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Chapitre 1 1

Chapitre 1 :

Introduction générale

« L’air de Paris est si mauvais que je le fais toujours bouillir avant de respirer »
Erik Satie (compositeur 1866-1925)

|. Historique et définitions

I.1. Historique

Les prémisses de la surveillance de qualité de I’air font suite a un épisode de pollution
qui a marqué ce siecle. En 1952, trois jours de pollution intense (le smog : un mélange de
fumée et de brouillard) a Londres, ont provoqué des troubles respiratoires graves chez les
personnes fragilisées, pouvant aller jusqu’a donner la mort a ces dernieres [110]. Plus
récemment et d’une ampleur plus globale, la découverte du trou dans la couche d’ozone et des
pluies acides, mais aussi la catastrophe de Tchernobyl ont montré I’importance de la qualité
de l’air, des mesures anti-pollution et des études de dispersion des polluants dans
I’atmosphere.

De nos jours, 40 associations de surveillance de 1’air [111], missionnées par 1’Etat, les
collectivités locales, les industriels et les associations de protection de l’environnement,
informent en permanence le public des concentrations d’ozone mesurées, notamment via leurs
sites Internet. Plus de 300 capteurs d’ozone sont aujourd’hui présents sur le territoire national.

Bien que la pollution atmosphérique ne soit pas un phénomeéne nouveau, la
surveillance et les mesures anti-pollution sont relativement récentes. En effet, les premieres
mesures de pollution de 1’air sont apparues vers le milieu du siecle dernier. Pour Paris, par
exemple [112], le premier réseau fut installé en 1956. Mais les mesures par secteurs d’activité
(routes, usines, ...) n’apparaissent qu’a partir de 1972, et ’information au public que bien
plus tard (en 1994). Quelques dates, rappelées ci-dessous, montrent 1’évolution du
développement de 1’étude de la qualité de I’air.

1956 : installation du premier réseau de surveillance de la pollution urbaine par le
Laboratoire d’Hygiene de la Ville de Paris.

1972 : mise en place du réseau de surveillance de la pollution automobile par le
Laboratoire Central de la Préfecture de Police.

1973 : mise en service par EDF du premier réseau de surveillance automatisé permettant
le contrdle de I’'impact des centrales €lectriques d’Ile-de-France (25 stations).

1979 : mise en place du réseau AIRPARIF intégrant en partie les réseaux existants et les

complétant par de nouvelles stations multipolluants (75 stations).
1992-1995 : Mise en place de I’indice de qualité de I’air qui deviendra par la suite I’indice
« ATMO ».
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|.2. Définitions

La pollution recouvre une multitude de mécanismes et d’actions dont les conséquences
sont une dégradation de notre environnement. Il n’est, du fait, pas aisé de la définir. Selon une
vieille définition de la Maison Blanche (datant de 1965) : « la pollution est une modification
défavorable du milieu naturel, qui apparait en totalité ou en partie comme un sous-produit de
[’action humaine... ». Cette définition ne prend en compte que les émissions dues a I’action
humaine et désigne la pollution comme I’effet des diverses substances déversées par ’homme
et ses activités dans la biosphére. De nos jours, une définition prendrait en compte également
les sources biogéniques (sources naturelles : comme les volcans, les incendies, les mers ...
¢galement sources d’émissions polluantes -bien que non contrdlables-). De plus, certaines
substances émises sont inoffensives, c’est leur concentration importante, leur accumulation,
ou les réactions chimiques qu’elles occasionnent avec d’autres especes présentes dans
I’atmosphere, qui les rendent polluantes. Les substances susceptibles d’avoir des effets nocifs
sur la santé humaine et / ou I’environnement dans son ensemble, introduites directement ou
indirectement dans I’air ambiant, sont donc qualifiées de polluants. L’ozone est I'un des
polluants les plus connus, pourtant il n’est pas émis par I’homme. En effet, ’0zone fait partie
des polluants secondaires, c’est a dire qu’il est créé par réactions chimiques entre d’autres
especes. 1l existe des especes polluantes émises directement (polluants primaires), comme les
oxydes d’azote, ou les composées organiques volatils, le monoxyde de carbone ou encore le
dioxyde de soufre... provenant principalement de rejets industriels tels que les transports et
les usines (sources anthropiques par opposition aux sources biogéniques ¢évoquées
précédemment).

I1 convient donc de se demander quelle est la composition normale de I’atmosphere.

L’air ordinaire est un mélange de plusieurs gaz, dont les deux principaux sont 1’oxygene

(21 %) et I’azote (78 %). La quantité restante est constituée de gaz sous forme de trace (argon,

néon, krypton, xénon, hélium, vapeur d’eau, gaz carbonique, ozone..). L’air ambiant tient

¢galement en suspension une multitude de poussieres d’origines minérales et organiques. Les
constituants de I’air atmosphérique peuvent se ranger en deux catégories :

- ceux qui ont un caractére permanent, soit par I’immuabilité¢ de leur état physique (le
néon), par la constance de leur concentration, tout au moins dans les basses couches
(l’azote),

- et ceux qui n’apparaissent dans I’atmospheére qu’au cours d’un cycle durant lequel se
modifie soit leur phase (la vapeur d’eau), soit leur nature chimique (I’ozone par action
photochimique du rayonnement solaire sur 1’oxygene).

On remarque que les polluants font donc partie d’un trés petit pourcentage de 1’atmospheére,

mais ils peuvent avoir de grosses conséquences sur la sant¢ ou les récoltes si leurs

concentrations sont trop fortes.

|.3. La pollution au sein de I'atmosphere

Les substances présentes dans 1’atmosphére sont multiples et de différentes natures. Il
existe donc une multitude d’espéces chimiques polluantes, la plus connue et la plus étudiée est
I’ozone. Il est a noter, tout de méme, que si 1’ozone est néfaste a basse altitude, 1’0zone
stratosphérique, située a 25 km d’altitude environ, exerce un effet bénéfique en tant que filtre
des rayonnements solaires ultraviolets.

Comme nous I’avons évoqué, 1’existence d’une espece chimique n’est pas néfaste en
soi, ¢’est son taux de concentration qui détermine son caracteére polluant. Cependant, il n’y a
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pas que la chimie qui joue un role prépondérant. En effet, les données relatives a la source
d’émission (température, hauteur, diameétre, débit ...), les critéres météorologiques (pression,
humidité, vitesse de vent ...), la topographie du domaine, I’absorption par les plantes ...
interviennent sur les concentrations des polluants. Les concentrations des polluants primaires
sont maximales a proximité des sources d’émission, puis tendent a diminuer au fur et a
mesure que 1’on s’¢loigne de celles-ci, du fait de leur dilution dans 1’air. Certains parametres
peuvent a la fois aider a disperser les polluants et dans des conditions particuliéres peuvent
étre la cause de leur stagnation. Par exemple, les polluants se dispersent d’autant plus qu’ils
sont rejetés verticalement et en hauteur (le vent étant généralement plus fort en altitude).
Cependant, le vent peut aussi étre a I’origine d’un phénomeéne appelé la retombée de panache
qui se produit par vent établi, modéré ou fort en toutes saisons : les polluants sont alors
rabattus vers le sol.

Le vent et les autres parametres météorologiques sont fortement influencés par
I’atmosphere qui les entoure. C’est pourquoi il est important de connaitre la structure de
I’atmospheére, afin de voir de quelle fagon celle-ci agit sur la dispersion des polluants.

La partie basse de la troposphére est appelée la couche limite atmosphérique (CLA),
elle est d’une hauteur de un kilometre environ. La partie la plus prés du sol s’appelle la
couche de surface. Au-dessus de celles-ci se situe la derniére couche de la troposphere,
["atmosphere libre (cf. Figure 1).

11km | tropopause

atmosphere libre
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Figure 1 : Structure de la basse atmosphere

Ces différentes couches sont sensibles aux effets thermiques, elles peuvent étre stables ou
instables. Ces deux états influencent fortement la dispersion des polluants de maniéres
différentes. La description détaillée de ces phénomenes est disponible dans 1’ouvrage de Stull
(1975 [91] et 1988 [92]). Nous ne ferons ici qu’un bref résumé des conséquences sur la
pollution atmosphérique urbaine.
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ll. Scénarii propices aux épisodes de pollution

La majorité des polluants atmosphériques est émise a des niveaux proches du sol. Les
propriétés physiques et la turbulence de CLA influencent les capacités dispersives de
I’atmosphére et donc le niveau de pollution, pouvant provoquer des épisodes de pollution.

[I.1. La pollution photochimique

La pollution photochimique correspond aux polluants formés par le biais du
rayonnement solaire a partir des especes chimiques présentes dans 1’atmosphére. Comme les
parametres météorologiques varient en fonction des saisons, les phénomenes de photochimie
sont plus spécifiques a une période de I’année. On rencontre davantage ce type de pollution en
¢été et tout particulierement les jours chauds et ensoleillés, avec un vent faible. L’ozone est
I’un de ces polluants. Il met en jeu les oxydes d’azotes grace au cycle de Chapman
(cf. Equation 1).

NO, +hv— NO+O
0+0,+M — O,
NO+0O, - NO, +0,

(:)NO+O3 — NO, +0,
NO, +hv — NO+ O,

Equation 1 : Cycle de Chapman

Mais 1’ozone est aussi produit grace a d’autres réactions chimiques faisant intervenir
les Composés Organiques Volatils (COV), qui jouent le role de précurseurs. De plus, si le
vent est faible, I’0zone créé stagne a proximité des sources d’émission, ce qui conduit a un pic
de pollution. On remarque sur le graphique du cycle de formation de I’ozone (cf. Figure 2)
que le maximum est atteint en fin d’aprés-midi. L’évolution des concentrations d’ozone se
déroule essentiellement en deux phases qui dépendent de 1’éclairement solaire. Durant la
premicre phase de 6h a 16h environ, le soleil réchauffe progressivement le sol créant des
structures turbulentes qui dispersent les oxydes d’azote. De plus, la dégradation des COV
engendre des radicaux tel que HO, qui favorisent par la suite le cycle de formation
NO+HO,—NO,+OH, ainsi la destruction de 1’ozone par NO+O3;—NO,+0O, est moins
sollicitée. Ce phénoméne crée donc une hausse de 1’ozone durant cette période. Ensuite,
pendant la baisse de 1’éclairement solaire et la nuit, I’ozone se retrouve consommé par les
radicaux et n’est plus produit, un phénomeéne de dépot sec s’ajoute également a sa
consommation.

A Tinverse, les concentrations de NO et NO, sont fortes aux environs de 6H,
diminuent dans I’aprés midi puis augmentent pendant la nuit. La stabilité¢ thermique matinale
bloquant les especes en basse atmosphere, crée de fortes concentrations de polluants dans la
matinée. Puis le réchauffement du sol engendre de la turbulence permettant de disperser les
polluants, ce qui fait baisser les concentrations. Ces derniéres remontent ensuite en soirée
pour les mémes raisons: les structures convectives disparaissent, la couche limite
atmosphérique diminue et bloque a nouveau les espéces. (cf. Figure 2)
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concentration
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Figure 2 : Evolution des concentrations au sein de la journée

Le fait que I’ozone soit consommé par le monoxyde d’azote (cf. Equation 1) explique
sa faible concentration au sein des agglomérations, la ou les émissions de NO sont fortes. Par
contre, en aval de celle-ci, sous son panache d’émission, le monoxyde d’azote n’est plus émis
en grande quantité. L’ozone n’est donc plus consommé par celui-ci, mais il reste créé par les
autres especes. Il en résulte une forte concentration d’ozone (donc une pollution
photochimique) dans ces zones (cf. Figure 3).

Figure 3 : Evolution de la concentration d’ozone et des oxydes d’azote sous 1’influence des
villes [113]. NOx=NO+NO,

II.2. Le phénomene d’inversion de température

Habituellement, la température de ’air diminue avec I’altitude. L’air pollué pres du sol
est plus chaud et moins dense que les couches d’air supérieur. Il monte alors sous 1’action de
la poussée d’Archiméde. Les polluants se dispersent ainsi verticalement. Cependant, il peut se
produire un phénomene appelé inversion de température qui consiste a piéger une masse d'air
froid sous une masse d'air plus chaud. Il se crée dans deux situations (Figure 4). Le cas stable,
pour lequel il y a une inversion de température (cf. figure 7-a) [114] est un phénomene
contribuant a une augmentation de la pollution au niveau du sol. Il se produit plutot I’hiver,
par de belles journées peu ventées qui suivent une nuit claire et froide. Le sol s’est refroidi de
fagon importante pendant la nuit, la masse d’air qui se trouve pres du sol (plus froide et plus
lourde) ne peut alors s’élever et se disperser dans I’atmosphére. La température, a quelques
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centaines de metres d’altitude, est alors supérieure a celle mesurée au niveau du sol, les
polluants se trouvent bloqués sous un « couvercle » d’air chaud, appelé couche d’inversion.
Le phénomeéne d’inversion peut durer de quelques heures a plusieurs jours. Pour la deuxi¢me
situation appelée cas instable (cf. Figure 4-b), la température de 1’air diminue avec 1’altitude
jusqu’a une certaine hauteur, puis augmente avec 1’altitude dans les couches supérieures.
Nous rappelons qu’en altitude il existe en permanence une couche d’inversion qui se situe
donc au-dessus de la couche instable quand elle existe.

chaud

altitude
altitude

froid
température température

(a) (b)
Figure 4 : Cas d’inversion de température (a) stable (b) instable

La Figure 5 présente les conséquences sur les panaches de cheminées pour les deux
types d’inversion précédents. Dans un cas d’inversion voici ce qui se passe sur les panaches
de cheminée. Les polluants sont piégés a basse altitude. Dans le premier cas un couvercle de
pollution se forme et bloque les polluants émis a plus basse altitude. Dans le deuxi¢me cas, la
cheminée se trouve sous la couche d’inversion de température, alors la fumée qui s’en
échappe est freinée par la couche d’air chaud et stable en altitude, et se rabat vers le sol. Dans
une telle situation, 1’air de la couche inférieure a tot fait de se charger de polluants.

ol /.

tempé rature température

vent —jiliee-- nversion

altitude

w
=
=
-
=
m

Figure 5 : Conséquence d’une inversion de température

L’inversion de température est un phénomene naturel qui habituellement n’engendre pas de
conséquences néfastes. Cependant, si une inversion se produit dans une grande ville polluée,
elle provoque une augmentation rapide de la concentration des polluants au niveau du sol et
occasionne des pointes de pollution sur de larges zones géographiques, appelées épisode de
pollution généralisée. C’est précisément ce qui s’est passé a Londres en 1952.

II est a noter que les états thermiques de la CLA sont plus traditionellement décrits par
rapport a la température potentielle. Cette derni¢re se définit comme suit :
P2 )G
6=T(z )( (Z)]
P

0
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ou 7(z) défini la température absolue, P(z) la pression atmosphérique a une altitude donnée.
Py représente la pression atmosphérique au niveau du sol. R représente la constante des gaz
parfaits et C, la cpacité calorifique massique de I’air.

En atmosphere séche : £ = g, et en atmosphere humide : Ci = %(l —0.24a), ou o
p p
représente le rapport de mélange entre la vapeur d’eau et d’air.

La température potentielle correspond a la température qu’aurait une masse d’air
s’¢levant adiabatiquement dans la CLA. Elle permet de ne pas tenir compte de la variation de
température occasionnée par le changement de pression lorsqu’une masse d’air s’éleve dans
I’atmosphére de manicre adiabatique.

Le gradient de température potentielle donne 1’écart a l’adiabaticité du gradient
vertical de température absolue. Ceci permet alors de déterminer 1’état thermique dans lequel
se trouve la couche limite atmosphérique.

. d0 . .
- si — >0, la CLA est dans un état thermiquement stable conduisant a une
Z

turbulence relativement peu développée. En effet, les forces de flottabilité vont s’opposer a
toute élévation des masses d’air, les plus chaudes se trouvant a une altitude plus élevée que les
plus froides. De ce fait, les effets thermiques vont contrer le développement des fluctuations
turbulentes verticales engendrées par les contraintes de cisaillement du vent.

- si a—0<0, la CLA est instable, car les forces de flottabilité vont favoriser le
z

transport vertical en provoquant 1’ascension des masses d’air chaudes. Elles générent ainsi
une turbulence d’origine convective.

26

- si — =0, la CLA est thermiquement neutre, le profil de température est alors
4

adiabatique. La turbulence atmosphérique est purement mécanique, les effets convectifs étant
nuls.

lll. Les échelles spatiales

Les échelles de temps et d’espace qui caractérisent le phénomene de dispersion des
polluants sont multiples. Le temps de vie d’un polluant dépend essentiellement de la rapidité
de la chimie. Or, les vitesses de réaction sont trés variables d’une réaction a une autre. Nous
parlerons plus en détail de la chimie dans le Chapitre 2III, et consacrons cette partie aux
échelles spatiales qui peuvent étre regroupées en trois catégories: les échelles locales,
régionales ou globales [115].

[11.1. La pollution a I'’échelle locale : la pollution de proximité

Cette pollution est celle qui existe a proximité des sources (industries, chauffage,
trafic). C’est par exemple la pollution urbaine. Elle affecte la santé des populations par son
action directe et a court terme, mais exerce ¢galement une toxicité a plus long terme pour
certaines pathologies. Outre les problémes de santé, la pollution de proximité peut procurer
une géne olfactive importante et participer a la dégradation du patrimoine bati par corrosion et
salissure. C’est cette pollution locale qui, la premiere, a fait I’objet d’un suivi aux abords des
grands sites industriels.
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[ll.2. La pollution a I'échelle régionale

Elle caractérise des pollutions que I’on observe dans des zones situées a quelques
dizaines, voire a plusieurs centaines de kilométres des sources de pollution. Trois phénomenes
sont regroupés sous ce terme, la pollution photochimique (abordée précédemment), les rejets
accidentels (par exemple : Tchernobyl) et les pluies acides. Les oxydes d’azote et le souffre
par combinaison avec la pluie créent des acides nitrique et sulfurique qui attaquent la
végétation.

[11.3. La pollution planétaire

I1 s’agit de la diminution de la couche d’ozone stratosphérique et de I’effet de serre.
Les rejets dus aux activités humaines tendent a diminuer I’épaisseur la couche d’ozone
stratosphérique, qui est nécessaire, a 1’inverse de 1’ozone de basse altitude (Figure 6). En
effet, la couche d’ozone filtre une grande part du rayonnement solaire ultraviolet, ce dernier
peut engendrer une augmentation du risque de développer des pathologies telles que des
cancers de la peau.

OZONE : BASSE ET HAVUTE ATMOSPHERE

Emissions Unités Sources
;i Tranzport . -
Industriclles Urbaines Biogeniques

Figure 6 : Ozone stratosphérique et I’ozone a basse altitude

Tout comme [’ozone, I’effet de serre est indispensable a 1’équilibre biologique
terrestre. Il consiste en un réchauffement de 1’atmosphére par des molécules qui ont la
propriété de piéger les radiations a grande longueur d’onde émises par la surface du globe.
Sans ce phénomene, la température de air serait inférieure de 30°C a sa valeur moyenne
actuelle qui est de 15°C. Or, aujourd’hui, ’effet de serre augmente a cause des €missions
anthropiques de certains gaz dits « a effet de serre », comme N,O, CO,, CHy4, ou CO, ce qui
conduit a un déséquilibre climatique.

Orlanski (1975 [72]) propose une classification plus fine des échelles, elle est récapitulée dans
le Tableau 1.
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Macro échelle a | Sup. 10 000km

Macro échelle B |2 000 km<L< 10 000 km
Meéso échelle a 200 km <L<2 000 km
Me¢so échelle B 20 km <L<200 km
Méso échelle y 2 km <L<20km
Micro échellea  |0.2 km <L<2km
Micro échelle f  |0.02 km <L<0.2km
Micro échelley |2 m <L<20m
Micro échelled |2 mm <L<2m

Tableau 1 : Echelles d’étude de la pollution

[11.4. Les modeles associés a ces échelles spatiales

Ces différences entre les échelles spatiales impliquent un traitement différent pour la
modélisation, et donc des modeles de plusieurs types. Les modeles globaux comme EMEP
(Jonson 2001[54], Simpson 1995 [84]) résolvent les grandes échelles, les modeles de type
régionaux comme MesoNH ([119]) ou CHIMERE' (Schmidt H. et al. 2001 [79], Vautard et
al. 2001 [95]) résolvent des domaines intermédiaires et enfin des modeles adaptés aux calculs
de la pollution de proximité. Le programme utilisé et développé dans le cadre de ce travail de
thése (TRANSCHIM) fait plutot partie de cette dernicre catégorie.

Les études que nous menerons se situent dans les échelles de type Méso d’Orlanski.

|V. Effets sur la santé et seuils d’alerte

La pollution a toutes ses échelles a un impact sur la santé et ’environnement, c’est
pourquoi des directives nationales et européennes fixent des seuils d’alerte. L’indice national
ATMO, par exemple, prend en compte quatre polluants, dont trois primaires : le dioxyde de
soufre (SO,), le dioxyde d’azote (NO,) et les particules en suspension, et un secondaire :
’0zone.

En présence d’humidité, le dioxyde de soufre forme de 1’acide sulfurique (provenant
essentiellement de combustion) qui contribue au phénomeéne des pluies acides et a la
dégradation de la pierre et des matériaux de certaines constructions. C’est un gaz irritant. Le
mélange acido-particulaire peut, selon les concentrations des différents polluants, déclencher
des effets bronchospastiques chez I’asthmatique, augmenter les symptomes respiratoires aigus
chez I’adulte (toux, géne respiratoire), altérer la fonction respiratoire chez I’enfant.

Le dioxyde d’azote intervient essentiellement dans le processus de formation d’ozone
dans la basse atmosphere. Il pénetre dans les plus fines ramifications des voies respiratoires. Il
peut, pour des concentrations de 200 pg/m’, entrainer une géne respiratoire et une
hyper-réactivité bronchique chez I’asthmatique et, chez les enfants, augmenter la sensibilité
des bronches aux infections microbiennes.

Les particules les plus fines peuvent transporter des composés toxiques dans les voies
respiratoires inférieures (sulfates, métaux lourds, hydrocarbures, ...). A des concentrations
relativement basses, elles peuvent, surtout chez 1’enfant, irriter les voies respiratoires ou en
altérer la fonction. Certaines particules ont des propriétés mutagénes et cancérogenes.

"1 en existe également une version locale
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L’ozone résulte, comme nous l’avons vu précédemment, de la transformation
photochimique de certains polluants dans I’atmosphére (NOx et COV) en présence de
rayonnement ultra-violet solaire. C’est 1’'un des principaux polluants de la pollution dite
« photo-oxydante ». Ce gaz contribue également indirectement a 1’effet de serre. L’ozone est
un gaz agressif qui pénetre facilement jusqu’aux voies respiratoires les plus fines. Il provoque,
dés une exposition prolongée a des concentrations de 150 a 200 pg/m’, de la toux et une
altération pulmonaire, surtout chez les enfants et les asthmatiques. Les effets sont majorés par
I’exercice physique et sont variables selon les individus. En modifiant le processus de
photosynthése des plantes, I’0zone engendre une baisse des rendements agricoles (Heck et al.
1982, [44]) et, a plus forte concentration, la croissance des végétaux est limitée, des nécroses
brunes et blanchatres apparaissent sur les feuilles des plantes (Coe et al. 1995, [26]).

La Loi n° 96-1236 du 30 décembre 1996 sur I’Air et I’Utilisation Rationnelle de
I’Energie (LAURE) définit les seuils d’alerte. Ces seuils correspondent a des niveaux
d’urgence, c’est a dire, a des concentrations de substances polluantes dans ’atmosphere
au-dela desquelles une exposition de courte durée présente un risque pour la santé¢ humaine ou
un risque de dégradation de I’environnement. C’est pourquoi passé ses seuils, des mesures
d’urgence doivent étre prises.

Le déclenchement de la procédure d’urgence comprend deux niveaux réglementaires :

- Un niveau «d’information et de recommandation» qui regroupe des actions
d’information de la population et de diffusion de recommandations sanitaires destinées aux
catégories de la population particulierement sensibles, et de recommandations relatives a
I’utilisation des sources mobiles de polluants, concourant a I’élévation de la concentration de
la substance polluante considérée.

- Un niveau «d’alerte» qui regroupe, outre les actions prévues au niveau
d’information, des mesures de restriction ou de suspension des activités concourant aux
pointes de pollution de la substance considérée, y compris, le cas échéant, de restriction de la
circulation des véhicules, laquelle implique la gratuité des transports collectifs.

Ces niveaux interviennent pour les concentrations suivantes (cf. Tableau 2) :

niveau d’information et de niveau d’alerte
recommandation (ug/m’ en moyenne horaire)
(ug/m’ en moyenne horaire)
Dioxyde d’azote (NO,) 200 400
Dioxyde de soufre (SO,) 300 600
Ozone (053) 180 360

Tableau 2 : Seuils d’alerte de qualité de I’air

De nombreuses unités sont utilisées pour les concentrations en pollution atmosphérique, pour
faciliter la lecture du manuscrit le tableau suivant présente une correspondance de celles-ci
pour I’ozone.

Seuil d’information
en ug.m'3

Seuil d’information
, 3
en molécules.cm

Seuil d’information
en ppb

ozone

180

2.25.10"

91

Tableau 3 : Correspondance entre les différentes unités
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La non-linéarit¢ de la chimie force a diminuer fortement les émissions pour atteindre les
normes. Sur Rouen, du fait d’un été peu ensoleillé, ’ozone de 2002 a été particulierement
absent [116]. C’est la premicre fois que si peu de dépassements du seuil de recommandations
sont enregistrés. Une seule procédure d’information et de recommandations aux personnes
sensibles a été déclenchée, le 29 juillet 2002, et ne concernait que la région rouennaise. A titre
de comparaison, la Figure 7 présente le nombre de dépassements du seuil de
recommandations (180 pg/m’) sur Rouen depuis 1995.

a ,r_|,|—|,m,|—|,ﬁ,l_|

1995 1995 1997 1955 1999 200 2001 2o

Figure 7 : Nombre de dépassements du seuil d’information en ozone sur Rouen

Le nombre de journées polluées fluctue selon les années en fonction des conditions
météorologiques de 1’été. L’année 2003 ne figurent pas sur ce graphique, mais 1’été ayant été
particulierement ensoleillé et chaud, les pics de pollution a 1’0ozone ont ét¢ nombreux sur
Rouen et sur toute la France entrainant de nombreux dépassement des seuils.

Les mesures journalieres permettent de répondre au besoin d’information et de
déclenchement des procédures d’urgence. Mais, seule la modélisation numérique permet
d’estimer que telle mesure de réduction d’émission entrainera tel taux de diminution de
concentration. Or, il existe différentes fagons de modéliser les phénomeénes de pollution
atmosphérique, le paragraphe suivant résume ces différentes approches.

V. Les différentes approches pour modéliser la pollution atmosphérique

Modéliser la pollution atmosphérique se fait de différentes maniéres. Toutes reposent
sur une formulation mathématique des phénomenes mis en jeu, une simplification et une
résolution numérique. Les programmes nécessitent des données d’entrées, la manicre de
traiter ces données permet de faire la distinction entre deux types de programmes : les
programmes pronostiques (tel que TRANSCHIM) qui résolvent les équations et décrivent les
processus physiques et chimiques mis en jeu, et les programmes diagnostiques qui
représentent une description statistique des données observées (Cupelin et al. 1995 [28],
Bronnimann et al. 2002 [18]). Dans ce manuscrit nous nous intéresserons uniquement aux
programmes pronostiques. On peut distinguer deux méthodes différentes pour résoudre le
transport des polluants au sein de 1’atmosphére : I’approche Lagrangienne («trajectory
model ») ou Eulérienne (« grid model »).

V.1. Les approches Eulérienne et Lagrangienne

V.1.1. L’approche Eulérienne

Le point de vue Eulérien consiste a étudier les équations dans un référentiel fixe par
rapport a la terre. Cette approche nécessite un maillage, une grille dans laquelle nous suivrons
I’évolution des polluants. Cette grille a I’avantage de permette de calculer, sur tout le domaine
désiré, les différentes grandeurs physiques nécessaires a 1’étude de la pollution
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atmosphérique. Mais, elle limite par ailleurs la précision de calcul. En effet, les modéles de
grille ne sont pas capables de résoudre la variation des parametres a une échelle inférieure a la
taille des mailles. Les phénoménes de petites tailles ne sont donc pas pris en compte dans la
résolution des équations, ils sont paramétrés de fagon statistique. De plus, les émissions sont
uniformes et moyennées dans le volume d’une cellule, ce qui ne permet pas de prendre en
compte la taille réelle des sources polluantes. Réduire la taille de la grille sur tout le domaine
augmenterait considérablement le temps de calcul, et une précision importante n’est pas
nécessaire partout. C’est pourquoi une des méthodes employées est le raffinement local pour
affiner le calcul aux endroits caractérisés par les plus petites échelles (cf. Chapitre 211.2.2). La
plupart des codes de calcul utilisés dans le domaine de la pollution atmosphérique sont de
type Eulérien.

V.1.2. L'approche Lagrangienne

L’approche Lagrangienne consiste a fixer un repere sur une particule virtuelle
représentative du déplacement général des polluants, et a suivre son évolution. Une boite
Lagrangienne peut comporter un ou plusieurs niveaux de hauteur (permettant la prise en
compte de la diffusion des polluants), elle est ensuite transportée par les vents, passant
au-dessus des différentes sources polluantes ou alors les émissions sont injectées dans la
boite. Seule la chimie est résolue de facon précise dans ce cas, c’est pourquoi cette approche
comporte des modules chimiques trés importants. Elle nécessite une météorologie assez
simple et constante sur toute la boite. Elle est plus souvent utilisée pour la résolution de
modeles de panaches (Janssen 1986 [52], Janssen et al.1990-1991 [50] et [51], Bange et al.
1991 [14], Philippe et al. 2000 [75]) qui font I’objet d’implantation dans des codes Eulériens
pour augmenter localement la précision des calculs.

V.1.3. Le couplage : modéles sous mailles

Le couplage des deux méthodes précédentes permet de gagner en précision sans
avoir a raffiner le domaine. M. Lippardht (1997 [7]) aborde cette notion dans sa thése. Cela
consiste a résoudre de facon Eulérienne, avec un maillage a grandes mailles le domaine
souhaité, et d’appliquer a chaque source d’émission un modéle de panache Lagrangien qui
communique ses données aux mailles Eulériennes dans lesquelles il se situe. La maille
Eulérienne fournit, quant a elle, les taux de concentration ambiants au mod¢le Lagrangien. Ce
couplage permet une discrétisation spatiale uniquement aux endroits nécessaires (au sein du
panache) et une modélisation du panache dés son émission, ce qui permet dans le cas de
cheminée de prendre en compte sa hauteur, son diameétre, la vitesse d’éjection de fagon
précise.

V.2. Les modéles épisodiques

La modélisation numérique a obligatoirement ses limites. Ces limitations sont diverses
et multiples (précison des schémas, prise en compte de tous les phénomenes ...). Nous nous
focaliserons dans ce mémoire uniquement sur les limitations dues aux machines utilisées pour
faire tourner ces codes de calcul, c’est a dire a une limitaion de temps de calcul. En effet, pour
la majorit¢é des modeles Eulériens, les analyses d’impact demandent un temps de calcul
considérable. Ils servent donc le plus souvent a des études sur des pics de pollution ou des
épisodes de courte durée, pour étudier les effets des mesures de réduction d’émission sur les
pics de pollution. Or, la pollution affecte notre organisme a cause des pics de concentration,
mais aussi par une exposition a long terme. Pour évaluer I’impact de cette exposition
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quotidienne aux polluants sur de longues périodes, il est nécessaire de procéder a des
simulations longues (de plusieurs mois, voir plusieurs années). Le temps de calcul que cela
nécessite pousse vers la parallélisation des codes de calcul (cf. Chapitre 3) ou vers la
simulation de scénarii de quelques jours représentatifs de la totalit¢ de la période d’étude.
Cette approche fait appel a la fois & des méthodes statistiques et & une résolution Eulérienne
classique des équations. Nous aborderons plus en détail cette méthode dans le Chapitre 4.

Ce mémoire est structuré en quatre chapitres. Suite a cette introduction, le chapitre deux
aborde la description du code de calcul utilisé : quels schémas il comporte et pourquoi nous
avons fait ces choix. Le troisiéme chapitre présente le travail de parallélisation qui a été
effectué¢ afin d’accélérer les calculs. Une étude des performances acquises grace a cette
parallélisation est également présentée. Nous verrons que 1’étude des polluants inertes ne
justifie pas I’utilisation d’algorithmes paralléles, alors que les calculs des polluants chimiques
utilisent eux toutes leurs capacités. Une étude paramétrique est menée en fin de chapitre pour
pouvoir appréhender les parametres météorologiques qui sont importants pour la pollution.
Avant de conclure, le quatrieme et dernier chapitre présente 1’application du modele
développé a des expositions a 1’ozone sur de longues périodes. Pour cela, une méthode de
scénarii épisodiques a été développée. Ce travail s’inscrit dans le cadre du projet européen
CITY DELTA. Cette dernieére partie montre le potentiel de la méthode des scénarii dans
I’analyse des expositions a long terme a la pollution atmosphérique.
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Chapitre 2 :
Présentation du code de calcul

« Le livre de la nature est écrit dans un langage mathématique »
Galilée

Ce chapitre présente les différentes techniques numériques implantées dans le
programme utilisé et développé au laboratoire : programme nommé TRANSCHIM. 11 existe
deux qualités caractérisant un code de calcul, sa précision, essentielle pour obtenir des
résultats valables et sa rapidité de restitution des résultats. Malheureusement, plus on désire
étre précis, plus il faut accepter un temps de calcul important. Et inversement, plus on désire
étre rapide, plus il faut accepter de réduire la précision des résultats. Ce compromis est
omniprésent dans le choix des techniques de résolution mises en ceuvre.

|. Généralité sur la résolution de I'équation de transport d’une espéce

[.1.Equation

TRANSCHIM repose sur la résolution en trois dimensions de 1’équation Eulérienne de
transport des especes. Cette équation se présente pour une espece donnée i sous la forme :
aC, . -
a—’ +div(V (x,t)C,) = div(D(x,t)VC,)+ R, + S,

t
Equation 2

ou X et t sont respectivement la variable d’espace et de temps. C; est le scalaire de
concentration pour l’espeéce i. V(X,t) représente le vecteur de vitesse du vent suivant
I’horizontale, la composante verticale du vent n’étant pas prise en compte dans la version
utilisée de TRANSCHIM, V(x,/)=V e +V e . La diffusivit¢ turbulente de I’atmosphere

D(X,t) est calculée, soit par le modele de paramétrisation développé par Y. Fraigneau (1996
[3]), soit par la paramétrisation de Louis (1979 [62], 1982 [63]). R; représente le terme de
production et disparition chimique de I’espéce i, pouvant s’écrire sous la forme :

R =P-L. -C

Equation 3

ou P; représente le vecteur de production et L;.C le terme de disparition (L; est une
matrice diagonale). La résolution de ce terme est détaillée dans la partie I11.1
Le dernier terme de 1’équation, S; représente les émissions des sources polluantes (E;)
et la déposition des especes :
S, =E (x,t)—vdep,C,

Equation 4

avec vdep la vitesse de déposition des espéces.
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Pour résoudre de fagon satisfaisante le probléme de transport des polluants chimiques
dans 1’atmosphere, beaucoup de phénomenes sont a prendre en compte : le déplacement da au
vent (transport : deuxieéme terme de I’Equation 2), les émissions (cf. Equation 4), les dépots
d’especes (cf. Equation 4), la diffusion (premier terme de droite de I’Equation 2), la chimie
intervenant entre les espéces émises et celles présentes dans I’atmosphere (cf. Equation 3), le
relief, la météo, le développement de la couche limite atmosphérique... Différents types de
résolution sont possibles (paramétrée, exacte ...) pour tous ces phénomenes (Heinz et al.
(1999) [45]). TRANSCHIM résout de fagon numérique le transport et la chimie, et de fagon
paramétrique le développement de la couche limite atmosphérique. La météorologie et les
émissions sont des données d’entrées a interpoler en chaque point du domaine. Le relief n’est
pas pris en compte, nous ne simulons donc que des domaines plats.

|.2. Résolution du transport

Pour résoudre I’Equation 2, il faut choisir une technique de discrétisation. Il y en a
trois types possibles (Kessy 1997 [5]):

- Me¢éthode des différences finies

- Me¢éthodes des volumes finis

- Me¢éthode des ¢léments finis

Ce choix n’est pas anodin, car les techniques de discrétisation sont couplées aux types
de maillages utilisés. Un maillage structuré (Figure 8 a), ou tous les points sont repérés par
des indices (i,j,k) et possedent le méme nombre de voisins, est généralement utilisé avec des
méthodes de différences finis ou de volumes finis. Alors qu’un maillage non structuré (Figure
8 b), ou les points sont numérotés et peuvent ne pas avoir le méme nombre de voisins, sert
plus pour la méthode des éléments finis.

(a) (b)
Figure 8 : Structures des maillages
TRANSCHIM utilise une méthode de différences finies.

Meéthode des différences finies

L’idée de cette méthode est d’obtenir des valeurs approchées de la solution continue
en un certain nombre de points. La technique de discrétisation consiste a établir des relations
permettant d’évaluer approximativement les dérivées de la solution aux nceuds du maillage.
Ensuite I’équation différentielle, ou les dérivées ont été remplacées par leur expression
approchée, doit étre satisfaite a chaque noceud du domaine. Par exemple, sur une grille a deux
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dimensions ou chaque nceud est repéré par les indices (i,j) en (x,y), le développement de la
solution u(x,y) en série de Taylor autour du point (X, yo) est donné par :

du Ax’ (0%u
u(x, +Ax, ) =u,y, ; =u,; +Ax[gl,j ’ 2! (ylj '

Equation 5

Dans ce cas, le développement a été limité au second ordre, mais on peut le poursuivre
jusqu’a un ordre quelconque. On obtient ainsi I’expression de la dérivée premicre :

(a_uj = T O(AY
ox ), Ax

Equation 6

La notation O(Ax) signifie que I’erreur de troncature € est telle que pour Ax—0, € < K |Ax|, ou
K est une constante positive. Dans 1’étude des différences finies, I’erreur de troncature est
toujours de la forme O(Ax?), q est appelé I’ordre de précision de la formule.

La formule établie pour la dérivée premicre n’est pas unique. En développant en série de
Taylor pour le point (x9-Ax,yo) (le nceud (i-1,j)) on obtient une formule pour la dérivée
premicre de différence arriere :

U —u. . 2 u. .—u.,.
[3_’1} M Tty AV M T gy
o), Ax 2 \ox” ), Ax

Equation 7

En combinant les formules de différence arriére et avant (en (i+1,j)), on obtient une formule
de différence centrée :

(a_uj _ Uiy Uiy n O(sz)
ox ), ; 2Ax

Equation 8

L’ordre de précision n’est pas limité. Il suffit de recombiner les valeurs de u pour un nombre
de points plus important. Par exemple, a I’ordre 4 :

27 4 O(AxY)

[auj Uy +8uy = 8u
o), 12Ax

Equation 9

Cependant, I’augmentation de la précision du schéma entraine une augmentation du nombre
de points a considérer, et par conséquent I’augmentation du nombre d’opérations a résoudre,
et donc ’augmentation du temps de calcul. Il en ressort que plus I’ordre de précision sera
¢levé plus la restitution des résultats sera lente.
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Reste a noter que les schémas d’ordre pair ont tendance a favoriser les oscillations et
les schémas d’ordre impair ont tendance a introduire de la dissipation. Dans le domaine de la
pollution atmosphérique, les émissions créent des discontinuités qui ont tendance a faire
osciller les solutions et mener a la non-convergence (cf. I1.2.1).

Méthode de volumes finis

La technique des volumes finis consiste a discrétiser la forme intégrale des équations
de conservation plutot que leurs formes différentielles.

Les lois de conservation intégrées sur un volume élémentaire (une maille) V de
frontiére S peuvent se mettre sous la forme suivante :

+—+ dV =0
Jdt  Odx dy

Equation 10

”J- oU JF dG

ou F=Fi + ny est le vecteur flux traversant la surface S et (fx,z?y)est une base du repére

(x,y). En exprimant la vitesse moyenne de 1’écoulement et les flux moyens a travers les
surfaces, on peut alors intégrer cette équation.

La différence essentielle entre la méthode aux différences finies et la méthode aux volumes
finis est que dans la premicre, on manipule des valeurs correspondant aux points de calcul,
tandis que dans la deuxiéme, on manipule des valeurs moyennes prises sur un volume de
contrdle entourant les points de calcul (Figure 9).

® ? ®
i3 L.
® ® ® ] t t
L] ® ®
i-1.2 i2 i-12 i.2
° @ ® ®
e o

'
—

.

Ehl M i+1,1
o ¢ o o
Figure 9 : Maillages en différences finies et en volumes finis
Méthode des éléments finis
La méthode des ¢éléments finis est une méthode générale d’approximation numérique
qui consiste a subdiviser le domaine de calcul en sous-domaine de forme simple (triangle,
tétracdres) appelés éléments, puis de construire une approximation sur chacun de ces

¢léments. L approximation globale est alors la somme de ces approximations élémentaires.

Nous justifierons nos choix pour la résolution du transport au sein du paragraphe II.
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[.3. Modélisation de la chimie photo-oxydante

Pour la résolution de la chimie atmosphérique, il faut aussi faire le choix d’un
mécanisme chimique, c’est a dire du nombre d’especes et de réactions chimiques prises en
compte. Une parfaite modélisation de la chimie photo-oxydante nécessiterait des centaines de
réactions et d’especes chimiques. Bien que des mécanismes fortement détaillés aient été
¢laborés (Carter 1990 [24]), leur intégration dans un code de transport-dispersion demanderait
un temps de calcul considérable. De plus, chaque réaction pouvant avoir un temps
caractéristique d’évolution différent (de 1’ordre de la milliseconde pour les radicaux comme
OH, et de ’ordre de plusieurs années pour le méthane), le systéme des équations chimiques
est dit raide (B. Sportisse 1999 [10]). Lors de sa résolution, les temps caractéristiques les plus
petits imposent le pas de temps de résolution maximal. Par exemple, le radical O a une durée
de vie de 10” seconde, une simulation de 3 jours avec ce pas de temps pour une seule maille
de calcul demanderait 25,92.1012 itérations. Si une itération demande une seconde de calcul
cela représenterait 8.10° années de calcul... Dans la plupart des modeéles, la solution utilisée
est de mettre ’espéce O a I’état quasi-stationnaire (A. Jaubertie 1999 [4]). La raideur des
systemes différentiels issus de la chimie atmosphérique impose donc le développement de
méthodes destinées a éliminer les espeéces concernées par des temps caractéristiques petits
(par le groupement d’espéces ou la construction d’une variété lente et d’une description
réduite du systeme différentiel).

Il est donc possible de réduire le temps de calcul en utilisant des schémas numériques
performants (solveurs chimiques), et en réduisant le nombre d’espéces et de réactions prises
en compte (mécanisme chimique), ce que nous aborderons au paragraphe III.

Il. Résolution des équations par TRANSCHIM

Dans cette partie nous aborderons uniquement 1’intégration temporelle et la résolution
du transport. La résolution de la chimie fait I’objet du paragraphe suivant.

[I.1. Intégration en temps

La résolution numérique de 1’équation de transport d’une espéce (cf. Equation 2) se
fait en plusieurs étapes, le transport d’une part (cf. paragraphe 11.2) et la chimie de I’autre
(cf. paragraphe II1.2), grace a la technique des pas fractionnaires (Yanenko 1971, [104]).
L’intégration en temps est un prédicteur simple, donc d’ordre un. Elle fixe un pas de temps

pour le transport (Az,,,,..,.ax ) €0 prenant le pas de temps minimum entre celui calculé avec

: . U.At . .
le critere de CFL (Courant Friechichs Levy, CFL = E) et celui calculé avec le critére de

D At

diffusion ( Diff = A;z ), afin de garder la validité¢ des résultats. Le pas de temps chimique

(dt
Fraigneau 1996 [3]). Le pas de temps de transport pris pour le calcul (dt

) est fixé par I’utilisateur (pour le module chimique QSSA il ne peut excéder 30s

chimique

) est alors

transport

ajusté de fagon a répondre a :

dt = k.dt < At

transport % chimique

ke N

transportMAX
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La résolution a chaque itération temporelle (pour passer de la solution C" au temps t" a la

. +1 +1 \ ’ .
solution C""" au temps t") s’opére donc en deux étapes. Un premier sous-pas de temps est
1

n+—
effectué en ne tenant compte que des termes du transport (¢" — ¢ 2, cf. Equation 11 (a)),
ensuite un deuxiéme sous-pas de temps corrige la valeur obtenue avec le terme li¢ a

1
I’influence de la chimie (¢ 2 — ¢""', cf. Equation 11 (b)).

ac,

at = FAdVection (Cz ) + FDiﬁusivnTurbulente (Cz ) = F;ransport (Cl ) (a)
aC,
a_l‘l:FLhimie(ClaCZ’CS""’Cﬂ) (b)

Equation 11

Ce qui permet a chaque intégration une résolution suivant le schéma reporté sur la Figure 10.

dt =kdi C

tran sport chimie
e

L

Sous pas de temps transport

n
C

dt transport
¥

n+l/2
C

m=1k

Sous pas de temps chimie

n+1/2+m-1
C

dt himie

: n+1/2+m
C

n+1 n+1/72+k
C - C

)

Figure 10 : Intégration en temps. Méthode des pas fractionnaires
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[I.2. Résolution du transport par TRANSCHIM

[I.2.1. Le schéma en espace

La résolution de I’équation de transport d’une espéce se fait grace a un schéma centré
d’ordre deux en espace, avec une méthode de différences finies, sur un maillage régulier et
structuré. Les concentrations et les coefficients de diffusion sont exprimés au milieu des
mailles, alors que les composantes de la vitesse sont positionnées au centre des faces comme
indiquées sur la Figure 11.

Wk

Rl RA S| Vi)
Diii,j. k)

Ly

Figure 11 : Structure d’une maille de calcul

Une bonne précision est assurée du fait de 1’ordre deux du schéma. Toutefois, les schémas du
second ordre ont tendance a engendrer des oscillations numériques dans certaines
configurations (marche, saut brutal...), il est donc intéressant de repasser au premier ordre
uniquement au voisinage de ces discontinuités, c’est a dire d’augmenter localement la
dissipation numérique (cf. Figure 12).

Solution exacte erreur de dissipation erreur de dispersior
Figure 12 : Effets de la dissipation et de la dispersion numérique

Cette dispersion numérique souvent présente avec I’introduction de créneaux d’émission est
lissée par des limiteurs de pentes de types Yee-Roe-Davis (Yee et al. 1989 [105]). Ce schéma
est une variante du schéma TVD de Harten (Hadjadj et al. 2000 [108]), ou le flux numérique
d’une fonction f s’exprime de la fagon suivante :

f_/+1/2 :%[fm + £, +q)j+l/2]

avec q)_/+1/2 = _‘P(aj-#l/z )(A_/+1/2 - Qj+1/2 )
ou  est la fonction de Harten, Q une fonction limiteur, et a et A valent :
)
a= l
ou

jHl2 =

A



Chapitre 2 22

La fonction limiteur s’écrit sous la forme :
0./, =min mOd(Aj+1/2 A ),)+min mOd(Aj+1/2 A L)AL,

avec A, =U,-U, et A,;,=U,,-U,

a Si |b| < |a|
b Si |a| < |b|
0 si  ab<0
et la fonction de Harten s’exprime comme suit :
|a| Si |a| > &
W(a)=1a’+¢°
2¢e
Le schéma de Yee-Roe-Davis est dit symétrique car, a la différence du schéma TVD de
Harten, le terme j+1» ne dépend pas du signe de aj+i». Il a été fait le choix de ce limiteur car

il est conseillé pour la résolution des équations de la mécanique des fluides (Hadjad;j et al.
2000 [108], Leroux 1997 [6]).

minmod(a,b) =

Si ab>0{

Si |a|£€

[1.2.2. Raffinement

Pour augmenter la précision, sans trop surcharger les calculs (ce qui occasionnerait un
temps de restitution trop grand), un raffinement local est envisageable grace a une technique
de décomposition de domaine. Cette partie a été développée par T. Rajaona (2000 [9]).

I1 faut savoir qu’il existe plusieurs techniques de raffinement local. Certaines sont
adaptatives (c’est a dire que le raffinement se place sur les zones ou un critére de précision
n’est pas rempli), d’autres appliquent un raffinement sur des zones fixes (dans notre cas
autour des zones d’émission). Par exemple, la zooming technique est une méthode de
raffinement locale fixe (Berkvens et al. 1991, [16]) et consiste en un mélange d’interpolation
en certains points et de calcul en d’autres. Le local rectangular refinement est une méthode
adaptative (Bennett et al. 1998, [15]), elle a été appliquée a des calculs de flammes et consiste
a faire des raffinements progressifs (les sauts entre un raffinement d’ordre un et trois ne sont
pas possibles). Les deux méthodes de raffinement les plus utilisées en pollution
atmosphérique, sont : la méthode d’emboitement [74] de domaines et la méthode dite de
décomposition de domaine. La premieére méthode aussi appelée ‘nesting technique’
(to nest= encastrer) consiste a emboiter une grille plus fine sur une grille grossiére de fagon a
améliorer localement la précision (cf. Figure 13).

____________

Figure 13 : Nesting technique

Dans cette technique, initialement développée pour des simulations de météorologie (Jones
1977 [53], Skamarock et al. 1989 [86]), les points du domaine grossier sont calculés deux
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fois. Une premicre fois par la résolution sur les mailles grossiéres, puis une seconde fois sur la
grille de raffinement. Deux modes de communication entre les deux grilles sont possibles. Le
‘one-way’ (cf. Figure 14) qui utilise les données de la grille grossicre pour initialiser la grille
raffinée (fléches droites bleues sur la figure). Cette méthode considére que les phénomenes de
grandes échelles (calculés sur la grille grossi¢re) influencent les phénomenes de petites
échelles (mieux calculés sur la grille raffinée). Comme il n’y a pas de retour grille fine —
grille grossiére, il est sous-entendu que les phénomenes de petites échelles n’influencent pas
ceux des grandes échelles. C’est ce dernier point qui fait la différence avec le deuxieéme mode
de communication appelé le ‘two-way’ (cf. Figure 14) qui, comme dans le premier cas, utilise
les données grossieres pour initialiser la grille raffinée (fleches droites bleues sur la figure),
mais en plus, en fin de calcul, adapte des données grossieres en fonction du calcul raffiné
(fleches courbes rouges).

Figure 14 : One-way (en bleu) et two-way (en bleu + en rouge)

La deuxieme technique également trés répandue est celle de décomposition de domaine, c’est
a dire que cette fois le domaine entier de calcul est séparé en plusieurs domaines distincts
comportant des tailles de mailles différentes (exemple avec deux domaines sur la Figure 15),
seules restent a gérer les communications aux fronticres.

Figure 15 : Technique de décomposition de domaine

Le principal avantage de la décomposition de domaine par rapport a la technique
d’emboitement réside dans le fait que les points du domaine raffiné ne sont calculés qu’une
seule fois, alors qu’en cas d’emboitement de domaines ils sont calculés deux fois. La
technique de décomposition de domaine entraine donc moins de calcul. Nous utilisons dans
TRANSCHIM une décomposition de domaine sans recouvrement et avec un algorithme de
type Adaptiv Dirichlet Neumann (ADN) pour la gestion des frontieres (Carlenzoli et
Quarteroni 1995, [22][21]). Le principe de I’ADN est d’imposer une condition de Dirichlet
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(concentrations fixées) aux interfaces des sous domaines ou I’écoulement entre, et d’imposer
une condition de Neumann (condition sur les gradients de concentration) aux interfaces des
sous domaines d’ou 1’écoulement sort (cf. Figure 16). Les détails de cet algorithme et de la
gestion des frontieres figurent dans la thése de T. Rajaona (2000), [9].

Ll Ienmann

- - [

SN 7\
vent >

Figure 16 : Conditions aux frontieéres des deux domaines

lll. Modélisation de la chimie par TRANSCHIM

Comme nous 1’avons évoqué précédemment, la chimie atmosphérique comporte de
nombreuses especes et réactions, ce qui implique un temps de calcul important.

[11.1. Les solveurs

Dans la version originale de TRANSCHIM, le solveur QSSA était utilisé. Si les
résultats obtenus étaient satisfaisants en terme de précision, le temps de restitution des
résultats était trop important pour les applications que nous avions a réaliser. Nous avons donc
analysé les potentialités d’autres schémas existants de fagon a accélérer les temps de calcul.
Les principaux résultats sont présentés dans cette section.

[11.1.1. Equations de la chimie atmosphérique

La résolution du terme chimique des équations de transport obéit a un jeu
d’équations différentielles ordinaires (ODEs) s’écrivant sous la forme :

CZZ_(tj:R(Cnt)_Li(Ci’t)*Ci

Equation 12

ou P; est la matrice de production des especes chimiques, et L; est le vecteur de disparition des
especes. Pour résoudre correctement un tel systeme, il faut tenir compte des temps
caractéristiques de chaque espece chimique. Or, comme stipulé précédemment, ces temps sont
trés différents (par exemple les radicaux peroxydes ont besoin d’un temps d’intégration de
I’ordre de la milliseconde, alors que 1’0zone a besoin d’une dizaine de secondes). Il n’est pas
possible avec les machines de calcul actuelles de considérer le plus petit temps de réaction. Il
faut donc utiliser des « solveurs » chimiques adaptés, qui enlévent des calculs les especes
ayant un pas de temps caractéristique trop petit, en les considérant par exemple a 1’état
quasi-stationnaire.

On trouve dans la littérature plusieurs schémas. Par exemple, le solveur QSSA (Quasi Steady
State Approximation) qui a été longtemps utilisé en pollution atmosphérique, est a la fois
simple d’implémentation et a une précision tout a fait acceptable. Son seul défaut est
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d’entrainer des temps de calcul plus longs que des schémas comme Twostep. LSODE est un
solveur bas¢ sur la méthode de Gear, il a une précision extréme et sert souvent de référence
pour valider des schémas chimiques plus simples, mais cette précision se paye au prix d’un
temps de restitution important (Fraigneau 1996, [3]). Twostep ou des schémas de type
implicite comme celui de Rosenbrock ont une précision du méme ordre que QSSA (parfois
meilleurs pour Rosenbrock) et des temps de calcul relativement courts. Rosenbrock, plus
complexe mathématiquement, reste plus compliqué a implanter dans un programme, alors que
Twostep est simple d’implémentation. Nous présenterons dans cette partie les schémas QSSA,
Rosenbrock et Twostep afin de donner un apercu des solveurs les plus utilisés dans les codes
de transport Eulérien.

l1.1.2. QSSA

Comme cela a été indiqué précédemment, la version initiale d¢ TRANSCHIM
utilisait le solveur chimique QSSA (Fraigneau 1996, [3]). Ce solveur s’appuie sur une
comparaison du pas de temps de calcul par rapport a un temps caractéristique T, c’est a dire
que la méthode d’intégration de 1’équation pour I’espéce i dépend de son temps
caractéristique d’évolution T; qui est défini par :

- si le temps caractéristique est suffisamment petit devant le temps d’intégration, alors
I’espece chimique est considérée comme quasi-stationnaire, donc :

£>10 le’H—l — Eﬂ XT[-”
T.

1

- si P; et L; sont supposés constants sur At, alors 1’équation est résolue de fagon
analytique :

00110 € =B x el ()~ P xr,-")xexp(‘ Af}
T, v

1 1

- si le temps d’intégration est suffisamment petit devant le temps caractéristique, alors
une résolution explicite de type Euler est appliquée :

cr
Aol ¢ =c +At><(PI.” ——;j
T.

1

T.

l

- pour améliorer la précision, Odman et al. (1991) [71], suggeérent une résolution
supplémentaire en fonction du schéma hybride de Young et Boris (1977) [106] :

At C'x\27" —At)+2XP" XAt X1/

0.01(—¢0.085 crt == ( : ) : :
7 2x1! + At

Cette méthode est satisfaisante en précision de calcul, par contre elle nécessite un temps de

calcul long. En effet, c’est ’utilisateur qui fixe le pas de temps, QSSA étant non conservatif,

il introduit des erreurs sur les résultats des équations différentielles raides lorsque le pas de
temps est trop grand (>50s Hertel et al. 1993 [46]), c’est pourquoi il est déconseillé de prendre
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des pas de temps supérieur a 30 secondes. Fraigneau (1996 [3]) conseille une valeur de 10
secondes, ce qui demande, pour une simulation d’une heure, 360 boucles d’intégration...

111.1.3. Méthode de Rosenbrock

La méthode de Rosenbrock est une méthode de résolution numérique (Rosenbrock
1963, [77]), pouvant s’appliquer au cas de la chimie atmosphérique (Sandu et al. 1997, [78]).
Pour une espece, I’équation autonome s’écrit :

C"™'=C"+k k=txW(C")+Tx Axk

ou A représente la matrice Jacobienne W’'(C"), on obtient donc un systéme linéaire défini par

le vecteur d’incrément k. Rosenbrock propose de généraliser cette approche en implicite de
facon a gagner un ordre de consistance (schéma stable et convergent [109]) plus grand. Ce qui
se généralise pour toutes les especes a :

; i-1 n
c! =C"+Zbiki k; :TW(CA+za@/k./j+fx’4xz7/?/k-/
J=1 J=1

i=1

Nous présentons ici la méthode de Rosenbrock2 (Verwer et al. 1996 [98] et [99], Spee et al.
1998 [88]), c’est a dire avec i=1,2, seule méthode de Rosenbrock qui dans le cas linéaire
permet d’assurer des concentrations positives. Elle s’écrit sous la forme :

c =" +%kl +%k2

k, =W (C")+ ytdk,
ky =W (C" +1k,)* 2ytdk, + ytdk,

avec 7=1+/\5

Des informations supplémentaires sur les méthodes de Rosenbrock figurent dans les
publications de Verwer et al. (1997 [100], 1998 [101]) et Voss et al. (2001) [102], ainsi que la
comparaison des performances de chaque méthode.

[11.1.4. Schéma chimique Twostep

D'autres auteurs (Verwer 1994 [96], Verwer et simpson1995 [97], Spee 1995 [87],
Vautard et al. 2001 [95]) conseillent la méthode Twostep pour sa simplicité d’implémentation
au sein d’un programme. Des détails sur le schéma figurent dans les publications de Verwer et
al. (1998 [101]), Verwer (1994 [96]), Verwer et Simpson (1995 [97]) ainsi que dans celle de
Van Loon (1997) [94]. Twostep est un schéma explicite (car résolu avec une méthode de type
Gauss Seidel), il est dit a deux pas, car il prend en compte les valeurs des concentrations aux
deux pas de temps précédents. Il s’écrit sous la forme :

Cn+1 — Yn + W.f(tnﬂ,CnH)
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avece
T:tn+1 _tn
K+l At +Ar
T K+2 Al +2A

=" At

_tn+1_tn At
. (+1)xc"-c™
Y= 2
K°+2K

On applique donc la technique de Gauss Seidel sur le systtme C"*' = F(C"*') qui devient :
(Id + WL(ZM—I , Cn+l ))X Cn+l — Yn + WP(ZHH , Cn+l)

ou L est la matrice de disparition des especes et P est le vecteur de la production des especes.
La matrice L étant diagonale, le schéma de Gauss Seidel est simplifié, puisque les termes
extra diagonaux disparaissent du schéma.

Verwer (1994 [96]) propose une résolution de Gauss Seidel avec un nombre
d’itérations variables (test de convergence), afin d’assurer une erreur de calcul faible pour un
pas de temps acceptable. Dans la publication de Verwer et Simpson (1995 [97]), cette
technique est comparée au cas ou la résolution est réalisée avec un nombre fixé d’itérations de
Gauss Seidel. Cela permet de connaitre le nombre d’itérations nécessaires pour s’affranchir du
test de convergence. Il s’aveére que pour le cas test qu’ils ont choisi, en dessous de trois
itérations le critére de convergence est parfois rejeté, alors qu’avec un nombre d’itérations
supérieur, le critére de convergence est systématiquement accepté. Il est a noter que lorsque le
nombre d’itérations de Gauss Seidel vaut cing, les résultats concordent avec ceux calculés par
la méthode QSSA. Il est donc possible de s’affranchir du critére de convergence de la
résolution par une méthode de Gauss Seidel en fixant le nombre d’itérations supérieur a trois.

Nous allons comparer ici deux versions du solveur Twostep, une avec un pas de temps
d’incrémentation fixe et ’autre avec le pas de temps calculé a chaque itération (formules
présentées précédemment).

I11.1.4.1. Méthode de résolution de Gauss Seidel a pas de temps constant

Dans une version avec un pas de temps constant, Verwer et al. (1998 [101]), simplifient
les formules précédentes, et donnent :

n+l _ yn z X n+l :i n_l n—1 z X n+l
c =y +3rf(C ) L€' =5C +3rf( )

-1
= (fc:" Loy 2ap(cem )jx([d +2afem )j
3703 3 3

C’est cette version que nous utilisons maintenant dans TRANSCHIM.
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I11.1.4.2. Méthode de résolution de Gauss Seidel a pas de temps variable

Verwer et al. (1995 [97]) présentent une méthode pour calculer un nouveau pas de
temps adapté a chaque incrémentation temporelle de la partie chimique. Cette méthode
s’appuie sur un calcul d’erreur E : si ’erreur est acceptée, alors le nouveau pas de temps est
calculg, sinon, la boucle de convergence est recommencée. Présentons brievement la méthode
de calcul du pas de temps. Le calcul de Ierreur locale E™' est basée sur I’erreur relative (rtol)
et I’erreur absolue (atol).

/Wk”) k=1,..nesp

HEI’H-I :manEI’H-l
w

W, = atol + rtol - ‘C,f

E" =2 (ke + (14 x)C" +C)
K+1

<1.0, alors la nouvelle valeur de concentration est acceptee, et le nouveau pas de

Vs

On remarque que D’erreur locale est estimée avec les concentrations aux deux pas de temps
précédents, ceci n’est donc pas applicable au premier pas de calcul. Pour celui-ci, on utilise
donc la formule suivante :

Si HEI

temps est calculé :

Coow = max(O.S,min(2.0,0.8/ £

r= min(Wk0 /‘fk (fo’yol)

Verwer et al. (1996) [98] ont comparé Twostep a deux autres solveurs : VODE (Brown et al.
1989 [20]) et QSSA, ils en concluent que Twostep est plus avantageux en temps de calcul

pour une précision comparable. Van Loon (1997 [94]) conclut la méme chose en comparant
Twostep et QSSA.

[11.1.5. Comparaison entre Twostep a pas de temps variable et QSSA

Verwer (1994 [96]) a publié les résultats d’une simulation utilisant Twostep avec un
modele de réacteur chimique relativement simple comportant vingt especes pour vingt cing
réactions. Nous reproduirons ici ce cas a la fois pour valider I'insertion de la méthode
Twostep dans notre code de calcul (validation), et pour comparer la résolution avec Twostep a
pas de temps variable et QSSA (comparaison avec QSSA).

Description de la simulation

Le Tableau 4 contient le mécanisme chimique. Les constantes de réaction, notées ry,
sont en min” pour les réactions d’ordre 1 et en ppm™.min"' pour celles du second ordre.
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numéro réaction Ik

01 [NO2 —  NO+O03P 0.350

02 |NO+O03 —  NO2 0.266.10""
03 |HO2+NO —  NO2+OH 0.120.10"
04 |HCHO - 2HO2 + CO 0.860.10%
05 |HCHO — CO 0.820.10%
06 |HCHO +OH - HO2 + CO 0.150.10"%
07 |ALD —  MEO2+HO2+CO [0.130.10%
08 |ALD+OH — C203 0.240.10"
09 [C203+NO —  NO2+MEO2 +CO2 [0.165.10™
10 |[C203 +NO2 —  PAN 0.900.107"
11 PAN - C203 + NO2 0.220.10™"
12 |MMEO2 +NO — CH30 +NO2 0.120.10
13 CH30 - HCHO + HO2 0.188.10™"
14 |NO2+OH - HNO3 0.163.10%
15 |03P — 03 0.480.107"7
16 |03 —  0ID 0.350.10%
17 |03 — 03P 0.175.10""
18 |O1D —  20H 0.100.10"%°
19 |0OID — 03P 0.444.10""7
20 |SO2+OH —  SO4+HO2 0.124.107
21 NO3 —  NO 0.210.10™"
22 |NO3 —  NO2+03P 0.578.10™"
23 |NO2+03 —  NO3 0.474.10™
24  |NO3 +NO2 —  N205 0.178.107
25  |N205 —  NO3+NO2 0.312.10™"

Tableau 4 : Mécanisme chimique utilisé

Le Tableau 5 donne les taux de réaction (en ppm.min™), la production des espéces chimiques
(en ppm.min'l) et leur disparition (en min").

Taux de réaction

production

disparition

Vi=ny Py =v2 + v3 + v9 +vll +vI2|L1 =rl + r10yl1l + rl4y6 + r23y4 +
+v22+ v25 124y19

Va=1y2y4 P2 =vi+v21 L2 =12y4 + r3y5 + 19yl 1 +rl12y10

V3 =13y5y2 P3=vl +vl7+v19+v22 L3=rl5

V4 =r4y7 P4=vl5 L4 =r2y2 +r16 +rl7 +1r23yl

V5 =r15y7 P5=v4+v4+v6+v7+vI13+v20|L5=13y2

V6 =16y7y6 P6=v3 +v18 +vI8& L6 =r6y7 + r8y9 +rl4yl +120y17

V7=r17y9 P7=vl3 L7 =14+ 15+ r6y6

V8 =18y9%y6 P8 =v4+v5+v6 +v7 L8=0.0

V9 =19ylly2 P9=0.0 L9 =17 + 18y6

V10=rl0yllyl | P10=v7+v9 L10=rl12y2

V11 =rllyl3 P11 =v8+vll L11 =19y2 +r10yl

V12 =rl2yl10y2 | P12=v9 L12=0.0

V13 =rl3yl4 P13 =vl0 L13=rll

V14 =rl4yly6 P14 =vI2 L14=rl3

V15 =rl5y3 P15 =vl4 L15=0.0
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V16 =rl6y4 P16=v16 L16=r18 +rl9

V17 =rl7y4 P17=0.0 L17 =r20y6

V18 =rl8yl6 P18 =v20 L18=0.0

V19 =r19y16 P19=v23 +v25 L19 =121 + 122 + 124yl
V20 =r20y17y6 | P20 =v24 120 =125

V21 =r21y19

V22 =122y19

V23 =r23yly4

V24 = 124y19y1

V25 =125y20

Tableau 5 : Taux de réaction, production et disparition des espéces

Le Tableau 6 contient les concentrations initiales (en ppm) de certaines especes, les autres
(NOz, O3P, HOz, OH, MEOz, C205, CcoO 2, PAN, CH30, HNO3, O 1D SO4, NO; et N205) sont

initialisées a zéro.

Validation

especes | Concentrations ambiantes en
ppm
NO 0.2
03 0.04
HCHO 0.1
CO 0.3
ALD 0.01
SO2 0.007

Tableau 6 : Concentrations initiales

Verwer a calculé 1’évolution des concentrations avec Twostep a pas de temps variable
et un nombre d’itérations de Gauss Seidel variable, alors que nous utiliserons, pour le méme
cas, Twostep a pas de temps variable mais avec un nombre d’itérations fixé. Nous choisissons
de faire cinq itérations pour deux raisons, cela nous permettra de comparer les résultats
directement a ceux obtenus avec QSSA, et parce que c’est le nombre moyen d’itérations

utilisé par Verwer pour cette simulation.
Les deux tableaux suivants présentent les résultats que nous obtenons (

4°™ colonne) et

ceux obtenus par Verwer (3™ colonne) qui serviront ici de référence, au bout d’une minute
(cf. Tableau 7) et de soixante minutes (cf. Tableau 8).

N° | especes | Concentrations de référence | Concentrations trouvées Ecart relatif (%)
Avec TRANSCHIM

01 NO, [3.733.10% 3.714.10% 0.4827

02 NO [0.1625 0.1627 0.1223

03 03P [2.734.10% 2.721.10°% 0.4629

04 0; [3.299.10™ 3.428.10% 3.9124

05 HO, [3.115.10" 3.190.10" 2.4064

06 OH [2.653.10" 2.661.10°" 0.2813

07 | HCHO [9.942.10 9.947.10™ 5.4446.10
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08 CO ]0.3006 0.3006 1.9766.10
09 | ALD [9.927.10% 9.933.10% 6.4835.10
10 | MEO, |2.953.10% 2.961.10% 0.2846
11 | C0; [2.099.10% 2.100.10% 3.3120.10
12 CO, [6.571.10% 6.099.10°% 7.1784
13 | PAN [5.974.10°° 5.308.10 11.1431
14 | CH;0 |2.786.10% 2.768.10°% 0.6189
15 | HNO; [1.396.10™ 1.225.10°% 12.2046
16 O;pp 12.600.107 2.702.107® 3.9113
17 SO, 16.997.10% 6.997.10°% 3.2687.10%
18 SO; [2.603.10% 2.373.10% 8.7885
19 | NO; [3.817.10" 3.677.10"" 3.6515
20 | N,Os [7.245.10°° 6.811.10 5.9870

Tableau 7 : Comparaison des concentrations des especes données par Verwer (3°™ colonne)
et par TRANSCHIM (4°™ colonne) au bout d’une minute

N° | espéces | Concentrations de référence | Concentrations trouvées | Ecart relatif (%)
Avec TRANSCHIM

01 NO, [5.646.10" 4.786.10°" 15.2347
02 NO [0.1342 0.1436 6.9408
03 03P |4.140.107% 3.499.10" 15.4604
04 0; [5.523.10% 4.370.10% 20.8706
05 HO, [2.029.10" 2.347.10°" 16.2358
06 OH |[1.465.10" 1.888.10°" 28.9339
07 | HCHO |7.784.10 8.041.10 3.2978
08 CO ]0.3245 0.3218 0.8332
09 | ALD [7.494.10% 7.672.10°% 2.3768
10 | MEO2 [1.622.10% 2.019.10% 24.5097
11 | C0; [1.136.10% 1.401.10 23.3698
12 CO, [2.230.10% 2.102.10% 5.7556
13 | PAN [2.087.10™ 1.996.10°" 43523
14 | CH;0 |1.397.10% 1.888.10°% 35.1733
15 | HNO; |8.965.10% 7.616.10% 15.0506
16 O;pp |4.353.10T 3.406.10"8 21.7539
17 SO, |6.899.10% 6.907.10°% 0.1160
18 SO, |1.008.10™ 9.277.10°% 7.9452
19 | NO; [1.772.107 9.468.107 46.5727
20 | N,Os |5.683.10% 2.498.10™% 56.0518

Tableau 8 : Comparaison des concentrations des especes données par Verwer (3°™ colonne)
et par TRANSCHIM (4°™ colonne) au bout de 60 minutes

Pour une minute, les résultats obtenus sont proches de ceux de Verwer. On constate
que I’écart relatif reste petit, et avoisine les 10% d’erreur dans le pire des cas. Par contre, les
¢carts augmentent au cours de la simulation, au bout de soixante minutes, ils avoisinent les
56% pour certaines especes minoritaires. Ceci s’explique aisément par I’amplification des
erreurs initiales, mais aussi par le fait que ces écarts relatifs sont calculés a partir de petites
valeurs, ce qui signifie que 1’écart absolu sur les concentrations estimées par les deux
simulations reste assez faible en comparaison des écarts absolus sur des espéces majoritaires.
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Les écarts s’amplifient également au cours du calcul, car notre nombre d’itérations de Gauss
Seidel est resté constant (5 itérations) alors que leur modéle a un nombre d’itérations variable.
Or, d’aprés les auteurs, quatorze itérations peuvent étre nécessaires en fin de simulation pour
pouvoir assurer la convergence.

Comparaison de la méthode Twostep a pas de temps variable avec QSSA

Comparons maintenant les résultats obtenus avec le solveur Twostep avec ceux
obtenus avec QSSA (pas de temps fixe a 20 secondes) pour la méme simulation (réacteur
chimique). Le solveur Twostep a été utilisé avec 1 ou 5 itérations de Gauss Seidel (résultats
précédents). La Figure 17 représente les écarts relatifs obtenus aprés une minute et apres
soixante minutes de simulation. Les especes sont numérotées en correspondance avec les
tableaux précédents (cf. Tableau 7 ou Tableau 8)

100.0 - 2l 100.0 T o
5 iterations A f 5 iterations

== 1 iteration il 0.0 #——x 1 iteration .

B0.0 o QSSA [ F [ oo QSS8A

80.0 ho |/ i 80.0
? [ {1 | / | { @
400 | | | \ 400 o | [ I 4

oo A/ 1/ ! i 20T S AN

A
O i’
10.0
especes

(a) (b)

Figure 17 : Ecarts relatifs aux résultats de Verwer de la concentration des espéces obtenue
avec les solveurs Twostep et QSSA au bout d’une minute (a) et de soixante minutes de
simulation (b).

0.0 L i = N4
; 100

especes

On constate que la solution calculée avec le solveur QSSA a un écart relatif élevé au début
(une minute de simulation), mais que sa précision rejoint celle obtenue avec Twostep (5
itérations de Gauss Seidel) pour soixante minutes de simulation. Avec seulement une itération
de Gauss Seidel, Twostep perd de la précision sur des calculs longs. On en conclut que
Twostep avec cinq itérations a une précision équivalente a QSSA sur de longues périodes
avec une meilleure précision en début de calcul.

Rappelons que nous nous sommes intéressés a un éventuel changement de solveur chimique,
non pas a cause d’un manque de précision, mais pour gagner en temps de restitution des
résultats. La comparaison des durées CPU des différentes simulations est faite sur la Figure
18.
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o QSSA
5 iterations
0.8 - »—x 1iteration

0.6 4 ! 107

temps cumule
)

= 1 iteration
5 iterations
= QSSA

0.4 ‘ 7 1 10 1

02t /.-‘J | 10

0.0 ¢ e > . G L i
0.0 20.0 40.0 60.0 20.0 1 10 100

temps de simulation tps+1

(a) (b)

Figure 18 : (a) Evolution du temps CPU cumulé et (b) évolution du pas de temps chimique.
Les différents temps sont représentés en minutes.

La Figure 18 (b) est tracée avec une échelle log-log et en fonction du temps, de fagon a
reproduire une figure de la publication de Verwer (1994 [96]). Elle montre 1’avantage de
Twostep sur QSSA. En effet, le pas de temps de QSSA est constant et fixé a 20 secondes,
alors que le pas de temps de Twostep ne cesse de croitre (aprés soixante minutes de
simulation le pas de temps approche les 14 minutes), que ce soit pour une ou cinq itérations
de Gauss Seidel. Cependant, la Figure 18 (a) qui montre le temps de restitution des résultats
en fonction du temps de simulation tempere ce résultat. On constate, en effet, que Twostep est
plus avantageux qu’a partir d’un certain temps de simulation (40 a 50 minutes). Ceci est dii au
fait qu’au départ les pas de temps calculés par la méthode sont plus petits que celui imposé
pour la résolution par QSSA. On note également, que le temps de calcul est plus long pour
une résolution avec une itération de Gauss Seidel que pour cinq itérations, ce qui s’explique
par la notion de convergence. Pour une itération, le test de convergence est souvent négatif ce
qui oblige a recalculer les concentrations pour obtenir une meilleure convergence. Ceci
n’arrive pas lorsqu’il y a cinq itérations, le calcul étant suffisamment précis. Verwer montre
qu’a partir de trois itérations, la précision est suffisante pour étre acceptée par le critere de
convergence. Le nombre minimum d’itérations a faire pour cette simulation est par
conséquent de trois.

Pour conclure cette partie, nous noterons que Twostep, étant caractérisé par des pas de temps
plus petits au début des simulations, a une meilleure précision que QSSA pour ces instants,
mais son pas de temps augmente trés vite, ce qui fait que pour des simulations longues,
Twostep est le plus rapide et perd un peu en précision (cf. Figure 17 (b)).

[11.1.6. Comparaison entre Twostep a pas de temps fixe et QSSA

Dans la partie précédente le pas de temps est variable et optimisé au cours du calcul.
Maintenant, nous allons utiliser la méthode Twostep avec un pas de temps fixe, de facon a
imposer des pas de temps plus grands et réduire encore le temps de calcul. La valeur de ce pas
de temps va donc avoir une influence sur la précision des résultats. C’est pourquoi, avant de
comparer les deux schémas (Twostep a pas de temps fixe et QSSA), nous analysons
I’influence du pas de temps sur les résultats (en relation avec le nombre d’itérations de Gauss
Seidel). Pour cela, nous reprenons le méme cas test que précédemment.
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Influence du pas de temps et du nombre d’itérations de Gauss Seidel sur la méthode
Twostep a pas de temps fixe

Sur la Figure 19 (a et b) sont reportées les concentrations des especes pour des
simulations faites avec un pas de temps de 30s et 1 ou 2 itérations de Gauss Seidel, et des
simulations faites avec un pas de temps de 60s et 2 ou 3 itérations de Gauss Seidel. Cette
figure présente également les valeurs publiées par Verwer (cf. Tableau 4). Nous les prendrons
comme référence (elles sont notées solution sur la Figure 19 a et b). Sur la Figure 19 (c et d)
les écarts relatifs par rapport a la solution de Verwer sont tracés. On constate que le nombre
d’itérations de Gauss Seidel a de I'importance. En effet, pour les espéces majoritaires
(NO,=1, NO=2, Os=4, HCHO=7 et CO=8) on remarque de forts écarts aprés 1 minute de
calcul, excepté pour le cas dtch=30s avec 3 itérations de Gauss Seidel. Apres 60 minutes de
simulation, les résultats des deux calculs avec un pas de temps de 60 secondes sont
semblables. Par contre, pour les simulations avec un pas de temps de 30 secondes, 1’influence
du nombre d’itérations est nettement visible.
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Figure 19 : Concentrations et écarts relatifs au bout d’une et soixante minutes avec Twostep a
pas de temps fixe et comparées aux valeurs de Verwer.
La légende est identique pour les quatre planches.
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Comparaison de Twostep a pas de temps fixe avec QSSA

Comparons maintenant ces résultats avec ceux obtenus avec QSSA. La Figure 20
présente les écarts relatifs entre les résultats des simulations et la solution de Verwer prise
comme référence, pour les deux temps d’étude (une minute (a) et soixante minutes (b)), et, a
titre de comparaison, les résultats obtenus avec Twostep a pas de temps variable et 5 itérations
de Gauss Seidel. On constate que les concentrations obtenues avec Twostep a pas de temps
fixe présentent de grands écarts au départ, ce a quoi on pouvait s’attendre car le pas de temps
choisi est grand (60 secondes). Par contre, a la fin du calcul, les écarts relatifs restent
acceptables quelles que soient les méthodes.

100.0 80.0 -

< 2step dich variable et itetGS=5

QSSA dich=30 2step dtch=60s et iterGS=3
ch=30s
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S 2step dich=60s et iterGS-3 a6 o 2step dtch variable et iterGS=5
i B0.0 - i &
i o f
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Do L e=f o e e el 1 o | 00 - = " & |
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No des especes No des especes
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Figure 20 : Ecarts relatifs par rapport aux valeurs de Verwer prises comme références pour
une et soixante minutes

Si on s’intéresse au temps de calcul (cf. Figure 21), on remarque que la méthode a pas de
temps fixe est la plus rapide, du fait de son grand pas de temps (60 secondes). Sur une
simulation de I’ordre de soixante minutes, les courbes représentant la simulation a pas de
temps fixe et celle a pas de temps variable ne se rejoignent pas, ce qui indique que la méthode
a pas de temps fixe est la plus intéressante en terme de temps de calcul. En ce qui concerne la
précision, elles sont équivalentes a long terme, mais Twostep a pas de temps variable reste
bien entendu plus précise puisque que le pas de temps est adapté afin de minimiser les erreurs.
On remarque également, que Twostep a pas de temps fixe admet des pas de temps de calcul
grand, ce qui est tres intéressant pour réduire la durée des calculs.

De la méme fagon que précédemment, on remarque que QSSA est plus avantageux que
Twostep a pas de temps variables pour des simulations courtes (<40 minutes pour cette
simulation), mais pour des simulations plus longues ou en comparaison avec Twostep a pas de
temps fixe, QSSA restitue les résultats moins rapidement.
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Figure 21 : Comparaison du temps de calcul avec Twostep a pas de temps variable ou fixe et
QSSA

Au vu de ces résultats, nous choisissons d’utiliser Twostep a pas de temps fixe, car nous
remarquons sur la Figure 21 que la méthode de Twostep avec un pas de temps variable est
plus avantageuse en terme de temps de calcul uniquement pour des temps supérieurs a
environ 35 minutes. Cependant, nous utilisons une méthode d’intégration en temps a pas
fractionnaires (cf. paragraphe II.1), les pas de temps du transport majorent donc le temps
d’intégration chimique, or, ces pas de temps, a cause de la méthode numérique d’intégration
spatiale, n’atteignent jamais 35 minutes. La méthode de Twostep a pas de temps fixe semble
donc la plus avantageuse pour notre code de calcul. Cependant, pour des réacteurs chimiques,
c’est a dire sans résolution spatiale, Twostep avec un pas de temps variable sera plus
avantageux.

[11.1.7. Insertion dans un code avec transport

Les performances constatées des différents solveurs dans le cas d’un réacteur
chimique peuvent étre différentes dans le cas complet d’un code avec transport, c’est
pourquoi nous avons refait des tests sur la rapidité des méthodes lorsqu’elles sont utilisées
dans I’algorithme général de TRANSCHIM.

Description de la simulation

Nous utilisons, pour cette simulation, une chimie trés simplifiée équivalente a celle de
Odmann et Russel (1991) [71] comportant 9 especes et 9 réactions (cf. Tableau 9). Nous
avons apporté une légére modification a leur schéma au niveau de la réaction de photolyse de
O3, en regroupant la réaction réelle de photolyse de O; et la réaction rapide intermédiaire de
O(1d) :

O3thv—0,+0'
0'“+H,0—2 OH
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Réactions
HC + OH — 4RO, + 2HCHO
HCHO + hv — 2HO, + CO
RO, + NO - NO, + HCHO + HO,
NO + HO, — NO; + OH
NO, + hv — NO + O3
O3 + NO — NO, + 0O
O3 + hv — 2O0H
NO, + OH — HNOj
(6[0) + OH —> CO; + HO,

Tableau 9 : Mécanisme chimique utilisé

Ce cas test est similaire a celui étudié par Fraigneau (1996) [3] et par Rajaona (2000)
[9]. Une ligne source rectiligne représente une zone urbaine qui émet des polluants dans
I’atmosphere (cf. Figure 22). Les émissions sont injectées avec un profil Gaussien dans le
premier plan vertical de calcul. Le probléme a une symétrie parfaite suivant y, et il répond
donc a I’équation :

dc; o :
§+V-ch —div(V-Vc,)=W,

_htX
dc, exp| —— 2 20 si xe|x;;x
a_ZJ(xayaOat): fO P 2 X, =X, \/; [1’ 2]
2
0 i xeé[xl;xz]

u(x, y,t)
ol West le terme source chimique moyen de l’espéce considérée, V = 0 et
0
v (z,1)
V= 0 sont calculés avec le modele 1D de couche limite atmosphérique développé par
V. (z,1)

Fraigneau et basé sur les équations de Stull (1975 [91], 1988 [92]). La vitesse moyenne du
vent et les coefficients de diffusion sont calculés grace a la théorie des similitudes. Cette
derniére nécessite de connaitre I’évolution de 1’épaisseur de la couche limite atmosphérique et
des flux de chaleur au sol qui sont eux déterminés par le couplage des méthodes de Deardorff
(1978 [32] et [33]) et du modele intégral. La vitesse moyenne de référence du vent est de
Im.s™ & 10m de hauteur.

L’¢largissement de la source est tel que 6=3.3, x;=28500m et x,=43500m. La simulation
commence a 6h et finit a 18h de fagon a inclure les phénomenes de photochimie au lever et au
coucher du soleil. La concentration en H,O est fixée a 3.5%17 moléc./cm® et I’angle zénithal
varie au cours du temps, sachant que I’on se situe a 49° de latitude, 0° de longitude et que ’on
est le 200°™ jour de I’année soit le 19 juillet.
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Figure 22 : Configuration de la simulation pour 1’analyse de Twostep et QSSA dans un code

de chimie-transport

Les concentrations initiales et les flux d’émission figurent dans le Tableau 10. Les
especes n’y figurant pas ont une valeur a zéro.

Espéces Flux maximaux d’émission Valeurs initiales
(moléc.cm™) (moléc.cm™)

NO 8.240%12 4.270509
NO, 1.837°10
0; 4.834%11
HO, 1.790%07
CO 2.010%14 3.860%12
HCHO 2.010%11 1.947°10
HC 1.513%12 0.190%10
<RO,> 3.337°07

Tableau 10 : Concentrations initiales et flux maximaux d’émission

Pour plus de précision sur ce cas test, le lecteur pourra se reporter a 1I’Annexe 3.

Dans un premier temps, nous effectuons la simulation uniquement sur une heure
(de 6h a 7h du matin) afin de comparer les temps de calcul associés aux différents solveurs
chimique utilisés. Nous comparons, Twostep avec un pas de temps fixe (dtchimique=20s) et 3
itérations de Gauss Seidel (Twostepl) Twostep avec un pas de temps fixe (dtchimique=40s) et 3
itérations (Twostep2), et Twostep avec un pas de temps variable et 2 itérations (Twostep3)
avec QSSA qui servira par la suite de référence pour 1’évolution des concentrations. Nous
reprenons donc la simulation de T. Rajaona [9] faite avec QSSA et dtchimique=3s.

M¢éthodes | Temps de calcul
QSSA 1956 s

Twostepl |3045s

Twostep2 |1679 s

Twostep3 | 98836 s

Tableau 11 : Temps de restitution des résultats pour les différents solveurs chimiques




Chapitre 2 39

On remarque que la méthode Twostep a pas de temps fixe (40s Twostep2) est environ deux
fois plus rapide que 1’autre méthode Twostep a pas de temps fixe (20s Twostepl). La méthode
QSSA vient s’intercaler en terme de temps de calcul entre les deux méthodes de Twostep avec
un pas de temps fixe. On note également que la méthode a pas de temps variable est
extrémement longue. La méthode de Twostep avec un pas de temps de 40s est donc la plus
rapide. On constate qu’en comparaison avec les simulations en réacteur chimique Twostep a
pas de temps variable n’est plus du tout avantageux méme pour des calculs de plus de 40
minutes, comme c’était le cas en précédemment. La méthode d’intégration temporelle limite
les pas de temps chimique (cf. paragraphe I1.1) a des valeurs inférieures a 40 minutes ce qui
ne permet pas au pas de temps chimique d’atteindre des valeurs suffisamment grandes pour
réduire les temps de calcul.

Avec Twostep a pas de temps fixe ou QSSA les temps de calcul sont plus
raisonnables, puisque dt est fixé par I'utilisateur au début (cf. Tableau 11). Mais pour le
solveur QSSA il n’est pas conseillé¢ de prendre des valeurs supérieures a 30s (Fraigneau 1996,
[3]). Or, on remarque que Twostep devient avantageux, en terme de temps de restitution, pour
des pas de temps plus grand que 30s. Kessler et al. (1999 [55]) ont comparé plusieurs schémas
chimiques en terme de rapidité de calcul dans un code de chimie-transport, de la méme fagon
que nous, ils concluent que le schéma de Rosenbrock est le plus rapide, suivi de Twostep et
QSSA en fonction des cas.

Regardons alors I’influence du pas de temps chimique dans Twostep sur les résultats
de concentrations, pour le méme exemple que précédemment mais pris cette fois sur une
période de simulation plus grande (6h-18h). La Figure 23 présente les différents résultats
obtenus pour I’ozone a 11h du matin ce qui correspond au début de formation du panache en
sortie de ville. On constate qu’avec QSSA, la production d’ozone présente une oscillation a
son départ qui s’estompe par la suite.

concentration en ozone a 11H

1e+12
q Be+ll
=
(=]
W 4
E // II
= )
g Be+tl o :
o .
£
= |
@ |
b 1
£ 4o+l | QSSA dich=5s |
R 2step dtch=5s |
E 2step dtch=505\ /
2 & 2step dten=75s
& 2e+11 2step dich=dti2  ~

2step dtch=dt

20000 40000 60000 80000
distance en m

Figure 23 : Influence du pas de temps d’intégration de la chimie dtch dans Twostep sur la
concentration d’ozone. Le pas de temps de transport dt est calculé a chaque itération
temporelle en fonction de la vitesse du vent, il vaut environ 200s.
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On constate que QSSA et Twostep ne prédisent pas la production d’ozone en sortie de ville
exactement au méme endroit, avec Twostep elle est plus vers I’amont. Pour des pas de temps
grands (jusqu’a 100s environ), la production d’ozone reste relativement bien prédite par
rapport a la simulation avec QSSA. Si on prend un pas de temps trés grand (environ 200s),
alors la production d’ozone n’a pas encore commencé en aval de la ville alors que les autres
configurations (jusqu’a 50s) I’ont déja bien marquée. Elle a donc un départ plus tardif, ce qui
va décaler I’évolution journaliére de I’ozone. Il y a une sous-estimation de pic d’environ
1.10""" molécules.cm™ soit 4 ppb d’erreur. On constate donc que Twostep accepte des pas de
temps de calcul beaucoup plus grands que QSSA, sans perdre trop en précision de calcul, ce
qui permet un gain de temps de calcul considérable.

Le tableau suivant présente le temps de calcul mis pour chaque simulation de la Figure 23.

simulations Temps
QSSA dtch=5s 29062s ~ 8h
2step dtch=5s 50110s = 14h
2step dtch=50s 7342s = 2h
2step dtch=75s 6376s =~ 1h45
2step dtch=dt/2 6400s ~ 1h45
2step dtch=dt 4786s =~ 1h20

Dans le cas de I'implantation d’un solveur dans un code de transport-chime avec une méthode
d’intégration temporelle de type pas fractionnaire (qui limite le temps d’intégration chimique
a la taille d’un pas de temps de transport), il s’aveére que le solveur Twostep a pas de temps
fixe apparait comme le plus avantageux en terme de temps de calcul. Nous utiliserons donc
Twostep a pas de temps constant dans le chapitre suivant.

[11.2. Les mécanismes chimiques : MoCA et Melchior

La charge de calcul de la partie chimique d’un mode¢le de pollution atmosphérique
augmente en fonction du nombre d’especes et de réactions prises en compte. Le lecteur
comprendra alors aisément pourquoi il est important d’avoir un mécanisme chimique
comportant le moins d’especes possibles. Cependant ce mécanisme doit tout de méme
représenter correctement la chimie atmosphérique. Plusieurs mécanismes réduits existent, tel
que MoCA (62 especes et 121 réactions) (Aumont 1994 [1] et 1998 [13]), développé par le
Laboratoire Inter-universitaire des Systémes Atmosphériques, Carbon Bond IV (33 espéces et
81 réactions) (Gery et al. 1989 [42], Liang 2000 [61], Kuhn et al. [57]) ou Melchior (44
especes et 116 réactions [118]) (Beckman), développé par le Laboratoire de Météorologie
Dynamique.

Dans cette partie, nous comparerons les mécanismes chimiques MoCA2.10a
(62 especes et 121 réactions) et Melchior (44 especes et 116 réactions) dans le cas d’un
réacteur chimique homogeéne (cas 0D). En Annexe 1 figure une description détaillée des deux
mécanismes. Comme nous sommes dans un cas de réacteur chimique, le solveur Twostep a
pas de temps variable est utilisé. Nous comparons ces deux mécanismes car ce sont les deux
modules chimiques que nous avons utilisés pour réaliser les calculs correspondant & nos
objectifs, ’analyse de la parallélisation et 1’étude de scénarii de pollution. Afin de comparer
nos résultats a ceux fournis par d’autres modeles, nous préférons utiliser les mémes modules
chimiques, ainsi les différences observées entre les résultats ne peuvent pas venir des
différences entre les modules chimiques. Les résultats obtenus avec TRANSCHIM sont
d’abord comparés aux résultats obtenus par Millard-Moreto (2001, [8]) du LISA
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(Chapitre 3VIIL.2.2), c’est pourquoi nous utilisons le méme mécanisme chimique : MoCA.
Dans le Chapitre 4V, nous comparons nos résultats a ceux fournis par le modele Chimere,
donc nous avons pris le mécanisme chimique Melchior.

Le paragraphe suivant présente une comparaison en trois étapes de ces modules

chimiques :

- nous effectuons d’abord une simulation de nuit sans émission et sans dépot
(Verwer 1994, [96]), de fagon a éprouver la chimie sans réaction photochimique de
ces deux mécanismes (scénario 1), puis,

- nous effectuons une simulation avec un angle zénithal fixe, c’est a dire avec un
ensoleillement faible et constant, sans émission et sans dépot (Odmann et al.1991,
[71]) - scénario 2 -, et enfin,

- une dernic¢re simulation est faite avec 1’angle zénithal variable au cours du temps
avec émission et dépdt des espéces (Van Loon 1997, [94]) pour se rapprocher de
simulations réelles (scénario 3).

[11.2.1. Simulation avec une chimie de nuit -Scénario 1-

La premiére comparaison des résultats obtenus en utilisant les modeles chimiques
MoCA et Melchior est faite sur une simulation avec une chimie de nuit (angle zénithal fixe a
90°) et dure une heure. Nous avons pris les conditions du cas étudié¢ par Verwer, pour lequel il
n’y a ni émission ni dépdt des especes (Verwer 1994, [96]). La concentration en eau est de
2.5%15 moléc./em’. Verwer utilise un mécanisme de 20 espéces et 25 réactions. Le Tableau 12
rassemble les valeurs des concentrations initiales et au bout d’une heure (données de la
publication). Ces valeurs serviront de référence. Les espéces présentes dans les mécanismes
chimiques et pas dans le tableau sont initialisées a zéro.

Concentration initiale Concentration finale
(ppm) (ppm)

NO, 0.0 0.5646"-01
NO 0.2 0.1342

0; 0.04 0.5523F-02
HO, 0.0 0.2019%-06
OH 0.0 0.1465%-06
HCHO 0.1 0.7784%-01
CO 0.3 0.3245

SO, 0.007 0.6899"-02

Tableau 12 : Concentrations initiales et finales pour le scénario 1

La Figure 24 montre I’évolution des concentrations du monoxyde d’azote et de
I’ozone fournies par Melchior et MoCA. Les graphiques ne sont tracés que jusqu’a 200s
uniquement car la titration de 1’ozone par NO s’opére trés rapidement pour atteindre un
niveau d’équilibre chimique, du fait, a partir de 200s les résultats sont complétement
confondus. On constate que sur les premicres secondes de calcul les prédictions sont quasi
identiques.
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Figure 24 : Concentrations de NO et d’O; en fonction du temps pour le scénario 1 obtenues
par les mécanismes chimiques MoCA et Melchior

L’¢étude des écarts relatifs (cf. Figure 25) des concentrations fournies par les deux mécanismes
par rapport aux résultats de Verwer pour les especes principales, montre d’importants écarts
pour trois des especes. Ceux-ci ont déja ¢été expliqués dans la partie précédente
(cf. paragraphe III.1.5). Il est intéressant, tout de méme, de noter que Melchior et MoCA
atteignent le méme équilibre chimique en fin de simulation, et possedent les mémes écarts

relatifs.

0.8 -

0.6 -

ecart relatif

0.4 -

0.2 -

‘\\ / * “ MoCA
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®
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Figure 25 : Ecarts relatifs des résultats obtenus par MoCA et Melchior a ceux de Verwer pris
ici comme référence- scénariol-.

Le dernier graphique (cf. Figure 26) permet la comparaison des deux mécanismes par rapport
a I’évolution de leur pas de temps dans le solveur Twostep a pas de temps variables. Pour
cette simulation MoCA atteint le pas de temps maximum plus rapidement que Melchior.
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Figure 26 : Evolution du pas de temps chimique de MoCA et Melchior pour le scénariol.

[11.2.2. Simulation avec une chimie de jour et un angle zénithal 6 fixe -Scénario 2-

La seconde étude comparative consiste en une simulation sans dépdt ni émission
mais avec un angle zénithal constant (71.5°), ainsi la photochimie est activée. Pour ce cas,
nous avons pris les conditions données dans 1’étude de Odmann et al. (1991 [71]), pour
laquelle la simulation se déroule sur 24 heures, et la concentration en eau est constante
(2.5.10" moléc./cm’ ). De la méme facon que précédemment, le Tableau 13 rassemble les
concentrations initiales et finales données dans la publication de Odmann et al.

Concentrations initiales Concentrations finales
(moléc.cm™) (moléc.cm™)
CO 1.10" 8.76.10"
HC 2.5.10° 12.32.10°
HCHO 1.25.10" 1.68.10"
HO, 1.10° 6.49.10™
NO 2.5.10° 2.45.10°
NO, 2.5.10° 4.67.107
0; 5.10" 5.74.10"
OH 1.10° 2.70.10°
RO, 1.10° 1.54.10°

Tableau 13 : Concentrations initiales et finales pour le scénario 2

La Figure 27 montre la comparaison pour HCHO et Os. Les deux calculs sont trés proches
pour HCHO, mais un décalage existe sur Os, d’ailleurs le méme décalage existe sur NO. Ce
décalage est relativement petit et reste donc acceptable. Pour cette simulation, nous ne
regarderons pas les écarts relatifs par rapport aux résultats de Odmann et al. car son calcul est
réalis¢ avec des émissions dont nous n’avons pas tenu compte dans nos simulations. Cette
comparaison est donc impossible.
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Figure 27 : Evolution des concentrations de HCHO et O3 données par les mécanismes

chimiques MoCA et Melchior en fonction du temps pour le scénario 2.

L’évolution du pas de temps chimique (cf. Figure 28) reste trés proche pour les deux
mécanismes, Melchior semble 1égérement plus rapide car il atteint plus rapidement le pas de
temps maximum, mais parait moins stable. En effet, il présente cinq chutes de la valeur du pas
de temps, alors que MoCA n’en présente qu’une seule.
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Figure 28 : Evolution du pas de temps chimique pour les mécanismes MoCA et Melchior en
fonction du temps de simulation pour le scénario 2

[11.2.3. Simulation avec une chimie de jour et un angle zénithal 6 variable
-Scénario 3-

La troisieme et derniére comparaison est une simulation plus réaliste car cette fois
I’angle zénithal est variable au cours du temps. Nous avons pris les conditions de simulation
de Van Loon 1997 [94], les especes sont émises et peuvent subir des dépositions. La
simulation dure une journée : un jour d’été a la latitude 52°. La température est calculée en
degré Kelvin par la formule :

T =293.1-1.91*sin itime —2.78*cos £time
12 12
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ou time est ’heure de la journée (en heure). L’humidité relative permettant de
calculer la concentration en eau est donnée par la formule :

rh=0.6+0.0764* sin(% timej +0.114* cos(% timej

Le Tableau 14 rassemblent les concentrations initiales, dépots et émissions des
especes de ce scénario.

Concentrations initiales

Vitesses de

Emissions

(moléc.cm™) dépots (moléc.cm™.s™)
(m.s'l)

SO, 0.0 3.10°° 1.10%
NO, 4.92.10" 2.107 0.0
NO 0.0 0.0 1.25.10%
0; 4.92.10" 5.10° 0.0
OH 0.0 0.0 0.0
NO; 2.46.10" 0.0 0.0
C;Hg 2.46.10" 0.0 1.3.10%
I1SO 2.46.10" 0.0 1.10%
CO 3.69.10" 0.0 2.5.10"

Tableau 14 : Concentrations initiales, dépots et émissions pour le scénario 3

La Figure 29 montre 1’évolution de HCHO et de NO en fonction du temps, on remarque une
différence notable sur les premieres heures de simulation pour I’espeéce HCHO mais
I’évolution globale reste la méme. Les différences sur la concentration de NO sont moins

importantes.
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Figure 29 : Concentrations (molec.cm™) de HCHO et NO en fonction du temps pour les
mécanismes chimiques MoCA et Melchior pour le scénario 3

La Figure 30 montre 1’évolution de 1’0zone, on remarque qu’elle est semblable entre Melchior
et MoCA, mais que les valeurs fournies par MoCA sont plus fortes que celles données par
Melchior. Ce point peut s’expliquer en partie par les différences observées sur constantes
photochimiques, nous abordons ce sujet dans la suite. L’0zone est consommé en matinée par
les radicaux, et se retrouve brusquement produit a cause de I’ensoleillement et 1’apparition de
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NO dans le réacteur. MoCA marque plus que Melchior cette brusque production d’ozone qui
se stabilise ensuite en fonction de 1’éclairement solaire.
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Figure 30 : Concentrations (molec.cm™) d’ozone obtenues pour les mécanismes MoCA et
Melchior pour le scénario 3 en fonction du temps

Contrairement aux deux scénarii précédents, les constantes cinétiques photochimiques
évoluent dans le temps. Leur comparaison est présentée sur la Figure 31. Les évolutions des
deux courbes sont identiques, mais MoCA fournit des valeurs de constantes photochimiques
systématiquement moins élevées que Melchior. Cette différence est plus marquée pour la
réaction O3+hv—20H que pour NO,+hv—NO+O;_ Ceci peut s’expliquer par les choix des
constantes qui sont tabulées. MoCA permet le choix de constantes plus ou moins élevées en
fonction du type de simulations (urbaines, régionales ou rurales), ce que nous ne possédons
pas pour Melchior.
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Figure 31 : Evolution des constantes cinétiques photolytiques (en s™) pour le scénario 3

La comparaison de 1’évolution du pas de temps chimique (cf. Figure 32) reste sensiblement
identique aux deux scénarii précédents. La résolution avec Melchior semble toujours
légerement plus rapide que celle de MoCA.
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Figure 32 : Evolution du pas de temps chimique pour MoCA (étoiles rouges) et Melchior
(ronds noirs) sur le scénario 3

Sur des simulations avec les réactions photochimiques (scénario 2 et 3), on remarque que
Melchior permet de prendre des grands pas de temps plus rapidement qu’avec MoCA
(cf. Figure 28 et Figure 32), alors que c’est I'inverse sur des simulations de nuit. En ce qui
concerne la précision des calculs, Melchior prend en compte moins d’especes et de réactions
que MoCA, mais donne des résultats sensiblement identiques a ceux obtenus avec MoCA, on
note tout de méme des valeurs moins élevées pour la concentration d’ozone pour les scénarii 2
et 3.

V. Conclusion

MoCA et Melchior sont deux mécanismes chimiques réduits adaptés pour le calcul des
concentrations des especes polluantes telles que 1’0zone. Leur comparaison a été menée dans
ce chapitre, il en ressort des estimations de concentrations sensiblement équivalentes, on note
tout de méme que Melchior prédit des concentrations d’ozone généralement plus faibles que
MoCA. En terme de rapidité de calcul, sur des simulations faites en réacteur chimique avec un
« solveur » adaptatif (pas de temps variable), Melchior s’avere le plus rapide sur des
simulations de jour. Les deux mécanismes sont utilisés dans ce manuscrit afin de se
rapprocher des modé¢les auxquels nous nous comparons. Nous utilisons MoCA dans le
chapitre 3 de fagon a se comparer aux résultats obtenus par Millard Moreto [8] dans sa
simulation de ville simplifiée, et nous utilisons Melchior comme mécanisme chimique pour
les simulations sur de longues périodes que nous aurons a effectuer (cf. Chapitre 4) afin de
faire des comparaisons avec le modéle CHIMERE du Laboratoire de Météorologie
Dynamique.

En ce qui concerne les modules d’intégration chimique, la comparaison de QSSA et
des deux versions de Twostep a été faite. Twostep est le plus avantageux en terme de temps
de calcul. En effet, il accepte des pas de temps plus grands que QSSA ce qui permet de
réduire les temps de restitution des résultats. Il faut tout de méme différencier le solveur a pas
de temps d’intégration fix¢é et celui a pas de temps variable. Twostep a pas de temps variable
est bien entendu le plus précis, mais c’est également le plus long a restituer les résultats, car la
majoration du pas de temps chimique par le pas de temps de transport (méthode d’intégration
a pas fractionnaires) ne permet pas d’atteindre des grandes valeurs pour le pas de temps
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chimique. En ce qui concerne les deux solveurs a pas de temps fixé (QSSA et Twostep), la
précision des résultats est sensiblement équivalente, mais Twostep permettant des pas de
temps plus grands, il est le plus rapide. Nous utiliserons donc Twostep avec des pas de temps
d’intégration chimique fixés.
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Chapitre 3 :
Parallélisation d'un code de
pollution atmosphérique

« A pieds, vous pouvez aller partout...si vous avez le temps »
Steven Wright (acteur et humorisme américain)

Depuis plusieurs années, dans différents domaines d’activité, comme 1’aéronautique,
la météorologie, I’automobile, la chimie ... mais aussi en pollution atmosphérique, un besoin
de calculs sur des domaines étendus avec des résolutions spatiales fines s’est développé. Ces
calculs lourds se payent au détriment du temps de restitution des résultats. Tout ceci nécessite
donc I"augmentation de la puissance des machines de calcul. Un des moyens trouvés pour
augmenter leur puissance est le réseau de machines, c’est a dire utiliser plusieurs machines
pour résoudre le méme probléme. En effet, s’il n’est pas possible, pour des raisons d’ordre
technologique, d’effectuer une opération plus rapidement sur un processeur, rien n’empéche
d’exécuter simultanément plusieurs opérations sur des processeurs différents. C’est donc ce
besoin de résoudre des calculs sur des domaines de grandes tailles ou de longues périodes de
simulations (plusieurs mois), voire le couplage de ces deux points qui a poussé au
développement du parallélisme. Aborder le calcul paralléle meéne a se poser plusieurs
questions. Quels types de parallélismes ou quels types de machines utilisées? Le parallélisme
est-il toujours intéressant en terme d’efficacité ou vis a vis du compromis gain de
temps/investissement de programmation ?

La theése d’Edgar Kessy (1997) [5] aborde ses différents points. Une machine paralléle
est constituée de processeurs, de mémoire et d’un réseau d’interconnections. Il est donc
possible de classer les différentes machines parall¢les en fonction de ces points. Par exemple,
la classification de Flynn [40] est basée sur l’activit¢ de chaque processeur (le flot de
contrdle) et sur la gestion de la mémoire (le flot de données).

Flot de données \ Flot de controle |simple multiple
simple SISD MISD
(machines séquentielles) | (aucune implémentation)
Multiple SIMD MIMD
(mémoire distribuée) (mémoire partagée et
distribuée)

Mais d’autres classifications sont possibles en se basant sur des critéres comme par exemple

les caractéristiques architecturales (gestion de la mémoire). Il existe, en effet, deux types de

gestion de la mémoire :

® [a mémoire distribuée : chaque processeur a sa mémoire propre et il est le seul a y accéder
(espace d’adressage local). Les communications se font par le biais d’une bibliothéque de
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communication permettant I’envoi de messages, c’est pourquoi ces machines sont
appelées a passage de messages.
® [a mémoire partagée : tous les processeurs peuvent accéder a une mémoire commune
(espace d’adressage global). Toute écriture en mémoire est donc un passage de message
vers les autres processeurs qui accedent ultérieurement a cette case mémoire. Il n’y a pas
de passage explicite de message d’un processeur a un autre.
Les calculateurs possédent généralement les deux types de mémoire afin de pouvoir accueillir
des codes utilisant I’'une ou I’autre mémorisation, ceci permet d’augmenter la portabilité¢ des
codes de calcul.

Il existe également deux types de parallélisme, le parallélisme de données et le
parallélisme de contréle. Pour le premier, chaque processeur applique la méme opération sur
ses données propres, alors que pour le deuxiéme les données sont centralisées et les
processeurs appliquent des opérations qui peuvent étre différentes. Le parallélisme de données
est donc mieux adapté aux machines SIMD tandis que le parallélisme de contrdle est plus
répandu sur des machines MIMD. Ces dernicres peuvent quand méme gérer des programmes
a parallélisme de données. Les réseaux de PC correspondent plus a des machines a mémoire
distribuée avec un parallélisme de données. Nous nous limiterons a ce type de machine et de
parallélisme dans ce manuscrit.

|. Pourquoi paralléliser ?

I est important de commencer par les motivations qui nous ont poussé vers le calcul
paralléle. Le gain de temps est une de celles-ci, mais ce n’est pas la seule. De nombreuses
machines restent inutilisées la nuit et pendant les vacances dans les laboratoires, pouvoir
utiliser cette ressource informatique est également une motivation. De plus, des travaux dans
le domaine de la parallélisation des programmes de calcul de la pollution de I’air ont déja été
effectués depuis le début des années 90, et semblent prometteurs (Carmichael et al. 1989 [23]-
Zlatev et al. 1999 [107]). Au sein du laboratoire, les premiers tests effectués par T. Rajaona en
PVM sur le supercalculateur SGI Origin2000 Illiac8 du CRIHAN (T. Rajaona 2000 [9]) nous
ont encouragé a continuer dans cette voie.

I1 faut tout de méme noter que nous nous plagons, vis a vis du calcul paralléle, comme des
utilisateurs et non des développeurs, c’est pourquoi nous nous intéresserons plus dans ce
chapitre aux performances que cette technique peut nous offrir, plutét qu’a ses capacités
techniques, et subtilités de programmation.

I.1. Gain de temps : perspective de calculs a long terme

Un calcul de transport des polluants avec une chimie complexe peut étre extrémement
long, par exemple, il peut demander 24h de temps CPU pour simuler une journée physique
(Martin et al. 1999 [65]). Ceci est dii, en partie, au nombre important d’espéces chimiques a
prendre en compte et aux réactions qu’elles impliquent, mais aussi a la technique
d’intégration en temps (méthode des pas fractionnaires Yanenko 1971 [104],
cf. Chapitre 2II.1) qui limite les pas de temps a de faibles valeurs. Du fait des temps de
restitution assez longs, de nombreux calculs de pollution atmosphérique sont orientés sur
I’étude d’épisodes ponctuels, comme les pics d’ozone. Ils se limitent donc a des simulations
sur deux ou trois jours. Or, I’impact de la pollution sur les personnes peut étre certes ponctuel,
comme, lors de pics de pollution. Mais la pollution de fond pose aussi probléme et la
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simulation de son impact sur les populations nécessite de simuler de grandes périodes. Il était
donc nécessaire, pour nous, d’accélérer nos calculs.

|.2. Utilisation des ressources

Une autre motivation est 1’utilisation des ressources informatiques des sites de
recherche (université, laboratoire, écoles ...). En effet, ces ressources sont généralement sous
exploitées dans les instituts a certaines heures ou périodes (nuit, vacances scolaires...).
Regrouper les machines non utilisées par un réseau Ethernet de fagon a pouvoir les utiliser
comme réseau de PC représente une ressource de calcul non négligeable. Ce type de gestion
est valable essentiellement la nuit ou pendant les vacances scolaires, 1’utilisation pendant les
veilles de plus courte durée des ordinateurs (heures du midi) est plus délicate. Il est en effet
difficile de savoir combien d’ordinateurs seront libres en méme temps pendant ces courtes
périodes. Mais les autres périodes de non-activité des machines (vacances scolaires) sont
suffisamment importantes pour que 1’on s’intéresse au gain de temps que I’on peut escompter
sur ce type de réseau. Des organisations comme le SETI [117] utilisent déja le parc des
ordinateurs privés pour traiter leurs données durant les veilles des ordinateurs grace a internet.
Afin d’évaluer les performances de cette puissance dormante, un réseau de PC reliés par un
réseau Ethernet a été créé dans une salle informatique destinée aux étudiants. Les résultats de
ces tests seront évoqués au cours de ce chapitre.

Il. Différentes fagons de paralléliser un code de chimie-transport des
polluants atmosphériques

La parallélisation est parfois mise en oeuvre en langant simultanément plusieurs
exécutions séquentielles, ce qui est fait, par exemple lorsque I’on utilise des techniques de
Monte Carlo (Larson et al. 2002 [59]). Pour des codes de résolution des équations de transport
des espéces, il est souvent préféré une parallélisation distribuant le calcul sur plusieurs
processeurs. Nous trouvons dans la littérature de nombreuses techniques, nous allons les
détailler et essayer de justifier le choix que nous avons fait.

Ce chapitre est exclusivement consacré a la description d’une parallélisation adaptée a
un code de chimie-transport structuré comme TRANSCHIM (cf. Chapitre 2), c’est a dire
possédant une intégration en temps a deux pas (méthode des pas fractionnaires Yanenko 1971
[104], cf. Chapitre 2I1.1). En effet, la résolution a chaque itération temporelle, pour passer de
la solution C" au temps t* & la solution C™*' au temps t*"', s’opére donc en deux étapes. Un

premier sous pas de temps est effectué en ne tenant compte que des termes du transport
1

n+—
(t" >t 2%, cf. Equation 13(a)), ensuite un deuxiéme sous pas de temps corrige la valeur

1
obtenue avec le terme lié a la chimie (¢ 2 — ¢"*', cf. Equation 13(b)).

aC,

a_tl = FAdvection (Cz ) + FD([fusionTurbulente (Cz) = Emnsport (C1 ) (a)
aC, .

7 = Wj (Cl ’ Cz » C3 9ty Cn) = Fchimie (Cl ’ Cz ’ C3 9ty Cn) (b)

Equation 13
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Chaque incrémentation temporelle est donc faite en deux parties distinctes : une
résolution du transport puis une résolution de la chimie. Cette spécification nous poussera
vers une parallélisation par découpage du domaine, appliquée aux deux parties du code
(transport et chimie), plutdt que vers une parallélisation partielle ou par especes.

II.1. Parallélisation par especes

Chaque processeur se voit confier une espece chimique, ce type de répartition entraine
beaucoup de communication dans la partie chimique et aucune dans la partie transport. Ces
communications entre les processeurs détériorent le gain de temps escompté. Cette méthode
possede un gros désavantage: le déséquilibre de charge de calcul occasionnée par la
résolution des especes les plus lentes (cf. Chapitre 2111.1).

[I.2. Parallélisation par découpage du domaine

Le domaine est divis¢ en plusieurs blocs, et chaque processeur se voit confier la
résolution d’un bloc. La résolution du transport demande des communications entre les blocs.
Par exemple pour TRANSCHIM, nous utilisons un schéma numérique d’ordre deux pour le
transport (cf. Chapitre 2I1.2.1), il est donc nécessaire de connaitre les valeurs des
concentrations aux noeuds i-2, i-1, i+l et i+2 pour calculer C;, nous aurons donc a
communiquer deux plans de données pour chaque bord du bloc. La partie chimique ne
nécessite quant a elle aucune communication. La parallélisation peut étre organisé de deux
facons : soit on ne parallélise que la partie chimique ou on parallélise la globalité de la boucle
d’intégration (transport + chimie).

[1.2.1. Parallélisation de la partie chimique uniqguement

Cette stratégie parait idéale dans une premiére approche, car elle n’engendre aucune
communication pendant la résolution parallele (Lee 1999 [60], Shin et al. 1992 [81]).
Pourtant, elle nécessite beaucoup de communications a chaque pas de temps. En effet, le
processeur chargé de résoudre le transport doit distribuer aux autres les données au départ de
la résolution chimique, et récupérer les résultats de tous en fin de boucle chimique, pour
pouvoir a nouveau calculer le transport (cf. Figure 33). Ces communications importantes sont
deux goulets d’étranglement, qui occasionnent une perte d’efficacité faite a chaque pas de
temps. De plus, un déséquilibre de charge de calcul a lieu car un seul processeur résout le
transport, pendant que les autres attendent ses données.

initialisation

B

b i o]

| Résolution du transport | U
T :
Résolution de Résolution de Résolution de Résolution de L
la chimie la chimie S la chimie la chimie E
£n

T

E

M

P

s

Figure 33 : Parallélisation par especes
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Cette méthode de parallélisation a donc des limites qui diminuent I’efficacité et 1’accélération
des calculs que I’on pourrait escompter (cf. V.1 et V.2).

[1.2.2. Parallélisation de la chimie et du transport

La deuxieme méthode possible est la parallélisation des deux parties : transport et
chimie (Elbern 1997 [37], Gau et al. 2001 [41], Kumar et al. 1997 [58], Martin et al. 1999
[65]). Cette méthode permet d’éviter les zones de fortes communications a chaque extrémité
de la résolution chimique ce qui permet d’augmenter 1’efficacité. En effet, pour un bloc
donné, les pertes de temps occasionnées par le passage des plans de communications a ses
voisins sont moins élevées que s’il fallait passer toutes ses données a un processeur
particulier. De plus, les communications se font de proche en proche et non pas toutes vers le
méme processeur ce qui permet de les effectuer simultanément, et réduit le temps consacré
aux échanges.

C’est pour ces raisons que nous avons choisi de paralléliser le transport et la chimie.
Seule la partie d’initialisation est effectuée par un seul processeur qui distribue ensuite les
données a chacun (cf. Figure 34). L’initialisation représentant une partie minime du temps de
calcul global, ceci n’a donc pas de conséquence sur I’efficacité générale.

mitialisation

Commumnicatipn : distribution

.

Communication| : tfansposition

iransport {avec les blocs yoisins)

chimie Pas de communjcation

Commumnication : rassemblement

Restitution des résultats

Figure 34 : Structure du code TRANSCHIM

Pour chaque bloc, le calcul du transport représentera donc une perte potentielle de 1’efficacité
car la résolution du transport nécessite des communications entre les blocs. La partie
chimique, ne nécessitant pas de communication avec les blocs adjacents, n’occasionnera pas
de perte d’efficacité.

[1l. Les différents modes de communication

Pour le parallélisme de données, le transfert des données entre les blocks doit étre
soigné. Plusieurs types de communications existent, certaines étant a favoriser plus que
d’autres, lorsque cela est possible. Cette partie développe les avantages et inconvénients des
modes de communication existants.
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[11.1. Communication point a point

La communication point a point est la plus simple des communications existantes, elle
consiste en I’envoi d’un message a un autre processeur qui le réceptionne (cf. Figure 35). Elle
est la moins performante des communications car pendant qu’elle s’effectue les autres
processeurs calculent, et un décalage s’opere entre les processeurs. Il est possible toutefois
pour éviter ce décalage de faire les communications point & point en méme temps, par
exemple, P1— P4 et P2 — P3 en méme temps. Si le message est de méme taille, alors il n’y
aura pas de décalage entre les processeurs.

expéditeur I P2

D2 P4 destinataire

Figure 35 : communication point a point

Ces communications peuvent étre bloquantes (ordre send et recv dans le langage MPI), c’est a
dire : tant que le destinataire n’a pas recu son message, I’expéditeur attend, ou non-bloquantes
(isend et irecv), I’expéditeur calculant méme si le destinataire n’a pas encore recu le message.
I1 est souvent préférable d’utiliser les communications non bloquantes (Kessy 1997 [5]).

[11.2. Communication de groupe

Les communications les plus courantes sont celles de groupes (communication des
plans frontiéres aux voisins), elles peuvent étre soit de type ‘diffusion’, soit de type
‘commeérage’.

I11.2.1. Diffusion

Un processeur envoie le méme message a tous les autres. Lorsque le message est
personnalisé¢, on appelle ce type de communication une distribution (cf. Figure 36).
L’opération inverse étant un rassemblement.

i

expeditenr o 2|

¥

Pz

P4 3

Figure 36 : Diffusion ou distribution
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[11.2.2. Commérage

Le commérage c’est lorsque chaque processeur fait une diffusion en méme temps
(cf. Figure 37), ’information peut étre personnalisée, on a alors a faire a une transposition.

Pz

P3

Figure 37 : Commérage ou transposition

Il vaut toujours mieux privilégier les communications non bloquantes et groupées afin
d’éviter au maximum que des processeurs communiquent plus que d’autres (Kessy 1997 [5]).
Les commandes du type barriere (les processeurs s’attendent avant de continuer) sont a
éviter, car méme si elles permettent de remettre les processeurs au méme niveau, elles ne
réglent pas le fait que certains processeurs ne travaillent pas pendant que d’autre le font, d’ou
un déséquilibre de charge de calcul. Nous respecterons ce type de recommandations pour la
parallélisation de TRANSCHIM.

V. Les librairies de communication

11 existe plusieurs librairies de communication, les deux plus courantes étant :

- PVM (Parallel Virtual Machine) développée des 1989 par des chercheurs américains
de I’université du Tenessee et de Oak Ridge national Laboratory,

- MPI (Message Passing Interface) développée a la fois par des chercheurs et des
industriels. Elle est maintenant la plus répandue, c’est pourquoi en terme de portabilité, elle
est la librairie la plus recommandée (Dabdub et al. 1997 [30]). Cette différence vient du fait
que MPI a été créée dans le but d’avoir une bibliothéque standard de communication. De plus,
elle a été développée apres PVM et a donc bénéficié des avantages qu’offraient les
bibliothéques existantes.

PVM a une gestion dite maitre - esclaves, c’est a dire qu’un processeur distribue aux autres le
travail a faire et récolte les données, alors que MPI ne privilégie aucun processeur par rapport
a un autre. Dans ce manuscrit nous utilisons la bibliotheque MPL

V. Les critéres de validation du gain de temps

Une fois la parallélisation effectuée, il nous faut pouvoir juger du gain de temps qu’elle
apporte en fonction des différentes simulations et de la méthode choisie. Pour cela on définit
deux grandeurs : I’efficacité et I’accélération (ou gain).



Chapitre 3 56

V.1. Accélération et efficacité

L’accélération représente le gain de temps sur une simulation, alors que I’efficacité
détermine si ce gain est valable vu le nombre de processeurs mis en jeu. Ces deux grandeurs
sont définies comme suit :

Accélération : A(p) = T(1)/T(p)
Efficacit¢ :  E(p) = A(p)/p

avec p le nombre de processeurs, T(1) le temps mis pour la simulation avec un processeur
(temps en séquentiel), T(p) le temps mis par le processeur le plus long. E(p) définit un
rendement, il donne une idée du taux d’utilisation des processeurs. L’accélération est
optimum lorsqu’elle tend vers le nombre de processeurs utilisés, et ’efficacité est optimum
lorsqu’elle tend vers 1.

On remarquera qu’il existe deux calculs d’accélération possibles: [’accélération
absolue ou T(1) est alors le temps mis par le programme non parallélisé, et [’accélération
relative ou T(1) est le temps mis par le programme parall¢le avec un seul processeur. Cette
derniére approche suppose que le programme paralléle puisse tourner avec n’importe quel
nombre de processeurs (méme un), ce qui n’est pas toujours vrai. Nos résultats sont toujours
présentés en accélération absolue.

V.2. Formule dAmdabhl

Dans la formule précédente I’initialisation entre en compte dans le calcul de
I’efficacité, la formule d’Amdahl permet d’évaluer I’impact de cette partie et donc de borner
I’accélération. En effet, si DI’initialisation ou une partie du programme est séquentielle
(effectuée par un seul processeur - comme pour le cas d’une parallélisation par décomposition
de domaine appliquée uniquement a la chimie) I’accélération ne pourra pas tendre vers le
nombre de processeurs, il y aura obligatoirement une perte. L’accélération est alors bornée
par :

A(p) = Linit +§par < l;(l)

par
tim’t

init

avec t(1) le temps mis en séquentiel, i, le temps de la partie non parallele, tp,, le
temps dans la partie parallele, et p le nombre de processeurs.

Par exemple, prenons un code qui en version parallélisée laisse ’initialisation a un
seul processeur (le processeur lit les données et redistribue ensuite aux autres processeurs
uniquement les données du bloc les concernant). Si ce méme code exécuté en séquentiel dure
1 heure (t(I) = 1 heure) avec [I’initialisation qui représente 10% du temps
(soit tipix = 6 minutes), alors, sur trois processeurs le temps de restitution minimal est
6+54/3=24 min. Donc, 1’accélération est bornée a 2.5 et non 3 (I’efficacité maximale est alors
de 83%). Pour 9 processeurs, le temps de restitution est alors de 6+54/9=15 min, donc une
accélération de 4 au lieu de 9 (’efficacité maximale est alors de 45%). Finalement, pour un
calcul séquentiel qui durerait une heure et dont I’initialisation serait de 10%, la formule
d’Amdahl borne I’accélération a 10, il est donc inutile d’essayer de prendre plus de 10
processeurs si I’on veut garder une efficacité acceptable.

L’accélération est donc bornée par un nombre indépendant du nombre de processeurs
et de la machine utilisée. Notons tout de méme que D’initialisation représente une part tres
petite du temps de calcul en ce qui concerne TRANSCHIM.
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V.3. Temps CPU et temps de calcul

Différents temps de calcul peuvent étre définis :

- le temps de restitution qui correspond au temps nécessaire a la fourniture des
résultats,

- le temps CPU qui correspond au temps total du calcul, c’est a dire la somme des
temps de calcul de tous les processeurs.

L’attribution des ressources informatiques dans les centres de calcul est faite en
nombre d’heures CPU. Il faut donc que le temps CPU d’une application soit le plus petit
possible. Dans le cas d’utilisation de machines internes au laboratoire, le temps de restitution
devient alors plus intéressant que le temps CPU. Notons tout de méme qu’il est mieux d’avoir
un temps CPU petit ce qui signifie que le programme est optimisé pour le nombre de
processeurs demandés. L’exemple suivant, va nous permettre de mieux comprendre ces deux
types de temps. Prenons un calcul qui sur un processeur, c’est a dire en séquentiel, dure 10
heures T(1)=10H, et dont I’efficacité¢ sur trois processeurs vaut E(3)=0.8 et sur 9 vaut
E(9)=0.4. On a alors :

Nombre de processeurs : Temps de restitution : Temps CPU :
N Trestm)zT(l)/ (E(N)*N) Tcpum)zN*Trestm)
3 4h10 12h30
9 2h47 25h

Pour 9 processeurs le temps CPU est excessif, mais le temps de restitution est lui intéressant
(le temps séquentiel est divisé par environ 3.6). Vis a vis du nombre de processeurs mis en
jeu, ce calcul n’est pas rentable (le temps CPU est 2.5 fois plus important pour 9 processeurs
qu’en séquentiel), on comprend donc qu’il y a un compromis a faire entre le temps de
restitution et le colt en temps CPU. Nous nous sommes fixé comme limite acceptable une
efficacité de 50%.

VI. Description des machines paralléles

Différents types de machines destinées aux calculs parall¢les existent : des machines
dites massivement paralléle (Wehner et al. 1995 [103]) ou des réseaux de PC (Dabdub et al.
1996 [29] et 1997 [30], Cappello et al. 2001 [21]). Une description succincte est présentée en
Annexe 2. Dans ce manuscrit, nous utilisons trois machines paralleles différentes :

- le supercalculateur SGI Origin2000 Illiac8 du CRIHAN (Centre de Ressources

Informatique de Haute Normandie)
- deux réseaux de machines (ou Cluster de PC)

VI.1. llliac8

L'Origin 2000 est composée de 64 processeurs. Chaque processeur est de type R10000
(MIPS 1V) dont les caractéristiques sont les suivantes :
- une fréquence horloge de 195 MHz,
- une puissance créte/processeur de 390 MFLOPS,
- un transfert créte de données vers le cache secondaire de 2.08 GB/s.
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Ces processeurs possedent deux espaces de cache (cf. VIL.1.1) :

- un cache primaire d'instructions de 32 Ko et de données de 32Ko,

- un cache secondaire de 4 Mo.
La machine dispose de 32 Go de mémoire totale, soit I Go de mémoire physiquement localisé
sur chaque nceud. L'ensemble des disques représente un volume de stockage de 270 Go. La
machine Illiac8 est accessible via un réseau d’inter connections de type Asynchronous
Transfer Mode ATM OC-3 (155Mbits/s).

VI.2. Les réseaux de machines

Les réseaux de PC sont multiples et de différentes performances, en effet, on peut
mettre en réseau n’importe quelles machines de type PC. Au laboratoire deux réseaux de PC
existent. Ils sont constitués de PC de type Pentium3, de 800MHz et 512 Mo de mémoire reliés
par un réseau dit Ethernet Full Duplex de 100Mbits/s avec une mémoire cache de 256 ko par
PC.

- Le premier réseau (cluster 1) possede 10 PC et est dédié¢ aux calculs parall¢les.
Il est géré par une interface ‘alinka’. Cette interface permet une gestion des différents
utilisateurs mais n’optimise pas les calculs. Un compilateur de type ‘Portland’ y est installé.

- Le second (cluster 2) est un réseau de 8 PC d’une salle informatique libre acces
pour les étudiants. Les ordinateurs ont été reliés pour offrir la possibilité de calculs parall¢les,
cependant aucun gestionnaire n’est installé. Le compilateur disponible est le ‘LAHAY.

Les deux clusters ne possédant pas le méme compilateur, ils peuvent ne pas optimiser
de la méme facon les exécutables des codes de calculs.

Brightwell et al. (2001 [17]) indiquent que les réseaux de PC sont capables de
concurrencer, voir méme dépasser les capacités des machines massivement paralléles.

VII. Le découpage

VII.1. Influence du langage de programmation sur le découpage

Le type de langage de programmation utilisé entre en considération dans le découpage
du domaine, lorsqu’on ne choisit pas un découpage en blocs (cf. Figure 38 (a)), mais plutot en
lignes —verticales ou horizontales- (Lee 1999 [60], cf. Figure 38 (b)). En effet, le stockage des
données n’est pas géré de la méme facon en fonction du langage de programmation, il faut
donc porter une attention particuliére aux acces mémoire.

(a) (b)

Figure 38 : Découpage en blocs (a) et découpage en lignes horizontales (b)
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VII.1.1. Structure de la mémoire

Il existe plusieurs types de mémoire : les mémoires vives, les mémoires mortes, les
mémoires caches et les mémoires virtuelles, chacune ayant des caractéristiques différentes et
propres a leur domaine d'utilisation.

La mémoire vive ou Random Access Memory (RAM) est la mémoire permettant aussi
bien la lecture que I'écriture. Elle est réinitialisée aprés chaque coupure de courant ou
redémarrage de l'ordinateur. Ce type de mémoire est le plus rapide (par rapport aux autres
types) apres la mémoire cache. Le terme anglais Random Access Memory (RAM) signifie
mémoire a acces aléatoire. Son origine est historique et ne correspond plus a la réalité¢ des
techniques actuellement utilisées. La mémoire vive sert au stockage des données et des
programmes qui sont en cours de traitement.

La mémoire morte ou Read Only Memory (ROM) est la mémoire uniquement
accessible en lecture, donc impossible a modifier. Une ROM est programmée (c'est-a-dire son
contenu est fixé) pendant sa phase de fabrication.

La mémoire cache est une mémoire ultrarapide ou se copient les données apres
extraction depuis la mémoire vive. Ce dispositif de stockage des instructions essentielles
contribue largement aux performances du processeur. C’est une zone mémoire a haute vitesse
qui stimule les performances en réduisant les délais d'accés moyens en mémoire.

La mémoire virtuelle consiste a augmenter la taille de la mémoire vive en utilisant
simultanément une partie de la mémoire de stockage, par exemple le disque dur. Cette facon
de procéder ralentit toutefois le traitement des données, 1'acces a la mémoire de stockage étant
plus lent.

Les temps d’accés a ces différentes mémoires sont différents (cf. Figure 39), il faut
donc limiter les accés mémoire et utiliser la mémoire cache au maximum, ce qui représente un
gain de temps. Remarquons qu’en calcul paralléle non seulement on divise la charge de calcul
en prenant plus de PC, mais on augmente également la mémoire cache.

temps d acces memoire

P - memoire vive -

— memoire cache _ | _ memoire o e disque -

~T75 ns

~300ns .

| memoire virtuelle

~5ms W

type de memoire

Figure 39 : Temps d’acces dans les différentes mémoires
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VII.1.2. Stockage des données

Le stockage des données en fortran se fait par lignes horizontales, alors qu’en C il est
fait en lignes verticales (Kessy 1997 [5]). Il faut donc privilégier le découpage horizontal en
fortran et vertical en C (cf. Figure 40).

En langage C En fortran

1103 @3 63 1032333

(1;2) (2?2)\ (3!2) (L™ (23% 5i21‘,;(3’2)
11 21 6D (1,1)(2,1)+(3,1)

! i ; i

Figure 40 : Le stockage des données en mémoire influence le découpage

En effet, en traitant les données dans I’ordre de stockage, on a plus de chance qu’elles
se situent dans la mémoire cache des différents PC, alors que faire un saut important dans
I’ordre de stockage représente un risque de faire également un saut en dehors de la mémoire
cache et de mettre plus de temps a accéder aux données.

Pour évaluer I'impact du découpage sur des simulations de transport-chimie des
polluants, nous avons effectué¢ sur les deux réseaux de machines disponibles la méme
simulation d’un cas test avec 4 processeurs, mais avec trois configurations différentes de
découpage (cf. Figure 41). Chaque bloc a toujours exactement le méme nombre de mailles
(9600) quelque soit le découpage.

Q600
Q600 Q500
L6000
Q&00 Q600 | 9600 Q&00
Q500
Q600 Q600
Q600

Figure 41 : Influence du découpage sur ’efficacité. Les trois configurations de test.
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VII.1.3. Description du cas test

Ce cas correspond a celui qui a été utilisé par Bey et Millard Moreto (1997 [2] et 2001
[8] respectivement). Nous 1’avons utilis€¢ pour analyser 1’influence du découpage du domaine.
Il correspond a la simulation d’une métropole nationale de F. Millard-Moreto (2001 [8]),
inspirée des dimensions de Paris. Les conditions de calcul sont représentatives d’un cas réel
qui a conduit a un épisode de pollution photochimique sur 1’ile de France, le 11 juin 1995.
Une description détaillée de la simulation figure en Annexe 4, nous ne rappellerons ici que
I’essentiel.

Nous utilisons pour cette simulation le mécanisme chimique MoCA2.10a [13], détaillé
en Annexe 1, et comportant 62 especes et 121 réactions.

Le domaine de simulation

Le domaine se décompose en trois parties emboitées les unes dans les autres, afin de
représenter au mieux une ville et sa périphérie. Les émissions dans le domaine extérieur sont
rurales, celles de la zone intermédiaire sont périurbaines, et celles de la zone centrale sont
urbaines (cf. Figure 42). Le domaine est pris sans relief, ce qui est représentatif de la région
parisienne.

' Zone périurbaine

) 200 km
zone urbaine Zaone rurale

300 km

Figure 42 : Domaine de simulation. Emplacement des différentes zones d’émissions

Le domaine s’étend suffisamment loin en aval de I’agglomération pour permettre les
changements de régimes chimiques. La zone rurale englobe les deux zones de 1’agglomération
(urbaine et périurbaine) pour permettre la mise a 1’équilibre des masses d’air avant leur
passage sur les zones représentant la ville a proprement parler. Le secteur étudi¢ est de
200*300 km pour 40*48 mailles. En ce qui concerne la verticale, vingt niveaux sont pris en
compte jusqu’a une hauteur de 1800m.
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La météorologie

Les différents profils sont simplifiés, mais gardent un caractére réaliste par le fait qu’ils
varient au cours de la journée ainsi que suivant la verticale. Cette derniére variation permet de
représenter 1’évolution de la couche limite atmosphérique durant le cycle journalier, qui dans
ce cas se développe de facon a atteindre 1050m a midi. Ils sont identiques sur tout le domaine
pour obtenir des champs uniformes.

Les profils de vent sont dirigés de la gauche vers la droite du domaine. La Figure 43
montre sa force a 6h, 12h et 18h.

3000.0 -
3 " BH K
i) 12H :
x « 18H :
¥
2000.0 |
E :;
=
o
m z
-D f
| #
=
1000.0 - x
. — e
0.0 - e — | | I
0.0 20 4.0 6.0 o oy

vitesse en m/s

Figure 43 : Vitesse du vent a 6h, 12h et 18h.

Les températures varient de 20°C aux alentours de 5 heures du matin, a 30.3°C dans
I’aprés-midi, ’humidité relative et la concentration en eau n’étaient pas spécifiées dans les
simulations de Millard Moreto, nous les avons donc calculées en fonction de la température,
d’apres une formule de Van Loon (1997) [94]. L’angle zénithal varie également au cours de la
journée (cf. Annexe 4).

Les profils de diffusivité sont reportés sur la Figure 44. Ils sont représentatifs de la
structure de la couche limite. En effet, on retrouve sur les profils de 12 heures et de 18 heures,
les niveaux caractéristiques de la couche limite :

e de 0a 120m, le mélange vertical est assez faible. On se situe dans la couche de surface.

e de 120 a 1050 m, le mélange est plus actif grace a la turbulence convective de la couche
de mélange

e apartir de 1050m, on se trouve dans 1’atmosphere libre qui est thermiquement stable donc
la turbulence y est faible.
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Figure 44 : Profils des coefficients de diffusion verticale

Les émissions

Bey (1997) [2] en s’appuyant sur les travaux de Sillman (1995) [82] et de Sillman et
al. (1990 [83]), fournit les données essentielles pour reconstruire le cadastre des émissions. La
ville est caractérisée par trois types d’émission :

e les émissions urbaines, d’origine anthropique uniquement

® les émissions régionales (périurbaines), mélangeant les sources anthropiques et les sources
biogéniques

e les émissions rurales du méme type que celles régionales, mais avec une contribution
moins importante pour les sources anthropiques.

Le Tableau 15 récapitule les valeurs prises pour les flux d’émission pour chaque
espece en fonction de la zone d’émission. Seules les émissions de NMHC anthropiques
différent de celles de Bey. La valeur que nous prenons est conseillée par Seinfield (1986) [80]
pour une atmosphére polluée, c’est a dire entre 500 et 1200 ppb, soit 1.235"* et 2.916" "
molécules.cm™.s™. Toutes les émissions suivent des profils journaliers détaillés en annexe.

Espéces Emissions urbaines | Emissions régionales | Emissions rurales
NOx anthropiques 2,52. 10" 0,21.10" 0,08 . 10"
NMHC anthropiques | 12,3 . 10" 0,69 . 10" 0,41 .10"
NOx biogéniques 1,2.10" 4.10%
NMHC bio. (isopréne) 5,13.10" 14.10"
CcO 1,5.10"% 8,35.10" 5.10"
SO, 2,1.10" 2,1.10" 33.10"
CH,4 6.10" 6.10" 6.10"

(e , 2 1
Tableau 15 : Flux d’émission en molécules.cm™.s
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Pour éviter les probléemes numériques, le passage entre deux zones est lissé. La
spéciation des especes est décrite en détail en annexe.
Les vitesses de déposition sont maintenues constantes tout au long de la journée, et
sont identiques en zone urbaine et rurale. Elles sont issues de la thése de Bey, et caractérisent
une période estivale (cf. Annexe 4).

Les concentrations initiales et limites

Les conditions limites et initiales sont représentatives d’un milieu continental, elles ont
été¢ déterminées a partir des sorties d’un modele continental (LOTOS) pour un épisode sur

I’Europe.

Pour les mailles rurales, les conditions initiales et aux frontiéres sont identiques. Pour les
autres mailles, les valeurs du Tableau 16 sont les valeurs initiales.

Espéces Conditions initiales (ppb) Conditions limites (ppb)
0O; 50 50
NO 0.5 0.26
NO; 3.33 2
Hydrocarbures 101 89
CcO 200 200
CH4 1600 1600
PAN 0.8 0.57
HNO;3 0.008 0.007
H,0, 1 1
Isopreéne - 0.1

Tableau 16 : Conditions limites et concentrations ambiantes

VII.1.4. Résultats pour le réseau ‘Cluster 1’

La simulation a été faite sur six heures. Nous rappelons que le domaine est découpé
en 4 blocs comme cela est montré sur la Figure 38 et le nombre de mailles par blocs reste
identique dans les trois configurations. Le Tableau 17 regroupe les efficacités et accélérations
constatées pour les différents cas.

Configuration 1 2 3
Accélération 3.1 2.94 2.95
Efficacité (%) |77.4 73.5 73.8

Tableau 17 : Influence du découpage sur 1’efficacité et 1’accélération pour le ‘Cluster 1°

On constate une légere augmentation du temps de calcul pour une répartition en
damier et en colonne par rapport a une répartition en ligne mais cette différence est peu
marquée (environ 4%). La différence observée n’est donc pas significative. Sur des
simulations avec des domaines plus grands, le stockage des données pourrait engendrer des
sauts dans la mémoire vive de second ordre et du fait la différence serait peut étre plus
marquée. Nous pouvons donc conclure que pour des simulations dont le nombre de mailles est
de quelques dizaines de milliers (environ 40000 mailles dans notre cas), la précaution de
découpage n’est pas nécessaire sur ce type de réseau de PC.
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VII.1.5. Résultats pour le réseau ‘Cluster 2’

La simulation est faite sur six heures. Le Tableau 18 donne les tendances pour cette
simulation. De la méme fagon que précédemment la différence reste trés minime (moins de
2%). La précaution de découpage pour des domaines d’environ 40000 mailles n’est donc pas
nécessaire et ne dépend pas du type de réseau de machines utilisé.

Configuration 1 2
Accélération 3.1 3
Efficacité (%) 76.5 75

Tableau 18 : Influence du découpage sur 1’efficacité et 1’accélération pour le ‘Cluster 2’

VII.2. Gestion des deux domaines

Comme nous I’avons vu dans le chapitre précédent (cf. Chapitre 2I1.2.2), un
raffinement local est possible par le biais d’une méthode de décomposition de domaine qui
gére les fronticres grace a un algorithme ‘Adaptive Derichlet-Newman’ (Carlezoni et al. 1995
[22]). Cette gestion séparée des domaines laisse a penser que cette technique s’adapte bien a
la parallélisation. A chaque processeur un domaine peut étre confié. Malheureusement, on
utilise rarement plus de trois zones de raffinement différentes, ce qui offre des perspectives
peu avantageuses en terme d’utilisation des ressources (seulement trois processeurs sur la
dizaine disponible). Une solution possible est de séparer le domaine grossier en plusieurs
blocs (car c’est la zone la plus importante). Ceci permet d’augmenter le nombre de
processeurs utilisés, cependant les communications entre deux blocs du méme domaine sont
moins importantes que les communications nécessaires entre les deux domaines raffiné et non
raffiné, ce qui entrainerait un déséquilibre des communications inter blocs (cf. Figure 45).

Nous avons donc choisi, afin de garder le nombre de communications identiques entre
tous les blocs grossiers, d’inclure le domaine raffiné dans un seul bloc du domaine a maillage
grossier (cf. Figure 46). Ainsi, tous les blocs grossiers doivent communiquer a leurs voisins le
méme nombre de données. Toutefois, ce type de découpage crée un déséquilibre du nombre
de mailles par bloc. En effet, sur I’exemple de la Figure 46 le bloc central possede moins de
mailles que les autres blocs grossiers. Mais il aura plus de communication a gérer puisqu’il
devra en plus des communications grossiéres assurer les communications avec les blocs du
domaine raffiné.

Ce découpage parait donc hasardeux, il peut tre rentable uniquement si le bloc central
et le bloc raffiné possedent moins de mailles que les blocs grossiers standard, ainsi ils
calculent moins longtemps mais ils doivent communiquer plus. C’est au vu de ce dernier
point, que nous avons opté pour ce découpage, en espérant que le colit des communications
compensera le manque de calculs par rapport aux autres blocs.
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Figure 45 : Décomposition de domaine avec parallélisme dans le cas d’un raffinement de
maillage sur le bloc central : premicre possibilité de découpage.
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Figure 46 : Décomposition de domaine avec parallélisme dans le cas d’un raffinement de

maillage sur le bloc central : deuxiéme possibilité de découpage

VIII. L'étude des performances de I'algorithme parallele de TRANSCHIM

Pour évaluer les performances des algorithmes de calcul parallele appliqués a la
pollution atmosphérique, nous avons fait trois types de simulations : le calcul du transport en
3D d’un polluant inerte, le calcul du transport de polluants réactifs avec une chimie trés
simplifiée et le calcul avec une chimie ‘réduite’ mais utilisable pour le cas de la pollution
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photo-chimique. Le cas inerte nous sert a évaluer la perte d’efficacit¢ due aux
communications qui se situent uniquement dans la partie de transport. Peu de résultats de
calculs effectués en parallele pour le transport de polluants inertes sont disponibles, toutefois
Pai et al. 1993 [73], obtiennent des résultats satisfaisants avec leur programme, comme
celui-ci differe beaucoup du ndtre dans sa structure, nous avons préféré refaire un test sur un
polluant inerte avec TRANSCHIM. Le premier cas chimique nous a permis de voir si une
chimie avec peu d’espéces permet de contrebalancer les pertes d’efficacité dues a la partie
transport. Le dernier cas est représentatif des calculs d’impacts qui sont réalisés a 1’heure
actuelle dans le cadre de la pollution photo-oxydante, il nous permet d’estimer le gain de
temps sur une simulation classique de pollution.

VIII.1. Cas inerte

Présentation du cas étudié

Il s’agit du calcul du transport du groupement NOx=NO+NO2 sur la ville de Lille. La
simulation correspond a un calcul sur 24 heures. Le vent est fourni par Météo France et
correspond au 09 février 1999. Dans le domaine d’étude, quatre verticales sont disponibles
toutes les trois heures (latitudes : 50.6-50.7 et de longitudes : 3-3.1). Les profils de vent étant
reconstitués a partir de quatre points uniquement, le vent est quasiment uniforme sur
I’horizontale. Les profils verticaux ainsi interpolés pour le point situ¢ dans la ville sont
reportés sur la Figure 47 pour 6h, 12h et 18h.
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Figure 47 : Profils de vent au-dessus de Lille

La taille du domaine est de 40000*38000*1000 m, soit 40*38 mailles de 1km de
résolution sur 1’horizontal et 20 mailles de 50 m sur la verticale.

Ne possédant pas I’évolution journaliere des coefficients de diffusion, ils sont
maintenus constants (10 m”.s™) sur toute la journée et quel que soit le point du maillage. Ce
point n’a pas d’incidence sur les résultats d’efficacité présentés. En effet, le pas de temps est
calculé grace au critere de CFL (cf. Chapitre 2I1.1), qui fournit des pas de temps plus petits
que celui déterminé par la diffusion. Pour que celui-ci puisse imposer la valeur du pas
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d’intégration temporelle, il faudrait des coefficients de diffusion atteignant une valeur
supérieure ou égale a 10000 m.s™', ce qui n’est pas trés réaliste. Les émissions proviennent du
sol, elles changent en fonction de la position dans le domaine d’étude, mais pas au cours de la
journée puisque ce qui va nous intéresser ici sera la moyenne journaliere des concentrations

(inventaire dégradé). La figure suivante montre la concentration de NOx sur le domaine a
12h.

Ci

35000 3.92567E+11
3.66396E+11
2.40225E+11

30000 2.14054E+11
2.87882E+11
2.81711E+11
2,3554E+ 11

25090 2.09389E+11
1.83198E+11
1.57027E+11

20000 1.30856E+11
1.04685E+11
7.85134E+10

15000 5.73423E+10
2.81711E+10

10999

imis

5000

10909 20004 30990 40000

Figure 48 : Concentration de NOx sur Lille & 12h, unité : molécules.cm™

Les données de capteurs sur I’agglomération lilloise (3 capteurs de centre ville) sont
disponibles pour cette journée, ainsi que pour une période de 14 jours incluant le 9 février
(7 capteurs et tubes a diffusion). En effet, le réseau de surveillance AREMA a lancé une
campagne de mesures de mai 1998 a mars 1999, sur deux périodes de trois mois : une période
estivale (mai - aolt) et une période hivernale (décembre — mars). Chacune de ces périodes
¢tait décomposée en campagne de deux semaines, le 9 février 1999 s’insére donc dans la
campagne 5b (cinquiéme campagne de la période hivernale). Leur objectif était d’évaluer la
pollution de fond de la région lilloise, les tubes a diffusion étaient donc disposés loin des
sources ponctuelles (chaufferie, bouche d’aération, parking ...) et loin des artéres principales.
Leur zone d’étude étant assez vaste (cf. Figure 49), la répartition des tubes se concentrait sur
les poles les plus densément peuplés, a savoir Lille - Roubaix - Tourcoing et la zone
d’ Armentieres. Deux types de données sont disponibles : des moyennes journaliéres (capteur
Lille Pasteur, Lille liberté et Lille Faidherbe) pour la journée du 9 février (cf. Tableau 19) et la
moyenne sur une période de 14 jours (03.02 au 17.02) pour les tubes a diffusion et pour les
mesures de stations. Les résultats sont récapitulés dans le Tableau 19 et le Tableau 20.

Capteurs Moyennes journaliéres en ug.m'3
Lille Pasteur 34.2
Lille Liberté 41.73
Lille Faidherbe 35.07

Tableau 19 : Moyenne journaliére de la concentration, pour le 9 février 1999, en NOx sur
trois capteurs de Lille
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Lille Lille

Date des |Armentieres| Halluin Roubaix Mareq Faidharbe Lille Fives Moy

Montebesllo | de
campagnes [T Tecart| Stat | Tube |oart| Stat | Tube [éeart| Stat. | Tube [¢cart| stat. | Tube |écart| stat | Tube Stat. | Tabe |Geart]
27/05au10/06| 21 |24 [ 3 [17| ~ | » |27 |3a| 7 | P |31 | = |31 |26[-5 (32|26 plaal-]o
10/06 au 24/06| 16 | 15 | 4 | 11 | 16 20|28|6|P|18] = |22|20[-2[28]24
24/06 au 08/07 | 14 [ 14 | O | 11 [ 13
8/07 au 22/07 |17 | 13| -4 | 10 | 13
22{07 au 0508 (19| 15 | -4 |12 | 12

05/08 au 19/08( 20| * = 17|17

29 “ * 1

20| * 2| P |2 =126 |27 | 1 |26 23 26|27 10

15|26 (11| P |19 * |16]| 8 | -8 |18 |21 21 |21 ] 0 | 1

19 |27 | 8 |19 |17 | -2 |26 (22| -4 |24 [ 22 27 |20 | -7 | -2

29|27 | -2] -3
2% [26| 2

2| * | 2|17 |16 |1 |833|31[-2]29 17

Nlo|ao|w | |o
alalslolels|ald

moyenne été | 18 [ 16 | -1 | 13 | 14 21 |20 | 8 |18 |21 | -1 |26 22| -3 |26 |22

02/12aul16/12| 41 [44 [ 3 | 23|33 |10 |50 (47| -8 |42(46 4 |39 * * 51|47 |41 |43 1} 2

16/12au06/01| 31 |34 | 4 (21 37|16 |32 |43 |11 35|38 (3 [28 (28| 0 |42[39)-3)41) " =15
06/01 au20/01| a7 [1e | 18|32 | * | * (42|26 |-17(38 (30| -838)|30-8]|50)28 22|51 |26 |-25]-16

20/01 au 03/02 | 43 |32 | 11|37 |30 | -7 |48 (48 [ 0 |43 |47 | 4 [ 32|39 7 |47 |43 | -3 63|39 2405
03/02au17/02 |42 | 9 [33| P |14 | * |38 )47 | 9 (41| 8 |-34|31 35| 4 |35|28|-7|64]16 48 | -18
17/02au03/03 |31 | = | = [P |12| * | 32|26 | -7 |33 |21 (12|24 | 15|-10| 34 | 18 |-16] 57 | 33 | 2544
03/03 au17/03| 41 | 35| -6 |40 |44 | 4 | 41 |61 |20 |47 (47| 0 | 35|56 (21|43 (49| 6 [35]52 |17 9
moyenne hiver | 38 | 20 | 10| a1 | 28 | 6 |41 [42] 2 [40[oa| 6 |sa|24] 2 |4a]s6| 750|385 | 47

Ecart = valeur tube — valeur station P = en panne

Tableau 20 : Valeurs moyennes des concentration en NOx (ug/m’) pour chacune des
campagnes d’échantillonnage par méthode active (analyseur en station) et par méthode
passive (tube a diffusion)

Nous obtenons par le calcul une valeur moyenne journaliére de 26 pg/m’ pour le 9 février.
Nous n’atteignons donc pas les extrémes fournis sur la période d’échantillonnage (moyenne
maximale : 61 pg/m’, moyenne minimale : 3 pg/m’, cf. Annexe 6). Notre calcul sous-estime
légérement les valeurs des trois capteurs de la ville de Lille (moyenne de 37 pg.m>,
cf. Tableau 19) pour la valeur journaliére. A titre indicatif, nous avons également effectué la
simulation de la période d’échantillonnage (du 03.02 au 17.02) afin de permettre une
meilleure comparaison et interprétation des résultats. Cependant, les calculs d’efficacité
présentés par la suite ne sont effectués qu’a partir de la simulation du 9 février 1999.
Regardons les moyennes sur 14 jours, le Tableau 20 donne pour trois sites de Lille (Lille
Faidherbe, Lille Fives et Lille Montebello) les valeurs de 31, 35 et 64 pg/m’ pour les stations,
et de 35, 28 et 16 pg/m’ pour les tubes 4 diffusion. Nous trouvons sur cette période une valeur
moyenne de 27.6 pg.m™, notre résultat est donc cohérent vis a vis des ces données, il reste
compris dans leur gamme de mesure. Toutefois sur le site de Lille Montebello 1’écart entre la
station et les tubes est trés important, les tubes a diffusion sous-estimant de fagon conséquente
les valeurs des stations. En retirant ce site, notre moyenne est légérement inférieure aux
valeurs des sites de Lille Faidherbe et Fives. En prenant en compte les trois stations, nous
remarquons que notre moyenne est plus proche de celle des tubes a diffusion que de celle des
stations.

On remarquera de plus, que la valeur du seuil d’alerte (200 pg/m’® pour le NO,) n’est jamais
dépassée durant ces quinze jours, le maximum atteint durant cette simulation étant méme bien
en dessous du seuil (60.3 pg/m?).
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Implantation des tubes NO2
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Figure 49 : Position des tubes a diffusion sur la région lilloise
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Résultat d’efficacités du calcul paralléle avec TRANSCHIM pour le cas inerte

Cette étude a été réalisée a la fois sur le cluster 2 et sur illiac8. Les résultats figurent
sur la Figure 50. On remarque que la méthode est peu intéressante en inerte, en effet,
I’efficacité chute trés vite. L’accélération reste du méme ordre de grandeur quel que soit le
nombre de processeurs. Il n’est donc pas justifi¢ d’utiliser un grand nombre de processeurs.
Ceci peut étre amélioré si le domaine de calcul devient plus grand ou en augmentant la
précision c’est a dire en diminuant la taille des mailles de calcul. Cela augmente la charge de
calcul des processeurs et donc améliore 1’efficacité. Mais avec les conditions de calcul
utilisées ici (environ 30 000 mailles), et qui sont représentatives des analyses d’impact sur une
ville, nous constatons que, sans chimie, le gain de temps apporté par la parallélisation n’est
pas suffisant pour compenser 1’effort et I’investissement exigés par la transformation d’un
code séquentiel en parallele.

Efficacité pour simulation inerte accélération
o0 q £8
80 25 —_—
70 5 ]
B0 - -
B0 - T 15
40 1 . 14
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20 A :
10 A T T T T Y
0 : : : : . 0 E 4 B 8 10
0 2 4 G g 10 nombre de processeurs

nombre de processeurs

(2)

Figure 50 : (a) Efficacité et (b) accélération pour un polluant inerte. En rouge (carré) illiac§,
en bleu (losange) cluster 2.

(b)

On peut également noter que 1’efficacité pour un faible nombre de processeurs (=3) est forte
mais n’atteint pas les 90%. Ceci s’explique par les communications effectuées entre les blocs
durant le calcul du transport, ¢’est donc la part de perte d’efficacité du au transport.

VIII.2. Cas chimique

Les résultats obtenus sur la simulation d’un polluant inerte avec un domaine de taille
standard et un nombre de maille d’environ 30000, ne sont pas convaincants quant a
’efficacité obtenue pour le nombre de processeurs maximal possible. Nous avons donc voulu
voir si I’ajout du calcul de la chimie, qui apporte une charge supplémentaire de calcul a
chaque processeur sans pour autant lui augmenter les communications (car la chimie est une
résolution en temps en non en espace), pourrait contrebalancer la perte d’efficacité
occasionnée par les communications de la résolution du transport. Pour cela, nous allons
procéder a deux simulations une avec une chimie simplifiée (9 espéces+ 9 réactions) et 1’autre
avec une chimie de taille plus classique pouvant étre utilisée pour la simulation de la pollution
photochimique (62 espéces +121 réactions).
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VIIl.2.1. Cas avec chimie simplifiée

Nous utiliserons dans cette partie la ligne source précédemment simulée au Chapitre
2111.1.7. Pour plus de précision sur ce cas test, le lecteur se reportera a I’ Annexe 3.

La Figure 51 montre les concentrations d’ozone et de monoxyde d’azote a 12h et 14h
obtenues par les deux approches, paralleéle et séquentiel. Les résultats des simulations sont
bien équivalents, il n’y a donc pas d’erreurs introduites par la parallélisation. On remarque
¢galement le comportement bien différent de la zone urbaine avec un régime de fort NOx et
celui de la zone en aval de la ville avec un régime limité en NOx. A 12h et a 14h, le pic de
NO est bien marqué au-dessus de la ligne source. Dés 12h, la production d’ozone commence
dans les zones en amont et surtout en aval de la ville, due a la dégradation de NO par les
Composés Organiques Volatils (COV), cette production générée en aval est plus marquée a
14h car la couche limite atmosphérique a une expansion forte, donc le mélange des especes
est trés actif favorisant ainsi la production d’ozone.
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Figure 51 : Concentration de NO et d’Os pour la simulation d’une ligne source.
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Les simulations ont été faites sur les deux réseaux de PC : le ‘cluster 1’ et le ‘cluster 2°. On
remarque tout de suite la perte d’efficacité¢ pour neuf processeurs. Or, ce point n’est pas
significatif car le cluster 2 posséde initialement 8 PC, une connexion avec une salle annexe
permet d’en utiliser plus mais cette connexion ralentit les échanges de données. L’efficacité
reste dans I’ensemble stable. On remarque tout de méme qu’une chimie simplifiée suffit a
compenser les pertes dues aux communications de la partie transport (cf. Figure 52). On
remarque que malgré la stagnation de 1’efficacité pour le cluster 1, ’accélération continue
d’augmenter, ce qui permet de réduire les temps de restitution des résultats.

Efficacité pour chimie simplifiée

90
B0 4 *
70 1 »
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A0 -
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nombre de processeurs

# Cluster 2
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acceleration
B
*

4 3] 8 10
nombre de processeurs

Figure 52 : Efficacité et accélération pour la chimie simplifiée.
Cluster 2 (losange bleu) et cluster 1 (étoile verte)

VIIl.2.2. Cas avec chimie détaillée

Nous avons vu précédemment qu’une chimie simplifiée suffisait pour que les efficacités
restent acceptables. Cependant, nous effectuons un troisiéme test qui portera cette fois sur la
simulation de la pollution urbaine avec une chimie plus détaillée que précédemment typique
des mécanismes utilisés pour 1’estimation des concentrations d’ozone (cf. Annexe 1). Nous
choisissons une ville imaginaire et simplifiée plutét qu’un cas réel pour faciliter par la suite
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une étude paramétrique que nous réaliserons sur la météorologie (cf. paragraphe X), la
structure simplifiée de cette simulation permettra ainsi de conclure plus facilement quant aux
changements occasionnés par les variations que nous imposerons.

Ce cas correspond a celui qui a été utilisé par Bey (1997 [2]) et par Millard Moreto
(2001 [8]), il reproduit une métropole nationale inspirée des dimensions de Paris. Les
conditions de calcul sont représentatives d’un cas réel qui a conduit a un épisode de pollution
photochimique sur 1’ile de France, le 11 juin 1995. Une description de ce cas a déja été
fournie précédemment au paragraphe VII 1.3. et sa description compléte figure en Annexe 4.
Nous utilisons pour cette simulation le mécanisme chimique MoCA2.10a [13], détaillée en
Annexe 1, et comportant 62 especes et 121 réactions.

Bien que cela ne soit pas le premier objectif de ce paragraphe, nous comparerons nos
résultats a ceux de la littérature (cf. Tableau 21) afin de vérifier la cohérence des résultats. Ces
concentrations sont prises au milieu de la couche mélangée (~500m d’altitude). On constate

que les valeurs pour O3, NO et NO, sont proches. Mais pour NO, et O3 les valeurs fournies
par TRANSCHIM sont plus fortes que celles de Millard-Moreto, ce qui est probablement da
aux différences sur les concentrations initiales de NMHC.

Especes | Littérature | TRANSCHIM Auteurs
(ppb) (ppb)
0O; 53-96 128 Millard-Moreto 2001 [8]
50-185 Prévot et al. 1997 [76]
59-160 Luria et al. 1992 [64]
30-100 Dommen et al. 1995 [34]
30-138 Meagher et al. 1997 [67]
30-145 Hass et al. 1997 [41]
NO ? -4 1.27 Millard-Moreto 2001 [8]
0.5-4 Staffelbach et al. 1997 [89] et [90]
NO, ? -7 8 Millard-Moreto 2001 [8]
2-20 Staffelbach et al. 1997 [89] et [90]
0.5-25 Dommen et al. 1995 [34]

Tableau 21 : Comparaison des maxima avec la littérature

En ce qui concerne l’évolution dans le temps des espéces, nous nous intéresserons ici
essentiellement a celle de 1’ozone de facon a nous comparer aux résultats de F. Millard
Moreto. Nous procédons a une comparaison des heures caractéristiques de la formation du
panache au cours de la journée.

Millard Moreto TRANSCHIM
Début de formation d’ozone 10h 11h
Forte titration de 1’ozone au-dessus de la zone 12h 13h
urbaine et formation du panache en zone rurale
Maximum d’ozone 16h 18h

Tableau 22 : Comparaison des périodes de développement du panache d’ozone avec les
résultats de F. Millard Moreto

On constate un début de production en amont de la ville (zone rurale) vers 11h. La titration de
I’0zone par les oxydes d’azotes est fortement marquée vers 13h, alors que commence a se
former le panache d’ozone (formation d’ozone en zone rurale en aval de la ville). Le panache
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d’ozone s’amplifie sur les zones rurales pour atteindre un maximum de 128 ppb vers 18h a 94
km de la périphérie de la ville. De facon générale, un retard dans 1’évolution du panache
d’ozone est constaté par rapport a 1’étude de Millard-Moreto. Ce décalage initialement d’une
heure augmente par la suite pour atteindre 2h au moment du maximum.

Les résultats obtenus avec TRANSCHIM étant en concordance avec ceux qui sont
disponibles dans la littérature, nous pouvons affirmer que le scénario de la ville synthétique
est représentatif d’un cas réel.

Nous utilisons pour cette simulation les deux clusters mis a notre disposition.
Toutefois avec le cluster 1, deux simulations différentes de la méme ville synthétique ont été
faites, une avec le solveur Twostep a pas de temps variable, 1’autre avec le solveur Twostep a
pas de temps fixe. Cette différence est importante, car la résolution a pas de temps variable est
certes plus précise mais également plus longue et elle ajoute des calculs dans la résolution
chimique, ce qui améliore I’efficacité de la parallélisation. Ceci est visible sur la Figure 53,
pour un faible nombre de processeurs, 1’efficacité est meilleure pour la simulation a pas de

temps variable.
100 - 8 -
1 Cluster 2 Twostep a pas de temps variable

90 Cluster 1 Twostep a pas de temps variable
7 Cluster 1 Twostep a pas de temps fixe
80 -
70 - B B
2 60 - [
9 g5
S 50 g
i) 8
& 40 g4
| cluster2 Twostep a pas de temps variable
cluster1 Twostep a pas de temps variable 3 |
20 - cluster1 Twostep a pas de temps fixe
10 + 2
0 L 1 1 1 1
1 L 1 1 1 ]
% B £ ks 2 4 6 8 10

nombre de processeurs
nombre de processeurs

Figure 53 : Efficacité pour la simulation de chimie détaillée.

Les efficacités des trois courbes restent supérieures a 50% dans tous les cas. Ceci montre que
pour la simulation de pollution photo-oxydante la chimie apporte une part de calcul non
négligeable a chaque processeur et cela permet d’obtenir des efficacités satisfaisantes.
Cependant, 1’efficacité a tendance a chuter sur des simulations a pas de temps variable et reste
stable pour des simulations a pas de temps fixe. On remarque également une petite différence
sur les efficacités entre les deux réseaux de PC, en effet, ’efficacité du cluster 2 a tendance a
décroitre plus rapidement que celle du cluster 1, mais la différence est minime. Par contre, on
remarque que 1’accélération croit quel que soit le nombre de processeurs, ce qui implique une
diminution du temps de restitution des résultats.

IX. Etude de la répartition de la charge de travail

La répartition de la charge de travail, le «load balancing » (= calcul et communication),
est trés importante. En effet, si tous les processeurs ont exactement la méme charge de travail,
alors I’efficacité du programme ne peut pas €tre améliorée par une redistribution des calculs,
par exemple avec une nouvelle décomposition du domaine. Mais, dans la réalité, il est tres
difficile d’arriver a ce résultat. Le nombre total de mailles ne permet pas toujours de découper
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en blocs égaux, et d’un processeur a un autre les communications ne sont pas forcément de

méme importance (un bloc au bord du domaine communique moins qu’un bloc central, qui a

de fait plus de voisins). De plus, la chimie déséquilibre la charge de calcul entre les

processeurs. De nombreuses publications existent sur le « load balancing dynamique » (LBD),
c’est a dire I’étude de la re-répartition automatique des mailles de calcul d’une boucle
d’intégration a une autre, de fagon a rééquilibrer le travail sur les différents processeurs

(Elbern 1997 [37], Gau et al. 2001 [41], Kumar et al. 1997 [58], Martin et al. 1999 [65], Lee

1999 [60]).

Cette gestion de la répartition de la charge de calcul peut étre faite de différentes
manieres :

e par la décharge de quelques points vers ses voisins. Par exemple, Lee (1999 [60])
rééquilibre la charge de travail en décalant la frontiere d’un bloc vers son voisin (décharge
d’une bande entiere cf. Figure 54), alors que Elbern 1997 [37] communique seulement
quelques points,

171
g g
1 ? 2 1 ? 2
fd 1
3 4 3 4
temps temps+1

Figure 54 : Décalage d’une frontiére pour répartir les charges de calcul

e par la décharge d’une bande au processeur le moins occupé (méme si ce n’est pas un
voisin cf. Figure 55). Martin et al. (1999 [65]) utilisent ce procédé pour mieux répartir la
chimie aqueuse, la partie dynamique du «laod balancing » est donc située uniquement sur
la résolution de la chimie. Mais cette technique nécessite un processeur maitre pour gérer
la nouvelle répartition, donc elle utilise beaucoup de communication tous-vers-un et
un-vers-tous,

7
1 ? 2 1 B 2
1 \
3 1 3 4
temps temps+1

Figure 55 : Décharge d’une bande de mailles vers le processeur le plus rapide

ou encore,

e par la décharge de quelques points a un processeur du méme sous domaine (Gau et al.
2001 [41]). Par exemple, sur un maillage a plusieurs niveaux de raffinement, les différents
blocs ne peuvent communiquer qu’avec les blocs de méme niveau de raffinement. Cette
méthode limite les envois mais permet de rééquilibrer plusieurs blocs au méme pas de
temps.
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¢gal entre tous les blocs (cf. Figure 56).

Le test a été fait sur 6 et 8 processeurs (cf. Figure 57) et le tableau suivant montre le nombre
de mailles attribué¢ a chaque processeur dans les différentes simulations. Les cas sont classés

i .

plus long

Avant d’aborder nos choix, nous allons regarder si un rééquilibrage des charges de
travail peut étre intéressant dans un code tel que TRANSCHIM. Pour cela, nous simulerons la
ville simplifiée de Millard-Moreto sur le ‘cluster 2°, et décalerons les frontieres des blocs
mailles par mailles pour rééquilibrer manuellement le calcul. Ainsi nous verrons si un
découpage optimal existe ou si le découpage a finalement peu d’importance. Bien sir, ce type
d’approche n’est qu’une tentative de « load balancing ». D’une simulation a 1’autre, on décale
les fronticres des blocs vers les blocs voisins de facon a tendre vers un temps de restitution

plus rapide —+ | plus long

L=

du moins efficace au plus efficace (gauche a droite).

plus rapide

Figure 56 : Répartition des charges de calcul en fonction du temps de restitution des
processeurs.

CAS 1 CAS 2
6000 5520 5760 5760
800 7360 7680 7680
600 5520 5760 5760
CAS1 CAS2 CAS3
6240 6240 5280 5280 4800 4800
4320 4320 5280 5280 5760 5760
4320 4320 4800 4800 4800 4800
4320 4320 384 3840 3840 3840
100.0 -
80.0
E
F
F
I 60.0 -
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I
T
E
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Figure 57 : Etude du load balancing. Influence du nombre de points par bloc.
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On constate sur la Figure 57 que le décalage de fronti¢res ne change pas grand chose
sur 6 processeurs et prend de I’importance pour 8 processeurs. Pour ce dernier cas, on voit
que pour quelques mailles de décalage 1’écart apporté a 1’efficacité est tout de méme non
négligeable pour un nombre de processeurs ¢€levé. Ce qui permet d’espérer une nette
amélioration dans la rapidit¢ de restitution des résultats si on utilise un LBD. Il reste
maintenant a créer une méthode de LBD adapté au programme.

Faut-il appliquer la redistribution dynamique a I’intégration compléte (transport +
chimie) ou seulemnt a une partie ? On sait que pour la pollution photo-oxydante, la chimie
nécessite un temps important pour sa résolution. Ce point est montré dans le paragraphe
suivant.

IX.1. Importance de la chimie

La Figure 58 montre le pourcentage de temps passé¢ dans la boucle d’incrémentation
temporelle : dans la partie transport et dans la partie chimique. Les trois cas présentés sont
calculés sur la ville simplifiée de Millard Moreto avec le solveur Twostep a pas de temps fixé
(cas 1 : dtch=15s, cas 2 : dtch=30s et cas 3 : dtch=60s) et pour 3 itérations de Gauss Seidel.
On remarque tout de suite la prédominance de la chimie. Pour des simulations avec un pas de
temps variable la partie chimique représentera une part plus importante. La chimie représente
donc de 60% a 90% en fonction de la taille du pas de temps choisi.

pourcentage du temps passe dans les
différentes paries du programme

100
&0
B chitmie
40 mtransport
20
0= T T |
1 2 3

froiscas

pourcentage
[ur]
(o]

Figure 58 : Temps passé dans les parties transport et chimie

Cette importance de la chimie nous fait pencher en faveur de I’option de Martin et al. (1999
[65]), et nous ne rendrons dynamique que la partie chimique. C’est en effet dans cette partie
qui faut rattraper le temps perdu par les communications occasionnées dans la partie transport.
On voit clairement que plus le pas de temps chimique sera petit plus les communications du
transport représenteront un faible pourcentage du temps total, cependant prendre un pas de
temps chimique petit augmente la charge de calcul.

IX.2. Méthode de load balancing dynamique

Ce travail doit étre vu comme une tentative d’élaboration d’une méthode de
redistribution des mailles. Comme le processeur le plus lent n’est pas obligé de cotoyer le
processeur le plus rapide, nous optons pour des communications directes entre ces deux
processeurs. Ceci permet de rééquilibrer plus rapidement la charge par rapport au cas d’une
répartition entre voisins. En effet, rééquilibrer vers ses voisins mene a une répartition plus
¢quitable mais qui se fait en plusieurs étapes (cf. Figure 59).
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Figure 59 : Rééquilibrage en plusieurs étapes dans le cas d’une transmission de données
uniquement de voisin a voisin.

Transférer des mailles du processeur le plus lent au processeur le plus rapide quel que
soit la localisation des deux processeurs présente un désavantage : la déclaration de la taille
des tableaux. Ne connaissant pas a I’avance les processeurs qui seront mis en cause, tous les
processeurs doivent posséder des tableaux ayant la taille totale du domaine, et non plus de la
taille de leur bloc plus quelques mailles de communication. Pour éviter une place mémoire
trop importe une solution est de reprendre, pour les variables de la chimie, les tableaux utilisés
pour P’initialisation.

Maintenant il nous faut trouver la meilleure méthode de répartition des charges,
décalage d’une frontiere ou de quelques points. Le décalage d’un nombre fixe de points (une
frontiére) peut mener a des situations de « yo-yo ». C’est a dire que la situation d’équilibre
existe pour un nombre de mailles égal a la moiti¢ du nombre de mailles communiquées. Pour
essayer d’atteindre cet équilibre, les processeurs ne vont pas cesser de se transférer les
données de la frontiére (cf. Figure 60). Pour éviter cela, deux solutions sont possibles, ne
communiquer que le nombre de mailles nécessaires ou limiter le nombre de re-découpages.
Nous avons opté pour la deuxieme solution. Nous communiquons des frontiéres et nous ne le
faisons qu’une fois durant I’intégration chimique.

LW

Figure 60 : Equilibre impossible - situations « yo-yo »

IX.3. Résultats

Nous reprenons, pour faire nos tests, la simulation de la ligne source avec une chimie
simplifiée (cf. VIIL.2.1). Nous choisissons ce cas test simple, car la chimie est répartie de la
méme fagon sur tous les processeurs lors d’un découpage en lignes perpendiculaires a la
source d’émission, ceci permet une interprétation plus aisée des résultats. Les simulations
seront faites avec un faible nombre de processeurs (trois) afin de pouvoir créer un décalage
important.
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Dans un premier temps, nous avons réalisé une tres faible inégalité dans la répartition
des mailles sur les trois processeurs, c’est a dire que deux processeurs ont recu 18 mailles
suivant y et le troisiéme 19). Il existe donc un faible déséquilibre entre les blocs des le début,
nous avons testé si le LBD choisi permet de rétablir un équilibre de travail entre les blocs.

Numéro de bloc | Nombre de mailles | Temps de calcul (s) | Temps de calcul (s)
(i,J,k) avec LBD sans LBD

3 54*18*20 8308 8165

2 54*19*%20 8617 8650

1 54*18*20 8220 8191

On constate sur le tableau ci-dessus que le gain est inexistant, le load balancing dynamique
sera donc valable uniquement pour re-répartir les charges de travail que la chimie provoquera,
et non pas pour rattraper d’éventuels déséquilibres dus au découpage initial.

On a créé ensuite un déséquilibre plus grand dans la répartition des mailles sur les trois
processeurs, il est représenté dans le tableau ci-dessous. Un tel déséquilibre représente un cas

ou la chimie ne se répartit pas de fagon égale sur les différents processeurs.

Numéro de bloc | Nombre de mailles | Temps de calcul (s) | Temps de calcul (s)
(i,j,k) avec LBD sans LBD

3 54*5%20) 7608 2788

2 54*32*20 9465 14190

1 54*18*20 8256 8268

On remarque que le LBD a de I’effet, puisque le bloc 2 a un temps de calcul qui est
réduit de facon importante. Le LBD ne permet pas d’avoir une répartition parfaitement
¢quilibrée, mais il réduit considérablement les écarts, par exemple entre le processeur
intermédiaire et le plus lent il y avait environ 6000s, maintenant I’écart est d’environ 1200s.
Sur cet exemple, le processeur le plus long cotoie le processeur le plus rapide. Si ¢a n’était pas
le cas, I’effet du LBD ne serait pas changé car la répartition se fait directement du processeur
le plus long vers le processeur le plus rapide.

X. Etude paramétrique sur une ville simplifiée

Comme nous venons de le voir, la parallélisation permet de gagner beaucoup de temps
de calcul. Cela permet soit de faire des calculs sur de longues périodes (plusieurs mois ou
plusieurs années), soit de répéter de fagon intensive des calculs comme c’est le cas dans les
analyses de sensibilité ou paramétrique. C’est dans cette seconde optique que nous avons
réalisé¢ le travail présenté dans ce paragraphe, a savoir une étude paramétrique sur la
météorologie. Nous avons fait varier les paramétres météorologiques un par un a partir d’un
cas de base pour étudier I’impact de ces parametres sur les concentrations d’ozone. Pour cela,
nous avons repris la simulation de la ville simplifiée de Bey et Millard Moreto (détaillée dans
Chapitre 3VIIIL.2.2). Nous reprenons ce scénario pour sa simplicité, ce qui permettra une
analyse plus aisée des conséquences des changements météorologiques que nous avons
imposés. En effet, cette simulation se préte bien a une étude de sensibilité car les vents sont
unidirectionnels, les émissions sont injectées au sol en trois zones de d’intensité croissante
encastrées les unes dans les autres et les différentes grandeurs météorologiques sont
uniformes sur I’horizontal. Frédérique Millard Moreto (2001 [8]) a également fait une étude
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paramétrique a partir de cette ville, elle a regardé 1’évolution des valeurs de transition des
indicateurs photochimiques de Sillman (1995 [82]) pour des vitesses de vent faibles,
moyennes et fortes, et pour des températures de + 10°C par rapport a un cas de base.

Dans notre étude, nous faisons varier la température, I’humidité, et la vitesse de vent,
nous regardons également I’impact de la variation des coefficients de diffusion. Nous
essayons de prendre des variations qui nous semblent réalistes, cependant les valeurs extrémes
sont volontairement exagérées afin de mettre en évidence les tendances des variations de
I’ozone en fonction des parametres. Les résultats sont récapitulés dans le tableau du
paragraphe X.5.

X.1. Influence de la température

I a déja été montré qu’une augmentation de la température provoque un accroissement
du maximum d’ozone (Millard Moreto 2001 [8], Sillman et al. 1990 [83]). Or, on peut
constater que durant le mois de septembre 1999 (cf. Chapitre 4), la température présente deux
paliers distincts d’environ 7°C d’écart, ce qui a entrainé une baisse des concentrations
d’ozone sur les capteurs de I'lle de France (d’environ 15 ppb). Nous avons essayé de
reproduire cette baisse de concentration en diminuant la température de 10°C au maximum.

La chute de température entraine bien une chute du maximum de la concentration en
ozone d’environ 11% en prenant comme référence le cas de base, soit pour notre simulation
une baisse de 3.5°11 molécules.cm™ ou 14.2 ppb (cf. Figure 61). Nos calculs montrent
qualitativement la méme sensibilité de la concentration d’ozone a la température, mais en
appliquant une chute de température plus importante que ce qui est arrivé en septembre 1999.
Le probléme est que, pour le mois de septembre 1999, plusieurs paramétres et pas seulement
la température peuvent €tre la cause de cette diminution de la concentration. Afin de
quantifier I’impact de la seule baisse de température sur 1’0zone nous avons comparé notre
analyse de sensibilit¢ a d’autres analyses de la littérature. Sillman et al. 1990 [83] ont fait une
étude sur les maxima d’ozone en fonction de la température en zone urbaine et en zone rurale.
Ils montrent que sur le pic d’ozone une variation de 5°C provoque une hausse de la
concentration d’ozone de I’ordre de 15 ppb, ce qui correspond au double de notre résultat, qui
est reporté sur la Figure 61. Par contre en milieu rural, cette hausse est moins marquée pour
5°C la concentration d’ozone augmente de 8 ppb, ce qui correspond plus a notre valeur.
Millard Moreto (2001 [8]) montre que pour une variation de 10 °C, le maximum de
concentration d’ozone varie de 10 ppb. Notre valeur se situe donc entre celles de F. Millard
Moreto et celle de Sillman et al.. Une moyenne des valeurs donne pour une baisse de 10 °C
une variation de 18 ppb sur le maximum d’ozone. Méme si toutes les valeurs rencontrées ne
donnent pas le méme ordre de grandeur, notamment pour Sillman et al. qui présentent une
valeur fortement supérieure, on note que les concentrations d’ozone sont trés sensibles a une
variation de la température et que dans tous les cas les variations de concentration ne sont pas
négligeables.

Nous pouvons également observer (cf. paragraphe X.5) que ce changement
météorologique n’influence pas I’heure d’apparition du maximum et que [’évolution
journaliére n’a pas été changée.

La Figure 61 suggére une dépendance linéaire du maximum d’ozone en fonction de la
température. Ceci est expliqué de la fagon suivante. Les variations de température sont faibles
(10°C), donc les variations des exponentielles des lois d’Arrhenius qui contrdlent la cinétique
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de formation de I’0zone sont quasiment linéaires en fonction de la température. Si I’influence
de la température est sensible uniquement sur la chimie, il est logique d’observer une certaine
linéarité entre les variations de température et les variations de concentration d’ozone.
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Figure 61 : Evolution du maximum d’ozone (molécules.cm™) en fonction de la température.
L’axe des abscisses est gradué en fonction du cas de base (CB).

Nous nous sommes aussi intéressés au criteére sanitaire de I’AOT40 (Accumulated dose Over
a Threshold of 40 ppb). Il représente la somme des différences entre les moyennes d’ozone
pour toutes les heures (en ppb) et 40 ppb quand la concentration excéde 40 ppb pendant le
jour. Un dépassement de 3000 pbb.h sur trois mois réduit les rendements des récoltes, et un
dépassement de 10000 ppb.h sur six mois endommage les foréts. Nous avons calculé les
AOT40 en sommant sur tout le domaine les concentrations dépassant 40 ppb sur la période
ensoleillée, puis nous ramenons cette valeur a la valeur pour une seule maille pour une heure.
La Figure 62 représente les variations de I’AOT40 en fonction de la température. La méme
tendance linéaire se retrouve, on peut donc conclure qu’un changement de température (d’une
dizaine de degré maximum) induit une augmentation (ou diminution) des concentrations
(ou des AOT) directement proportionnelle a la température.

Correlation coefficient = 0.93
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Figure 62 : Variation des AOT40 (ppb)en fonction de la température. En rouge la régression
linéaire, le coefficient de corrélation est indiqué au-dessus de la figure.
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X.2. Influence de 'humidité relative

On ne constate pas de changements significatifs de la concentration (moins de 1% du
cas de base), de I’heure ou de la localisation du maximum d’ozone quand 1’humidité relative
varie de 60% a 80%. L’humidité entre en compte dans certaines réactions chimiques qui ne
sont apparemment pas les réactions majoritaires dans ce cas de figure.

X.3. Influence des coefficients de diffusion

La Figure 63 représente les variations de ’AOT40 en fonction de la valeur du
coefficient de diffusion vertical. Cette valeur correspond a celle au sol a six heures du matin.
On note peu de changement par rapport au cas de base en comparaison aux variations
observées pour la température. Si I’écart est réduit par rapport au cas de base une différence
apparait, mais elle reste limitée : 0.5 ppb (cf. Figure 63 ou I’échelle de la courbe est identique
au cas précedent). Pour des valeurs plus fortes de diffusion un palier semble se créer avec une
tres 1égere baisse. L’ AOT40 variant peu en fonction de la valeur du coefficient de dispersion,
cela veut dire que sur I’ensemble du domaine les concentrations dépassant 40 ppb ne varient
pas vraiment. La concentration ne varie pas beaucoup car les especes sont déja bien
dispersées, le mélange des espéces réactives étant optimum on ne peut pas augmenter
I’activité chimique en augmentant la dispersion. Pourtant on note (cf. Tableau 23) que le
maximum d’ozone est réduit pour la simulation la plus extréme par rapport au cas de base
(KZ*10). Cela est un peu en contradiction avec ce que nous observons sur I’AOT40, et nous
n’avons pas d’explication a I’heure actuelle, on peut remarquer cependant que cette derniére
simulation est la moins réaliste car la plus éloignée du cas réel

En ce qui concerne la localisation et I’heure d’apparition du maximum de
concentration peu de différences sont constatées sur 1’ozone (1/2 heure de décalage et une
variation de deux mailles au maximum). Par contre pour NO,, I’apparition du maximum a
changé d’environ une heure pour une réduction de moitié du coefficient de diffusion par
rapport au cas de base.
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Figure 63 : Variation des AOT40 (ppb) en fonction de la valeur du coefficient de diffusion
vertical. Le cas de base est repéré par CB.
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X.4.Influence de la vitesse de vent

Nous rappelons que cette étude de I’influence du vent est simplifiée, car la simulation
ne permet qu’une variation de 1’intensité du vent et pas de la direction. Or, on sait que des
vents tourbillonnants engendrent des zones de stagnations des polluants et donc de fortes
concentrations. En effet, il est déja connu, qu’en fonction de 1’intensité du vent, la répartition
des polluants n’est pas la méme (Moussiopoulos et al. 1995 [70]). De faibles vitesses de vent
entrainent la stagnation des émissions, lorsque celles-ci se produisent au-dessus d’une ville la
titration de 1’ozone par le monoxyde de d’azote est favorisée, alors que de fortes vitesses de
vent favorisent le brassage des especes sur des domaines plus grands, la limite entre les zones
ou I’ozone est en régime limité par les NOx (loin des sources) et celui ou il est en régime
limité par les COV (pres des sources) est donc déplacée.

La Figure 64 montre la variation des AOT40 en fonction de la vitesse du vent au sol a
6h du matin. Une diminution sensible des concentrations cumulées pour une augmentation de
la vitesse du vent est constatée. Cependant la variation est moins marquée qu’avec la
température. Ce résultat était attendu car, le vent étant plus fort, les polluants sont chassés
plus rapidement en dehors du domaine d’étude et ont par conséquent moins de temps pour
créer de I’ozone. Les variations de la force du vent modifient les positions et 1’heure
d’apparition du maximum d’ozone, plus le vent est fort plus le pic se produit loin de la ville et
tot dans 1’apres midi (16h30 au lieu de 18h). Cependant, la valeur de la vitesse du vent la plus
forte de cette étude (10 m/s) n’est pas treés réaliste, elle ne sert qu’a estimer si les
concentrations continuent a chuter ou finissent par stagner. Augmenter la valeur de I’intensité
de facon trop importante entrainerait les polluants en dehors du domaine d’étude. On peut
déja remarquer que pour les deux derniers points, le maximum se trouve trés proche de la
frontiére du domaine.
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Figure 64 : AOT40 en fonction de la vitesse du vent au sol a 6h
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X.5. Récapitulatif

Le Tableau 23 montre les valeurs des maxima de concentrations (valeur en
moléc./cm®) pour I’ozone, le monoxyde et le dioxyde d’azote, ainsi que leur localisation en
fonction de leur numéro de maille suivant I’horizontale pour une altitude de 500m et I’heure
(en seconde) a laquelle ils se sont produits.

T-10°C T-5°C CB T+5°C
NO max 500m
Valeur 3.93%10 3.52510 3.14%10 2.80%10
Localisation (14,21) (14,21) (14,21) (14,21)
Heure 28260 27900 27900 27360
O3 max 500m
Valeur 2.79%12 2.98%12 3.14%12 3.21512
Localisation (30,21) (33,21) (33,21) (31,21)
Heure 65700 65700 65250 63900
NO; max 500m
Valeur 1.95511 1.97%11 1.99511 2.03%11
Localisation (14,21) (14,21) (14,11) (14,21)
Heure 25200 25200 25200 25200

KZ*10 KZ*5 KZ*2 KZ/2
NO max 500m
Valeur 2.97510 2.92510 2.97°10 3.38510
Localisation (14,21) (14,21) (14,21) (15,21)
Heure 27930 27750 27360 27900
O3 max 500m
Valeur 3.06512 3.12512 3.15%12 3.13512
Localisation (31,21) (32,21) (33,21) (33,21)
Heure 63460 63900 64800 65250
NO; max 500m
Valeur 1.84%11 1.87511 1.92%11 2.14%11
Localisation (14,21) (14,21) (14,21) (15,21)
Heure 25270 25200 25200 21600

U*5 U*2 U2 u/5 HU +20%
NO max 500m
Valeur 1.25%10 2.03%10 5.25%10 5.25%10 3.12%10
Localisation (16,21) (15,21) (14,21) (14,21) (14,21)
Heure 28740 28620 27000 27000 27900
O3 max 500m
Valeur 2.22512 2.65°12 3.88512 3.88512 3.11%12
Localisation (47,21) (47,21) (21,21) (21,21) (33,21)
Heure 59380 63230 64800 64800 65700
NO; max 500m
Valeur 8.44F11 1.33%11 331511 331511 1.98%11
Localisation (17,21) (15,21) (14,21) (14,21) (14,21)
Heure 23520 25380 25920 25920 25200

Tableau 23 : Récapitulatif des maxima pour les différentes simulations
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La variation des AOT40 confirme la tendance constatée avec les maxima (cf. Tableau 23). En
effet, peu de différences sont constatées avec les variations du coefficient de diffusion ou
d’humidité, seul les variations de température ou du vent ont une influence notable sur les
valeurs des maxima.

T+5 CB T-5 T-10
AOT40 (ppb.h) 31.5 29.9 273 24.6
KZ/2 KZ*2 KZ*5 KZ*10
AOT40 (ppb.h) 29.4 304 30.6 30.5
U*5 U*2 U2 u/s
AOT40 (ppb.h) 26.4 27.9 30.5 30.9

Tableau 24 : Variation des AOT40 en fonction des différents cas de simulation.

Pour évaluer quel paramétre est le plus influent pour I’AOT40 sur I’ensemble du domaine,
nous avons tracé pour chaque paramétre de 1’étude la pente observée pour les deux
simulations encadrant le cas de base, nous ne prenons pas les cas extrémes car ils sont moins
représentatifs de la réalité. Pour permettre la comparaison entre les pentes obtenues nous les
rendons sans dimension en les divisant les valeurs du cas de base (cf. Figure 65).
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Figure 65 : Influence des parameétres météorologiques pour de faibles changements

On constate que la température a I’influence la plus marquée sur les OAT40, ensuite c’est la
vitesse du vent et enfin que les coefficients de diffusion n’ont pas d’influences notables.

XI. Conclusion

Pour clore ce chapitre, nous pouvons noter que la parallélisation d’un code permet de
réduire les temps de calcul de fagon considérable, méme avec des efficacités de 1’ordre de
60%. L’investissement a faire au niveau de la programmation reste intéressant au vu du gain
de temps obtenu sur les calculs. Cet investissement est d’ailleurs variable en fonction de la
complexité¢ du programme. La réduction de temps obtenue prend toute sa valeur pour des
simulations sur de longues périodes (ce qui sera fait dans les simulations complétes du projet
City Delta cf. Chapitre 4). 1l est vrai que pour des simulations sur des périodes plus courtes le
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gain, comme quelques jours par exemple, 1’avantage de ce gain est plus limité car le temps
nécessaire pour obtenir les résultats reste raisonnable au vu de la puissance actuelle des
machines. Cependant, toutes simulations faites avec des modules supplémentaires de calcul
peuvent obtenir un avantage plus important du calcul parall¢le. Nous pensons par exemple a
des simulations ou il est également nécessaire de calculer I’écoulement, ou il faudrait coupler
sur plusieurs jours un module de calcul de la météorologie et le module de chimie-transport
des polluants.

L’étude paramétrique a permis de montrer quels parametres météorologiques ont de
I’influence sur les concentrations d’ozone, on retiendra que les deux parameétres majeurs sont
I’intensité du vent et la température, avec pour la température une influence quasi-linéaire sur
un domaine de variation raisonnable (de I’ordre de la dizaine de degrés). Nous utiliserons ces
résultats pour la mise en place de la méthode des scénarii épisodiques qui sera exposée dans le
chapitre suivant.
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Chapitre 4 :
Simulations a long terme
le projet CITY DELTA

« Changer d’air, c’est salutaire »
J.P. Jeunet ‘Amélie Poulain’

l. Le projet CITY DELTA

Le projet CITY DELTA s’inscrit dans le programme européen Clean Air For Europe
(CAFE) comme un exercice d’inter-comparaison des mod¢les de pollution atmosphérique. Ce
projet est conduit par le JRC-IES, en collaboration avec EMEP, IIASA et EUROTRAC. Il a
pour but d’étudier les changements de la qualité de 1’air urbain en réponse a des réductions
d’émission. Cette étude concerne les niveaux ambiants de particules et d’ozone sur de grandes
périodes. Pour les particules, elle est réalisée sur tous les jours de I’année, alors que pour
I’0zone, 1’analyse est limitée a une demi année (printemps — été : d’avril a septembre). Ces
¢tudes sont réalisées grace a I’utilisation de plusieurs modeles de transport et chimie, ce qui
permet de comparer les résultats et d’analyser les potentialités de la modélisation pour
I’analyse de la qualité de I’air en zone urbaine. Le projet CITY DELTA a pour finalité
d’évaluer les dangers pour la santé et le milieu naturel d’une exposition a long terme a ces
polluants.

Pour I’ozone, des relations entre ’ampleur des dommages sur la végétation et les
AOT40? (critére sanitaire & une exposition & long terme) existent (Heck et al. 1982 [44], Coe
et al. 1995 [26]). Ils dénotent de 1I’'impact sur la végétation. Pour les impacts sur la santé, des
seuils de concentrations a une exposition a court terme existent (cf. Tableau 2 page 10), mais
il n’en existe pas vraiment en ce qui concerne une exposition a long terme. L’analyse des
valeurs moyennes sera donc privilégiée afin d’estimer le taux moyen d’exposition. Pour les
particules aucun seuil, ni a court terme ni a long terme n’est pour le moment clairement
défini.

Le projet CITY DELTA ne s’intéresse qu’aux concentrations de fond. En effet, il a
déja été remarqué que les épisodes de pics d’ozone sont localisés sur de petites périodes
(comme quelques jours extrémes d’été), leur étude n’est pas ici prioritaire (Kuebler et al. 2001
[56]). De telles situations extrémes sont des cas rares localisés en temps et en espace, par
conséquent un nombre restreinct de personnes est concerné, alors que le probleme di a la

% es concentrations horaires en ozone au-dessus de 40 ppb sont cumulées au cours d’une période de trois ou six
mois. Un dépassement de 3000 pbb.h sur trois mois réduit les rendements des récoltes, et un dépassement de
10000 ppb.h sur six mois endomage les foréts.
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situation générale d’exposition « modérément haute » sur une longue période concerne des
zones beaucoup plus larges et donc beaucoup plus de personnes.

Le projet est conduit pour un certain nombre de villes européennes avec des
différences distinctes pour les conditions climatiques (par exemple, 1’Europe nordique et
méridionale), la proximité¢ de la mer, des différences dans les densités d’émission. Les
considérations pratiques, comme la disponibilit¢ des modeles appropriés, les inventaires
d’émission pour les polluants gazeux et particulaires, 1I’information météorologique suffisante,
et les données de surveillance ont permis de retenir huit villes (cf. Figure 66) : Berlin,
Copenhague, Katowice, Londres, Marseille, Milan, Paris et Prague.

Figure 66 : Villes participantes

Pour cet exercice nous avons choisi de calculer la pollution sur Paris, car le domaine d’étude
se préte bien aux capacités de TRANSCHIM (peu de relief permettant ainsi de considérer le
domaine comme plat, et le domaine est entierement dans les terres).

Le projet comporte la simulation de 1999 et de scénarii de réduction d’émissions
construits de fagon a étre représentatifs des émissions futures. La méme météorologie est
utilisée pour toutes les simulations. Il est possible de baser cette étude sur la simulation de
quelques épisodes représentatifs de la période enticre (méthode des scénarii épisodiques).
Cette méthode repose sur la sélection et la simulation de quelques jours. La principale
difficulté est dans le choix de ces journées, et la validit¢ de cette approche par scénarii
épisodiques est toujours une question ouverte. C’est ce qui nous a motivé pour participer au
projet CITY DELTA. Comme pour les autres simulations (simulation totale de la période
d’étude), les résultats des modeles doivent étre confrontés aux observations, c¢’est pourquoi il
est demandé a tous les modélisateurs de fournir leurs résultats de simulation sur I’année 1999
(cas de base). Les résultats peuvent étre fournis avec plusieurs résolutions spatiales : 5 km,
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10 km ou 50 km. Cette particularité permet d’étudier I’impact de la taille des mailles sur les
prévisions de qualité de I’air sur de grandes périodes.

En résumé, cet exercice permet :

- d’évaluer les performances des modeles par rapport aux données de surveillance
disponibles. Notons bien qu’identifier le meilleur modéle n’est pas un objectif de
CITY-DELTA.

- d’¢évaluer comment les prévisions délivrées par des modeles régionaux qui ont une
faible résolution spatiale (par exemple 50*50 km?) différent des prévisions obtenues avec des
modeles ayant une meilleure résolution.

- de fournir des informations quantitatives par rapport aux engagements légaux, par
exemple si une certaine tendance dans les émissions permet de respecter des valeurs limites
de qualité d’air

- d’identifier la gamme de réponses des modeles par rapport aux réductions d’émission.

Les conclusions de CITY-DELTA fourniront des recommandations sur la facon dont la
qualité de I’air urbain doit étre incluse dans une évaluation au niveau européen des stratégies
de controle d’émission. Le projet désire évaluer 1’équilibre optimal entre les mesures de
controle d’émission qui devraient €tre prises au niveau européen et les mesures qui devraient
étre laissées a une initiative plus locale. De plus, ces simulations permettraient par la suite
d’évaluer I’influence des émissions locales et régionales (réductions) sur la santé pour
I’exposition aux particules fines (PM10, PM2.5) et pour I’exposition a I’ozone (projet CAFE).

Nous scindons ce chapitre en deux parties, la premiere détaille et vérifie la méthode de
scénarii épisodiques développée durant ce travail de thése. La deuxiéme montre les résultats
des simulations et leurs analyses.
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Partie I :

Description de la méthode des
scénarii épisodiques

Cette partie concerne le II du chapitre 4 :

11. Notre contribution au projet

95

I1.1. Les modéles statistiques

96

II.1.1 . Méthode du plus proche voisin : « k-means »
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I1.1.2 . Méthode factorielle : analyse en composantes principales
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I1.1.3 . Méthode hiérarchique : « average linkage » et « Ward’s method »

I1.2. Notre méthode de scénarii épisodiques
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[I. Notre contribution au projet

TRANSCHIM ne possede pas de module qui permet le calcul des particules, nous ne
participons donc qu’a 1’évaluation de I’impact de 1’ozone. Dans le projet CITY DELTA,
I’¢tude de cette espece se limite a six mois : d’avril a septembre. Nous avons choisi d’utiliser
une méthode de scénarii épisodiques. Les seuls critéres sanitaires sur de grandes périodes
comme les AOT40 et AOT60 ne concernent que 1’impact sur la végétation. Pour caractériser
les concentrations de fond, nous nous appuierons donc sur les AOT mais aussi sur les
moyennes de fagcon a connaitre le taux moyen d’ozone auquel les personnes sont exposées.

La méthode de scénarii épisodiques consiste a ne simuler qu’une petite partie de la
période d’étude en considérant cette partie comme représentative du tout (cf. Chapitre 1V.2).
Ce type de méthode a déja été expérimenté par Eder et al. dés 1993 ([35]) de facon
concluante. Le principe de la méthode épisodique en comparaison avec la simulation totale est
récapitulé sur la Figure 67. Son avantage certain est le temps de calcul.

Il reste a définir la technique employée, car choisir une méthode épisodique amene a
se poser quelques questions. Comment choisir les scénarii ? Combien de scénarii ? Pour
quelle période (combien de temps) un scénario est-il représentatif ? Est-ce que ces périodes
sont égales d’un scénario a un autre ?

Le r6le de la météorologie sur la pollution atmosphérique est trés important, il est donc
a priori intéressant de choisir les scénarii représentatifs de notre période d’étude a partir d’un
tri météorologique. Les caractéristiques météorologiques de chaque journée permettent ainsi
un classement qui permet de déterminer les plus représentatives de la période. Nous sommes
conscients qu’il y a une ambiguit¢é dans cette démarche. Une journée représentative,
sélectionnée avec un certain nombre de critéres pour ce qui concerne la météorologie, est-elle
forcement aussi représentative pour ce qui est de la pollution atmosphérique ? Les résultats
que nous avons obtenus montrent que cette hypothése de travail n’est pas dénuée de sens.
D’autre part, les objectifs de CITY DELTA concernent la pollution de fond, c’est a dire
principalement les moyennes des concentrations et les AOT. Dans notre cas, nous nous
sommes orientés vers la détermination des journées les plus moyennes au sens
météorologique.
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Figure 67 : Mod¢le épisodique et simulation totale

II.1. Les modéles statistiques

On trouve dans la littérature différentes méthodes de tri statistique. Les plus
fréquemment rencontrées pour la pollution atmosphérique sont la méthode de Ward (Brook et
al. 1995 [19], Fernau et al. 1990 [38]), la méthode du lien moyen (« average linkage ») ou des
plus proches voisins (« k-means ») (Davis et al. 1998 [31]), ou encore de ’analyse en
composantes principales (Eder et al. 1993). Ces méthodes purement mathématiques sont aussi
appliquées dans d’autres domaines comme la linguistique (Turenne 2000 [6]), pour le filtrage
d’information sur un groupement de textes, ou la météorologie pour évaluer les journées types
sur un site géographique donné afin d’évaluer son potentiel €olien.

Un état de I’art des méthodes statistiques est disponible dans la thése de N. Turenne
(2000). Nous ne présenterons ici que les méthodes citées précédemment, qui sont celles
couramment rencontrées pour la pollution atmosphérique. Elles sont classables en trois
grandes catégories, celles dites du plus proches voisins, factorielles ou hierarchiques.
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[1.1.1. Méthode du plus proche voisin : « k-means »

Le principe des méthodes du plus proche voisin est de regrouper les N individus a
classer autour de k représentants. Le classement se fait par le biais d’un critére de sélection, le
plus souvent la distance entre le point et le centre de la classe doit étre inférieure a un seuil
prédéfini. La technique se déroule en trois étapes :

1- Fixer la valeur du seuil et choisir k représentants parmi les N individus en
associant leurs valeurs comme étant le centre des k classes.

2- Classer les N-k individus restant en fonction d’un critére, par exemple leur
distance par rapport au centre des classes doit étre inférieure au seuil.

3- Définir le nouveau centre des classes par rapport aux individus les composant.
Cette technique dépend a la fois du choix des représentants et du choix du seuil. Il existe une
variante pour s’affranchir de la valeur seuil : on rajoute la notion de convergence a
I’algorithme précédent. Le nouvel algorithme de classement se présente alors sous la forme :

1- Choisir k représentants parmi les N individus en associant leurs valeurs comme
¢étant le centre des k classes.

2- Classer les N-k individus restant en fonction de leur distance par rapport au centre
des classes

3- Définir le nouveau centre des classes par rapport aux individus les composant.

4- Recommencer les étapes 2 et 3 jusqu’a avoir un changement minime dans le

regroupement des individus dans les classes.

Ce regroupement ¢étant fait, il reste donc a simuler k scénarii en les pondérant d’un coefficient
représentant le nombre d’individus les composant pour prendre en compte leur
représentativité par rapport a 1’ensemble. Dans ces techniques, on retrouve la méthode
« k-means convergent » utilisée par Eder et al. (1994-1998), qui correspond a une variante de
la méthode du plus proche voisin, avec comme centre de classe la valeur moyenne des
individus la composant.

Nous ne comparerons pas les journées sélectionnées par notre méthode avec celle
issue de la classification du plus proche voisin car c’est la méthode statistique qui se
rapproche le plus de la notre. Nous préférons faire une comparaison sur des méthodes plus
distinctes.

[1.1.2. Méthode factorielle : analyse en composantes principales

Les méthodes factorielles ne sont pas vraiment des méthodes de classification, elles
consistent a trouver la meilleure projection des individus (ou paramétres) dans I’espace des
variables. Ce regroupement par similitude permet un classement. L’analyse en composantes
principales (ACP) est un cas particulier des méthodes factorielles. Elle a été congue par Karl
Pearson en 1901 et intégrée a la statistique en 1933 par Harold Hotelling. Elle peut s’utiliser
sur tous tableaux de données, dont les colonnes sont des variables a valeurs numériques et les
lignes représentent les individus sur lesquels ces variables sont mesurées.

Son but est de :

- décrire et représenter les ressemblances entre les individus par rapport a I'ensemble
des variables

- décrire et représenter les corrélations linéaires entre variables.
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Dans notre cas, nous définirions une matrice R(n,p) de composantes rjj, pour laquelle
les lignes seraient les n différents jours et les colonnes les p différents parametres
météorologiques de ces journées. La distance euclidienne entre deux jours (individus) est
définie comme suit :

P
d*(i,i')y = (r, — 1)’
=1

Deux individus différents ayant une distance faible présente une forte similitude. Si a
I’inverse nous cherchons a connaitre quel parametre est le plus représentatif de ces journées, il
nous faut alors normer les variables de fagon a s’affranchir du probléeme des différences
d’échelles entre chaque variable, nous utilisons alors des variables centrées réduites. On
affecte a chaque variable un poids p; pour permettre sa normalisation. L’ACP consiste donc
mathématiquement a déterminer un sous-espace vectoriel de dimension k<p, qui sera utilisé
pour projeter ce nuage de points de RP. Ce sous-espace est celui qui offre le maximum
d'inertie, soit un taux de représentation maximal du nuage initial. Autrement dit, nous
cherchons a définir k nouvelles variables qui feraient perdre le moins d’information. Ces k
variables sont appelées composantes principales et les axes qu’elles déterminent sont /es axes
principaux. Comme on a n individus, les vecteurs k ont n composantes, ce sont donc des
¢éléments de 'espace R" des variables.

Eder et al. (1993-1994) utilisent I’ACP pour déterminer les représentants des classes
a partir de la météorologie brute. Dans la publication de 1994 ([36]), Eder et al. retiennent
cinq variables car elles représentent environ 70% de la variance totale. Cette technique lui
permet d’¢liminer les colinéarités entre les variables et de réduire la taille des données
météorologiques. En effet, ’ACP (Fiore et al. 2003 [39]) permet une transformation linéaire
en des composantes indépendantes et orthogonales qui exprime de moins en moins la variance
totale. Les premicres composantes de la nouvelle matrice obtenue sont donc les composantes
exprimant le plus la variance.

Nous n’avons pas utilisé¢ la méthode statistique de I’ACP car elle permet de classer
par ordre d’importance les variables initiales et par conséquent d’en réduire le nombre, or,
nous n’avons que cing parametres meétéorologiques et nous connaissons grace a 1’étude
paramétrique I’importance de chacun d’eux.

[1.1.3. Méthode hiérarchique : « average linkage » et « Ward’s method »

Les méthodes hiérarchiques ascendantes ou descendantes sont des méthodes de
classification automatique. Les plus utilisées sont les ascendantes, nous expliquerons donc
uniquement celles-ci. Elles consistent a regrouper les points deux a deux, chaque classe étant
alors composée de deux objets. Ce type de classification est généralement représentée par un
arbre composé de bifurcations binaires (cf. Figure 68). Plus les objets se regroupent bas dans
I’arbre plus ils sont similaires.
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Figure 68 : Illustration de la méthode hiérarchique ascendante

La méthode du lien moyen regroupe donc les éléments dont la moyenne est la plus proche, et
la méthode de Ward regroupe les €léments deux a deux en minimisant la variance de ses
¢léments. La méthode de Ward est trés utilisée (Fernau et al. 1990 [38], Cohn et al. 1999 [27],
Brook et al. 1995 [19]) pour la classification de scénarii, alors que la méthode des liens
moyens sert plus généralement de premiére étape a une classification plus complexe (Eder et
al.1994).

Nous avons utilisé cette méthode pour classer les journées du mois de juin 1999 afin de les
comparer aux journées sélectionnées par la méthode que nous avons développée. Les résultats
de cette comparaison figurent dans la section de vérification de notre méthode (cf. 11.3.2).

II.2. Notre méthode de scénarii épisodiques

Nous avons bas¢ notre sélection de scénarii uniquement sur la météorologie. Ce qui
nous a amené a choisir et a développer une méthode simple qui se rapproche de la méthode
« k-means » évoquée précédemment.

I1.2.1. Nombre de scénarii

Nous avons choisi deux jours par mois (un représentatif de la semaine et un
représentatif du week-end). Cela permet de tenir compte des différences qui existent entre les
émissions représentatives des jours de travail et celles représentatives des week-ends. Par
contre la météorologie est considérée comme identique sur les deux simulations. Nous avons
donc au final douze simulations pour représenter six mois.

Le découpage en six périodes (une période = un mois), simulées deux fois chacune
(un jour de semaine et un jour de week-end), est arbitraire. Cohn et al. (1999 [27])
sélectionnent les périodes en fonction de la météorologie (période anticyclonique, période
ventée ...), deux jours de mois différents peuvent se trouver dans la méme période. Cette
méthode permet de prendre plus en considération les variations météorologiques importantes,
mais ne permet pas de savoir a I’avance le nombre de scénarii a calculer. De fagon a connaitre
ce nombre de scénarii, nous avons choisi un découpage en périodes régulieres.

11.2.2. Critére de sélection

La sélection de la journée représentative du mois sur des critéres météorologiques
peut étre réalisée de deux fagons :
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® soit on calcule une journée « reconstituée » avec les moyennes des différentes grandeurs
météorologiques (cf. formule ci-dessous), c’est a dire que la valeur d’une grandeur
météorologique pour une certaine heure est donnée par la moyenne, pour cette méme
heure, des valeurs de tous les jours du mois.

W7

Jjour

4= NombreDeJour

Cette méthode revient a considérer que la valeur moyenne réelle des concentrations
des polluants est donnée par la simulation du jour météorologique moyen, c’est a dire le jour
construit a partir des moyennes des valeurs météorologiques. Le risque se situe dans le fait de
reconstituer une journée ‘type’. En effet, la réunion des différentes moyennes des parametres
météorologiques peut ne pas représenter une journée réelle. C’est a dire que la valeur obtenue
pour un des parametres ne peut pas dans la réalité étre associé aux autres moyennes ou que les
valeurs horaires obtenues ne sont pas représentative des évolutions journalieres. Cette
possibilité est certes minime car elle nécessite de grandes variations durant le mois étudié,
mais elle reste malgré tout probable. C’est pourquoi nous avons choisi la deuxieme solution.

e Soit on calcule la pollution sur une journée réelle qui est la plus représentative du mois
considéré. Mais, comment déterminer cette journée réelle particuliere ? Nous gardons la
méme hypothése de base que dans la méthode ci-dessus, c’est a dire que la valeur
moyenne des concentrations des polluants est proche de celle obtenue par la simulation
faite en utilisant les moyennes des grandeurs météorologiques. Mais contrairement au cas
précédent, nous n’utiliserons pas le jour météorologique moyen mais le jour réel le plus
proche de ce jour météorologique moyen. Pour cela, nous calculons, pour chaque donnée

météorologique (i), la moyenne du mois (x' ), la moyenne du jour (x), ), et nous obtenons
pour chaque jour un coefficient calculé comme suit :

i
X, —x

coeff, =y,

i
ParamétresMétéo X

Equation 14 : Critere de sélection des journées

Ce coefficient représente la somme des distances de chaque grandeur météorologique par
rapport a sa moyenne, pondérée par la moyenne du mois, de facon a ne pas avantager un
parametre par rapport a un autre (a cause des unités). La journée possédant le coefficient le
plus petit est celle qui est la plus proche du jour météorologique moyen, donc sous
I’hypothése précédemment énoncée c’est la journée la plus représentative du mois. A
I’inverse, la journée possédant le coefficient le plus élevé est la moins représentative du mois
considéré. Nous simulons donc la journée météorologique qui a le plus petit coefficient pour
chaque mois. Cette journée est calculée deux fois, une fois avec les émissions de semaine et
une fois avec les émissions de week-end.

Des précautions sont a prendre pour ne pas sélectionner une journée qui serait
particuliére en terme de météorologie, et qui ne serait du fait pas représentative d’un mois
complet. C’est le cas, par exemple, d’une journée avec une inversion de température
(cf. Chapitre 111.2) ou d’une journée avec de grandes variations, par exemple, pas de vent au
matin et une tempéte le soir. Ce type de précautions n’est pas spécifique a notre méthode en
particulier mais a toutes les méthodes sélectionnant un jour réel de fagon a ne pas prendre un
jour que nous savons par avance tres particulier.
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Le tableau suivant regroupe pour chaque mois, le jour le plus proche de la moyenne et le jour
le plus ¢éloigné.

Mois Jour Jour le plus éloigné de
sélectionné la moyenne
Avril 2 20
Mai 5 17
Juin 9 2
Juillet 23 21
Aot 24 18
Septembre 17 3

Tableau 25 : Jours sélectionnés par la méthode

Vérification de I’hypothése de base de 1a méthode de sélection

Comme nous venons de le voir, cette méthode s’appuie sur une hypothése simple : /e
calcul des concentrations fait avec les moyennes des parameétres météorologiques redonnera
une valeur proche la moyenne des simulations de tous les jours. Cette affirmation est vraie
uniquement si les équations résolues sont linéaires. Or, 1’équation de transport d’une espece
n’est pas linéaire. Les termes chimiques sont sources de non-linéarité, a la fois par le fait
qu’ils contiennent des lois de variation en fonction de la température qui sont exponentielles,
et aussi, par le fait qu’il existe des interactions entre les parametres météorologiques comme
I’humidité relative et la température. Donc, I’égalité suivante n’est pas forcément vérifice :

f(P,T,HU,U,V)= f(P,T,HU,U,V)
(a) (b)
Equation 15

Pour évaluer si cette hypothése est éloignée de la réalité, nous tragons sur la Figure 69, pour
chaque station de mesures, la moyenne de chaque mois en fonction de la moyenne des
journées sélectionnées. On remarque un meilleur accord pour le dioxyde d’azote
(cf. Figure 69 (b)) que pour I’ozone (cf. Figure 69 (a)). Une certaine linéarité semble exister
entre les deux moyennes. On note tout de méme que la courbe pour 1’0zone n’est pas parallele
a la courbe idéale (droite passant par les points (0,0) (1,1)), ce qui implique une erreur plus
forte pour les valeurs ¢élevées d’ozone (période d’été : juillet - aolit) que pour les valeurs
faibles. D’aprés la Figure 69, les concentrations d’ozone des journées sélectionnées sont
légerement plus faibles que la moyenne. Sur la base des valeurs observées, la méthode de
scénarii épisodiques aurait tendance a sous-estimer les valeurs moyennes, ce qui se
répercuterait sur les AOT (cumule des concentrations d’ozone au-dessus d’un certain seuil)
qui seront aussi sous-estimées. Ceci n’est pas vrai pour le dioxyde d’azote qui ne présente
qu'un décalage par rapport a la courbe idéale : une légére surestimation de la méthode par
rapport a la valeur réelle.



Chapitre 4 102

0Zohe
80.0 -
//f.
L Bo.0 - Vi
[= o 4
2 e ;
E = P ” o
(a) 3 5
2 00 - (/, g
3 s
m /// o
=
= ’
g
o -
E 200 -
UU ‘_/ i i Il ]
0.0 200 400 60.0 B80.0
moyenne du mois
dioxyde d azote
1000 -
B0.0 -
[1¥]
=
[ =
=]
= ! fa Fae o
g o0° E Pl
(b) 3 .
= o
=
o 400 -
=
o
L
o p
E o
200 -
0o & L L L |
0.0 20.0 40.0 B0.0 280.0

moyenne du mois

Figure 69 : Moyenne du mois en fonction de la moyenne des journées sélectionnées pour
toutes les stations de mesures de Paris. Unités : pg.m™

[1.2.3. Vérification des journées sélectionnées

Afin de vérifier la méthode sans 1’intermédiaire des résultats de modélisation, nous
tracons les évolutions temporelles des données capteurs pour I’ozone et le dioxyde d’azote sur
les six mois, ainsi que la moyenne de chaque mois pour ces deux especes, et la moyenne de la
journée sélectionnée (cf. Figure 70). Cette analyse a déja été en partie faite ci-dessus dans la
vérification de I’hypothése de base, mais elle ne concernait que les valeurs moyennes et ne
tenait pas compte des localisations des capteurs.
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On remarque les tendances générales suivantes. Pour [’ozone les journées
sélectionnées sont généralement plus faibles que la valeur de la moyenne du mois, exception
faite pour aotit. Pour le dioxyde d’azote elles sont plutdt plus fortes que la moyenne du mois
avec, comme seule exception, septembre sur Paris 18" arrondissement. De plus, lorsque le
jour sélectionné est proche de la moyenne du mois, il I’est pour les deux especes, ce qui tend
a nous faire conclure qu’il existe des jours représentatifs de la moyenne pour toutes les
especes. On peut remarquer aussi que ce rapprochement a la moyenne est valable localement,
c’est a dire que le jour sélectionné peut étre proche de la moyenne des capteurs sur Paris
(Paris18) et loin pour des capteurs en campagne (Rambouillet). Le jour moyen n’est donc pas
forcément le méme sur les zones urbaines et rurales.

La Figure 71 (a) présente, capteur par capteur, les concentrations moyennes d’ozone
sur la période d’étude (avril-septembre), la Figure 71 (b) montre les AOT40 sur les six mois.
Les stations urbaines (Paris06, Paris13, Paris18, Garches, Aubervilliers et Vitry sur Seine)
sont représentées sur les deux premicres lignes, la troisiéme ligne montre les stations
péri-urbaines (Melun et Mantes la Jolie) et une station rurale (Rambouillet). Le N° 02 (en
vert) correspond aux valeurs pour les jours sélectionnés par notre méthode, en blanc
apparaissent les valeurs des capteurs pour tous les jours de mesures (OBS). On constate un
assez bon accord pour les moyennes avec une légére sous-estimation. Par contre pour les
AOT40 la sous-estimation est beaucoup plus marquée, les valeurs pouvant étre divisées par
deux a certaines positions (exemple : Paris06). Ce point se comprend par le fait que notre
journée est sélectionnée de facon a étre moyenne. Or, les pics d’ozone survenant 1’été
contribuent a 1’augmentation des AOT, cependant ces journées extrémes ne sont pas
représentées par la méthode, qui par conséquent minimise les AOT. On remarque que ces
journées de forte pollution n’ont pas un poids important sur la moyenne puisque la méthode
présente une erreur beaucoup moins marquée sur I’estimation des moyennes. Sur la Figure 71
(b), le seuil sur les AOT40 est dépassé sur deux stations : Mantes la Jolie et Rambouillet, la
méthode de scénarii épisodiques ne prédit que celui sur Rambouillet. Sur la Figure 71 (c) qui
représente les AOT40 sur trois mois (mai a juillet), le seuil est dépassé pour toutes les stations
excepté Parisl8, la méthode de scénarii épisodiques ne prévoit que Mantes la Jolie et
Rambouillet. Un des défauts des méthodes épisodiques est montré ici : la sous estimation des
AOT, cependant lorsqu’un dépassement de seuil est prédit par une de ces méthodes on peut
alors affirmer que le dépassement réel est important. Cette sous-estimation est d’environ de
moitié sur six mois (avril a septembre) et de deux tiers sur trois mois (mai a juillet).

Dans I’ensemble les journées sélectionnées ne sont pas ¢loignées de la moyenne
(cf. Figure 70), mais il apparait tout de méme certains écarts assez conséquents (en avril sur le
capteur de Melun pour NO;), ce qui nous poussent a penser, qu'un seul scénario par mois
n’est peut étre pas assez représentatif du mois complet dans certains cas. Calculer plusieurs
scénarii permettrait également d’affiner les estimations d’AOT pour 1’ozone. Les grandes
variations de concentrations d’ozone arrivant plutot en été (les mois les plus chauds étant
juillet et aolt), c’est sur cette saison que plusieurs scénarii par mois (deux ou trois)
permettraient une meilleure estimation des AOT.
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Figure 70 : Tracés des moyennes réelles et de celles des jours sélectionnés pour différentes
stations. Les concentrations sont en pg.m™, 1’abscisse est en heure.
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Figure 71 : Validation de la méthode de sélection des scénarii par les capteurs pour les
concentrations d’ozone sur six mois.
(a) Moyenne (en ppb), (b) AOT40 sur six mois et (¢c) AOT40 sur trois mois (en ppm.h).
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11.2.4. Points de discussion

Notre facon de sélectionner les jours utilise essentiellement des critéres
météorologiques. Certains points de cette méthode reposent sur des choix arbitraires, comme
I’application des conditions limites, la durée de la période représentative d’un scénario.
D’autres points peuvent étre également évoqués comme I’importance des parameétres
météorologiques dans le critére de sélection. Ce sont ces points que nous allons aborder dans
ce paragraphe.

11.2.4.1. Choix des conditions limites

Le premier point de discussion se situe sur le choix des conditions limites. Avec la
méthode de scénarii épisodiques, nous appliquons les conditions limites correspondant au jour
qui a été sélectionné par le critere précédemment décrit (cf. Chapitre 411.2.2). C’est a dire que
nous gardons les mémes conditions limites pour un jour de semaine que pour un jour de
week-end. En effet, rappelons que nous gardons la méme météorologie pour les deux
simulations, seules les émissions changent. Or, on peut remarquer, grace au Tableau 25, que
tous les jours sélectionnés sont des jours de semaine. Nous appliquons donc des conditions
limites de semaine lorsque nous simulons des week-ends. Ce point ne devrait pas porter grand
préjudice aux simulations, car la région parisienne influence plus I’extérieur, que I’extérieur
n’influence la région parisienne. Ce qui signifie que les variations de concentrations de la
campagne entre la semaine et le week-end sont moins marquées que les variations internes au
domaine, c’est pourquoi nous pensons que le fait de garder les mémes conditions limites ne
devrait pas influencer les résultats. On peut tout de méme relever que les conditions limites
auront une influence plus importante sur les simulations avec une résolution spatiale de 10 km
que sur celles avec une résolution de 5 km, car le rapport du nombre de mailles fronti¢res au
nombre de mailles de calcul est plus grand lorsque les mailles sont de 10 km, puisque la taille
du domaine d’étude reste inchangée (rapport égale a 0.17 pour 10 km et 0.08 pour 5 km, par
plan). Comme nous imposons les conditions limites fournies par les organisateurs du projet
CITY DELTA nous utilisons des conditions frontiéres non équilibrées chimiquement avec
I’intérieur du domaine. Ce point nous exclut des simulations de 50 km, car nous calculerions
moins de mailles que nous en imposerions (12 mailles calculées contre 20 imposées sur
chaque plan), ce qui compliquerait la convergence des calculs.

11.2.4.2. Détermination de la période représentative d’un scénario

Nous avons déja en partie abordé ce point dans le paragraphe 11.2.3, comment
déterminer la période pour laquelle un scénario devra étre représentatif ? Nous avons choisi
de fixer cette période de facon a connaitre par avance le nombre de scénarii a calculer. Mais
cette séparation n’est pas physique : aucun parametre météorologique n’a de changement
significatif a la fin du mois pour justifier le changement de période de simulation
(cf. Figure 74). Ce point peut nous amener a faire deux types d’erreurs :

- Soit nous allons calculer plus de périodes que nécessaire, si les changements
météorologiques ne sont pas significatifs.

- Soit a I’inverse, nous ne calculerons pas assez de périodes, et nous n’aurons
pas une précision aussi bonne que si nous avions pris correctement en compte les variations
météorologiques pour déterminer la durée d’une période.
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Prendre en compte ces variations météorologiques amene des questions
supplémentaires : comment définir ce qu’est un changement caractéristique des paramétres
meéteorologiques ? Sur quels paramétres baser ces changements ?

D’apres 1’étude paramétrique du chapitre précédent, I’humidité relative et la pression
n’ont pas une grande influence sur les concentrations d’ozone, alors que la vitesse du vent et
la température en ont une. Cette ¢étude a été faite avec une ville et une météorologie
simplifiées, nous allons regarder si sur un cas réel les mémes conclusions sont possibles. Pour
cela, on trace sur les Figure 72 et Figure 73, les différents paramétres météorologiques
(humidité relative (%), intensité de la vitesse du vent (m.s™), pression (hPa) et température
(°C)) en fonction de la concentration d’ozone en pg.m™, pour trois stations de mesures de la
région parisienne, Aubervilliers (station urbaine), Mantes la Jolie (station péri-urbaine) et
Rambouillet (station rurale). Chaque parameétre est tracé pour chaque mois de 1’étude : Avril
(rouge), Mai (cyan), Juin (bleu), Juillet (vert), Aotit (noir) et Septembre (marron). Les droites
de couleur représentent la régression lin€aire des données de chaque mois (on garde le méme
code de couleur). On remarque que la pression et I’intensité du vent sont représentées par un
nuage de points qui n’a pas de direction vraiment privilégiée, cela se retrouve sur les
régressions linéaires de chaque mois qui ont chacune une direction bien différente. Le nuage
de points pour la pression semble présenter une corrélation nulle (nuage en forme de cercle),
alors que celui de la vitesse du vent montre plusieurs directions (forme en haricot) ce qui ne
permet pas une analyse correcte de corrélation. Ces deux grandeurs ne présentent donc pas de
corrélation forte avec la concentration d’ozone. Par contre, les nuages de points pour
I’humidité relative et la température semblent présenter une direction particulicre et donc ces
deux parametres sont corrélés avec les concentrations d’ozone, exception faite a chaque fois
pour le mois d’avril. Ces graphiques confirment donc ce qui a été trouvé au chapitre précédent
pour I’influence de la température, mais semble montrer une relation entre les variations
d’ozone et ’humidité relative que I’étude paramétrique n’a pas révélée. Cela peut venir d’un
couplage entre la température et I’humidité relative dans la réalité. Or, lors des simulations, si
’on ne fait varier que 1’humidité relative, on n’observe pas d’influence notable sur les valeurs
d’ozone.
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Figure 72 : Humidité relative (%) et pression (hPa) en fonction de la concentration d’ozone
(ug.m™) pour trois stations : Aubervilliers (urbaine), Mantes la Jolie (péri-urbaine) et
Rambouillet (rurale). Chaque mois possede une couleur différente : Avril (rouge), Mai (cyan),
Juin (bleu), Juillet (vert), Aoft (noir) et Septembre (marron)
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Pour estimer quels mois nécessiteraient non pas un seul mais plusieurs scénarii, nous
devons donc analyser les variations météorologiques, elles sont tracées sur la Figure 74.

Pour la température, on remarque d’abord que le mois d’avril est nettement plus
froid que les cinq autres mois d’étude. Sur I’ensemble des six mois, la température varie de
0 a 22 °C, si on écarte le mois d’avril les variations se limitent a I’intervalle [8°,22°]. Durant
chaque mois, la température varie assez fortement excepté sur mai et septembre ou deux
paliers se distinguent. Pour septembre les paliers se situent vers 17°C et aux alentours de
12°C. Pour ce méme mois, on peut noter que les concentrations d’ozone relevées par les
capteurs présentent également deux paliers en correspondance avec ceux de la température
(cf. Figure 75). A titre indicatif et toujours a partir de la Figure 74, nous allons regarder si
I’humidité relative, la pression et I’intensité de la vitesse ne présentent pas de particularités
(plateau, pic ou creux survenant en méme temps qu’une variation d’ozone importante). La
variation pour I’humidité relative sur les six mois est comprise entre environ 45% a 90%. Les
variations sont en dents de scies sur les différents mois, excepté sur juillet ou 1I’humidité
relative baisse sur I’ensemble du mois. A I’inverse elle croit durant le mois de septembre.
Pour ce mois, elle est donc faible lorsque les concentrations d’ozone sont fortes, et elle est
forte lorsque les concentrations d’ozone sont faibles, mais elle ne présente pas deux paliers
comme les concentrations. L’évolution de 1’humidité relative sur I’ensemble du domaine
(moyenne globale) semble étre en correspondance avec 1’évolution des concentrations
d’ozone mais d’une fagon beaucoup moins marquée que sur le cas des capteurs sélectionnés
précédement et cette correspondance ne parait plus linéaire. De plus, sur les autres mois, la
correspondance semble plus difficile & estimer. Ceci ¢limine la relation qui semblait se
dégager entre I’humidité relative et les concentrations d’ozone. Les variations de pression
sont comprises entre 912 et 942 hPa. Sur le mois de mai, la pression présente deux paliers le
premier aux alentours de 930 hPa et le second plus élevé aux alentours de 935 hPa. Ces deux
paliers successifs n’ont pas d’influence sur les mesures de capteur (baisse ou hausse de la
concentration d’ozone). Les mois d’avril et septembre subissent les plus fortes variations. Les
variations de pression ne semblent pas influencer particulierement les concentrations d’ozone,
ce qui est en accord avec I’étude paramétrique du chapitre précédent. Les variations sur les
composantes de la vitesse ne présentent pas de paliers, la composante méridionale (U) montre
des variations plus fortes (de —10 a 12 m.s™) que pour la composante longitudinale (V) (de —7
a4 10 m.s™). L’intensité du vent varie elle de 1 m.s™ a 14.5 m.s™ avec la grande majorité des
intensités qui sont supérieures & 5 m.s™. On peut remarquer une prédominance des valeurs
positives pour les deux composantes donc une direction du vent du Sud-Ouest vers le
Nord-Est qui est privilégiée.
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Figure 74 : Variations des parametres météorologiques sur les six mois d’étude
(Avril-Septembre)

L’étude des variations survenues d’Avril a Septembe 1999 confirme le caractere
influent de la température sur les concentrations d’ozone. On sait, de plus, que lorsque les
vents sont forts il n’y a pas de pollution alors que par vents faibles les épisodes
photochimiques sont possibles. La détermination des périodes peut donc se faire grace a ces
deux parameétres météorologiques. Cependant, le vent n’est en général pas uniforme sur tout
le domaine d’étude, et son influence peut étre due soit a son intensité soit a sa direction. Cela
rend D’extraction des périodes caractéristiques de la météorologie peu facile. Dans une
premicre approche, il est plus ais¢ de fixer les changements météorologiques (donc les
changements de période) uniquement sur la température qui, bien qu’elle ne soit pas non plus
uniforme sur le domaine, est toutefois moins variable. L’étude paramétrique montre qu’une
variation d’une dizaine de degrés engendre une variation d’ozone non négligeable (d’environ
15 ppb). Les périodes d’étude pourraient donc étre fixées en fonction d’un changement de 10
degrés Celsius. Chaque mois serait alors divisé en plusieurs classes de 10°C. Par exemple,
pour un mois de moyenne de température M les classes [M-20°C,M-10°C], [M-10°C,M],
[M,M+10°C] et [M+10°C, M+20°C] pourraient étre construites. Le poids de chaque classe
dans la reconstitution du mois dépendrait ensuite du nombre d’individus dans chacune d’elles.

Donc, pour répondre a notre deuxiéme question comment estimer quels mois
nécessiteraient non pas un seul mais plusieurs scénarii ?, nous choisissons de regarder le
mois de Septembre, qui est un mois durant lequel les variations météorologiques ont conduit a
une baisse d’ozone sur Paris. La Figure 75 présente I’ensemble des données des capteurs. Les
deux premiceres lignes de graphiques montrent des stations urbaines, la derniere montre des
stations péri-urbaines (Melun et mantes la Joie) et rurale (Rambouillet). Les concentrations
d’ozone peuvent se scinder en deux parties distinctes, le début du mois présente de fortes
concentrations, alors que pour la deuxiéme partie du mois (a partir du 13 septembre) les
concentrations ont diminué. Notons d’ores et déja que notre méthode de sélection des jours a
sélectionné le 17 septembre comme jour le plus représentatif (une des journées qui ne
présente pas de pics de concentrations d’ozone) et le 3 septembre (journée du début du mois
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avec de fortes valeurs d’ozone) comme le moins représentatif. Ceci parait correct au vu des

données des capteurs situés sur la région parisienne.
() E Jame (3}

Figure 75 : Données des capteurs en ppb, pour septembre 1999 pour 1’ozone.

La Figure 76 représente les variations de température survenues en Septembre 1999 sur
I’ensemble du domaine d’étude. Seuls 22 jours sur 30 sont disponibles. L’abscisse du
graphique représente le numéro des échéances de 3 heures de Météo France. La
correspondance entre les numéros d’échéance et les jours figurent dans le tableau a coté du

graphique.
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Figure 76 : Variations de température de septembre 1999

Comme nous ’avons vu, la période est divisible en deux zones, la premiere avec une
valeur moyenne de température environ égale a 17°C, et la deuxieme égale a 12°C. On
remarque que ce changement se produit pour le 14 septembre, qui est proche du jour de chute
de la concentration d’ozone (entre le 11 et le 13, cf. Figure 75). Or, Millard Moreto (2001)
montre que pour une baisse de température de 10°C les concentrations d’ozone baissent aussi,
ce qui a été aussi confirmé par 1’étude paramétrique sur la ville simplifiée (cf. Chapitre 3X).
Nous avons vu dans cette étude que pour des changements de faible amplitude sur la
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température, I’impact direct sur les concentrations d’ozone est linéaire : pour un changement
de -5°C, une baisse de 7 ppb est constatée. Or la baisse observée est plus importante que cela
(15 a 20 ppb selon les endroits cf. Figure 75), ce qui montre que la température n’est pas le
seul paramétre météorologique responsable de cette baisse.

En conclusion de cette étude du mois de septembre, si nous appliquions le critére
précédemment décrit, ce mois ne comporterait que deux classes, [M, M+10°C] pour le début
du mois (du 1 au 13) ainsi que les 18 et 25 Septembre, et [M-10°C,M] pour les autres jours.

Si I’on applique le méme principe sur tous les mois, on se rend compte que tous se
diviseraient en deux classes. Nous choississons donc de diminuer la taille des classes et de
leur attribuer une grandeur de 5°C. Nous obtenons alors la Figure 77. On remarque alors que
le mois d’Avril possede la plus grande amplitude de température, et il demanderait 4 classes,
les deux classes extrémes seraient composées de 1 et 2 €léments. Les mois de Mai, Juin,
Juillet et Aolt seraient composés de 3 classes, avec au plus 3 éléments dans la classe la plus
¢loignée de la moyenne du mois. Juin n’aurait qu’un seul élément dans cette classe extréme.
Septembre serait composé de deux classes avec un point en limite de séparation de classe. Le
mois de Septembre est donc un mois particulier en terme de variations météorologiques car il
présente deux paliers de température, mais il ne possede pas une grande amplitude de
variations.

20 -

temperature

50 100 150
nombre de jour

Figure 77 : Evolution de la température (en °C) sur les six mois. La moyenne des différents
mois est tracée en rouge, en vert apparait la moyenne des mois + 5°C.

11.2.4.3. Influence des parametres meétéorologiques sur le critére de sélection

Notre sélection s’effectue uniquement sur la météorologie. Or, au Chapitre 3, nous
avons vu que certains parametres avaient plus d’influence sur les concentrations que d’autres.
C’est pourquoi, nous allons regarder si le critere de sélection privilégie un parameétre
météorologique par rapport a un autre. On peut, d’ores et déja, noter que le critére prend en
compte une fois chaque paramétre excepté le vent, car ce sont ses deux composantes qui sont
prises en compte. Le vent est par conséquent privilégié dans la sélection. Sur les Figure 78,
Figure 79 et Figure 80, on remarque que les jours sélectionnés par la méthode (cf. Tableau 25,
et numérotés en noir sur les figures) le sont principalement grace la vitesse (U et V). Les
valeurs moyennes journaliéres de U et V sont généralement proches de la valeur moyenne du
mois alors que pour la température ce n’est pas le cas. Mais on note que pour I’humidité
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relative c’est assez bien vérifi¢. Ceci est vrai pour le mois d’été (juillet page 116) et les mois
de mi-saison (juin et septembre pages 115 et 117).

Cependant, 1’étude paramétrique (cf. Chapitre 3X) et I’analyse des données des
capteurs (I1.2.4.2) mettaient I’accent sur I’influence marquée de la température. Il nous faut
donc reconsidérer notre critere de sélection (Equation 14) de fagon a diminuer la prise en
compte des parameétres peu influents et augmenter celle des autres (comme la température, le
vent étant déja privilégi€). Pour cela, une possibilité serait d’introduire un coefficient
pondérateur a; pour chaque paramétre (cf. Equation 16) :

i
X, —X

coeff, = Z o ———
ParamétresMétéo X

Equation 16 : coefficient pondéré

Nous choississons de centrer cette étude sur la température. Nous regardons donc si
une sélection basée uniquement sur la température (parametre météorologique influent)
donnerait de meilleurs résultats.

Notre critére de sélection des journées devient alors :

T _ T
X, —X

coeff, = ——=——

T
X

Equation 17 : coefficient basé uniquement sur la température

Les jours sélectionnés deviennent alors :

Mois Jour sélectionné | Jour sélectionné avec
avec tous les la température
parametres uniquement

météorologiques
Avril 2 6
Mai 5 4
Juin 9 27
Juillet 23 4
Aot 24 14
Septembre 17 25

Tableau 26 : Jours sélectionnés avec tous les paramétres météorologiques
et uniquement avec la température

Pour essayer de voir I’influence d’un tel changement, nous avons simulé¢ un mois
d’été (juillet) et un mois de mi-saison (septembre). Nous verrons au paragraphe IV.4 qui
présente 1I’ensemble des résultats des simulations, que cette sélection améliore les moyennes
mais détériore I’estimation des AOT.
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Figure 78 : La moyenne des paramétres météorologiques pour chaque jour de juin par rapport
a celle du mois. En noir le jour estimé comme le plus proche de la moyenne et

en bleu le plus éloigné.
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Figure 79 : La moyenne des parameétres météorologiques pour chaque jour de juillet par
rapport a celle du mois. En noir le jour estimé comme le plus proche de la moyenne et
en bleu le plus éloigné.



Chapitre 4 117
1-4/12-23/25-30 1-4/12-23/25-30
100.0 - 3940.0 -
moyenne du mois
moyenne du jour
o
3
T B0 o 9300 -
@
v 17 £
5 5
° = 17
[=}
L @
5 ]
E EZ_L
E 60.0 - 920.0 -
moyenne du mois
moyenne du jour
400 & :
00 10.0 200 300 8100 5 100 200 300
jour du mois jour du mois
1-4/12-23/25-30 1-4/12-23/25-30
20.0 - 20.0 -
moyenne du mois mayenne du maois
moyenne du jour moyenne du jour
18.0 - @ 150 -
E
@
8}
5 160 g 100
b bl
g =
s 2 17
2 140 g 50
] )
i}
= 0.0 -
120 3
17 £
[=]
© =50 -
10.0 - : . .
0.0 10.0 20.0 300
jour du mois 100 - I L I
0.0 10.0 200 300
jour du maois
1-4/12-23/25-30
18.0 -
maoyenne du mois
moyenne du jour
a
E 10.0 -
T
@
&
2
=
]
s 50 -
©
>
j]
= 17
o
w
8
£ 0.0 -
o
o
-5.0 - : . )
0.0 10.0 20.0 30.0

jour du mois

Figure 80 : La moyenne des paramétres météorologiques pour chaque jour de septembre par
rapport a celle du mois. En noir le jour estimé comme le plus proche de la moyenne et

en bleu le plus éloigné.
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II.3. Comparaison de notre méthode avec les classifications

statistiques

[1.3.1. Comparaison théorique

Dans cette partie, nous essayerons de comparer notre méthode a celle d’Eder et al.
(1994-1998), de Brook et al. (1995 [19]) et de Fernau et al. (1990 [38]). Le Tableau 27
marque les différentes étapes de la méthode d’Eder et al. en comparaison avec la notre.

La méthode d’Eder et al.
(1994-1998)

Notre méthode

A partir des données
météorologiques

Sélectionne les parametres
météorologiques  importants
grace a des méthodes
statistiques comme I’4ACP ou
la « single value

decomposition ». Au départ,
ils possedent 59 wvariables,
graice a I’ACP ils n’en
retiennent que 5.

Garde tous les parameétres
météorologiques intervenant
dans le programme (T, HU,
U, V et P). Nous n’utilisons
pas ’ACP car nous n’avons
que cinq parametres
météorologiques donnés
toutes les trois heures ce qui
est raisonnable.

Création de classes ou de
périodes

Sur toutes les journées de la
période a simuler, regroupe
des journées en clusters grace
a une méthode en deux
¢tapes :  average linkage +
convergent k means

Prend des périodes régulieres
d’un mois

Sélection des journées a
simuler

Prend de fagon aléatoire des
journées au sein des clusters

Prend la journée la plus
proche de la moyenne du
mois considéré.

Reconstitution de la période
entiére a simuler

Régression linéaire ou
polynomiale entre les
différentes simulations de

fagon a prendre en compte la
taille des clusters

Répétition de la journée type
(simuler deux fois avec des
facteurs d’émission différents
pour la semaine et le
week-end) sur tout le mois en
alternant semaine et
week-end.

Tableau 27 : Comparaison de notre méthode avec celle d’Eder et al.

Comme stipulé dans le tableau, Eder et al. font une étape supplémentaire par rapport a

nous, qui est d’éliminer un certain nombre de variables météorologiques grace aux méthodes
de I’ACP ou de la « single value decomposition ». En effet, cette étape est indispensable pour
eux s’ils veulent réduire leur nombre de variables météorologiques, dans la publication de de
1994 ([36]), ils posseédent 59 variables météorologiques et grace a I’ACP ils n’en retiennent
que cing principales. Nous n’avons pas ce probléme car nous ne possédons pas autant de
parametres météorologiques, nous pouvons donc nous permettre de tous les garder.
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Dans les publications de Brook et al. (1995) et de Fernau et al. (1990), le but des études
n’est pas d’analyser la concentration des polluants mais le dépot de certaines especes. Ils
utilisent tous deux la méthode de Ward pour regrouper en cluster les différents jours d’étude.
Fernau et al.(1990) ¢étudient a la fois le dépot et les trajectoires des espéces, ils comparent
essentiellement trois méthodes de regroupement la méthode de Ward, I’ « average linkage »
et la « centroide » méthode (méthode proche de 1’average linkage). Ils en concluent que la
méthode de Ward est la plus performante pour le regroupement de données météorologiques.
Brook et al. (1995) recherchent le cluster le plus performant pour le dépot d’espéces (SO4” et
NOys), ils créent quatre catégories basées sur la météorologie, un cluster tri¢ sur les
composantes u et v du vent, un autre trié sur la vorticité et la température, un autre tri¢ sur
I’humidité relative et la vorticité, et enfin un dernier trié sur la hauteur géopotentielle et la
pression de surface. Leur étude étant postérieure a celle de Fernau et al., ils utilisent la
méthode de Ward pour le regroupement.

[1.3.2. Comparaison avec une méthode hiérarchique

Ces deux dernicres ¢tudes sont intéressantes pour comprendre les techniques de
regroupement statistiques existantes et le classement des journées en fonction des données
météorologiques, mais leurs résultats nous concernent moins que ceux d’Eder et al. puisque
nous nous intéresserons aux concentrations de polluants et non pas au dépdt d’especes. Nous
allons tout de méme comparer les journées sélectionnées par notre méthode avec celle que
sélectionnerait une méthode hiérarchique’.

La comparaison a ét¢é menée pour le mois de juin 1999. Nous avons appliqué la
classification hiérachique a la moyenne spatiale des cinq parameétres météorologiques comme
nous le faisons dans notre méthode. Il en ressort la classification de la Figure 81, sur I’axe des
abscisses sont positionnés les différents jours regroupés en classes et sur I’axe des ordonnées
apparait le critere d’aggrégation. Si on reprend les journées sélectionnées par la méthode (cf.
Tableau 28), on constate que pour les deux sélections, multi-critéres et température, les deux
journées ‘extrémes’ ne sont pas dans la méme classe hiérarchique. Pour la sélection
multicritére, le jour N°9 ‘le plus proche’ se trouve dans la classe 2, ’autre (N°2) étant en
classe 3, pour la selection uniquement sur la température, ces deux jours sont respectivement
dans les classes 3 et 1. Autrement dit, la méthode de classification hiérarchique ne regroupe
pas dans la méme classe les deux journées considérées comme extrémes par notre méthode. Si
on coupe a un niveau supérieur dans I’arbre de classification, on obtient deux classes : la
classe 1+2 et la classe 3. Nos journées extrémes sont alors chacune dans une classe. Notre
méthode sépare donc bien les jours mais uniquement en deux classes.

Sélection multicritére Sélection qu’avec la température
Jour le plus proche
de la moyenne 9 (classe 2) 27 (classe 3)
Jour le plus éloigné
de la moyenne 2 (classe 3) 1 (classe 1)

Tableau 28 : Jours sélectionnés de juin et la classe de la classification hiérarchique dans
laquelle ils se trouvent.

? Cette comparaison a été menée en collaboration avec Hervé Plaisance et André Wroblewski de 1’école
des mines de Douai.




Chapitre 4 120

On note dans la classification hiérarchique la place particuliere des jours 1 et 2 désignés
comme jours extrémes par notre méthode et qui ressortent également en sous classe
indépendante dans la classification hiérarchique, le 1 juin étant seul (a partir de la quatriéme
bifurcation) et le 2 juin étant extréme au méme niveau que le 26 juin (a partir de la troisieme
bifurcation). De plus, si on considére les deux premicres classes révélées par la méthode
hiérarchique (séparées par le trait en pointill¢), on remarque que les jours extrémes désignés
par notre méthode sont a chaque fois dans une classe différente (de part et d’autre du trait de
séparation).
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Figure 81 : Classification hiérarchique pour les journées de juin. Les jours sélectionnés avec
tous les parameétres météorologiques sont entourés en vert, ceux sélectionnés uniquement sur
la température sont entourés en rouge.

L’étude de la spécificité de chaque classe est illustrée sur la Figure 82. On remarque de
grosses différences sur la pression et ’intensité du vent pour les classes (1+2) et 3. On note
¢galement des différences de température pouvant aller jusqu’a 5°C, ce qui n’est pas
négligeable (cf. étude paramétrique). Les différences sur I’humidité ne sont quant a elles pas
significatives d’apres 1’étude paramétrique menée au chapitre précédent. On remarque sur la
figure des températures que si I’on se base uniquement sur un tri par rapport a la température,
le passage de trois a deux classes se ferait par le regroupement 2+3 (courbes proches I'une de
’aure) et classe 1 resterait seule (cf. Figure 82), ce que retrouve notre méthode, le 1* juin en
classe 1 et le 27 juin en classe (2+3). Il est donc probable que 1’arbre de classification des
jours bas¢€ uniquement sur un tri sur la température serait différent de celui obtenu pour un tri
sur tous les critéres météorologiques. Il y a donc un bon accord entre notre sélection et une
classification hiérarchique.

La classe 1 est caractérisée par un vent de Nord Ouest et d’intensité faible (environ 3 m/s —
proche de la classe 2), une humidité relative autour de 60%, une pression de 937 hPa (proche
de la classe 2) et une température ¢élevée par rapport aux deux autres scénarii de 15 °C en
moyenne.
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La classe 2 est identique a la premiére classe pour ce qui est de la pression et I’intensité du
vent, sa direction est plutot de Sud Ouest, son humidité et sa température sont plus proches du
scénario 3 : 75% et 11°C (approximation).

La classe 3 a une humidité relative et une température proche de la classe 2, mais sa pression
(928 hPa) est plus faible que les deux autres classes, mais cette différence ne doit pas trop
influencer un calcul de TRANSCHIM car la pression entre en compte uniquement dans le
calcul des coefficients de diffusion au méme titre que la température et le vent. Son vent de
Sud Est a une forte intensité (environ 9m/s) ce qui va changer les concentrations de polluants
(moins de stagnation et donc une plus grande dispersion sur le domaine).
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Figure 82 : Caractéristiques des classes issues de la méthode hiérarchique. L’axe des abscisses
représente les échéances météorologiques (toutes les trois heures), I’axe des ordonnées donne

les valeurs des parameétres météorologiques (direction du vent en degré, intensité du vent en
n/s, humidité relative en %, pression en hPa et tempéraure en °C).
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[1.4. Extension du critére de sélection

Comme nous 1’avons évoqué précédemment, le fait de fixer arbitrairement la durée de
la période peut engendrer des erreurs (manque de précision - pas assez de scénarii calculés- ou
surplus de calcul). Dans le cas de simulations sur quelques mois (comme c’est le cas pour le
projet CITY DLETA : six mois), il nous semble correct de ne prendre qu’un scénario par
mois, c’est pourquoi nous n’avons pas appliqué I’extension que nous présentons ici.
Cependant, pour des périodes plus importantes (une ou plusieurs années), il est nécessaire
d’augmenter la durée des périodes (une saison par exemple - 4 mois -). Il deviendrait alors
peu précis de ne prendre qu'un seul scénario pour cette période, car les changements
météorologiques au cours de plusieurs mois peuvent étre importants. Il faut donc revoir le
critére de sélection pour qu’il donne deux jours (ou plus) au lieu d’un seul. Ce paragraphe
présente une possibilité d’extension de la méthode de sélection a plusieurs jours.

On cherche a créer un critére qui donnerait le nombre de scénarii a simuler, celui-ci
pouvant étre différent en fonction de la période. Pour cela, il faut exprimer un coefficient qui
sera le pourcentage de représentativité des journées et qui devra vérifier les points suivants :

- la journée ayant un coefficient de sélection nul -Equation 14- (journée moyenne

parfaite) a 100% de représentativité

- la journée ayant un coefficient de sélection le plus éloigné de la moyenne possede

un coefficient de représentativité non nul (car elle représente quand méme le
mois).
Il en découle la formule de représentativité suivante :

Coeff,

- NombreDeJours

Z:|coeffmax - coeﬁ‘i|

I1 reste ensuite a se fixer un seuil, par exemple : ne simuler que les journées représentatives de
la moyenne a plus de 90%.

Etudions un cas simple pour mieux comprendre : une période comportant huit jours, dont le
premier jour a un coefficient de sélection de 1, le deuxiéme jour un coefficient de sélection de
2, etc...(cf. Figure 83)

Journée représentativité
1 1-(1/(14+2+3+4+5+6+7)) = 0.96
2 1-2/28 =0.93
3 1-3/28 = 0.89
4 1-4/28 = 0.86
5 1-5/28 =0.82
6 1-6/28 =0.79
7 1-7/28 = 0.75
I #3325 & F R 8 1-8/28 =0.71

Figure 83 : Exemple de pourcentage de représentativité
Il en ressort pour cet exemple, qu’il faut simuler deux jours, le jour 1 et 2 si on prend un seuil
de représentativité égale a 90%.

Comme notre coefficient de sélection est construit avec des distances a la moyenne
(valeurs absolues -cf. Equation 14-), le coefficient de sélection est obligatoirement positif.
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Dans le cas de la sélection faite sur un seul parameétre, comme ce que nous avons fait avec la
température, il est intéressant d’enlever la valeur absolue. On peut alors savoir si le jour est
proche de la moyenne en la sous-estimant ou en la surestimant. Grace a cela, si plusieurs jours
sont sélectionnés, on peut savoir si le pourcentage de représentativité de deux jours a
coefficient positif est plus avantageux que celui de deux jours a coefficient négatif ou d’un
jour a coefficient positif avec un jour a coefficient négatif. Par exemple, en reprenant le méme
principe que pour 1’exemple précédent avec cinq jours, le premier jour a un coefficient de 1,
le deuxiéme jour a un coefficient de 2, etc., excepté que certains coefficients sont négatifs
puisque la valeur absolue est retirée de la formule (cf. Figure 84), le regroupement de deux
jours ne se fera pas de la méme fagon dans les deux cas.

Association de deux Représentativité
jours
Jour 1 + Jour 2 |1+2|
1-——=0.7
10
Jour 1 +Jour 3 |1_3|
1- =0.8
10
Jour 3 + Jour 5 |_3_5|
|-——=0.2
10
Association de deux Représentativité
jours
Jour 1 + Jour 2 0.7
1-5
Jour 1 + Jour 5 1—T=0-6

Figure 84 : Exemples de regroupement pour une sélection faite uniquement sur la température

Dans le premier cas, il vaut donc mieux simuler les jours 1 et 3, alors que dans le deuxiéme
cas il vaut mieux prendre les jours 1 et 2. Cette fois le seuil de représentativité n’est plus de
90%.

Rappelons que pour 1’étude sur six mois, dans le cadre du projet CITY DELTA, nous
nous en tiendrons a un scénario par mois.
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Partie II :

Résultats des simulations humériques

Cette partie concerne les résultats de simulation obtenus sur le projet CITY DELTA en
appliquant le méthode des scénarii épisodiques. Elle regroupe les chapitres III, IV, V et VL.

III. Cas de base et scénarii 127
II1.1. Le cas de base et les critéres de sélection des modéles 127
I11.2. Les scénarii de réductions 128

1V. Validation de la méthode des scénarii sur le cas de base 129
IV.1. Etude des moyennes et des AOT40 fournies par TRANSCHIM, comparaison
par rapport aux capteurs et par rapport au modele CHIMERE 129
IV.2. Comparaison des résultats fournis par la méthode de scénarii épisodiques par
rapport a ceux fournis par la simulation totale 135
IV.3. Etude sur les jours extrémes 140
IV.4. Exploitation de I’étude paramétrique : influence de la température 145

V. Comparaison des résultats a ceux fournis par d’autres modéles 148
V.1. Comparaison entre la méthode de scénarii épisodiques et la simulation totale
fournie par d’autres modéles 148
V.2. Etude des résultats de TRANSCHIM en fonction de la taille des mailles 151

V1. Les Scénarii 153
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[1l. Cas de base et scénarii

L’étude concerne les concentrations de fond en ozone de la région parisienne (le
domaine est de 300 km*240 km). Le cas de base se déroule sur la période d’Avril a
Septembre 1999. Plusieurs scénarii de réductions d’émissions sont ensuite appliqués.

[11.1. Le cas de base et les critéres de sélection des modeéles

Nous utiliserons des mailles de 5 km ou 10 km suivant ’horizontale et des mailles de
50 m suivant la verticale, ce qui place notre premier niveau a 25 m de hauteur.

De fagon a pouvoir procéder plus facilement a la comparaison des programmes, ceux
ne possédant pas de module atmosphérique utilisent les données de Météo France (pression,
température, humidité, vent, couverture nuageuse ....). Ainsi les différences observées entre
les résultats des programmes ne proviennent pas des données de départ. Il en est de méme
pour les conditions limites, fournies par le code de calcul EMEP (Anderson-Skold et al. [12]).
Les émissions et les données relatives a la spéciation des especes sont fournies par AirParif.

Les données d’émission sont fournies tous les 3 km, nous sommes donc obligé
d’interpoler ces valeurs pour les faire coincider avec nos mailles. Nous avons fait le choix
d’une interpolation barycentrique sans contrainte (c’est a dire que la conservation de
I’émission totale sur le domaine n’a pas été appliquée) sur les quatre points d'émissions réelles
les plus proches de notre point de maillage. Mais comme il n'y a pas de contrainte de
conservation de I'émission totale, si un point de forte émission n'est pas le plus prés du point
de notre maillage il n'est pas pris en compte. Toutefois, nous avons cherché a estimer 1’erreur
que pouvait occasionner notre interpolation en calculant sur un cas particulier la différence
entre les résultats pour une résolution spatiale de 10 km et ceux pour 5 km. Nous obtenons un
écart relatif de 1.2% sur I’émission totale de NO, a 12H en avril.

L’agrégation des différentes espéces pour le module chimique (Melchior) a été faite
par la méthode de Middelton et al. (1990 [68]). Aucune €mission biogénique ne figure dans
cet inventaire. Thunis et al. (2000 [93]) montrent que cela influence peu les résultats, mais
peut créer un décalage en temps des pics d’ozone. Or, comme nous nous intéresserons ici plus
a des valeurs moyennes, les résultats ne devraient pas étre trop influencés par ce manque.
Nous n’avons donc pas reconstruit d’inventaire biogénique.

Le calcul des coefficients de diffusion se fait grice a la paramétrisation de Louis
(1979) (cf. Annexe 5). Nous avons pris comme vitesse de déposition séche 8.10~ m.s™ pour
’ozone, 2.10° m.s’ pour HNO; , 8.10° m.s” pour SO, et 3.10° m.s” pour les PAN
(Fraigneau 1996). Pour initialiser les valeurs nous procédons a I’interpolation des données
d’EMERP sur tout le domaine, nous calculons deux jours et nous prenons les résultats du 2™
jour, afin de permettre le mélange chimique. S’il n’y avait pas de chimie, il faudrait un vent
moyen sur la premiére journée de 2.7 m.s” (car le domaine faisant 240 km) pour que les
conditions initiales soient sorties du domaine, ce qui est vérifié pour tous les jours
sélectionnés de notre méthode (cf. Tableau 25).

La météorologie est fournie tous les 0.1° et elle est interpolée sur la grille de calcul de
la méme manicre que les émissions.
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La validation des mod¢les se fait sur les données des capteurs de la région étudiée. La
Figure 85 montre la localisation des capteurs sur le domaine entourant Paris. Différents
critéres permettent de comparer les valeurs calculées par rapport aux capteurs, par exemple
les AOT40 et AOT60, le nombre de jours de dépassement des seuils, les différentes moyennes
(de jour, de nuit, horaire, sur le mois, sur les six mois d’étude ...).

Paris 6™ 1 Gennevilliers 6 | Vitry sur Seine 11
Paris 7°™° 2 Neuilly sur Seine 7 |Melun 12
Paris13°"° 3 Aubervilliers 8 | Mantes la jolie 13
Paris18"™ 4 Bobigny 9 |Mont Géron 14
Garches 5 Tremblay France 10 | Rambouillet 15
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Figure 85 : Position et nom des capteurs sur Paris

[11.2. Les scénarii de réductions

Au total cinq scénarii de réductions ont été imaginés. Les coefficients présentés dans
le Tableau 29 sont les coefficients a appliquer par rapport au scénario CLE (Current
Legislation Emission) qui est le premier scénario de réduction.

Scénario 1 : CLE (Current Legislation)
C’est le scénario respectant la Iégislation actuelle de diminution des émissions.

Scénario 2 : Réduction des NOx
Ce scénario impose la réduction maximale faisable (Maximum Feasible Reduction
=MFR) des émissions de NOx.

Scénario 3 : Réduction des NOx
Ce scénario regroupe le scénario 1 et le scénario 2 en les moyennant pour les
émissions de NOx. (NOx (CLE+MFR)/2)
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Scénario 4 : Réduction des VOC
Comme pour le scénario 2, celui-ci correspond a la réduction maximale faisable de
VOC (et non plus des NOx). VOC MFR.

Scénario S : Réduction de tout
Ce scénario correspond au regroupement des scénarii 2 et 4, c’est a dire une réduction
de NOx et VOC au maximum.

Emissions Coefficient Coefficient Coefficient | Coefficient
Scénario 2 Scénario 3 Scénario 4 Scénario 5
NOx sources>50m 0.6889 0.8441 1.0 0.6889
NOx sources<50m 0.2958 0.6479 1.0 0.2958
NOx trafique routier 0.9286 0.9643 1.0 0.9286
YOC sources<50m 1.0 1.0 0.6438 0.6438
VYOC sources>50m 1.0 1.0 1.0 1.0
VOC trafique routier 1.0 1.0 0.8108 0.8108

Tableau 29 : Coefficients de réduction d’émission pour les différents scénarii de réduction

V. Validation de la méthode des scénarii sur le cas de base

Nous calculons la pollution photo-oxydante sur 1’lle de France sur six mois, d’avril a
septembre inclus, avec la méthode de scénarii épisodiques expliquée précédemment. Dans
cette validation du cas de base (avril a septembre 1999), nous ne comparerons nos résultats
aux capteurs qu’avec certains critéres, car notre méthode ne nous le permet pas. En effet, le
repérage des extremums des mois (maximum et minimum) ne nous est pas possible puisqu’il
correspondrait au maximum et au minimum d’une seule journée, celle qui est sélectionnée
pour étre proche de la moyenne météorologique. De plus, le nombre de jours de dépassement
des seuils ne peut pas étre pris en compte, puisque tous les jours ne sont pas calculés. On se
compare donc essentiellement a la moyenne et aux AOT qui sont des valeurs cumulées.

Nous avons utilisé le mécanisme Melchior de fagon a pouvoir comparer les résultats de
TRANSCHIM avec ceux de CHIMERE (Schmidt H. et al. 2001 [79], Vautard et al. 2001
[95]) qui utlise également ce mécanisme.

IV.1. Etude des moyennes et des AOT40 fournies par
TRANSCHIM, comparaison par rapport aux capteurs et par rapport
au modéle CHIMERE

Dans cette partie, nous comparons les résultats de TRANSCHIM avec une résolution
de 5 km aux mesures des capteurs. Pour cela, étudions les AOT40 (cf. Figure 86) et la
moyenne sur six mois (cf. Figure 87). Les figures sont structurées de la méme fagon que
précédemment, c’est a dire que les deux premicres lignes de figures représentent des stations
urbaines, la troisieme ligne représente les stations péri-urbaines (Mantes la jolie et Melun) et
rurale (Rambouillet). En blanc sont représentées les observations, en bleu les résultats de
TRANSCHIM avec une résolution de Skm. Le pourcentage en haut de chaque station
représente le pourcentage de données de mesures disponibles sur cette station, par exemple
pour Paris06 il y a 98% des données disponibles sur les six mois de mesures.
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Figure 86 : AOT40 (en ppm.h) sur les six mois pour TRANSCHIM 5 km (N° 28 en bleu)
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Les AOT40 (ppm.h) sont ici calculés localement (a I’emplacement d’un capteur et non pas
sur tout le domaine comme dans le Chapitre 3X). On remarque qu’ils sont plus ou moins bien
estimés en fonction de I’endroit. Une erreur d’un facteur deux existe sur Paris 6, et les erreurs
maximales sont pour Rambouillet et Paris18. Ce dernier point montre que les AOT40 ne sont
pas mieux estimés sur une zone plutdt qu’une autre (rurale ou urbaine), Mantes La Jolie étant
bien estimée alors que Rambouillet ne 1’est pas. Sur I’ensemble des capteurs, les résultats sont
satisfaisants sachant que les AOT sont calculés sur une seule journée (la journée
représentative) et non sur 30 jours.
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Figure 87 : Moyenne (en ppb) sur les six mois pour TRANSCHIM 5 km (N° 28 en bleu)

Les écarts sur la moyenne (Figure 87) sont moins importants que ceux sur les AOT40. On
remarque alors une tendance a surestimer les concentrations d’ozone sur les zones urbaines.
Mais dans I’ensemble la moyenne reste bien représentée, puisque les écarts les plus grands
sont d’une dizaine de ppb.
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Nous allons regarder plus en détail, mois par mois, 1’évolution des AOT40 (cf. Figure 88) et
de la moyenne. Nous faisons figurer les résultats de CHIMERE pour savoir si les
surestimations ou sous-estimations constatées sont générales ou lices a TRANSCHIM (N°
28). Les figures sont organisées comme précédemment les deux premicres lignes montrent
des stations urbaines, la troisieme montre des stations péri-urbaines (Melun et Mantes la Jolie)
et rurale (Rambouillet). Sur chacun des sites de mesures figurent, de gauche a droite, les
mesures des stations (en blanc), le programme CHIMERE avec une résolution de 5 km (N° 08
en vert) et TRANSCHIM (N°28 en bleu).

Pour les AOT40, on remarque une surestimation (excepté sur Rambouillet) pour les mois
d’avril, mai et juin, mais celle-ci est présente sur les résultats de CHIMERE et peut donc
provenir des conditions d’entrées (conditions limites, conditions initiales ou émissions). Le
mois de juillet est mieux estimé sur les capteurs de ville mais reste plutot sous estimé en
campagne, ce qui peut s’expliquer par le fait que juillet est un mois chaud (fortes
températures) et donc un mois ou il y a des extrema de concentration (pics de pollution a
I’0zone). Or, notre méthode ne détecte pas les pics, car elle calcule une journée moyenne. Par
conséquent, ses valeurs d’AOT40 (somme des dépassements de 40 ppb), en été, sont
minimisées. Cette minimisation apparait également au mois d’Aolt, mais deux stations
présentent une forte surestimation (Paris 18 et Aubervilliers). Quant au mois de septembre, on
peut remarquer une forte surestimation générale (zones urbaines et rurales) de la part de
TRANSCHIM et qui n’apparait pas pour CHIMERE. Cette surestimation est donc propre a
notre code de calcul. Mais, comme nous 1’avons vu précédemment le mois de septembre
présentait des particularités au niveau des variations météorologiques et nécessite peut-&tre de
faire plusieurs scénarii pour prédire de fagon plus précise les AOT40.

En ce qui concerne les moyennes en ozone, les mois d’avril, mai, juin et juillet restent
correctement calculés, il y a une légere surestimation présente pour tous les modeles sur la
ville en avril, mai et juin. Les mois d’aolit et septembre présentent eux une forte
surestimation. Les résultats obtenus sur les moyennes sont tres satisfaisants.

On remarque une tendance générale de TRANSCHIM de surestimer les concentrations
d’ozone (avril, mai, juin, aolit et septembre) exception faite pour juillet.
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Figure 88 : AOT40 (en ppm.h) mois par mois. Les mesures des stations (blanc),
CHIMERE (N° 08 en vert) et TRANSCHIM (N°28 en bleu).
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Figure 89 : Moyenne (en ppb) mois par mois. Les mesures des stations (blanc),
CHIMERE (N° 08 en vert) et TRANSCHIM (N°28 en bleu).
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IV.2. Comparaison des résultats fournis par la méthode de scénarii
épisodiques a ceux fournis par la simulation totale

De facon a estimer quelle perte d’informations nous avons avec une méthode de
scénarii épisodiques, nous avons comparé les résultats a ceux d’une simulation totale. Pour
cela, nous avons calculé complétement trois mois : avril, juin et septembre. Nous rappelons
que dans les deux cas, scénarii épisodiques ou simulation totale, le mode¢le utilisé est
TRANSCHIM.

Les résultats sont tracés sont les Figure 90, Figure 91 et Figure 92 pages 137, 138 et
139. Les observations sont notées OBS (en blanc), les résultats de simulation faite avec
TRANSCHIM sur une résolution spatiale de Skm en utilisant la méthode de scénarii
épisodiques sont numérotés 28, ceux obtenus par une simulation totale sont le N°37. Pour
comparaison, sont aussi reportés les résultats des simulations totales du programme
CHIMERE avec une résolution spatiale de 50 km (N°01) et de 5 km (N°08). Sur chaque
figure deux planches sont présentées, les moyennes (a) et les AOT40 (b), organisées de la
méme facon que précédemment (les stations urbaines sont sur les deux premicres lignes et les
stations péri-urbaines (Melun et Mantes la Jolie) et rurale (Rambouillet) sont sur la troisieme
ligne).

Pour le mois d’avril (cf. Figure 90), les moyennes fournies par la méthode des scénarii
épisodiques sont inférieures a celles fournies par la simulation totale en zone urbaine, c’est
I’inverse mais de fagon moins marquée pour les autres capteurs (Melun, Mantes la Jolie et
Rambouillet). On remarque que les simulations totales surestiment légeérement les zones
urbaines et péri-urbaines. Pour les AOT40 (b), les résultats donnés par la simulation compléte
sont en général supérieurs a ceux fournis par la méthode des scénarii épisodiques. A
Rambouillet (zone rurale), la simulation totale est en meilleur accord avec les observations.
On peut remarquer que les simulations totales obtenues avec le modéle CHIMERE
surestiment également les AOT des zones urbaines et péri-urbaines, par contre le résultat de
CHIMERE 5km pour la station rurale est excellent.

Pour les moyennes du mois de juin (cf. Figure 91 (a)), on remarque que sur les zones
urbaines, les deux types de simulation surestiment légeérement les observations. On note que
I’accord avec la station rurale de Rambouillet s’améliore avec la simulation totale. En zone
urbaine, la méthode de scénarii épisodiques donne des résultats plus faibles que la simulation
totale ce qui lui confére un meilleur accord avec les observations. Globalement, les moyennes
d’ozone du mois de juin sont bien estimées que ce soit par une simulation totale ou par une
méthode de scénarii épisodiques, mais les résultats de la simulation totale sont toujours
supérieurs a ceux de la méthode des scénarii. Ceci se retrouve aussi pour les valeurs des
AOTA40. Les résultats de la simulation totale surestiment les valeurs au niveau des stations
urbaines, on note ainsi que sur certains capteurs urbains (Paris06 et Paris13) la méthode des
scénarii épisodiques donne de meilleurs résultats que la simulation totale. De fagon générale,
la simulation par la méthode de scénarii épisodiques reste acceptable en comparaison avec les
autres résultats, sauf sur Rambouillet ou la simulation totale donne un meilleur résultat a la
fois pour les moyennes et pour I’AOT40.

Pour le troisiéme mois de comparaison, septembre (cf. Figure 92), on retrouve cette
tendance a surestimer les zones urbaines pour les deux types de simulation. Mais la situation
est différente de celle du mois de juin pour les moyennes. La simulation totale donne des
résultats inférieurs a ceux de la méthode des scénarii et ils sont plus proches des observations
quel que soit le capteur. Pour les AOT40, la méthode de scénarii épisodiques montre une forte
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surestimation générale qui atteint son maximum sur Melun. Visiblement le jour sélectionné
donne des résultats trop forts aussi bien pour la moyenne que pour 1’AOT40, il posséde
apparemment des maxima trop élevés. On peut remarquer que les résultats de la simulation
totale sont plus contrastés, ils ne redonnent pas systématiquement cette surestimation des
AOT, ce qui améliore par rapport a juin 1’accord avec les observations, excepté le cas de la
station rurale de Rambouillet ou I’on constate que la simulation totale n’améliore pas la
prédiction. Sur le mois de septembre, le programme CHIMERE fournit des résultats en
meilleur accord avec les observations.

En résumé, une surestimation des concentrations sur les zones urbaines est constatée
sur les résultats de TRANSCHIM que la période soit calculée totalement ou avec une
méthode de scénarii épisodiques. La méthode de scénarii épisodiques a tendance a sous-
estimer les AOT40 et les moyennes par rapport a la simulation totale, pour avril et juin, mais
ces résultats restent tout a fait acceptables. Septembre se place a part, car la méthode de
scénarii épisodiques montre des concentrations plus fortes que la simulation totale.
Globalement, 1’écart constaté entre les résultats issus de la simulation totale et ceux issus de la
méthode de scénarii épisodiques reste faible dans la majeure partie des cas pour les
moyennes, les écarts sont plus visibles sur les AOT40, notamment sur Melun en septembre.
De facon générale, la simulation totale donne un meilleur accord par rapport aux observations,
mais la méthode de scénarii épisodiques donne des résultats acceptables pour la moyenne. Ils
sont plus contrastés pour les AOT quand on les analyse mois par mois, mais sur I’ensemble
des six mois, les valeurs sont correctes, ce qui est certainement dii a des compensations
d’erreurs entre les différents mois.
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Figure 90 : Moyenne (en ppb) et AOT40 (en ppm.h) pour le mois d’avril.
N°01 CHIMERE 50 km, N°08 CHIMERE 5km, N°28 TRANSCHIM scénario épisodique et
N° 37 TRANSCHIM 5km simulation totale
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Figure 91 : Moyenne (en ppb) et AOT40 (en ppm.h) pour le mois de juin.
N°01 CHIMERE 50 km, N°08 CHIMERE 5km, N°28 TRANSCHIM scénario épisodique et
N° 37 TRANSCHIM 5km simulation totale
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Figure 92 : Moyenne (en ppb) et AOT40 (en ppm.h) pour le mois de septembre.
N°01 CHIMERE 50 km, N°08 CHIMERE 5km, N°28 TRANSCHIM scénario épisodique et
N° 37 TRANSCHIM 5km simulation totale



Chapitre 4 140

IV.3. Etude sur les jours extrémes

Le critére de sélection nous donne un classement des jours du plus proche au plus
loin de la moyenne du mois. Le Tableau 25 donne les deux jours extrémes pour chaque mois.
Il nous est donc possible de comparer les résultats de simulation pour ces deux jours afin de
voir s’il existe des différences importantes et significatives entre les deux types de résultats.
Nous calculons le rapport R = coeff jourcplusEloigns / COEfT jourLeplusProche  poOUr voir si les deux
jours extrémes sont trés différents. Plus ce rapport est grand, plus les deux jours posseédent des
caractéristiques météorologiques différentes.

Mois R Mois R
Avril |5.37 Juillet |4.35
Mai 3.34 Aout [3.35
Juin |3.64 Sept [3.28

Tableau 30 : Rapport des valeurs des criteres de sélection pour les jours extrémes
de chaque mois

Finalement, on remarque que le rapport vaut en moyenne 3.9, et que mis a part avril
les valeurs ne sont pas tres dispersées pour les autres mois. Cela signifie que, excepté avril, il
n’existe pas de mois ou la météorologie a été trés variable. Par conséquent les deux journées
extrémes ne devraient pas étre tres différentes. Le mois possédant le coefficient le plus faible
est le mois de septembre, c’est donc en théorie le mois ou les deux calculs devraient &tre
proches. Nous calculons donc les deux jours extrémes du mois de septembre afin d’estimer ce
que représente en terme de pollution un faible écart, au sens de notre critére. Pour compléter
cette analyse, un autre mois intermédiaire est étudié, le mois de juillet.

Sur les Figure 78, Figure 79 et Figure 80 (pages 115 a 117) ont été présentés les jours
considérés par la méthode de sélection comme les moins représentatifs pour les mois de juin
(le 2), juillet (le 21) et septembre (le 3)(en bleu sur les figures). On remarque que les
paramétres qui entrainent cette sélection du jour le plus éloigné de la moyenne ne sont pas
identiques d’un mois a 1’autre. Par exemple, pour le mois de juin, la température et la
composante V de la vitesse du vent deviennent éloignées de la moyenne, mais pour les autres
parametres de ce méme mois, d’autres jours sont plus extrémes. Pour juillet, la température et
la composante U de la vitesse du vent sont éloignées de la moyenne, par contre pour la
pression le jour extréme est plus proche de la moyenne que le jour sélectionné comme le plus
représentatif. Pour septembre, cette fois-ci, c’est I’humidité relative, et les deux composantes
de la vitesse qui entrainent le rejet de la journée. On note que la vitesse du vent et la
température sont des paramétres qui ont souvent servi dans la sélection du jour le plus
¢loigné. Ce sont donc les mémes parametres météorologiques qui influencent le rejet ou la
sélection d’une journée.

On a tracé sur la Figure 93 les évolutions journaliéres de 1’ozone, données par les
capteurs ou calculées, pour les journées extrémes de juillet et septembre pour Rambouillet et
Paris18. Il est clair que la simulation du jour le plus ¢€loigné de juillet pour Paris18 est
mauvaise, et nous n’avons pas d’explications évidentes a ce sujet. Pour les autres cas, 1’accord
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calcul observation est globalement satisfaisant. Les différences peuvent aller jusqu’a un ordre
deux environ entre le jour le plus proche et le jour le plus €loigné.

Le mois de juillet est le mois intermédiaire possédant le rapport R le plus élevé
(4.35), cette différence entre les deux journées extrémes se retrouve sur les calculs. Le mois
de septembre posséde le plus petit coefficient, cependant, les différences entre les deux
journées, que 1’on regarde les calculs ou que I’on regarde les capteurs, peuvent étre tout de
méme importantes (par exemple sur Rambouillet pour les mesures). Le rapport R de
septembre (3.28) est donc déja suffisamment grand pour que des différences significatives
apparaissent entre les deux journées. Donc, malgré la faible amplitude des variations
météorologiques sur septembre, ces variations sont suffisamment importantes pour changer
les moyennes. Il est donc important de bien sélectionner sa journée pour représenter
correctement les moyennes et AOT40.
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Figure 93 : Confrontation des journées extrémes
pour les mois de juillet et septembre pour I’ozone
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Nous observons des imperfections dans les résultats de calcul heure par heure pour
les jours selectionnés sur la Figure 93. Mais nous avons vu que pour les valeurs moyennes
mensuelles ou les valeurs des AOT, les résultats sont plus satisfaisants. Nous effectuons donc
la méme analyse mais avec les données des capteurs, ce qui permet de s’affranchir de ces
imperfections dans les résultats de calcul. Nous effectuons I’étude sur les six mois et en
utilisant les valeurs moyennes journalieres. La Figure 94 montre les comparaisons. On
observe que pour certains cas le jour sélectionné est plus proche de la moyenne du mois (que
ce soit pour 1’ozone ou le dioxyde d’azote), par exemple, en avril sur Aubervilliers pour
I’ozone (droites pratiquement confondues) et en juin sur Paris 18 pour le dioxyde d’azote.
Mais, il arrive que ce soit I’inverse : pour le dioxyde d’azote sur Melun et Rambouillet en
avril. Cette différence est spécifique a un capteur, car pour la méme espeéce sur les autres
capteurs, la valeur du jour sélectionné reste plus proche de la valeur du jour moyen que celle
du jour le plus éloigné. Cette différence peut donc étre imputée a un effet local di a d’autres
parametres météorologiques non pris en compte pour notre sélection.

Apres cette comparaison mois par mois pour I’ozone et le dioxyde d’azote, nous allons
faire une analyse sur les valeurs d’ozone sur I’ensemble des six mois d’étude. La Figure 95
(a) donne les moyennes pour les capteurs (OBS en blanc), pour les jours sélectionnés par la
méthode comme ¢étant les plus proches des moyennes (N° 02 en vert) et celles pour les jours
repérés comme les plus éloignés (N° 36 en bleu). La Figure 95 (b) présente les mémes types
de résultats mais pour les AOT40. Ces figures sont tracées grace aux données de capteurs. On
note que pour la moyenne peu de différences sont visibles, une 1égeére amélioration existe
méme pour les jours extrémes par rapport aux jours moyens. Cependant cela n’est plus vrai si
I’on s’intéresse aux AOT40, car les jours extrémes minimisent de fagon plus marquée ces
valeurs par rapport aux jours moyens.
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Figure 95 : (a) Moyenne (en ppb) et (b) AOT40 (en ppm.h) calculées a partir des données des
capteurs ( en blanc), a partir des jours sélectionnés comme les plus proches de la moyenne de
chaque mois (en vert) (N° 02) et les plus €éloignés (en bleu) (N° 36).
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IV.4. Exploitation de [I'étude paramétrique : influence de la
température

Dans le chapitre précédent, 1’é¢tude paramétrique mettait 1’accent sur I’influence
marquée de la température, ce point a été confirmé dans ce chapitre au paragraphe 11.2.4.3.
Nous avions donc reconstruit un nouveau critére basé uniquement sur la température :

T T
X, —X

coeffy; =———

T
X

Pour essayer de voir l’influence d’un tel changement, nous avons calculé¢ avec
TRANSCHIM le jour sélectionné par ce nouveau critere pour les mois de juillet et de
septembre, afin d’avoir un mois d’été et de mi-saison. Les résultats sont visibles sur la Figure
96 et la Figure 97. On constate une surestimation plus marquée, pour la nouvelle sélection,
dans la majeure partie des cas sur le mois de juillet. Le jour sélectionné par un critére
uniquement basé sur la température donne une journée de forte variation d’ozone en juillet qui
dégrade le calcul des AOT40. En ce qui concerne le mois de septembre 1’inverse se produit,
les moyennes obtenues avec le nouveau critére sont plus proches des valeurs des capteurs
mais gardent une 1égére surestimation sur les capteurs urbains et péri-urbains. Cependant en
s’intéressant aux AOT40, on remarque que le jour sélectionné ne présente aucun dépassement
de 40 ppb ce qui n’est pas représentatif du mois entier. Notons que la journée sélectionnée sur
la température reste acceptable dans la majeure partie des cas en terme de moyenne.
Cependant la Figure 97 (b) montre sans équivoque qu’une sélection faite uniquement sur la
température ne permet pas d’estimer les critéres sanitaires a long terme comme les AOT40
comme espéré précédemment. Les journées sélectionnées par le nouveau critére ne présentent
jamais de valeurs d’ozone dépassant les 40 ppb sur des capteurs comme Paris6, Paris13 ou
Mantes la Jolie pour le mois de septembre. En résumé, la méthode de sélection avec tous les
critéres météorologiques offre des résultats plus satisfaisants qu’avec un critére uniquement
sur la température. Ce résultat semble logique, car la sélection sur la température uniquement
est une sélection qui ne prend pas en compte toutes les informations.
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Figure 96 : (a) Moyennes (en ppb) et (b) AOT40 (en ppm.h) pour le mois de Juillet.
Le N° 28, en violet, correspond a la simulation faite avec un critére de sélection prenant en
compte tous les paramétres météorologiques et le N° 35, en bleu, correspond a une sélection
faite uniquement sur la température.
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Figure 97 : (a) Moyennes (en ppb) et (b) AOT40 (en ppm.h) pour le mois de Septembre.
Le N° 28, en violet, correspond a la simulation faite avec un critére de sélection prenant en
compte tous les paramétres météorologiques et le N° 35, en bleu, correspond a une sélection
faite uniquement sur la température.
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V. Comparaison des résultats a ceux fournis par d’autres modeles

V.1. Comparaison entre la méthode de scénarii épisodiques et la
simulation totale fournie par d’autres modéles

Cette comparaison a déja été faite partiellement dans le paragraphe IV.1. Nous avions
privilégié la comparaison avec CHIMERE car TRANSCHIM poss¢de le méme mécanisme
chimique. Nous présentons la comparaison de TRANSCHIM avec d’autres modeles plus
complétement dans cette partie. Nous comparons nos résultats avec ceux d’autres modeles :
EMEP (Jonson 2001[54], Simpson 1995 [84]), CHIMERE (Schmidt H. et al. 2001 [79],
Vautard et al. 2001 [95]) et LOTOS (Hass et al. 1997 [43], Matthijsen et al. 1997 [66]).
Comme dans les parties précédentes nous étudions les moyennes et les AOT40.

Pour repérer plus facilement les différents modeles le Tableau 31 récapitule leur type
de résolution, leur taille de maille suivant I’horizontale et leur numéro sur les graphiques.

Nom N° Taille des mailles Résolution
TRANSCHIM 28 |5km Scénarii épisodiques
CHIMERE 01 50 km Simulation totale
CHIMERE 08 |5km Simulation totale
EMEP 03 50 km Simulation totale
EMEP nouvelle version 07 |50km Simulation totale
LOTOS 33 5 km Simulation totale

Tableau 31 : Propriétés des programmes comparatifs

Sur la Figure 98, on remarque que les modeles EMEP (nouvelle version) et
CHIMERE 5km sont en assez bon accord avec les observations sur les capteurs urbains. Pour
les autres modeles, on retrouve la tendance constatée pour TRANSCHIM qui est de
surestimer les valeurs pour ces capteurs urbains. Pour la station rurale de Rambouillet, tous
les modeles exepté CHIMERE S5km sous-estiment la valeur. Ces tendances observées sur les
stations urbaines et rurales sont pour I’ensemble des modeles beaucoup moins marquées pour
les moyennes (cf. Figure 99) que pour les AOT40.

De fagon générale, TRANSCHIM montre des résultats proches des autres modeles. 1l
se rapproche notamment de LOTOS (N° 33). On arrive donc avec une méthode de scénarii
épisodiques a se rapprocher des résultats d’un modéele ayant la méme résolution (5 km) et
faisant la simulation totale des six mois. Mais si ’on privilégie la comparaison avec
CHIMERE, on constate que la résolution par scénarii épisodiques est proche des résultats des
simulations complétes avec une résolution plus grossiere (CHIMERE 50 km). On peut donc
conclure, d’une part que notre approche fournit des résultats comparables aux autres modeles
et qu’elle remplit I’objectif principal fixé (prédire les moyennes et AOT40 d’ozone). D’autre
part, nous constatons sur les Figure 98 et Figure 99 que 1’approximation faite par la résolution
de scénarii revient a produire une erreur qui est a peu prés équivalente a celle d’une
simulation complete de moins bonne précision (résolution de 50 km). Ces constatations sont
réalisées sur la base d’une étude sur six mois, ce qui est insuffisant. Il serait nécessaire de les
appuyer en étudiant d’autres cas.
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Figure 98 : AOT40 (en ppm.h) sur les six mois pour I’0ozone pour TRANSCHIM (N°28),
pour CHIMERE avec une résolution spatiale de 50 km (N° 01) et de 5 km (N° 08),
pour les deux versions d’EMEP (N°03 et 07) et pour LOTOS (N°33).
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Figure 99 : Moyenne (en ppb) d’ozone sur les six mois pour TRANSCHIM (N°28),
pour CHIMERE avec une résolution spatiale de 50 km (N° 01) et de 5 km (N° 08),
pour les deux versions d’EMEP (N°03 et 07) et pour LOTOS (N°33).
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V.2. Etude des résultats de TRANSCHIM en fonction de la taille
des mailles

Un des objectifs de CITY DELTA est d’évaluer I’influence de la taille des mailles
sur les simulations pour la qualité de I’air. Différents calculs ont été faits avec une résolution
spatiale de 5, de 10 ou de 50 km. Comme nous I’avons vu précédemment (I1.2.4.1), il n’est
pas raisonnable pour nous de simuler avec des mailles de 50 km, car nous imposons des
conditions limites fournies par le modele EMEP. Or dans celui-ci, les concentrations sont
déterminées avec un modéle chimique qui n’est pas le notre (Melchior). Dans notre cas, nous
aurions plus de mailles avec une valeur imposée que de mailles intérieures calculées avec
Melchior.

La Figure 100 montre les variations de I’AOT40 et de la moyenne pour les six mois
avec les deux résolutions spatiales. On remarque que la résolution de 10 km a tendance a
sous-estimer les moyennes sur la ville, et qu’elle fournit une forte sous-estimation des AOT.
Ce résultat s’explique par le fait qu'une baisse de la résolution spatiale entraine une moins
bonne description de la dispersion et de la transformation chimique des espéces, donc une
moins bonne estimation des maxima (Rajaona 2000 [9]) qui ont tendance a étre minimisés
(Jang et al. 1995 [48][49]). En effet, plus la taille de maille est grande plus la valeur des
concentrations est moyennée sur une surface importante. Une résolution plus grossiere
entrainera donc une sous-estimation des AOT, mais reste acceptable pour 1’évaluations des
moyennes. Un meilleur accord avec les capteurs est donc obtenu avec la résolution plus fine
(5km). En conclusion, notons que comme une méthode de scénarii épisodiques est une
approximation temporelle, simuler par la suite avec une résolution spatiale grossiere accumule
les approximations et dégrade les résultats.

Ce que nous constatons avec TRANSCHIM est aussi observé avec CHIMERE qui
simule le bassin parisien pour deux résolutions spatiales différentes Skm (N° 08) et S0km
(N° 01) (cf. Figure 98 et Figure 99). Les différences entre les deux précisions sont beaucoup
plus marquées sur les AOT40 car les extrema sont plus faibles avec une résolution spatiale
grossiere. On note également qu’une résolution de 50 km regroupe dans la méme maille une
bonne partie des stations de mesures. Les stations urbaines et de Rambouillet paraissent étre
dans la méme maille de calcul (la méme valeur est constatée sur toutes ces localisations). La
valeur calculée pour cette maille est donc une moyenne spatiale sur les différentes
localisations. Or, c’est sur les stations rurales que 1’on observe pour 1’ozone les plus grandes
valeurs de moyennes et d’AOT40. Ainsi, la valeur calculée dans une maille qui mélange des
stations urbaines et rurales fournira une sous-estimation pour les stations rurales et une
surestimation pour les stations urbaines. On remarque sur la Figure 100 que sur les stations
péri-urbaines les valeurs moyennes sont également surestimées.
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Figure 100 : Moyenne en ppb (a) et AOT40 en ppm.h (b) pour TRANSCHIM 5 km (N° 28) et
pour TRANSCHIM 10 km (N° 20)
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VI. Les Scénarii

Nous procédons ici a I’analyse des scénarii de réduction. Cinq scénarii sont calculés
avec des réductions différentes concernant parfois les NOx ou parfois les VOC
(cf. II1.2). Les scénarii de 2 a 5 sont des réductions supplémentaires par rapport au scénario 1
qui représente les réductions fixées par les normes actuelles.

Les résultats en terme de moyenne (a) et d’AOT40 (b) sur les six mois sont présentés
sur la Figure 101. Les observations actuelles (1999) sont notées OBS, le cas de base 1999 est
le N°28, les scénarii de 1 a 5 sont respectivement les N°29, 30, 31, 32 et 34.

(a)

moyenne

(b)
AOT40

20h Thr=40

Figure 101 : Moyenne en ppb (a) et AOT40 en ppm.h (b) pour le cas de base (N° 28)
et les différents scénarii (du N°29 au N°34).

On peut remarquer que les réductions d’émission ont un impact plus marqué sur les AOT40
que sur les moyennes. De plus, tous les scénarii de réduction prédisent une concentration
d’ozone sensiblement égale. Cependant, on remarque que le scénario quatre qui applique une
réduction maximale de VOC semble présenter des concentrations d’ozone 1égérement plus



Chapitre 4 154

faibles que les autres. Par contre, le scénario deux parait étre le scénario présentant une
concentration d’ozone légeérement supérieure aux autres. Les écarts constatés entre les scénarii
restent faibles.

VII. Conclusion

Les méthodes épisodiques ont ’avantage de réduire considérablement le temps de
calcul. Ce sont des méthodes qui peuvent étre appliquées a de trés grandes périodes (une voire
plusieurs années), c’est pourquoi I’étude que nous avons menée ici a des limites. En effet, elle
ne concerne que six mois et n’est du fait qu'une premicre approche de validation de la
méthode de sélection. Notre principal objectif est de prédire correctement les moyennes et les
AOT. Nous avons vu au cours de ce chapitre que les erreurs apportées par la méthode se
rapprochent de celles des modéles ayant une résolution spatiale plus grossiére. Pour valider la
méthode de sélection des scénarii et pour s’affranchir des imperfections inhérentes aux
modeles, une analyse a été réalisée en appliquant son principe aux valeurs des capteurs. Il en
ressort un assez bon accord des journées sélectionnées avec la vraie moyenne du mois.
Notons tout de méme que les méthodes de scénarii épisodiques ont, en général, un gros
défaut : une erreur sur la journée simulée n’est pas compensée par d’autres faites sur le reste
des simulations, mais est au contraire répétée autant de fois qu’il y a de jours dans la période
qu’elle représente. Cependant, on a pu constater que malgré ce point, les résultats sont tres
acceptables. Ce handicap montre I’importance du choix des scénarii. La méthode de sélection
présentée ici est construite de facon a étre simple d’utilisation tout en gardant un sens
physique (écart par rapport a la moyenne) pour pouvoir donner des résultats cohérents. Méme
si cette approche ne permet pas d’évaluer les valeurs extrémes des mois, elle permet d’étudier
les pollutions de fond (moyennes) et donne une assez bonne estimation du critére sanitaire des
AQOTA40. Si on avait utilisé les AOT60, les erreurs auraient peut étre été plus grandes. Nous
avons vu que nous réalisons avec la méthode des scénarii épisodiques un calcul correct de la
moyenne. Or, le seuil de 40 ppb élimine moins de valeurs que celui de 60 ppb. Les AOT40
sont donc des valeurs qui sont mieux reconstruites que les AOT60 par un modele qui calcule
correctement les valeurs moyennes.

L’¢étude des résultats avec des résolutions spatiales différentes semble montrer que la
simplification temporelle apportée par la méthode de scénarii épisodiques ne permet pas de
prendre une approximation spatiale supplémentaire sans dégrader les résultats. En effet,
I’utilisation de mailles de 10km dégrade les résultats d’AOT40.

La participation au projet CITY DELTA nous a permis également de constater les
défauts de calcul de TRANSCHIM, comme la tendance a sous-estimer les mois d’été et a
surestimer les mois de mi-saison. Par contre, la tendance a surestimer les capteurs urbains et
a sous-estimer les capteurs ruraux semble générale a tous les programmes et n’est
probablement pas due aux méthodes de résolution mais plus aux données d’entrées (pas
d’émission biogéniques...).
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Conclusion générale

Pour calculer la pollution photo-oxydante sur des domaines de la taille d’une ville et
son agglomération, c’est a dire compris entre les échelles locale et régionale, on utilise
souvent les modeles Eulériens de chimie-transport. Les temps de calcul de ce type de
simulation sont longs a cause du nombre important d’espéces et de réactions chimiques a
prendre en compte. Ce travail de thése a pour but d’explorer les méthodes informatiques et
mathématiques qui permettent de réduire ces temps de calcul. En effet, cela est nécessaire
pour certaines applications, comme celle qui a été faite dans ce travail, c’est a dire le calcul
des expositions sur de longues périodes (plusieurs mois). Pour ce travail, le modele Eulérien
TRANSCHIM a été utilisé.

Apres un chapitre d’introduction, le second chapitre de cette thése est principalement
consacré a la modélisation de la chimie. Il se divise en deux sous parties, une évoque les
modules d’intégration, 1’autre les mécanismes chimiques.

La comparaison de deux modules d’intégration de la chimie, Twostep et QSSA, a été
réalisée, car le module QSSA initialement utilisé dans le modéle, nous convenait en terme de
précision mais demandait des pas de temps chimique trés courts. Ceci impliquait des temps de
calcul trop longs pour notre étude de 1’exposition de 1’ozone sur plusieurs mois. L’étude des
potentialités de 1’algorithme Twostep a été faite pour permettre la diminution des temps de
calcul tout en gardant la méme précision. Twostep est un schéma explicite et il utilise une
méthode de type Gauss Seidel. Il se décline sous deux formes, soit le pas de temps
d’intégration est fixé par 'utilisateur, soit il est variable et calculé de facon a améliorer la
convergence. Il a été montré dans ce travail que la version avec un pas de temps variable ne
permet pas un gain de temps quand elle est utilisée dans un programme ou I’intégration
temporelle du transport et de la chimie est faite avec une méthode a pas fractionnaires
(Yanenko 1971 [104]). En effet, le pas de temps de transport doit étre un multiple du pas de
temps chimique. Pour nos applications, sur un domaine de quelques centaines de kilomeétres,
la taille des mailles ne permet pas de dépasser une certaine limite sur le pas de temps
d’intégration du transport ce qui limite I’expansion du pas de temps d’intégration de la
chimie. Donc Twostep a pas de temps variable a une meilleure précision mais il induit des
temps de calcul longs. Par contre si on fixe le pas de temps, Twostep a la méme précision que
QSSA en prenant cinq itérations de Gauss Seidel et il permet de réduire les temps de calcul
car il admet des pas de temps plus grand que ceux qu’accepte QSSA (Fraigneau 1996 [3]). La
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méthode d’intégration chimique QSSA a donc été changée par la méthode Twostep a pas de
temps constant.

Deux mécanismes chimiques réduits adaptés a la description de la pollution photo-
oxydante sont comparés. En effet, dans le chapitre 3, nous utilisons MoCA2.1 pour comparer
nos résultats a ceux obtenus par F. Millard Moreto (2001 [8]) sur une simulation de ville
simplifiée, puis dans le chapitre 4, nous utilisons Melchior pour comparer nos résultats avec
ceux de CHIMERE. Nous nous sommes donc posé la question de la cohérence des deux
schémas chimiques. Les résultats obtenus avec les deux modules chimiques sont sensiblement
équivalents, cependant on peut noter que MoCA2.1 fournit des concentrations d’ozone plus
¢levées que Melchior sur des simulations en journée. Cette différence provient certainement
des différences constatées sur les constantes des réactions photolytiques. En terme de temps
de calcul, Melchior semble plus rapide que MoCA2.1 en réacteur chimique avec Twostep a
pas de temps variable sur des simulations de jour. De plus, le mécanisme Melchior posseéde
moins d’especes et de réactions que MoCAZ2.1, il permet donc des temps de calcul plus courts
lorsque le pas de temps d’intégration chimique est fixé.

Le troisieme chapitre de ce travail se rapporte a ’analyse des performances de la
parallélisation d’un code de calcul Eulérien de chimie-transport, le modele TRANSCHIM
dans notre cas. Cette approche permet en effet de répartir la charge de travail sur plusieurs
processeurs. Notre choix s’est porté sur une parallélisation par découpage du domaine
appliquée a la fois au transport et a la chimie. Chaque processeur se voit confier la résolution
d’une des parties du domaine. Nous utilisons principalement des réseaux de PC. La résolution
de la chimie dans un code de transport des polluants atmosphériques représente une part
importante de la charge de calcul. Par contre, elle se préte bien a la parallélisation car elle a
I’avantage de ne pas nécessiter de communication entre les blocs, donc de ne pas dégrader les
performances de la parallélisation. Ce fait se retrouve sur les résultats que nous avons
obtenus. On constate en effet que 1’efficacité de la simulation du transport d’un gaz inerte
n’est pas intéressante (pour 6 processeurs 1’efficacité est inférieure a 50%). Par contre lorsque
I’on ajoute la chimie les efficacités sont supérieures a 50%, méme pour 10 processeurs. Il a
¢été constaté qu’elles ne dépassent pas 80%. Cet ordre de grandeur, entre 50% et 80 %, peut se
comprendre si on se rappelle que dans le cas de la pollution atmosphérique, le nombre de
mailles de calcul est relativement modeste (environ 50 000 mailles). Pour chaque domaine de
calcul affecté a un processeur, le rapport entre le nombre de mailles sur la frontiére et le
nombre de mailles internes est assez grand, surtout si on le compare a d’autres disciplines. Par
exemple, en mécanique des fluides pour calculer des écoulements dans des tuyeres,
150 000 mailles peuvent étre utilisées (Kessy 1997 [5]). En combustion, la simulation directe
(DNS) d’une flamme avec une chimie complexe peut demander jusqu’a 23 millions de nceuds
(Mizobuchi 2003 [69]). Pour ces cas, ’efficacité obtenue grace a la parallélisation est
certainement meilleure pour le nombre de processeurs que nous utilisons. Cependant, ces
valeurs d’efficacit¢é que nous obtenons permettent un gain de temps important sur la
restitution des résultats. Ce gain de temps nous a permis d’effectuer une étude de sensibilité
de I’influence de certains parameétres météorologiques dans le cas d’un scénario simplifié¢ de
pollution photo-chimique urbaine. La température s’avere étre le parametre qui modifie le
plus les concentrations d’ozone et la dépendance est quasi linéaire. La vitesse du vent montre
une influence plus restreinte sur les concentrations. Les deux autres paramétres, I’humidité et
les coefficients de dispersion, ne paraissent pas modifier les concentrations d’ozone de facon
significative.

Notre dernier chapitre montre une application du modele TRANSCHIM, qui s’ins€re
dans un projet européen CITY DELTA, et qui est consacrée a I’étude des concentrations de
fond sur I’lle de France. Ce projet a pour but de déterminer 1’exposition a 1’ozone sur
plusieurs mois. Sur une telle période, les calculs sont extrémement longs. La parallélisation de
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TRANSCHIM apporte un gain de temps appréciable mais qui reste insuffisant. Nous avons
donc développé et validé une méthode de scénarii €pisodiques afin de raccourcir encore le
temps de ces simulations. Cette méthode de scénarii revient a choisir un ou deux jours par
mois, dont la simulation devra donner des résultats de concentration représentatifs de
I’ensemble du mois. La sélection de ces jours est délicate. Nous avons basé la sélection des
scénarii sur une hypothése simple : le calcul des concentrations fait avec les moyennes des
parametres météorologiques redonnera une valeur proche de la moyenne des concentrations
sur tous les jours. Nous avons fait une analyse de cette méthode de sélection. En premier lieu,
une étude bibliographique a montré que la classification statistique hiérarchique est souvent
citée dans la littérature. Une comparaison des journées sélectionnées par notre approche avec
celles sélectionnées par cette méthode statistique hiérarchique montre un bon accord. En effet,
les deux journées extrémes (le jour le plus proche de la moyenne et le jour le plus éloigné) se
retrouvent dans des classes différentes de la classification hiérarchique et sont séparées trés tot
dans I’arbre de bifurcation ce qui dénote une grande différence entre ces deux journées. Cette
comparaison ayant été faite sur un nombre restreint de jours, il conviendrait de 1’approfondir
sur une plus longue période. Ensuite, une vérification de I’hypothése de base a été faite avec
les mesures des capteurs. Elle montre que I’hypothése de base n’est pas dénuée de sens mais
que la méthode de scénarii épisodiques sous-estime légeérement les concentrations d’ozone.
Par contre, ce point ne se remarque pas dans la comparaison des moyennes observées avec les
valeurs calculées avec TRANSCHIM, mais il apparait sur les AOT40. La température jouant
un role prépondérant dans le calcul de la pollution photo-chimique, nous avons regard¢ si la
sélection faite uniquement sur la température, et non sur I’ensemble des paramétres
météorologiques, était plus satisfaisante. Elle montre un assez bon accord avec les mesures en
terme de moyenne mais cet accord est fortement dégradé¢ pour les AOT40. Pour résumer,
I’ensemble des comparaisons des résultats de la méthode des scénarii épisodiques montre un
accord satisfaisant avec les observations pour ce qui est de la valeur moyenne d’exposition sur
six mois. Cet accord est moins bon pour le parametre AOT. Mais il faut se rappeler que pour
un mois, un seul jour est sélectionné pour représenter 1’ensemble de la période. Ceci pourrait
étre amélioré si pour chaque mois on sélectionnait deux jours (ou plus). Nous avons aussi
constaté que les résultats obtenus avec TRANSCHIM sont cohérents entre eux, la simulation
totale du mois donne des valeurs qui sont en accord avec la simulation du jour sélectionné par
la méthode des scénarii. Les simulations précédentes ont été réalisées avec une résolution
spatiale horizontale de 5 km. La simulation avec une résolution spatiale plus grossiere (10
km) ne présente pas un trés bon accord avec les observations, ce qui incite a penser qu’une
méthode de scénarii épisodiques ne peut pas utiliser des mailles trop grandes.

Les méthodes de scénarii épisodiques sont faites pour simuler de grandes périodes,
c’est pourquoi une des perspectives de ce travail consisterait & appliquer cette méthode sur
plusieurs années ou plusieurs périodes estivales pour 1’ozone et les oxydes d’azote.
TRANSCHIM ne posséde pas de module de calcul pour les particules, il serait intéressant de
I’ajouter de fagon a appliquer la méthode de scénarii épisodiques sur le cas de la pollution en
particule.
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Annexe 1 :
Mécanismes chimiques

Nous avions initialement dans le programme le mécanisme MoCA, pour pouvoir se comparer
aux résultats des simulations complétes des scénarii de CITY DELTA, nous avons implanté le
mécanisme chimique Melchior.

Le mécanisme MoCA

Les espéces chimiques prises en compte

Il comporte 121 réactions pour 62 especes. Elles se déclinent sous plusieurs formes : les
especes inorganiques (cf. Tableau 32), les hydrocarbures (cf. Tableau 33), le Peroxyacetyl
nitrate (cf. Tableau 34), les espéces modeles (cf. Tableau 35), les radicaux peroxyde
(cf. Tableau 36), les opérateurs chimiques (cf. Tableau 37), et les phénols (cf. Tableau 38).

Espéces inorganiques
HO; NO; HNO,
(Radical hydroperoxyl) (Dioxyde d’azote) (Acide pernitrique)
HQSO4 H202 N205
(Acide sulfurique) (Peroxyde d’hydrogene) (Pentoxyde d’azote)
NO 0O; OH
(Monoxyde d’azote) (ozone) (Radical hydroxyl)
SO, CcoO NO;
(Dioxyde de soufre) (Monoxyde de carbone) (Radical nitrate)
HONO HNO;3
(Acide nitreux) (Acide nitrique)

Tableau 32 : Espéces inorganiques de MoCA

Hydrocarbures primaires

Alcanes

CH4 (methane)

C3HS8 (propane)

C2H6 (éthane)

ALKANEI (espéce modele)

ALKANE?2 (espéce modele)

ALKANE3 (espéce modele)

C2H2




Annexe 1 160

Aromatiques
BENZ (benzéne) AROMATICI AROMATIC2
(espece modele) (espece modele)

BENZAL (benzaldehyde) ARXI1 (produits inconnus de | ARX2 (produits inconnus de
la fragmentation des |la fragmentation des
aromatiques) aromatiques)

Alcenes

C2H4 (étheéne) C3H6 (propene) ISOP (isoprene)

ALKENE (espéce modéele)

Carbonyls

HCHO (formaldéhyde) C2H5CHO (propanal) GLYOX (glyoxal)

CH3CHO (éthanal) ACET (acétone) MGLYOX (méthyl glyoxal)

CH3OH (méthanol) MEK (méthyl éthyl cétone) C2HS50H (éthanol)

Tableau 33 : Hydrocarbures de MoCA

PANs

PAN (peroxy acetyl nitrate) | GPAN (CHO-C(O)O,;NO;) PPN (peroxy propional nitrate
et analogues du PAN
supérieurs)

PBZN  (peroxy  benzoyl
nitrate)

Tableau 34 : Peroxyacetyl nitrate de MoCA

Especes Modéles

Hydropéroxydes et péracides : ROOH (groupe hydroperoxydes)

AlKkyl nitrates : RONO, (alkyl nitrates)

Biradicaux : OsOLSB (opérateur : oxydation du SO2 par les intermédiaires des réactions
d’ozonolyse des alcanes)

Tableau 35 : Especes modeles de MoCA

Radicaux acetyl peroxy

CH;COQO; (radical peroxy acetyl) C,HsCO0O, (radical peroxy | CHOCOO,
propionyl et radicaux peroxy
acetyl supérieurs)

BENCOs (radical peroxy benzoyl) | PHO; (radicaux de type benzyl) PHO (radicaux de
type phenoxy)

BZ(NO,)O (radicaux de type
phenoxy substitues par un groupe
nitro)

Tableau 36: Radicaux acetyl peroxy de MoCA
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Opérateurs

<RO,;NP> (consommation de|<R202> (conversion de NO | <NONO,> (conversion de NO
NO et production d’unjen NO, et production de|en NO;)

nitrophenol) <R0O,>)

<RO»> (conversion de NO en
NO; et production de HO,)

Tableau 37 : Les opérateurs de MoCA

Phénol

PHENOL (phenol)

CRESOL (cresols)

NPHE (nitrophenols et autres

composé€s nitro-aromatiques)

Les réactions
Les tableaux suivants énumerent les différentes réactions prises en compte dans le mécanisme
chimique MoCA. On remarque qu’il comporte 12 réactions de type fall-off et 20 réactions
photolytiques. Le Tableau 39 présente les réactions d’ordre deux, les réactions avec les
alcanes et alcénes figurent dans le Tableau 40, les réactions fall-off dans le Tableau 41 et les
réactions photolytiques dans le Tableau 42.
Sur le c6té droit des tableaux figurent les valeurs nécessaires au calcul des constantes
cinétiques, dont les formules figurent dans la partie 3. En ce qui concerne les réactions avec
les alcanes les valeurs utiles sont dans les tableaux 29 a 35.

Tableau 38 : les phénols

Réaction d’ordre 2 preex | const expos | Eact

03 + NO — NO2 1.8%-12 1.0 0.0 1.3705+03
03 + NO2 — NO3 1.2513 [1.0 0.0 2.4505+03
03 + OH — HO2 1.9512 [1.0 0.0 1.0005+03
03 + HO2 — OH 14514 [1.0 0.0 0.600°+03
NO + NO3 — 2 NO2 1.85-11 [1.0 0.0 -0.1105+03
NO + HO2 — NO2+OH 3.7°-12 1.0 0.0 -0.240%+03
NO2 + NO3 — NO +NO2 72514 [1.0 0.0 1.4145+03
OH + HO2 - 48511 1.0 0.0 -0.2505+03
OH + H202 — HO2 29512 [1.0 0.0 0.1605+03
(#) HO2 + HO2 — H202 22513 1.0 0.0 -0.6205+03
HO2 + HO2 — H202 1.9533 [1.0 0.0 -0.9805+03
NO3 + HO2 — HNO3 92513 [1.0 0.0 0.000

NO3 + HO2 — OH+NO2 3.65-12 1.0 0.0 0.000

#) NO + NO — 2NO2 6.935-40 1.0 0.0 -0.5305+03
OH + HNO4 — NO2 1.55-12 [1.0 0.0 -0.360%700
(#) OH + CO — HO2 1.5%-13 [1.0 0.0 0.000

OH + CO — HO2 3.66-33 1.0 0.0 0.000

(&) HO2 + HO2 — H202 3.1%-34 [-2.82°+03 [2.7"-54 |-3.180"+03
##H)N205 + H20 — 2 HNO3 2.0521 [1.0 0.0 0.000

RO2 + NO — HO2 +NO2 42512 1.0 0.0 -1.800%+02
RO2 + HO2 — ROOH 4.1%13 [1.0 0.0 -7.900%+02
RONO2 + NO — RONO2 42512 1.0 0.0 -1.800%+02
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RONO2 + HO2 — ROOH 41513 1.0 0.0 ~7.9005+02
R202 + NO — RO2+NO2 42512 1.0 0.0 -1.85+02
R202 + HO2 — ROOH 41513 [1.0 0.0 -7.95+02
RO2NP + NO — NPHE 42512 1.0 0.0 -1.85+02
RO2NP + HO2 — ROOH 4.1%13 [1.0 0.0 -7.95+02
NONO2 + NO — NO2 42512 1.0 0.0 -1.85+02
NONO2 + HO2 — ROOH 4.1%13 [1.0 0.0 -7.95+02
OH + HCHO — HO2+CO 1.25%-17]1.0 2.0 -0.6485+03
OH + CH3CHO — CH3CO002 5.55%12[1.0 0.0 -0.3115+03
CH3CO02 + NO — NO2+HCHO +R0O2 [2.0511 [1.0 0.0 0.000
HO2 + CH3COO — O03+RCO3H 43F13 1.0 0.0 -1.040%+03
2
C2H5CHO + OH — (C2H5C002 85512 [1.0 0.0 2.5165+02
C2H5C002 + NO — C2H5C002 2.0°11 [1.0 0.0 0.000
C2H5C002 + HO2 — 0.303+0.7ROOH [4.3F13 [1.0 0.0 -1.040%+03
PPN — C2H5C002 + NO2 1.65+17 [1.0 0.0 1.4075+04
C2H5CO02 + NO2 — PPN 8.4°-12 [1.0 0.0 0.000
ACET + OH — 0.8 MGLYOX + 0.2 CH3COO2 + 0.8 RO2 + 0.8 NONO2 + 0.2
HCHO

[2.130%-18 [1.0 [2.0  [-0.530%+02

MEK + OH — 0.5 CH3CHO + 0.5 CH3COO2 + 1.5NONO2 + 0.5 HCHO + 0.5

C2H5CO02

13.240%18 [1.0 [2.0 |-4.140"+02

CRESOL + OH — 0.15RO2NP + 0.2 MGLYOX + 0.85 RO2

420011 [1.0 [0.0 0.000
CRESOL + NO3 — HNO3 + PHO 2.100%-11 [1.0 [0.0 0.000
PHENOL + OH — 0.15RO2NP + 0.2 GLYOX + 0.85 RO2

2.630%11 [1.0 [0.0 0.000
PHENOL + NO3 — HNO3 + PHO 3.6005-12 [1.0 [0.0 0.000
BENZAL + OH — BENCO3 1.290%11 [1.0 [0.0 0.000
BENCO3 + NO — NO2 + PHO2 2.000%-11 [1.0 [0.0 0.000
BENCO3 + HO2 — 0.303+0.7RO0OH (430013 [1.0 [0.0 -1.040%+03
BENCO3 + NO2 — PBZN 8.400E-12 [1.0 {0.0 0.000
PBZN — BENCO3 +NO2 1.6005+17 [1.0 [0.0 1.4075+04
PHO2 + NO — NO2 + PHO 4200%-12 [1.0 [0.0 -0.180%+03
PHO2 + HO2 — ROOH 4.100%-13 [1.0 [0.0 -0.7905+03
PHO + NO2 — NPHE 1.300%-11 [1.0 [0.0 -0.3005+03
PHO + HO2 — PHENOL 4.100°-13 [1.0 [0.0 -0.7905+03
PHO — PHENOL 1.0005-03 1.0 |0.0 0.000
NPHE + NO3 — HNO3 +BZ(NO2)O [3.600°-12 [1.0 0.0 0.000
BZ(NO2)O + NO2 — 1.300%-11 [1.0 [0.0 -0.3005+03
BZ(NO2)O + HO2 — NPHE 4.100°-13 [1.0 [0.0 -0.7905+03
BZ(NO2)O — NPHE 1.000%-03 [1.0 [0.0 0.000
ARX1 + OH — CHOCOO02 1.140%11 [1.0 [0.0 0.000
ARX2 + OH — C2H5C002 1.720%11 [1.0 [0.0 0.000
GLYOX + OH — 1.2CO +0.6 HO2 + 0.4 CHOCOO2

1.140%11 [1.0 [0.0 0.000
CHOCOO2 + NO — NO2+CO +HO02 2.000%-11 [1.0 [0.0 0.000
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HO2 + CHOCO — 0303+0.7ROOH [4.300%13 [1.0 0.0 -1.040%+03
02
MGLYOX + OH — CO + CH3C002 1.720%-11 [1.0 [0.0 0.000
O30LSB  + SO2 — H2S04 1.000%-13 [1.0 [0.0 0.000
ROOH + OH — OH 1.000%-12 [1.0 [0.0 -0.190%+03
ROOH + OH — RO2 1.900%-12 [1.0 [0.0 -0.190%+03
RONO2 + OH — NO2 + 0.155 MEK + 1.05 C2H5CHO + 0.48 CH3CHO + 0.16
HCHO + 1.39 NONO2
2.190%-11 [1.0 [0.0 0.708"+03
OH + CH4 — HCHO + RO2 6.950%-18 [1.0 [2.0 1.2805+03
OH + C2H6 — CH3CHO + RO2 1.4205%17 [1.0 [2.0 0.4625+03
03 + (C2H4 — HCHO + 0.37 O30LSB + 0.44 CO + 0.12 HO2
9.140%15 [1.0 0.0 2.5805+03
OH + C3H6 — HCHO + CH3CHO +[4.850%-12 [1.0 0.0 -0.°%E4+03
RO2
03 + C3H6 — 0.53 HCHO + 0.5 CH3CHO + 0.225 O30LSB + 0.07 CH4 + 0.15
OH + 0.28 HO2 + 0.4 CO + 0.31 HCHO + 0.31 RO2
551515 [1.0 [0.0 1.8785+03
ISOP + OH — HCHO + C2H5CHO +[2.5405-11 [1.0 0.0 -0.410%+03
RO2
ISOP + 03 — 0.5 HCHO + 0.5 C2H5CHO + 0.275 O30LSB + 0.4 CO + 0.28 HO2
+0.34 CH3CHO + 0.07 C2H6 + 0.15 OH + 0.31 RO2
1123014 [1.0 0.0  [2.013"+03
ISOP + NO3 — HCHO + C2H5CHO + NO2 + NONO2
[2.540°11 [1.0 ]0.0  |1.080"+03
OH + BENZ  — 0.764 RO2 + 0.236 HO2 + 0.236 PHENOL + 0.207 GLYOX + 0.49
ARX1
2470512 [1.0 [0.0 0.2075+03
CH30H + OH — HO2 + HCHO 6.3905-18 [1.0 [2.0 -0.148%+03
C2H50H + OH — HO2 + CH3CHO 6.1805-18 [1.0 [2.0 -0.5325+03
Tableau 39 : Réactions d’ordre deux
Alcane / Alcéne | preex | const | expos |Eact
(*) + C3H8 — HCHO + CH3CHO + C2H5CHO + NONO2 + RONO2
OH
1.500%-17 [1.0 [2.0 0.440%+02
(%) + C2H4 — HCHO + CH3CHO +|1.960%-12 [1.0 [0.0 -0.4385+03
OH RO2
(***)  + ALKANEl — HCHO + CH3CHO + C2H5CHO + ACET + MEK + RO2 + R202 +
OH NONO2 + RONO2
19.040%12 [1.0 10.0 [0.385"+03
(***%)  + ALKANE2 — HCHO + CH3CHO + C2H5CHO + ACET + MEK + RO2 + R202 +
OH NONO2 + RONO2
16.990%12 1.0 10.0 [0.1225+03
(eF*xk) 4+ ALKANE3 — HCHO + CH3CHO + C2H5CHO + ACET + MEK + RO2 + R202 +
OH NONO2 + RONO2
[1.110%11 1.0 0.0 [0.110°4+03

Tableau 40 : Réactions mettant en scene les alcanes et les alcénes
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Réactions Fall-off Preex inf Constinf Expos Eactinf
inf

Preex(0 Const( Expos 0 Eact 0
FC
preexf Constf Exposf Eactf

(E) NO + OH HONO 32511 3.005402 0.0 0.000
74531 3.005+02 2.4 0.000
1.0 1.305%+03 0.0 0.000

(2) NO2 + OH HNO3 6.0°-11  3.00°+02 0.0 0.000
2.6°30  3.005+02 2.9 0.000
0.430

(2) NO2 + HO2 HNO4 47512 3.005%+02 0.0 0.000
1.8%31  3.005+02 -3.2 0.000
0.600

(1) HNO4 NO2 + HO2 2.67+15  3.00°+02 0.0 1.090"+04
5.05:06  3.00%+2 0.0 1.0005+04
0.600

(E) NO2 + NO3 N205 20512 3.005+02 0.2 0.000
2.7530  3.005+02 34 0.000
1.0 0.255+03 1.0 1.0505+03

(E) N205 NO2 + NO3 9.7%+14  3.00°+02 0.1 1.1085+04
22503 3.005+02 4.4 1.1085+04
1.0 0.255+03 1.0 1.0505+03

(2) OH + SO02 HO2 + H2S04 2.0°12  3.005+02 0.0 0.000
40531  3.005+02 3.3 0.000
0.450

) + NO2 PAN 1.2005-11 3.005+02  -0.9 0.000

CH3CO002
2.7005-28 3.005+02  -7.1 0.000
0.300

(1) PAN CH3COO02 +NO2  [4.000°+1 3.00°+02 0.0 1.3605+04
6
4.9005-03 3.005+02 0.0 1.2105+04
0.300

) + NO2 GPAN 1.2005-11 3.00%+02  -0.9 0.000

CHOCOO02
2.7005-28 3.005+02  -7.1 0.000
0.300

(1) GPAN CHOCOO2 +NO2  [4.000°+1 3.00°+02 0.0 1.3605+04
6
4.9005-03 3.005+02 0.0 1.2105+04
0.300

(2) C2H2 + OH 0.6 CO +0.36 HO2 + 0.64 GLYOX
9.000%-13 3.00°+02 2.0 0.000
5.0005-30 3.00°+02  -1.5 0.000
0.620

Tableau 41 : Réactions fall-off
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Réactions photolytiques

03

NO2
H202
NO3
NO3
HONO
HCHO
HCHO
CH3CHO
C2H5CHO
ACET
MEK
GLYOX
GLYOX
MGLYOX
ARX1
ARX2
BENZAL
ROOH
RONO2

+

e e e i o S S S

Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv
Hv

L T A A A 2 2 2R

2 OH

NO + 03

2 OH

NO

NO2 + O3

NO + OH

2 HO2 +CO

CO

HCHO + HO2 + CO
CH3CHO + HO2 + CO
HCHO + CH3COO2 + RO2
CH3CHO + CH3COO2 + RO2
0.8 HO2 +0.45 HCHO + 1.55 CO
0.13 HCHO + 1.87 CO
CH3COO02 + CO + HO2
CHOCOO2 +HO2
CH3COO02 + CO + HO2

OH + HO2
NO2 +1.315 MEK + 0.119 CH3CHO + 0.503 HO2 + 0.497 RO2

Tableau 42 : Réactions photolytiques

Valeurs nécessaires pour le calcul des constantes de réactions pour les réactions mettant en
scéne les alcanes et les alceénes

)
PR1 PR2 PR3 PR4 PR5 PR6 PR7 PRS PRY Temp
0.000 |0.000 ]0.212 ]0.729 [0.000 ]0.942 [0.000 |0.000 |0.058 |260K
0.000 |0.000 ]0.238 [0.713 ]0.000 ]0.951 [0.000 |0.000 0.049 [280K
0.000 |0.000 ]0.261 [0.699 [0.000 ]0.960 [0.000 |0.000 |0.040 |300K
0.008 ]0.008 ]0.283 [0.677 [0.000 ]0.960 [0.008 |0.000 0.032 [320K
Tableau 43 : Coefficients steechiométriques
260 K 280 K 300 K 320K
8.56"-13 1.00%-12 1.16%-12 1.33%-12
Tableau 44 : Constantes cinétiques
(%)
PR1 PR2 Temp
0.338 0.831 260 K
1.014 0.493 280 K
1.614 0.193 300 K
1.868 0.066 320 K

Tableau 45 : Coefficients steechiométriques
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(***)
PR1 PR2 PR3 PR4 PRS PR6 PR7 PRS PR9 Temp
0.243 ]0.001 ]0.115 ]0.243 ]0.555 ]0.623 0.268 |0.002 [0.109 [260 K
0.238 |0.031 ]0.137 ]0.238 [0.557 ]0.610 [0.303 |0.010 |0.087 |280K
0.241 |0.145 ]0.159 ]0.241 [0.512 ]0.549 [0.383 |0.024 |0.068 |300K
0.240 |0.438 ]0.180 [0.240 [0.367 ]0.401 [0.547 |0.036 |0.052 |320K
Tableau 46 : Coefficients steechiométriques
260 K 280 K 300 K 320K
2.05%-12 2.28%-12 2.50"-12 2.71%-12
Tableau 47 : Constantes cinétiques
(****)
PR1 PR2 PR3 PR4 PRS5 PR6 PR7 PRS8 PR9 Temp
0.000 10.339 ]0.089 ]0.534 [0.452 ]0.267 [0.575 |0.002 |0.159 |260K
0.001 10329 ]0.110 ]0.524 [0.510 ]0.241 [0.634 |0.007 |0.125 |280K
0.002 10.347 ]0.145 ]0.530 ]0.523 ]0.187 [0.713 |0.013 |0.100 |300 K
0.006 10.408 ]0.193 [0.561 [0.460 ]0.109 |0.811 ]0.024 0.080 [320K
Tableau 48 : Coefficients steechiométriques
260 K 280 K 300 K 320K
4.37°-12 4.52"-12 4.65"-12 4.77°-12
Tableau 49 : Constantes cinétiques
(*****)
PR1 PR2 PR3 PR4 PRS5 PR6 PR7 PRS8 PR9 Temp
0.001 ]0.023 ]0.200 [0.036 [0.997 ]0.068 [0.593 |0.019 [0.339 [260K
0.004 ]0.032 ]0.201 [0.051 [1.094 ]0.050 |0.668 |0.041 [0.281 [280K
0.009 |0.51 0.018 ]0.075 |1.165 [0.031 ]0.745 10.079 ]0.224 |300K
0.022 10.094 10.249 [0.109 |1.199 ]0.016 [0.813 |0.149 |0.171 |320K
Tableau 50 : Coefficients steechiométriques
260 K 280 K 300 K 320K
7.27"-12 7.49"-12 7.69"-12 7.87"-12

Tableau 51 : Constantes cinétiques
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Calcul des constantes de réactions
Réactions de type alcanes
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ constT ( Eact)
ki preex( T expi——r

Réactions de type HO2PART (&)
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

ki =(preexxexp(—%”st)—kexposxexp(%}kCM }*CHzo

avec Cy le nombre de molécules d’air :
et Cpoo le nombre de molécules d’eau (fonction du taux d’humidité relative) :

Réactions de type FALL-OFF (sauf FALLE -E-)
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ LT TXPO (_Eacz‘o)
ko= prex o (csto exp T

ol L )“pw (Eactoo)
prex (cstw exp—T

den—loglo(ko -Cu )logl (ko -Cu )—H

ke~ feoo
FC
ki=10. 0 (den) Jeo- Cu
1 + ko].(CM

Réactions de type FALLE
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ LT TXPO (_Eacz‘o)
ko= prex o (csto exp T

ol L )“pw (Eactoo)
k= prex (cstoo expi——r

denzlogm(ko]'{SM )log (kOkCM )—H

— T Eacty
FC=prex;- exp( cst_/) pf( T j

0gl1o0 c
i1 0.0" Vi gy
1 +k0]'€CM
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Réactions de type 3cps—M (#) et 2cps—E (##)
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

— Lnst)”p” (_M)
ki prex( T eXp——r

avec
prex=preex*Cu pour les réactions 3cps—M

prex=preex*Cmo pour les réactions 2cps—E

Réactions de photolytiques
Les valeurs des constantes de réactions sont tabulées dans les tableaux suivants en
fonction de 1’angle zénithal pour trois cas : rural, urbain et régional.
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Le mécanisme Melchior

Les espéces chimiques prises en compte

Il comporte 44 espéces actives régies par 116 réactions. Ces especes se divisent en sept
groupes, les inorganiques (cf. tableau 1.1), les hydrocarbures (cf. tableau 1.2), les especes
carbonées (cf. tableau 1.3), les nitrates organiques (cf. tableau 1.4), les peroxydes organiques
(cf. tableau 1.5), les radicaux (per)oxy (cf. tableau 1.6) et les opérateurs chimiques (cf. tableau
1.7)

Espéces inorganiques

03 H202 OH HO2 NO NO2
ozone Hydrogen peroxide Hydroxy Hydroperoxy radical | Nitric oxide Nitrogen dioxode
radical
NO3 N205 HONO HNO3 CO SO2
Nitrogen trioxide Dinitrogen pentoxide | Nitous acide Nitric acide Carbon monoxide Sulfur dioxide
Tableau 1.1 : Espéces inorganiques de Melchior
Espéces hydrocarbures
CH4 C2H6 NC4H10 C2H4
methane ethane n-butane ethene
C3H6 OXYL C5H8 APINEN
propene o-xylene isoprene a-pinene
Tableau 1.2 : Espéces hydrocarbures de Melchior
Especes carbonées
HCHO CH3CHO CH3COE GLYOX
formaldehyde acetaldehyde Methyl ethyl ketone glyoxal
MGLYOX CH3COY MEMALD MVK
Methyl glyoxal Dimethyl glyoxal Unsatured dicarbonyls Methyl vinyl ketone
MAC
methacroleine

Tableau 1.3 : Espéces carbonées de Melchior

Espéces organiques nitrates

PAN

Peroxyacetyl nitrate

CARNIT

Nitrate carbonyl taken as a-nitrooxy acetone

ISNI

Unsatured nitrate from isoprene degradation

Tableau 1.4 : Espéces organiques nitrates de Melchior

Espéces organiques peroxides

CH3CO2H methyl hydroperoxidel

‘ PAA peroxy acetyl acid

Tableau 1.5 : Especes organiques peroxides de Melchior
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Espéces (per)oxy radicaux

CH302 e thyl peroxy radical ‘ CH3COO peroxy acetyl radical

Tableau 1.6 : Espéces (per)oxy radicaux de Melchior

Opérateurs
ORO2 OROOH ORO2b OROOHb
Représente les peroxyde | Représente les  peroxydes | Représente les radicaux | Représente les peroxides
radicaux créés par OH sur|organiques  provenant  des | peroxydes produits par C5SHS et | organiques  biogéniques  de
C2H5,NC4H10,C2H4,C3H6, réactions ORO2+HO?2 APINEN+OH ORO2b+HO2 et
OXYL,CH3COE,MEMALD et ORO2b+ORO2b
MVK
ORCO3 OPAN ORCO3H ORO2NI
Représente les radicaux | Représente  les  composants Représente les | Représente les radicaux
peroxydes produits par | homologues a PAN . . peroxydes nitrates organiques de
MACR+OH et MEMALD per0x1des organiques | c2H4, C3H6, C5HS, APINEN
photolyse de ORCO3+HO2 avec NO3 et de ISNI avec OH

Tableau 1.7 : Opérateurs de Melchior

Les réactions

Les tableaux suivants énumerent les différentes réactions prises en compte dans le mécanisme
chimique Melchior. On remarque qu’il comporte 11 réactions de type fall-off et 22 réactions
photolytiques. Ces réactions chimiques sont de différentes sortes : les réactions inorganiques
(cf. tableau 2.1), la chimie de SOx (cf. tableau 2.2), la chimie des COV biogéniques (cf.
tableau 2.3), celle des ORO2 (cf. tableau 2.4), des PAN (cf. tableau 2.5), des nitrates (cf.
tableau 2.6), des hydrocarbures oxydés par OH (cf. tableau 2.7), des carbonyles et peroxides
oxydés par OH (cf. tableau 2.8), des hydrocarbures et aldéhydes oxydés par NO3 (cf. tableau
2.9), des hydrocarbures insaturés oxydés par O3 (cf. tableau 2.10), de conversion des radicaux
organiques (cf. tableau 2.11), de recombinaison des radicaux organiques (cf. tableau 2.12),
des nitrates organiques et pernitrates (cf. tableau 2.13), et enfin les réactions photolytiques
(cf. tableau 2.14).

Sur la droite du tableau figurent les valeurs nécessaires pour le calcul des constantes de
réactions, qui sont détaillées en partie 3.
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Réaction de chimie inorganique preex const expos |Eact
03 + NO — NO2 1.8%-12  [1.0 0.0 1.3705+03
03 + NO2 — NO3 12513 [1.0 0.0 2.4505+03
03 + OH — HO2 1.9%12 [1.0 0.0 1.0005+03
03 + HO2 — OH 14514 [1.0 0.0 0.6005+03
NO + HO2 — NO2+OH 37512 |1.0 0.0 -0.240%+03
HO2 + OH — H20 48511 [1.0 0.0 -0.2505+03
OH + H202 — HO2 29512 [1.0 0.0 0.1605+03
HNO3 + OH — NO3 5515 |1.0 0.0 -0.9855+03
CO + OH — HO2 + CO2 2.0533  [3.00%+02 [1.0 0.000
HO2 + HO2 — H202 22513 [1.0 0.0 -0.740%+03
HO2 + HO2 + — H202 452534 [1.0 0.0 2.8275+03
H20
NO3 + NO — 2NO2 1.8511 [1.0 0.0 0.1105+03
NO2 + NO3 — NO +NO2 4.50°-14 [1.0 0.0 1.2605+03
HONO + OH — NO2 1.8%-11  [3.00%+02 [0.0 3.9005+02
Constante fixée
NO3 + HO2 — OH+NO2 4.00%-12
NO3 + H202 — HO2+HNO3 2.005-15
N205 + H20 — 2 HNO3 2.605-22
N205 + 2H20 — 2HNO3 2.05-39
Preex inf | Const inf | Expos | Eact inf
inf
Preex0 |Const0 |Expos |Eact0
0
FC
NO2 + OH+M — HNO3 4.77°-11 [3.00°+02 |1.4 0.000
3.40%-30 |[3.00%+02 [3.2 0.000
0.3
NO2 + NO3 + — N205 42512 13.005+02 [-02  [0.000
M
41513 [3.00°+02 [3.4 0.000
42812
N205 + M — NO3 +NO2 9.7°-14  [3.00°+02 |-0.1 1.108"+04
1.05-03  [3.00+02 [3.5 1.1005+04
0.33
NO + OH+M — HONO 1.50%-11 |3.005+02 [0.5 0.000
7.005-30 |3.00%+02 [2.6 0.000
0.6

Tableau 2.1 : Réactions inorganiques de Melchior
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Réaction de la chimie des SOx Preex inf | Const inf | Expos | Eact inf
inf
Preex0 |Const(0 |Expos [Eact0
0
FC
SO2 + OH+M — H2S04+HO0O2 2.00E-12 |3.00E+02 (0.0 0.000
4.00E-31 |3.00E+02 [3.3 0.000
0.45
Constante fixée
CH302 +  SO2 — HO2 + H2SO4 +|[4.00%-17
HCHO
Tableau 2.2 : Réaction de la chimie des SOx
Réaction des opérateurs des COV biogéniques | preex | const | expos \ Eact
ORO2b + NO — 0.86 NO2 +0.78 HO2 + 0.14 ISNI
1.6-11 [1.0 0.0 0.180"+03
ORO2b + HO2 — OROOHb 2.7%-13 1.0 0.0 -
1.000"+03
CH302 + ORO2b — 0.8 HO2+ 0.5 HCHO 244511 [1.0 0.0 0.2235+03
CH3COO + ORO2b — 0.5HCHO +1.5HO02+0.7CO2
1.18%11/1.0  [0.0  ]0.127°+03
Constante fixée
ORO2b  + NO3 — HO2+NO2 1.25-12
OROOHb + OH — OH 8.0°-11
Tableau 2.3 : Réaction des opérateurs des COV biogéniques
Réaction des opérateurs des ORO2 preex const |expos |Eact
ORO2 + HO2 — OROOH 2.7%-13 1.0 0.0 -1.000"+03
CH302 + ORO2 — 0.65HCHO +0.8 HO2 +0.35 CH30H
15513 |10 0.0  [-0.220"+03
CH3COO + ORO2 — 0.8CH302+0.8CO2+0.8HO2
8.60-13[1.0 0.0 -0.2605+03
ORROH + OH — 0.8 OH + 0.2 ORO2 4355-1211.0 0.0 -0.4555+03
Constante fixée
ORO2 + NO — NO2 +HO2 4.05-12
ORO2 + ORO2 — 1.3HO2 6.45-14
ORO2 + NO3 — NO2 +HO2 1.25-12

Tableau 2.4 : Réaction des opérateurs des ORO2
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Réaction des opérateurs PAN |preex | const |expos |Eact
MAC + OH — 0.5 CH3COE + 0.5 CO2 + 0.5 ORCO3
1.86°-11 1.0 0.0 -0.1755+03
ORCO3 + HO2 — ORCO3H 2.70°-13 [ 1.0 0.0 -1.000%+03
ORCO3 + CH3CO — CH302+CO02+H02 [5.605-12]1.0 0.0 -0.5305+03
0]
ORCO3 + CH302 — HCHO+0.5HO2 7.905-12 (1.0 0.0 -0140%+03
OPAN + OH — NO3 +C02 3.25%13[1.0 0.0 -0.5005+03
Constante fixée
ORCO3 + NO — NO2+HO2 1.405-11
ORCO3 + NO3 — NO2+HO2 4.00"-12
ORCO3H + HO2 — 0.2 ORCO3 1.64%-11
Preex |Constinf |Expos |Eactinf
inf inf
Preex 0 |Const0 |Expos |Eact0
0
FC
ORCO3 + NO2 + — OPAN 1.205-11{3.00°+02 [0.9 0.000
M
2.70"-28 [3.00°+02 |7.1 0.000
0.3
OPAN + M — ORCO3 +NO2 5.4"+13 [3.00"+02 [0.0 1.383"+04
49503 [3.00°+02 0.0 1.2105+04
0.3
Tableau 2.5 : Réaction des opérateurs PAN
Réaction des opérateurs nitrates | preex | const | expos |Eact
APINEN + NO3 — CH3CHO + CH3COE + ORO2NI
1.19%-12]1.0 0.0 0.4905+03
ORO2NI + HO2 — 2.70%-13 ] 1.0 0.0 -1.000"+03
Constante fixée
C2H4 + NO3 — 0.5 CARNIT + HCHO + ORO2NI
[2.00"-16
C3H6 +  NO3 — 0.5 CARNIT + 1.5 HCH(|) + O'S CH3CHO + 0.5 HO2 + ORO2NI
9.45"-15
ISNI + OH — ORO2NI + 0.95 CH3CHO + 0.475 CH3COE + 0.475 MGLYOX +
0.05 ISNI + 0.05 HO2
[3.40"-11
C5H8 + NO3 — ORO2NI + 0.85 ISNI + 0.1 MAC + 0.05 MVK + 0.15 HCHO + 0.8
HO2
7.80"-13
ORO2NI + NO — 1.5NO2 4.00"-11
ORO2NI + NO3 — 1.5NO2 1.205-12

Tableau 2.6 : Réaction des opérateurs nitrates
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Réaction hydrocarbures oxydés par OH preex | const expos | Eact
CH4 + OH — CH302 2.30%12]1.0 0.0 |1.765°+03
C2H6 + OH — CH3CHO + ORO2 7.90-23 1.0 0.0 1.030"+03

NC4H10 + OH — 0.9 CH3COE + 0.1 CH3CHO + 0.1 CH3COO + 0.9 ORO2

1.365-1213.005+0 [-2.0  [-0.190%+03

2
C5H8 + OH — 0.32MAC +0.42 MVK + 0.74 HCHO + ORO2b
[2.55"11]1.0 00  [-0.410"+03
APINEN + OH 0.8 CH3CHO + 0.8 CH3COE + ORO2b
1.21511]1.0 (0.0 [-0.444"+03
Constante fixée
OXYL + OH3 — MEMALD + MGLYOX + ORO2
1.37"-11
Preex |Const |Expos |Eactinf
inf inf inf
Preex 0 |Const 0 | Expos |Eact0
0
FC
C2H4 + OH+M — 2HCHO + ORO2 9.005-12 [3.005+0 [0.0 0.000
2
7.005-29 [3.005+0 [3.1 0.000
2
0.7
C3Ho6 + OH + — HCHO + CH3CHO +[3.0°11 [3.00°+0 [0.0 0.000
M ORO2 2
8.0°-27 [3.00"+0 3.5 0.000
2
0.5
Tableau 2.7 : Réaction hydrocarbures oxydés par OH
Réaction carbonyles et peroxides oxydés par OH preex const expos |Eact
HCHO + OH — CO+HO2 8.605%-12[1.0 0.0 -0.0205+03
CH3CHO + OH — CH3COO 5.60%-12[1.0 0.0 -0.310"+03
CH3COE + OH — CH3COY + ORO2 2.925-13[3.00°+0 [-2.0  [-0.414%+03
2
MVK + OH — 0.266 MGLYOX + 0.266 HCHO + 0.684 CH3CHO + 0.684
CH3COO + 0.05 ISNI + 0.95 ORO2
4.10°-12[1.0 0.0 -0.453"+03
CH302H + OH — CH302 1.195-12[1.0 0.0 -0.1905+03
PPA + OH — CH3COO 1.19%-12 [ 1.0 0.0 -0.190%+03
CH302H + OH — HCHO + OH 1.195-12 1.0 0.0 -0.1905+03
Constante fixée
MEMALD + OH — GLYOX + MGLYOX + ORO2
5.60"-11
GLYOX + OH — 2CO+HO2 1.10E-11
MGLYOX + OH — CH3COO + CO 1.50E-11

Tableau 2.8 : Réaction carbonyles et peroxides oxydés par OH
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Réactions hydrocarbures et aldéhydes oxydés par|Constante fixée
NO3

CO + HNO3 + HO2 5.80%-16

HCHO + NO3 —

CH3CHO + NO3 — CH3COO + HNO3 2.80E-15
CH302 + NO3 — HCHO + HO2 + NO2 1.20E-12
CH3COO + NO3 — CH302+NO2+CO2 [4.00E-12

Tableau 2.9 : Réactions hydrocarbures et aldéhydes oxydés par NO3

Réactions des hydrocarbures insaturés oxydés par O3 | preex | const | expos | Eact

C2H4 + 03 — HCHO + 0.12 HO2 + 0.13 H2 + 0.44 CO
19.10%-15]1.0 0.0 [2.580"+03
C3H6 + 03 — 0.53 HCHO + 0.5 CH3CHO + 0.31 CH302 + 0.28 HO2 + 0.15 OH
+0.065 H2 + 0.4 CO + 0.7 CH4
[5.50%-15[13.0 0.0  |1.880"+03
C5HS + 03 — 0.67 MAC + 0.26 MVK + 0.55 OH + 0.07 C3H6 + 0.8 HCHO +
0.06 HO2 +0.05 CO + 0.3 03
[1.20%14 1.0 100 [2.013"+03
MAC + 03 — 0.8 MGLYOX + 0.7 HCHO + 0.215 OH + 0.275 HO2 + 0.2 CO +
0.2 03
15.30%15]1.0 100  [2.520"+03
MVK + 03 — 0.82 MGLYOX + 0.8 HCHO + 0.04 CH3CHO + 0.08 OH + 0.06
HO2 +0.05 CO+0.2 03
[4.30%15]1.0 100 [2.016"+03
APINEN + O3 — 1.27 CH3CHO + 0.53 CH3COE + 0.14 CO + 0.62 ORO2 + 0.42
HCHO + 0.85 OH + 0. HO2
[1.00%-15]1.0 100 ]0.736"+03

Tableau 2.10 : Réactions des hydrocarbures insaturés oxydés par O3

Réactions de conversion des radicaux organiques preex const expos |Eact

CH302 + NO — HCHO + NO2 + HO2 4.20°-12[1.0 0.0 -0.180%+03
Constante fixée

CH3COO + NO — CH302+NO2+C02 [2.0°11

Tableau 2.11 : Réactions de conversion des radicaux organiques

Réactions de recombinaison des radicaux organiques |preex |const expos | Eact
CH302 + HO2 — CH302H 4.10"%15]1.0 0.0 -0.790"+03
CH3COO + HO2 — 0.67 PPA+0.3303 43013 1.0 0.0 -1.040"+03
CH302 + CH302 — 1.35HCHO+0.7HO2 |[1.13%13]1.0 0.0 -0.356"+03
CH3COO + CH302 — 0.5CH302+0.5CO02+HCHO + 0.5 HO2

3.34°-12]1.0 0.0  |-0.400"+03
CH3COO + CH3COO — 2CH302+2CO2 2.80"12]1.0 0.0 -0.530"+03

Tableau 2.12 : Réactions de recombinaison des radicaux organiques
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Réactions des nitrates organiques et pernitrates Preex |Constinf | Expos |Eactinf
inf inf
Preex 0 |Const0 |Expos 0 |Eact0
FC
CH3COO + NO2 + — PAN 1.205-11{3.00°+02 [0.9 0.000
M
2.70"-28 [3.00°+02 |7.1 0.000
0.3
PAN + M — CH3COO +NO2 5.40°+1 [1.0 0.0 1.383%+0
6 4
4.90°-3 |1.0 0.0 1.2105+0
4
0.3
Constante fixée
PAN + OH — HCHO+NO3+C02 [9°%.13 [1.0 0.0 0.6505+03
CARNIT + OH — CH3CHO + CO +|5.60%12 [1.0 0.0 -0.310"+03
NO2

Tableau 2.13 : Réactions des nitrates organiques et pernitrates

Réactions photolytiques

03 + Hv
NO2 + Hv
NO3 + Hv
NO3 + Hv
H202 + Hv
HNO3 + Hv
HONO + Hv
HCHO + Hv
HCHO + Hv
CH3CHO + Hv
CH3COY + Hv
MGLYOX + Hyv
GLYOX + Hv
MEMALD + Hv
CH3COE + Hv
N205 + Hv
CH302H + Hv
PPA + Hv
PAN + Hv
ORCO3H + Hv
OROOH + Hv
OROOHb + Hv

L A A R 2 2 R

2 OH

NO + 03

NO

NO2 + O3

2 OH

NO2 + OH

NO + OH

2HO2 +CO

CO + H2

CH302 +HO2 + CO

2 CH3COO

CH3COO + HO2 + CO
0.6 HO2+2CO+1.4H2
0.5 MVK + 0.5 MALEIC + 0.5 ORCO3 + 0.5 HCHO + 0.5 HO2
CH3COO + CH3CHO + ORO2
NO2 +NO3

HCHO + OH + HO2
CH302 + CO2 + OH
CH3COO + NO2

OH + HO2

OH + HO2

OH + HO2

Tableau 2.14 : Réactions photolytiques
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Calcul des constantes de réactions

Réactions appliquant la loi d’Arrhenius
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ constTKpm (Eact)
ki preex( T expl——r

Réactions de type FALL-OFF (sauf FALLE -E-)
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ LT TXPO (_Eacz‘o)
ko= prex o (csto exp T

ol L )“pw (Eactoo)
k= prex. (cstoo expi——r

den—loglo(ko -Cu )logl (ko -Cu )—H

= k-
k=100 o) gy Cu__
n ko]-cCM

Réactions de type FALLE
Pour une espece i donnée, la constante s’écrit :

_ LT TXPO (_Eacto)
ko= prex o (CSto exp T

— oy L TW (Eactoo)
k=prex. (cstoo exXpi—"r

denzlogm(ko]gM )log (kOkCM }Fl

_ 5 T [ _Eacty
FC=prexy exp( —cstf)+expf (—T j

0gl10 C
ki=10.0" (den)ko-C—M
1+k0'CM

ko
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Annexe 2 :

Les différentes machines paralléles
existantes

Il existe deux sortes de machines destinées aux calculs parall¢les, les machines dites
massivement paralleles et les réseaux (« clusters ») de PC. Nous allons dans cette partie
présenter les différences de ces deux modes de calculs et les machines existantes dans les
différents laboratoires.

Les clusters

Les clusters de PC sont multiples et de différentes performances, en effet, chaque
laboratoire peut en mettant en réseau plusieurs machines créer un cluster. Cette technique a
I’avantage de permettre une gestion des ressources ‘mortes’ d’un laboratoire. Il y a en effet de
nombreuses machines qui ne tournent pas a certaines périodes de 1’année (exemple : vacances
scolaires, week-end), les relier entre elles permet de créer un cluster a moindre colit. Au
laboratoire deux clusters existent. Des PC intel3 de 800MHz, 512 Mo de mémoire sont reliés
par un réseau dit Ethernet Full Duplex de 100Mbits/s. Une différence existe entre ces deux
clusters, I’'un est dédi¢ aux calculs parall¢les et géré par une interface ‘alinka’. L’autre est une
salle informatique libre acces pour les étudiants, les ordinateurs ont été reliés pour offrir la
possibilité de calculs paralleles. L’autre différence majeure repose sur les compilateurs, les
deux clusters ne possédant pas le méme ils n’optimisent pas de la méme fagon a la
compilation. En résumé, il existe au laboratoire deux clusters, un dédi¢ aux calculs parall¢les :
le cluster LMFN, et ’autre non dédié : le cluster EP.

Les calculateurs extérieurs

On trouve ces calculateurs dans différents endroits, centres publics ou entreprises. Par
exemple, sur le site http://www.irisa.fr/orap/points-centres.html, il est recensé les calculateurs
existants. Nous en citerons, ici, quelques-uns :

o des centres nationaux, comme le CINES (Centre Informatique National de
I’Enseignement Supérieur (Montpellier)) qui utilise un IBM SP2 (207 proc. P2SC et 112
proc. Power3) et un Origin2000 (256 proc. R12000), ou I’'IDRIS (Institut du
Développement et des Ressources en Informatique Scientifique (Orsay)) qui utilise un
NEC SX-5, ou un SGI-Cray T3E (256 proc.), ou Fujitsu VPP300 (8 proc.).

e des centres non nationaux, comme le CRIHAN (Centre de Ressources Informatiques de
Haute Normandie, Saint Etienne du Rouvray) qui utilise un IBM cluster 1600 (deux
neeuds p690 Turbo, switch Colony), et utilisait des Origin2000.

o des instituts publiques tels que, le CEA de Grenoble : Compaq SC232 (232 procs EV67 a
667 MHz), VPP5000/15 ou de Bruyeres-le-Chatel : SGI-Cray T3E (176 proc.), T90 (24
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proc.), Météo France de Toulouse: Fujitsu VPP700E (26 proc.), ou 'ONERA de
Chatillon : NEC SX-5 (16 proc.), SGI Origin2000 (12 proc.).

ou encore

e des entreprises comme Renault (Origin2000 (32 proc.) ; NEC SX-5 (10 proc.) ; Cray SV-
1 (32 proc.)) ou la SNECMA de Villaroche (Origin2000 (32 proc.)).

Nous avons pour notre étude utilisé les ressources du CRIHAN lorsqu’ils possédaient des
Origin2000 appelées illiac8.
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Annexe 3 :
Simulation d'une source rectiligne

Ce cas test est similaire a ceux étudié par Y. Fraigneau (1996) et T. Rajaona (2000). Une zone
urbaine est représentée par une source rectiligne émettant des polluants dans 1’atmosphere. Le
flux de chaque espéce est de forme gaussienne et émis a partir du sol.

Présentation générale

L’équation régissant le probléme est la suivante :

dc. . )
L7V, —div(p-Ve,)=W,
X, +x
e X = 12 2 20 Si xe[xl,xz]
a_ZJ(x, yaoat): fO xp _E X, — X, \/;
0 2 sinon
u(x, y,t) v, (z,1)
ol V= 0 et U= 0 sont calculés avec le modéle 1D de couche limite
0 v, (z,t)

atmosphérique développé par Y. Fraigneau et basé sur les équations de Stull (1975 [91], 1988
[92]). La vitesse moyenne du vent et les coefficients de diffusion sont calculés grace a la
théorie des similitudes. Cette derniére nécessite de connaitre 1’évolution de I’épaisseur de la
couche limite atmosphérique et des flux de chaleur au sol qui sont eux déterminés par le
couplage des méthodes de Deardorff (1978) [70] et du modéele intégral. La vitesse moyenne
de référence du vent est de Im.s™ 4 10m de hauteur.

L’¢largissement de la source est tel que 6=3.3, x;=28500m et x,=43500m. La simulation
commence a 6H et finit a 18H de fagon a englober les phénoménes de photochimie au lever et
au coucher du soleil. La concentration en HO, est fixée a 3.5%17 moléc./cm® et I’angle
zénithal varie au cours du temps, sachant que I’on se situe a 49° de latitude, 0° de longitude et
que I’on est le 200°™ jour de ’année soit le 19 juillet.
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La chimie

Zrre
d enussion
et
—
28500 43500

T2Mm dxe=3000m

£000 m
dy=3000m

Le modele chimique utilisé est similaire a celui de Odman et Russel (1991), la seule
différence se situe au niveau de la réaction de photolyse de Os et des réactions avec O(1d) :

0;+hv—0,+0'
0'%+H,0—2 OH

Le mécanisme utilisé est exposé dans le Tableau 52, il comporte 9 especes et 9 réactions.

espéces | No de réaction réactions
NO 1 HC + OH — 4RO, + 2HCHO
NO, 2 HCHO + hv — 2HO, + CO
0O; 3 RO, + NO — NO, + HCHO + HO;
HC 4 NO + HO, — NO, + OH
OH 5 NO2 + hv — NO + 0O;
HCHO 6 NO + 0O; — NO, + 0,
ROZ 7 03 + hv — 20H
HO, 8 NO, + OH —  HNO;3
CO 9 CO + OH —  CO, + HO,

Tableau 52 : Mécanisme chimique utilisé basé sur celui de Odman et Russel

La résolution de la chimie se fait par le solveur QSSA, et les constantes de réactions sont

calculées grace aux données suivantes :
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Réactions photolytiques
Angle Constantes de réactions
zénithal
Réaction 2 | Réaction 5 | Réaction 7
0 2.87903%-5 | 8.99046-3 | 3.45590F-5
10 2.83641%-5 | 8.91676"-3 | 3.33081"-5
20 2.68776"-5 | 8.69979F-3 | 2.98701F-5
30 2.43447%-5 | 8.31101°-3 | 2.42932F-5
40 2.07503-5 | 7.70294F-3 | 1.76071F-5
50 1.61607"-5 | 6.80102F-3 | 1.04620%-5
60 1.07964%-5 | 5.54970"-3 | 5.08496"-6
70 5.35741F-6 | 3.604585-3 | 1.62883F-6
78 1.93595%-6 | 1.77537°-3 | 3.89753%-7
86 3.17376"-8 | 3.81973%-4 | 3.72965F-8
Tableau 53 : Réactions photolytiques
Reéaction d’ordre 2
Réaction | preex const exp Ea
1 6%12 |1 0.0 0.0
3 8512 |1 0.0 0.0
4 3.75-12 |1 0.0 -0.24F+3
6 1.85-12 |1 0.0 1.37°4+3
9 1.55-13 |1 0.0 0.0
Tableau 54 : Réactions d’ordre 2
Preex inf Const inf Exp inf Ea inf
6511 300 0.0 0.0
Preex( Const0 Exp0 Eal
2.65-30 300 2.9 0.0
FC
0.43

Tableau 55 : Réactions fall-off

Les concentrations ambiantes et les flux d’émission des espéces sont rapportés dans le
Tableau 56. Les especes n’y apparaissant pas n’ont pas d’émission et une concentration

initiale nulle.
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Espéces Emission (molec.cm™s™) concentrations initiales
(molec.cm'3)

NO 8.24*10" 4.27%10°

NO2 1.837%10"°

HCHO 2.39%10'" 1.947%10'

HC 1.513*10" 0.19%10"°

03 4.834%10"

CO 2.01%10" 3.86%10"°

HO2 1.79%107

HC 0.19%10'

<RO2> 3.337*10’

H20 3.5%10"7

Tableau 56 : Valeurs initiales et flux maximaux des especes

La météorologie

En ce qui concerne les données météorologiques, elles sont calculées par un modele 1D de
couche limite atmosphérique basé sur les équations de Stull (1975 [91], 1988 [92]). Les
données de simulation figurent dans le Tableau 57.

Caractéristiques du terrain

Capacité calorifique volumique du sol 1.67°6 JK'.m”
Diffusivité thermique du sol 557 m’s’
Longueur de rugosité 0.3 m

Albédo 0.2
Température du sous sol 10°C

Grandeurs constantes au cours du temps

Divergence latérale associée 4 la subsidence | 15-5s™
Gradient thermique de 1’atmosphere libre 53 Kam’
Vitesse moyenne du vent a 10 m de hauteur 1 ms”
Grandeurs définissant 1’état initial de la CLA
Température de la surface du sol 4°C
Température de I’air a z=2m 10°C
Saut de température 6°C
Epaisseur de la couche limite stable 300 m
Hauteur de la couche d’inversion synoptique | 800 m

Tableau 57 : Données météorologiques

Les conditions météorologiques sont supposées anticycloniques (pas de nuages). Dans un
premier temps, ’air et la surface du sol sont supposés secs de tel sorte que le flux de chaleur

latente puisse €tre considéré comme nul.
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Annexe 4 :
Ville simplifiée

Cette simulation s’appuie sur celle décrite dans les theéses de Bey et de Millard Moreto
(1997 [2] et 2001 [8] respectivement). Elle synthétise un cas réel qui a conduit a un épisode
de pollution photochimique sur 1’ile de France (latitude : 48.57 et longitude 2.49), le 11 juin
1995. Nous utilisons pour cette simulation le mécanisme chimique MoCA2.10a [13], détaillée
en annexe 1, et comportant 62 especes et 121 réactions.

Le domaine de simulation

Le domaine se décompose en trois parties emboitées les unes dans les autres, afin de
représenter au mieux une ville et sa périphérie. Les émissions dans le domaine extérieur sont
rurales, celles de la zone intermédiaire sont périurbaines, et celles de la zone centrale sont de
type urbaines (cf. Figure 102). Toutes fois, de maniére a simplifier le cas d’étude, les
différentes zones sont rectangulaires.

zone réginale ou périurbaine

) 200 km
zone urbaine ZOMe rurale

300 km

Figure 102 : Domaine de simulation. Emplacement des différentes zones d’émissions

Le domaine s’étend suffisamment loin en aval de 1’agglomération pour permettre les
changements de régimes chimiques. La zone rurale englobe les deux zones de 1’agglomération
(urbaine et périurbaine) pour permettre la mise a I’équilibre des masses d’air avant leur
passage sur les zones représentant la ville a proprement parler. Le secteur étudié est de
200*300 km pour 40*48 mailles. En ce qui concerne la verticale, vingt niveaux sont pris en
compte (25m, 75m, 125m, 175m, 225m, 275m, 325m, 375m, 425m, 482m, 548m, 624m,
712m, 812m, 928m, 1061m, 1214m, 1390m, 1592m et 1825m).
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La météorologie

Les profils verticaux des parametres météoprologiques sont simplifiés, mais gardent un
caractere réaliste par le fait qu’ils varient au cours de la journée. Ces profils permettent de
représenter 1’évolution de la couche limite atmosphérique durant le cycle journalier, qui dans
notre cas se développe de facon a atteindre 1050m a midi.

Le vent

Le profil de vent évolue temporellement et verticalement, mais afin de garder une situation
simplifiée le vent est uniforme en intensité et en direction suivant ’horizontale. Il est dirigé de
la gauche vers la droite du domaine. La Figure 103 montre sa force suivant les heures de la
journée, les trois profils sont ceux de 6h, 12h et 18h. Ce scénario correspond au cas le
«venteux » de la thése de Millard Moreto, ce qui permet un déplacement rapide du panache
de la zone urbaine a la zone rurale. On constate que le vent en altitude est plus fort & midi, et
que le vent a 6 heures du matin est faible au sol et augmente en haut de la couche limite
(environ 6m.s™' 4 1050m).

3000.0 -
* « BH |
< 12H :
® % 18H |
¥
2000.0
£ :;
= ‘J
k]
w i
: /
: _,;-"
®
10000 :
0.0 - P N il | |
0.0 20 4.0 6.0 2.0 100

vitesse en m/s

Figure 103 : Vitesse du vent a 6h, 12h et 18h.

La température et ’humidité
Les températures varient de 20°C aux alentours de 5 heures du matin, a 30.3°C dans
I’apres midi. La répartition de température est uniforme suivant 1’horizontale (cf. Figure 104).
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40.0

300 e ' M,

20.0 |

temperature en Celsius

10.0 -

heure (TU)

Figure 104 : Evolution de la température au cours de la journée

L’humidité relative et la concentration en eau n’étaient pas spécifiées dans les
simulations de Millard Moreto, nous les avons donc calculées en fonction de la température,
d’aprés une formule de Van Loon (1997).

rh=0.6+0.0764* sin[% heurej +0.114* cos[% heurej

19 %
[H20]= 3337321107 Frh o —(753.0—0.57.7) L1 | 18
T T 273.16)1.986

[H20] en molécules.cm™

Les diffusivites verticales
Les profils de diffusivité sont représentatifs de la structure de la couche limite (Figure
105). En effet, on retrouve sur les profils de 12 heures et de 18 heures, les niveaux
caractéristiques de la couche limite :
e de 0a 120m, le mélange vertical est assez faible. On se situe dans la couche de surface.
e de 120 a 1050 m, le mélange est plus actif grace a la turbulence convective de la couche
de mélange
e apartir de 1050m, on se trouve dans 1’atmosphere libre qui est thermiquement stable donc
la turbulence y est faible.
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Figure 105 : Profils de diffusivité verticale

L’angle zénithal

L’évolution de I’angle zénithal (Figure 106) n’est pas détaillée dans les theéses de Millard
Moreto et Bey, nous savons seulement que I’angle varie de 0 a 90 degrés durant la journée.
Pour avoir un angle plus réaliste nous avons repris une formule de calcul de 1’angle zénithal
qui dépend de la latitude et longitude (cf. Formule 1). La variable jour est le numéro du jour
dans ’année en comptant a partir du premier janvier (exemple : le solstice d’ét¢ est le 21 juin
donc le 173 “™ jour de I’année). L heure solaire locale est rentrée en seconde, la latitude et
longitude en radian.

Formule 1 : calcul de I’angle zénithal

; _ *
angle = cos(latitude) * cos| 0.409 * cos[ 27 ( jour 173)) * COS(% — longitudej
365.25 12*3600

angle = sin(latitude) * sin| 0.409 * cos 27 (jour Z173) 1| _ angle
365.25

angle = max(0.0, angle)

angle =90 — 180 arcsin(angle)
/4
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Figure 106 : Evolution de I’angle zénithal

Les constantes de photolyse sont ensuite extraites du tableau pour le ‘scénario
régional’ fonction de I’angle zénithal, de la thése de 1. Bey (cf .Annexe 1).

Les émissions

les flux d’émissions

Les intensités moyennes des €missions sont prises de fagon a représenter une ville
typique des pays industrialisés. 1. Bey (1997) [2] en s’appuyant sur les travaux de Sillman
(1995) [82] et de Sillman et al. 1990 [83], fournit les données essentielles pour reconstruire le
cadastre des émissions. La ville est caractérisée par trois types d’émission :
¢ les émissions urbaines, d’origine anthropique uniquement
¢ les émissions régionales, mélangeant les sources anthropiques et les sources biogéniques
e les émissions rurales du méme type que celles régionales, mais & une moins grande

proportion pour les sources anthropiques.

Le Tableau 58 récapitule les valeurs prises pour les flux d’émission pour chaque espece en
fonction du domaine. Seule les émissions de NMHC anthropiques sont ici en
molécules.cm->.s” alors qu’elle les stipule en moléculesC.cm™.s”. La valeur que nous
prenons est conseillée par Seinfield (1986) pour une atmosphére polluée, c’est a dire entre 500
et 1200 ppb, soit 1.235+13 et 2.916"+13 molécules.cm™.s™ .
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Espéces Emissions urbaines | Emissions Emissions rurales
régionales

NOx anthropiques 2,52. 10" 0,21.10" 0,08 . 10"
NMHC’s anthropiques 12,3 . 10" 0,69 . 10" 0,41 .10"

NOx biogéniques 1,2.10" 4.10°
NMHC’s biogéniques 5,13.10" 14.10"
(isopréne) 1,5.10" 8,35.10" 5.10"

CO 2,1.10" 2,1.10" 33.10"

SO, 6.10" 6.10" 6.10"

CH,4

(e , 2 1
Tableau 58 : Flux d’émission en molécules.cm™.s

Pour éviter les problémes numériques, le passage entre deux zones est liss€¢ avec une
forme gaussienne.

Spéciations anthropiques et biogéniques

Spéciation anthropique
Les NOx
La spéciation anthropique des NOx est courante, 90% de NO et 10% de NO,.

Les COV

Bey et Millard Moreto utilisent la spéciation de Middelton et al (1990) comportant 9 alcanes
(éthane, propane, n-butane, isopentane, n-pentane, n-hexane, n-heptane et n-octane), 5 alcénes
(étheéne, propene, 1-buténe, 2-buteéne, 2-méthyl 2buteéne) et 3 composés aromatiques (benzene,
toluéne et le xyléne). Notre version de MoCA ne possédant pas toutes ces especes, nous nous
sommes bas¢ pour la spéciation, sur celle utilisée par Tov Rajaona (2000) pour simuler des
villes synthétiques. Elle posséde 3 aromatiques, 3 alcenes et 5 alcanes.

ALCANE ALCENE AROMATIQUE
CH4 a part C2H4 4% BENZ 27.07%
C3H8 6.27% C3H6 5.98% AROMI1 13.66%
ALK 8.92% ALKENE3 7.98% AROM2 16.28%
ALK2 10.95%
ALK3 14.85%

Spéciation biogénique
Les NOx

Les NOx biogéniques sont, dans ce modele, représentés par le monoxyde de carbone (cf.
Figure 109).

Les COV
Les COV biogéniques sont représentés chez Bey par 1’isopréne et deux monoterpénes : O~
pinéne et le B-pinéne. Notre version de MoCA prend en compte uniquement 1’isopréne.
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Tableau 59 : Flux d’émission de I’isopréne en molécules.cm™.s

Les répartitions journaliéres

Profil journalier des sources anthropiques

L’intensité des émissions anthropiques dépend de I’activité humaine et industrielle,
c’est pourquoi les émissions suivent un profil horaire qui a été extrait des travaux de Hough
de 1988 (cf. Figure 107). Il est a noter toutefois que Hough ne considérait, pour ce profil, que
le trafic routier. Malgré cette simplification, ce profil est utilisé pour toutes les sources
anthropiques. De fagon a éviter les problémes numériques, le profil est liss€, en prenant garde
de conserver le flux total sur 24 heures.

80 -
[ LN
6.0 -
g |'.
& | .
g ; ;
=
[1¥]
240 -
=
i)
2
o |
o
(=
2.0 -
0.0 - 3 : !
0.0 10.0 20.0 300
heures

Figure 107 : Répartition journaliére des émissions anthropiques
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La représentativité de ces profils a été testée par F. Millard Moreto en les comparant
aux flux d’émission de I’ile de France utilisés dans la campagne ESQUIF. On constate sur ses
comparaisons que les variations temporelles sont trés bien conservées, seule I’intensité est
plus forte dans le cas du scénario (environ 1.65 fois plus fort), cependant le rapport COV/NOx
est lui plutdt bien conservé (scénario : COV/NOx =1.92 et ESQUIF : COV/NOx =2.02).

2,50E-01

2,00E-01 A

1,50E-01 -

1,00E-01 +—

Emissions de NOx
(tonnes/km2/h)

5,00E-02 A

—8- modélisation simp—l-if—ié-é
-o- ESQUIF

0,00E+00

0 5 10
Heure (TU)

4,50E-01

20 25

-8— modélisation simplifiée

AODEHT 4—— L

3,50E-01

3,00E-01 A

2,50E-01 +—

-e—-ESQUIF

2,00E-01

émissions de COV
(tonnes/km2/h)

1,50E-01 +——

1,00E-01

5,00E-02 A

0,00E+00 T T

0 5 10
Heure ( TU)

15

20 25

Figure 108 : Comparaison des profils journaliers des flux de NOx et des flux de COV du
scénario avec ceux utilisés dans le cadre de la campagne ESQUIF pour I’lle de France
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Profil journalier pour le NO biogénique

Le profil journalier des émissions biogéniques dépend du caractére du sol et des
especes végétales présentant. . Bey en a tracé le profil en s’appuyant sur la formule de
Simpson et al. de 1995, tenant compte du type de sol et de sa température. Il en ressort le
profil suivant pour le monoxyde de carbone :

28410 -
= emission de NO regionale
emission de NC rural

a 1.5e+10 -
=
[&]
@
@
L |
[
@
£

Z 1e+10
QD
=
h=
<
I=
3
E

a 5e+09 -

U L i 1 1
10 20 30
heure (TU)

Figure 109 : Profils journaliers des émissions de NO biogéniques

Les vitesses de dépositions séches

Les vitesses de déposition sont maintenues constantes tout au long de la journée, et sont
identiques en zone urbaine et rurale. Cependant, les vitesses de dépdt présentent un cycle jour
/ nuit quasi inexistant (Bey 97). Le Tableau 60 présente les vitesses utilisées dans le cas de la
ville synthétique, elles sont issues de la theése de Bey, et caractérisent une période estivale.

especes Vitesse de dépot (cm.s™)
O; 0.23
NO; 0.032
NO 0.01
PAN 0.033
H,0, 0.33
HNO; 2.25

Tableau 60 : Vitesse de déposition seche
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Les concentrations initiales et aux limites

Les conditions limites et initiales sont représentatives d’un milieu continental, elles ont
été déterminées a partir des sorties d’un modele continental (LOTOS) pour un épisode sur

I’europe.

Pour les mailles rurales, les conditions initiales et aux frontieres sont identiques. Pour les
autres mailles, les valeurs du Tableau 61 sont les valeurs initiales.

Espéces Conditions initiales (ppb) Conditions limites (ppb)
O3 50 50
NO 0.5 0.26
NO; 3.33 2
Hydrocarbures 101 ppbC 89 ppbC
CO 200 200
CH4 1600 1600
PAN 0.8 0.57
HNO; 0.008 0.007
H,0, 1 1
Isoprene - 0.1

Tableau 61

: Conditions limites et concentrations ambiantes
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Annexe 5 :
Paramétrisation de Louis

Pour calculer les coefficients de diffusion, nous avons utilisé¢ la paramétrisation de Louis
(Louis 1979) basée sur le calcul du nombre de Richardson.

Le nombre de Richardson

L’avantage de cette méthode de calcul est le fait qu’elle n’utilise que les caractéristiques
principales de 1’écoulement (vitesse du vent, pression, température ...) et non plus des
caractéristiques secondaires, pas toujours disponibles (albédo, hauteur de couche limite,
longueur de Monin Obukhov...). Le nombre de Richardson permet de connaitre I’état de
stabilité¢ de I’atmosphere :

- s’il est positif la couche limite atmosphérique est stable,

- s’il est négatif elle est instable et

- s’il est nul elle est neutre.

glz-2,)0-6,)

)

avec g=09.81

X
=T (ﬁJ = température potentielle
Po

U; composante de la vitesse
z altitude

K constante de von Karman
7o longueur de rugosité
0 température potentielle au sol

Paramétrisation de Louis
- SiRi<0, alors

2bRi

z+z,

Fm=1-

143bcC,,,, |Ril
0
avec b=25.
c=175

Cpwmn = Imix / z = coefficient de trainée

- SiRi>0, alors
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1
Fm = |, 2bRi
1+ dRi
avec b=>5.
d=>5.
- SiRi=0, alors
Fm=1

longueur de mélange

Louis donne comme paramétrisation de la longueur de mélange I’expression suivante :
K(z+ Z, )

1+K(z+zoj
A

avec A =100m (conseillée par Louis 1979) la longueur de mélange asymptotique
K =0.41 constante de von Karman

Imix =

Coefficients de diffusivité

Les coefficients de diffusivité s’expriment donc alors par :

) ) N
0z 0z 0z
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Annexe 6

campagne de mesure sur Lille

LOCALISATION DES SITES DE MESURE
PAR ECHANTILLONNAGE PASSIF

© | | a
mzille ' Commune | Adresse i mr;ille Commune Adresse
] Halluin 30, chemin de Loisel 45 | Roubaix |rue du Pr Vincent Auriol
i) Halluin '2?, chemin de Péruweltz 46 | " Roubaix Av des Hétres
3 _Halluin rue du Triez Cailloux ; A A ~ Croix cimetiére :
j 4 NeFuvng en Square Montesquieu 48 Croix |Place Charcot
errain C 49 Wasquehal  Isquare F. Mauriac
S Roncg r. Maurice Thorez | 50 Croix |rue Ghesquiére
6 Tourcoing  |rue Claude Perrautt 51 Wasquehal  {rue Marie Curie
L Tourcoing rue de la Fére 52 | ' Marcq CTM route de Menin
8 Tourcoing allée Dewisme 53 | Marcq rue du Lazaro
9 Tourcoing _ jrue de Rochdale 1y 54 Marquette  |rue du Dr Fleming
.10 Tourcoing  [allée St Exupéry | 55 Wambrechies |rue ducheminal'eau |
11 Tourcoing square Charles Dherin 2
12 | Tourcaing 53, rue du Mal Lyautey 56 Toufflers rue du chateau de Wasmes
13 Tourcoing en face parc Clémenceau_ 57 | Lannoy  |rue St Jacqﬁes ok
14 Tourcoing allée Edmond Rostand —58 | Hem rue J. Jaurés (vers rue des
15 Linselles place de la République Ecoles) -
" lcroisement re du o 59 V. Ascq 50 rue du recusil
16 Wattrelos  |Buisson/rue Belle 60 Wasquehal | rue P. Loti
el Promenade 61 Marcq rue du Gal Gouraud
SIE Vattrelos Irue du vieux bureau ) & oo entrée rue de I'abbaye de
18 Wattrelos square Beethoven | __|Baune L1
. E Tourcoing |CrOIsement rue Guisnes/ .63 La Madeleine _|rue de laPaix
N i rue JB Lebas | 64 Marquette  |rue de la Fontaine
20 Waltrelos | (G sur Tourcoing) || 65 | LaMadeleine |cimetiére
21 Tourcoing rue Motte anale rue de Wormhout &t |
22 Tourcoing | rue Monthyon ‘ 68 Merguete ruc—:s-I de Cas:e{ '
23 Tc'urcoi_ng 16 rue de Eéulogne ey T St André Sq uare renaissance i
24 Moqvaux_ rue du cap. Michel | 68 | Lambersart  |rue H Berlioz L
25 Bondues allée du prieuré 69 | Verlmghem place de la Mairie 5
j 2 | Bondues  |rue René d'Espe = 70 | Lambersart __|ruedela Mouchotte
: 27 | Wattrelos |6 av Coubertin ! I :_- Lompret |Stade de Lompret
28 | Wattrelos imbasse du chemin de fer_; =i i paranchias \place des anciens
29 | Roubaix place du progrés combattants e
__3_0 | Roubaix  |quaideToulon | 73 | Premesques |~° ol (plehide i
| 31 Roubaix rue St Laurent i i Capinghem) 5
[ 32 | Roubaix | rue du Curé — | |74 | LaChapelledA ruedes Glatiignies
| a3 I Tourcomg [rue Vandermeersch il | 7 |la Chapelle dAA. irue D ide Serres =4
734 |  Roubaix rueBoucher de Perthes | 76 LacChapelle d'A. |rue A. Dumas =L |
| 35 | Tourcoing rue du Blanc Seau. i _ 77 | LaChapelledA |rueMille IR
3 | Mouvaux | rueduMalJun JLHES Ammentieres |quai de Beauvais |
37 | Mouvaux place de la Paix S 79 Ammentiéres |rue G. Dron i=R1
38 4 Bondues -,Pic? de | Ig_t_;_;kse i _; | 80 | Armentieres |place de la R la Repubhque N
39 Wambrechies |rue du Fort (cimefiere) : 81 | Ammentitres |rue JJ Roussead
40 | Leers aliée Stendhal | 8 | Amentieres |meduNod
.41 T Lys Iez“La'r-moy :Ern}}étlere it [euBd s S ¥ieeny lue Cocteau
42 Roubaix rue JB Notte DT I e i) V.Ascq  miedela Cimaise
| 43 | Roubaix  |av v Carpeaux e e ¥ofscy AvdeCoutral
3 el e [ | 86 | V. Ascq rue A de Musset

44 L _F_ig;ubralxiﬁ |rue du Chateau i el S e AT i e S L) B
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N ' IS T

———
|

_ V.Ascq e Thiers

| 87 L V. Ascq g'rue delaC Chanteretla | mallia | | FOmmLRe 1 B ,
8 V.Aseg  meJPrévern | 141 | VAsq  |AvPaullangevin |
89 V.Ascq Iplacedela Liberté | 142 | Lezennes |rue Gambetta
90 | Mons |rue du Béarn N ! 143 | Ronchin ;Eeiés_a_caélzs_ TR

| 91 | Mons  [34rue VincentdePaul | | 144 | Lile |rue Michel elAnge |
92 | Mons  |AléeV.VanGogh | | 145 Faches Thum |rue J. Jaurss (cimetiere) |

U S8 Ll Mgy iAiee di BEn T PR ) 148 | lile  |uedefEumpe |

94 | Lile  |ParvisNDPellevosin | | 147 | Faches Thum |rueAnatole France |
_ Lile rueEugeneJacquet | 148 | Lille S D
1T e nM T R O TSI s P o st

~Lile  iparvis St Maurice | et R e ru_le d_"-‘ |arb"5593'-l
0 e hedene . - o 150 Lille hopital Swynghedauw |
9 | Ll jmeRoyle | | 151 ; Loos L g derise
Lambersart  |@ngle rue J.Mermoz et A L, __|CHR) : =p
Broutin 152 Loos rue Condorcet
Ulle  |LaCitadelle 153 |  Loos Venelle de la Marliére
Lambersat |rue A Delecout | | 154 Haubourdin  |rue Anne Frank o
Lambersart  |Av Debuire du Buc g | 155 Haubourdin  |rue des Lostes
Lambersart  |rue du 8 mai 1945 156 i Haubourdin  |rue Henri Barbusse
Lomme Résidence des Lauriers 157 Haubourdin  [Av de Beaupré ]
Lomme place Léon Blum | 158 Haubourdin  frue de Lisbonne
Rlod Av du Mont & Camp (vers 158 Haubourdin  |allée de la Becque
cimetiere) | { 160 | HallenneslezH [rue de I'égalité o
Lomme rue Montaigne B saleaeti Lesquin  |chemin d'annapes |
Capinghem  |rue d'Ennetiéres 162 Ronchin 117, rue Renoir 4
10 | V.Aseq _|Avde Brigode i 163 | Faches Thum |ruedeReims
_:___ V. Ascq Av du Golf 1. [ 184 | wattignies Irue Blériot jeiee Y0
V.Ascq _ |rueducheminvert | 165 |  Emmerin rue V. Hugo 1 A
| VAxq  [aléeSqanarsle | | 165 |  Santes  |RucM Lepik
~ V.Ascq |rue Claude Debussy I [ 167 | Santes {Ave de Niedernberg

‘ V.Ascq  |rueJ. Ladriere | 168 Lille mta-t@FaudEQ LS,

\_ SR V. Ascq " lueverte o Sl j _@ j_ Marcq _Lavenue de Champagné‘__]

Lﬂi | Hellemmes  |rue A. F@nce 1 A Ennetiéres en !rrue He MHancwrdia J

| 118 | Hellemmes |rueBobiot bl opise

EEEIE Lille squaredesmeres | | B | Houplines _l_Pem chemin de ['épinette |

| 120 | Hellermes |eF Mathias | | C | Frelinghien |baschemin |

| 121 _|_ oty it [me dulong Pot 20, RN [ QueDsnc.;y S ‘chemln mottelette |

L@ | HNel melecHieslamibee | L s | 4|

| 128} | Hie ™ lHateldeVile -~ | | B i Kiesticy e |chem!n du bas chemin '

124 | ule  [PaceDdlt | L1 Do PR

p2s Rt Pl Iplaoe Sébastopol |

| 126 Lile  fueGantois

(2ol Lille  |rue Lavoisier s

| 128 | Lile |rue Van Hende (station)

| 120 | Lile  lruedesBois Blancs |

BEEDTR |rue Violette T

e E _-T_oﬁm“e [rue F‘hlllppe de Glrard i

| 132 |  loos  [PacNotreDame |

| 133 | Lomme E:e_dé[_a Fratemite |

|_1_33_ _"____ _Loos Ay du_trathideﬂLbos A |

| 135 bl Sequed:n |place Corneille |

e Sequedin Iplace de la Libération |

‘_1_31? J _Sequedln {3 Eue_du ﬂem TR 7;'

138 | Sequedin ____;_ru‘g_d i_-_l_allegne_s__ R

‘: 139 ' ___ Englos  |rue du Vinage :
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m - Mangyan!

¥4 pp anslyse HIVER

Camp1 | Camp2 | Camp3 | Camp4 | Camp7 Camp5 | Camp6
N° maille | a 02412 | au 16912 | do 06,07 | s 20007 | i 03003 ks Moyenna Rl NP 03102 | da 17102
S 1613 | aur 0601 | w2001 | 2w 0302 | au 17203 | VXM | fivernale| vanation au 17/02 | au 03/03
T ame e : 2399 52 16,1
7 44,8 36,1 38,7 4 29 11 45 21,0
3 331 36,9 435 4 36 16 14.3 15
4 27.8 29,6 3 32 18 1.4
5 eau U| 289 4 35 23 8.1
6 37,6 35,8 3 36 5 1,2
7 P 36,8 41,3 40,3 44,3 5 41 7 31,0
8 45,4 49,3 322 378 54,9 5 44 20 20,0
g - ] 403 338 24,8 4 39 13 28,0
10 36,8 40,2 27 38,6 42,6 5 36 7] 16,3
1 42,8 36,7 E 4 43 21 i
12 48,6 435 3 ar 6
13 35,5 33,2 5 35 23
14 40,1 28,2 232 30,3 436 5 33 26
- 4 34 24
TR
5 43 23
18 45,5 41,3 4 40 21
19 39,9 34,8 3 33 25
20 48,6 43 3 39 33
7 46,4 455 5 45 13
2 50,8 38,3 5 43 18
2 50,8 37,6 5 42 20
24 337 | 273 4 33 15
25 343 272 4 30 18
26 27,5 21,8 5 29 18
5 45 10
%}7 3 35 16
38 2
36 21 :
46,6 38 18 87 237
T /Af’///d-’/’{ff/ﬁ%g’,// 7 f”/g/{//
28 239
20,5
25,8

15,4

ah-puhmmmuw.hm##&mmw\m&m

24,9
332
25,5
16,9
16,4
16,9
41,2
24,5
- 55,7
5 42 18 20,7
5 34 13 223
5 47 30 12,4
4 31 18 13,2 7
5 o7, 20 182 20,0
5 30 28 89 14,3
4 32 23 332 13,6
3 44 11 omi | 182

4 38 22 29,2 181




Annexe 6

202

HIVER

N° maille | du o212

Camp2
du 16/12
au 06/01

Camp3
du 06/01
au 20/01

Camp7
du 03/03
au 17/03

Nbre de
valeurs

Moyenne | coefde

hivernale

vanation

Camp5 | Camp6
du 03/02 | du 1702
au 17/02 | au 03/03

61

41,2

12

13,9 12,8

37,8

21

5.8 16,1

358

2

62
63
64

49,3

18

65
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| Lo

88888
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11,0 27,8
87

12,0 12,9
18,0 21,5

6,0 83
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HIVER

Camp1| Camp2 | Camp3 | Camp4 Camp7
N° maille | duo2/12 | du 16/12 | du 06/01 | du 20/01 | du 03/03
au 16/12 | au 06/01 | au 20/01 | au 03/02 | au 17/03

Camp$5 | Camp6
du 03/02 | du 17/02
au 17/02 | au 03/03

Nbre de | Moyenne | coef de
valeurs | hivernale | variation

121 a4 38,7 27.9 434 487 5 41 19 28,4 18,1
122 468 | oom . 424 |oomi | 478 3 46 6 m mo |
123 47,7 28,7 55,3 39,6 50,7 5 45 AAE 1,7
124 44,6 40,2 47,7 53,6 51,0 5 47 1| 11,9
125 492 315 43,8 498 55,8 5 46 20 22
126 34 37,8 51,7 433 50,0 5 43 18 8.5
127 33.8 342 37,8 413 465 5 39 14 89
128 28 ™ | 258 39,3 51,9 4 40 27 16,0
129 mimEa] 289 24,6 37.9 50,4 4 35 | 22 10,7
130 43,6 29,7 313 | oom il 428 4 37 20 23,6
131 31 322 37,5 408 44,6 5 37 15 27,1

320 454 5 34 25 27

: j e e 3.0

40,2 5 10 36,0

33,7 5 18 105

37,0 4 17 12,1

61,7 5 54 18 15,2

3 97

5 8,9

215

4 a5 12,1

3 33 20,6

5 30 26,2
4 37 95 19,4
4 39 12,3 15,3
4 39 27,1 34,4
5 35 222
5 34 Z 30,5
3 29 - 21,5
5 38 15,4
5 33 25,8
4 31 11,6
26,4 4 30 10,9
154 37,8 5 35 21 15,3
155 5 34 20 257
156 4 33 26 11,0
157 4 33 26 18,6
158 5 39 28 20,8
159 35,4 5 34 24 21,4
160 36,6 5 35 28 BT
161 35,9 3 34 21 20,9
162 31,2 4 30 29 11,4
163 346 5 34 24 20,1
164 T 3 27 21 10,5
165 25,1 5 26 26 8,4
166 B 4 13 13,3

167 292 5 28 25 76 |
168 T 4 34 35,1 14,5
169 7 4 29 31 10,2 9.7
| A 28,6 5 20 10,9 | pastube

B 33,1 5 28 22 a7 3.3
c 25,3 5 24 19 144 |home
) m 4 2 25 | 32 34,8
E 27,2 5 24 30 58 12,9

Moyenne | 39,1 36,2 19 15,0 19,1
max 68,6 54,2 37 61,0 | 557
min 251 | 16,3 | 11,5 | 17,6 | 26,6 22,1 2 3,0 51

nbre de tubes 141 145 151 147 144 |total : 173 tubes 151 133

nbre manquants 32 28 22 I 26 29 mayenne des pertes: 27 22 40
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Annexe 7 .

Les villes et laboratoires
participants au projet CITY DELTA

Des comparaisons sont conduites pour un certain nombre de villes européennes avec
des différences distinctes en conditions climatiques (par exemple, I’Europe nordique et
méridionale), la proximité de la mer, des différences dans des situations météorologiques, et
des densités d’émission. Les considérations pratiques, comme la disponibilit¢ des modéles
appropriés, les inventaires d’émission pour les polluants gazeux et particulaires, 1’information
météorologique suffisante, et les données de surveillance ont permis de retenir huit villes (cf.
Figure 110) : Berlin, Copenhague, Katowice, London, Marseille, Milan, Paris et Prague.

..‘ _':-\.-.?‘_Anm' =
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Figure 110 : Villes participantes

Pour cet exercice nous avons choisi de calculer la pollution sur Paris, car le domaine d’étude
se préte bien aux capacités de TRANSCHIM (peu de relief permettant ainsi de considérer le
domaine comme sans relief, et domaine entiérement dans les terres).
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Différents laboratoires ont accepté de participer a cet exercice, et chacun y éprouve son
programme. On retrouve des modeles connus comme EMEP (modéle de type continental),
CHIMERE (mod¢le frangais de type continental et régional), ou encore LOTOS (modele
néerlandais de type continental). Pour cet exercice, chaque groupe participant avait la
possibilité de fournir les résultats pour les gaz (I’ozone et le dioxyde d’azote) et pour les
particules (PM12.5 et PM10). N’ayant pas de module pour calculer les particules, nous ne
participons que pour 1’ozone et le dioxyde d’azote.

Le Tableau 62 regroupe les modeles participants a I’origine du projet et les prévisions de
chacun quant aux villes et résultats fournis. On remarque que TRANSCHIM devait simuler a
la fois Paris et Marseille, et finalement seul Paris a été fait.

= &
L &
o o SR &
'@-\ﬁa &;ﬁ@i“s 4‘:??’&;*%6%5 @Fﬁéﬁ‘b\}a ﬁiﬁaﬁﬁ?ﬁ. @9$ %& 5:33‘ ﬁ\# $§;¢§
Programmes |© | |2 |4 = | I ) | = Q| g2
e
O | 2 om0 S O Qo2 alZ|w
e A S A
Villes t= g L :% =
st ées § e E
Berlin ® @ & @ Q| SRR ¢ e
oo | ¢ | @ @7 @@ @ @ @79
Copenhagen | @ @ @ © @
0@ @7 ® @
Katowice L J O @ © O L]
o8 @ @7 C O @?
London & D7 ¢ o e O
@9 @ ® e @
Marseille @ @ ¢ @\ @ @ @ @
e @ @@ @ @?
Milan @ Q9@ | & @ @ &
o9 | @ @7 &7 ® @
Paris Q| @ |07 G © O
@
Prague LAL @ @
@ oo &7 ]
o O3etHO2
@ PMIO0 et PM2S Long terme | Court terme

Tableau 62 : Modéles participants en fonction des villes et des résultats fournis
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