la compréhension des mécanismes
chimiques de formation et de transport de la pollution dans la troposphére arctique. L’ Arctique est
une région reculée mais de nombreuses études ont pu montrer que ce milieu était aussi affecté par la
pollution. Des questions concernant 1’origine de la pollution en Arctique, les mécanismes de sa
production et son influence dans la chimie de la troposphére arctique sont des questions auxquelles
j’ai souhaité répondre durant ma these. C'est dans cette optique que j'ai utilisé en parallele les
nouvelles mesures de monoxyde de carbone de l'instrument satellitaire IASI (décrit dans le Chapitre
2) et les données récoltées par les avions instrumentés lors des campagnes de 1'Année Polaire
Internationale, POLARCAT, au printemps et en été 2008.

Ce premier chapitre introductif permet de présenter le contexte de mon étude, de décrire les
objectifs a atteindre et d'établir la méthodologie et le plan de travail.
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1.1 Structure verticale de I’atmosphere

Le cadre d'é¢tude de ma these se situe dans la troposphére et la basse stratosphere. Ces deux
couches correspondent aux deux premieres couches atmosphériques (figure 1.1).

La troposphere est la couche qui s'étend de la surface jusqu'a environ 16 km dans les tropiques
et 8-10 km aux poles. Au-dessus, la stratosphere est la couche allant jusqu'a environ 50 km et se
caractérise notamment par des concentrations ¢élevées en ozone et faibles en vapeur d’eau. Ces deux
couches concentrent 99% de la masse atmosphérique. Entre les deux il existe une zone de transition
nomm¢ée la tropopause. Typiquement la hauteur de la tropopause décroit selon les latitudes.

Il existe 3 définitions de la tropopause :

- La premiere venant de 1'Organisation Météorologique Mondiale (OMM ou WMO en anglais
pour World Meteorological Organization) : Cette surface correspond a la zone au-dessus de
laquelle la température décroit au moins de 2 K/km. De plus cette valeur de décroissance de
température doit €tre conservée pendant deux kilometres (WMO, 1986).

- La deuxieme est basée sur la température potentielle. Cette grandeur est conservée dans un
déplacement adiabatique des masses d'air. La température potentielle représente la
température qu'aurait une masse d'air transportée adiabatiquement jusqu'au sol. Aux
tropiques, la tropopause coincide approximativement a la surface de la température
potentielle de 380 K (Holton, 1995).

- La troisieme utilise la valeur du tourbillon potentiel (PV pour Potential Vorticity). Le lecteur
est invité a se référer a I'Annexe A pour plus de précisions. La PV est une grandeur qui est
¢galement conservée dans un déplacement adiabatique des masses d'air (Hoskins, 1985). A
la tropopause, pour toutes les latitudes, la valeur de PV est de 2 pvu (pvu étant 'unité de
cette grandeur).

La troposphere se caractérise par une décroissance linéaire de la température avec l'altitude en
raison de la diminution du rayonnement infrarouge émis par la surface de la Terre qui est la
principale source de chaleur a ces altitudes. Le gradient thermique moyen dans la troposphere est de
6.5 K/km. Le changement brutal de ce gradient caractérise le passage dans la stratosphere. Ceci est
da au réchauffement de 1'atmosphere lié a 1'absorption par 1'ozone du rayonnement ultra-violet (UV)
solaire.
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Fig. 1.1 — Représentation de la structure verticale de I'atmosphére (source :
http://burro.cwru.edu/Academics/Astr201/Atmosphere/).
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La troposphere peut elle aussi se diviser en deux couches. La couche limite atmosphérique
(CLA), ou se concentre la pollution pres des régions sources, se situe entre la surface et environ 1.5
km d'altitude. Mais cette couche est fortement corrélée aux conditions météorologiques et peut
varier entre une ¢épaisseur de quelques centaines de metres a 3 km. Dans cette région, 1'écoulement
du fluide atmosphérique est directement influencé par le relief, la température de 1’air, les
frottements, ... La seconde couche étant la troposphére libre. Elle s'étend du haut de la CL a la
tropopause. Cette région est en moyenne plus stable mais peut étre instable notamment dans les
zones de convections profondes.

1.2 L'Arctique : un enjeu géopolitique et climatique

L'Arctique est la région située au Nord de la Terre, a I'intérieur et aux abords du cercle polaire
arctique. Le nom d'Arctique provient de la constellation de la Grande Ourse, située au Nord (du
Grec arctos = ours). Cette région comprend a la fois 1'Océan Arctique, dont une grande partie est
gelée en permanence (banquise) et le Nord des terres qui l'entourent comme la péninsule
scandinave, le Nord de la Russie et de la Sibérie, I'Alaska, une partie du Canada, le Groenland, le
Spitzberg, ... (figure 1.2). La situation géopolitique de I'Arctique est tres complexe. Certains pays
tentent d'étendre leur influence politique dans cette région, et dans le méme temps, certaines
puissances militaires lui ont donné une grande importance stratégique. Le Canada y posseéde un
poste d'alerte avancé, et en réclame une grande partie. La Russie essaie aussi ces dernieres années
de démontrer qu'une partie de la dorsale Lomonossov et de la dorsale Mendeleiev lui appartiennent,
montrant ainsi sa légitimité dans la possession d'une région qui couvre 1.2 millions km?. Le
Danemark, la Norvege, les Etats-Unis,... entrent aussi dans cette course a la nouvelle redéfinition
des frontieres en Arctique. Cette course est liée a un intérét sur les gisements d'hydrocarbures et aux
nouvelles voies maritimes de plus en plus souvent libérées des glaces. Bien que I'été, la navigation
dans I'Arctique puisse exiger un équipement spécial, une assistance, et probablement la protection
contre les icebergs, I'ouverture des passages du Nord pourrait devenir une alternative économique
viable pour les routes du Sud. Par exemple, la distance parcourue entre 'Europe et 1'Asie orientale
le long des nouvelles routes polaires pourrait étre réduite de plus de 7000 km par rapport a celle des
routes du Sud actuelles via le canal de Panama ou le canal de Suez. En cette fin d’été deux tankers
ont notamment inauguré les premicres livraisons commerciales par la voie arctique. Le gazier russe
Novatek et le norvégien Nordic Barents ont traversé les eaux glaciales avec succes.

Le NSIDC (National Snow and Ice Data Center) a montré que la glace de mer arctique a
diminué de fagon spectaculaire sur au moins les trente dernicres années avec la baisse la plus
extréme durant la saison de fonte estivale (figure 1.3). Cette réduction de la superficie de la
banquise, ouvrant de nouvelles routes maritimes, peut provoquer ainsi une dégradation de la qualité
de l'air a ces latitudes (Granier et al., 2006). L'accentuation du trafic maritime et de l'exploitation
des ressources naturelles dans cette région risque d'accentuer la pollution. L’accentuation du trafic
maritime dans cette région augmenterait aussi un accroissement des risques d’accidents. Une marée
noire dans cette région difficile d’acces aurait des conséquences désastreuses (comme le naufrage
de I’Exxon Valdes en 1989 en Alaska). Ainsi les risques sont de voir la disparition d’une faune et
d'une flore unique, et que tout le systetme de régulation thermique de la planéte (avec la banquise)
soit modifié.
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OCEAN ARCTIQUE
Pale Nord

Fig. 1.2 - Carte vue du Pole Nord représentant la région arctique (source Institut Polaire
http://www.institut-polaire.ft/).
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Fig. 1.3 — a) : Carte de I'étendue de la surface de glace de mer en Arctique pour le 27 juillet 2010.
La courbe orange correspond a la position moyenne de la banquise pour la période 1979-2000 et la
croix noire a la position du Pdle Nord géographique. b) : Evolution de la superficie de la glace de
mer en Arctique pour 1979-2000 (gris), 2006 (violet), 2007 (vert) et 2010 (bleu). La zone grisée
correspond au double écart-type pour la période 1979-2000 (source NSIDC
http://nsidc.org/arcticseaicenews/).
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1.3 Pourquoi étudier I'atmosphere arctique ?

1.3.1 La pollution atmosphérique

Comme tout milieu, I'atmosphere connait des phénomenes de pollution. La troposphere est la
région ou se concentre la majorité de la pollution car elle regoit toutes les émissions gazeuses
provenant des sols, de la végétation et en majorité des activités anthropiques (humaines).

La troposphere standard, dite non polluée, est composée a 78.09% de diazote (N), 20.95% de
dioxygene (O;) et a 0.93% d'argon (Ar). En plus de ces composés majoritaires, on trouve des gaz,
dits minoritaires (ou traces) comme le dioxyde de carbone (CO,), le méthane (CHy), I’eau (H,0),
'ozone (O3) ou encore le monoxyde de carbone (CO). La présence de ces gaz est dictée a la fois par
les cycles biochimiques et géochimiques liés aux émissions naturelles et anthropiques.

Mon étude se focalise sur la pollution lide a la présence de ces gaz minoritaires. Cette
pollution peut étre directement due aux émissions de polluants dits primaires comme les composés
organiques volatils (COV), le CO, le NO et le NO; regroupés dans la famille des NOx ou encore le
dioxyde de soufre (SO;). De plus, les émissions de ces polluants primaires peuvent engendrer la
formation d’oxydants et de polluants secondaires comme l'ozone. De nombreuses études comme
dans par exemple Cooper et al. (2010) montrent que des masses d’air venant d'Asie dont le niveau
global en ozone est élevé, sont transportées depuis les régions sources au-dessus de 1'Océan
Pacifique et sur la cote Ouest des Etats-Unis.

Dans le but de réguler les émissions, plusieurs lois ou protocoles ont été votés comme La Loi
sur I’Air et I’Utilisation Rationnelle de I’Energie (LAURE) adoptée le 30 décembre 1996 en France
ou au niveau international, la Convention on Long-Range Transboundary Air Pollution (CLRTAP)
entrée en vigueur le 16 mars 1983.

1.3.2 L’ Arctique, un milieu pollué ?

L'Arctique est une région importante dans la compréhension de la dynamique atmosphérique
et les sciences du climat. Il s'agit d'une région recevant la pollution émise des continents de
I'Hémisphere Nord. Jusque dans les années 1950 et la découverte d'un brouillard (“Arctic Haze” en
anglais), avec des vols dans I'Arctique canadien et en Alaska, la troposphére arctique était
considérée comme propre (Greenaway, 1950; Mitchell, 1957). Néanmoins, une étude de Garrett et
Verzella, (2008) semble remettre en cause la paternité des premieres observations du brouillard
arctique. Elle serait en fait attribuée au géologiste suedois Adolf Erik Nordenskiold en 1883 durant
une expédition au Groenland (Nordenskiold, 1883). Ce brouillard est un phénomeéne récurrent
observé chaque hiver et printemps. Cette pollution a de profondes conséquences sur la chimie
atmosphérique. Les particules de cette brume peuvent agir sur la chimie en interrompant le
mécanisme « d'auto-nettoyage » de 1'atmosphere en capturant I'oxyde d'hydrogene HO,. HO, est
produit intermédiaire lors de la régénération du radical OH dans les chaines de réactions
radicalaires. Ce radical OH est un fort oxydant de 1'atmosphere et donc fort éliminateur de polluants
(Lelieveld, 2010).

Malgré 1'absence de sources d'émissions de polluants tels que le monoxyde de carbone ou
'ozone, de nombreuses mesures in situ ont pu montrer des pics de pollution comme sur la figure 1.4
sur plusieurs niveaux d’altitude, similaires a ceux observés dans des zones urbaines comme en
Islande en 2006 (Stohl et al., 2006). D'autres études, comme dans Shindell et al. (2008) ou Stohl
(2006) montrent que la troposphere est influencée, selon les saisons, par des émissions d'Europe,
d'Amérique du Nord ou d'Asie (figure 1.5). Le phénomene présenté par ces photographies a eu lieu
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au printemps 2006 au-dessus de la station de Zeppelin au Spitzberg (Norvege). Cet événement
provenait pour une grande part de la combustion de la biomasse initiée par les pratiques de brilage
des résidus et des terres agricoles au printemps dans les pays Baltes (Bélarus, Ukraine, Ouest de la
Russie). Au contraire de la brume arctique qui apparait dans des conditions de froid extréme et qui
est lié principalement aux adrosols (sulfatés SO4, ou de carbone suie) (Brock et al., 2010), cet
épisode de pollution s’est produit dans un contexte météorologique inhabituel. L’ile du Spitzberg,
au début de 1’année 2006, a connu des températures atmosphériques particulierement élevées; les
moyennes mensuelles étant de 1.4 a 10.2°C supérieures aux normales calculées depuis 1969. Ce
phénomene, associé aux vents dominants et aux conditions barométriques du moment, ont amplifié
le transport de ces polluants depuis I’Europe de I’Est.

-------- 2000 —=—1996 —*— 1992
c 1999 —e—1995 —o— 1991

.- 1998 —a— 1994
Ny-Alesund

Mar Jun Sep Dec
Fig. 1.4 — Variation mensuelle des rapports de mélange d’ozone (en ppbv) a différentes altitudes,
(de bas en haut : 2, 5, 8, 11 et 18 km) a la station Ny-Alesund (Spitzberg). D’aprés Rao et al.
(2004).

Généralement, ces polluants proviennent aussi bien des grandes zones urbaines que des feux
de foréts boréales (Lavoué et al., 2000) (figure 1.6). Comme la zone boréale se réchauffe, la
fréquence des feux semble étre en augmentation (Stocks et al., 1998). La fumée émise lors de ces
incendies voyage au-dessus des continents (Wotawa et Trainer, 2000), voire entre continents
(Forster et al., 2001), et méme dans tout I’Hémisphere Nord (Damoah et al., 2004). Il a également
été constaté que la fumée des incendies de foréts boréales peut pénétrer profondément dans la
stratosphere (Fromm et al., 2005), ou les temps de résidence pourraient étre assez longs pour avoir
un impact significatif sur la perte de 1’ozone stratosphérique polaire. Selon sa composition en
acrosols, la fumée peut réchauffer I'atmosphere en altitude mais refroidir la surface (Robock, 1991).



Chap.1 Introduction

s 2
| T - e TR

Fig. 1.5 — Photos du 26 avril 2006 (haut), quand la fumée provenant de feux agricoles d'Europe de
'Est a été transporté au-dessus de la station de Zeppelin au Spitzberg (Norveége), et du 2 mai 2006
(bas) (Images d'A.-C. Engvall, Stockholm University).

Les deux inventaires d'émissions présentés ici, EDGAR (Emissions Database for Global
Atmospheric Research) (Olivier and Berdowski, 2001) pour les sources anthropiques et FLAMBE
(Fire Locating and Monitoring of Burning Emissions) (Reid et al., 2009) pour les feux de biomasse,
mettent en évidence la localisation des principales sources de CO influengant I’Hémisphere Nord.
Elles sont situées, par ordre décroissant, en Asie, en Amérique du Nord et en Europe. Les émissions
anthropiques émettent 482 Tg de CO pour I'année 2000 a comparer aux 28 Tg de CO émis par les
feux de biomasse en juillet 2008 dans 1'Hémisphére Nord (respectivement 549 Tg et 145 Tg pour
I’ensemble du globe).
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Fig. 1.6 — Emissions anthropiques de CO (a gauche) provenant de l'inventaire d'émissions EDGAR
pour l'année 2000, et émissions de juillet 2008 de feux de biomasses (2 droite) provenant de
l'inventaire FLAMBE utilisé lors de la campagne ARCTAS (cf. section 1.7.2), moyennées sur des
grilles de 1°x1°.

En plus du CO, d’autres gaz émis aux moyennes latitudes (cf. section 1.3.1) comme le CH,4
ou a moindre mesure les NOy sont transportés sur de longues distances et participent a la pollution
en Arctique (description dans la section 1.4.5). Les émissions biogéniques influencent aussi le
niveau de pollution en Arctique. La végétation émet des COV tel que 1’acétone, 1’acéthaldéhyde,
I’isoprene, ... (Villanueva-Fierro et al., 2004) qui peuvent étre transportés ou former des polluants
secondaires transportés en Arctique. La quantité totale de COV émis par la végétation est de 1150
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Tg C/an (Guenther et al., 1995), représentant environ 90% des émissions de COV de surface
(comprenant les émissions anthropiques).

Plusieurs phénomenes chimiques propres a la troposphere de 1'Arctique ont aussi été trouvés
récemment. L'ozone et le mercure peuvent étre presque instantanément et compleétement supprimés
lors du lever de soleil polaire (Oltmans, 1981; Barrie et al, 1988; Schroeder et al, 1998) a la suite de
la chimie du brome catalytique (BrO). Les mesures par satellite montrent I'existence de colonnes
totales de BrO ¢élevées au moment des événements d’appauvrissement en ozone et en mercure
(Wagner et Platt, 1998; Friel et al., 2004). Cependant, l'origine du brome n'a pas encore été
précisée. En outre, on ne sait pas si le brome se trouve exclusivement a proximité de la surface, ou
s’1l peut aussi exister dans la troposphere libre, avec des conséquences éventuellement importantes
pour la chimie de l'atmosphere en Arctique. Une autre découverte récente est le flux d'oxydes
d'azote de la couverture neigeuse dans la couche limite de 1'Arctique (Honrath et al., 1999). Une
caractéristique unique a des températures froides de la troposphere de 1'Arctique est que la plupart
de l'azote réactif est stocké sous des formes organiques (par exemple, le nitrate de peroxy acétyl,
PAN) (Singh et al., 1992). Toutefois, s'il est exporté dans des régions plus chaudes de la
troposphere, le PAN est facilement décompos¢ pour produire des oxydes d'azote et conduire a la
formation d'ozone. Tous les phénomenes décrits ci-dessus sont fortement influencés par le couplage
des processus d'échange de surface, le transport vertical, unique chimie de l'atmosphere de
I'Arctique, et a l'importation et l'exportation a partir des régions aux latitudes moyennes. Ce
couplage ne peut étre étudié sur un site ou par une plate-forme unique, mais doit plutot étre étudié
par une approche plus large en utilisant des mesures a la surface, a bord des navires et des aéronefs
et des satellites, et des modeles comme outils d'intégration, tels que suggérée par le projet
POLARCAT (décrit plus loin dans la partie 1.7).

La pollution atmosphérique dans cette région a probablement un impact sur la santé de la
population et sur le climat par le biais des effets radiatifs directs ou indirects tels que la fonte de la
glace de mer en été, résultant du dép6t de carbone suie sur la neige et la glace (Law et Stohl, 2007)

De plus, un changement dans la circulation atmosphérique peut entrainer une modification de
la perte de glace modifiant ainsi le climat. Par exemple, le taux de perte de glace a ralenti dans la
premiere moitié de juillet 2008 (figure 1.2), principalement en raison d'un changement dans la
circulation atmosphérique. En juin 2010, la circulation dans l'atmosphére arctique n’a pas
fonctionné normalement et a été remplacée par des systemes de basses pressions dans le Nord de
'Eurasie et dans le centre de 'Océan Arctique (source NSIDC : http://nsidc.org/).

L'augmentation du trafic maritime en Arctique pourrait aussi provoquer des pics d'ozone de
40-60 ppbv (normalement observés en zone urbaine), liés aux émissions de gaz par les bateaux
comme le CO, le monoxyde d'azote (NO) ou le dioxyde d'azote (NO,) (Granier et al., 20006).

1.3.3 Historiques des mesures en Arctique

Depuis des siecles plusieurs pays se sont intéressés aux mesures météorologiques, climatiques
et de la composition chimique de I’atmosphére en Arctique. Mais en raison d’un environnement
hostile il a toujours été difficile d’implanter des systemes d’observations.

Les premiéres observations météorologiques ont commencé a la fin du XVIII® siécle dans le
secteur de I'Atlantique (Tabony, 1981). Au Nord de la latitude 65°N, les premieres observations
systématiques du climat, ont été faites a Tornio, en Finlande entre 1737 et 1739 et des stations
météorologiques ont été établies autour de 1850. La premicere station dans le Nord de la Russie a été
¢tablie a Arkhangelsk en 1813. Les observations météorologiques dans le Sud de I'Alaska (a Sitka,
57°N) ont été faites en 1828. La plupart des réseaux météorologiques dans le centre et le Nord de
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1'Alaska ont été créés dans les années 1920, avec la premicre station, Kotzebue, ouverte en 1897. A
Svalbard (Spitzberg), la premiére station météorologique permanente a été créée en 1911. Dans le
Nord du Canada, les observations systématiques météorologiques ont commencé dans les années
1940. Ainsi les pays nordiques (Canada, Etats-Unis, Russie) ont une quantité importante d’archives
de mesures in situ bien que le nombre de stations météorologiques ait Iégerement diminué dans les
réseaux canadiens et russes dans les années 1990 pour des raisons économiques (ACIA, 2005).

Durant ces dernieres décennies de nombreuses mesures de surface et in sifu ont été effectuées
en Arctique a partir des stations sol, des avions et des plates-formes sur des ballons, fournissant des
observations de plusieurs especes traces. Des campagnes intensives sur le terrain utilisant des
avions instrumentés mesurent souvent assez d'especes pour permettre une analyse détaillée de la
composition chimique des masses d'air aussi bien en Arctique qu’au-dessus des régions sources.
Plusieurs campagnes ont échantillonné par le passé des événements de transport de pollution telles
que I'Arctic Boundary Layer Expedition (ABLE) en 1988 (Harriss et al., 1992), la Tropospheric
Ozone Production about the Spring Equinox (TOPSE) en 2000 (Atlas et al., 2003) et I'International
Consortium for Atmospheric Research on Transport and Transformation (ICARTT) en 2004
(Fehsenfeld et al., 2006).

1.4 Dynamique de la troposphere

La dynamique atmosphérique joue un rdle important dans la distribution des especes
chimiques notamment par les processus de transport et la distribution des températures et de
pressions. Un grand nombre de compos€s chimiques peuvent étre détectés loin de leur source. Ainsi
une pollution régionale peut avoir un impact important sur la composition chimique globale.

Dans cette section nous allons établir certaines notions de dynamique atmosphérique afin de
mieux comprendre les processus de transport de la pollution.

1.4.1 La circulation générale troposphérique

Dans 1'Hémisphére Nord, la circulation se résume par trois cellules : la cellule de Hadley qui
est l'extension de la circulation méridienne mais limitée a 30°N, la cellule de Ferrel, qui est moins
intense que la précédente, et qui va de 30°N a 60°N et enfin la cellule polaire au-dessus des 60°
(figure 1.7). Dans 1'Hémisphere Sud, cette circulation se fait symétriquement. Les limites de la
cellule de Hadley sont marquées par les courant-jets subtropicaux. Cette cellule brasse des quantités
importantes d'air cependant les vitesses associées sont faibles (transport de 1'ordre de 70-80 jours).
Donc cette cellule constitue une circulation secondaire de la circulation principale zonale.

En plus de ces mouvements, la force de Coriolis entraine une déviation de la circulation
atmosphérique vers ’Est dans 1'Hémispheére Nord et vers 1’Ouest dans I'Hémisphere Sud. Cette
force crée dans les régions intertropicales (30°S < latitude < 30°N) les vents alizés (vents d'Est), et
dans les moyennes latitudes les vents d'Ouest. Les vents zonaux sont de l'ordre de 10 m/s, il ne faut
donc que quelques semaines, a une latitude donnée, pour qu'une masse d'air fasse le tour de la Terre
(Stohl et Eckhardt, 2004) contre environ un mois pour un transport méridien. Les différentes
¢échelles de temps du transport horizontal dans la troposphére sont résumées sur la figure 1.8.
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Fig. 1.7 — Schéma idéalisé de la circulation troposphérique. Les vents de surfaces typiques de
I'Hémisphere Nord sont notés par les fleches. Les lignes €paisses avec les triangles représentent les
fronts chauds et les lignes épaisses avec les demi-ronds, les fronts froids. Les notations PF, J, et Jg

sont respectivement pour le front polaire (Polar Front en anglais), le jet-stream polaire et le jet-
stream subtropical (Brasseur et al., 1999).
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Fig. 1.8 — Schéma de I'échelle du temps de transport horizontal dans la troposphere (Jacob et al.,
1999).

Cependant les mouvements méridiens s'effectuent plus difficilement de Péle a Pole (environ
un an) a cause de la présence de la la Zone de Convergence Inter-Tropicale (ZCIT). Il représente
I’équateur météorologique. La ZCIT est une zone instable qui sépare la troposphere tropicale et est
séparée en deux régions (Nord et Sud). Cette zone se déplace avec les saisons. De décembre a mai il
y a décalage de la ZCIT au Sud de I’équateur alors que de juin a novembre elle se déplace vers le
Nord. Au-dessus des zones africaines et indiennes, la ZCIT posséde une forte fluctuation
principalement a cause du relief. En revanche, en zones pacifique et atlantique, elle reste
relativement stable (zone océanique). C'est une zone de rencontre entre les vents chauds de surface
(appelés alizés) des deux Hémispheres.

Les moyennes et hautes latitudes sont aussi caractérisées par la présence d'une zone de
convergence des masses d'air nommée front. Le front polaire, par exemple, est lié a la rencontre des
masses d'air chaudes tropicales et les masses d'air froides polaires. Tout comme la ZCIT, ce front
n'est pas une ligne continue et évolue selon les saisons et dépend des conditions météorologiques
(pressions, températures).

Les masses d’air adjacentes a ces fronts ont généralement des densités différentes (air froid ou
chaud) et les fronts sont donc accompagnés d’un gradient de pression trés important. Sous ’action
de la force de Coriolis, un écoulement se met en place. Cet écoulement reste localisé au niveau ou la
plus forte valeur du gradient de pression se situe, donnant a I’écoulement la forme de « jet ». Le jet
le plus important dans 1’atmosphere est le jet polaire localisé autour de 45°N, a la limite entre les
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masses d’air polaires et les masses d’air d’origine subtropicale (figure 1.7).

Il est aussi a noter que ce schéma de circulation atmosphérique générale est influencé par
d'autres facteurs tels que la circulation générale océanique, ainsi que les hétérogénéités de la surface
de la Terre (répartition entre les océans et les continents, présence de relief). Par exemple au-dessus
de I'Atlantique Nord on peut voir passer quotidiennement des dépressions et des anticyclones. Ces
systémes atmosphériques semi-permanents sont causés par la circulation stable des courants marins
dans cet océan (Dérive Nord Atlantique, Courant du Labrador et Gulf Stream). Ainsi l'indice de
'Oscillation Nord-Atlantique (ONA) est calculé chaque année afin de caractériser ces mouvements.
L'indice ONA mesure la différence de pression atmosphérique entre I'Anticyclone des Acores et la
dépression d'Islande. Cette différence est reliée a 1’Oscillation Arctique dont elle est une sous-
section.

1.4.2 Les instabilités convective et barocline

Deux mécanismes importants entrainent des mouvements verticaux dans la troposphere. Il
s’agit de I'instabilité barocline qui est fortement liée a 1’activité frontale dans la troposphere et
I’instabilité convective qui est un processus encore plus local.

Convection

La surface de la Terre recgoit le rayonnement solaire, qu’elle absorbe plus efficacement que
I’atmosphere. Le réchauffement important de la surface et le refroidissement radiatif de la moyenne
et haute troposphére constituent un forgcage radiatif important qui déstabilise la troposphere. Afin de
rétablir un équilibre, des processus convectifs se créent. Une masse d’air chaude devient plus 1égere
que son environnement et s’éleve. Pendant ce mouvement ascendant, 1’air se détend sous 1’effet de
la pression et puis va se refroidir. Ce mouvement va se poursuivre jusqu’a ce que la température de
la masse d’air ait atteint celle du milieu environnant. Dans le cas d’une masse d’air plus froide que
I’air ambiant, I’air plus lourd va descendre puis se comprimer et se réchauffer dans un mouvement
subsident. L’ampleur du mouvement dépend de 1’échauffement de 1’air a I’origine. Ce phénomene
de convection est fortement accentué par la présence de vapeur d’eau. Lorsque les masses d’air
humide s’élévent, la condensation de la vapeur d’eau libeére de la chaleur latente qui ralentit le
refroidissement et augmente ainsi 1’amplitude du mouvement vertical. Des nuages se forment
durant ce mouvement et sont nommés nuages convectifs. De plus, la condensation peut étre
¢galement étre a I’origine de la convection c'est-a-dire qu’elle est elle-méme source de chaleur
interne. C’est ce qui peut se passer notamment en montagne quand une masse d’air monte en
altitude.

La convection est un processus qui se produit a méso-échelle. C'est-a-dire que la convection
peut se produire sur des échelles allant de quelques km” a plusieurs dizaines de km?®, et peut
s’étendre de la surface de la Terre jusqu’a la tropopause. Elle est généralement caractérisée par de
petites régions de mouvements ascendants et de grandes régions de mouvements subsidents
compensatoires dans I’environnement du nuage. Dans les tropiques, le mélange des masses d’air est
plus global puisqu’une partie de I’air forcé vers le haut voyage dans le Nord pour devenir une partie
de la cellule de Hadley (décrite dans la section 1.4.1).

La convection est donc un processus de mélange des masses d’air troposphériques tres
efficace, permettant le transport des constituants traces. Elle peut également engendrer une
modification chimique des masses d’air par la chimie hétérogéne en phase aqueuse dans les nuages.
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Instabilité barocline

L’instabilité barocline est liée a un gradient horizontal, initialement latitudinal, de
température, qui, dii @ un exces de chaleur au niveau des tropiques par rapport aux poles, modifie la
circulation des masses d’air afin de rétablir 1’équilibre en transportant I’exces d’énergie depuis les
régions excédentaires vers les régions déficitaires. En effet les tropiques recoivent plus d'énergie
solaire qu'elles n'en réémettent a l'inverse des Pdles.

L’instabilité barocline permet le développement d’ondes atmosphériques, principalement dans
le flux d’Ouest aux moyennes latitudes des deux hémispheres. La perturbation barocline de
I’atmospheére modifie la circulation des masses d’air, avec des perturbations de type ondulatoire
(e.g. les ondes de Rossby) dans la moyenne et haute troposphére aux moyennes latitudes et la
formation de centres de basses pressions fermés a la surface, avec les fronts associés (figure 1.9). A
noter que les montagnes comme I’Himalaya ou les Rocheuses ont aussi un réle important dans la
formation des ondes de Rossby. Les mouvements verticaux sont aussi perturbés par des
mouvements d’ascendance au niveau des fronts chauds. Ces processus de transport vertical non
convectif sont plus lents que les processus convectifs mais contribuent tout de méme fortement au
mélange des masses d’air, notamment aux moyennes latitudes. Plus globalement, ils entrainent un
¢coulement d’air froid vers 1’équateur et vers le bas, et d’air chaud vers le pole et vers le haut. Les
systtmes frontaux s’accompagnent aussi de courants secs provoquant I’injection d’air
stratosphérique dans la troposphere et des mouvements d’advection froide permettant le mélange de
la couche limite avec la troposphere mais a moindre altitude que les courants d’advection chaude.

Ainsi le courant sec apporte de 1’air sec et riche en ozone dans la troposphere. Le mouvement
d’advection froide est associé a des masses d’air saturées en humidité et dont Dactivité
photochimique est généralement inhibée par la présence des nuages, a cause de la perte d’especes
par lessivage. Et le mouvement d’advection chaude présente des masses d’air ayant une forte
activité photochimique (malgré la présence du processus de lessivage).

Fig. 1.9 - Schéma de la circulation des masses d’air par rapport aux perturbations baroclines aux
moyennes latitudes. D'aprés Brasseur et al. (1999).
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1.4.3 La couche limite atmosphérique

La hauteur de la CLA est liée a la structure de I'atmosphére et aux flux de chaleur et de vapeur
d'eau a la surface.

La CLA présente un cycle diurne régulier, lié au lever et au coucher du Soleil. Cependant ce
cycle peut étre déstabilis¢ par certaines situations météorologiques, telles que la présence de masses
d’air trés instables provoquant des perturbations dans toute la troposphére et pouvant faire
disparaitre la couche limite au profit d’une turbulence généralisée (Delmas et al., 2005). Pendant la
nuit, la Terre se refroidit en émettant un rayonnement infrarouge (cf. Chapitre 2) alors qu’aucun
rayonnement solaire n’est recu. La température de la surface de la Terre est donc plus faible que
celle de I’air situé dans les couches supérieures, directement attenantes. L’air situé pres de la
surface se refroidit et la couche limite devient stable. Mais lorsque le soleil se 1¢ve, la surface est de
plus en plus fortement chauffée, les cellules thermiques se développent alors de plus en plus et
pénetrent plus profondément dans 1’atmosphere. Quelques temps avant le coucher du Soleil, une
couche stable se forme de nouveau a la surface. Au dessus, une couche légerement stable se forme
(couche résiduelle) a partir de I’ancienne couche limite convective. Les propriétés de la CLA
dépendent fortement des conditions selon les régions. Ainsi la CLA en Arctique va par exemple étre
plus basse et plus seche que la CLA tropicale.

Dans la couche limite, 1’écoulement de I’air est freiné par la rugosité de la surface, le relief,
les vagues. Le vent y est par conséquent moins fort, mais aussi tres turbulent. Cette turbulence est
plus ou moins marquée selon le type de surface sur laquelle circule 1’air (I’écoulement est moins
turbulent sur mer que sur terre).

Dans la couche limite, les échanges vont de quelques heures a quelques jours (Brasseur et al.,
1999) pour une vitesse d'entrainement entre 0.10 et 0.20 m/s (Stull, 1988) et une hauteur de couche
de 100 m a 3 km. Cependant, lors d'importants mouvements de convection, la couche limite peut
étre entierement déchargée en moins d'une heure (Brasseur et al., 1999).

1.4.4 Les échanges stratosphere-troposphere

La durée de ces échanges (STE pour Stratosphere Troposphere Exchange en anglais) est trés
variable selon leur situation géographique. Seulement 2% de 1’air troposphérique est composé d’air
stratosphérique ayant résidé moins d’un jour (James et al., 2003). Et en moyenne le temps de
résidence de I’air stratosphérique varie entre 1 et 5 ans (Pisso et al., 2010).

Aux tropiques les échanges se font par une ascension de I’air dans les cellules d’Hadley de la
surface jusqu’a la troposphére supérieure (convection profonde). Au-dessus, la circulation de
Brewer-Dobson permet une montée lente dans la stratosphere. L’air de la troposphere supérieure est
chauffé ce qui provoque une montée lente vers la trés basse stratosphere tropicale. Le taux net de
chauffage radiatif de ’atmosphére atteint a partir d’environ 14 km une valeur positive entrainant
cette montée non adiabatique.

La circulation de Brewer-Dobson agit comme une pompe qui retire 1’air au niveau des
tropiques puis le réinjecte aux moyennes latitudes. L’air redescend alors aux niveaux des moyennes
et hautes latitudes a cause de son refroidissement. Cette circulation peut prendre plusieurs mois
voire plusieurs années. C’est pour cela qu’on utilise le terme d’4ge de 1’air. Une masse d’air va
avoir 1’age 0 lors de son entrée dans la stratosphere. Cette datation dépend de la région de la
stratosphere ou 1’on se trouve.

Cependant, outre ces mouvements globaux de longue durée, il en existe d’autres localisés plus
rapides qui viennent s’y superposer (figure 1.10), comme une montée directe depuis la troposphére
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dans la trés basse stratosphere aux moyennes latitudes (Stohl et al., 2003) comme avec des
injections liées a des feux de foréts (Jost et al., 2004). De plus, la stratosphere est le siege d’une
circulation entre la haute troposphere tropicale et la basse stratosphére de moyennes et hautes
latitudes. Et enfin dans la basse stratosphere il existe un transport latitudinal entre les couches
isentropiques (températures potentielles constantes) 380 et 450 K.
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Fig. 1.10 — La tropopause est représentée par la ligne épaisse et les surfaces isentropes (température
potentielle constante) par les lignes fines. Greffé a la circulation a grande échelle, des échanges
locaux ont lieu : 1) une montée directe au niveau des moyennes latitudes, 2) des échanges le long
des surfaces quasi-isentropiques entre les tropiques la basse stratosphere et 3) un mouvement
latitudinal entre les surfaces 380-450 K (d'apres Holton et al., 1995).

1.4.5 Transport a longue distance des polluants en Arctique : I’origine de
la pollution

Comme défini dans la section 1.3.2, I'Arctique recoit la pollution des autres continents du fait
du transport a longue distance de polluants. Ces polluants ont des sources anthropiques et naturelles
d'Europe, d'Amérique du Nord et d'Asie. Il s'effectue aussi bien dans la couche limite que dans les
hautes altitudes.

Le dome et le front arctique

Les surfaces isentropiques forment un dome fermé au-dessus de I’Arctique avec une valeur
minimum dans la CLA arctique (Klonecki, et al. 2003). Cela isole la basse troposphere arctique du
reste de I’atmosphere par une barriére, appelée « front arctique ». Les météorologistes ont démontré
qu’une région source de pollution impacte sur les basses couches de 1’Arctique en hiver, elle doit
alors avoir les mémes températures potentielles que les couches du brouillard arctique (Barrie,
1986). Cela exclu donc la plupart de sources de pollution du globe car elles sont trop chaudes. Le
front arctique se situe en moyenne vers S0°N en janvier mais peut épisodiquement se situer plus au
Sud (Barrie, 1986) et vers 70°N en été (AMAP, 2006).

Transport dans la couche limite

En hiver la température de surface devient extrémement basse, ce qui permet une stratification
thermique stable réduisant 1’échange turbulent et donc le dépot sec (Stohl, 2006). L’intensité de la
turbulence augmente au-dessus de I’eau ce qui est rare en hiver. L’extréme sécheresse de la
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troposphere arctique minimise aussi le dépot humide et permet donc une longue durée de vie des
aérosols et de certains gaz en hiver d’ou I’apparition du brouillard arctique.

En termes de transport intercontinental, le transport dans la CLA est plus lent a cause du
mélange de la pollution avec l'air ambiant. Ajouté a 1’argument thermodynamique cela explique
qu’en Arctique la pollution de surface est dominée en hiver par des émissions européennes et dans
une moindre mesure d'Asie et non d'Amérique du Nord (Shindell et al., 2008). En effet les masses
d’air venant du Nord de I’Eurasie correspondent au passage principal dans le dome polaire di au
refroidissement adiabatique de 1’air traversant les surfaces enneigées. A I'inverse, les masses d’air
fortement polluées venant de la cote Est d’Amérique du Nord sont chauffées diabatiquement a
cause des fréquents courants d’advection chaude au-dessus de 1’Océan Atlantique Nord (Klonecki,
2003). Les masses d’air du Sud-Est de I’Asie sont localisées a des températures potentielles plus
importantes que celles d’Amérique du Nord et ne sont donc pas considérées comme la source du
brouillard arctique. Par contre il y a plusieurs années, I’hypotheése d’émission venant d’un désert en
Asie comme une source des couches de brouillard arctique avait été considérée (Rahn et al., 1977).
En été, le front arctique est plus faible expliquant la diversification des sources de pollution.

Les STE peuvent aussi étre une source de I’augmentation des gaz traces dans la CLA. C’est ce
qu’on appelle I’intrusion seche. Mais en méme temps la fréquence des STE atteignant la basse
troposphere en Arctique est faible (1%) (Stohl, 2006). En effet, les températures potentielles dans la
basse stratosphere sont plus importantes que dans les masses d’air venant des régions émettrices de
pollution de moyennes latitudes et donc nécessitent plus de refroidissement adiabatique de I’air
stratosphérique pour pénétrer dans le dome polaire (Stohl, 2006). Donc la raison de ces
augmentations d’ozone stratosphérique dans la CLA arctique est encore un phénoméne mal
compris. Cet air stratosphérique est sans doute injecté¢ a moyenne latitude puis mélangé dans la
CLA du dome polaire (Stohl, 2006).

Transport dans la troposphére libre

A plus hautes altitudes, a travers les courants jets, les polluants peuvent faire le tour de la
Terre en presque 2 semaines. Pour cela il faut que ces polluants soient injectés a de hautes altitudes,
soit par les systémes frontaux, soit par convection profonde. Les systémes frontaux sont souvent
présents au-dessus des continents américain et asiatique, avec une intensité moindre en été
(Eckhardt et al., 2004). Ajouté a I’isolement décroissant avec 1’altitude de la tropospheére arctique,
I’influence en Arctique de ces émissions s’accroit avec ’altitude en hiver (Klonecki et al., 2003 et
Shindell et al., 2008). A l'inverse, en ¢été, le processus de convection profonde est important sur ces
deux continents. Par contre, en Europe ces deux phénomenes sont plus rares. Pour les émissions
provenant des feux, l'injection dans la haute troposphére, est liée a un phénomene indépendant
appelé pyro-convection. Ce phénomene est lié & la modification des processus radiatifs due a
l'absorption par les aérosols suies et aux hautes températures produites. Cependant la connaissance
de ces hauteurs d'injection est encore imprécise. Dans la littérature cette hauteur peut varier entre 2
et 6 km (Damoabh et al., 2004; Stohl et al., 2006; Turquety et al., 2007).

De plus le transport venant de la stratosphere dans la troposphére libre arctique joue aussi un
role important. Des mesures ont aussi déja montré une forte influence des masses d’air
stratosphériques dans les concentrations d’ozone dans la troposphere libre arctique (Dibb et al.,
2003). On sait que les foliations de la tropopause sont fréquentes sur le front polaire et peuvent se
dérouler sur le front arctique.

L’Oscillation Nord Atlantique

Le transport de la pollution en Arctique va aussi varier avec 1’Oscillation Nord Atlantique.
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Durant la phase positive de I’ONA, en été, le transport des masses d’air des trois continents de
I’Hémisphere Nord (Europe, Amérique du Nord, et Asie) en Arctique est augmenté, provoquant des
niveaux de pollution en Arctique plus important (Duncan et Bey, 2004). L’étude des changements
de ’ONA permet ainsi d’étudier les tendances de la pollution en Arctique.

1.5 L'ozone troposphérique

1.5.1 Pourquoi étudier 1'ozone ?

L'ozone est situé principalement, a 90%, dans la stratosphere. Cet ozone est vital pour la santé
de la faune et de la flore ainsi que celle de 'Homme car il nous protége des rayons ultraviolets UV-
B du soleil.

A T’opposé, I’ozone troposphérique ¢tudié dans ma these, qui représente donc que 10% de la
masse totale de 1’ozone atmosphérique, peut nous étre nuisible. A forte concentration, selon la
norme de 1’Organisation Mondiale de la Santé (OMS), une exposition de plus de 8 heures au-dessus
de 100 pg/m’ (~ 50 ppb) est nocive pour la santé. L’ozone peut causer des génes respiratoires, des
irritations, ou peut méme provoquer des déces. Cependant 1'ozone est un polluant secondaire. Cela
signifie qu'il n'est pas émis directement mais qu’il est produit suite a des réactions chimiques avec
des polluants primaires. Les parties suivantes sont basées sur les ouvrages de Brasseur et al. (1999);
Jacob (1999) et Delmas et al. (2005).

Les principaux précurseurs de 1’ozone, sont les oxydes d’azote, les composés carbonés (CO et
CHy,) et les Composés Organiques Volatils Non Méthaniques (COVNM).

1.5.2 Les précurseurs de I’ozone

Le CO

Le monoxyde de carbone est un gaz toxique (en milieu confiné) principalement produit par la
combustion incompléte d'énergies fossiles venant de l'industrie, du trafic automobile, du systéme du
chauffage domestique ou encore de la combustion de la végétation comme les feux de foréts (Badr
and Probert, 1995). Il est aussi produit dans l'atmosphére par l'oxydation du méthane ou des
composés organiques volatils non méthaniques par le radical hydroxyle OH. Il est utilisé comme un
traceur du transport de la pollution di a sa longue durée de vie, de l'ordre de plusieurs semaines,
dans la basse atmosphere. Son principal puits est la réaction avec OH (1.1), ce qui lui donne un réle
important dans la capacité oxydante de I'atmosphére, régulant ainsi les concentrations de CH4. En
plus d'étre un bon traceur, le CO est alors un précurseur important de la production photochimique
de l'ozone, en présence de monoxyde d'azote (1.6).

OH + CO - CO,+H (1.1)
H+O0,+M — HO,+M (1.2)
HO,+NO - NO,+ OH (1.3)
NO;,+ hv — NO+0O (1.4)
0+0,+M — 0;+M (1.5)
CO+20,;+hv — CO,+ Os (1.6)

16



Chap.1 Introduction

La distribution verticale du CO est schématisée avec la figure 1.11.
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Fig. 1.11 — Profil schématique du CO avec les différentes sources (bleues) et puits (rouges) en
fonction de l'altitude d'aprés Clerbaux et al. (2008).

Les NOx

Les composés azotés sont principalement émis sous la forme de NO qui s’équilibre
photochimiquement avec NO; dans les minutes suivants leur émission. Les NOy sont des especes
assez réactives et ont une durée de vie de quelques heures dans la basse troposphere et quelques
jours en haute troposphere. Les sources sont principalement anthropiques, que ce soit la combustion
d’énergie fossile (comme avec le trafic automobile) ou de la biomasse. De plus les NOy peuvent
étre émis par les sols ou les éclairs. Dans une moindre mesure, les rejets d’avions ou de bateaux
produisent également de fortes concentrations, qui restent néanmoins négligeables a 1’échelle
globale mais peuvent étre importantes a I’échelle locale.

Le NO; peut étre oxydé et produire de 1’acide nitrique (HNO3) et du peroxy acetyl nitrate
(PAN ou CH3;COO;NO,). Ainsi ces deux especes représentent des réservoirs de NO,. HNO; est
produit par la réaction :

NO;+OH+M — HNO; +M (1.7)
HNO; est une espeéce stable chimiquement mais est particulierement soluble et donc facilement
lessivable. HNO; peut régénérer des NOy par photolyse, soit par réaction avec OH :

HNO; + hy (A < 320 — NO, + OH (1.8)
nm)
HNO3 + OH - NO3 + HQO (193)
— H,0 +a (NO, +0) + (1.9b)
(1-a) (NO + 0,)
NO; + hv (A < 670 nm) — NO, + 0 (1.10)

Mais le taux de photolyse du NOj; est faible et la constante de vitesse de réaction est lente, si bien
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que HNOj; est souvent lessivée avant de contribuer réellement a la régénération des NOy. C’est pour
cela que la formation de HNO; est considérée comme un des principaux puits de NO,.

La formation de PAN est issue de 'oxydation de NO, en présence d’acétaldhéhyde
(CH3CHO), lui-méme provenant de 1’oxydation de nombreux hydrocarbures possédant au moins
deux atomes de carbone :

CH;CHO + OH — CH;CO + H,O (1.11)
CH;CO+0,+M — CH;COO, + M (1.12)
NO, + CH;COO, + M > CH;COO,NO, + M (113)

La derniere réaction est réversible mais la constante de vitesse de la décomposition du PAN en NO,
varie grandement avec la température. Le PAN est tres stable a basse température mais se
décompose rapidement a haute température (temps de vie de I’ordre de plusieurs mois a -20°C et 30
minutes a 25°C). Le PAN est ainsi considéré comme un réservoir de NOy a basse température.

On regroupe souvent les especes NOy, HNO; et PAN, ainsi que des espeéces minoritaires tels
que N>Os, NO3 et HNOy4 sous le terme NO,.

Les COV

Contrairement au CO (et au CHy), les COV sont produits majoritairement de fagon naturelle
par la végétation. L’isoprene et les terpenes sont les principaux hydrocarbures produits. Bien que les
émissions d’origine anthropique dues a la combustion de la biomasse et de combustibles fossiles, et
a I’évaporation de solvants, soient quantitativement plus faibles que les émissions naturelles, elles
sont majoritaires dans les régions polluées. Elles jouent un réle important dans la qualité de 1’air de
par leur proximité avec les émissions des NOy, produisant de fortes quantités d’Os;. De tres
nombreux COV sont émis ou produits dans 1’atmosphere par oxydation d’autres hydrocarbures, et
présentent des temps de vie tres différents (de quelques minutes a quelques dizaines de jours)
suivant la rapidité des réactions d’oxydation par les radicaux OH. Les incertitudes concernant les
émissions de COV, représentant 40% en masse des carbones détectés (Delmas et al., 2005), sont
particulierement grandes, notamment pour les COV oxygénés (OCOV) tels que le méthanol
(CH30H) ou I’acétone (CH3COCH;3), principalement émis par la végétation ou par les feux de
biomasse.

1.5.3 Les sources de 'ozone

Production photochimique

On parle de production photochimique pour les réactions chimiques se produisant
principalement sous l'effet du rayonnement solaire. En milieu non pollué¢ (comme en dehors des
villes), la seule réaction de production d'ozone est due a la combinaison entre une molécule de
dioxygene avec un atome d'oxygene. Dans la troposphere 1'atome d'oxygene est a I'état fondamental
O(C’P). Cet atome d'oxygéne a 1'état fondamental est dii & la photodissociation du dioxyde d'azote a
des longueurs d'onde proche de l'ultraviolet (A < 430 nm), ainsi :

NO, + hv — OCP) + NO (1.14)
Et
OCP)+0,+M — 0;+M (1.15)
La formation photochimique de l'ozone par les réactions (1.14) et (1.15) conduit aussi a la
production de dioxyde d'azote, a cause de la rapidité de la réaction (dans laquelle O; est détruit) :
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NO+O3 — N02+ 02 (116)

Entre ces trois especes (NO, NO,, O3) un équilibre photochimique s'établit, évitant la
production nette d'ozone. Cette production est possible si le NO réagit avec un autre constituant
formant du NO, sans perte d'O;. Cette conversion est réalisée grace aux radicaux hydropéroxyle
HO; et péroxyle RO, (R = C,;Hs ou un autre groupe organique supérieur) issus de 1'oxydation du
CHy, du CO (cf. équation 1.2) ou des COV :

HO,+NO — NO,+ OH (1.17)
RO, +NO - NO,+ RO (1.18)
Les réactions (1.16) et (1.17) sont en compétition avec :
HO,+ O3 — OH+20,; (1.19)
0O;+ OH — HO, + O, (1.20)
RO;+ O3 — RO +2 0, (1.21)

Pour que ces radicaux réagissent plutot avec NO, il faut que le rapport des concentrations entre NO
et O3 soit supérieur a 2x10™, ce qui correspond a des concentrations de NOy (NO+NO,) de I'ordre
de 10-30 ppt. Cependant durant la nuit si la concentration de NO est trop forte, notamment en
milieu urbain (NO > 10 ppb), la réaction de « titration » de l'ozone par NO, détruit I'ozone (cf.
équation 1.16). Pour des concentrations faibles en NO, RO, réagit avec HO, pour former du
peroxyde (ROOH). Si ROOH est photolysé, les radicaux RO, et HO; sont régénérés. Mais d’autres
réactions de dégradation du ROOH existent comme sa réaction avec OH ou la déposition au sol.
Lorsque les concentrations de NOy sont suffisantes, différentes chaines de réactions conduisent a la
production d'ozone, comme I'oxydation du CO (cf. section 1.5.2) ou du CHy4:

CH,+ OH — CH;+ H,0 (1.22)
CH;+ 0.+ M — CH;0,+M (1.23)
CH;0,+NO — CH;0 + NO, (1.24)
CH;0 + 0, — HCHO + HO, (1.25)
HO, + NO — OH + NO, (1.26)
2%(NO, + hy — NO+0) (1.27)
2%( 0 + 0, +M — 03+ M) (1.28)
CH4+4 O, + hv — HCHO + H,0 +2 04 (1.29)

Ces oxydations sont liées a la présence du radical OH. OH est produit par la combinaison de I'atome
d'oxygene dans un premier €tat excité, formé par la photodissociation de 1'ozone pour des longueurs
inférieures ou égales a 310 nm (1.30), et de la vapeur d'eau (1.31) :

Os+hv — 0,+ 0('D) (1.30)

O('D) + H,0 — 2 OH (1.31)
L'oxydation du CO et du CHy (1.1 et 1.14) sont trés lentes et nécessitent respectivement un mois et
dix ans (2 25°C) pour avoir une production d'ozone.

Le formaldéhyde formé (HCHO) peut lui aussi réagir avec OH ou étre photodissocié¢ et ensuite
former du CO et du radical HO, et ainsi produire de I'ozone en présence de NO (1.34 et 1.38) :

HCHO + OH — CHO + H,0 (1.32)
CHO + 0, — CO + HO, (1.33)
HCHO + O, + OH — CO + H,0 + HO, (1.34)
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ou
HCHO + hv (A <330 — CHO +H (1.35a)
nm)
(A <370 nm) — H, + CO (1.35b)
CHO + O, - CO + HO; (1.36)
H+O0,+M — HO,+M (1.37)
HCHO +2 O, + hy — CO + 2HO, (1.38)

En plus de ces réactions, en milieu pollué, l'oxydation des COVNM, est responsable de la
production d'ozone en milieu urbain due a la rapidité de la réaction. Pour simplifier les équations,
les COVNM sont notés RH. En plus les produits carbonylés (e.g. aldéhyde comme le formaldéhyde
ou ’acétaldéhyde) sont abrégés par la notation R'CHO. La réaction bilan de cette oxydation est :

RH +4 0, + hv - R'CHO + H,0 +2 05 (1.39)

En conclusion la production d'ozone dans la troposphere est liée a la présence péroxydes radicaux
issus de 1'oxydation de CO, CHy, ou des COV en présence d'OH et de NOy. La production d'ozone
peut étre en régime chimique limité en COV ou NOx si I'un des deux constituants est en exces 1'un
par a l'autre (cf. section 1.5.6).

Intrusion stratosphérique

Une source non négligeable de l'ozone dans la troposphére est due a des intrusions
stratosphériques. Les échanges entre la stratosphere et la troposphére ont déja été décrits dans la
section 1.4.4. Environ 20% de l'ozone troposphérique provient de ces échanges verticaux
(Académie des Sciences, 1993). L'intensité de ces changements varie en fonction des saisons, avec
des pics en hiver et au printemps, et avec les latitudes. Les échanges se font principalement aux
moyennes latitudes. Ces « langues » d'air stratosphérique sont peu larges (< 400 km) mais peuvent
s'étaler sur de longues distances (~ 1000 km) le long du courant-jet.

1.5.4 Les puits de 1'ozone

Les principaux mécanismes de destruction de 1'0zone sont la photodissociation et a moindre
mesure les réactions photochimiques avec les COV.

La photodissociation

La photodissociation peut se produire dans la bande de Huggins (A > 310 nm) ou dans la
bande de Hartley (A < 310 nm). Selon ces longueurs d'ondes, l'atome d'oxygene formé se trouve
respectivement, soit a 1'état fondamental, soit a 1'état excité. Mais seule la réaction avec ce dernier
est considérée comme un puits de 1’0zone puisque 1’autre réaction est suivie immédiatement de la
recomposition de I'ozone via la réaction (1.15).

O3+ hv (L <310 nm) - 0,+0('D) (1.40)

Destruction photochimique

L'atome excité produit par la réaction (1.40) réagit alors avec la vapeur d'eau pour former le
radical OH (1.31). Dans les basses couches de I'atmosphere, ou les quantités de vapeur d'eau sont
importantes, la destruction de 1'ozone est dominée par ces 2 réactions.

Ensuite la destruction de 1'0O; avec les radicaux permet l'interconversion d'OH en HO, a
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travers les réactions déja évoquées en (1.19) et (1.20).

La reconversion de NO en NO; par la réaction (1.16) consomme aussi de grandes quantités
d'ozone. La nuit, les concentrations des radicaux OH et HO, sont faibles et le radical nitrate NOs
devient le principal oxydant (et donc destructeur d’Os3). Ce radical est produit par la réaction :

N02+ 03 — NO3+02 (141)

De jour, NOjs est photolysé en NO et O,. La nuit, NOs peut aussi étre transformé en N,Os ou acide
nitrique (HNO3) a travers ces réactions :

NO3 + N02 +M i N205 +M (1 42)

NO;+RH + 0, - HNO; + RO, (1.43)

N,Os peut étre ensuite photodissocié (1.44) ou subir une réaction hétérogene avec la vapeur d'eau
en présence d'aérosols sulfatés conduisant a la formation d’HNOs (1.45) :

N,Os + hy — NO, + NO3 (1.44)
N,Os + H,O — 2 HNO; (1.45)

Les dépots sec et humide

A la surface, un autre processus permet la destruction de l'ozone, celui du dépdt sec.
L'absorption de l'ozone se fait par la végétation notamment en journée pendant la photosynthése.
Aussi certains de ses précurseurs (HNOs, NO,, PAN, ...) sont déposés directement sur le sol ou la
végétation. Ainsi les foréts tropicales absorbent plus d'ozone que d'autres surfaces notamment la
glace, les océans ou a moindre mesure les déserts. Pour ces derniers, la vitesse moyenne de dépot de
I’0ozone varie entre 0.01 et 0.15 cm/s (Delmas et al., 2005). La vitesse de dépdt de I’ozone peut
atteindre des valeurs journalieres de I’ordre de 4 mm/s aux moyennes latitudes et de I’ordre de 8
mm/s au niveau des foréts équatoriales (Académie des Sciences, 1993). Les valeurs sont maximales
en été.

Les phénoménes de dépot humide ont lieu dans, ou sous les nuages. Ils incorporent les
précipitations (neige et pluie) et parfois les dépdts de brouillard givrant. L’O;3 est indirectement
affecté par ce phénoméne au travers de HNO;, HNO,, ... qui pour rappel sont des especes
considérée comme solubles.

Dans les régions ou il neige beaucoup, le dépdt humide est le processus dominant
I’incorporation dans la neige. Dans les régions trés seéches, le dépot direct sur la surface de la neige
devient important, voir prépondérant. A titre indicatif, avec une accumulation de plus de 20 cm
d’eau par an, le dépot sec devient négligeable devant le dépot humide. En revanche, en dessous de
10 cm d’eau par an, c’est ’inverse (Delmas et al., 2005).

1.5.5 Bilan chimique : production ou destruction nette ?

Ces réactions montrent la complexité du bilan d'ozone. Les phénomenes de production et de
destruction présentent de nombreuses rétroactions et sont notamment liés par la présence d'especes
chimiques comme NO, HO, ou RO,. Par exemple, ’augmentation de 1’0O; provoque une
augmentation des quantités d’OH et donc une augmentation des termes de destruction d’O;. Mais
cette augmentation d’OH provoque aussi une production de RO, a travers I’oxydation des COV qui
augmente a son tour la production d’O;. La définition des termes de production et de destruction de
I’0zone est donc difficile et dépend du point de vue adopté ou du cycle considéré.
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Le terme de production d'ozone peut étre exprimé par I'équation suivante :

P(03) = (ki.1s[RO2] + k1.17[HO-]) [NO] (1.46)
dominé donc par les réactions (1.17) et (1.18) avec les constantes de vitesse de réaction k7 =
9.8x10'2 cm>.molécule.s™! et kiig= 7.98x10"? cm®.molécule.s™ (2 298 K). Les réactions (1.14) a
(1.16) ont des taux de transformation plus rapides que les réactions de HO, avec NO ou Os;. Donc
les réactions (1.14) a (1.16) ne produisent qu'une interconversion rapide entre NO, et Os, ayant,
selon les hypothéses choisies, un bilan nul en ozone, alors que les réactions avec RO, et HO;
controlent la production locale.

De méme, le taux de destruction d'ozone dépend principalement de :
L(03) = k;.31[H20][0'D] + (k1.1[HO,] + k1.20[OH]) [O3] (1.47)

Avec les constantes de vitesse de réactions kj 19 = 2.0x107"° cm3.molécule'1.s'1, ki = 5.3x10
cm’.molécule s et kizi = 2.02x107'° cm® molécule™.s™! (2 298 K).

La complexité et la non-linéarité de cette chimie justifient 'emploi de modeles chimiques
pour simuler ces réactions en présence de différentes espeéces chimiques et de la dynamique des
masses d'air.

1.5.6 Les régimes chimiques

Comme sommairement énoncé dans la section 1.5.3, 1'équilibre entre l'ozone et ses
précurseurs tels les NOy et les COV est un point important pour comprendre les mécanismes de
production photochimique de 1’ozone. Malgré la complexité et la multitude de réactions, trois
régimes chimiques peuvent étre identifiées (illustrés par la figure 1.12) :

0.28 — Low [05] 1:. High [0s]
O, (ppm) =0.08 0.16 0.24 0.34 0.40 vOC 8
0.24 - -
030 |- High [0;]
E 16 ~VOC
g 0.16
Q 012
0.08 -
NOx
0.04 |- LIMITED' Low [04)
0 1 1 L 1 1 1 1 1 i E—
0 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20

VOC (ppmC)

Fig. 1.12 - Régimes chimiques pour 1'ozone. Diagramme "isopleths" de concentration d’ozone en
fonction du rapport NO,/COV. D'apres Seinfeld et Pandis (1998).

- Le régime limité en NOy, c'est a dire avec de faibles concentrations en NOy. Dans ce régime,
l'augmentation de NOy entraine une augmentation de 1'0; sans réel influence des COV (zone du trait
rouge sur le diagramme).

- Le régime limité en COV ou saturé en NOy. A l'inverse du précédent, 1'augmentation des NOy
diminue la concentration en O3 (zone du trait bleu sur le diagramme).
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- Et le régime intermédiaire ou la production d'O; dépend aussi bien de la concentration en NOy ou
en COV (zone centrale du diagramme).

Dans les zones non urbanisées, les précurseurs de I’O3 sont émis en faible quantité ou issus du
transport a longue distance de pollution depuis des régions sources ou formés par la reconversion a
partir d’especes comme le PAN ou ’HNOs3. On se trouve alors dans le régime limité en NOy qui est
le régime prédominant sur le globe.

En milieu urbain, riche en NOy et COV, la production d'O; est déterminée par le rapport entre
ces deux précurseurs. En agglomération, la production d'Os n'est pas forcément optimale puisque la
concentration en NOy est souvent importante. Mais on constate une production dans les panaches
transportés en dehors des zones d'émission due au passage en régime limité en NOy. Ainsi en été, on
se trouve fréquemment dans des situations ou les quantités de NOy sont trop importantes en zone
urbaine pour avoir une production d’Os. Ceci explique que dans des zones urbaines comme 1’Ile-de-
France, la banlieue connait des seuils de pollution plus importants que Paris intra-muros. Par
exemple, lors de la canicule de 2003, I’agglomération orléanaise a connu son pire pic de pollution
en O3, d0i aux émissions parisiennes (source : Lig’Air). Lors du déplacement des masses d’air, la
diminution des concentrations de NOy entraine, en effet une diminution de la destruction de 1’Os par
la réaction avec NO, alors que I’ensemble des autres réactions se poursuit. Le rapport NO,/COV est
donc tres important pour les études de la composition chimique de 1’atmosphére a des échelles
régionales.

1.6 Techniques de mesures de l'atmosphere

Dans cette partie, les différentes mesures de la pollution et de la composition chimique de
I'atmosphere sont décrites. La communauté scientifique utilise depuis plusieurs années différents
instruments et cette partie donne donc un apergu, non exhaustif, des avantages et des inconvénients
des différentes techniques. En effet, aucun instrument actuel ne permet encore de combiner a la fois
des mesures globales, avec une grande précision verticale et en continu.

1.6.1 Les mesures sols

Les principaux avantages des stations de mesures au sol sont notamment la continuité des
mesures et la précision de ces données. De nombreuses especes chimiques (CO, CO,, O3, CHy, ...)
et des variables géophysiques sont mesurées ainsi. Parmi les nombreuses stations sols, il y a le
réseau NDACC (Network for the Detection of Atmospheric Composition Change) qui regroupe 70
stations sur l'ensemble du globe ou encore le réseau de la NOAA/CMDL (National Oceanic and
Atmospheric Administration/Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory) qui en regroupe 22
(Conway et al., 1988). Dans ces réseaux, I'hnémisphére Nord est sur-représenté par rapport au Sud a
cause du peu de continents et de la difficulté de 1'implantation d'instruments dans des pays instables
politiquement (figure 1.13).

Le réseau IAOSA (International Arctic Systems for Observing the Atmosphere) regroupant 10
stations, permet de récolter et de coordonner des mesures atmosphériques en Arctique (figure 1.14).
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NDACC Sites

Fig. 1.13 — Cartes des stations sol du réseau NDACC (source NDACC
http://www.ndsc.ncep.noaa.gov/clickmap/).
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Fig. 1.14 — Cartes des stations sol du réseau IAOSA (source IASOA : http://iasoa.org)

1.6.2 Les mesures ballons

En plus des mesures sols, les instruments embarqués a bord de ballons sont aussi couramment
utilisés pour sonder 'atmosphere. Ce type de mesure permet d'avoir un sondage vertical avec une
grande précision des différentes couches atmosphériques, pouvant atteindre, selon le type
d'appareil, les couches stratosphériques. Cependant leur colit est plus important que les stations sols
mais reste largement moins onéreux que les missions spatiales. De plus la dérive de certains ballons
peut atteindre une semaine, ce qui permet une description détaillée des processus physico-chimique
dans les masses d'air.

1.6.3 Les mesures acroportées

Les instruments peuvent aussi étre embarqués a bord d'avions. Ceux-ci volent moins haut que
des ballons mais ont souvent un rayon d'action plus important (jusqu'a 10000 km pour certains
avions) et peuvent transporter plus d'appareils de mesures. Ils échantillonnent la troposphére, de la
couche limite a 12 km pouvant atteindre parfois la basse stratosphere (~ 20 km). Cependant lors des
vols a haute altitude, les mesures nécessitent une automatisation. Les mesures embarquées sont
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généralement déployces lors de campagnes spécifiques qui nécessitent des moyens humains et
financiers importants comme lors du projet POLARCAT (Polar Study using Aircraft, Remote
Sensing, Surface Measurements and Models, of Climate, Chemistry, Aerosols, and Transport) décrit
dans la section 1.7.

D'autres types de mesures sont effectuées automatiquement, comme les instruments placés
dans des avions commerciaux, tel qu’anciennement le programme MOZAIC (Measurement of
OZone, water vapour, carbon monoxide and nitrogen oxides by Alrbus in-service airCraft) (Nédélec
et al., 2003) et rebaptisé actuellement IAGOS (Integration of routine Aircraft measurements into a
Global Observing System). A travers ces vols, les mesures sont plus régulicres mais le nombre
d'especes échantillonnées est limité et toutes les régions ne sont pas représentées, a la différence des
campagnes dédiées a certaines régions. De plus lors de ces vols commerciaux, les plans de vols ne
sont pas modifiables et empéchent 1'étude de phénomeénes météorologiques particuliers. Ils sont
plutot adaptés a I'étude de la haute troposphere; les mesures sont effectuées principalement (a 90%)
a l'altitude de croisiere, le reste étant des profils verticaux obtenus lors des atterrissages et
décollages des appareils (Marenco et al., 1998).

1.6.4 Les mesures satellitaires

Les mesures décrites précédemment ont l'inconvénient d'étre limitées soit spatialement, soit
temporellement. Méme si la précision est généralement plus faible, les satellites permettent de
mesurer une distribution globale et continue de plusieurs gaz traces comme le CO. Ils sont donc les
meilleurs témoins du transport a longue distance de la pollution. De nombreuses études utilisent ces
observations (e.g. Turquety et al., 2007, 2008, 2009 ; McMillan et al., 2008 ; Fisher et al., 2010;
Yurganov et al., 2008 ; Rinsland, et al, 2007). La majorité¢ des instruments satellitaires consacrés a
la composition chimique de l'atmosphére repose sur la télédétection passive, qui est une méthode de
mesure a distance d'un rayonnement émis par une source naturelle. Ces sources sont principalement
le rayonnement solaire ultra-violet (UV) et le rayonnement infrarouge (IR) émis ou diffusé par la
surface de la Terre. Les mesures basées sur la télédétection infrarouge seront les seules développées
dans cette these.

Deux types de sondages atmosphériques sont utilisés. L'observation peut se faire en visée au
nadir, c'est a dire que l'instrument balaie 1'atmosphére sous le satellite, ou en visée au limbe,
l'instrument vise a travers l'atmosphére, tangentiellement a la surface de la Terre. Quelque soit le
type de visée, les instruments a bord des satellites ne donnent pas directement les concentrations des
especes chimiques étudiées. Mesurant un rayonnement, il faut passer par des techniques d'inversion
afin de restituer des concentrations a partir des spectres.

Le sondage au nadir

La visée au nadir est utilisée notamment par l'instrument IASI/MetOp (Interférometre
Atmosphérique de Sondage Infrarouge / Métérologiec OPérationnelle) qui sera décrit dans le
Chapitre suivant. Ce type de sondage est généralement utilisé afin d'avoir une meilleure résolution
dans la troposphere et une bonne résolution spatiale. De plus ’orbite polaire de MetOp permet
d’obtenir une bonne couverture pour 1'étude du transport de polluants aux Pdles. De nombreux
instruments satellitaires fonctionnent dans I'IR avec des sondages au nadir, tel que MOPITT
(Measurements Of Pollution in The Troposphere), TES (Tropospheric Emission Spectrometer) ou
AIRS (Atmospheric InfraRed Sounders).

25



Chap.1 Introduction

Le sondage au limbe

Les observations au limbe permettent la restitution de profils verticaux avec une meilleure
résolution verticale. Cependant ces observations ne peuvent pas atteindre les altitudes situées sous
la haute troposphere et leur couverture spatiale est limitée en comparaison avec les observations au
nadir. Par exemple, ACE-FTS, l'instrument principal de la mission Atmospheric Chemistry
Experiment (ACE), lancé a bord du satellite canadien SCISAT-1 le 12 aoflit 2003 (Bernath et al.,
2005), observe des profils verticaux d'une série de gaz traces utilisant des mesures par occulation
solaire. MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding) lancé en 2002 sur le
satellite européen ENVISAT (ENVIronmental SATellite) est aussi un autre instrument effectuant ce
type de mesures.

1.7 Le projet POLARCAT

POLARCAT est un projet international regroupant 18 pays (France, Etats-Unis, Norvege,...).
C'est un projet coordonné de campagnes de mesures, d'analyse de données et de modélisation dont
le but est d'étudier le transport jusqu'en Arctique de la pollution due aux sources anthropiques et aux
feux de foréts borcales, afin de mesurer l'impact de cette pollution sur la composition de
I'atmosphere et sur l'évolution du climat dans cette région. Ce projet nous permet de mieux
quantifier et comprendre les changements environnementaux et humains, passés et actuels, et donc
d'améliorer nos prévisions pour le futur. Il permet aussi de faire progresser notre compréhension des
liens entre I’ Arctique et le reste de la planéte, a plusieurs échelles, et des processus contrdlant ces
interactions. En s’appuyant aussi sur la localisation géographique unique, ce projet permet de mettre
en place ou de développer des observatoires dans cette région polaire qui sont les premiers témoins
de la formation des épisodes de pollution et de I’évolution du climat.

Dans la lignée de campagnes passé€es (section 1.3.3), des campagnes impliquant plusieurs
avions ont donc été¢ menées en 2008 dans le cadre de 1'Année Polaire Internationale (API ou IPY en
anglais pour International Polar Year), mettant 1'accent sur le transport des polluants (gaz trace et
des aérosols), les impacts de la pollution sur le climat et les études de la chimie troposphérique
Arctique dans le cadre de l'activité 1'International Global Atmospheric Chemistry (IGAC). Au sein
de POLARCAT, plusieurs campagnes aéroportées ont été effectuées au printemps et en été.

Toutes ces campagnes avaient pour but d’observer la composition de 1'atmospheére dans cette
région reculée loin des sources d’émission de polluants durant deux saisons (printemps et été). Les
expériences nous permettent d’étudier le séjour sur de longues durées des polluants dans cette
atmosphere stable et stratifiée, et ainsi étudier les processus de vieillissement en ciblant les masses
d'air qui ont passé beaucoup de temps dans 1'Arctique. L'Arctique est également utilisé comme un
laboratoire naturel pour étudier les processus qui ne peuvent étre étudides ailleurs dans un tel
1solement.

L’étude de ce milieu se base sur une approche intégrée, liant des mesures de surface et au sol
par télédétection ajoutées a celles effectuées sur un bateau, les observations dans la troposphére
libre par un échantillonnage intensif par les avions ou par satellite, des simulations de modele de
chimie et de climat. Elle avait pour but de répondre a des questions précises telles que
I’amélioration de la compréhension de la chimie des NOy, de 1’03 ou des HO,, mais aussi la
compréhension du rdle de chaque région d’émission sur la pollution en Arctique, le role des
halogenes dans la chimie de la CLA arctique, ...

Les sections suivantes s’attacheront a donner plus de détails sur ces campagnes. Chacune
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d’entre elles ayant des objectifs spécifiques.

1.7.1 POLARCAT-France et POLARCAT-GRACE

Les campagnes POLARCAT-France ont eu lieu entre le 30 mars et le 14 avril 2008, a Kiruna,
au Nord de la Suéde, et entre le 30 juin et le 14 juillet 2008 a Kangerlussuaq sur la cote Ouest du
Groenland. Les principaux objectifs de la campagne du printemps de POLARCAT-France ont été
d'étudier le front arctique, le transport des polluants provenant de I'Europe et de 1'Asie (Sibérie) vers
I'Arctique et les interactions adrosols-nuages et 1'impact des aérosols sur le forgage radiatif (Adam
de Villiers et al., 2010). D'autre part, la campagne d'été a été principalement consacrée a 1'étude des
émissions des feux de forét boréale et le transport des polluants, ainsi que la détermination de
I'impact de ces émissions sur la composition chimique de la troposphére arctique. L'avion francais
ATR-42 (figure 1.15) a mesuré de manicre in situ les propriétés des aérosols, O3, H,O et CO ainsi
qu'avec des mesures LIDAR (LIght Detection And Ranging) pour 1'Os et les aérosols. Pendant les
campagnes du printemps et de 1'été, quelques vols de validation spécifiques a IASI ont été réalisés.
Pour ces vols de validation IASI, I'ATR-42 a effectué des spirales au cours de ces profils. Ces
profils ont été réalisés dans la zone de balayage de IASI peu de temps avant ou apres le passage du
satellite. Dans le méme temps (30 juin-18 Juillet 2008) il y a eu le volet allemand de POLARCAT,
POLARCAT-GRACE (GReenland Aerosol and Chemistry Experiment) a l'aide 1'avion du DLR
(Deutschen Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt), le Falcon-20 (figure 1.15). Ce Falcon-20 a mesuré
1'03, CO, CO,, H,O, NO, NO,, PAN, NOy, J(NO,) et les concentrations d'aérosols et leur taille.

Au cours de POLARCAT, les vols ont échantillonné une série de masses d'air différentes : des
niveaux de fonds, de la pollution anthropique d'Europe et d'Asie (au printemps), d'Amérique du
Nord et d'Asie (en été), et des panaches venant de la combustion de biomasse du Canada et de
Sibérie, avec souvent, un mélange de panaches anthropiques et de feux de forét.

1.7.2 ARCPAC et ARCTAS

En parallele la mission Aerosol, Radiation, and Cloud Processes affecting Arctic Climate
(ARCPAC) a été menée par la NOAA (National Oceanic and Atmospheric Administration)
(Warneke et al., 2009). L'expérience a été¢ coordonnée avec la mission POLARCAT et la station de
recherche climatique de Barrow (Alaska) de la NOAA. La campagne, basée a Fairbanks, en Alaska,
s’est déroulée entre le 3 et 23 avril 2008. Les vols de transit étaient les 3 et 23 avril et les vols
recherche ont eu lieu du 11 au 21 avril. La campagne avait pour objectifs 1'étude de la chimie, de
'optique et de la microphysique des aérosols et celle des caractéristiques des especes en phase
gazeuse au printemps en Arctique afin de déterminer l'origine des sources (Warneke et al., 2009;
Fisher et al., 2010). L'instrumentation a bord de 1'avion WP-3D (figure 1.15) était consacrée aux
CO, CO,, H,0, NO, NO,, NOy, PANs, SO,, COV et les mesures d'halogene. En plus des propriétés
microphysiques, des mesures de carbone suie, de caractérisation des aérosols (AMS), et d'extinction
optique ont également été faites.

La mission Arctic Research of the Composition of the Troposphere from Aircraft and
Satellites (ARCTAS) a été dirigée par la NASA (National Aeronautics and Space Administration)
(Jacob et al., 2010) avec des vols effectués au printemps et en été 2008 dans le cadre d'ARCTAS-A
et ARCTAS-B avec les avions de la NASA, les DC-8 et P-3B (figure 1.15). Au cours de la
campagne du printemps, basée aussi a Fairbanks, en Alaska, les vols dédiés a la détection de la
brume arctique, du forcage radiatif des aérosols et aux études de la pollution anthropique,
complétaient les objectifs d'ARCPAC. La campagne d'été, située sur la base de Cold Lake au
Canada, était axée sur les incendies de forét boréale et I'impact des transports a longue distance de
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ces émissions sur l'atmosphere arctique. A bord du P-3B, des mesures de CO ainsi que des
propriétés optiques des aérosols ont été collectées. A bord du DC-8 de nombreuses mesures ont été
effectuées, comprenant les propriétés des aérosols, le carbone suie (BC pour black carbone en
anglais), le SO,, peroxy l'acide acétique, l'acétaldéhyde, l'acétone, l'acétonitrile, le benzene,
l'isoprene, le méthanol, le toluene, Hg, CO, O;, CH,0, H,02, H,O, HO,, HCN, OH, HNO3, PAN,
NO, NO,, NOy, et H,SO4 (Jacob et al., 2010).

1.7.3 YAK-AEROSIB

Dans le cadre d'un projet commun franco-russe et en partenariat avec le projet POLARCAT,
la campagne YAK-AEROSIB (Airborne Extensive Regional Observations in Siberia), a permis
d'effectuer des vols en juillet 2008 avec un avion russe 1'Antonov-30 en Sibérie (Paris et al., 2009)
(figure 1.15). Cette campagne consistait a la réalisation de deux grandes boucles sur le Nord et le
centre de la Sibérie afin d'établir des observations systématiques des composés atmosphériques en
moyenne et basse troposphére en Eurasie. Ces mesures ont pour objectifs de décrire la variabilité
saisonniére et inter-annuelle des sources et du transport de CO,, ainsi que les processus de chimie-
transport qui conduisent a la production d'ozone au sein du continent Eurasien. Les itinéraires de
vol, fixés six mois avant la campagne, ont été choisis dans le but d'explorer différentes origines de
masse d'air. Les panaches de polluants émis par des feux de foréts les plus importants ont été
rencontrés le 11 Juillet 2008 (Paris et al., 2009). Le nombre d'aérosols, et les concentrations en CO»,
CO, O; et H,O ont été¢ mesurées durant ces vols (Paris et al., 2008).

Fig. 1.15 — Photographies des avions utilisés durant les campagnes polaires de 2008. De gauche a
droite et de haut en bas, I'ATR-42 et le Falcon-20 (photos personnelles), I'Antonov-30 (crédit : J.-D.
Paris), le DC-8 et le WP-3D (source NOAA : www.esrl.noaa.gov/csd/2004) et le P-3B (crédit : H.
E. Fuelberg).

1.7.4 Premiéres conclusions

Un premier bilan sur les principales nouvelles connaissances obtenues sur la chimie en
Arctique grace ces campagnes peut étre établi. Ainsi durant ces campagnes, on a déja pu
s’apercevoir que 1’ozone était continuellement détruit au printemps dans les 100 premiers metres de
la couche limite au-dessus de 1’Océan Arctique, au large de I’Alaska (Neuman et al., 2010). Cette
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destruction a eu lieu sur une gamme de températures allant de -22°C a -10°C dans les masses d’air
(Neuman et al., 2010) et la variabilité de I’ozone au printemps au-dessus de 1’Océan Arctique était
fortement liée a 1’oxydation des halogénes (comme le chlore et le brome) (Gilman et al., 2010).

L’étude de Fisher et al. (2010) a montré que la pollution au printemps en Arctique était
majoritairement liée aux émissions anthropiques asiatiques a I’exception de la pollution en surface,
ou les sources européennes avaient une influence équivalente. De plus la pollution asiatique en
Arctique semble étre fortement conditionnée par El Nifio. Ainsi le niveau de pollution croit
lorsqu’El Nifio est moins intense. En parallele, les travaux d’Adam de Villiers et al. (2010) ont mis
en évidence I’influence des émissions européennes et puis dans la seconde période de la campagne
POLARCAT-France des feux de biomasse asiatique sur les niveaux de pollution en Scandinavie au
printemps.

Les feux des foréts boréales sibériennes sont une source majeure des aérosols en Arctique au
printemps (Warneke et al., 2009; Brock et al., 2010). Ces aérosols forment un puits important des
HOx au printemps en Arctique a cause de la combinaison de leurs fortes concentrations, des faibles
températures présentes en cette saison et du faible rayonnement UV (Mao et al., 2010) et
représentent 30% du total des aérosols présents au Nord des 70°N (Warneke et al., 2010).
Cependant ces feux ont une contribution modeste sur le bilan des gaz traces comme le CO en
Arctique au printemps (Brock et al., 2010). Brock et al. (2010) confirment aussi que le brouillard
arctique correspond a un phénomene récurrent li€é a 1’association des €missions dues a la
combustion d’énergie fossile (anthropique et biomasse), de la diminution de la destruction
photochimique ou par les processus de dépots ainsi que le transport en provenance des régions
sources aux moyennes latitudes. En Arctique, il est probable que ces couches d’aérosols peuvent se
mélanger au reste de la pollution méme si Saha et al. (2010) a observé des couches stratifiées
d’aérosols provenant de ces feux sibériens datant de plusieurs jours.

En été, les incendies de foréts en Sibérie peuvent participer a une augmentation entre 3.0 et
7.2 ppbv par million d’hectares (Mha) brilés dans le bilan de CO de I’Hémisphere Nord en été
(Paris et al., 2009). De plus une autre étude a montré que les panaches de feux de foréts au Canada
durant I’été 2008 émettaient moins de NOy que ceux prévu dans des inventaires comme d’Andreae
et Merlet (2001) (Alvarado et al., 2010) et que ces panaches semblent avoir été généralement
injectés au-dessus de la CLA mais a des altitudes inférieures a 3-5 km (Sessions et al., 2010).

1.8 Plan de la these

Ce Chapitre nous a permis de rappeler les enjeux et les problématiques des études de la
pollution en Arctique et son impact dans un contexte plus général : le climat. Quantifier, et
comprendre les mécanismes de la production et du transport de pollution de et vers 1'Arctique a
travers des observations (par satellite ou a bord d'avion) et la modélisation numérique (avec des
modeles globaux) sont primordiales pour la protection de notre écosysteme.

Plus précisément, mon étude tente de répondre a plusieurs questions fondamentales :

o Les mesures satellitaires de CO de ['instrument IASI peuvent elles fournir des informations
supplémentaires sur la distribution du CO au-dessus des régions sources et des panaches de
pollution transportés en Arctique ?

e L’assimilation des données CO de IASI dans un modele global permet-elle d’améliorer notre
connaissance des émissions influencant I’Arctique et du transport de la pollution vers cette
région ?

o Quelles sont les régions sources de la pollution en Arctique ?
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e  Quelles sont les performances du modele global LMDz-INCA sur la modélisation de la
pollution en Arctique et y-a-t-il une production de polluants secondaires tel que I’ozone durant
le transport des panaches de pollution dans la troposphere Arctique ?

Dans ce manuscrit, le Chapitre 2 introduit les principes de la télédétection spatiale au nadir
dans le domaine de l'infrarouge. De plus la mission IASI/MetOp y est décrite et certaines notions
comme le contraste thermique y sont définies. Le Chapitre 3 présente le mod¢le utilisé. Les parties
dédices a la physique et la chimie y sont détaillées et une description du principe de I'assimilation
de données, a la base de mon étude de modélisation y est donnée.

Mes travaux se divisent en trois parties. Nous savons que I’instrument IASI nous fournit des
observations quotidiennes sur la distribution de gaz traces tels que le CO. Mais la premiere étape de
mon étude a été de valider ces observations CO [ASI en Arctique en les comparant avec les mesures
aéroportées in situ et d’analyser la pertinence de l'utilisation de telles observations dans une région
ou elles ont une sensibilité verticale limitée (Chapitre 4). Le deuxieme volet de la these illustre
l'apport de l'assimilation, basée sur la méthode du filtre de Kalman, des mesures quotidiennes de
CO IASI dans le modele global LMDz-INCA. L’assimilation de ces observations permet une
meilleure modélisation du transport de polluants aux hautes latitudes dans la troposphere Arctique.
En effet le bilan en CO ou méme en Oz aux hautes latitudes reste encore difficilement modélisable
(Chapitre 5). C’est pour cela, qu’ensuite mon étude fait un bilan sur la modélisation des polluants
secondaires comme 1’ozone en Arctique. Dans cet objectif, des tests de sensibilité sur différentes
émissions d’especes chimiques dans LMDz-INCA sont réalisés et ainsi I’impact des feux des foréts
boréales sur la distribution de la pollution en Arctique est étudié¢. Ces feux peuvent avoir une
contribution non négligeable sur la pollution mais reste encore difficile a quantifier dans les
modeles globaux (Chapitre 6). Enfin les conclusions de mes travaux et les perspectives sur des
études pouvant étre poursuivies sont données (Chapitre 7).
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Chapitre 2

Télédétection spatiale dans I'InfraRouge

De nombreuses observations de l'atmosphere se font par télédétection. Ce terme désigne les
mesures effectuées a distance. La télédétection est basée sur l'interaction entre les constituants de
I'atmosphere et le rayonnement électromagnétique. Ce rayonnement, aprés avoir traversé
I'atmosphere, se compose de signatures spectrales qui sont caractéristiques de 1'absorption, de la
diffusion ou de I'émission par les molécules présentes dans l'atmosphere. Ainsi il est possible, a
partir du rayonnement mesuré a distance, d'extraire l'information sur la composition de
I’atmosphere et les concentrations des gaz et des aérosols, en utilisant une méthode d'inversion.

La télédétection peut étre active ou passive. La mesure active utilise un rayonnement artificiel
généré par un instrument du type lidar ou radar (RAdio Detection And Ranging). Cette technique
s'utilise aussi bien dans le domaine de l'ultra-violet, de l'infrarouge et avec le radar dans les micro-
ondes. Seuls quelques projets se basent sur cette technique comme pour la mission satellite
CALIPSO (Cloud Aerosol Lidar and Imager Pathfinder Spaceborne Observations) dédiée aux
mesures des nuages et des aérosols. La mesure passive, quant a elle, utilise le rayonnement émis
naturellement par le Soleil ou 1'émission thermique de la Terre et de I'atmosphére. Cette derniere est
celle étudiée dans ma these. 1l s'agit de la technique la plus répandue pour observer la composition
chimique gazeuse de l'atmosphere a partir de mesures obtenues par satellite. L'instrument [ASI
(Interférometre Atmosphérique de Sondage Infrarouge), qui a été lancé a bord du satellite MetOp-A
en octobre 2006, enregistre depuis 1'espace le rayonnement IR émis par la surface de la Terre et les
différentes couches atmosphériques.

Dans ce Chapitre, la premiere partie détaille les caractéristiques du rayonnement mesuré
depuis l'espace en rappelant les principes du transfert radiatif et les propriétés spectroscopiques des
molécules, en se basant sur les théories de Lenoble (1993). Nous décrirons ensuite la méthode
d'inversion des spectres, largement inspirée de Rodgers (1976; 1990; 2000), qui permet de
déterminer les quantités des gaz atmosphériques a partir du rayonnement mesuré et puis nous
exposerons en détail les inversions des spectres IASI. L’instrument est aussi décrit, a la fois en
donnant ses caractéristiques et en détaillant la méthode d'observation de I'atmosphére avec une visée
au nadir.

2.1 Transfert radiatif dans I'infrarouge

2.1.1 Emission du rayonnement

Tout corps a température non nulle émet un rayonnement électromagnétique dépendant de sa
température. La fonction de Planck décrit le rayonnement d'un corps noir (équation 2.1) émis a la
température T en fonction du nombre d'onde v. Ces corps noirs sont des corps « parfaits » qui
absorbent toute 1'énergie recue sans en réfléchir ni en transmettre.
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2.1)

2hvie?
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Avec h = 6.626x107* J 1a constante de Planck, ¢ = 3x10% m.s™! la vitesse de la lumiére dans le vide
et k = 1.38x10% J.K' la constante de Boltzmann. Le nombre d'onde (en cm™) correspond a

I'inverse de la longueur d'onde (v=1/A) et est une unité couramment utilisée en spectroscopie
infrarouge. Il caractérise la fréquence de transition entre deux états d'énergie E,=hv; et E;=hv,, avec
v=w-v;. La figure 2.1 illustre le spectre d'émission thermique d'un corps noir a diverses
températures dans le domaine spectral 0 - 3000 cm™.
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Fig. 2.1 — Spectres d'émission d'un corps noir a 220 K, 273 K et 320 K.
Cependant un corps réel, que ce soit par exemple la surface des continents ou de 1'océan, émet

moins de rayonnement qu'il en absorbe. On appelle plus communément ces corps des corps gris.
Leur rayonnement, appelé luminance spectrale, peut étre exprimé comme une émission d'un corps
(2.2)

noir pondéré par 1'émissivité de surface &, :
LV(O) = &y Bv(TO) B 0 < Esy Sl
Localement I'atmosphére, considérée en équilibre thermodynamique a une température T, émet un
rayonnement B,(T) dans toutes les directions (isotropiquement).
Dans une direction x, la quantité d'énergie absorbée par une couche de gaz atmosphérique
d'épaisseur dx est égale a B,(T)k,dx avec k, le coefficient spectral volumique d'absorption du gaz

considéré (en cm™). Ce gaz va émettre une quantité d'énergie égale & B,(T)e, dx dans la méme
direction x ou g, est le coefficient spectral d'émission du gaz considéré. Afin de maintenir un

équilibre thermodynamique, I'énergie absorbée dans une direction doit étre égale a 1'énergie émise
dans cette méme direction. Donc les coefficients k, et g, doivent étre égaux et ainsi répondre a la loi

de Kirchhoff.
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2.1.2 Le rayonnement électromagnétique

En tout point M, la directionnalit¢ du rayonnement électromagnétique est donnée par la
luminance monochromatique. Celle-ci peut étre définie comme une quantité d'énergie par unité de
temps, de surface, de longueur d'onde et d'angle solide. En se référant au référentiel de la figure 2.2,
elle est caractérisée par l'équation 2.3 et a pour unité le W / cm?® cm™ sr™.

dE (2.3)
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Fig. 2.2 — Rayon traversant un élément de surface dA sous un angle 6 confiné a un angle solide dQ2
(Turquety, 2003).

Lorsque le rayonnement monochromatique de luminance L, traverse un milieu absorbant, la
luminance est atténuée et est donnée par l'équation :
dL, (2.4)
L, ~hdx

v

Qui apres intégration donne :
] (2.5)
L) =L exp(-) ka0

Avec L,(0) la luminance initiale, c'est-a-dire en entrant dans le milieu (figure 2.3), le rapport
L(x)/L,(0) correspond a la transmittance 7,(0,x) et le terme dans l'intégrale est 1'épaisseur optique.
Ces trois termes sont sans dimensions.

A
Milien il
absorbant
L {a
Favon atténng
*  par le milien
X
____.-"' 2 -
____.e-"" = 0
L0
Fayon mcident

Fig. 2.3 — Elément de volume x contenant un milieu dont les propriétés permettent l'absorption et la
diffusion d'un rayonnement (Turquety, 2003).

33



Chap. 2 Télédétection dans I’'TR

2.1.3 Equation du transfert radiatif

A travers un ¢lément absorbant, I'équation du transfert d'énergie pour un rayonnement
monochromatique est :

dL.(x) =- Lk, dx + J,dx (2.6)
L'équation (2.6) permet de modéliser le transfert de rayonnement dans milieu hétérogéne comme

l'atmosphere. Le premier terme décrit I'absorption de 1'élément dx et J, représente la fonction source
dans I'élément dx et comprend un ¢lément de diffusion et d'émissivite de I'élément considéré noté
diff émi
respectivement, Jv  etJv
Désormais nous nous placons dans le cas d'une observation au nadir qui est la géométrie
utilisée par le sondeur IASI. La figure 2.4 schématise ce type d'observation.
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Fig. 2.4 — Schéma d’une observation satellite en visée au nadir d’apres Lenoble (1993). Les couches
atmosphériques sont représentées par les traits verticaux. A gauche, est représenté le cas d’une
observation dans une fenétre atmosphérique et a droite dans le domaine spectrale ou absorbent
différents constituants atmosphériques.

Dans la majeure partie du domaine spectrale de l'infrarouge thermique, le rayonnement solaire
peut étre négligé (sauf pour des longueurs d'onde > 2500 cm™). La source principale de
rayonnement est alors la surface de la Terre. De plus la diffusion moléculaire et par les aérosols
peuvent aussi étre négligées. Ainsi les sources de rayonnement sont donc 1'émission de la surface de
la Terre et des couches atmosphériques ainsi que l'absorption et I'émission par les molécules dans
l'atmosphere, les aérosols et les nuages. En appliquant la loi de Kirchhoff (a I'équilibre
thermodynamique, valable dans la troposphere et la basse stratosphere) sur 1'élément de volume de
la figure 2.3, la fonction source peut s'écrire :

Jo~ V" = &, BAT,) = ky By(Ty) 2.7)
L'équation (2.6) devient alors :
2.8
1 dL, () + BAT) (2.8)

k_v dx

ou T, correspond a la température du gaz au point x.
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L'épaisseur optique le long du trajet entre les points x et a est exprimé selon :

3 (2.9)
7(x,a) = J k,dx'
Et
dr(ra) = FEY Gk 2.10)
dx
D’ou
2.11
M = Lv(x) - Bv(Tx) ( )
dr (x,a)
On note que :
d[ L, exp(-t,(x,a)) ] = dL, exp(-t,(x,a)) - L, d 7, exp((-t,(x,a)) (2.12)
La forme intégrée est donc :
¢ ¢ (2.13)
Jaepcnwan =1 81 explna) dnia
Et finalement :
a g (2.14)

a
L(a) = L\(0) exp( - J‘o k,dx) + Jo k, By(T,) exp( - .[ k, dx ) dx
X
La luminance en a est donc le résultat de la somme entre le terme multipliant la luminance en entrée
(en 0) et la transmittance du milieu entre 0 et a; et le terme représentant la contribution due a
I’émission du milieu dans la direction de I’onde incidente.

a

Le terme exp( -J k, dx ) correspond a la transmittance 7,(x,a) qui traduit I’atténuation de 1’énergie

X

entre x et a.

Pour une représentation plus réaliste de I’observation de I’atmosphere depuis 1’espace, il est
plus judicieux d’utiliser les coordonnées sphériques telles que dans le référentiel de la figure 2.2.
Dans le cadre d’une visée au nadir comme pour IASI et avec 1’approximation d’une atmospheére en
plan parallele, I’équation générale du transfert radiatif s’écrit :
k, (2.15)
g Bu(T.) TW(z,2:,0)dz

L(z,,0) =&, B\(Toy) T(0,z,,0) + .[0

COS

Ou z est I’axe zénithal, 0 I’angle zénithal du rayonnement émis et z, le sommet de 1’atmosphere.

2.1.4 Interaction rayonnement-atmosphere

L’équation générale du transfert radiatif une fois établie, nous nous intéressons maintenant
aux processus d'absorption et d’émission par les molécules atmosphériques.

Une molécule est caractérisée par des niveaux d’énergie, sous la forme d’énergie cinétique
(Ec) due a l’agitation thermique, électronique (E.) associée au mouvement des électrons, de
vibration (E,) liée a la vibration des noyaux autour de leur position d'équilibre associée au
mouvement des électrons, et de rotation (E;) due a la rotation de I'ensemble de la molécule autour
de son centre de masse. Les trois derni¢res formes d’énergie sont quantifiées, c’est-a-dire qu’elles
ne peuvent prendre que certaines valeurs bien déterminées et qu’elles dépendent des caractéristiques
des molécules, plus précisément des niveaux d’énergie. Elles sont organisées de la fagon suivante :
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E.>E,>E, (2.16)
L’énergie totale (qui est la somme de ces quatre énergies) est donnée par la relation :
AE = hcAv (2.17)

Avec h la constante de Planck, c la vitesse de la lumicre dans le vide et Av le nombre d’onde du
rayonnement observé. La molécule se trouve alors dans un état excité mais revient rapidement dans
son ¢tat fondamental en ré-émettant I’énergie acquise (figure 2.5). Cette réémission ne se fait pas
nécessairement a la méme longueur d’onde. Ainsi selon les molécules, certaines transitions sont
possibles, donnant naissance a un spectre de raie. Il existe trois types de spectres selon le domaine
de longueur d’onde. Ainsi on peut distinguer :

- Les spectres électroniques qui se trouvent généralement dans 1’ultra-violet et le visible. Les
transitions électroniques demandent des énergies assez €levées.

- Les spectres de vibration-rotation dans I’infrarouge et le proche infrarouge. Pour ces spectres,
les énergies électroniques ne changent pas (AE.= 0), et c’est le type de spectre qu’on observera
avec I’instrument IASI.

- Les spectres de rotation ou AE, = AE; = 0, sont présents dans le domaine micro-onde et de
I’infrarouge lointain. Le nombre de modes de vibration dépend du type de molécules.

Enargia

=2

I=()
'|I=|:I

Fig. 2.5 — Schéma représentant les niveaux ¢lectroniques (traits gras), vibrationnels (v) et
rotationnels (J) (Turquety, 2003).

Les molécules se répartissent en cinq familles. Il y a les molécules monoatomiques et quatre
familles de molécules polyatomiques. Cette classification est basée sur les propriétés de symétrie et
influence la structure du spectre. Ainsi, par exemple, le CO est une molécule linéaire (1 axe de
symétrie d’ordre infini) alors que 1’0zone est une molécule triatomique non-linéaire et posseéde donc
trois modes de vibrations.

Comme indiqué précédemment, les raies moléculaires sont le résultat d'une transition entre
deux niveaux d'énergie. Ces transitions suivent des régles de sélection, et sont appelées « transitions
autorisées ». Il s'agit des transitions qui modifient le moment dipolaire de la molécule, donnant ainsi
lieu a I'émission ou l'absorption d'un photon. Ces transitions obéissent aux régles Av; = =1 pour un
seul i, AJ =0 ou £1 et AK = 0 ou v est le nombre quantique de vibration, J le nombre quantique du
moment angulaire et K le nombre quantique rotationnel. L'intensité d'une raie spectrale est
proportionnelle a l'intensité de la transition et au nombre de molécules qui se trouvent a 1'état initial.
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Forme des raies spectrales

Cette partie est basée sur l'ouvrage de Delmas et al. (2005). La forme théorique d'une raie
spectrale est le pic de Dirac a un nombre d'onde donné. Cependant, dans la réalité, les raies n'ont
pas un nombre d'onde parfaitement déterminé mais s'étalent sur un domaine spectral. Ces
¢largissements peuvent avoir plusieurs origines :

— ¢largissement naturel : Ce processus est lié au principe d'incertitude d'Heisenberg. Ainsi un
¢lément excité a une durée de vie limitée At et 1'énergie E du niveau présente une incertitude AE =
h/(2nAt). Donc le nombre d'onde de la transition présente aussi une incertitude Avy = 1/(2ncAt),
associée a l'absorption ou a 'émission, qui entraine un élargissement des raies du type lorentzien
entre Avy — Avget Avy + Avy.

— ¢largissement Doppler : Ce processus est dii a la vitesse d'agitation thermique u des
molécules. Le nombre d'onde se trouve modifié et décrit par Av = v, u/c. Dans ce cas, la forme de la
raie suit la fonction :

1 v—no. ) (2.18)
R R
apNT ar
avec ap défini comme :
v (2ij1/2 (2.19)
op —=—— | —
c\ m

ou m correspond a la masse de la molécule.

- ¢largissement collisionnel : Ce processus est li¢ aux collisions (cad aux interactions) entre
les molécules qui perturbent les niveaux d'énergie. Cette contribution est prépondérante dans la
troposphére. Cet effet est d'autant plus grand que le nombre de molécules impliquées et leur vitesse
sont importants. Les raies vont prendre la forme de Lorentz et sont proportionnelles a la pression P
et a la température T. Ainsi :

_ a, ) (2.20)
gL(v-vo) nl(v—v )2 +a 2J
0 L
Et:
P (Toj" (2.21)
aL=ar,0 ? 7
0

Ou oy est la demi-largeur de raie a mi-hauteur et » un indice compris entre 0 et 1 selon la molécule.
Cette relation 2.20 montre l'anti-corrélation avec la température et donc que cet ¢largissement est
plus important dans les basses couches de 1'atmosphere.

Lorsque les élargissements collisionnel et de Doppler sont du méme ordre, le profil de raie
devient un profil de Voigt. Vu que ces ¢largissements ne sont pas corrélés, le profil de Voigt est une
convolution des profils lorentzien et Doppler, décrit par 1'équation suivante :

] (2.22)
gn(v-vg) = Jo go(v-v") gL(v'-vp) dv’

Les allures des profils Lorentz, Doppler et Voigt sont données sur la figure 2.6. Le profil de Voigt
est formé par la partie centrale Doppler et les ailes lorentziennes.
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Fig 2.6 — Comparaison des profils lorentzien, Doppler et de Voigt pour une demi-largeur de raie a
mi-hauteur 2 1 em™ (Delmas et al., 2005).

2.1.4 Spectres atmosphériques

Un autre phénomeéne moléculaire, encore mal décrit, apparait dans les spectres
atmosphériques, en particulier si le trajet optique est long comme dans le cas des satellites. Il s'agit
du continuum d'absorption ou d'émission. Ce phénomene est di aux collisions provoquant
I'élargissement des raies. Dans I’infrarouge thermique la vapeur d'eau a un continuum d’absorption
important, et dans une moindre mesure le dioxyde de carbone présente également un continuum
vers 2400 cm™. En premiére approximation, un profil lorentzien est considéré pour la forme d’une
raie élargie par les collisions, or en réalité¢ la somme de toutes les contributions des ailes des raies
"lointaines" créé un continuum plus ou moins intense.

La figure 2.7 illustre un exemple de spectre de luminances normalisées' mesuré par
lI'instrument TASI (décrit dans la section 2.3) dans le domaine de l'infrarouge avec une résolution
spectrale de 0.5 cm™ (Clerbaux et al., 2009). Ce spectre contient les signatures spectrales d'un grand
nombre de molécules atmosphériques. Les principales molécules absorbant dans ce domaine
spectral sont identifiées en effectuant des simulations de transfert radiatif. La molécule qui absorbe
le plus dans l'atmosphére est la vapeur d'eau, dont la bande d'absorption v2 et le continuum
d'absorption recouvrent la majorité du domaine spectral.

Luminance divisée par la fonction de Planck localement (loi du corps noir)
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Fig. 2.7 — Spectre atmosphérique (transmittance) mesuré par l'instrument dans le domaine spectral
600-2800 cm™ (en haut) et simulations des contributions en absorption des molécules absorbant
fortement (au milieu) et faiblement (en bas, avec une échelle variable) (Clerbaux et al., 2009).

Les bandes d'absorption d'autres compos€s atmosphériques comme le CO, le CO,, le N,O, le
CH4 ou 1'0s3, sont identifiables. Plusieurs travaux ont montré qu'il est possible d'extraire les
concentrations des molécules atmosphériques a partir des mesures fournies par l'instrument IASI
(Eremenko et al., 2008; Boynard et al., 2009; Crevoisier et al., 2009a et b; George et al., 2009;
Herbin et al., 2009; Razavi et al., 2009; Turquety et al., 2009). Les CFC-11 et les CFC-12 sont aussi
observés malgré le protocole de Montréal en vigueur. De plus la molécule de sulfite carbonylé
(OCS) est aussi détecté (Sherpard et al., 2009). D'autres signatures de plus faibles intensités sont
mesurées notamment pour le SO, autour des volcans (Clarisse et al., 2008), 1'ammoniac (NH3)
(Clarisse et al., 2009) et les composés organiques volatils tels que HCOOH, CH3;0H, C,H4, et le
PAN au-dessus des feux de biomasse (Coheur et al., 2009). L'acide nitrique (HNO3) peut également
étre détecté (Wespes et al., 2007; 2009). On note que tous ces composés se trouvent la fenétre 800-
1200 cm™, ou l'absorption de la vapeur d'eau est réduite (Clerbaux et al., 2009). Les aérosols a plus
hautes altitudes, provenant des tempétes de sable, des éruptions volcaniques ou des nuages (cirrus)
se manifestent principalement dans la fenétre 700-1300 cm™ (Clerbaux et al., 2009).

2.2 Inversion des spectres : d'une luminance a une concentration

A la différence des observations in situ comme les ballons ou les instruments embarqués sur
les avions, les mesures spatiales ne correspondent pas a des mesures directes de variables
géophysiques (concentrations d'une espéce chimique ou profil de température). Les satellites
travaillant dans I'IR mesurent des intensités de rayonnement ¢lectromagnétique apres leur passage
dans 1'atmosphere. L'équation du transfert radiatif mentionnée dans la section précédente présente la
théorie qui décrit ce rayonnement. Le spectre de luminances émis par le systeme Terre-atmosphere
est ainsi calculé a partir de notre connaissance de I'état de l'atmosphere (profil de température,
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profils de constituants atmosphériques) ainsi que les caractéristiques de l'instrument. Cependant le
transfert radiatif est décrit par ce que 1'on appelle le modele direct alors que 1'on cherche a résoudre
le modele inverse, c'est-a-dire a déterminer la meilleure estimation de I'état de 'atmosphere a partir
des mesures de spectres de luminances.

La mesure provenant des satellites ne suffit pas a elle seule a déterminer parfaitement tous les
parametres du modele. L'information qu'elle contient est limitée non seulement par les
caractéristiques de l'instrument telles que sa résolution spectrale, la géométrie d'observation et le
bruit sur les mesures mais aussi par le fait que certaines composantes du profil atmosphérique
observées ne contribuent pas au spectre mesuré. On ne peut donc inverser un profil atmosphérique
seulement avec un nombre limité d’éléments indépendants d'information. Mais le probléme inverse
n'a pas de solution unique. Pour réduire l'espace des possibilités a une solution unique, il est
nécessaire de contraindre le probléme en ajoutant une information additionnelle déterminée par
notre connaissance a priori de la solution, qui peut provenir de climatologies, de modeles ou de
profils mesurés par d'autres instruments.

Plusieurs méthodes d'inversion existent et celle utilisée et décrite dans cette thése est connue
sous le nom d'«estimation optimale » (ou OEM pour Optimal Estimation Method en anglais)
(Rodgers, 2000). Elle est basée sur une approche statistique Bayesienne et sur la minimisation
d’une fonction de colt (méthode des moindres carrés).

2.2.1 La théorie de I'inversion : méthode Bayesienne

Dans cette approche probabiliste, les mesures de l'instrument ainsi que notre connaissance a
priori ne sont pas parfaites. Une erreur est ainsi associée a chaque mesure. Il s'agit d'un probléme
inverse. Il consiste a établir la densité de probabilité d'un état x recherché apres la mesure y, P(x[y),
connaissant la densité de probabilité a priori de 1'état P(x) et la densité de probabilité d'une mesure
étant donné un état x, P(y|x), selon le théoréme de Bayes :

2.23
Pty = 201 chf(” (2.23)

La solution choisie est donc celle qui est la plus probable. Mathématiquement, elle correspond a la
valeur de x qui maximise P(x|y). L'inversion repose donc souvent sur la minimisation d'une fonction
de colits qui dépend de la méthode choisie.

Dans la méthode de l'estimation optimale, décrite dans la section suivante, 1'a priori est de
type Gaussien (ou au moins symétrique) et la minimisation de la fonction colt s'écrit (Rodgers,
2000) :

C = -In(P(x]y)) (2.24)

_ PO 9P,
P(y)
= (-Kx)"' S 7 (-Kx)+(x-x,)" S 7 (x-x,)
Ou la différence y-Kx (noté aussi €) correspond a la différence entre l'observation y et les

simulations du modele, S ;' , la matrice de covariance des erreurs sur les simulations du mod¢le et
les mesures, autour d'un état a priori x,.
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2.2.2 La méthode d'estimation optimale

En 1976, Rodgers développa cette méthode, en se basant sur les méthodes physiques fondées
sur le transfert radiatif. L'OEM permet de caractériser les inversions, en donnant le contenu en
information du profil inversé, mais également d’établir un bilan d'erreur détaillé grace au
formalisme développé par Rodgers (1990, 2000). Ce formalisme peut s'appliquer a d'autres
méthodes d'inversion comme par exemple la méthode de régularisation de Tikhonov (Tikhonov,
1963).

Le modeéle direct et le modeéle inverse

Le modge¢le direct peut s'écrire de la fagon suivante :
y =1(x,b) + ¢ (2.25)

v est un vecteur comprenant les mesures, comme les luminances mesurées par IASI, et x un vecteur
¢tat que 1'on cherche a déterminer, comme par exemple le profil vertical du monoxyde de carbone.
La fonction f correspond a la fonction de transfert radiatif, le parametre b représente tous les
¢léments autres que x influant sur la mesure, et ¢ est le bruit associé aux mesures. Les parameétres
inclus dans le vecteur b sont le profil de température ou d'autres constituants atmosphériques, les
propriétés de la surface (émissivité et température), les caractéristiques de 1'instrument (fonction de
réponse spectrale et résolution) ainsi que les parameétres spectroscopiques.

Le modeéle inverse R consiste a déterminer x , la meilleure estimation de 1'état réel recherché x,
a partir des mesures y et de b . Il peut s'écrire :
x =R(,b,x,) (2.26)

= R(Aix,b)+ ¢ b, x2)

On peut considérer R comme une fonction de transfert entre 1'état réel x et 1'état observé x,
décrivant I'ensemble du systeme d'observation, incluant l'instrument et la méthode d'inversion. La
compréhension de cette fonction de transfert est fondamentale pour 'analyse d'erreur et pour la
caractérisation du systéme d'observation (instrument et méthode d'inversion). La caractérisation
consiste a qualifier la sensibilité¢ de 'inversion de x en exprimant la matrice des dérivées 0x/0x et
l'analyse d'erreur. Cette analyse comprend la sensibilité de l'inversion de toutes les sources d'erreur
dans la fonction de transfert incluant le bruit de la mesure, I'erreur des parametres non inversés et
dans les parametres de la méthode d'inversion, et inclus I'effet de la modélisation de la physique
réelle de la mesure.

La complexité du modele direct, comme pour le traitement des nuages, rend impossible la
connaissance exacte de la fonction f. Aussi le modele direct F est utilisé :

F(x,b) ~ f(x,b,b") (2.27)
Ou b est séparé en b et b'. Ce dernier comprend tous les termes de la fonction directe qui sont
ignorés ou méconnus dans le modele direct.

La fonction de lissage

Le modele direct peut étre linéarisé autour d'un état de référence (x,,b ). Cette linéarisation
permet de caractériser aussi bien I'observation que 1'inversion :

£ =R(F(xy b) + Ki(x-xa) + Kp(b-b) + Af(x,b,b) + & b, x4) (2.28)
Ou les fonctions de poids ou matrice des jacobiens K, = OF/0Ox représente la sensibilité du modele
direct a I'état réel x, et K, = OF/0Ob représente la sensibilité du modele direct aux parameétres du
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modéle direct b.

Et ainsi :
=R[F(x,b), b, x] + G, [K, (x-x,) + K y(b-b) + Af(x,b,b) + €] (2.29)
Ou Gy = JR/0y est la sensibilité de I'inversion de la mesure y. Et :
A=G,K,=0x/0x (2.30)
Un opérateur caractérisant la sensibilité de l'inversion a 1'état réel x et :
& =Ky (b-b) +e (2.31)

L'erreur associée aux différentes incertitudes.
Si aucun biais ne s'est introduit dans l'inversion, la quantité inversée sera alors 1'a priori corrigé par
la différence entre 1'état réel et 1'a priori corrigé par A.

X = Xt A(x-xo)t+ Gy (2.32)

I-A) x, + Ax + G ¢

L'opérateur A est une matrice qui caractérise le systeme d'observation. Les lignes de A sont
appelées fonctions de lissage (Backus and Gilbert, 1970), ou encore noyaux moyens (averaging
kernels en anglais). Dans le cas d’une observation "parfaite", A est une matrice identité I et les
fonctions de lissage sont représentées par des pics de Dirac, mais ce n’est généralement pas le cas.
Ces fonctions présentent un pic a l'altitude pour laquelle l'inversion est la plus sensible et une
largeur a mi-hauteur correspondant a la résolution verticale du systeme d'observation. En réalité, ces
fonctions sont ¢étalées (figure 2.8), ainsi différents niveaux d'altitude sont corrélés entre eux. Le
maximum de sensibilit¢ a chaque niveau dépend trés largement de la forme des matrices
jacobiennes K (méme altitude de sensibilité maximale), c'est-a-dire de l'information contenue dans
les spectres. Les inversions sont donc caractérisées par les fonctions de lissage, puisque non
seulement leur forme indique la résolution verticale associée a la mesure mais peut également étre
utilisée pour détecter une inversion aberrante.

Z4 Observation Z4 Lissage fypique
parfaite d'une observation
satellitaire
I 1 14
1 [ -
—

—
0 1 AK 0 1 AK

Fig 2.8 — Schéma représentant les formes des fonctions de lissage dans le cas d'une observation
parfaite et d'une observation satellitaire dans l'infrarouge thermique (Boynard, 2009).

Pour définir le nombre d’¢éléments d’information indépendants dans une inversion, le degré de
liberté associé au signal, ou en anglais, le Degree Of Freedom for Signal (DOFS) peut étre utilisé
(Rodgers, 2000). Le DOFS, représentant le nombre de niveaux indépendants qui peuvent étre
restitués, correspond mathématiquement a la trace de la matrice A et dépend des hypotheses a priori
choisies. La fonction de lissage peut étre vue comme une fonction de poids caractérisant la
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sensibilité¢ verticale de chaque mesure en tenant compte de I’information fournie par le profil a
priori. Un DOFS inférieur a 1.00 signifie que le profil est contaminé par la contribution
prépondérante de 1’information a priori tandis qu'un DOFS supérieur a 1.00 signifie que la
résolution du profil est meilleure qu’une colonne troposphérique.

L'analyse de l'erreur

Les résultats de l'inversion présentent trois sources principales d'erreur (Rodgers, 2000). I1
s'agit de l'erreur de lissage, de l'erreur liée aux incertitudes sur les parametres du modele direct et de
l'erreur de mesure. Elles sont définies dans I'équation 2.31 :

£-x = (A-T) (x-x,) + G, Ky (b-b ) + Gy e (2.33)
Comme ['état réel est inconnu, l'erreur de lissage, (A-I) (x-x,) ne peut pas étre estimée. Néanmoins
une information sur les statistiques de cette erreur peut étre obtenue en calculant la moyenne et la
covariance d'un ensemble réel d'exemples connus et qui peuvent étre décrits par l'information a
priori x, et S,. Si l'ensemble d'exemples choisi est tel que X = x, (avec S, la covariance associée)
alors la moyenne (A-I) (x -x,) est égale a zéro. La covariance d'erreur de lissage pour 1'état moyen
est:

Sy =E {(A-I) (x-X).(x-% )" (A-D"} (2.34)

=(A-D E {(x-X).(-X)"} (A-D'
= (A-D) S, (A-D)'
Avec E l'opérateur d'espérance mathématique.

Le terme G, K, (b-b) correspond a I'erreur associée aux incertitudes sur les paramétres du modele
direct. Elle peut étre aléatoire ou systématique, ou plus généralement peut varier sur n’importe
quelle échelle de temps. La covariance d'erreur s'écrit ici :

Sf: Gy K, Sb K Z G i (235)

OusS,=E {(b-é ) (b- b )"} est la matrice de covariance d'erreur sur les paramétres b.

Et enfin, le troisiéme terme G, ¢ traduit I'erreur due au bruit radiométrique ¢ sur les mesures y.
La matrice de covariance associée est :

S»=G,S;G” (2.36)

Avec S, la matrice de covariance du bruit radiométrique qui est généralement aléatoire et diagonale
si les éléments du vecteur sont des mesures indépendantes.

L'analyse de chacun des termes du probléme inverse linéarisé permet une caractérisation
précise du contenu en information du profil inversé et de l'erreur associée a partir du calcul des
matrices fondamentales K,, G, et A (Rodgers, 1990; 2000). Une telle analyse est importante pour
permettre l'utilisation et I'exploitation des inversions puisqu'elle renseigne sur leur résolution et leur
précision. Elle peut étre réalisée quelle que soit la méthode d'inversion utilisée.

2.3 TASI

IASI (Cayla, 1993; Blumstein et al., 2004; Schlissel et al, 2005; Phulpin et al., 2002, 2007,
Clerbaux et al, 2007, 2009) est un instrument développé par le CNES (Centre National d’Etudes
Spatiales) en collaboration avec EUMETSAT. Ce sondeur troposphérique a une bonne résolution
spectrale et utilise un spectrométre a transformée de Fourier (TF) qui mesure en visée au nadir le
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rayonnement infrarouge €mis par la surface de la Terre et 1’atmosphere. 11 a été concu afin
d’observer la troposphere et la basse stratosphere pour la prévision météorologique opérationnelle et
I’étude du climat et de la chimie atmosphérique.

IASI a été lancé a bord du satellite MetOp-A (MetOp pour Météorologie Opérationnelle) en
2006 et le systéme été concu pour une durée de vie de 5 ans. IASI fait partie intégrante du Systeme
Polaire 'EUMETSAT (EPS) comprenant une série de trois satellites météorologiques européens en
orbite polaire, développés par 1'Agence Spatiale Européenne (ESA). Les deux autres satellites
(MetOp-B et C) sont prévus pour 2012 et 2017 assurant ainsi une couverture sur 14 ans.
Une description succincte du principe de mesure d’un spectrometre a transformée de Fourier et des
caractéristiques de I’instrument sont données ci-dessous.

2.3.1 Spectrometre a Transformée de Fourier

IASI est un spectrometre a transformée de Fourier qui mesure la distribution spectrale du
rayonnement. L'instrument est basé sur le principe de l'interférometre de Michelson. Le
rayonnement incident émis par la surface de la Terre ou les différentes couches atmosphériques est
partagé par une lame séparatrice semi-réfléchissante (A) en deux faisceaux (figure 2.9). Un des
faisceaux suit un trajet de longueur fixe (B), et l'autre, réfléchit par un miroir mobile (C), suit un
trajet de longueur variable. L'écart entre les deux trajets est appelé différence de marche optique 6.
L'énergie des deux faisceaux, lorsqu'ils se recombinent sur le détecteur (D), varie avec la différence
de marche. Elle est maximale quand la différence de marche est un multiple de la longueur d'onde,
c'est-a-dire quand les ondes sont en phase. Elle est nulle lorsque la différence de marche est un
multiple impair de la demi-longueur d'onde, les ondes sont alors en opposition de phase.

Fig. 29 — Schéma et photographie d'un interférométre de Michelson (source CNES:
http://smsc.cnes.fr/IASI/Fr/interferometer.htm). La lame séparatrice est représentée en (A), le trajet
du faisceau de longueur fixe en (B), de longueur variable, réfléchit par un miroir mobile en (C), et
le détecteur en (D).

Cette variation d'éclairement (ou d'intensité du rayonnement) sur le détecteur, en fonction de
la course du miroir mobile, est appelée interférogramme noté /(). Elle représente la transformation
de Fourier de la distribution spectrale du rayonnement analysé. Le spectre correspondant B(v) dans
le cadre d'un rayonnement continu est donné par :
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B(v) = +]i 1(v) cos(2Tvo) do = 2 T 1(v) cos(21Tv0) do

—oo

(2.37)

Apres l'application de la transformée de Fourier :

- . - (2.38)
TF(B(v)) = I B(v) ™ gy = f B(v)(cos(2Tvd) - i sin(211vo)) dv

L'interférogramme est défini par :
> (2.39)
1(0) = I B(v) cos(211vo) dv
L'équation (2.37) représente, un spectre idéal complet, en supposant un miroir mobile ayant un
déplacement infini. Or en pratique, les différences de marche possibles sont limitées. La résolution
Av de l'interférometre est déterminée par le déplacement maximal du miroir mobile A<d <A:
1 2.40
Av= 4 (2.40)
Cette limitation impose que l'interférogramme réellement mesuré soit le produit de
l'interférogramme idéal par une fonction rectangle de largeur 2A :

5 (2.41)
Imesuré(é) =1 (5)17 ( 24 )

Le spectre mesuré¢ est convolué par le sinus cardinal de résolution Av et s'écrit :
sin(27VA) (2.42)
2nvA

Cette fonction est nommée fonction d’appareil. Cependant cette fonction présente des déformations
secondaires dont I’amplitude continue a étre importante méme lorsqu’on s’éloigne du centre de raie.
Pour masquer ces défauts, les spectres sont convolués par une fonction connue de largeur plus
importante que la résolution spectrale et dite fonction d'apodisation, au cours d'une procédure
appelée « apodisation ». En pratique, afin de faire disparaitre "les pieds" de la fonction sinus
cardinal, I'interférogramme /() est multiplié par une fonction de poids w(d) qui tend vers 0 lorsque
d atteint la différence de marche maximale (+ A). Mais cette opération présente 1’inconvénient de
dégrader la résolution spectrale de I’instrument. Le choix de cette fonction de poids résulte donc
d’un compromis entre ces deux effets antagonistes.

Boesirsd(0) = B(v)*24sinc(21vA) avec sinc(2mvA) =

2.3.2 La mission [ASI/MetOp

L’instrument IASI, a été lancé a bord du satellite MetOp-A le 19 octobre 2006 de Baikonour
(Kazakhstan) avec une fusée russe Soyouz. Il a été congu pour fournir des mesures de spectres
atmosphériques dans le domaine de l'infrarouge thermique, et il est constitué¢ d’un spectromeétre a
transformation de Fourier associé a un imageur, I'Advanced Very High Resolution Radiometer
(AVHRR) permettant de détecter les nuages. MetOp-A est dédié au suivi de I’environnement et du
climat global. Il embarque a son bord plusieurs instruments en plus de IASI (figure 2.10). Ainsi il
fournit d'une part des mesures de profils améliorés de température et d'humidité atmosphérique mais
¢galement des mesures de concentrations de gaz traces tels que le monoxyde de carbone mais aussi
'ozone, la vapeur d'eau, le dioxyde de carbone, 1'acide nitrique ou encore le méthane.
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Fig. 2.10 — Instruments a bord du satellite MetOp-A (source EUMETSAT:
http://www.eumetsat.int).

Le CNES a été en charge de la conception de l'instrument, qui a commencé en 1998. Et il
assure la responsabilité du développement du Logiciel de Traitement de Données (Data Processing
Software) ainsi que du centre d'expertise technique a Toulouse ou sont suivies les performances et
la calibration de l'instrument IASI. Tandis que pendant la phase d'exploitation, EUMETSAT est
l'opérateur de l'instrument. Il assure également le traitement, l'archivage et la distribution aux
utilisateurs des données de tous les instruments a bord de la plate-forme satellitaire MetOp. Depuis
juin 2007, les données sont mises a disposition en quasi temps réel a travers le systeme de
dissémination EUMETCast suivant le schéma de la figure 2.11. EUMETCast utilise les satellites de
télécommunication géostationnaires a usage commercial pour transmettre des données et des
produits a une vaste communauté d'utilisateurs.
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Fig. 2.11 — Schéma de réception et traitements des données de MetOp via le réseau des services
satellites MetOp/NOAA (source EUMETSAT : http://www.eumetsat.int).

Géomeétrie d'observation

MetOp-A est placé en orbite polaire héliosynchrone avec une inclinaison de 98.7° a une
altitude d'environ 817 km et avec deux passages quotidiens a 9h30 et 21h30 (heures locales) a
'équateur. Cette orbite polaire permet a IASI d'étre un bon observateur des Poles. IASI observe
quotidiennement la quasi-totalité de la surface de la Terre grace a ses 14 révolutions par jour (durée
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d’une orbite d’environ 101 minutes) et a son large balayage d'environ 2200 km, schématisé sur la
figure 2.12. L’axe optique se déplace avec un angle de balayage allant jusqu’a 48.3° de part et
d’autre de la trace du satellite avec une durée de balayage de 8 secondes. Pour chaque visée, le
champ angulaire total de I’instrument est conique, avec un angle au sommet de 3.3° (soit 50 km au
sol pour une scéne au nadir). Chaque observation atmosphérique est composée par 2x2 pixels
circulaires ayant chacun un diametre au nadir d'environ 12 km. En bout de balayage, le pixel de
mesure se déforme en ellipse, atteignant un diametre de 20 km le long de la trace du satellite et un
diameétre de 39 km en perpendiculaire.
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electronic \\
’
y

v i A
cryogenic
radiator \

Interferometer
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Blackbody
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Fig 2.12 — A gauche, schéma du balayage de IASI le long de la trace du satellite (Clerbaux et al.,
2009) et a droite, schéma de 1'instrument IASI (source EUMETSAT : http://www.eumetsat.int).

Les caractéristiques de l'instrument sont résumées dans le tableau 2.1.
L'instrumentation

IASI (figure 2.12) est basée sur la télédétection infrarouge, travaillant dans la gamme
spectrale de 645 cm™ 4 2760 cm™ (15.5 - 3.62 pm) avec un échantillonnage constant de 0.25 cm™.
Le domaine spectral a été choisi afin de couvrir le pic de l'infrarouge thermique et notamment la
bande du CO, avec la branche Q autour de 15 pm (666 cm™ - utilisée pour les restitutions des
profils de température), la bande de I'ozone autour de 9.6 pm (~1000 cm™), la bande de la vapeur
d'eau ainsi que celle du méthane. Ce domaine contient également la région ou la lumiere solaire
rétrodiffusée commence a apporter sa contribution (a partir de 2000 cm™). En outre, il est possible
de restituer les propriétés des surfaces et des nuages a partir des fenétres transparentes.

Le domaine spectral a été divisé en trois bandes (645-1210 cm'l, 1210-2000 cm'l, 2000-2760
cm™), avec un détecteur spécifique a chacune des bandes afin d’optimiser les performances de IASI.
Les caractéristiques spectrales de I'instrument sont déterminées par la résolution spectrale et par la
précision radiométrique. Cette précision est spécifiée en termes d'écart de température équivalent au
bruit NEDT (Noise Equivalent Temperature Difference), pour une température de référence donnée
de 280 K. Les exigences du NEDT sont définies pour une largeur spectrale de 0.5 cm™. Cela inclus
toutes les contributions au bruit (détecteurs, amplificateurs, convertisseurs A/D, traitement) et toutes
les sources d'erreur qui ne résultent pas d'un biais (erreurs dues au mouvement du champ de vue,
fluctuations de la calibration de la longueur d'onde, fluctuations de la calibration radiométrique, ...).
La différence de marche optique maximale de IASI est de 2 cm, ce qui est 1’équivalent d'une
résolution spectrale variant de 0.35 4 0.5 cm™, selon la longueur d'onde. Les spectres mesurés par
l'instrument IASI sont d'une bonne qualité radiométrique, puisque les performances de IASI sont
meilleures que celles estimées avant le lancement de l'instrument et ce, d’un facteur 2 dans
plusieurs gammes spectrales.
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Tab. 2.1 — Caractéristique de I'instrument IASI.

La figure 2.13 illustre le bruit radiométrique de IASI en termes de luminance et de
température de brillance en fonction du nombre d'onde, calculé a partir d'un ensemble de spectres

Durée du balayage 8s

Type de balayage Balayage pas continu
IFOV pixel 0.8225°

Taille du pixel IFOV au 12 km

nadir

Résolution au nadir 18 km

Vue de la Terre

2 colonnes de 60 pixels

Balayage 48.3°

Balayage 1066 km

Intervalle spectral 645-2760 cm’!

Résolution spectrale 0.35-0.5 cm’

Durée de vie 5 ans

Puissance 210 W

Taille I2mx1.1mx13m

Masse 236 kg

Débit des données 1.5 Mbits/s (1 300 000
obs/jour)

représentatifs (Clerbaux et al. 2009).
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Fig 2.13 — Bruit radiométrique IASI établi a partir d'un jeu de spectres représentatifs, mesurés au-
dessus d'une large gamme de latitudes, d'apres Clerbaux et al. (2009). Les valeurs sont fournies en
luminance (W/(m?® sr m™)) (noir) et sont converties en différence de température équivalente pour
une température de référence de 280 K (bleu).

Afin de corriger la réponse instrumentale (réduire I'amplitude des oscillations), les produits
standards IASI sont apodisés par une fonction gaussienne avec une largeur a mi-hauteur de 0.5 cm™
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qui correspond a la résolution spectrale apres apodisation.

La chaine de traitement IASI permet de générer des spectres atmosphériques calibrés et
apodisés a partir des interférogrammes mesurés. Un premier traitement est effectué¢ a bord de
l'instrument et permet de réduire la quantité de données d'un facteur 30, de corriger les défauts de
linéarité présents lors de la détection, de calculer l'inverse de la transformée de Fourier et enfin
d'effectuer une calibration radiométrique sur les spectres obtenus qui constituent les données de
niveau 0. Ces derniers inclus donc les spectres pré-calibrés, les images non calibrées
correspondantes, les images de calibration, les données de vérification et les données auxiliaires
nécessaires pour les traitements ultérieurs. Ces traitements sont effectués au segment sol (environ 3
heures apres acquisition). Il existe trois niveaux dans la chaine de traitements :

— Niveau la : Il s'agit des spectres calibrés non apodisés et les images correspondantes. Cette
¢tape du traitement comprend le décodage des données, une post-calibration radiométrique,
une calibration spectrale, l'enregistrement commun des données IASI et AVHRR via les
images [ASI, la géolocalisation et la datation.

— Niveau 1b : Cela correspond au niveau 1a ré-échantillonné.

— Niveau lc : Il permet 1'apodisation des spectres de niveau 1b pour obtenir une Fonction de
Réponse Spectrale de I'Instrument nominale. Ce niveau inclus aussi une analyse des
radiances AVHRR sur les pixels IASI.

Ce sont ces luminances de niveau 1c qui sont distribuées de maniére opérationnelle via le systeme
de dissémination de données EUMETCast (figure 2.11 section 2.3.2).

Un certain nombre de variables géophysiques (profils de température, humidité, concentrations des
gaz traces, propriétés des surfaces et des nuages, ...) appelées niveau 2 peuvent étre déduites a partir
de l'inversion des données de niveau 1. EUMETC Cast distribue les produits de niveau 2 tels que les
profils de température et d'humidité ainsi que les propriétés des surfaces et des nuages depuis
septembre 2007 (Schliissel et al., 2005), mais également les colonnes totales et partielles de gaz
traces (ozone, monoxyde de carbone, méthane, dioxyde de carbone, dioxyde d'azote) depuis mars
2008 (August et al., 2009). Le tableau 2.2 résume les différents produits géophysiques de niveau 2
qui ont été obtenus a partir des mesures IASI (Clerbaux et al., 2009).
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Tab. 2.2 - Liste des produits disponibles a partir des mesures IASI avec la résolution verticale
estimée (DOFS, information indépendante sur la verticale) ainsi que la précision (si disponible). Les
especes a longue et moyenne durée de vie sont observées dans chaque spectre alors que les espéces
a courte durée de vie sont seulement détectables au voisinage d'événements spécifiques ou pres de
sources d'émission. Les références disponibles sont également précisées. D'apres Clerbaux et al.
(2009).

Espéces Résolution Erreur (%) Caractéristiques des especes Références
verticale (DOFS)

Espéces a longue durée de vie (>10 ans)

CO, <1 NA Fort absorbeur Crevoisier et al. (2009a)
N,O <1 NA Fort absorbeur Ricaud et al. (2009)
CFC-11 <1 NA peu absorbant

CFC-12 NA NA peu absorbant

HCFC-11 NA NA peu absorbant

OCS <1 NA peu absorbant Shephard et al. (2009)

Espéces a durée de vie moyenne

H,0 5-6 15% (0-20 km)  Absorbeur dominant Herbin et al. (2009)
HDO 3-4 30% (0-20 km)  Fort absorbeur* Herbin et al. (2009)
18 34 NA Fort absorbeur Herbin et al. (2009)
H2 O
CH,4 ~1 <2% (col. tot.)  Fort absorbeur* Razavi et al. (2009)
Crevoisier et al. (2009b)
0; 34 3% (col. tot.) Fort absorbeur avec contamination ~ Boynard et al. (2009a)
stratosphérique importante
Keim et al. (2009)
Amato et al. (2009)
CcO 1-2 10% George et al. (2009)
Turquety et al. (2009)
Pommier et al. (2010)
HNO; ~1 15% (col.tot.) Peu absorbant avec contamination ~ Wespes et al. (2009)
stratosphérique importante
Espéces a courtes durée de vie
NH; NA Détecté pres des feux et Coheur et al. (2009)
au-dessus de régions agricoles Clarisse et al. (2009; 2010)
CH;COOH NA Détecté pres des feux Clarisse et al. (2009)
Razavi et al. (2010)
HCOOH NA Détecté pres des feux Clarisse et al. (2009)
Razavi et al. (2010)
C,Hy Détecté pres des feux Clarisse et al. (2009)
SO,, H,SO, ~1 Détecté dans les panaches Clarisse et al. (2008)
volcaniques pour des concentrations Karagulian et al. (2010)
>2DU
Aérosols
Désertiques, volcaniques, ~1 NA Clarisse et al. (2010)

nuageux (cirrus)

*+ absorption du rayonnement solaire rétrodiffusé.
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2.4 Importance du contraste thermique

2.4.1 La notion de contraste thermique

Pour les instruments satellitaires utilisant le domaine spectral de 1’infrarouge thermique, le
contraste thermique est un parametre critique pour les observations des gaz traces troposphériques,
notamment dans les basses couches, au-dessus des zones d'émission. Le contraste entre la
température de la surface et celle des premicres couches de 1'atmosphére détermine la capacité de
I’instrument a détecter ces émissions. En effet ce contraste thermique détermine la forme de la
moyenne de la fonction de lissage et si la mesure contient des informations de la couche limite ou
pas (i.e. Deeter et al., 2007).

Le matin, la Terre commence a absorber le rayonnement solaire ultra-violet dans une région
spectrale pour laquelle I’atmosphere est relativement transparente. Cela signifie que 1'absorption ou
I’émission par les molécules atmosphériques est alors négligeable. Ensuite la surface se réchaufte et
réémet un rayonnement IR vers 1’atmosphére. Au coucher du Soleil, la Terre continue de ré-émettre
et se refroidit, a un rythme qui dépend fortement du type de surface, de I’altitude, ... Généralement,
la Terre se réchauffe et se refroidit plus vite que 1’atmosphere. Ainsi, durant ce processus, les
variations diurnes du contraste thermique peuvent étre différentes d’un endroit a I’autre. En regle
générale, le contraste thermique est plus marqué pendant la journée que la nuit, et au-dessus des
continents qu'au-dessus des océans.

2.4.2 Le contraste thermique sur les observations IASI

Contraste thermique

La figure 2.14 montre la répartition du contraste thermique (AT) a partir des observations
IASI pour mai 2008. La température de surface est la température de brillance a la surface dérivée
des radiances IASI, et T est la température du premier niveau dans le profil de température (lorsque
celui-ci est restitué¢ a partir de I'analyse des bandes de CO,). Notons que ces deux parametres sont
récupérés indépendamment (Clerbaux et al., 2009). On note que le contraste thermique (sur la carte
de jour) est limité (AT proche de zéro — couleur blanche) au-dessus de certaines zones en Arctique
comme le Nord du Canada, de la Scandinavie, au-dessus du Groenland ou méme en Sibérie.

La différence jour/nuit, conséquence directe du chauffage de la surface associée a l'absorption
du rayonnement solaire, évoquée précédemment, est parfaitement illustrée dans cette figure. On voit
aussi que le contraste thermique est plus €levé pendant le jour que pendant la nuit sur la terre, et est
habituellement plus forte sur terre que sur mer. Ces processus sont amplifiés au-dessus de la terre
par le fait que le surface de la Terre a une capacité limitée de conservation de la chaleur et donc
chauffe et se refroidit plus vite que l'atmosphére, provoquant des variations de contraste thermique
¢levée au-dessus des continents. Localement, la température de surface est aussi modulée par la
végétation et I'humidité du sol, par des processus de 1'évapotranspiration et d'évaporation. Par
conséquent, les régions séches et les régions ou la végétation est clairsemée, offrent généralement
des conditions de contraste thermique plus fort de jour que des régions a végétation dense. Au-
dessus des mers, les variations diurnes de la température de surface est limitée en raison de la plus
grande la capacité thermique de 1'eau de mer.
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y Contraste thermique (K).
Fig. 2.14 — Les panneaux du haut et du milieu représentent les températures de surface et celles du
premier niveau de la couche atmosphérique disponible provenant des produits niveau 2
d'EUMETSAT, pour des observations de jour (& gauche) et de nuit (a droite), moyennées pour mai

2008. Les cartes du bas sont la différence entre ces températures (contraste thermique) (d’apres
Clerbaux et al., 2009).
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Fig. 2.15 — Moyenne des fonctions de lissage pour le CO IASI en juillet 2008, de jour (rouge) et de
nuit (noir) au-dessus d'une région en Sibérie (100°E-140°E, 50°N-70°N). Les points sur chaque
ligne montrent 1'altitude correspondante aux fonctions de lissage.

Ce contraste thermique modifie la sensibilité des mesures satellitaires. L'instrument ne sera
donc pas toujours sensible aux mémes altitudes selon les conditions d'observations (jour/nuit,
terre/mer, au-dessus des feux/sans pollution). La différence de sensibilité entre le jour et la nuit est
représentée par la figure 2.15 avec un exemple choisi au-dessus de la Sibérie en juillet 2008. Ainsi,
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durant la journée, IASI est plus sensible dans les basses couches (2-12 km) que durant nuit (4-14
km).

Autres parametres

La sensibilité verticale de la mesure satellitaire dépend aussi fortement du type de surface. De
plus l'incertitude sur 1'émissivité au-dessus de certaines régions comme les surfaces sableuses
(comme au-dessus du Sahel) ou enneigées peuvent créer des imprécisions sur les observations
(figure 2.16). Les cartes de la figure 2.16 représente les différents types d'émissivité sur le globe
dans le domaine spectral du CO (~ 2143-2181 cm™).
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Fig. 2.16 — Emissivité de surface dans le domaine spectral du CO a partir des données IASI (pour le
4 mai 2008) (Klonecki, 2009).

2.5 Résumé et conclusions

Dans ce Chapitre, nous avons tout d'abord établi et décrit 1'équation du transfert radiatif qui
permet de déterminer le rayonnement émis par le systeme Terre-atmosphere mesuré depuis 1'espace.
Cette équation fait intervenir les caractéristiques de I'atmosphere (émissivité de surface, température
de surface, distribution verticale de la température atmosphérique, concentrations de gaz trace) mais
¢galement celles de l'instrument de mesure (fonction de réponse spectrale, bruit radiométrique).
Nous avons aussi vu que le rayonnement est composé de signatures spectrales (en émission et en
absorption) organisées en bandes de raies. La caractérisation des raies a montré qu'une information
sur la distribution verticale des molécules absorbantes peut étre extraite. Pour remonter a cette
information, il faut résoudre le probléme inverse qui consiste a extraire des mesures de
rayonnement les parameétres géophysiques recherchés comme les concentrations de gaz trace dans
I'atmosphere. Le probléme inverse est un probléme complexe qui n'est pas entierement résolu a
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partir de la mesure seule. Afin de contraindre ce probléme, une information additionnelle
déterminée par notre connaissance a priori de la solution doit étre combinée a la mesure. Cette
information a priori peut étre issue de climatologies ou de profils mesurés par d'autres instruments
comme a bord d'avion ou d'autres instruments satellitaires. La résolution du probléme inverse se fait
par une technique dite d'inversion qui est déterminée par le type de contrainte utilisée et la maniére
dont celle-ci est imposée. Nous avons ensuite exposé les bases théoriques de la technique
d’inversion utilisée dans cette thése : la méthode d'estimation optimale. Les concepts de fonction de
lissage et d'analyse de l'erreur ont aussi été introduits. Ils permettent la caractérisation des
inversions. Ainsi les principales sources d'incertitude que sont l'erreur de mesure, l'erreur de lissage
et l'erreur sur les parametres du modele direct ont été décrits.

L'importance du contraste thermique, défini comme la différence de température entre la
surface et la premiere couche atmosphérique a été montrée. C’est un parametre critique ayant un
impact considérable sur la sensibilité des sondeurs infrarouges a la couche limite. Ce parametre
varie en fonction du lieu et du moment de la journée. L’instrument IASI fournit généralement des
mesures mieux résolues verticalement et plus précises lors de I’orbite de jour (du matin) au-dessus
des continents.

Enfin, I'instrument IASI, basé sur le principe du spectromeétre a transformée de Fourier a été
décrit. Il mesure le rayonnement IR en visée au nadir et permet l'observation de nombreuses
molécules dans la troposphére avec une bonne couverture géographique.

Le Chapitre suivant est consacré a la description du modele global et de la méthode
d’assimilation qui sont utilisés dans mon étude. En effet les observations CO IASI seront assimilées
et permettrons probablement d’améliorer notre connaissance sur les épisodes de pollution observés
en Arctique.

54



Chap. 3 Enjeu de I’utilisation de I’assimilation

Chapitre 3

Enjeu de Dutilisation de Dassimilation dans Ila
modé¢lisation de la pollution

Ce Chapitre est consacré a la mise en valeur de l'apport de l'assimilation dans un modele
global pour l'étude de la pollution atmosphérique. Dans le domaine des sciences de la Terre, la
météorologie fut la premiére a s'emparer de I’assimilation de données. Des 1963, Gandin développa
une analyse objective des champs de précipitations totales (Gandin, 1963). Trés rapidement ’idée
que les modeles dynamiques utilisés devaient rendre compte de la propagation des informations
dans le temps et ’espace s’est imposée. Cette notion de propagation tente de compenser la disparité
et 'imprécision des observations en permettant de construire une image consistante et quadri-
dimensionnelle de I’atmosphere. Les progrés en météorologie et en science de l'atmosphere durant
ces dernieres décennies ont ét€¢ rendus possibles par l'amélioration des observations et par
I'amélioration des temps de calcul des modéles atmosphériques. L’assimilation de données est un
outil contribuant a ’amélioration des prévisions opérationnelles, a 1’étude de I’impact anthropique
sur 1’évolution du climat et sur la pollution, ainsi qu’a I’amélioration de la connaissance de
nombreux phénomenes climatiques régissant le systéme climatique et de nombreux processus
chimiques dans notre atmosphere. Pour cela une amélioration, qualitative et quantitative, des
sources d’informations (observations), grace notamment aux nouvelles générations de satellites
d’observation (comme la mission IASI/MetOp décrite dans le Chapitre précédent) et par une
incessante augmentation des capacités de calcul, devient réalisable.

La connaissance d’un état initial le plus juste possible permet de produire des prévisions les
plus fiables. L’assimilation de données aide a construire cette condition initiale et donc & améliorer
ces prévisions. Cependant, quelle que soit la méthode d’assimilation de données choisie, les
problémes sont globalement les mémes, essentiellement celui de la taille du systeme. Cela pose
certains soucis de temps de calcul et d’espace mémoire. Aucun progres notable n’aurait pu voir le
jour sans la mise a disposition de moyens de calculs importants. Aujourd’hui, grace a des super-
calculateurs, les centres de prévisions atmosphériques opérationnels utilisent des méthodes
d’assimilation performantes. Néanmoins, la puissance de calcul reste le facteur limitant pour le
développement de méthodes d’assimilation dans le domaine des sciences de la Terre. Les objectifs
actuels de la communauté scientifique sont donc de réduire la taille des systemes étudiés sans
perdre d’information, d'améliorer la connaissance des paramétres physiques, la statistique des
erreurs de mesure, ou encore de prendre en compte 1’erreur modele sans trop pénaliser la résolution
numérique.

Les observations de CO par satellite ont depuis une décennie été assimilées dans les modeles
globaux. Dans la majorité des études, I’assimilation des données satellitaires de CO dans les
modeles globaux a permis un meilleur accord avec des mesures in situ. Par exemple, les
observations de I’instrument MAPS (Measurement of Air Pollution from Space) (Lamarque et al.,
1999), ou de I’instrument IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse Gases) (Clerbaux et al.,
2001) ont été assimilées sur des périodes de 12h selon la méthode du filtre de Kalman dans le
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modele MOZART (Model for Ozone And Related chemical Tracers). Ces assimilations amélioraient
nettement ’accord avec les mesures in situ et ainsi les simulations de panaches de pollution.
Cependant, mais comme attendu a cause de la faible réactivité chimique du CO, elles ne modifiaient
que légerement et localement des distributions en O3 (6%) et de 50% pour ’OH (Lamarque et al.,
1999). Dans le modele MOCAGE (Modele de Chimie Atmosphérique a Grande Echelle), la
surestimation initiale du CO au printemps 2001, au-dessus de plusieurs régions sources (Afrique,
Asie du Sud-Est et cote Nord-Ouest de la I’Amérique du Sud) fut considérablement réduite en
utilisant 1’assimilation des observations de CO de MOPITT (Pradier et al., 2006).

Ce Chapitre est construit de la facon suivante: dans un premier temps, les méthodes
d’assimilation sont présentées et notamment le filtre de Kalman qui est utilisé durant ma these.
Ensuite une description générale du modele global LMDz-INCA (Laboratoire de Météorologie
Dynamique zoom-INteraction Chimie et Aérosols), avec lequel j’ai travaillé, est donnée notamment
pour les modeles de physique LMDz et de chimie INCA. Les premicres sections présentent une
description générale des différentes paramétrisations implémentées dans le modele. Enfin une
¢valuation globale du mode¢le, basée sur des études antérieures, est décrite.

3.1 Assimilation de données

Cette partie est inspirée d’un rapport du CERFACS (Centre Européen de Recherche et de
Formation Avancée en Calcul Scientifique) (Daget, 2007).

Quand le nombre d'observations n'est pas suffisant ou que simplement la couverture spatiale
de celles-ci ne permet pas de recouvrir enticrement la zone d'étude, une technique est d'utiliser
l'assimilation de données. Cette assimilation permet de compléter les trous et d'améliorer la
description de 1'état de I'atmospheére via ['utilisation d’un modéle, en tenant compte des
observations. Deux approches existent et sont décrites succinctement ici.

La premiere est 1'approche variationnelle. Cette assimilation consiste a ajuster la solution du
modele en utilisant aussi bien des observations antérieures ou des observations postérieures a
l'analyse du temps 7. Cette méthode est particulierement adaptée aux ré-analyses. Les ré-analyses
correspondent a I’assimilation de données passées disponibles sur de longues périodes.

L'approche séquentielle est une approche en temps réel. Ainsi 1'état prévu du modele (ébauche
ou prévision) est corrigé a l'instant ¢ et le nouvel état du modele (analyse) est utilisé a l'instant 7+dt.
L'actualisation de 1'état du mod¢le se fait donc a chaque moment ou une observation est disponible.
Différentes techniques sont alors utilisées. Dans cette section la seule détaillée est le filtre de
Kalman (Kalman, 1960).

Filtre de Kalman

Ce filtre a été introduit par Kalman et Bucy en 1960. Il inclut un modele d'évolution
temporelle de 1'état du modele entre deux instants, t; et t;+;. Ainsi la matrice de covariance d'erreur
du mode¢le, information essentielle a 1’assimilation de données, comme les analyses suivent une loi
d'évolution temporelle. En effet dans une autre méthode séquentielle, nommée Interpolation
Statique, la matrice de covariance d’erreurs du modele reste constante dans le temps.

Le filtre de Kalman a été initialement prévu pour assimiler des observations de maniére
continue dans le cas de systemes linéaires. L'avantage de cet algorithme est la possibilité de faire
évoluer les covariances d'erreur de prévision. Cependant il est difficilement applicable a des
modeles météorologiques ou de qualité de l'air étant décrit par des phénomeénes non linéaires. Le
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temps de calcul est aussi important. Le colit numérique du filtre de Kalman correspond a la somme
du colt du traitement du vecteur d'état et des covariances d'erreur. Le colit principal est généré par
le traitement des covariances d'erreur d'analyse. En plus du fort cotit de calcul, le probléeme de cette
méthode est l'impossibilité de stocker des matrices aussi volumineuses. C'est pour cela que
l'algorithme du filtre de Kalman n'est applicable que pour des systemes a taille réduite. Afin de
pallier ces problémes, l'algorithme peut étre généralisé, parlant ainsi de filtre de Kalman étendu.
Cependant, a cause de la non linéarité des systemes atmosphériques, le mode opérationnelle est
difficilement applicable. Le seul moyen est d'utiliser l'algorithme sous des formes dégradées
nommeée « sous-optimale » comme utilisé dans le mod¢le global LMDz-INCA.

L'algorithme du filtre de Kalman entre les instants t; et t;+; peut étre décrit par récurrence avec
le systéme d'équations suivant (Khattatov et al., 2000) :

a __ b b
x! =x;-K@-Hx}) (3.1)
Ainsi la solution nommeée analyse x | , correspond a la combinaison linéaire entre les observations y

et notre connaissance a priori x © . En effet la prévision du modeéle x ? est considérée comme 1’état a

priori au début de la fenétre d’assimilation. Le deuxieme terme de droite de l'équation (3.1)
représente la correction a appliquer a simulation. Ainsi la différence entre les observations et les

prévisions du modeéle est représentée par le terme (y-Hx ). On le nomme aussi OmF (pour

Observations minus Forecast en anglais) ou innovation. H appelé opérateur d'observation est défini
comme :

y=H) (-2

Cette équation correspond a l'interpolation des simulations aux points de mesures. En effet les
points de mesure correspondent rarement aux points de grille du modele. K est appelé gain de la
matrice Kalman et correspond a 'opérateur d'interpolation linéaire. Cet opérateur se décrit par :

K=BH' (HBH'+ O +R)" (3.3)
Ou B; est la prévision de la matrice de covariance d'erreur du modele a t;, O la matrice de

covariance d'erreur des observations et R la représentativité de l'erreur de covariance associée aux
erreurs d'interpolation et de discrétisation.

L'analyse de l'erreur de covariance est exprimée comme :

B¢ =B;-BH' (HBH"+ O + R)'HB; = (I - KH) B; (3.4

La méthode du filtre de Kalman permet ainsi de calculer 1'impact de I'assimilation sur I'erreur du
modele.

Une fois l'inversion de 1'équation (3.2) réalisée, la valeur x { obtenue, peut étre utilisée comme
condition initiale dans le modele M pour prédire les concentrations a t;; tel que :

Xiv1=M(tx ) (3.5)
Et I'évolution de l'erreur de covariance est obtenue en utilisant la linéarisation L. du mode¢le original
M:
Bi.;=LB‘L"™+Q (3.6)
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Ou la matrice L est définie comme :

L= dx,-+1/dx,- (37)
La matrice Q est la matrice de covariance d'erreur du modele représentant les erreurs ajoutées au
vecteur x durant l'intégration du modele, résultant de son imperfection.

3.2 Description du modele LMDz-INCA

Le module de circulation généralisé du Laboratoire de Météorologie Dynamique (LMD)
LMDz (Hourdin et al., 2006) est couplé au module de chimie - aérosols INCA (Hauglustaine et al.,
2004, Folberth et al., 2006) Les versions des modules utilisés dans cette thése sont LMDz4 et
INCA3. Ce modele a été concu pour I'étude de I'impact de 1'évolution de la composition chimique
de l'atmosphere sur le climat et le transport des espéces traces.

3.2.1 LMDz : modele de circulation générale

La paramétrisation physique

Ce modele est construit sur la résolution numérique des équations primitives de la
météorologie et a été initialement développé par Sadourny et Laval (1984). Il est basé sur les
équations de conservation de la quantité de mouvement, de thermodynamique, d’hydrostatique et de
continuité et a été développé au LMD. Ces équations sont discrétisées sur une grille horizontale et
rectangulaire dans un plan longitude-latitude, de type Arakawa-C (Mesinger et Arakawa, 1976). La
discrétisation de ces équations primitives est effectuée avec un pas de temps de 3 minutes
(Harzallah et Sadourny, 1995; Le Treut et al., 1994).

LMDz-INCA 19 levels
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Fig. 3.1 — Niveaux verticaux dans LMDz-INCA (Hauglustaine et al., 2004).

LMDz effectue des calculs en chaque point d’un maillage tridimensionnel (3D) qui couvre
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I’ensemble de I’atmosphere. La résolution standard de ce maillage était de 96x72 (3.75%2.5 degrés
en longitude et latitude) et celle étudiée dans cette theése est de 96x95 (3.75x1.89 degrés en
longitude et latitude) avec 19 niveaux verticaux en coordonnées hybrides c-p, allant de la surface
jusqu'a la mi-stratosphere (~ 35 km — 3 hPa). Le lecteur est invité a se référer a I'Annexe B pour une
définition du systéme de coordonnées. La distribution de ces niveaux est représentée par la figure
3.1. Ces choix sont faits pour optimiser la précision de calcul et assurer la stabilité numérique.

Ces niveaux ont une résolution verticale de 300-500 m dans la couche limite (70 m de hauteur
pour le premier niveau), une résolution d'environ 2 km a la tropopause et 7-9 niveaux se situent
dans la stratosphére. Cette distribution irréguliere des couches permet d'avoir une plus grande
précision dans la couche limite.

Le modele peut fonctionner en mode guidé et utilise des données vents du CEPMMT (Centre
Européen pour les Prévisions Météorologiques a Moyen Terme) ou du NCEP (National Centers for
Environmental Prediction).

LMDz se compose de deux parties :

- La partie dynamique a grande échelle. Cette partie est commune a toutes les atmospheres de type
terrestre et contient la résolution numérique des ¢équations générales de la circulation
atmosphérique. Des échanges horizontaux de masses d’air entre les mailles 3D sont intégrés dans
les calculs. Tous les traceurs ainsi que 1'eau (liquide et vapeur) sont advectés selon un régime
proposé par Van Leer (1977), décrit dans Hourdin et Armengaud (1999).

- La physique et les traitements sous-mailles. Elle regroupe les parameétres physiques qui
caractérisent 1’atmosphere planétaire étudiée comme le transfert radiatif, la convection, les nuages,
etc.

Le transfert radiatif

Le transfert radiatif est calculé suivant les schémas de Fouquart et Bonnel (1980) dans la partie
solaire et de Morcrette (1991) dans l'infrarouge thermique. La méthode de Fouquart et Bonnel
(1980) prend en compte I'absorption moléculaire et la diffusion par la vapeur d'eau, l'oxygene, le
dioxyde de carbone et I'ozone, ainsi que la diffusion moléculaire et la diffusion par les aérosols en
ciel clair pour la transmittance et la réflectance des couches. En ciel nuageux, l'absorption par les
nuages dépend de 1'épaisseur optique et de I'albédo de simple diffusion. Morcrette (1991) traite de
l'absorption et 1'émission par la vapeur d'eau, le dioxyde de carbone, le méthane, le protoxyde
d'azote, le CFC11, le CFC12, l'ozone et les nuages. Les nuages sont traités comme des corps gris et
leur émissivité dépend du chemin optique intégré en eau liquide.

La turbulence dans la couche limite

La turbulence dans la couche limite est représentée au travers d’une diffusion turbulente
suivant le modele de Louis (1979). Les coefficients d'échange entre les couches et les coefficients
de frottement au sol sont calculés a 1'aide d'une fonction qui dépend du nombre de Richardson.

Les ondes de gravité

La génération des ondes de gravité par I’orographie est paramétrée selon Lott et Miller (1997)
et Lott (1999). Ce modele permet le calcul de la friction topographique, responsable de la
génération des ondes de gravité dans la basse troposphere.

La convection

La convection joue un réle important du point de vue de la dynamique de I'atmosphere avec le
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transport de chaleur et de I'humidité dans la verticale. Elle est aussi importante du point de vue du
rayonnement avec l'interaction entre les nuages et les rayonnements solaires et telluriques ainsi que
d'un point de vue chimique ou les espeéces et les aérosols sont brassés verticalement. De plus les
précipitations constituent des voies d'éliminations efficaces des especes solubles. Les nuages
convectifs présents dans 1’atmosphere peuvent €tre des cumulus, signatures de la convection de
faible et de moyenne intensité, ou des cumulonimbus, signatures de la convection importante,
associés aux orages et aux pluies fortes voire a la gréle (Delmas et al., 2005). La convection peut se
paramétrer selon deux schémas : les schémas de Tiedtke et de Kerry Emanuel.

Le schéma de Tiedtke ne différencie que deux flux de masse, un ascendant et I’autre
descendant qui vont agir sur I'humidité, 1'énergie statique, 1'eau liquide, les traceurs et les vents. Le
transport est réalisé par une ascendance et une descente homogenes. Le schéma de convection
utilisé par le modele est proche de la version originale de Tiedtke (1989) et relié a la fermeture de la
convergence humide.

Le schéma de Kerry Emanuel est celui qui est utilisé lors de mes simulations (Emanuel,
1993). C’est un schéma avec de multiples flux de masse, a flottabilités différenciées. L’air d’une
couche sous-nuageuse est soulevé adiabatiquement jusqu’a chaque niveau i entre la base du nuage
et le niveau de flottabilité neutre. Une fraction d’eau condensée est convertie en précipitations. L’air
prélevé sur I’ascendance adiabatique au niveau i est mélangé a de 1’air environnant, donnant un
spectre de mélanges. Ces mélanges montent ou descendent selon leurs flottabilités. Le transport
ascendant est assuré par une ascendance adiabatique et plusieurs ascendances diluées nourries par
I’entrainement. Emanuel décrit le transport descendant par une descente précipitante et plusieurs
descentes diluées. Une autre particularit¢ du schéma d’Emanuel est que I’entrainement et le
relachement ont lieu a tous les niveaux de la colonne convective. Aussi, le schéma d’Emanuel offre
I’avantage de décrire de facon plus détaillée la physique des nuages convectifs (Hourdin et al.,
2006).

Domaines d'application de LMDz

LMDz peut étre couplé avec les modeles d’océan, de sols, de couverture végétale (e.g.
ORCHIDEE) et de glace de mer ou de chimie atmosphérique comme INCA décrit par la suite. Ainsi
LMDz permet par exemple de simuler le climat actuel, de reconstituer les climats passés et de
prévoir ’impact climatique de divers scénarios comme le réchauffement par effet de serre, ou 1’effet
de la déforestation tropicale. Plusieurs études sur le climat et ses évolutions naturelles et
anthropiques ont déja utilisé ce module de physique (Nesmes-Ribes et al., 1993; Le Treut et al.,
1994; 1998). De nombreuses simulations ont été effectuées sur le changement climatique et ses
impacts sur I’environnement en intégrant le modele climatique IPSL-CM4 (Friedlingstein et al.,
2001; Dufresne et al., 2002). Récemment, LMDz a été utilisé pour effectuer des projections du
changement climatique pour le 5¢me rapport du GIEC (Groupe d’experts Intergouvernemental sur
I’Evolution du Climat). En plus de la version terrestre de LMDz, des versions planétaires ont été
développées pour étudier I’atmosphéere d’autres planétes notamment Mars (Hourdin et al., 1993;
Forget et al., 1999) et Titan (Hourdin et al., 1995; Rannou et al., 2006).

3.2.2 INCA : modéle de chimie et aérosols

INCA est développé au Laboratoire des Sciences du Climat et de 1'Environnement (LSCE)
(Hauglustaine et al., 2004). Ce module de chimie et d'aérosols est appelé par le modele avec un pas
de temps de 30 min et permet de simuler interactivement les gaz a effet de serre de longues durées
de vie (CO,, CHg, NyO, ...). LMDz-INCA calcule les émissions, la convection (transport des gaz
traces), les transformations photochimiques, et les dépots secs et humides des espéces chimiques et
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des aérosols.
Le schéma chimique

Plusieurs versions du module INCA, avec des degrés de complexité des processus chimiques
différents (chimie gazeuse simplifiée, prise en compte des COV, aérosols, etc...), ont ¢&té
développées. Ainsi, une premicre version est utilisée pour le transport des traceurs inertes et ne
prend pas en compte les transformations chimiques. Une version améliorée a été ensuite congue
pour calculer le temps d’évolution des traceurs notamment celui des gaz a effet de serre (CO,, CHa,
N,O). Dans une version plus récente (INCA CH4), décrite et évaluée par Hauglustaine et al.
(2004), le schéma d’oxydation du méthane a été introduit afin de pouvoir calculer la distribution de
I’0zone troposphérique et du radical hydroxyle OH. Les émissions et les réactions chimiques faisant
intervenir le CHy, le CO, I’O3 et les NOy sont prises en compte dans cette version. D’autres versions
(e.g. INCA CH4 AER) ont été développées pour étudier la distribution des aérosols tels que le
sulfate, poussiere, carbone organique, ... et leur impact sur le climat (Bauer et al., 2004; Guibert et
al., 2005; Schulz et al., 2006). Il existe aussi une version dédiée a 1’étude de la chimie
stratosphérique (INCA_STRAT) qui est couplée avec une version de LMDz a 50 niveaux d’altitude
(Jourdain, 2003).

La version utilisée dans mon étude est la INCA_ NMHC_ AER qui combine les hydrocarbures
non méthaniques ou COVNM (NMHC en anglais) et les aérosols (AER).

Cette version est basée sur la version INCA NMHC (Folberth et al., 2006). En plus de la
chimie de CH4-NO4-CO-Os3, représentative de la chimie de fond dans la troposphere, elle prend en
compte le schéma d’oxydation des COV et de leurs produits d’oxydation. La présence des COV,
d’origine naturelle et anthropique, permet d’étudier ’impact du changement de la biospheére sur la
chimie troposphérique et sur le climat. Ainsi, en plus de la distribution en ozone, celle de ses
précurseurs peut €tre représentce.

Le schéma chimique inclus un total de 83 especes dont 58 peuvent étre transportés. Il y a 43
réactions de photolyse, 217 réactions thermodynamiques et 4 réactions hétérogenes. Ces diftérentes
réactions sont référencées dans I’Annexe C. Ainsi les mécanismes d’oxydation plusieurs COV ou
méme de ’isopréne sont pris en compte. De plus les alcanes ayant jusqu’a 3 atomes de carbone
(C3) (e.g. méthane, éthane, propane) sont traités explicitement alors que d’autres especes (e.g.
n_butane, iso_hexane, i_butane) sont regroupées dans I’espece ALKAN. Il en est de méme pour les
alcenes a longue chaine (e.g. 1 _butene, 1 _pentene) qui sont regroupés dans 1’espéce ALKEN alors
que 1’éthyléne (C,H,) et le propéne (C3;Hg) sont traités individuellement.

Les réactions et les expressions analytiques des constantes de réactions sont basées sur le
schéma de Brocheton (1999). Ces dernicres ont été revues et actualisées par Folberth et al. (2005,
2006) suivant une compilation de résultats d’Atkinson et al. (1997), de De More et al. (1997) et de
Sander et al. (2000, 2003). La température, la pression et la concentration de vapeur d’eau utilisées
pour le calcul des taux de réactions chimiques sont fournies a chaque pas de temps par la partie
physique du modele.

En ajoutant les aérosols dans le modele, on peut ainsi modéliser les émissions de carbone
suie, de SO,, de la poussiere, du sel marin, ... (Textor et al., 2006). On peut donc avoir acces aux
propriétés optiques et radiatives des aérosols (Koch et al., 2009).

Les dépots sec et humide

Ces processus constituent des puits nets de plusieurs composés atmosphériques. Le dépot sec
est un transfert de molécules de gaz depuis l'atmosphére jusqu'a la surface de la Terre qui se
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décompose en trois étapes :

- par le transfert, via la turbulence, de gaz de la couche limite de surface vers la couche adjacente a
la surface (couche laminaire)

- par la diffusion des gaz a travers la couche laminaire

- par le piégeage des gaz a la surface (Seinfeld et Pandis, 1998)

Le dépot sec des constituants chimiques comme 1'03, le HNOs3, le HNOy, le CO ou le HCHO,
au niveau de la surface est modélisé par des résistances par analogie avec l'électricité. Cette
modélisation suit I’approche des résistances en série.

La vitesse de dépot V', (en cm/s) est I'inverse de la résistance totale R, qui est considérée
comme la somme de trois résistances :

Rior =Ry + Ry + R, (en s/m) (3.8)

Et

Va=1/ R (39)

R,, Ry et R, sont respectivement la résistance aérodynamique, la résistance de la sous-couche
laminaire et la résistance de surface. R, représente les processus micro-météorologiques qui
transportent les gaz a la surface. Elle dépend de l’intensité de la turbulence dans la couche
laminaire. R est contrdlée par des processus diffusifs moléculaires et turbulents et correspond a la
résistance de la couche laminaire de surface. Les résistances R, et R, sont calculées suivant Walcek
et al. (1986). La résistance de surface R. dépend de la solubilité, de la réactivité des gaz et des
caractéristiques de la surface. R, est calculée en utilisant la carte de la classification de la végétation
donnée par De Fries et Townshend (1994), interpolée sur la grille du mod¢le et redistribuée suivant
la classification proposée par Wesely (1989). Les variables météorologiques nécessaires au calcul
des trois résistances (température, humidité spécifique, vents, précipitation, ...) sont calculées par
LMDz a chaque pas de temps.

Le flux de dépot de 'espece s'écrit :

F,=CV, (3.10)
ot C représente la concentration dans la premiére couche du modéle (molécules/cm’) et V; est
définie pour l'espece considérée.

Ainsi des vitesses de dépot sec faibles de I’ozone sont calculées au-dessus des océans (0.05-
0.1 cm/s) par Hauglustaine et al. (2004). Au-dessus des continents, les vitesses atteignent 0.4-0.5
cm/s (figure 3.2). Le dépot de 1’acide nitrique est principalement controlé par la stabilité des
couches atmosphériques a cause de sa grande solubilité. Des valeurs entre 2 et 3 cm/s sont calculées
par le mod¢ele au-dessus de la terre. En comparant avec des études antérieures (e.g. Brasseur et al.,
1998), ces vitesses sont sous-estimées d’environ 20 a 30% (Hauglustaine et al., 2004).

Le lessivage d’especes chimiques solubles (HNO3, H,O,, CH;00H, HCHO, HNQy, ...) est
calculé séparément pour les précipitations convectives et stratiformes. La paramétrisation du

lessivage est basée selon un processus de perte de premier ordre, décrit par le schéma de Giorgi et
Chameides (1985) :

ACo (3.11)
C, et B sont respectivement la concentration de ’espece considérée et le coefficient de lessivage (en
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s1). B est souvent exprimé en fonction de Iintensité de la pluie (Sportisse, 2007). Le lessivage
associé¢ aux précipitations stratiformes est calculé suivant le schéma de Seinfeld et Pandis (1998).
Pour les précipitations convectives, la paramétrisation de Balkanski et al. (1993) est utilisée. Le
taux de lessivage de I’acide nitrique (HNO3) est utilisé comme référence dans le calcul du taux de
lessivage des autres especes suivant le schéma de Seinfeld et Pandis (1998).
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Fig 3.2 — Distribution de la moyenne mensuelle de la vitesse de dépdt sec (cm/s) de I’O; et de
I’HNOj calculée par LMDz-INCA pour les conditions de juillet (Hauglustaine et al., 2004).

3.3 Evaluation de LMDz-INCA

Cette section donne un apercu des performances de LMDz-INCA dans la modélisation des
distributions des gaz traces et de son utilisation dans des études antérieures sur les émissions et la
production de pollution.

L’évaluation globale est basée sur les travaux de Folberth et al. (2006). Dans cette étude et
¢galement dans d’Hauglustaine et al. (2004), les émissions provenaient des inventaires EDGARv3.2
(Olivier et Berdowki, 2001) pour les sources anthropiques et d’Andreae et Merlet (2001) pour les
feux de la biomasse. De plus le schéma chimique utilisé est INCA NMHC et LMDz est utilisé dans
sa version standard 96x72. Les études présentées utilisent toutes, sauf mention contraire, ce méme
schéma chimique. Les champs de vent sont ceux du CEPMMT. Les simulations de Folberth et al.
(2006) ont eu lieu sur 20 ans et initialisée avec une simulation nommée spin-up de 6 mois, allant de
juillet & décembre. Apres cette période de spin-up, le modele a été lancé pour 2 ans et les douze
derniers mois ont été utilisés pour I’analyse. Donc les résultats présentés de Folberth et al. (2006)
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correspondent a I’année 2006. Notons que mes résultats des Chapitres 5 et 6 utilisent les champs de
vents de 2008 que la version que j’utilise est plus récente que celle présentée ici (LMDz3.3 et
INCA1).

Le modele calcule relativement bien les distributions d’OH et des COVNM comme le
méthanol, I’acétone ou le formaldéhyde. Toutefois, il peut présenter localement une sous-estimation
d’un facteur de 2.5 du méthanol sur les sites éloignées des sources de pollution (Folberth et al.,
2006). De plus dans une étude d’intercomparaison entre différents modeles (comprenant LMDz-
INCA) dans le cadre du projet HTAP (Hemispheric Transport of Air Pollution), on s’est apercu qu’il
existait encore de fortes incertitudes sur les émissions anthropiques de COVNM notamment en
Europe (Fiore et al., 2009). Une description plus détaillée sur les distributions du CO, des NOy et de
1’05 est donnée dans les sections suivantes.

3.3.1 Les précurseurs de 1’ozone : le monoxyde carbone

La figure 3.3 illustre la distribution du CO de surface pour janvier et juillet telle que
modélisée par LMDz-INCA. Les maxima de rapports de mélange atteignent 300 ppbv dans les
régions polluées de ’Hémisphere Nord et au-dessus des feux de biomasse aux tropiques (Afrique et
Amérique du Sud). Un fort cycle saisonnier, associ¢ a 1’activité photochimique et a I’accumulation
du CO en hiver est largement visible dans I’Hémisphere Nord. Aux tropiques le cycle saisonnier du
CO est largement controlé par la localisation et la durée de la période des feux. Dans I’Hémisphere
Sud, le niveau de fond de CO au-dessus des océans prédit par le modele est généralement inférieur a
70 ppbv.

Afin d’analyser la pertinence des simulations, les concentrations mensuelles prés de la surface
ont été comparées a 18 stations du réseau CMDL (cf. Chapitre 1) (Novelli et al., 2003). L’étude de
Folberth et al. (2006) a montré que le modele capturait bien les valeurs absolues et les variations
saisonnieres de CO dans la majorité des cas. Il existait tout de méme des différences de I’ordre de
20 ppbv pour des stations aux moyennes et hautes latitudes de I’Hémisphere Sud, comme avec
Cape Grim et le Pole Sud. Mais les fortes signatures de CO dans I’Hémispheére Nord, que ce soit
aux moyennes et hautes latitudes (comme par exemple a Alert, dans la Mer Baltique, 8 Mace Head
ou aux Bermudes) ont été bien modélisées. Aux tropiques, le modele était aussi en bon accord avec
les mesures sauf pour quelques exceptions ou le modele surestimait les concentrations (comme au-
dessus d’Ascension). Le modele arrivait donc a bien simuler les concentrations de CO de sources
anthropiques ou générées par les feux de biomasse.

L’étude de Folberth et al. (2006) a aussi introduit des traceurs afin de connaitre I’origine des
émissions de CO. Ainsi, il a été noté que le CO était émis de manire presque similaire par les
sources primaires (combustion, ...) avec 1533 Tg/an que par photo-oxydation des composés
carboniques réactifs (méthane, méthanol, ...) avec 1489 Tg/an.
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Fig. 3.3 — Distribution du rapport de mélange de CO calculée en janvier et juillet & la surface
(Folberth et al., 2006).

Le transport du CO dans LMDz-INCA a aussi été utilisé précédemment, aussi bien pour
étudier le transport et la photochimie dans des panaches de pollution venant d’Asie (e.g. Turquety et
al., 2008) que des émissions de feux biomasse en Afrique (e.g. Chevallier et al., 2009).

La pollution asiatique

L’étude de Turquety et al. (2008), utilisant les €missions anthropiques de 1’inventaire
EDGARv3.2 (Olivier and Berdowski, 2001), a montré durant des événements de transport de fortes
signatures de CO en 2005, en combinant les simulations de LMDz-INCA et des comparaisons avec
les mesures satellitaires ACE-FTS, MOPITT et SCIAMACHY (SCanning Imaging Absorption
SpectroMeter for Atmospheric CHartographY) que les émissions de CO anthropiques du modéle en
Asie de I’Est étaient sous-estimées par rapport aux observations. Cette sous-estimation était
notamment due a une trop faible production chimique nette (soit par une destruction trop importante
ou soit par des concentrations de COVNM trop faibles dans le modele) et ce qui provoquait ainsi un
faible export du CO dans la troposphere libre. Des inventaires d’émissions (Streets et al., 2006) et
des études de modélisation inverse (Kopacz et al., 2009) ont aussi montré que cette région source
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¢tait sous-estimée dans les inventaires et mettent en évidence 1’augmentation croissante de la
consommation d’énergie fossile en Chine (Ohara et al., 2007). Ceci est en accord avec 1’étude
d’Uno et al. (2007) qui montre que les émissions en Asie sont aussi sous-estimées par rapport aux
observations de GOME (Global Ozone Monitoring Experiment). De plus cette étude montre
¢galement que les émissions de CO liées aux feux de biomasse en Sibérie pour 2005 étaient aussi
sous-estimées.

Les feux de biomasse en Afrique

La région des feux en Afrique a aussi été plusieurs fois étudiée. Les travaux de Chevallier et
al. (2009), utilisaient des mesures satellitaires de MOPITT, des mesures in situ et une version
simplifiée de LMDz-INCA, nommée LMDz-SACS entre 2000 et 2006 au-dessus de I’Afrique
Equatoriale. Ces travaux ont montré que le bilan du CO au-dessus de cette région était
particulierement influencé par les feux de biomasse et que les observations de MOPITT réduisaient
significativement les erreurs dans chaque point de grille du modéle.

Les mesures de CO de I’instrument IASI ont déja été utilisées dans le modele LMDz-INCA et
comparées avec celles de MOPITT afin de contraindre les émissions de CO (Fortems-Cheiney et
al., 2009). Les concentrations de IASI et MOPITT présentent des signatures globalement similaires
mais les inversions [ASI présentent des concentrations plus faibles dans I’Hémisphere Sud et plus
¢levées au-dessus des panaches en Afrique et d’Asie de I’Est. Les émissions globales de CO
estimées avec IASI, entre juillet et novembre 2008 étaient de 643 Tg, ce qui était similaire a celles
trouvées avec MOPITT (649 Tg). Les calculs présentés dans 1’étude de Fortems-Cheiney et al.
(2009) ont montré que les émissions inversées a partir des observations IASI étaient donc en accord
avec celles liées a MOPITT.

Le mode¢le a aussi été utilisé pour caractériser I’impact des feux de biomasse et des conditions
météorologiques dans le bilan global du CO (Szopa et al., 2007). La comparaison entre les
simulations et les mesures in situ du réseau ESRL (Earth System Research Laboratory) a montré
que de 50 a 90% de la variabilit¢ du CO dans les tropiques était due a celle des conditions
météorologiques. Par exemple entre 1997 et 1998, le phénomene El Nifio a entrainé une sécheresse
dans une région d’Afrique augmentant la période de feux de biomasse.

3.3.2 Les précurseurs de 1’ozone : Les oxydes d’azote

Afin d’évaluer les distributions verticales des NOy, les profils simulés par LMDz-INCA dans
(Folberth et al., 2006) ont été comparés avec les données des campagnes du Global Tropospheric
Experiment (GTE) combinées par Emmons et al. (2000). En considérant la large variabilité en
temps et en espace, les profils calculés de ces especes a courte durée de vie ont montré un accord
globalement bon avec les observations. Le mode¢le reproduit bien la forme typique de « C » avec de
plus grandes valeurs de rapports de mélange dans la CLA, une décroissance en fonction de 1’altitude
dans la basse troposphére et une augmentation due aux émissions par les éclairs et I’influence de la
stratosphére dans la haute troposphere. Cependant le modele, surestime les NOy au-dessus de
I’Irlande a des altitudes inférieures a 8 km, par rapport aux mesures de la campagne SONEX
(Subsonic assessment: Ozone and NOy Experiment), sans doute due a une surestimation des NOx
dans I’inventaire EDGAR v3.2. A I"opposé dans la haute troposphere, le modele sous-estime les
concentrations (toujours en comparant avec les mesures collectées durant SONEX).

Des travaux antérieurs ont aussi souligné la difficulté¢ de simuler l'acide nitrique dans les
modeles (e.g. Bey et al., 2001) et LMDz-INCA tend a surestimer I’HNOj3 par un facteur 2 (Folberth
et al., 2006). La mauvaise répartition de 1'acide nitrique entre la phase gazeuse et les acrosols de
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nitrate, et le role des processus hétérogenes sont des raisons possibles de ce désaccord dans les
modeles (Bauer et al., 2004). Un meilleur accord avec les concentrations d’HNO; et les
observations fut obtenu dans les régions éloignées des sources, en particulier avec les mesures des
campagnes PEM-Tropics (Pacific Exploratory Missions) mettant en évidence que la surestimation
de HNOs était plus prononcée au-dessus des régions a forte émission de NOy. Comme illustré dans
Bauer et al. (2004), la formation PAN réduit de 10-25% I’HNOj sur les régions polluées.

LMDz-INCA tend a sous-estimer le PAN, dans les régions affectées par les feux de biomasse
en comparant avec les observations de la campagne TRACE-A (TRAnsport and Chemical
Evolution — A) (Emmons et al., 2000). Une tendance de surestimation des concentrations simulées
durant les campagnes SONEX dans les régions polluées a aussi été notée. Dans Folberth et al.
(2006), le modele semblait bien reproduire les profils de PAN dans les zones non polluées (durant
PEM-West, PEM-Tropics, TRACE-A). Les concentrations de PAN mesurées présentaient un
maximum entre environ 4 et 8 km en fonction de l'emplacement des profils. Ce maximum a mi-
troposphere est la conséquence de la dualité entre une durée de vie croissante avec la décomposition
thermique et d'une durée de vie décroissante avec la photolyse, lorsque 1'altitude croit. Le modéle
saisissait assez bien, qualitativement et quantitativement, cette variabilité (Folberth et al., 2006).

Hauglustaine et al. (2004) avait aussi étudié 1’origine des NOy. Dans sa version du modele
(schéma chimique CH4-NO-CO-03), la combustion de la biomasse (y compris les biocarburants) et
les émissions des sols contribuaient respectivement a 20% et 10% dans les régions tropicales. En
raison de la hausse rapide du transport dans les tropiques, cette contribution s'étendait a la
troposphére moyenne et supérieure. Ainsi en juillet (2004), la combustion de la biomasse
contribuait a 20-30% aux niveaux d'oxyde d'azote dans les régions tropicales du Sud et les
incendies de foréts boréales contribuaient a environ 10% des NO, au Nord de 50°N. Les éclairs
étaient un contributeur majeur aux émissions de NOy pouvant atteindre plus de 50% dans la
troposphere tropicale supérieure pendant toutes les saisons et correspond a 0.08-0.15 TgN pour aofit
2006 (Barret et al., 2010). En juillet, les éclairs contribuaient a 20-30% pour les niveaux de NOy de
I'Hémisphere Nord et dans la moyenne et la troposphere supérieure (Hauglustaine et al., 2004). Les
intrusions stratosphériques sont également l'autre élément important des NOy dans la haute
troposphére. Aux hautes latitudes de 'Hémisphére Sud, cette contribution s'étend jusqu'a la basse
troposphére, mais reste confinée dans la haute troposphére dans I'hémisphére Nord. Enfin, les
émissions des avions contribuent a 40% du niveau de NOy dans la haute troposphere durant I'hiver
dans I'hémisphere Nord. En juillet, lorsque le transport ascendant a partir des sources de surface et
la foudre sont plus intenses, la contribution relative des avions diminue a 10%.

De plus le transport des NOy et des NOy a aussi été quantifié avec une comparaison entre
modeles dans le cadre d’HTAP. Ainsi entre 12 et 24% des NOy émis était exporté et entre 8 et 15%
au-dela de 1000 km (Sanderson et al., 2008). Alors qu’entre 34 et 49% des NO, étaient déposés
dans une zone inférieure a 1000 km de leur région d’émission.

3.3.3 L’ozone

La distribution de 1’ozone de surface est représentée dans la figure 3.4. Les maxima calculés
atteignent 50-70 ppbv en été dans les régions industrialisées de I’Hémisphére Nord, ou I’on trouve
les sources de fortes concentrations de COVNM biogéniques, combinées aux concentrations
¢levées en NOy (Est des Etats-Unis, Europe et Asie du Sud-Est) (Folberth et al., 2006). Des niveaux
¢levés en ozone de plus de 50 ppbv sont ici visibles au-dessus des régions de feux de biomasse. En
général la distribution en ozone calculée par LMDz-INCA dans Folberth et al. (2006) était en bon
accord avec des ¢tudes précédentes (e.g. Hauglustaine et al., 1998; ou Bey et al., 2001).

Au-dessus des océans, le niveau de fond de 1’Os était généralement 25 ppbv plus faible dans
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les deux Hémispheres, a I’exception des océans Pacifique et Atlantique en hiver, ou le transport
d’O; a partir des couches limites continentales est clairement visible. Dans les régions éloignées des
sources d’émission, comme les océans Pacifique central, Indien ou Antarctique, la concentration
d’O; peut atteindre moins de 15 ppbv. Un minimum inférieur a 15 ppbv fut calculé dans le
Pacifique Nord, ou les concentrations en NOy sont trés faibles tandis que la destruction par
photolyse de 1’03 y est importante (Folberth et al., 2006). L’étude de Barret et al. (2010) montre que
la production d’Os via les NOx liés aux éclairs est maximale aux tropiques au niveau de 1’ Atlantique
Nord (au-dessus des 10°N) pour 1’été 2006.

Ozone - DJF (surface) ppbv

45.0

Ozone - JTA (surface) Pty

Fig. 3.4 — Distribution du rapport de mélange de 1’O; calculée en hiver (décembre-janvier-février) et
en été (juin-juillet-aoiit) a la surface (Folberth et al., 2006).

Les simulations de (Folberth et al., 2006) ont été validées avec les mesures de radiosondage
du réseau CMDL (Logan, 1999) moyennées sur 5 ou 10 ans selon les sites. En général les moyennes
mensuelles des rapports de mélange étaient en bon accord avec les mesures notamment dans les
régions subtropicales et aux moyennes latitudes. En Arctique, a Alert, le maximum printanier dans
la basse troposphére et le maximum entre mai et aolt dans la moyenne troposphere étaient bien
modélisés malgré la sous-estimation de la variabilité. La faible variabilité pour les pressions
inférieures a 300 hPa fut attribuée a une mauvaise modélisation de la hauteur de la tropopause
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(Hauglustaine et al., 2004). Mais le mod¢le capturait mal le minimum d’ozone de surface au
printemps observé a Barrow (Alaska), attribués a la chimie du brome. La variabilité et les maxima
dans les régions polluées aux moyennes latitudes Nord étaient bien simulés ainsi qu’aux
subtropiques et aux moyennes latitudes de I’Hémisphere Sud. Cependant une sous-estimation du
cycle saisonnier et de la magnitude de 1’ozone existait au Péle Sud durant une grande partie de
I’année (avril a novembre). L’origine de cette différence n’est pas encore claire et pourrait étre
associée a la faible destruction photochimique de 1’ozone au-dessus dans cette région polaire ou au
dépdt sec a la surface des continents a la mauvaise modélisation des processus de transport.

Dans le cadre du projet HTAP, des tests de sensibilité au-dessus de quatre régions sources
(Europe, Asie de I’Est, Asie du Sud et Amérique du Nord) ont été réalisés (Fiore et al., 2009). Une
diminution de 20% de certains précurseurs de 1’03 (CO, NOx et COVNM) a donc été établie. Il a été
constaté que I’ensemble des modeles surestimait 1’03 de surface par rapport aux observations, en
Europe en été ainsi qu’aux Etats-Unis et au Japon au printemps. Ce test a aussi permis de voir que
1’05 de surface était plus sensible aux émissions extérieures au printemps et a la fin de I’automne.
Alors qu’en juillet, les fortes valeurs d’O; de surface étaient plus sensibles aux émissions locales.
L’étude de Jonson et al. (2010) a quant elle montré a travers ce méme exercice d’intercomparaison
de modeles que LMDz-INCA était globalement en bon accord avec les mesures d’ozone et arrivait a
bien représenter le cycle saisonnier. Toutefois certains biais existent, comme dans la basse
troposphére au-dessus de Yakutsk (Sibérie) ou la corrélation avec les mesures est de -0.9 pour
I’automne 2001. Dans ce projet, I’impact de 1’ozone sur la santé a aussi été investigué (Casper-
Anenberg et al., 2009).

3.4 Résumé et conclusions

Ce Chapitre nous a permis de présenter le modele global LMDz-INCA et la méthode
d’assimilation de données du filtre de Kalman utilisée durant ma these.

Avec la résolution standard du modele (de 3.75° en longitude et 2.5° en latitude), la vaste
gamme de réactions chimiques troposphériques présente dans le module de chimie INCA dans sa
version incluant les COVNM, nous donne une bonne modélisation des sources et des puits
principaux gaz constituants la troposphére. Une évaluation globale du modéle dans cette version
standard a déja été effectuée dans Folberth et al. (2006). Le modele simule bien la distribution et le
cycle saisonnier du CO a I’exception d’une surestimation de 20 ppbv dans I’Hémisphere Sud (aux
moyennes et hautes latitudes). Une comparaison avec les profils de NOy, de PAN et d’HNO;
indique que le modéle est capable de bien reproduire la distribution des oxydes d’azote méme si un
probléme de surestimation de 1’acide nitrique est noté. Il s’agit d’un probléme récurant dans les
modeles globaux. Les études de sensibilité effectuées dans des travaux précédents ont confirmé
l'importance des éclairs comme une source de NOy, contribuant a 50% des NOy dans les tropiques
(Hauglustaine et al., 2004; Barret et al., 2010). A travers une étude d’intercomparaison, LMDz-
INCA a montré que la distribution de I’ozone de surface était surestimée en été en Europe; et au
printemps aux Etats-Unis et au Japon (Fiore et al., 2009), méme si la distribution globale est en
accord avec des études précédentes (Folberth et al., 2006).

Le passage a une version avec un maillage de 96 cellules en longitude et de 95 cellules en
latitude (respectivement 3.75° et 1.89°) nous permettra sans doute d’améliorer les accords avec les
observations. Associ¢ au modele, 1’assimilation, est un outil essentiel pour obtenir de meilleures
simulations des épisodes de pollution qui sont parfois difficiles a modéliser avec les inventaires
d’émissions utilisés dans les modeles. D’autant qu’ils ne sont pas disponibles en temps réels ce qui
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explique les difficultés d’adaptions de tels inventaires dans la modélisation d’épisodes de pollution.

De nombreuses ¢tudes, utilisant par exemple le filtre de Kalman pour 1’assimilation, des
observations satellitaires de CO ont permis un bon accord avec des mesures prises sur le terrain.
Dans les études antérieures, des études sur le transport de pollution ou des tests de sensibilité dans
les régions sources ont été effectuées. Cependant ces études se sont majoritairement focalisées sur
les zones peuplées (Asie, Afrique, Amérique du Nord, etc.) et non sur I’Arctique. Le projet
POLARCAT est donc une bonne occasion pour se consacrer a la modélisation de la pollution dans
cette zone reculée. Cependant avant de commencer cette étude en Arctique, et de combiner le
modele et les mesures satellitaires de I’instrument TASI (cf. Chapitre 2), il est nécessaire de valider
ces dernieres. Le Chapitre 4 est donc consacré a 1’analyse en Arctique des observations du CO par
IASI et notamment de définir les performances de ces mesures au-dessus des régions sources ou au-
dessus des surfaces enneigées ou