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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

L’étude de I’atmosphére terrestre a fait 1’objet d’un regain d’intérét depuis quelques
décennies. L environnement et le changement climatique sont aujourd’hui les principaux sujets
qui justifient ’effort de recherche dans 1’observation, la modélisation et la simulation de
phénomenes atmosphériques. Ces recherches répondent a des préoccupations immédiates
(météorologie, qualité de 1’air) mais aussi & des questions plus globales (trou d’ozone,
réchauffement climatique), phénoménes qui ont ou qui auront un impact sur nos futures
conditions de vie. Ainsi en étudiant le transfert radiatif on peut déterminer la structure
thermodynamique ou la composition chimique de 1’atmosphére et suivre son évolution.

Les moyens d’investigations se sont notablement perfectionnés, et on dispose de
nombreux instruments spécifiques qui permettent d’obtenir des informations sur I’atmosphere
de maniere tres locale ou a une échelle globale.

Il est clair actuellement que seules les observations spatiales permettent une vision
globale des phénomeénes radiatifs, dynamiques et physico-chimiques qui se déroulent dans

I’atmosphere terrestre. Les instruments spatiaux qui permettent d’obtenir des données




Introduction générale

pertinentes sur la composition de la stratosphére sont maintenant bien développés (I’ instrument
ILAS sur ADEOS, MIPAS sur Envisat, ACE, ...) et/ou doivent étre mis en orbite dans un futur
proche. Mais le sondage des espéces troposphériques depuis I’espace est a un stade beaucoup
moins avancé, malgré I’importance de la troposphére pour les problémes d’environnement
atmosphérique. Plusieurs projets de missions spatiales visant a mieux mesurer la composition
troposphérique sont a I’étude dont, le projet IASI initié par des ingénieurs et scientifiques
francais.

Le travail présenté ici rentre dans le cadre de la « préparation de missions spatiales »
dans le domaine de 1’observation de la Terre par spectroscopie infrarouge. En bénéficiant de
I’expérience du laboratoire LPMA dans le domaine du traitement et de 1’analyse des données
spatiales, nous nous sommes appuyés sur les données acquises par 1’expérience [ASI-ballon
qui fournit des spectres en émission thermique par visée au nadir de la troposphere et de la
basse stratosphere dans des conditions treés voisines de ce qui est prévu pour I’expérience IASI
embarquée sur la plate-forme satellitaire MetOp.

Les études préparatoires a une mission spatiale ont par nature un caractere
interdisciplinaire. Le sujet couvre en effet des domaines comme la spectroscopie moléculaire,
le transfert radiatif atmosphérique et les problémes d’environnement global ainsi que les
techniques qu’il est nécessaire de maitriser et de faire progresser (spectroscopie de Fourier
embarquée, modélisation et méthodes d’inversion, nuages et aérosols, émissivité des
surfaces,...).

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés dans un premier temps a la modélisation
du transfert radiatif dans le cas de spectres en émission thermique dans une géométrie en visée
verticale vers le bas (nadir). Nous rappelons les différentes étapes et des différents aspects
spectroscopiques pris en compte dans la simulation d’un spectre infrarouge. Nous présenterons
les derniéres évolutions du programme d’inversion LARA, notamment la prise en compte du
rayonnement de 1’atmosphére rétro-diffusé par la surface. D’autres aspects ont été examinés
comme les phénomenes spectroscopiques de type « line-mixing » pour CO; ou le continuum de
la vapeur d’eau, effets qui ne peuvent étre reproduits que par des modeles semi-empiriques
dont on doit tenir compte dans les régions spectrales utilisées pour 1’inversion. Enfin
I’utilisation de sections efficaces pré-calculées (lookup tables) a permis une optimisation des
temps de calcul et une souplesse facilitant le traitement rapide et systématique des micro-
fenétres étudiées.

Le programme LARA du LPMA est un algorithme scientifique qui permet la

\

détermination de valeurs physiques a partir de spectres atmosphériques par une méthode
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inverse (ou méthode d’inversion). Nous avons détaillé les différentes étapes permettant de
restituer les concentrations des composées chimiques a partir d’un spectre en nous inspirant du
formalisme de C.D. Rodgers.

Les vols ballons qu’effectue le laboratoire LPMA dans le cadre de la préparation de la
mission spatiale IASI permettent 1’acquisition de spectres infrarouges en vis¢ au nadir. Pour ce
travail nous avons disposé de données expérimentales provenant de deux vols effectués a
Kiruna (Suede). La plus grande partie de mon travail a porté sur le traitement et 1’exploitation
des spectres du second vol IASI0O2 qui a eu lieu le 5 aott 2002.

L’exploitation des spectres s’est faite dans le cadre d’études d’espéces chimiques que
IASI devra exploiter lors de sa phase opérationnelle. Parmi ces especes nous avons étudié
I’0zone dans la région spectrale 950 - 1100 cm™. En effectuant une analyse sur le choix de la
base spectroscopique, les fonctions de poids et les noyaux moyens nous avons pu améliorer les
simulations des spectres et optimisé la restitution des profils verticaux de 1’ozone. Nous avons
introduit dans le traitement des spectres, la détermination du nombre de degrés de liberté et
I’entropie informationnelle qui permettent de localiser l’information quantitativement et
spectralement. Afin de prévoir les performances de ’instrument [ASI, les spectres du second
vol IASI-ballon ont été¢ dégradés spectralement afin d’obtenir des spectres dit « IASI-like » qui
on la méme résolution spectrale que I’instrument IASI et qui prennent en compte la
contribution instrumentale. Les spectres « IASI-like » simulant ceux que I’instrument IASI sera
sens¢ pouvoir enregistrer. L’exploitation de ces spectres et la comparaison avec les résultats
des inversions des spectres IASI-ballon, donne une idée précise des résultats qui seront obtenus
par IASI et des points sur lesquels on peut encore progresser.

Dans la continuité du traitement des spectres infrarouge, d’autres fenétres spectrales ont
été inversées notamment pour des espéces chimiques jouant un role dans I’effet de serre ou
pour la pollution : méthane (CHy4), protoxyde d’azote (N,O) et de monoxyde de carbone (CO).
Ces molécules d’intérét atmosphérique sont des constituants minoritaires de 1’atmosphére qui
jouent un rdle important dans le forcage radiatif terrestre et font partie des gaz a « effet de
serre ». La détermination des colonnes totales de ces molécules s’inscrit dans la liste des
« produits » opérationnels de 1’instrument IASI. L’inversion des colonnes a la résolution de
[IASI-ballon ainsi qu’a la résolution de IASI permettent de tester les performances des
algorithmes qui seront utilisés pour 1’exploitation des spectres du futur instrument.

Afin d’améliorer I’inversion des spectres par un meilleur traitement du transfert radiatif,
un exercice d’intercomparaison des codes de calcul de transfert radiatif raie par raie est mis en

place au sein du Groupe de Travail Scientifique pour le Sondage IASI (GTSSI ou ISSWG en
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anglais). Plusieurs équipes de recherche intervenant dans la préparation de la mission IASI
participent a cet exercice dont I’objectif est de comparer les différentes méthodes de calcul
direct de spectres atmosphériques dans I’infrarouge thermique. Ceci permettra aprés analyse de
souligner les performances des algorithmes en les comparant entre eux et en examinant
comment ils reproduisent les spectres atmosphériques dans un cas réel. L’objectif est de voir
les points susceptibles d’étre améliorés ou ceux qui demandent des études supplémentaires.

Enfin, en paralléle a ce travail une étude de faisabilité pour une cellule a gaz pour tester
I’instrument IASI est décrite en derniére partie de ce manuscrit. Cette cellule a gaz congue et
réalisée au LPMA a la demande du CNES a pour but I’é¢tude des performances de I’instrument
IASI dans les conditions de fonctionnement nominales et extrémes et de qualifier la calibration
spectrale et radiométrique de I’instrument IASI intégré sur la plate-forme spatiale MetOp. Les
simulations décrites dans ce travail ont permis la sélection d’un mélange gazeux bien adapté a
la caractérisation spectrale de I’instrument. Afin de permettre I’exploitation des spectres de
cuve nous avons décrit le processus de la prise en compte de la transmission des fenétres en
ZnSe de la cellule a gaz, a coté des effets dus a la transmission/émission du mélange gazeux
lui-méme.

Mon travail a couvert plusieurs aspects. D’un point de vue informatique, j’ai contribué
a I’¢laboration et I’introduction dans le code LARA de nouveaux outils comme Ila
détermination systématique des fonctions de poids, des noyaux moyens ou de la détermination
spectrale de 1’entropie informationnelle. Ces outils ont permis d’avoir accés a de nouvelles
informations au niveau de la sensibilité spectrale des paramétres inversés améliorant la
simulation des spectres et contrdlant la qualité de I’inversion des spectres. Le travail effectué
sur les simulations et la sélection des especes chimiques dans le cadre de la réalisation de la
cellule & gaz ont contribu¢ a la mise a disposition du CNES d’un outil permettant de tester de

fagon efficace les performances de 1’instrument IASI.
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Image prise depuis la navette spatiale, montrant un lever de
Soleil a travers les différentes enveloppes de [’atmosphere.

(Source internet : http://www.ens-lyon.fr/Planet-Terre/Infosciences/Climats/Structure-atm/Structure/structatm.html )
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CHAPITRE 1

Physico-chimie et sondage atmosphérique

L’atmosphére de la planéte Terre a toujours été en perpétuelle évolution. Depuis 4,5
milliards d’années elle est passée d’une composition, pour ses principaux constituants, de 80%
de vapeur d’eau, 12% de dioxyde de carbone et 5% de diazote, a une composition actuelle de
78% de diazote, 20,9% de dioxygene, 0,9% d’argon et 0,03 % de dioxyde de carbone.

Les causes de cette évolution sont a la fois de nature physique (impacts de météorites,
activit¢ volcanique...), mais aussi de nature biogénique (stromatolites, photosynthése...).
Depuis environ un siecle les scientifiques se sont mis a étudier la dynamique et les processus
qui déterminent 1’état et 1’évolution de I’atmosphere terrestre. Aujourd’hui encore la tache a

accomplir reste trés importante, mais les outils et les connaissances actuels permettent de
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donner quelques réponses quant a I’impact de 1’homme sur son milieu et les éventuelles
options ouvertes pour que cet impact soit réduit.

Dans cette partie nous nous efforcerons de faire une introduction générale sur
I’atmosphere, a la fois sur sa structure, sa composition et les moyens actuels pour en effectuer
I’étude. Le but n’est pas de rentrer dans tous les détails de la physique de 1’atmosphére, mais de
donner une idée sur sa complexité ainsi qu’un apercu de 1’environnement physique et chimique

sur lequel a porté ce travail de these.

1.1 Structure de I'atmosphére terrestre

I.1.1 Découpage vertical de I’atmosphere.

L’atmosphere terrestre se découpe habituellement en couches délimitées
par des niveaux caractéristiques a des altitudes déterminées pas la variation du gradient de
température. En partant du sol vers les pressions faibles (Fig. 1.1), on a tout d’abord la
troposphere au sein de laquelle la température décroit régulierement avec 1’altitude pour
atteindre un minimum (~190 - 230 K) autour de 10 a 16 km, niveau qu’on définit comme étant
celui de la tropopause. La tropopause marque la frontiére entre la troposphére et la
stratosphere, dans laquelle la température croit progressivement jusqu’a environ 270 K pour
une altitude d’environ 50 km. A la limite haute de la stratosphére, on a a nouveau une inversion
du signe du gradient et la température diminue dans la région qu’on appelle la mésosphere. La
frontieére entre la haute stratosphére et la basse mésosphére est appelée la stratopause. Au-dela
de la mésopause, a la frontiére supérieure de la mésospheére, le gradient de température change
a nouveau de signe. La température croit trés rapidement dans la couche qu’on appelle
thermosphére et peut atteindre des valeurs entre 500 et 2000 K selon I’activité solaire. Les
conditions du milieu sont fortement modifiées par rapport aux régions inférieures car la
proportion d’oxygene atomique devient un facteur prépondérant.

On peut définir deux grandes parties dans 1’atmosphére regroupant les différentes
couches précédemment citées. La premicre regroupe la troposphére, la stratosphere, et la
mésosphere. Dans ces couches les composés fondamentaux sont le diazote (N;) et le dioxygene
(O). La masse moléculaire moyenne de I’air ne varie pratiquement pas avec ’altitude. Dans
ces trois couches le caractére hydrodynamique est le méme et on appelle cet ensemble

I’homosphere. Par opposition 1’hétérosphere regroupe les régions de 1’atmosphere au-dessus de
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100 km. L abondance des espéces prépondérantes, varie suivant 1’altitude, avec la masse des

constituants et on a donc une masse moléculaire moyenne de 1’air qui varie avec 1’altitude.

4
Exosphere ”03—-—-.!-_
%

lonosphere

Figure I.1: Découpage vertical de I’atmosphére terrestre en fonction
du gradient de température (tracée en noir)
http://www.astrosurf.com/lombry/meteo-atmosphere.htm

I.1.2 Nature et dynamique de la basse atmosphere.

En revenant sur la structure de la basse atmosphére, plus
particuli¢rement sur la tropospheére, la basse stratosphére et la limite entre ces deux couches : la
tropopause, on constate que ce découpage n’est pas quelque chose de figé en fonction de la
latitude. La troposphere est caractérisée par son gradient vertical de température négatif et la
présence d’eau en quantité importante, sous ses trois formes (vapeur, liquide et solide). On y
observe des mouvements verticaux intenses : ’air plus chaud et plus léger s’éléve alors que

I’air supérieur, plus froid, descend. Entre I’équateur et les poles, 1’épaisseur de la troposphere
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varie de 16 km a 8 km (12 km dans les régions tempérées). Quant a la stratosphere située au-
dessus de la troposphére, elle possede comme nous I’avons déja dit un gradient de température
positif. La présence de 1’eau s’y fait beaucoup plus rare d’ou (sauf exception) une absence de
nuages au-dessus de 1’altitude de la tropopause. La stabilité verticale y est donc trés grande car
I’air froid, avec une densité plus grande, est situé au-dessous de 1’air chaud avec une densité
moindre. C’est un domaine stratifié d’ou son nom, qui ne favorise pas les échanges verticaux.
En revanche, les mouvements horizontaux y sont importants, ce qui permet le transport de
constituants sur de longues distances.

La tropopause, limite entre ces deux couches de I’atmosphere, fluctue et est parfois
difficile a définir. Selon les conventions de la météorologie, la tropopause est définie comme
étant la limite supérieure d’une couche dont le gradient de température est supérieur ou égal a
-0,2 K/100 m. Cette couche doit étre d’une épaisseur supérieure ou égale a 2 km [BRAS2].

En plus de ce découpage vertical on peut aussi définir un découpage horizontal suivant
la latitude qui est principalement dii a la dynamique des masses d’air. En effet il existe des
mouvements d’air liés a la différence de température entre les différents niveaux de la
troposphére, a quoi il faut aussi ajouter les mouvements d’air induits par la rotation de la Terre
sur elle-méme. On voit ainsi apparaitre des cellules d’air dans lesquelles on observe des
mouvements cohérents, ces cellules étant séparées par des frontieres plus ou moins étanches
qu’on appelle barriéres dynamiques (Fig. 1.2). On distingue trois grands types de cellules qu’on
retrouve dans chaque hémisphere terrestre : en partant de 1’équateur vers les poles, on a la
cellule de Hadley, celle de Ferrel, et la cellule du pdle. A cela s’ajoutent les vents zonaux (Est-
Ouest ) (Fig. 1.3) qui font de la troposphere un milieu ou la circulation et le brassage de ’air
sont importants. On remarque en particulier une circulation d’ouest aux latitudes moyennes et
d’est aux basses et hautes latitudes. Mais le passage d’une masse d’air d’un hémisphere a
I’autre reste difficile. C’est ainsi que des quantités considérables de fines poussiéres émises lors
de DP’explosion du mont Saint Helens (volcan situ¢ au nord-ouest des Etats-Unis) ont fait
plusieurs fois le tour du monde, sans quitter I’hémisphére nord.

Les mouvements atmosphériques a la limite de la tropopause conduisent a des échanges
entre la troposphére et la stratosphére, permettant ainsi a certains constituants atmosphériques
de passer dans la stratosphére et d’y avoir une réactivité et une durée de vie trés différentes par
rapport a ce qui se passe dans la troposphére. Une revue compléte des processus d’échange est
présentée par Holton [HOL95]. Ces processus peuvent étre représentés en termes de flux a

travers la tropopause.
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Figure 1.2 et 1.3 : Représentation des mouvements d’air verticaux en fonction de la latitude pour la basse
atmospheére caractérisant la cellule polaire, celle de Farell et celle de Hadley, et circulation générale d’un
point de vue tridimensionnel avec le mouvement méridien dans les cellules et la composante zonale.
(Source Internet : http://www.astrosurf.com/lombry/meteo-massesdair.htm )

1.1.3 Transport et échanges entre la troposphére et l1a basse stratosphére

En ne considérant que le déplacement des molécules et des constituants
atmosphériques dans la basse atmosphere et donc en omettant les processus chimiques opérant
a ces altitudes, on constate que la durée de vie d’un constituant varie beaucoup en fonction de
sa position dans I’atmosphére. Grace aux gaz traces, especes chimiques dont la durée de vie
d’un point de vue réactionnel est relativement longue par rapport aux phénomeénes dynamiques
que I’on veut observer, on peut suivre les mouvements des masses d’air en fonction du temps
(Fig. 1.4). A titre d’exemple le méthane (CH4) molécule relativement stable chimiquement a
une durée de vie moyenne dans I’atmosphere estimée de douze ans [IPCO1]. Le phénomene de
mélange et de transport joue un réle important du fait de mouvements de masse d’air induit par
effets thermiques et des vents zonaux. En effet la surface de la Terre absorbe le rayonnement
solaire de maniere beaucoup plus efficace que 1’atmosphére. Le réchauffement important de la
surface entraine donc de forts contrastes thermiques. Ceux-ci avec la vapeur d’eau sont a
I’origine d’une forte instabilité de la troposphére qui va étre continuellement soumise a un fort
brassage des masses d’air. De puissants mouvements d’advection verticaux et horizontaux se
mettent en place, sur des échelles spatio-temporelles relativement grandes. Il existe donc des
échanges entre la couche limite atmosphérique, influencée par la surface, et la troposphére
libre, ainsi que des échanges entre tropospheére et stratosphére. Les fortes instabilités, dites
baroclines, permettent la propagation d’ondes atmosphériques dont la longueur d’onde peut
varier de quelques métres jusqu’a I’échelle terrestre favorisant, elles aussi, le transport de

matiére.
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Figure 1.4: Temps de résidence des particules dans la
troposphére et la stratosphére inférieure lié au transport
atmosphérique. [REI75

1.1.4 Les parametres caractéristiques de I’atmosphére

Deux parametres apparaissent essentiels a 1I’étude de la basse atmosphere
pour caractériser les couches d’air étudiées : la pression et la température.

En considérant I’air comme étant un gaz parfait, sa pression peut étre définie par :

p =nkT (1.1)
ou p est la pression du gaz considéré en pascal (Pa), n est le nombre de molécules par unité de
volume, k (=1,3806503.10% J.K'") la constante de Boltzmann et T la température cinétique du
gaz en Kelvin. Si ’on soumet ce gaz a un champ de pesanteur et dans I’hypothése d’ou
I’équilibre hydrostatique est valable, on peut écrire la variation de pression en fonction de la

coordonnée d’altitude:

ap _

_ 1.2
PR (1.2)
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ol g est I’accélération due a la pesanteur (pour la Terre g = 9.80665 m.s™ en moyenne au
niveau du sol), z Ialtitude (m) et p la densité totale du gaz (kg.m™) s’exprimant aussi par :

p=nm (1.3)

le produit entre le nombre de molécules par unit¢ de volume n et la masse moléculaire

moyenne m de I’ensemble des constituants atmosphériques. En combinant les expressions
(1.1), (1.2) et (1.3) on obtient :

dp _ dz

T RT
-— avec H = L2 =
p H mg Mairg

(1.4) (1.5)

H est défini comme la hauteur d’échelle atmosphérique associée a la pression [CHA61], R=
8,314 ] mol"! est la constante des gaz parfait et M,;, la masse molaire moyenne de I’air (0,029
kg.mol™). L’intégration de I’équation (1.4) entre les altitudes zj et z conduit a la relation :

dz

p(2)= p(zo)exp(— [ gj (L6)

Cette relation est valable quelque soit le profil de température. Si la hauteur d’échelle H est

indépendante de I’altitude, (1.6) devient :

zZ—2z,
p(z)= p(zo)eXp(— 7 j (1.7)

La hauteur d’échelle atmosphérique peut ainsi étre considérée comme 1’altitude requise pour
réduire la pression d’un facteur e (=2,7). Au niveau du sol H est de I’ordre de 8 km. Lorsque la
température est supposée constante et lorsque la variation en fonction de Daltitude de
I’accélération de la pesanteur est négligée, il est aisé de voir a partir des relations (1.4) et (1.1)

que le contenu total en molécules au-dessus d’une altitude z est donnée par :

f n(2")dz'= n(z)H (1.8)

Cette expression est surtout utilisée dans le calcul de 1’absorption de rayonnement solaire mais

elle permet aussi d’estimer avec une bonne précision la masse totale d’une atmosphere

planétaire lorsque la pression Py ou le nombre de molécules par unité de volume au sol ny, ainsi

que ’accélération de la pesanteur et le rayon R de la planéte sont connus. On a en effet a partir
de (1.8):

Masse totale ~ nyHm4nR* = &47ZR2 (1.9)

g
Le second paramétre, la température, est plus difficile a déterminer. En effet les
conditions thermiques de [D’atmosphére sont définies par différents processus

thermodynamiques liés a la pénétration du rayonnement solaire dans 1I’atmosphere a travers les
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différents constituants qui la composent. La valeur de la température dépend encore de
I’émission radiative des différentes molécules présentes, de la libération ou absorption de
chaleur par réactions chimiques ainsi que des échanges liés a la dynamique atmosphérique et
aux changements d’état de 1’eau. Elle peut étre déterminée en recherchant toutes les
composantes du bilan radiatif dépendant directement de la composition de I’atmosphere.

Enfin on introduit souvent en physique atmosphérique une autre variable, la
température potentielle 0. Cela représente la température qu’une parcelle d’air sec a la pression
P et a la température 7 aurait si elle était comprimée de manicre adiabatique a la pression de

référence Py=1013,25 hPa :
R/C
P i
=T (?fj (1.10)

C, étant la chaleur spécifique a pression constante de I’air (R/C,= 0,285).
Lors du déplacement adiabatique et sans frottement d’un volume d’air, la température
potentielle est conservée. Il s’agit donc d’une valeur conservative utile dans la dynamique

atmosphérique.

1.2 Climatologie : I'atmosphére d’hier et d’aujourd’hui

1.2.1 L’évolution des espéeces chimiques dans ’atmosphére

L’atmosphére de la Terre n’a pas toujours été comme nous la
connaissons actuellement principalement au niveau de sa composition chimique. L’ apparition
de Dl’atmospheére terrestre résulte d’un dégazage important de magma en fusion et d’un
bombardement intense de météorites il y a environ 4,5 milliards d’années. La composition
chimique de 1’atmosphére dite « primitive » est alors principalement constituée de vapeur
d’eau (environ 83%), de dioxyde de carbone (environ 12 %) et de diazote (5 %). On retrouve
ce mélange gazeux a partir des gaz volcaniques et des chondrites (météorites). La température
est alors élevée mais va baisser ce qui va permettre a la vapeur d’eau de se condenser et former
les océans. Débarrassée de la vapeur d’eau, I’atmosphere est alors tres riche en CO,. Une partie
de ce CO; se dissout dans 1’eau. On estime alors que 1’atmosphére contient 60 a 70 % de CO,
et c’est a la méme €poque que la vie apparait ainsi que la photosynthése (dans les océans).
Avec la photosynthése la teneur en dioxygene va augmenter et celle de dioxyde de carbone

diminuer. L’essentiel du CO, sera stocké sous forme de calcaire. Ceci a conduit a la
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composition chimique de 1’atmosphere que 1’on connait aujourd’hui, c’est-a-dire 78% de
diazote (N,), 20,9% de dioxygene (O,), 0,93 % d’argon (Ar), 0,03% de dioxyde de carbone
(CO,) et la vapeur d’eau apparait comme un constituant trés variable avec une valeur de

concentration pouvant varier entre 0 et 1% de I’atmosphere.

0%
-4450 -3500 -2500 -1500
& millions d'années

i 4
Océans | Vie | [Pholosynthése
E cigvatti 1099

Figure 1.5 : Evolution de la composition de 1’atmosphére de la Terre depuis
sa formation jusqu’a I’époque actuelle.

D’autres especes chimiques sont apparues avec le temps comme par exemple 1’ozone.
L’ozone apparait a cause de deux phénomenes ; une concentration importante de dioxygene
dans I’atmospheére et la présence du rayonnement solaire ultra-violet. L’0zone a eu une grande
importance pour I’évolution du monde du vivant car il a permis a la vie (jusque Ia
principalement dans les océans), d’émerger et d’occuper les surfaces continentales.

Ainsi des espéces minoritaires en quantité trés faible dans 1’atmospheére ont un impact
primordial pour le monde du vivant. L’atmosphére, de par sa composition et sa physique, est
un systéme extrémement complexe régi par de multiples interactions entre différents réservoirs
(chimie atmosphérique, océans, hydrosphere, cryosphere, biosphere) et dans lequel intervient
une tres vaste gamme d’échelle de temps (de la journée au million d’années) et d’espace
(échelle locale, régionale ou globale). Si on regarde maintenant & une échelle de temps
relativement plus petite, on peut aujourd’hui dire que I’activité anthropogénique modifie aussi
de maniére sensible la composition de 1’atmosphere.

Depuis 1750, la teneur en méthane a quasi doublé (151% environ) essentiellement a

cause de I’intensification de 1’agriculture. L utilisation des combustibles fossiles est largement
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responsable de I’augmentation de la concentration en gaz carbonique depuis le début de 1’¢re
industrielle (accroissement de 30% environ). Ces combustibles fossiles seraient, avec les
pratiques agricoles, la cause d’un accroissement voisin de 15% de la teneur de protoxyde
d’azote (N,O) sur la méme période de temps. Bien qu’il s’agisse 1a de constituants mineurs de
I’atmosphére, de tels changements sont susceptibles de modifier le climat car ils conduisent a
une modification de « I’effet de serre ». Cette propriété de gaz a effet de serre est partagée par
divers composés, comme la vapeur d’eau, le dioxyde de carbone ou des composés encore plus
minoritaires comme 1’ozone et les chlorofluorocarbones (CFC), dont I’emploi s’est développé
au cours des deux dernieres décennies, ainsi que leur produits de remplacement. Cet effet de
serre est en soit bénéfique : il ameéne la température moyenne a la surface de la Terre a +15°C
valeur plus clémente pour I’homme que celle estimée a —18°C, qui prévaudrait si ces gaz
n’étaient pas présents dans 1’atmosphére. Mais c’est son intensification, largement imputable
aux activités humaines, qui inquicte. Ces gaz a effet de serre ont depuis le début de I’ere
industrielle augmenté ’énergie moyenne recue par notre planéte de 2,45 Wm™. 1l faut
comparer ce nombre a 1’apport en énergie provenant du flux solaire absorbé par la surface
terrestre (basse atmosphére et surface) qui est en moyenne de 240 Wm™. Cet apport du a I’effet
de serre n’est donc pas négligeable.

Ainsi les gaz de notre atmosphére qu’ils soient minoritaires ou prépondérants, jouent un
role dans 1’équilibre trés fragile des conditions d’existence du monde du vivant. Il est donc
important a la fois de comprendre comment ’activité anthropogénique agit sur cet équilibre et

comment cette évolution s’opére.

1.2.2 L’évolution de la température

Un des parametres importants pour I’équilibre de la vie et pour celui du
climat est la température. L’évolution de la température dans les siecles a venir est un sujet
fortement médiatis€ et qui apparait aujourd’hui comme préoccupant quant a la tendance
amorcée, c¢’est-a-dire a ’augmentation de la température au niveau global et aux conséquences
que cela entrainerait sur le climat en général (fonte des glaces, précipitations plus importantes
et augmentation du niveau des océans). La température résulte principalement de la capacité de
notre planete a conserver la quantité d’énergie incidente du Soleil. L’atmospheére terrestre joue
un role important dans ce réservoir de chaleur grace a I’effet de serre. D’autres phénomeénes
naturels que I’on pourrait qualifier d’aléatoires comme les fluctuations de 1’activité du Soleil

ou les éruptions volcaniques peuvent changer ce bilan d’énergie. C’est ce qu’on appelle le
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forcage radiatif qui peut étre positif ou négatif suivant que cet apport fait gagner de 1’énergie

(et donc de la chaleur) a I’atmosphere terrestre, ou lui en fait perdre.
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Figure 1.6 : L’absorption de la partie non réfléchie du rayonnement solaire (fléches jaunes)
par I’atmospheére et la surface terrestre réchauffe le systéme climatique. Pour se refroidir,
ce dernier doit émettre de I’énergie vers I’espace sous forme de rayonnement. Cette
émission provient de la surface elle-méme, mais aussi des nuages et de différentes
molécules atmosphériques. Ces corps étant & des températures entre 220 et 300K, cette
émission s’effectue dans Dinfrarouge (fléches rouges). Cette figure résume les
transformations de 1’énergie solaire incidente et rappelle les différents processus du bilan
radiatif terrestre. Les chiffres sont basés sur un flux arbitraire de 100 Wm™ au sommet de
I’atmosphére. On peut aussi raisonner en pourcentage des 342 Wm™ (valeur moyenne
annuelle) incidents au sommet de 1’atmospheére.

L’effet de serre a joué un role dans 1’apparition de la vie sur Terre. Le Soleil envoie sur
la Terre une énergie lumineuse importante qui pour 70%, est absorbée puis transformée en
chaleur dans I’atmospheére, notamment a la surface des océans et des terres émergées. Les 30%
restant correspondent a I’énergie réfléchie par la Terre et par I’atmospheére, en grande partie par
les nuages (Fig. 1.6). Pour assurer un équilibre thermique, la surface terrestre doit renvoyer de
I’énergie, essentiellement sous forme de radiations lumineuses de grande longueur d’onde
(rayonnement infrarouge du spectre). Or, certains constituants de la basse troposphére sont des
molécules susceptibles d’absorber la majeure partie de ce rayonnement infrarouge. Cette
énergie captée par les gaz est alors ré-émise sous forme de chaleur. Il se forme ainsi une sorte
de couverture gazeuse qui empéche la déperdition d’énergie vers 1’espace et donc une
conservation de cette énergie renvoyée vers la Terre sous la forme de chaleur. Les principaux

constituants des gaz participant a 1’effet de serre sont la vapeur d’eau, le dioxyde de carbone,

-17 -



Chapitre I

I’ozone, le méthane, le protoxyde d’azote, et les hydrocarbures halogénés et les composées
apparentés.

Ces composés sont produits pour une grande part de maniére naturelle mais
I’activité humaine depuis le début de 1’¢ére industrielle a conduit a la production d’une grande
quantit¢ de ces composés de maniere directe ou indirecte ainsi qu’a celle de composés
nouveaux ayant un fort pouvoir d’effet de serre comme 1’0zone au niveau de la troposphere. La
figure 1.7 illustre le forcage radiatif dii aux activités naturelles et anthropogéniques depuis 1’ere
industrielle. Nous avons de nos jours une assez bonne compréhension de I’incidence des gaz a
effet de serre sur le forgage radiatif, contrairement a 1’impact de 1’activité solaire ou de la
contribution de la combustion d’hydrocarbures des avions dans la haute troposphere. Ce qui est
clair, c’est que depuis 1750 c’est que le bilan du forgage radiatif est positif, c’est a dire, que
I’atmospheére recoit de 1’énergie sous forme de chaleur et que celle-ci est conservée dans
I’atmosphere. Bien qu’il subsiste encore de grandes incertitudes sur certains phénomeénes, se
traduisant sur la figure par les barres verticales, on peut dire que le bilan du transfert radiatif est

positif et que la tendance est a une augmentation de la température globale.

Forcage anthropique et naturel du climat pour I'an 2000, par rapport a 1750
Forgage radiatif moyen mondial (Wm2)
a3 Gaz a effet de serre
| I I
r= ydracaroureg I Aérosols + nuages
B P |
2 CHy )
5 - Carbone noir
© &mis par
= .
\3 14 la combustion Aviats
o cOo, OZ%”,‘? des combustibles  Poussizre Miation Effel
troposphérique i iné o solaire
i pospheriq fossiles mingrale  Trainges de
I ) T condensation cirpys )
0 | I S - = 1
T I
i Ozon_e_ Carbone
stratosphérique prganique Combustion .f‘_xﬁlquation‘des Ierrelg
S Sullates  &mis parlla dals (albedao uniguement)
combustion blomasse
B combustibles
fossiles
= La hauteur de la barre indique la meilleure estimation du forcage, et la ligne Effet
verticale indigue une fourchette de valeurs probable. En 'absence de barres, indirect
la ligne verticale indigue uniquement la fourchette avec les meilleures 2
estimations, sans probabilite. des agrosols
NIVEAL.DE ; i . = Tres  Trés  Trés  Trés  Trés  Trés  Trés
COMPREHENSICN Eleve Moyen Moyen Faible [[2% ; e ; : b
SCIENTIFIQUE faible  faible faible faible faible faible faible

Figure 1.7 : Forgage radiatif global du systéme climatique en 1’an 2000 par rapport a
1750. [IPCO1
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Figure 1.8 : Anomalies des températures moyennes mondiales a la surface, par rapport a la moyenne de la période
1880 a 1920, tirée des relevés météorologiques, comparées a des séries de quatre simulations avec un modéle
climatique couplé océan-atmosphére, avec a) uniquement les for¢ages solaires et volcaniques, b) les forcages
anthropiques, notamment de gaz a effet de serre bien mélangés, des changements dans 1’ozone stratosphérique et
troposphérique et les effets directs et indirects des aérosols sulfatés, et c) tous les forcages, naturels aussi bien
qu’anthropiques. La courbe foncée représente les données expérimentales et les courbes plus fines les différentes
simulations issues de 4 modeles différents. Il convient de noter que les données sont des valeurs annuelles
moyennes. Les données des modeles sont échantillonnées uniquement aux endroits ou des observations sont
disponibles. Les changements des aérosols sulfatés ont été calculés interactivement tandis que ceux de 1’ozone
troposphérique ont été calculés de facon non interactive avec un modele de transport chimique. Les changements
dans la réflectance des nuages (qui est le premier effet indirect des aérosols sulfatés) ont été calculés par des
simulations expérimentales et inclus dans le mode¢le. Les changements dans 1’ozone stratosphérique étaient basés
sur des observations. Les forgages volcaniques et solaires étaient basés sur des combinaisons de mesures publiées
et de données indirectes. Le forgage anthropique net en 1990 était de 1,0 Wm™ , incluant un refroidissement net de
1,0 Wm™ dii aux aérosols sulfatés. Le forgage naturel net pour 1990 par rapport a 1860 était de 0,5 Wm™. Pour
1992, il a conduit & un refroidissement net de 2,0 Wm™ dii au mont Pinatubo. [IPCO1
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Nombre de phénomenes participant au forcage radiatif sont d’origine purement
naturelle et/ou totalement indépendante comme 1’activité solaire. Mais certains de ces acteurs
du forgage radiatif sont a la fois d’origine naturelle et humaine. C’est pourquoi, il est important
de savoir si le réchauffement global est de nature anthropogénique ou s’il résulte d’un
changement du climat comme la planéte en a connu par les passé. De nombreux mode¢les ont
été¢ élaborés pour répondre a cette question. Diverses simulations ont été effectuées en
déterminant 1’évolution de la température globale a la surface de la Terre en ne considérant que
I’impact du forcage radiatif naturel d’une part et que le forcage radiatif de nature
anthropogénique de 1’autre. En comparant avec les mesures directes de température depuis
1860, on constate que 1’accord existe dans les prédictions si le modele prend en compte le
forgage di a I’activité humaine et surtout aux gaz a effet de serre rejetés par celle-ci (Fig. 1.8).
En extrapolant les simulations, ces modeles prévoient d’ici 2100 une augmentation globale de
la température de plusieurs degrés couvrant une gamme de 0,5 a 7°C. Cette si grande
incertitude dans les prédictions est due a une connaissance encore insuffisante de certains
phénomenes et aussi a la prise de conscience et aux décisions socio-économiques possibles des
gouvernements face a ces modifications de I’environnement. En combinant tous ces facteurs il
reste difficile de prévoir avec précision I’évolution du climat. Mais on a au moins une certitude
d’apres les modeles actuels, il semble que le changement climatique a venir soit inéluctable et
qu’il se traduise par un réchauffement global, mais I’intensité et la vitesse d’évolution du
phénomene restent a préciser.

Un des facteurs le plus important agissant sur le bilan radiatif n’est autre que
I’abondance des gaz a effet de serre. Le méthane (CHy4), le dioxyde de carbone (CO,), I’ozone
troposphérique (O3) et protoxyde d’azote (N,O) en sont les principaux responsables. On parle
généralement de ces espéces comme étant des gaz sources (s’ils sont directement émis a la
surface) ou de polluants s’ils résultent de transformations chimiques. La concentration d’une
espece mesurée en un lieu est fonction des sources et des puits correspondant. Les sources
correspondent aux émissions locales et aux flux apportés par les mouvements météorologiques.
Les puits correspondent aux transformations chimiques de cette espéce qui conduisent a sa
disparition. La chimie atmosphérique est une chimie complexe et il reste difficile de trouver
une solution aux problémes de 1’effet de serre en essayant de réguler la concentration de 1’une

ou I’autre de ces espéces.
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1.2.3 La chimie atmosphérique actuelle

L’objectif de ce paragraphe n’est pas de donner au lecteur une
description de I’ensemble de la chimie de la troposphére et la basse stratosphere. Notre but est
de montrer les principaux mécanismes menant a la création et/ou la destruction de I’ozone,
ainsi que D’apport de la chimie sur ’effet de serre. Pour plus de détails sur la chimie
atmosphérique nous recommandons 1’ouvrage de J.H. Seinfeld [SEI97]. La source principale
d’ozone a I’échelle globale est sa formation naturelle dans la stratosphére ou 1’on trouve 93%

du contenu global en ozone. La troposphéere contient les 7% restant.

> Dans la stratosphere, ou le rayonnement solaire dans 1’ultraviolet de longueur d’onde
inférieure a A=242.4 nm n’a pas encore été absorbé, les molécules de dioxygene (O;) peuvent

étre dissociées en deux atomes d’oxygene (O) suivant le processus :

0, +hv — 20 (1.11)

L’oxygene atomique ainsi libéré peut conduire a la formation de 1’ozone par la réaction :

02+O+M—)O3+M (112)

Le symbole M représente ici ce qu’on appelle le troisiéme corps (nécessaire a la conservation
de I’'impulsion) et qui emporte une partie de 1’exothermicité de la réaction. L’ozone ainsi formé
peut étre soit attaqué par I’oxygene atomique, soit photodissocié, suivant les processus :
0+ 03— 20, (1.13)
O3 + hv — O, + O + chaleur (A < 850 nm) (1.14)

Les quatre réactions introduites ci-dessus constituent le mécanisme proposé par Chapman
CHA31] pour expliquer la présence de 1’ozone dans I’atmosphére terrestre et ce modele
simple permet de montrer la présence d’un maximum de la concentration d’ozone dans la
stratosphére puisque le processus (1.11) devient inexistant & basse altitude alors que le

processus (1.12) devient inefficace a faible pression.

-21 -



Chapitre I

Toutefois ce mécanisme ne permet pas a lui seul de comprendre les distributions
d’ozone atmosphérique observées. En effet, méme en introduisant des phénomenes
dynamiques réalistes, la modélisation de I’ozone dans une « atmosphéere d’oxygene » ne permet
de rendre compte de la concentration observée (sur estimation du modéle par un facteur ~ 2).
La chimie de I’ozone stratosphérique est beaucoup plus complexe que le mécanisme de
Chapman. Parmi les processus intervenant dans le bilan de 1’0zone on a considéré les cycles
catalytiques liés aux oxydes d’azote NO, [CRU70] destructeur d’ozone, puis les
chlorofluorocarbones (CFC) [ROW?75], dérivés chlorés et fluorés des hydrocarbures. Les CFC
sont trés stables chimiquement et utilisés dans I’industrie depuis 1960 comme propulseurs
d’aérosols, ils se retrouvent mélangés de maniere homogene dans la troposphere. Une partie est
injectée dans la stratosphére. Les CFC vont alors étre détruits par le rayonnement UV solaire
pour libérer des atomes de chlore destructeurs d’ozone. L’importance de la chimie hétérogene

dans la stratosphére polaire a aussi été€ mise en évidence et intégrée dans les modeles.

> Au niveau de la troposphére I’0zone est un polluant secondaire résultant de 1’oxydation
d’oxygene moléculaire avec des polluants primaires. L’oxydation nécessite la présence dans la
troposphére d’oxygeéne atomique provenant de la photodissociation du dioxyde d’azote (NO,) a

une longueur d’onde de 400 nm.

NO, +hv - O +NO (1.15)
0+0,+M—>0;+M (1.16)

La cinétique de (1.16) est tres rapide et le monoxyde d’azote (NO) réagit presque aussi
tot avec I’ozone :
NO + 03 > NO; + O, (1.17)
Toutefois, le dioxyde d’azote et I’ozone peuvent réagir de la fagon suivante :

NO, + 03 = NO +20, (1.18)

La photodissociation (on dit aussi photolyse) de NO, n’ayant lieu que durant les
journées ensoleillées, durant la nuit il n’y a pas de production de NO. Par conséquent, la
concentration de NO, diminue, sa photolyse aussi, et il ne se forme plus beaucoup d’ozone. La
photolyse de 1’ozone (Os3), conduisant a la formation de radicaux hydroxyle OH, se voit l1a aussi

diminuée. C’est pourquoi on constate une diminution de 1’ozone lorsqu’il n’y a pas assez
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d’oxydes d’azote comme NO et NO; (que I’on nomme aussi comme étant les NO,). C’est une

situation de puits « d’ozone ».

Les radicaux hydroxyle réagissent avec le méthane (CH4) dans une succession de

réactions :

CH, + OH — CH; + H,0
CH; + 0, + M — CH;0, + M

CH;0; + NO — CH;O + NO,

CH;0 +0; — CH,0 + HO,

2x(NO; + hv (A < 400 nm) — NO + O)
2x(0 + 0y + M — O3 + M)

CH4 +40; + hv + 2NO, +HO— CH,0O + H,0 + 203 + 2NO+HO, (1.19)

Il y a donc formation nette de O3 au cours de 1’oxydation de CHy et plus généralement

des hydrocarbures. Le formaldéhyde CH,O formé par (1.19) se photodissocie :

CH;0 +hv (A £350 nm) -» CHO + H
CHO + O, - CO + HO,
H+02+M—)H02+M

CH,O + 20, + hv —» CO+ 2HO, (1.20)
ou réagit avec OH

CH,O + OH — CHO + H,O

CHO + O, —» CO + HO,

Le monoxyde de carbone CO réagit avec le radical OH donnant une nouvelle chaine de
réactions :

CO+OH—-»CO,+H

H+0,+M —> HO,+M

HO, + NO — NO; + OH

NO; +hv—>NO+0O

-23 -



Chapitre I

0+0,+M->0;+M

CO +20; + hv — CO, + 05 (1.21)

La conclusion des réactions bilans (1.19), (1.20) et (1.21) est la formation ozone (O3)
dans la partie troposphérique a partir de méthane (CHs) ou de monoxyde de carbone (CO). On
dit que CH4 et CO sont des précurseurs de I’ozone.

En ce qui concerne la distribution d’ozone troposphérique, elle résulte d’une
consommation par absorption, par réaction a la surface ou sur la végétation. Ce sont des

processus non négligeables puisqu’ils peuvent représenter jusqu’a 33% de I’ozone détruit dans

la tropospheére [MOUO98].

CO, CH N,O CFC-11 HFC-23 CF,
(dioxyde de ! (oxyde (chlorofluoro- (hydrofluoro- (perfluoro
(méthane)
carbone) nitreux) carbure-11) carbure-23) méthane)
Concentration Environ Environ Environ
) ) Zéro Zéro 40 ppt
pré-industrielle 280 ppm 700 ppb 270 ppb
Concentration®
365 ppm 1745 ppb 324 ppb 268 ppt 14 ppt 80 ppt
en 1998
Changement du
taux de 1,5 ppm/an 7,0 ppb/an 0,8 ppb/an - 1,4 ppt/an 0,55 ppt/an 1 ppt/an
concentration
Temps de séjour b > 50000
; ans 12 ans* 114 ans® 45 ans 260 ans
atmosphérique ans

Tableau 1.1 : Principaux gaz a effet de serre et influence des activités humaines [IPCO1
“ ppm partie par 10° molécules ; ppb partie par 10° molécules ; ppt partie par 10'* molécules.
Aucun temps de sé€jour unique ne peut étre déterminé pour CO, en raison des différents taux d’absorption et

processus d’élimination.
¢ Ce temps de séjour a été défini comme un temps de relaxation qui tient compte de I’effet indirect du gaz sur son

propre temps de séjour

Tous ces mécanismes de création ou de destruction d’ozone se produisent de maniere
naturelle que ce soit la photolyse de I’ozone dans la stratosphére ou la production d’ozone a
partir de ses précurseurs dans la troposphere. Le probléme est que 1’activité humaine libere
(Tabl. 1.1) des gaz intervenant dans cette chimie et conduisant ainsi a une production
importante d’ozone dans la troposphere, ce qui conduit a des pics de pollution par I’ozone
néfastes pour la santé. La création d’ozone dans la troposphere induit aussi un réchauffement

ce qui classe I’0zone comme un gaz a effet de serre. La destruction de 1’0zone stratosphérique
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menant au phénomeéne de «trou de la couche d’ozone» résulte aussi de 1activité
anthropogénique.

En plus d’étre des précurseurs d’ozone certaines especes sont des gaz a effet de serre
comme CHy4 ou N,O, ce qui conduit a accentuer, par le biais de la production anthropique,
I’augmentation de la température au niveau global. L’impact de la production anthropique de
gaz a effet de serre et de gaz favorisant la destruction de 1’ozone stratosphérique est
préoccupant, car la cinétique de destruction est rapide et le temps de séjour de certaines especes

est trés grand.

1.3 Les méthodes de sondage atmosphérique a distance

1.3.1 Les méthodes de mesure des constituants atmosphériques

L’objectif de ce paragraphe est de passer en revue les méthodes
spectroscopiques développées dans le domaine infrarouge du spectre ¢électromagnétique
permettant la mesure des constituants et des polluants qui constituent notre atmosphere. Les
spectres infrarouges sont un outil puissant pour mesurer précisément les concentrations
d’espéces a 1’état de trace par I’utilisation des signatures spectrales caractéristiques des
différentes espéces moléculaires, qui sont associ¢es aux bandes de vibration-rotation dans le
moyen ou proche infrarouge. Différentes méthodes basées sur la spectroscopie quantitative
permettent de réaliser des mesures troposphériques ou stratosphériques : absorption a long
parcours in situ, absorption/émission atmosphérique par spectroscopie avec des instruments a
haute résolution spectrale au sol ou embarqués a bord d’avions, de ballons ou de satellites. 11
est possible de classer les différentes méthodes de mesure selon une grande variété de critéres
(plusieurs classifications sont donc possibles). Nous avons choisi une classification suivant le
tableau ci-dessous (7abl. 1.2) qui distingue les méthodes selon leur type (in situ ou a distance),
selon la technique utilisée (classique ou laser) et selon la plate-forme a partir de laquelle elles

sont mises en ceuvre [CAMO1].
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Catégorie Technique/Domaine Exemple/Référence
échantillonnage méthode CO, [NAK95], CFC [PATO00]
In situ chimique O; [ANC97
spectrométrie de masse 0O; [KRA0O
Type
Spectroscopie :
A distance passive [FIS96], [WET95], [BLO94]
active (lidar) 05 [GOD&9], [ANC97]
MW, sub-mm, FIR ClO, HCI [KUN99], [CAR92], [STA92],
JOH95
Spectroscopie
) Infrarouge GOO000
classique
UV-vis 03, SO,, NO, [HOF95], [CAM96], [REN96],
Technique
BrO [HAR98
spectroscopique
Laser FIR, hétérodynage 0O; [SCHY%4], CH, [KOI95], OH [ENGO00]
Spectoscopie
laser Diode laser MIR, NIR [MOR97], [DUR99]
Laser UV-vis OH [BOC99]
Sol In situ / a distance [WHI42], [HER64]
Plate-forme Avion In situ / a distance [WEB94], [CHO99], [GIE99]
Ballon In situ / a distance [WEBS87], [MOR97]

Satellite artificiel A distance BRO92

Tableau 1.2 : Classification des différentes méthodes de mesure
On utilise les notations consacrées : MW= micro-onde (microwave),FIR= infrarouge lointain (far infrared), MIR=
infrarouge moyen (mid-infrared), NIR= proche infrarouge (near infrared), UV-vis= ultraviolet-visible

Toutes les méthodes ne seront pas traitées en détail, mais on fournit, a titre d’exemple
une référence pour celles centrées sur les techniques spectroscopiques passives dans

I’infrarouge.

1.3.2 Les mesures optiques in situ.

Les mesures a long parcours au niveau du sol sont brieévement
mentionnées ici. Il s’agit d’analyser spectralement le rayonnement d’une source a spectre
continu (corps noir dans ’infrarouge, lampe halogéne dans ’UV-vis), dont le rayonnement est
absorbé le long du trajet optique par les molécules présentes dans I’atmosphere. La technique
est appliquée pour la mesure par spectroscopie d’absorption de polluants urbains, soit dans la
région visible - UV par spectrométrie de Fourier ou a réseau, soit dans la région infrarouge par
spectroscopie de Fourier. A titre d’exemple, les abondances de HCl [OPP98] et SO, [YOU98]
ont été déterminées par cette technique dans les panaches d’un volcan. La méme technique est

appliquée pour les mesures de concentration de polluants ou effluents a la sortie des cheminés
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thermiques ou d’incinération [HAU94]. Les mesures spectroscopiques in situ peuvent aussi
étre réalisées a bord d’avions ou de ballons. Afin d’augmenter le parcours d’absorption pour le
dosage d’espéces dont la concentration est dans la gamme du ppm (parties par million) au ppb
(parties par milliard), on utilise a bord d’avion des cellules a réflexions multiples avec prise
d’air et circulation dans la cellule d’absorption. Deux techniques sont applicables pour
I’analyse spectroscopique des constituants de ’air atmosphérique circulant dans la cellule
d’absorption : la spectroscopie de Fourier dans I’infrarouge moyen [GOOO00] et la
spectroscopie a diode laser accordable (TDLS = Tunable Diode Laser Spectroscopy)
[SCHI99], [WEB94]. Pour les especes comme N,O, CO, HNOs des précisions de 1’ordre de

2%, 5%, et 10% sont respectivement obtenues pour un temps d’intégration de quelques
secondes dans la gamme d’altitude des avions spécialisés dans ce type de mesures in sifu. Dans
ce cas, le temps de transit dans la cellule qui est déterminé par les pompes et débitmetres
contrdlant la circulation de I’air dans le systéme est le paramétre important. Les avions qui
portent I’instrumentation pour mesurer la composition atmosphérique sont des avions de ligne,
des avions commerciaux adaptés a la recherche atmosphérique mais dont le plafond maximum
est limité a 10-12 km ou des avions spécialisés (ER-2, M-55) pour accéder a la stratosphere
WEB94]. Dans tous les cas, une caractéristique du porteur avion est sa capacité a
« échantillonner » de fagon trés controlée (in situ ou a distance) la masse d’air intéressante. Les
techniques ainsi mises en ceuvre sont elles-mémes utilisables pour étudier des rejets des

réacteurs d’avions dans 1’atmosphéere [FAH95], [HAS96].

La mesure in situ par spectroscopie diode laser peut étre adaptée a des expériences sous
ballon stratosphérique, et la cellule a long parcours est alors complétement ouverte a 1’air
ambiant. A titre d’exemple, citons 1’expérience SPIRALE (SPectroscopie InfraRouge par
Absorption de Laser Embarqué) destinée a la mesure de CO et O; dans la stratosphere
MORO7] avec des diodes laser de sel de plomb émettant dans I’infrarouge moyen et
I’expérience SDLA (Spectroscopie par Diode Laser Accordables) développée pour mesurer la
concentration de CHy4 et H,O dans la haute troposphere et la stratosphére [DUR99] avec des
diodes laser qui émettent dans le proche infrarouge. Dans la premiére expérience, les diodes
sont refroidies a 1’azote liquide, ce qui est contraignant, mais on accede aux bandes
fondamentales des différentes molécules qui sont en général plus intenses ; dans la deuxiéme
expérience, les diodes sont controlées en température par effet Peltier au voisinage de la
température ambiante, ce qui est pratique, mais les bandes harmoniques ou de combinaison
dans I’infrarouge proche sont plus faibles, et donc des techniques particuliéres de modulation et

de détection du signal doivent étre mises en ceuvre pour atteindre la gamme du ppbv.
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1.3.3 Les mesures a distance.

Méme sans chercher a échantillonner localement le milieu
atmosphérique, des méthodes passives a distance peuvent fournir des informations sur la
distribution des espéces par I’analyse spectroscopique du rayonnement absorbé, émis ou
diffusé par I’atmosphere. Ces méthodes requicrent, d’une part de disposer d’un spectrometre (a
transformée de Fourier ou a réseau) opérant a partir d’une plate-forme appropriée, et d’autre
part de développer un algorithme d’inversion permettant, a partir des spectres observés, de
restituer un profil vertical (ou colonne le long de la ligne de visée) de 1’espece atmosphérique a
mesurer.

Les mesures passives a distance a partir du sol sont en général réalisées par des stations
d’observation a vocation atmosphérique. Les instruments utilisés sont des spectrométres a
transformée de Fourier dans I’infrarouge moyen ou dans ’infrarouge proche, des spectrométres
a réseau dans I’UV-vis ou plus rarement des spectrometres par hétérodynage. Ces
spectrometres visent une source naturelle (le soleil en général, mais aussi la lune ou certaines
¢toiles) lorsqu’ils operent en absorption. IlIs peuvent collecter le rayonnement émis par
I’atmospheére dans I’infrarouge thermique ou le rayonnement diffusé vers le bas (en général
visée au zénith) dans le domaine visible - UV'. Dans le premier cas, les spectrométres de
Fourier dans I’infrarouge a haute résolution spectrale (environ 0,002 cm™) opérent en
absorption solaire dans des observatoires ou dans des sites du réseau de stations NDSC
(Network for Detection of Stratospheric Change). Les avantages de ces instruments sont le
grand domaine spectral couvert (conduisant a la mesure simultanée de nombreuses especes), le
rapport signal sur bruit élevé (atteint par 1’utilisation du soleil comme source) et la possibilité
d’obtenir de longues séries temporelles permettant d’établir des tendances a moyen ou long
terme des espéces intéressant la chimie stratosphérique (ou troposphérique). Avec cette
technique, on accéde facilement a une colonne verticale, mais on peut aussi obtenir une
information sur la distribution verticale par inversion des signatures spectrales bien isolées de
certaines especes comme CO. Dans ce dernier cas, 'utilisation du soleil comme source
complique I’analyse. En effet, il faut modéliser le spectre incident avant la traversée de

I’atmosphere terrestre, puisque CO est €également un constituant de la photosphére solaire.

' Pour citer les instruments atmosphériques récents opérant a bord du satellite ENVISAT, MIPAS est un
spectrométre de Fourier opérant dans I’infrarouge thermique, SCIAMACHY et GOMOS utilisent des
spectrométres a réseau dans 1’UV-vis, mais SCTAMACHY couvre aussi, avec des spectrométres a réseau , 2
canaux de I’infrarouge courte longueur d’onde (dit « canaux infrarouges »)
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De fagon générale, dans le cas d’observations a partir du sol, deux facteurs sont
pénalisants. La résolution verticale intrinseéque est assez faible, méme si les méthodes
d’inversion, basée sur I’analyse détaillée de 1’information contenue dans la forme des raies
observées a haute résolution spectrale, permettent d’accéder a un profil de I’espéce recherchée.
Pour la mesure d’espéces stratosphériques, le rayonnement intéressant doit traverser toute la
basse atmospheére (ou la concentration de H,O est élevée) ce qui limite les mesures a certaines
fenétres de « transparence » atmosphérique (ou a leur voisinage). Ces contraintes expliquent
pourquoi on cherche aussi a réaliser des mesures a distance a partir de plates formes

aéroportées.

champ de vue

L
champ de
vue instantané

champ de vue
instantané

Visée au nadir. Visée au limbe.

Figure 1.9 : Champ de vue d’instruments de sondage satellitaire.

\

Une plate-forme aéroportée emportant un spectrometre a haute résolution spectrale
permet une meilleure géométrie d’observation pour les mesures a distance que depuis le sol.
Elle a I’avantage de couvrir des zones géographiques plus étendues et permet 1’accés a
I’information a des altitudes assez élevées. L’un des inconvénients est la faible durée de
I’expérience limité par 1’autonomie d’un avion en vol ou la zone de vol du ballon. Toutes les
méthodes décrites jusqu’ici ne permettent pas des mesures globales car elles sont limitées dans
le temps et 1’espace : un spectrometre pour la mesure de constituants atmosphériques a partir
d’une station sol, ne fait d’observation qu’au voisinage du site, avec une capacité limitée a
obtenir des profils verticaux ; un spectrométre embarqué sur un avion peut faire des
observations le long d’une trajectoire controlée mais ne permet d’accéder qu’a un domaine

d’altitude restreint ; un spectrométre sous ballon stratosphérique permet une plus grande
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gamme d’altitudes lors de 1’ascension mais ne réalise des mesures qu’autour d’une zone
limitée. La nécessité d’observations plus globales, pour mieux comprendre le fonctionnement
du systéme atmosphérique dans son ensemble, conduit naturellement a la mise en ceuvre
d’instruments embarqués sur satellites, pour le sondage a distance de la composition de
I’atmospheére. Il existe deux formes de géométrie d’observation a partir de ballon ou de plate-
forme satellitaire. La visée au limbe (Fig. 1.9) consiste a observer quasi-horizontalement les
couches de I’atmospheére en visant ou en occultant un astre comme le Soleil, la Lune ou une
étoile. Cette méthode permet d’obtenir une bonne résolution verticale tout en bénéficiant du
facteur d’amplification des trajets optiques au voisinage de la couche tangente. Cette géométrie
est utilisable en émission thermique en particulier grace aux spectromeétres refroidis. L’ autre
forme de géométrie utilisée est la visée au nadir consistant a « regarder » verticalement les
couches de I’atmosphere (Fig. 1.9). Les sondeurs en visée au nadir n’ont pas la résolution
verticale intrinséque li€ aux visées au limbe. Ils bénéficient en revanche d’une bonne résolution
horizontale et sont les successeurs des imageurs utilisés pour la météorologie ou 1’observation
de la Terre, auxquels ils sont supérieurs par des performances notablement accrues en matiere
de résolution spectrale (qui permet une certaine résolution verticale en utilisant la variation des
¢épaisseurs optique dans le spectre). Le domaine de I'ultraviolet est couramment utilisé dans la
géométrie de visée au nadir pour obtenir de I’information sur la distribution de 1’ozone dans
I’atmosphere. Depuis la premiere détection du « trou » d’ozone au-dessus de I’ Antarctique,
I’instrument TOMS (Total Ozone Mapping Spectrometer) dresse de facon opérationnelle des
cartes (presque) globales de la colonne totale d’ozone et permet d’estimer les tendances a long
terme. Un des inconvénients majeurs des instruments fonctionnant dans I'ultraviolet et qui
collectent les photons solaires rétro-diffusés vers le haut est qu’ils ne travaillent que le jour. Ils
ne fournissent donc pas de données dans les zones de nuit polaire. Les instruments infrarouges
en visée au nadir ne sont pas limités aux mesures de jour uniquement. Les sondeurs infrarouges
au nadir de la nouvelle génération possédent une résolution spectrale relativement bonne de
I'ordre de 1 cm™ pour AIRS (Atmospheric InfraRed Sounder) et de 0,5 cm™ pour IASI
(Infrared Atmospheric Sounding Interferometer). Ils doivent permettre le sondage
troposphérique de la température et de la vapeur d’eau avec une trés bonne précision (1 K et
10% pour une résolution verticale de 1 km).

Le Laboratoire de Physique Moléculaire et Applications (LPMA) a développé
I’instrument [ASI-ballon permettant a partir d’'un ballon stratosphérique, d’enregistrer des
spectres atmosphériques en émission thermique (mode spectro-radiométrique) par visée au

nadir avec une résolution de 0,1 cm™. IASI-ballon permet de préparer les missions qui auront
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pour cible principale la troposphére comme AIRS, IASI ou TES (Tropospheric Emission
Spectrometer). IASI-ballon est I’illustration de I’interaction étroite entre les ballons (qui
permettent de valider les choix instrumentaux qui seront ensuite embarqués sur satellite) et les
expériences spatiales. La préparation des algorithmes d’inversion pourra utiliser des données
acquises sous ballon et la validation des profils sera aussi réalisée par des expériences dites
corrélatives, lorsque le satellite sera en orbite, ce qui par la suite conduira a des campagnes de

ballon spécifiques.

1.3.4 Perspectives des instruments et des mesures.

De nombreuses techniques sont utilisables pour la mesure des
constituants ou des polluants atmosphériques. Parmi celles qui sont les plus performantes et qui
permettent la mesure simultanée d’un grand nombre d’espéces figure la spectroscopie
moléculaire quantitative. Les mesures passives a distance par spectroscopie infrarouge ne
permettent pas de couvrir toutes les espéces puisque certains constituants n’ont de signature
spectrale observable que dans le domaine micro-onde (comme CIO) ou dans le domaine de
I’UV-vis (comme BrO). La spectroscopie infrarouge reste pourtant un outil trés efficace grace
aux progrés de I’instrumentation de type spectrométre de Fourier et du fait du grand nombre
d’especes mesurables et de sa sensibilité élevée. Les mesures in situ constitueront toujours une
référence (parce qu’on accéde directement au milieu gazeux dont on analyse localement la
composition), mais seules les mesures a distance permettent une vision globale de I’atmosphere
grace aux instruments embarqués sur satellite.

Le principe méme des mesures a distance nécessite une connaissance précise des
propriétés  spectroscopiques des molécules sondées. Les travaux expérimentaux
d’enregistrement des spectres a haute résolution ainsi que les travaux théoriques associés a leur
analyse détaillée, travaux qui sont réalisés dans les laboratoires de spectroscopie moléculaire,
permettent d’étendre et d’améliorer les banques de données spectroscopiques utilisées pour la
modélisation des spectres atmosphériques. Ils sont donc essentiels pour les inversions de plus
en plus fiables et précises des signatures spectrales afin de restituer la distribution des
constituants correspondants. Le futur (une dizaine d’années) verra 1’utilisation plus courante
des techniques actives (lidar comme 1’expérience CALIPSO lancé au printemps 2004) ou
hétérodynes (avec oscillateur local laser embarqué) pour la mesure de la composition
atmosphérique depuis 1’espace, mais les instruments correspondants ne sont pas encore

spatialisables de fagon fiable et économique.
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1.4 L’expérience IASI-ballon et I'instrument IASI

L’expérience « Infrared Atmosperic Sounding Interferometer » (IASI) développée par
le Centre National d’Etudes Spatiale (CNES) utilise un spectromeétre de Fourier embarqué sur
satellite ayant pour but d’opérer comme un sondeur météorologique en visée au nadir pour
effectuer des mesures de I’atmosphere terrestre en émission dans 1’infrarouge. Le Laboratoire
de Physique Moléculaire et Applications (LPMA) qui est impliqué dans le programme
scientifique de IASI a développé un spectrometre infrarouge a transformée de Fourier en visée
au nadir embarqué sous ballon stratosphérique IASI-ballon. L un des objectifs de IASI-ballon
est de préparer la mission spatiale de IASI en effectuant I’acquisition de spectres infrarouges de
la basse atmosphere avec la méme géométrie de visée que I’instrument IASI embarqué sur la
plate-forme satellitaire MetOp (satellite de météorologie opérationnelle développé par I’agence

Eumetsat).

1.4.1 Configuration instrumentale de IASI-ballon

L’instrument LPMA/IASI-Ballon (Fig.l.10 et 1.11 ) est un spectro-
radiometre a transformée de Fourier destiné au sondage passif a distance des constituants
minoritaires de la basse atmosphére, en particulier la troposphére et la basse stratosphére. L un
des objectifs de cette expérience est de préparer la mission spatiale IASI et d’effectuer sa
validation ensuite. L’instrument mesure 1’émission atmosphérique et fournit des spectres
radiométriquement calibrés de I’atmosphére avec une résolution spectrale de 0,06 cm™ non
apodisé’, dans le domaine de I’infrarouge thermique. Pour cela, le spectrométre utilise deux
corps noirs de référence a différentes températures [TE02], situés dans bloc optique. Ce bloc
optique est aussi compos¢ d’un miroir d’acquisition associ€¢ a un moteur et a un codeur.

Le miroir d’acquisition permet de pointer une zone précise de la scéne atmosphérique
par visée au nadir (ou au limbe). L’optique de sortie comporte deux détecteurs infrarouges
permettant ainsi de couvrir un large domaine spectral de 600 & 3000 cm™. Une séquence de
mesures (enregistrement de trois interférogrammes : corps noir chaud (CNC), corps noir froid
(CNF) et scéne atmosphérique) dure entre une et deux minutes. A ’aide d’une procédure de

calibration radiométrique [TE02] et des interférogrammes des deux corps noirs de référence,

? Par définition la résolution des spectres non apodisé est la largeur & mi-hauteur de la fonction sinc correspondant

a la différence de marche maximale 8,,, utilisée soit 1,207 . La résolution apodisée est conventionnellement
26,

max

définie comme 1/8,y -
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on détermine les contributions instrumentales puis ensuite le spectre calibré pour la scéne

atmosphérique visée

gondola
m < 500kg

; onboard PC
Pentium 11

2 cahbﬁhun-
hlackhogies

o tmgmjrror‘

izl CCD

Figure I.10 et I.11 : Nacelle LPMA/IASI-ballon.

Lors du premier vol, I’expérience IASI-ballon était équipée d’une caméra CCD dans le
domaine du visible, ce qui permet de voir en direct depuis le centre de contrdle les scénes
survolées. Pour le deuxiéme vol IASI0O2 une caméra CCD dans le domaine de I’infrarouge
thermique a été ajoutée a I’expérience. On peut ainsi effectuer des vols de jour comme de nuit.
Les images permettent avec le systéme d’asservissement a distance du miroir d’acquisition, de
controler les scénes visées (s’il y a présence de nuages ou de lacs) et d’orienter, si besoin est, le
miroir vers la cible voulue de la scéne survolée. L’acquisition des interférogrammes se fait a
I’aide de deux détecteurs, un détecteur au cadmium mercure tellure (HgCdTe ou MCT)
couvrant la région de 600 a 2000 cm’' et un détecteur a I’antimoniure d’indium (InSb) couvrant
la région 1900 - 3000 cm™.

Le détecteur MCT est un détecteur photoconducteur. Sa détectivité (D*) est de
3.10"cm.Hz"*/W. Ce détecteur doit étre refroidi & ’azote liquide. Le cryostat permet une
autonomie supérieure a dix heures. La surface sensible est carrée et a pour coté 1 mm.

Le détecteur InSb est un détecteur photovoltaique. Sa détectivité (D*) est de
2.10"ecm.Hz"%/W et sa surface sensible est également de 1 mm2. Son cryostat est identique a
celui du détecteur MCT. On retrouve le résumé des principales caractéristiques techniques de

IASI-ballon dans le tableau 1.3.
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LPMA/IASI-ballon

Interférométre a transformée de Fourier
Diamétre d’entrée

Angle solide

Déplacement maximum du miroir (MPD)

OPD utilisée
( optical path difference) en émission

thermique

Deux détecteurs infrarouges

Détecteur HgCdTe (MCT)
Détecteur InSb

Résolution spectrale maximum

Résolution spectrale du CNF et CNC

Résolution spectrale de la scéne

PC embarqué

Acquisition du miroir
Moteur et encodeur
CNC
CNF

Télémétrie

Télécomande

Caractéristiques
Bomen DA2.01
O=50 mm
2,08.10" sr

Ax=25 cm

058 —
max M

nadir __
5max =10cm

HgCdTe et InSb

D*=3.10"%m Hz"*/W
D*=2.10""cm Hz"*/W

AV =0,02 cm’
A17 =1cm?!

AV = 0,1 cm™
Pentium II a 266 MHz

45° (incidence)
10,1°

de Tambiante @ 50°C
de Tambiante & -30°C

500 kbits/s
9600 bits/s

commentaires

Miroir plan

Déplacement maximal (interférogramme unilatére

pour I’instrument du LPMA)

OPD pour les vues CNF et CNC

OPD des sceénes atmosphériques

600-3000 cm™' (recouvrement dans la région 1800-
2000 cm™)

a830 cm’

42000 cm’

Résolution spectrale apodisée en absorption

Résolution spectrale apodisée en émission

Résolution spectrale apodisée en émission

64 Mbytes (RAM)

Miroir plan

Chauffé par une résistance

Refroidi par effet Peltier

Tableau 1.3 : Caractéristiques de IASI-ballon.

1.4.2 Configuration d’un vol IASI-Ballon

A ce jour IASI-Ballon a déja effectué deux vols, a partir de la base

d’Esrange pres de Kiruna dans le nord de la Suéde. Le premier vol a eu lieu en mars 2001 et le

second en aott 2002. L’instrument [ASI-ballon est embarqué sous ballon stratosphérique

pouvant atteindre un plafond de vol de 40 km avec une charge utile de la nacelle de 500 kg

maximum. La nacelle fait partie d’une chaine de vol (Fig. 1.12), que I’on peut diviser en quatre

parties :
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Ballon

Dispositif de séparation

Parachutes

g Electronique de contréle du
<+—— ballon et de sa position (GPS)

Nacelle et systéme de pointage

Figure I.12 : Chaine de vol de I’instrument LPMA/IASI ballon [TEO1].

»  Le ballon porteur, un BSO (Ballon Stratosphérique Ouvert), gonflé a I’hélium et dont le
volume dépend de I’altitude a atteindre par 1I’expérience.

»  Un ensemble de trois parachutes qui permet, aprés séparation du ballon, une descente
de la nacelle jusqu’au sol. La séparation du ballon porteur conduisant au déploiement
des parachutes est radiocommandée a partir de la base au sol.

»  Des systémes de navigation permettant de controler le ballon et de connaitre sa position
en altitude, latitude et longitude. Pour la récupération au sol une balise ARGOS facilite
la localisation de la charge utile aprés ’atterrissage. La présence d’un réflecteur radar
permet un suivi par le contrdle aérien.

»  Enfin, a ’extrémité inférieure de la chaine de vol, se trouve la nacelle et son systéme de
pointage permettant de stabiliser I’expérience embarquée [WILDI1] pour limiter les

mouvements de la nacelle et conserver un azimut relativement constant.

Lors d’un vol TASI-ballon la montée se fait relativement rapidement jusqu’au plafond
(1h30 pour monter a 31 km d’altitude lors du vol TASIO1 Fig. 1.13). C’est pendant la fin de la

phase de montée et au plafond qu’on effectue 1’acquisition et I’enregistrement des
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interférogrammes, évitant ainsi le dépot de vapeur d’eau sur les miroirs en dessous ou au
voisinage de la tropopause. Le PC a bord permet la sauvegarde des spectres enregistrés. Il
contrdle 'interférométre et le miroir de pointage du bloc optique permettant d’intervenir si
besoin sur certains réglages (gain et résolution) a partir de 1’équipement de télémesure et de
télécommande effectuant la liaison avec la station au sol. Durant le vol on peut effectuer le
largage d’une drop-sonde qui permet d’obtenir des mesures complémentaires (profil de
température, profil d’humidité,...) qui serviront de référence lors du dépouillement des

spectres. On peut également réaliser un sondage ozone depuis le site de lancement.

enregistiement des
interféro,
4 la montée et au plafond
=t | /
5" Licu: E lat, 68° N —lon. 21° E
3 s ieu : srange (lat. —lon. )
p +Date: 13 mars 2001
| et
] 3
- de 10h30 & 14h30 (TT))
4]
[ | + Type de ballon : 100 Z (100 000 m®)
2] |
ks /" largage d’une drop-sonde | + Poids de la nacelle : 456 kg
mn i
] bi ! + Plafond : 31,3 km (28,7 hPa)
150 / ;.:ru W ‘_ —— *+ Typede scine: couverture nuageuse
oo/ b= ‘Lm § || avee quelques éelaireies
ﬁ?;g = [ e |+ Nombre de speetres:  environ 200
¥ 1 2 i
Montée en 1h30 Plafond de 2h20

Figure 1.13 : Configuration du vol IASIO1 le 13 mars 2001.

En fin de vol un systéme pyrotechnique, télécommandé a partir du sol par le centre des
opérations du CNES, active la séparation du ballon. La nacelle entame alors sa descente avec
I’ouverture des parachutes. Il reste ensuite a récupérer la nacelle. Grace au GPS et a la balise
ARGOS 1la localisation et la récupération peuvent en général s’effectuer dans de bonnes

conditions.

1.4.3 L’expérience IASI embarquée sur la plate-forme satellitaire MetOp

L’instrument IASI (Infrared Atmospheric Sounding Interferometer) est
un instrument développé par le CNES pour EUMETSAT (European organization for
exploitation of METeorological SATellites) [SIM97]. 1l fait partie des instruments embarqués
sur la plate-forme satellitaire MetOp (Fig. 1.16) développée par I’Agence Spatiale Européenne
(ESA). Les instruments seront opérés par EUMETSAT qui traitera et distribuera les données
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aux centres européen (ECMWF) ou nationaux (Météo France, UKMO) de météorologie
opérationnelle. Les performances et la calibration de IASI seront suivies au Centre d’Expertise
Technique du CNES a Toulouse. Le projet IASI qui a démarré en 1995, s’inscrit dans un
ensemble de trois satellites scientifiques, dont les lancements sont prévus pour les années 2005,
2010 et 2015. Le principal objectif de IASI, est de permettre une étude a 1’échelle globale de la
troposphere et de la basse stratosphere a partir d’une orbite héliosynchrone & une altitude de
836 km (MetOp sera le premier satellite européen météorologique défilant). IASI devrait
fournir des profils de température et d’humidité trés précis en vue d’améliorer les prévisions
météorologiques. Il devrait aussi permettre la restitution des composants chimiques intervenant
dans I’effet de serre ou responsables de la pollution atmosphérique.

La durée de vie de IASI/MetOp est fixée a cinq ans que ’on peut découper en trois
phases : la phase de validation de I’instrument en orbite d’une période de six mois environ, la
phase pré-opérationnelle ou ’on évalue les performances de I’instrument et enfin la phase
opérationnelle jusqu’a la fin de vie du satellite. Tout comme [ASI-ballon, I’instrument spatial
IASI est un spectrometre a transformée de Fourier travaillant dans le domaine de I’infrarouge
et mesurant directement 1’émission des molécules atmosphériques. Il est nécessaire de calibrer
I’instrument a partir de deux sources connues : un corps noir chaud embarqué dans le satellite
MetOp (Fig. 1.14, 1.15) (CNC a 293 K) et I’espace froid (deep space, DS, a 2,7 K) pour en

déduire la réponse de I’instrument.

Scan mecanism

Scan sloctronle r y
s {
T Aequisition oy~ '
T e Interferometer /
J\ - - . R * - /
% ¥ A T i Interfersmeter
mecanism il
A Cube cormer
N reflactor
] P o Space view |
iy — RS/ ) e
radiator Reference laser
input

Reference laser
electronic

Reference lager

acquisition

unit

hrd Optical bench

Imager
radiastor

Calibration
blackbody

Figures .14 et 1.15 : Instrument IASI avec a gauche le systéme permettant la calibration de I’instrument et
sur le schéma de droite le systéme optique. (source CNES : http://smsc.cnes.fr/IASI/ )

®
cnes

Une séquence compléte de visée (CNC, DS, acquisition de 30 scénes) dure 8 secondes.
Le satellite est placé en orbite polaire, permettant ainsi une couverture journaliere de 95,5% de
la surface terrestre. Le champ de vue de I’instrument est constitué de quatre pixels circulaires
hors axe de 0,8 degré de diametre angulaire, ce qui correspond a 12 km pour une scéne au nadir

sur la Terre (Fig. 1.17). Ces quatre pixels sont inscrits dans un carré¢ de 50 km par 50 km en
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projection au sol ou angulairement de 3,33° par 3,33°. Chacun des pixels est imagé sur les trois
détecteurs différents (trois bandes spectrales couvrant Dintervalle global 645-2760 cm™).
L’acquisition des visées se fait de maniére symétrique par rapport au nadir avec un angle

variant de —48,2° a +48,2°.

HIRS AVHRR GRAS AMSUA GOME-2

et

i

|
Y

Figures 1.16 et 1.17 : IASI ainsi que d’autres instruments sur la plate-forme satellitaire MetOp et le
champ de vue en orbite polaire héliosynchrone a 836 km d’altitude de I’instrument IASI. (source CNES :
http://smsc.cnes.fr/IASI )

Le domaine spectral que couvre I’instrument IASI est divisé en trois bandes, avec un
détecteur spécifique pour chacune de ces bandes. La résolution spectrale et la précision
radiométrique attendue, exprimée en différence de température équivalente au bruit (NEDT),
sont données pour 1’instrument IASI dans le tableau 1.4 ainsi que le type de détecteur utilisé
pour chaque bande spectrale. L’expression du bruit radiométrique en terme de radiance est

donnée par la fonction du rayonnement du corps noir :

2~3
oo 2hcv (1.22)

! hev
eXp ﬁ -1

ot A est la constante de Planck (6,6260755.10>* J.s)

¢ la vitesse de la lumiére dans le vide (299 792 458 m.s™)
k la constante de Boltzmann (1,380658.10% JX)

¥ représente le nombre d’onde (en cm™)

et T la température (en K)

L’incertitude en radiance en fonction d’une variation de température de brillance est

donc :
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hev 1
AL;(T)=L;(T)( ZJ —_|AT
kT | —ex ( hcvj

kT

(1.23)

Le bruit théorique en fonction du nombre d’onde en température de brillance et en radiance

pour I’instrument IASI est représenté dans les figures 1.18 et 1.19.

Bande  Intervalle spectral  Résolution NEDT 2280 K  Nature du détecteur
645 - 1210 cm™ 1 HgCdTe
1 0,35 cm’ <0,2K
(8,26 — 15,5 um) Photoconducteur
1210 — 2000 cm™ HgCdTe
2 0,45 cm’™ <03K
(5 —8,26 um) Photovoltaique
2000 — 2760 cm'™! InSb
3 0,55 cm’™ <0,35K
(3,62 — 5 um) Photovoltaique

Tableau 1.4: Caractéristiques et bandes spectrales de 1’instrument IASI.

radiance (x10° w/(cm’.sr.cm™))

»
S
AT (K)
5
%

———————— 77—
600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800

nombre d'onde (cm™) nombre d'onde (cm”)

Figure 1.18 et 1.19 : Bruit radiométrique attendu pour I’instrument IASI a 280 K, en radiance a

gauche et en température de brillance a droite.

En parallele a la préparation de I’instrument, le groupe ISSWG (IASI Sounding Science

Working Group) est un ensemble d’une vingtaine d’équipes de chercheurs et d’ingénieurs qui

ont répondu a un appel d’offre CNES-EUMETSAT. Leur rdle est de préparer la mission IASI

et d’établir les capacités futures de 1’instrument ainsi que les produits et, si besoin est, de faire

des recommandations visant a améliorer les algorithmes de traitement des données de

I’instrument. Dans une seconde phase I'ISSWG jouera un rdle dans la validation de

I’instrument. Dans le tableau 1.5 on peut trouver la liste des « produits » que I’instrument

IASI/MetOp pourra fournir seul ou de maniére couplée avec les autres instruments embarqués

sur la plate-forme MetOp.
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Variable géophysique

Profile de température

Profil d’humidité

Colonne totale d’ozone

Distribution verticale d’ozone

Colonne totale de CO
Colonne totale de CH4
Colonne Totale de N,O
CO,

SO,

CECI12

CFC11, HCFC22

Couverture nuageuse

Température au sommet des

nuages
Altitude au sommet
des nuages
ou pression
Epaisseur optique des aérosols
Température de surface

mer

terre

Emissivité de surface

continentale

Précision attendue

1 K (conditions de ciel clair)

10% (conditions de ciel clair)

> 5% par pixel non-nuageux
20%
9%
8%
par pixel clair
10% / pixel
5—-10 % / pixel
5—10 % / pixel
2%

10 %

20 %

5a10%

la2kK

(nuages épais)

200 — 300 m

50— 100 m

50 m (couverture 100%)

?

< 0,5 K (ciel clair)
1 K (ciel clair)

0,5 % (canaux de type de
fenétre atmosphérique)

1% (canaux pour les espéces
chimiques)

Résolution

verticale

1km

(tropospheére,
ciel clair)
N/A
0— 6 km

0—16 km

N/A
N/A
N/A

N/A

N/A
N/A

Echantillonnage

horizontal

25 km (ciel clair)

25 km (ciel clair)

25 km (ciel clair)
25 km

25 km
25 km
100 km

100 km
100 km

25 km
25 km

25 km

Tableau 1.5 : Produits déduits des mesures de I'instrument IASI/MetOp ou combiné avec les autres
instruments embarqués sur MetOp (AVHRR, AMSU, MHS) (source CNES : http://smsc.cnes.ftr/IASI/ ).

1.5 Conclusion

Dans cette premiére partie, nous avons pu donner un apergu des phénomenes

atmosphériques pour la planete Terre. A travers son évolution temporelle naturelle, sur des
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millions d’années ou sous I’influence anthropique sur des échelles de temps beaucoup plus
courtes, la composition chimique, la température et la dynamique ont pu varier. Les variations
spatiales de la composition chimique de la troposphére et de la stratosphére en fonction de
I’altitude ou de la latitude résultent clairement de grand nombre de facteurs dynamiques,
chimiques, radiatifs ou méme bio-géochimiques.

Nos connaissances sur I’évolution de I’atmospheére sont récentes, moins de deux siccles,
et les modeles climatiques n’arrivent pas encore parfaitement a extrapoler et a prévoir
I’évolution a I’échelle globale. Ainsi, on sait que la tendance est a la hausse de la température
globale de la Terre mais, on I’estime avec un accroissement compris entre 0,5 a 7°C. Les
conséquences sont radicalement différentes. La raison de cette si grande différence est due a
une prise en compte d’un nombre important de paramétres qui ne sont pas forcément
quantifiables précisément, comme les évolutions socio-économiques des pays industriels ou en
voie de développement ou I’impact direct de la prise de conscience des problémes
environnementaux par les citoyens et les gouvernements. D’un autre coté, des progres sont
faits pour améliorer notre compréhension de 1’atmosphére et de la climatologie. Ainsi la
combinaison des mesures au sol, en avion en ballon ou a partir des satellites météorologiques
permet I’étude a la fois globale et avec une bonne précision des phénomenes étudiés. Ces
nouveaux outils apportent une meilleure compréhension des phénomeénes physico-chimiques
comme la variabilité spatiale et temporelle des especes chimiques. IASI-ballon et par la suite
IASI/MetOp sont des expériences scientifiques qui visent a contribuer a progresser dans ces

domaines.
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Bilan radiatif de la Terre (source IPCC TAR Chap. 1.2.1)
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24 78 o
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CHAPITRE 11

Transfert radiatif et inversion des spectres au nadir

en émission thermique

Le spectre d’énergie des photons qui composent le rayonnement solaire et son
interaction avec les constituants de I’atmosphére déterminent ce qu’on appelle le bilan radiatif
de la Terre. La température de la basse atmosphere résulte principalement de la capacité de
notre planete a conserver une quantité significative de I’énergie incidente du Soleil. Les terres
émergées et les océans absorbent une grande part de cette énergie et la ré-émettent sous forme
de chaleur. L atmosphére pour sa part absorbe aussi une partie de ce rayonnement incident
ainsi que le rayonnement ré-émis par la surface. A cela il faut retrancher I’émission propre de

I’atmosphere qui est fonction des espéces chimiques, ainsi que de leur rapport de mélange et de
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la température, mettant en jeux des signatures spectrales spécifiques de I’espece moléculaire
considérée.

Dans cette partie nous montrerons comment modéliser ces phénomenes d’absorption et
d’émission a travers 1’équation du transfert radiatif dans I’atmosphere. Cette modélisation nous
permettra de simuler les spectres d’émission dans I’infrarouge. Grace aux calculs des spectres
simulés et a une méthode d’inversion, il nous sera alors possible a partir de spectres observés,
de remonter aux conditions physiques sous-jacentes (températures, concentrations,...) a partir

de I’information contenue dans les signatures du spectre observé.

1.1 Interaction rayonnement - matiére

I1.1.1 Spectroscopie moléculaire atmosphérique

Nous n’aborderons ici que succinctement et de manic¢re générale la
structure du spectre de 1’atmosphére terrestre en relation avec les propriétés des molécules
responsables de 1I’émission ou de 1’absorption du rayonnement électromagnétique.

La variable spectrale utilisée en spectroscopie est le nombre d’onde ¥ exprimé en cm™.
Cette variable est reliée a la longueur d’onde et a la fréquence par les relations suivantes (2.1)
ou c est la vitesse de la lumicre dans le vide. La figure II.1 donne une échelle des énergies et

les grands domaines spectroscopiques correspondant.

100 107

~ ]
viem )= = —Vv(Hz) (2.1)
A(um)  c(ms™)
Rayons 7 RX uv Visible IR Ondes mm Microéndes  Ondes radio
durs mous Vide proche proche moyen lointain  sub radar
«< 0.1A 35A 10nm 200 nm 400 nm 700 nm 2.5um 25 um 1 mm l0cm  — A
=10 2x10" 10" 5x10* 2.5%10* 1.4x10" 4000 400 10 0.1 57 /em!
3310 6x10'7 3x10'° 1.5%10° 7.5%10°  4x10° 1.2x10° 1.2¢10 3x10° 3000 —v /MHz
12x10° 2400 120 6 3 17 05 005 0.001 100 e feV
1.2x10° 2.4x10° 1.2x10" 600 300 170 48 5 0.12 1.2x10°= E /kJ.mol™!

Figure 1.1 : Echelle des énergies du rayonnement électromagnétique correspondant aux différents
domaines du spectre.
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Le Soleil étant la source essentielle du rayonnement €lectromagnétique arrivant dans
notre atmosphere, les photons qui nous parviennent sont principalement dans le domaine de
I’infrarouge, le visible et une partie de 'ultraviolet. Le domaine couvert par ces énergies
correspond pour les molécules (7abl. 11.1) a des transitions entre états €lectroniques faisant
intervenir des électrons de valence pour certaines molécules et entre niveaux de vibration-

rotation pour la majorité des molécules atmosphériques.

Translation et
Origine Electrons de Electrons de  Vibration Rotation
Aimantation
moléculaire ceeur valence moléculaire moléculaire
nucléaire
EnergiecenA (m) <10® 10%-107 10° - 10" 104 -1 1-100
. ; Ondes
Nature Rayons X ety  Visible-UV Infrarouge micro-ondes )
Hertziennes

Tableau I1.1 : Correspondances entre énergies absorbées par une molécule et phénoméne moléculaire

Dans notre travail 1i¢ a la préparation de la mission IASI, instrument qui couvre le domaine
de I’infrarouge thermique i.e. 645-2760 cm”! ou 15,5 —3,6 um, nous avons €té amenés a ne
retenir que les phénomeénes correspondant aux variations de 1’énergie de vibration et de
rotation des molécules. Ce choix de I’infrarouge moyen permet la mesure d’un grand nombre
de constituants atmosphériques (Fig. 11.2). 1l exclut malgré tout des domaines spectraux ou
d’autres especes peuvent étre mesurées dans de meilleures conditions : par exemple le domaine
micro-onde pour ClO ou le domaine visible-UV pour NO,. Mais dans les 2 cas certaines

transitions de ces espéces sont également détectables dans 1’infrarouge.
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oy IMG observation
4th April 1897, South pacific
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Figure 11.2 : Spectre atmosphérique en émission dans 1’infrarouge thermique réalisé par 1’instrument
IMG (en gris) le 4 avril 1997 dans le pacifique sud. En dessous on voit les différentes contributions
spectrales calculées des différentes espéces chimiques [CLEO3], [TUR04], [TURO02].

I1.1.2 Spectroscopie de vibration-rotation

Le processus d’absorption ou d’émission d’un photon d’énergie AE,_ .. = hv par une
transition

molécule correspond a une transition d’un niveau a un autre. La longueur d’onde du
rayonnement mis en jeu différe suivant la nature de la transition. Pour le domaine qui nous
intéresse (1’infrarouge) ont pourra ne considérer que le domaine des transitions rotationnelles et
des transitions vibrationnelles.

La modélisation du transfert radiatif doit passer par une bonne compréhension de tous
les phénoménes d’échange d’énergie comme 1’absorption et I’émission. Les raies de vibration-
rotation sont caractéristiques de chaque espece. Un spectre dans ’infrarouge porte donc la
signature caractéristique de chaque espéce pouvant contribuer & un domaine spécifique de

longueur d’onde. Il résulte de la contribution des transitions vibro-rotationnelles de chaque

molécule et on parle pour le calcul de spectre raie par raie.
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Pour le non spécialiste de spectroscopie moléculaire nous rappelons dans I’annexe A.1
quelques-unes unes des notions ou notations qui sont utilisées dans la suite du manuscrit
(bande v, branche Q, ...) concernant les molécules intéressantes pour la partie infrarouge du

spectre atmosphérique.

1.2 Modele du transfert radiatif

I1.2.1 Equation du transfert radiatif

L’émission propre de 1’atmosphére est trés faible devant celle du soleil. Les
spectres obtenus en absorption et en utilisant le soleil comme source donnent un signal sur
bruit trés élevé, tandis que la visée au nadir en émission offre des spectres beaucoup moins
intenses et donc plus bruités. Pour reproduire le spectre en émission a partir d’une ligne de
visée verticale vers le bas, il faut effectuer un calcul du transfert radiatif entre 1’altitude de la
scéne visée et laltitude ou on effectue la mesure. Dans le cas d’un vol TASI-ballon c’est
I’altitude entre la nacelle du ballon et 1’altitude au niveau du sol. L’altitude de la scéne visée
n’est pas toujours facile a déterminer. En effet en présence de nuages semi-transparent, il est
difficile de savoir si la radiance de surface observée est bien celle du sol ou si elle est la somme
d’une partie de réflexion solaire sur le nuage et de la radiance du sol. Dans la suite, pour établir
I’équation du transfert radiatif, on considére que la radiance de surface est celle d’'une scéne
claire, et donc que I’on vise soit une surface terrestre, soit une surface d’eau.

On se place dans un milieu a I’équilibre thermodynamique local (LTE), cette hypothése
est tout a fait valable dans la troposphére et la basse stratosphére. A partir de la loi de Beer-
Lambert et la loi de Kirchoff ou peut écrire I’équation du transfert radiatif. La luminance
spectrale énergétique ou radiance’ spectrale dans une colonne de gaz le long d’une ligne de

visée au nadir a une altitude s (Fig. I1.3) pour une source monochromatique a pour forme :

3 Le terme « radiance » est trés utilisé dans la littérature scientifique par les spécialistes du sondage a distance par

technique infrarouge passive, pour une quantité physique exprimée en W/(cmzsr cm'l) lorsque la variable

spectrale est le nombre d’onde exprimé en cm™'. En toute rigueur, le terme qui devrait étre utilisé en frangais serait
« luminance énergétique ». Nous avons préféré conserver le terme “radiance” qui correspond toujours a la
« luminance spectrale énergétique » (a haute résolution), lorsque la variable spectrale est le nombre d’onde ou la
longueur d’onde.
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Ly(s)= L; (0) T, (0,5) + fJ;(s')TV(s,s')a;(s')ds‘+ (1_57)[f

o0

J,(s‘)TV(s,s‘)av(s‘)ds'}Tv(O,s)
(2.2)

ou:
L s) est la radiance a la sortie de la colonne de gaz, exprimée en W/ (cm2 srem” )

L,(0) estlaradiance a I’entrée de la colonne de gaz, exprimée en W / (cmzsr cm_l).

T,(0,s) est la transmission de la colonne de gaz (émission du fond terre, nuage, eau).
a, (s') est le coefficient d’absorption exprimé en 1/cm’.

J,(s') est la fonction source au point d’abscisse curviligne s', exprimée en
W/(cmzsrcm’l)

T, (s,s') est la transmission entre I’abscisse s' et le ballon située a 1’abscisse s.

L’équation (2.2) est une forme simplifiée de 1’équation du transfert radiatif en émission
qui néglige notamment les contributions du flux descendant réfléchit provenant de toutes les
directions.

Le premier terme de I’expression (2.2) représente I’émission de la surface lors de la
visée au nadir. Dans le cas d’un spectre atmosphérique, la radiance d’entrée est la radiance
qu’émet la scéne visée. Pour une scéne claire au nadir (sans nuages) L, (0) est la radiance a la
surface terrestre ou a la surface de la mer qu’on peut souvent assimiler a celle d’un corps noir

ou d’un corps gris suivant la loi de Planck :
LV(O): 817B17(7;mj/') (23)

Dans cette équation : &, est I’émissivité caractéristique de la surface qui émet et qui peut
dépendre du nombre d’onde. L’émissivité spectrale &, d’un corps gris (ou réel) est donnée par

la relation :

(par définition) (2.4)

avece :

» T la température du corps étudié (K)

> L, .(V,T) laradiance du corps étudié en 17/ (cmzsrcm_l)

corps

> L (17, T) la fonction de Planck ¢f. (2.5) en W/(cmzsrcm_l)

corps
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Rallon i
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Figure I1.3 : Géométrie le long du parcours optique pour I’équation
du transfert radiatif pour un sondage en visée au nadir.

B; (Tswf) est la radiance de surface suivant la loi du corps noir a la température 7,

surf ?

c’est-a-dire :
2he* v
B;(Ylurf)= — (2.5)
exp hev B
kT’vulf

Le second terme de (2.2) est la somme des contributions radiatives des différentes
couches d’épaisseur ds' le long de la ligne de visée. La premicre intégrale représente
I’émission énergétique de 1’atmosphere. Enfin le troisiéme terme correspond au flux
descendant réfléchi. Une partie du rayonnement émis par toute 1’atmosphere est dirigé en
direction de la surface et va pour une part (1—&, ) étre réfléchi par celle-ci. On doit donc doit
en tenir compte dans la radiance au point d’abscisse curviligne s.

On peut reprendre 1’expression intégrale se trouvant dans (2.2) et faire apparaitre la

différentielle de la transmission optique T, (s,s') entre s et s' :
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1) =g - )| - ol 1) 26

N

On définit la transmission comme étant 1’exponentielle de moins 1’épaisseur optique

7,. L’épaisseur optique étant elle-méme définie comme I’intégrale sur un élément ds" de
I’absorption : 7, s s J.a~ " s"

En combinant (2.2) et (2.6) on peut réécrire la radiance a la sortie :

L.(s)=L,(0 s)+ [ 75 () )ds+1 g~>[fJ %ds}ﬂ(o,s) (2.7)

S

On retrouve ainsi sous une forme plus usuelle (ne considérant pas le terme de flux
descendant réfléchi) I’équation du transfert radiatif le long d’une ligne de visée entre 1’origine
des abscisses curvilignes s =0 et le point courant d’abscisse curviligne s. On peut introduire

une autre relation faisant intervenir les sections efficaces o, (s') qui ont une importance pour le

temps de calcul et dont on reparlera ultérieurement.

Ty (S, s') = Sj.a; (S")ds” = Sj.a; (s")[Xj (s”)]ds" (2.8)

Ou [X j(s")J est la densité particulaire a I’abscisse curviligne s" de I’espéce j (en
molécule/cm3) pour une seule espece chimique présente. L’expression (2.8) donne donc la
transmission en s et s’ pour une espéce chimique ;.

En partant de 1’équation (2.5) on peut discrétiser le coefficient d’absorption «; et faire

apparaitre les caractéristiques spécifiques des constituants atmosphériques :
NE NR; NE (NR

" ZZO'”VS [X "] Z ZSz/Vo’ (V Vy),s" ][X "] (2.9)

j=1 i=1 =i

avec: NE  nombre de molécules présentes dans le milieu.

NR; nombre de raies d’absorption de la molécule j au voisinage du nombre d’onde
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[X i (s")J densité particulaire a I’abscisse curviligne s"de I’espéce j (en molécule/cm?).
oy section efficace d’absorption de la raie i de I’espece j (cm2/molécule).

S, ;(V,) intensité intégrée de la raie i de ’espece j (cm!/(molécule cm -2))

Vv, nombre d’onde central de la raie i de I’espéce j

., (" —¥,)  profil normalisé de la raie i de I’espéce j (1/cm™) ( J‘¢i’j = 170)d17=1j

0

Notons que pour déterminer la densité particulaire X ;de I’espéce j dans I’atmosphere,
on considere le gaz comme un gaz parfait. On peut donc a partir de la température et de la

pression avoir la densité avec :

X, ]= v, 220 (2.10)

Ou N, est le nombre de Loschmidt (= 2,686763.10" molécule.cm™)
F, et T,sont respectivement la pression et température standard (F= 1013,15 hPa,
1,=273,15 K)

P, est la pression partielle pour I’espéce chimique j considérée et T la température du gaz.

Il est important de noter que I’intensité intégrée des raies d’absorption S, (V,,s"
depend seulement de la température alors que leurs profils ¢, (17 —170,5") dépendent de la

température et de la pression dans la colonne de gaz au point d’abscisse curviligne s". Méme si
I’expression de la transmission est complexe, on comprend que, puisque les concentrations
interviennent, on puisse en principe par un processus mathématique (décrit sous le terme
général de méthode d’inversion, cf. § 11.4) remonter de la transmission T(s,0) aux profils de

concentration [X ; (z )J

Le calcul de la radiance ou de la transmission explicitée ci-dessus est appelé calcul
« raie par raie » car on considere successivement la contribution de chaque raie d’absorption de
toutes les especes considérées. La mise en oeuvre de ce type de calcul suppose qu’on dispose
de données spectroscopiques adéquates (la référence pour I’atmospheére terrestre étant la

banque HITRAN [ROT92], [ROT98] ou GEISA [JAC99]). Dans certain cas, on ne dispose pas

de base de données sur les paramétres spectroscopiques mais de sections efficaces

« empiriques » mesurées. Le calcul raie par raie est trés coliteux en temps de calcul (le calcul
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du profil de raie notamment) et n’est donc pas adapté au calcul opérationnel. Il est toutefois
important de disposer de ces outils de calcul afin de permettre la validation des algorithmes

opérationnels.
I1.2.2 Intensité et profil d’une raie

L’intensité d’une raie est I’intégrale sur le nombre d’onde de la fonction
de probabilit¢ d’interaction (profil de raie non normalisé¢) d’une molécule avec un photon.
C’est donc également I’intégrale de la section efficace d’absorption sur tout le domaine
spectral. Nous n’aborderons pas ici la fagon de déterminer cette intensité, et nous donnerons les
relations qui nous permettent de déterminer une intensité a partir de valeurs tabulées dans les

banques de données spectroscopiques :

, (1 _ exp(— ]’ll: 17o jj
X)M exp —EE'{l— ! J d 2.11)

SW,,T,X)=SW,T.

7o) ko \T T, [ hc%}
1—exp| —
kTre_f
avec :
Ther température de référence (296 K)
h constante de Planck
c vitesse de la lumiere
k constante de Boltzmann
E" énergie du niveau inférieur de la transition en cm’
Vv, nombre d’onde de la transition en cm™
o) fonction de partition a la température de référence
o) fonction de partition a la température considérée

S(v,,T,,,X) intensité tabulée dans les banques de données spectroscopiques

La fonction de partition est en premiere approximation le produit d’un terme rotationnel

par un terme vibrationnel :

OT) =0, (1) Q. (T) (2.12)

et la fonction de partition rotationnelle peut s’exprimer sous la forme :

%ﬂb%ﬂwgq 2.13)

ref
avec n qui prend la valeur 1 pour les molécules linéaires et 1,5 pour les autres molécules. En ce

qui concerne la fonction de partition vibrationnelle elle peut s’écrire sous la forme :
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—d
hcv '
O,(T) =] ]| 1-exp| - — (2.14)
g kT
avec : Vv, le nombre d’onde de la vibration du mode s
ds la dégénérescence de vibration du mode s et ou :

ds =1, vibration non dégénérée
d; =2, vibration doublement dégénérée

d; =3, vibration triplement dégénérée

Pour les calculs de I’intensité des raies des espéces chimiques de 1’atmospheére, on

utilise les bases de donnés spectroscopiques HITRAN [ROT92], [ROT98], GEISA [JAC99] et

de MIPAS qui sont régulierement ré-actualisées.

Le profil d’une raie représente la probabilit¢ d’interaction d’un photon de nombre
d’onde v par unité de longueur avec une molécule. Cette interaction rayonnement-matiére se
traduit pour la molécule par le passage d’un €tat quantique a un autre. La forme d’une raie
d’absorption n’est pas rigoureusement monochromatique mais s’étale sur une largeur spectrale
non nulle. L’expression du profil d’une raie dépend de la nature physique de la cause de

I’¢largissement:

> Elargissement naturel : 11 trouve son origine dans le principe d’incertitude de
Heisenberg appliqué aux énergies des états initial et final de la transition. Il en résulte une
incertitude sur le nombre d’onde de transition V. Le profil se représente par une fonction de
Lorentz dont la largeur & mi-hauteur est dite largeur naturelle de la transition. L’¢largissement
naturel dans I’infrarouge est en général négligeable devant les autres causes d’élargissement et

constitue la limite inférieure de la largeur d’une raie spectrale.

> Elargissement Doppler : La molécule absorbe un photon de nombre d’onde v, dans
son propre référentiel et, a cause de 1’effet Doppler, un observateur verra les molécules qui se
dirigent vers lui avec une vitesse v, absorber des photons de nombre d’onde v'=v, (l +v/ c). Si

on suppose que le milieu est en équilibre thermodynamique local, la répartition des vitesses est

gaussienne et le profil spectral qui en résulte est lui-méme gaussien:

~ ~ \2
2, T, X )= ln—ziexp(—lnz(v—_vo)] (2.15)

T v b
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la demi-largeur Doppler 4 mi-hauteur (en cm™) est donnée par:

1/2
T
=3.58 107'v,| — 2.16
Vb o( M, J ( )
avec: T température cinétique en K.
Vv, nombre d’onde de la transition en cm™.

M, masse molaire de la molécule X en g.mol ™.
La demi-largeur Doppler et le profil Doppler s’obtiennent sans difficultés lorsqu’on

connait la température.

> Elargissement Lorentz : Les chocs entre la molécule absorbante et les autres molécules
du milieu perturbent les états d’énergie initial et final de la transition. Il en résulte un
¢largissement de la raie qui peut résulter des collisions entre les molécules d’une méme espece
et d’especes différentes. On parle également d’élargissement collisionnel. La forme du profil

est « lorentzienne » :

17,

779 )+

oL (7,.T.P)= (2.17)

La demi-largeur Lorentz a mi-hauteur est proportionnelle a la pression et dépend des
especes partenaires de collision, de la température et de la transition considérée. La demi
largeur a mi-hauteur peut s’écrire comme la somme de 1’¢élargissement dii aux collisions avec
les molécules des autres gaz et de 1’¢largissement dii aux collisions de la molécule avec les

molécules du méme gaz (on indice par j les gaz présents dans le milieu):

~ P ]:fe K
7= 7x, 70 BT, Xp(_fj (2.18)
j G\ T
avec:

T température cinétique en K.
P, pression partielle du gaz ;.
L5 température et pression de référence (298 K ; 1013,25 hPa)
Yx. coefficient d’¢élargissement par le gaz ;.
n, facteur de dépendance en température
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Les deux derniers paramétres ci-dessus sont tabulés dans la banque de données
spectroscopiques pour ’air et ’auto élargissement que nous avons utilisée. Il faut toutefois
signaler que la loi d’évolution en température de la demi-largeur Lorentz est empirique et que
le facteur n; est en général mal connu.

Alors que dans le cas d’un élargissement Doppler la plus grande partie de 1’énergie se
situe dans le pic de la raie, dans le cas d’un ¢€largissement Lorentz c’est dans les ailes que 1’on
retrouvera une partie importante de 1’énergie. En effet, pour une méme largeur a mi-hauteur, la
raie Lorentz est beaucoup plus étendue en nombre d’onde que la raie Doppler comme on peut

le voir sur la figure 11.4.

0.0015
— profil Doppler
profil de Lorentz
g
s 0,0010
;:
m
®
=
=
0,0005 -
0.0000 —_— S ——
-0,3 -0,2 -0,1 0,0 0,1 02 03
fréquence (en cm’™)

Figure 11.4 : Profils Doppler et Lorentz (normalisés a 1) pour des raies d’absorption
d’égales largeur a mi-hauteur.

> Elargissement combiné Doppler et Lorentz : La figure 11.4 montre les allures comparées
des profils normalisés Doppler et Lorentz. L’¢élargissement collisionnel est le plus important
dans les conditions de pression élevée. Cependant, pour de faibles pressions ou pour des
températures élevées, 1’élargissement Doppler n’est plus négligeable et le profil est alors le
produit de convolution des deux profils Doppler et Lorentz. Le profil dii aux deux causes

d’¢élargissement combinées est appelé profil de Voigt :

21 % "
O =|——Y[—"d 2.19
N7y, ;[(X—t)2+Y2 (2-19)

avec:
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X=yIn2Y " (2.20)
Vb
Y=yIn22t 2.21)
7p

Altitude (km)

-= DOPPLER

Demi-largeur de raie (cm-1)

Figure IL5: Schéma qualitatif de I'importance relative des
différents profils de raies suivant I’altitude [MUL84
Grossierement, on peut dire que 1’¢largissement Lorentz est prépondérant aux basses
altitudes atmosphériques ou la densité moléculaire est importante, alors que I’élargissement
Doppler est prépondérant aux hautes altitudes (Fig. I1.5). Cependant ce découpage du probleme
en fonction de D’altitude reste schématique et dépend fortement des especes considérées.
D’autre part, comme on 1’a vu, le calcul des profils et des demi-largeurs de raies n’est pas
trivial et peut étre la source d’erreurs difficilement caractérisables puisque les calculs,

dépendent de la qualité des banques de données spectroscopiques.

I1.2.3 Sections efficaces et « look-up tables »

Nous avons vu précédemment lors du calcul du profil de raie, que celui-
ci dépend de la température et de la pression de la couche considérée. Dans le calcul d’un
spectre synthétique pour une espeéce chimique donnée et un nombre d’onde donné, on
consideére donc un couple de températures et de pressions pour déterminer le coefficient
d’absorption. Le nombre de raies considérées dans des fenétres spectrales relativement grandes
(typiquement 100 cm™) et le nombre de jeu de températures et de pressions ainsi que le nombre
de raies font que le calcul devient vite trés important. Dans un souci d’optimisation du temps
de calcul et de réduction du nombre d’opérations nous avons utilisé des sections efficaces pré-
calculées, avec une grille de températures et de pressions recouvrant le domaine

atmosphérique.
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Ces sections efficaces accessibles dans des tables (look-up tables), calculées une fois
pour toutes peuvent étre utilisées pour différents spectres et expériences (dans le méme
domaine spectral). Lors du calcul d’un spectre, les sections efficaces utiles sont interpolées en
température et en pression a partir de « look-up tables ». Il n’est plus nécessaire ainsi de
calculer toutes les sections efficaces pour toutes les températures et pression a chaque itération
de I’algorithme. Pour le systéme d’interpolation nous avons choisi une méthode logarithmique
pour la pression et linéaire pour la température. Il s’est avéré d’apres les travaux d’Eremenko
EREO3] que cette méthode est le meilleur compromis entre le temps de calcul et I’erreur
commise par rapport au calcul sans interpolation. L’interpolation logarithmique se fait sur un
tableau a deux dimensions, autrement dit entre deux températures et deux logarithmes de
pression, soit quatre couples 7 et In P.

Nous rappelons tout d’abord 1’équation d’interpolation d’une fonction f(x) (ou x est la
grandeur que 1’on interpole: une pression, un rapport de mélange...) qui varie

logarithmiquement entre deux valeurs tabulées f(x,), fix;, ) etou x; < x < x; ;¢

Inf(x)=Inf(x,)-"t,  H="Tm (2.22)
H G
/()

Maintenant ce que 1’on recherche c¢’est 1’interpolation d’une section efficace comprise
entre 2 températures qui varient linéairement et 2 pressions qui varient de maniere
logarithmique (Fig. 11.6). Si I’on prend 2 pressions P; et P;1; ainsi que P une pression comprise

entre P; et P;+; on peut les redéfinir sous la forme d’un logarithmique :

x, =Inp v =T,
x=InP ou x; <x<x;,; et pour les températures on peut définir :§ y=T ou
xi+1 = ln Pz‘+1 yi+1 = T;‘Jrl
ViSYS Vi

Pour chaque nombre d’onde du domaine spectral considéré, on a une fonction de deux

parametres. L’équation d’interpolation a deux dimensions est alors:
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In f(x,y)=(1-4)-(1-B)-In f(x, .y, )
+(1=4)-B-In f(x.,y,)
+4-(1=B)-Inf(x,,y,.)
+A4-B-Inf(x,,5,.) (2.23)
oil:

A: x_'xi , B: y_yj

Xing =% Yin =Y,

(2.24)

f(x;, ¥in)

Infx,.y, )

In £(xi11,¥ 341)

linéaire

X X1 logarithmique
¥i ¥i

Figure 11.6 : Schéma d’interpolation a deux dimensions.

La valeur f(x,y) est la section efficace recherchée et qui correspond a la température 7 et
la pression P. Il est a noter que (2.23) ressemble fortement a une interpolation bilinéaire a ceci
pres que 1’on prend le logarithme de la fonction f. Il s’est avéré que 1’interpolation a travers un

logarithme de la fonction f donnait de meilleurs résultats qu’a travers une interpolation linéaire

def.
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1.3 Spectres simulés

Dans les paragraphes précédents nous avons établi les relations physiques qui relient le
spectre en émission thermique observé aux constituants de I’atmosphere. En réalité les spectres
que ’on observe prennent en compte d’autres phénomenes qui viennent s’ajouter au calcul
direct de type raie par raie. Parmi ces phénoménes que I’on prend en compte lors de la
modélisation des spectres infrarouges et qui ne peut étre imputable aux raies spectroscopiques
est I’influence de I’instrument permettant leur d’acquisition. En effet chaque instrument induit
un effet sur les spectres. Cette « signature » de I’instrument est bien spécifique et il est
impératif d’en tenir compte lors du calcul des spectres synthétiques. Certains de ces
phénoménes qui sont d’origine spectroscopique sont encore mal modélisés et prennent en
compte des modeles semi-empiriques qui sont en accord avec I’expérience comme c’est le cas

pour les continua ou le « line-mixing ».

I1.3.1 Les continua

Lors du calcul du spectre synthétique nous devons aussi considérer
plusieurs phénomenes moléculaires. L’un d’eux est le continuum de la vapeur d’eau. Il reste
encore un phénomene difficile & mesurer en laboratoire mais qui apparait dans les spectres
atmosphériques. Son interprétation et sa modélisation théorique sont encore sujet a étude mais
sa modélisation empirique permet déja de bien reproduire le continuum lors des calculs de
spectres.

L’interprétation actuellement acceptée (tout du moins pour une grande part du
continuum) est qu’il est dii aux ailes lointaines des transitions permises, qui induisent cet effet.
Mais il reste aussi des contributions, moins bien définies, dues éventuellement a I’absorption
induite par les collisions et aux complexes de Van der Walls. Dans le programme de calcul de
spectres nous avons implémenté un continuum de la vapeur d’eau qui tient compte de la
contribution des ailes lointaines des raies ¢largies par collision. Les effets de 1’écart a la forme
de raie Lorentz sont traités de fagon semi-empirique pour fournir un accord avec les résultats
expérimentaux concernant le continuum d’absorption et sa dépendance en température. Le
modele qui a été utilisé pour les modélisations de nos spectres est celui de Clough, Knezys et
Davies : CKD 2.4 [CLO89] qui considere les effets des collisions H O—H,O et H,O—Nj et leur
dépendance en fonction de la température. Il existe d’autres approches pour traiter le

continuum de la vapeur d’eau avec une interprétation différente du phénomeéne comme le
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mode¢le de Tipping et Ma [TIP95] qui est basé sur une approche quasi-statique a partir d’une
surface de potentiel intermoléculaire, et plus récemment le modele MT-CKD (Mlawer, Tobin,
Clough, Knezys, Davies), qui est encore en cours de validation. En plus de la contribution des
ailes de toutes les raies permises et sur tout le domaine spectral, ce nouveau formalisme du

continuum considere la contribution des dipdles induits.

SHEBA AERI/LBLRTM High Resolution Longwave Validation

10107 ]
g Ls AERI SHEBA Ohservation i
"'.E' . 10"_ ig/30/9% 23156 T .
a o L 0.38 prec. cm HO -
H i IBLRTM (Nao continunm]) ]
Y BaxlDT— LBLRTM (CED 2.4) —
_E, L A
oy L i
E suo0'E T = 24B.65 K ]
& C ]
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d
d 2ai0™— —
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R = :
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a 200 400 800 BaO 1000 1200 1400
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Figure I1.7: Exemple de comparaison d’un spectre mesuré par AERI (en noir) avec
des simulations de spectres sans la prise en compte du continuum (en bleu) avec la
version CKD 2.2.2 (en rouge) et avec la version CKD 2.4 (en vert). La différence
entre le spectre mesuré et les spectres calculés apparait en dessous. [MLA99

Il existe d’autres types de continuum, qui prennent en compte des effets collisionnels
entre molécules homonucléaires uniquement (qui n’ont pas de spectre dipolaire électrique).
C’est le cas pour le continuum du dioxygene [THI97] et celui du diazote [BOR86]. Ces
continua résultent des spectres induits par collisions. Lors des collisions les niveaux d’énergie
varient au cours de l’interaction entre molécules. Pendant le « temps de relaxation » que
mettent les niveaux d’énergie a revenir a leur état normal non perturbé (molécule isolée), des
transitions d’absorption ou d’émission peuvent avoir lieu. Il n’y a plus alors de raies fines et
discernables mais une structure complexe que 1’on peut caractériser comme un continuum. Les
continua de ces deux molécules sont pris en compte lors du calcul de nos spectres synthétiques.

L’absorption induite par (N; et O,) est un phénomene qui, bien que généralement faible, peut
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étre observé pour N, et O, du fait de leur grande abondance dans 1’atmosphére et de trajets

optiques importants.

I1.3.2 Interférences entre raies ou « line-mixing »

Lorsque les raies de vibration-rotation d’'une bande sont suffisamment
¢largies par les collisions, les profils de raies se recouvrent notablement, les raies ne peuvent
plus alors étre considérées comme isolées. C’est une situation que 1’on rencontre dans les ailes
de bandes ou au voisinage de leurs centres si la pression est suffisamment élevée. Elle apparait
aux densités modérées de I’atmosphére dans des régions ou les raies sont trés proches les unes
des autres, c’est le cas des branches Q et de certains doublets ou multiplets.

Ce phénomene d’interférences entre raies ou effet de « line-mixing » existe en principe
pour toutes les molécules présentes dans 1’atmosphére mais ils sont les plus notables pour CO,.
Le profil est modifié¢ au voisinage des branches Q (ou les raies sont généralement serrées) au
fait du « line-mixing ». La position de la raie reste la méme mais on constate que la forme

Lorenztienne habituelle est modifi¢e (Fig. I1.8).

1Y
1073
=
=]
Y
g 10
]
m
Lo
1074
Ty
'H'.l_E - + - * - - . - .
LT RN 4.0 BET.0
FREGQUENCY (cM™1)

Figure 11.8 : Coefficient théorique d’absorption en fonction de la
fréquence dans la région 661-667 cm™, (bande v, de CO»), pour une

pression de 10 Torr et une température de 300 K. La courbe continue
correspond au cas ou on prend en compte 1’effet de « line-mixing » la
courbe en pointillés au cas ou on ne le prend pas en. [ARMS82

I1 existe aussi des études sur le « line-mixing » du méthane et sur sa contribution dans

les spectres atmosphériques [PIEOL]. Ils sont plus complexes a prendre en compte car le
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recouvrement des bandes ne se fait plus uniquement dans les branches Q. Seul le « line-
mixing » de CO, a été pris en compte dans nos calculs. Les codes de transfert radiatif
habituellement utilisés dans la méme région spectrale (600 - 2800 cm™) ne tiennent pas encore
compte du « line-mixing » pour CHy4 dans les branches Q. Pour le méthane, on observe les
effets du couplage entre raies dans les spectres atmosphériques autour de 1300 cm™ et de 3000

cm’™’. Une modélisation de 1’effet du « line-mixing » dans la branche Q de la v, (environ 1300
cm’™') n’est pas encore disponible. Elle existe pour la bande v, (environ 3000 cm™) mais cette

région est a la limite du domaine spectral de I’infrarouge thermique couvert par IASI et IASI-

ballon.
I1.3.3 Prise en compte des effets instrumentaux

Jusqu’a présent, le calcul de spectres synthétiques a été considéré sans
tenir compte des effets instrumentaux et en particulier de la fonction d’appareil, c’est-a-dire de
la résolution instrumentale. Les spectres correspondants sont définis comme étant a résolution
infinie. L’utilisation d’un interféromeétre conduit a une dégradation du spectre théorique et on
obtient un spectre dit « a la résolution de 1’appareil ». Celui-ci est défini comme le produit de

convolution du spectre a résolution infinie par la fonction d’appareil :
ijpec (17) = Tvcalc (‘7) ® Fap(v) (225)

La fonction d’appareil peut évoluer en fonction des conditions d’environnement
auxquelles I’instrument est soumis et si ces conditions changent au cours des mesures, comme
lors de I’acquisition des spectres ballon, il est nécessaire de modéliser ces variations. La
fonction d’appareil non apodisée du spectrometre embarqué du LPMA a été modélisée de la

maniére suivante :

Fap(V) = fi(V) + f,(vV = d) (2.26)

ou f, est une fonction sinus cardinal centrée en v = 0 et f, le mélange d’une gaussienne et
d’une lorentzienne décentré de v = d par rapport a f,, ces deux fonctions étant amorties a

partir d’un certain écart en nombre d’onde par rapport au centre de la fonction d’appareil. La
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fonction est normalisée a 1. L’expression analytique de la fonction f,(V'), avant normalisation,

est la suivante.

~ sin2zvd,) R |
V)y=a,—= sl V| £— 2.27
/) =a 27V d, g 2d, @27)
~ sin(2zvd,) ~ 1 VUR |
V)=a,———=exp| —m,| [V|—-— sl [V|>—— 2.28
== e | 2d g 2d 228)
ou: a; est I’amplitude relative du sinus cardinal
mj le coefficient d’amortissement
d; différence de marche maximum

Nous préférerons par la suite considérer la largeur a mi-hauteur r; du sinus cardial plutot que
d;. En effet r; peut étre assimilé a la résolution de I’instrument (exprimée en nombre d’onde).

Les deux grandeurs dont reliées par la relation :

1,207

dl
2r,

(2.29)

La deuxiéme fonction intervenant dans la fonction d’appareil, avant la normalisation a pour
b

expression :
~\2 |
~ % —m
f,(V)=a,| m,exp —[—J log2 |+ — (2.30)
n vV
I+ —
n
ou: as est I’amplitude relative du mélange gaussien-lorentzienne
m; le poids respectif de la gaussienne par rapport a la lorentzienne
s la demi largeur a mi-hauteur de la gaussienne et de la lorentzienne

La fonction d’appareil dépend donc de sept parametres (en fait 6 a cause de la
normalisation) qui ne sont pas trés bien connus a priori. Le programme d’inversion qui intégre
la fonction d’appareil peut permettre 1’ajustement de ces parameétres instrumentaux.

En plus de I’effet de la fonction d’appareil sur les spectres, il arrive aussi que les

nombres d’onde des points du spectre mesuré ne correspondent pas aux nombres d’onde réels.
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Ils sont décalés spectralement d’une quantité appelée décalage spectral ou shift et qui peut
varier d’un intervalle spectral a un autre :

~

Vo = Vo —shift (2.31)

vrai

Le shift est mal caractérisé en vol et peut varier lentement (dérive thermique du laser de
référence,...) avec le domaine spectral. Une erreur sur son estimation ayant des effets
significatifs sur la restitution des profils de concentration, il est nécessaire de considérer le shift
comme un parameétre supplémentaire a ajuster dans le modéele d’inversion. L’équation (2.25)

permet de considérer le shift dans la fonction d’appareil qui s’écrit alors :

Fap(@) = £;{7+ 7, )+ £,7+7 0 —d) (2.32)

1.4 Inversion des spectres

Ce paragraphe sur I’inversion des spectres est inspirée du travail de thése de Sébastien
Payan [PAY96]. Il nous a semblé¢ important de détailler cette partie qui permet de comprendre
la méthode d’ajustement des spectres. De plus le travail de ce mémoire ayant utilisé
intensivement le programme LARA développé au cours des années au LPMA il est utile de

présenter en détail la procédure d’inversion.

I1.4.1 Le concept de I’inversion

Lorsqu’on peut déterminer directement a 1’aide de mesures in sifu les
parametres atmosphériques tel que la température, la pression ou les concentrations des
différents constituants, le probléme de I’inversion ne se pose pas. Cependant la nécessité de
disposer de mesures globales a conduit a un grand développement des mesures a distance et au
traitement de ces mesures pour la restitution indirecte de la grandeur locale a laquelle on veut
accéder. Le passage entre la grandeur mesurée et les parameétres recherchés nécessite la
résolution d’un probléme inverse. En effet pour le cas de spectres atmosphériques, le signal
infrarouge et le profil des raies que I’instrument IASI-ballon enregistre dépendent de nombreux
facteurs : comme la température des couches traversées, la pression ou le rapport de mélange
des especes chimiques présentes dans 1’atmosphére. Pour remonter a cette information
physique, il faut donc établir un modele d’inversion des spectres pour déterminer les profils

verticaux de concentration des constituants atmosphériques.
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Le probléme est d’utiliser au mieux I’information dont on dispose. Dans notre cas, il
s’agit de I’information contenue dans I’ensemble des spectres correspondant a des situations

différentes et donc caractéristiques de la scéne visée au nadir.

Modelisation de

I'instrument
|
Mesures L | TInversion [ - Profil vertical
’____,..--' ' e
"_.-"') HH"‘-—-.__

T

Hypotheses de base:
equilibre thermodynamique
local , gaz parfait, symétrie
sphérigue

bonnées spectroscopiques:
position, infensité, largeur,
profil des raies

Paramétres atmosphériques
P, T, aéraosols, albédao des
nuages , du sal

Figure 11.9 : Processus d’inversion

Dans la majorité des cas le signal regu par un senseur embarqué n’est pas directement
interprétable en terme de parameétres atmosphériques. Il faut pour chaque instrument mettre au
point un algorithme permettant, a partir des spectres mesurés, de remonter aux profils de
concentration recherchés. On utilise le terme générique de méthodes d’inversion pour désigner
un algorithme de ce type. La figure 11.9 présente schématiquement les différents processus a
considérer lors de I’inversion et de la restitution des profils verticaux. Dans tous les cas il faut
savoir traiter le probléme direct, c’est-a-dire disposer d’un algorithme permettant de calculer

un spectre en fonction des paramétres d’entrée du modele physiques.

11.4.2 Méthode d’ajustement des spectres par les moindres carrés

La méthode des moindres carrés a fait 1’objet de nombreuses

présentations [CHAN77], [CHAVS88], [SCO71], [LIN63]. Pour la rédaction de ce qui suit dans

ce chapitre, nous nous sommes inspirés des présentations de Armante [ARMAO92] et de
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Lamoulie [LAMS88] mais nous avons aussi utilis¢ les notations introduites par Rodgers

ROD76] et Clough [CLO95].

Nous utiliserons dans la suite les notations suivantes : 1’indice i correspond a un
¢lément spectral donné (et on appelle npt le nombre total de points considérés), alors que
I’indice j (ou k) représentera un des np parametres a déterminer (la détermination des

parametres ne sera évidemment possible que si la condition npt > np est vérifiée). Nous
appellerons Y la grandeur mesurée (ici la radiance spectrale), Y (ou F(X)) la radiance
calculée par le modéle, X les parametres a déterminer et £ 1’écart entre les spectres calculés
et mesurés.
La relation générale entre grandeurs mesurées et parametres du modele s’écrit sous la

forme :

Y=Y te :fij(xj)"'ei (2.33)
Placons-nous dans un cas simple ou la mesure peut-€tre restituée par un modele linéaire.
L’équation (2.33) peut alors se réécrire sous la forme matricielle :

Y=Y+E=FX+E (2.34)
Le spectre Y est aussi appelé spectre synthétique.

Nous cherchons & déterminer les parameétres x; qui reproduisent au mieux la mesure,
c’est-a-dire ceux pour lesquels les écarts e, (: V., — fi.(x ; )) sont les plus faibles possibles. Cela

revient & minimiser la fonction de y> définit par :
)2 npt

zz=§(%_—“ﬁé=2(yi—ﬁi)zwi (2.35)
i=l (Ayi) i=1

ol Ay, représente 1’écart type sur la mesure y,et w, =1/Ay” le poids correspondant.

On définit également le y” réduit (noté y’) par :

2
e f— (2.36)
npt —np
On définit ensuite un critere de qualit¢ de I’ajustement qui sera d’autant meilleur au sens

statistique qu’il sera proche de 1.
Lorsque le y” est> 1, ’inversion n’est pas satisfaisante.
Lorsque le . est < 1, les valeurs des erreurs sur les mesures sont vraisemblablement

sur-estimées.
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Nous avons vu précédemment que les parametres x, recherchés sont ceux qui

minimisent la fonction de »* que I’on peut réécrire en notation matricielle :

Y'=E'WE (2.37)

ou E'représente la transposée de la matrice E=Y —Y et ou W est la matrice diagonale ayant
pour éléments diagonaux les poids w;, (I’inverses des variances). Il est a noter que W peut avoir
des ¢éléments non diagonaux lorsqu’il y a corrélation entre les points spectraux.

Une condition nécessaire pour que le y° soit minimum est que sa dérivée par rapport a

chaque paramétre soit nulle :

2 2
(%J:O = (%j}zO pour je [1, np],j €[N (2.38)

En utilisant la notation matricielle (2.37) et en utilisant I’expression de E déduite de 1’équation
(2.34), I’équation ci dessus peut s’écrire :
%{(Y ~Fx)w(Y - Fx)} =0 (2.39)

En utilisant la théorie des matrices on montre que 1’équation précédente est équivalente a :
(F'WFx=F"wy (2.40)

L’équation (2.40), appelée équation normale, a pour solution :

x=(F"wF)'F'wy (2.41)

Dans la mesure ou npt-np >> 1, une estimation de I’erreur sur les parametres (intervalle

de confiance a 68%) est donnée par :

[x —(FTWE) 7 x, A (FTWF), ;ﬁ} (2.42)

ou x; est I’estimation déduite de (2.41) pour le " paramétre recherché.

Le mode¢le utilisé¢ pour reproduire la mesure est dans la plupart des cas non linéaires,

c’est-a-dire qu’il n’y a pas de relation matricielle Y = FXx. Cependant dans certains cas
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particuliers il est possible de linéariser 1’équation (2.33) a 1’aide d’un changement de variable

appropri¢ [LEF76] :

yl:fl.j(xj)+el.i)yi'zfij'xj+ei' (2.43)

avec :
=g (2.44)
fl.j'xj+e,.’=g(ﬂj(xj)+ ei) (2.45)

Cette linéarisation nécessite de modifier les poids. En effet, en posant

y,=g ' (»")et$,=g'($,) on peut au voisinage de la solution écrire :

. . Og!
v =9=v-5 ')% (2.46)
Yy
On doit donc minimiser :
npt o npt o Ofygfl 2
S =3 w=). (35 (—j W, (2.47)
i=1 i=1 i

soit :

npt

> -9 w! (2.48)
i=1

ou les nouveaux poids w,' ont pour expression :

w,'=— i (2.49)

i 2
og
2y,

puisque les dérivées partielles de la fonction de changement de variable et de son inverse sont

reliées par :

(ﬁglj: ! (2.50)
ay;' @
(ﬁyij

On ramene alors la minimisation au cas linéaire puisque par hypothése :
yl_':fy_'xjﬁ-el_' (251)
Lorsque la relation (2.33), liant les parameétres du modéle et les valeurs mesurées, est

intrinséquement non linéaire ([CHAN77]; [CHAVS88]; [RAL78]), on peut essayer de
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linéariser le modéle par un développement de Taylor au voisinage de la solution initiale x°. On

peut alors écrire :

DTN o NN V) S L oYk x| O
J’i—fi(X )FZ(XA, xj{é)x JX_XO +Zzz(xj X.f)(xk xk{é,x é’xkl(_xo te (2.52)

j=1 T j=1 k=1

En ne retenant dans (2.52) que les termes linéaires en X, on obtient a la place de
I’équation (2.34) :
Y:F(X°)+ K(XOXX—X0)+ E, (2.53)
dans laquelle :
F (X 0) représente la valeur du modeéle pour les paramétres initiaux x°,
K (X 0) représente la matrice dérivée (jacobienne) du modéle par rapport aux

paramétres, au voisinage de la solution initiale X° avec :

af(x
U:ﬂ (2.54)
T Ox,
E, représente le vecteur écart qui peut avoir des propriétés statistiques différentes

du vecteur E introduit en (2.34), a cause de la linéarisation effectuée.

L’équation (2.53) se réécrit alors sous la forme :

Y=F(x°)+ K(x°)Ax +E, avec : AY=x—x" (2.55)

On peut ensuite appliquer la méthode des moindres carrés linéaires sur AX, ce qui
conduit a I’équation normale suivante :
(K" WK )Ax=K"W(y - F(x)) (2.56)
c’est-a-dire :

Ax=(k"wK ) KW (¥ - F(x)) (2.57)

Dans la pratique, ’algorithme d’inversion est itératif comme dans 1’organigramme

représenté sur la figure I1.10 montrant le processus d’ajustement.
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solution initiale

X
nouvelle valeur X
4 )
linéarisation autour de X
g i J
4 )
calcul de l'accroissement A X
AX = (K"WK)' K" W(Y-F(X))
g
X+AX - X
[ test de convergence j
non oui
Fin

Figure I1.10 : Organigramme de 1’algorithme d’inversion de la méthode des moindres
carrés avec amortissement.

Dans la mesure ou le développement de Taylor limité au premier ordre (2.53) n’est pas
strictement exact, la valeur de 1’accroissement des parametres AX obtenue par la résolution de
I’équation (2.56) peut s’avérer non réaliste et étre en particulier trés sensible au bruit de mesure
(incertitude sur les observations Y). Dans ces conditions, il peut étre intéressant au cours du
processus itératif décrit dans le schéma de la figure 11.10 de limiter les variations des
parametres. On parle alors de moindres carrés avec amortissement [BAR78], ce qu’on réalise
en remplagant la fonction du y* introduite en (2.35) par la nouvelle fonction Z (fonction cofit)
définie par :

Z =E'"WE+AAX"S'Ax (2.58)
avec

E=Y-Y=Y-F(x) (2.59)

ou A est le parametre d’amortissement et ou S est une estimation a priori de la matrice

variance-covariance des parameétres (supposée diagonale ici). On pénalise ainsi au cours du

processus itératif les variations trop importantes des parametres par rapport a leurs erreurs
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telles qu’elles peuvent étre estimées a priori. En effet, les ¢léments diagonaux de la matrice
variance-covariance donnent une estimation statistique de 1’erreur sur la détermination des
paramétres. L’introduction d’un amortissement implique une contrainte sur la variation de ces
parametres lors de 1’ajustement dans un domaine limité approximativement par la valeur de
leurs erreurs.

Apres linéarisation, la minimisation de la nouvelle fonction colit Z définie en (2.58)

conduit a un nouvel accroissement calculable par :
Ax=(K"WK + 48]} KW (Y - F(x)) (2.60)
On retrouve sous cette forme 1’expression utilisée par Rodgers [ROD76] et par Clough
CLO93].

Deux écueils sont a éviter :

- si A est trop grand (fort amortissement), la solution aura tendance a rester confinée au
voisinage de la solution initiale X°, méme si ce n’est pas la solution optimale;

- si A est trop faible, on est quasiment ramené au cas des moindres carrés sans amortissement
(c’est le cas si on fait A = 0 dans I’équation (2.58)).

En fait, dans notre programme, le parametre A est modifié au cours du processus
d’itération et en principe tend vers zéro lorsque la méthode converge. En pratique, lorsqu’on a
obtenu une solution qui semble satisfaisante, on repart de cette solution comme valeur initiale
avec un amortissement nul et on vérifie que la nouvelle solution ne différe pas de la solution
initiale (écarts inférieurs aux erreurs sur les parametres). Cela revient a dire que le choix
judicieux du parametre A permet de plus ou moins accélérer la convergence, mais n’affecte pas

en principe la solution trouvée.

11.4.3 Méthode de Levenberg-Marquardt

Nous abordons dans ce paragraphe une méthode qui ne cherche pas a se
ramener a une forme linéaire de la relation entre les grandeurs mesurées et les paramétres que
I’on cherche a déterminer, mais qui consiste en une procédure permettant d’améliorer a chaque
¢tape d’un processus itératif, les valeurs initiales d’un ensemble de paramétres donnés, et ceci
en minimisant la fonction de mérite »* définie précédemment (équation (2.35) et (2.36)). Pour

la rédaction de ce paragraphe, nous nous sommes largement inspirés de Numerical Recipies in

Fortran [PRE92].

-71 -



Chapitre 11

Supposons que la fonction »* (expression (2.35) et (2.37)) puisse étre approximée par

une forme quadratique :
ZZ(X)zlz(XO)-F(X—XO)IB+%(X—X0)1D(X—X0) (2.61)

ou B est le vecteur gradient et D la matrice Hessienne dont les éléments sont respectivement

definis par :

0'7%2()(0) npt ) 5.)} )
b="2""1=_2% wiy—yp )=~ j=l,n 2.62
o Z;, (v,—5.) Eel (2.62)
aZZZ(XO) npt O")j} O")j} . 0*)2)*}
=2 A 8 TNy | ST (5 i i k=l,np (2.63
sk Ox,0x, ,2:1: '\ Ox; Ox, b y’}é’xjé’xk / P (263)

Afin de se ramener a une écriture matricielle plus répandue du probleme ([ROD76];
CLQOY5]), on définit la matrice K et la matrice L de la maniére suivante :

K, ;= (201 j=Lnp i=1npt (2.64)
J
oy,
ik é’xjé’;ck Jj.k=l,np i=l,npt (2.65)
On peut alors exprimer le vecteur B et la matrice D de la maniére suivante :
B=-2K"WE (2.66)
D=2K"WK~+L"WE) (2.67)

Si Ax=x-x", on peut réécrire 1’équation (2.61) sous la forme :

7(x)= 22 (x°)—2Ax K "WE+AXT (K" WK+L'WEAY  (2.68)

En dérivant I’équation (2.68) par rapport a X, on obtient :

Vi (x)=—2K"WE + 2 KWK+ L' WE \x (2.69)

Si X minimise y°(x) alors Vz*(x)=0 et d’aprés (2.69) ona:

Ax=(K"wK+L'WE) (K" WE) (2.70)
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Cet ensemble d’équations est résolu pour I’incrément A X qui nous donne les nouvelles valeurs

des paramétres pour 1’itération suivante (si celles-ci améliorent effectivement le 3*) :

X—>x"+Ax (2.71)
L’utilisation de I’équation (2.70) implique que ’on soit capable de calculer le gradient et la
Hessienne du y° ceci ne pose pas de probléme en principe puisqu’on sait écrire le modéle

direct. En effet, le y° donné par I’expression (2.35) ne dépend que des valeurs de la grandeur

mesurée, de leur estimation par le modele direct (f’ = F(x )) et de I’incertitude entre valeur

mesurée et estimation du modéle. Lorsqu’on dérive par rapport aux parametres recherchés, il
ne reste que le terme dépendant du modele et le calcul des dérivées est donc possible.

On peut constater que les ¢léments des matrices K et L permettant le calcul de la
matrice Hessienne (expression (2.67)) dépendent des dérivées premicres et des dérivées
secondes du y* (expression (2.64) et (2.65)) par rapport aux paramétres. Certains traitements
classiques ignorent les dérivées secondes sans toujours justifier cette approximation. Nous
nous placerons également dans ce cas apres quelques explications.

Le terme dérivée seconde peut étre écarté lorsqu’il est nul (cas de dépendance linéaire)
ou suffisamment petit pour étre négligé devant les termes faisant intervenir les dérivées

premieres. Or le terme multipliant la dérivée seconde est (yi —j/i). Pour un mode¢le bien adapté,

ce terme doit étre proche de I’erreur aléatoire sur la mesure en chaque point (de signe
quelconque) et doit généralement ne pas étre corrélé avec le modele. Par conséquent, les termes
dérivées secondes tendent a s’annuler lorsqu’on somme sur les points de mesures. En outre, il
faut remarquer que la présence des termes dérivées secondes peut étre déstabilisante si le
modele reproduit mal les points de mesure ou s’il est contaminé par des points aberrants
(« outliers ») qui seront difficilement « compensés » par des points avec des écarts de signes
OppoOsEs.

A la lumiére des arguments nous utiliserons donc comme définition des éléments de la

matrice Hessienne :
D=2K"WK (2.72)
et nous ré-écrirons 1’expression (2.70) sous la forme :
Ax=(K"WK ) (K"WE) 2.73)
Si maintenant I’expression (2.68) est une mauvaise approximation locale de la fonction

que I’on cherche a minimiser, la méthode du gradient de plus forte pente a pas prédéterminé

(steepest descent method) consiste a estimer une nouvelle valeur des paramétres recherchés a
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partir du vecteur gradient multiplié par un coefficient d’amortissement u positif et
suffisamment petit pour que cette estimation ne donne pas une valeur de X trop ¢loignée de la
solution de départ X soit :

AX =—uB=—12K"WE (2.74)
et on détermine de cette facon une nouvelle valeur des parametres (expression (2.71)).

On considere deux méthodes correspondant aux cas ou le modele représente bien et mal
les mesures lorsqu’on utilise un développement a I’ordre 2 de la fonction & minimiser. La
méthode de Levenberg-Marquardt permet de réunir ces deux méthodes en une méthode unique.
La méthode du gradient de plus forte pente a pas prédéterminé (2.74) est utilisée loin du
minimum, laissant graduellement la place a la méthode de la Hessienne inverse (2.73)
lorsqu’on s’approche du minimum. Cette méthode est bien siir itérative et permet de déterminer

une solution de proche en proche en modifiant a chaque étape 1’importance relative des deux

processus permettant la diminution du y>.
Le 4° est sans dimension alors que les éléments de B ont la dimension de 1/x,
(chaque ¢lément de B peut étre de dimension différente). La constante multiplicative x# dans

I’équation (2.74) doit par conséquent avoir la dimension de sz.. Ainsi I'inverse des ¢léments

diagonaux de la matrice Hessienne 1/ (K "Wk )J ; (ayant la dimension de xf) nous permettent

d’obtenir une estimation des « bornes » de la constante x, mais cet intervalle pouvant étre non
réaliste, on le divise par un facteur 4 sans dimension avec la possibilité de prendre ce facteur
trés inférieur a 1 ce qui permet d’augmenter I’intervalle dans lequel se situe la nouvelle
solution. On remplace donc I’équation (2.74) en intégrant le facteur 2 dans le coefficient A
par :

ij:W(KTWE)j = AK'WK), ,Ax,=(K"WE), (2.75)

et en notation matricielle, on peut écrire :

yIAX=K"WE (2.76)
ou / est la matrice unité et Y la matrice dont les éléments sont donnés par :
()= MEWK),,  j=lnp
(2.77)
(7)j,k= 0 Jjk=Lnp;j+k
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La relation (2.75) ou (2.76) n’est vraie que si 1/(K "Wk )j’ , est positif pour tout k, ce qui est
vrai vu sa définition (équation (2.63) pour j = k et en négligeant les dérivées secondes).
La méthode de Levenberg-Marquardt réunit les équations (2.76) et (2.73) permettant de

déterminer un nouvel incrément AX :

Ax=(K"wK+y1) (K"WE) (2.78)
ce qui revient a définir une nouvelle matrice Hessienne D'=K' WK +y 1

Quand A est trés grand, la matrice D' est « forcée » par ses éléments diagonaux et
I’équation (2.68) tend a étre identique a 1’équation (2.76). Au contraire, lorsque A est proche de
zéro, I’équation (2.68) tend a €tre identique a I’équation (2.73).

Un ensemble de données de départ étant fixé et pour un choix de parameétres X a
inverser, le processus d’inversion est itératif suivant I’organigramme de la figure I1.11.

Il est nécessaire de fixer un critére pour stopper I’itération car en pratique on n’atteint
que rarement 1’égalité y°=1. En fait, le minimum recherché ne correspond qu’a la meilleure
estimation statistique des paramétres X et un changement des paramétres qui change le y’
d’une quantité tres inférieure a 1 est rarement significatif. En pratique nous stopperons le
processus itératif lorsque le y° n’aura pas diminué, ni augmenté (a la précision machine prés),
durant trois itérations successives ce qui se produit en général apres 9 itérations.

Lorsqu’un minimum acceptable a été trouvé, on recalcule la matrice Hessienne D' pour
A = 0, matrice qui, une fois inversée, donne une estimation de la matrice variance-covariance
des erreurs sur la détermination des paramétres inversés (les éléments diagonaux de cette

matrice correspondant aux variances). On peut alors obtenir un intervalle de confiance (seuil de

confiance de 68 %) pour chaque parametre inversé:

[xj KWK x ;(f(KTWK);} (2.79)

ou y’ estle y° réduit (expression (2.36)) et ou (K "Wk ); est le /™ élément diagonal de la

matrice Hessienne inverse.
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solution initiale

X

résolution du systéme d'équation:

normales pour AX

{ J
([ awwser
{ J

[ calcul de ¥ *(X+ AX) J

72X+ AX)2 2 (X)) | 2K+ AX) < 1 (X)

A >4 .10 A —>1/10

+

[ test de convergencej

non

oui

h 4
[calcul des incertitudesj

Fin
Figure II.11: Organigramme de 1’algorithme d’inversion de

Levenberg-Marquardt.

I1.4.4 L’information a priori

Jusqu’alors, dans tout le processus de calcul, aucune contrainte sur la
réalité physique des solutions n’est prise en compte durant I’inversion. Il se peut donc que la
solution déterminée par I’algorithme de Levenberg-Marquardt corresponde effectivement a un
minimum de la fonction de colit mais n’ait aucune réalité physique. On introduit donc une
contrainte supplémentaire pour prendre en compte la cohérence des solutions trouvées, via une
information a priori sur les parametres recherchés.

L’information a priori peut, par exemple, étre le profil vertical de concentration d’une
espece chimique qu’on souhaite mesurer. En général, elle correspond a I’état de I’atmosphere,
connu, avant la mesure [RODO00]. Le profil a priori peut étre utilisé pour plus de simplicité
comme profil de départ (first guest dans [RODO00]) mais ce n’est pas une obligation.
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Cette contrainte supplémentaire est rajoutée a la fonction de cotit définie précédemment

(2.58) mais AX = x — xy devient x —x, ou x, est le vecteur des valeurs a priori des

parametres recherchés (avant la mesure), c’est aussi une solution de départ qui a un sens

. .. . . . -1 .
physique. On peut aussi introduire I’inverse de la matrice erreur, S, qui dans notre cas est une

matrice diagonale et dont les valeurs correspondent aux éléments diagonaux w,. On a ainsi :

7=E"S] B+l J's;' e ) (2.80)

S,, est une estimation a priori de la matrice variance-covariance des paramétres. Nous 1’avons

supposée diagonale pour simplifier. On pénalise ainsi au cours du processus itératif les
variations trop importantes des parameétres par rapport a la solution a priori en tenant compte
des « fluctuations » acceptables autour de cette solution en fonction des erreurs également
estimées a priori, les éléments diagonaux de la matrice variance—covariance donnant une
estimation statistique de I’erreur sur la détermination a priori des parameétres.

Combiné avec la méthode du gradient de plus forte pente a pas déterminé (comme dans
la méthode de Levenberg-Marquardt décrite ci-dessus) I’incrément d’itération a pour nouvelle

expression:

Ax=(K"S) K+ 8 41 ) (K7SE)- S, (x—x,)) (2.81)

On obtient ainsi une nouvelle expression de (2.79) pour chaque parameétre inversé qui
tient compte de I’information a priori et qui contraint la solution dans un domaine de validité

physique.

[x‘, —\/ ZKTSK+S;')) ,x‘,+\/ Z(KTSK+S;')) } (2.82)

1.5 Méthodologie de I'inversion d’un profil a partir d’un spectre
IASI-ballon

Dans cette sous-partie nous nous proposons de synthétiser le processus
d’inversion des spectres infrarouges et de décrire le cheminement allant des données de départ

jusqu’a I’ajustement du spectre et la restitution des parametres inverseés.
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Pour reprendre de maniere schématique I’ajustement d’un spectre infrarouge en visée
verticale ainsi que la méthode inversion permettant d’obtenir les profils ou colonnes des
constituants atmosphériques, la figure I1.12 présente les grandes étapes décrites au chapitre II.
Tout le programme d’ajustement des spectres s’articule autour de I’algorithme de Levenberg-
Marquardt (partie en vert). En plus du spectre, 1’utilisateur doit fournir en entrée, un profil
vertical de pression et de température obtenus par sondage lors du vol. Cette connaissance du
profil thermodynamique est nécessaire ainsi que la position de ’instrument pour définir la
ligne de visée de la scéne observée. Il faut aussi fournir en entrée des profils de départ des
especes qui seront ajustés. Ces profils proviennent généralement de données standard AFGL
[ANDS86] mis a jour qui utilisent des données moyennées de type climatologique et de modeles

de chimie atmosphérique pour prendre en compte les variations saisonnieres.

Processus itératif

Prise en compte
de la fonction S
d'appareil

Prise en compte
des continua

PRODUITS:

Prise en compte
* Colonne en rapport de :nélange du Line I'I’IiXiﬂg
* Profil en rapport de mélange

* Température de la scéne

Calcul des sections

* Spectre (obs-cal) Sfﬁms
eftemperature A Caleul du transfert
en radiance ou - A . ;
. R L radiatif raies par raies =
*Fonction d'appareil ajustée [ -iﬁfmﬁh
*Shift spectral ajusté des m s efficace
pré-calculées

Figure I1.12 : Schéma résumant les processus entrant en jeux lors des traitements et inversions

des spectres infrarouges.

Une fois que toutes ces données sont prises en compte (partie en bleu), on effectue un
premier calcul de spectre synthétique ce qui nous fournit une premiére valeur du y>. A chaque
itération de 1’algorithme d’ajustement on compare le spectre calculé par le modéle direct au
spectre observé jusqu’a obtenir une valeur de y° satisfaisant le critére de convergence. Sur la

figure I1.12 on rappelle pour le calcul du spectre synthétique (en rouge) les étapes importantes
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de la simulation (en jaune): la prise en compte des effets instrumentaux (cf. 11.3.4), le
continuum de la vapeur d’eau, le spectre de N, et de O; induit par collisions (cf. 11.3.2) et
lorsqu’on considére une micro-fenétre ou il y a la présence de branches O de CO, on prend en
compte le « line-mixing » (cf. 11.3.3) ; et enfin le calcul de transfert radiatif raie par raie avec le
flux descendant et le flux réfléchi (cf. 11.2.1 et 11.2.2).

Lors du calcul des sections efficaces (cf- 11.2.3), le choix est possible entre plusieurs
banques de données spectroscopiques : HITRAN 2000, GEISA, MIPAS ou de sections
efficaces déterminées semi-empiriquement. Mais si des sections efficaces pré-calculées sont
disponibles du fait d’un calcul antérieur, il sera rapide d’effectuer I’interpolation des
coefficients d’absorption a partir de ces sections efficaces pré-calculées.

Une fois que le critere de convergence est satisfait, on restitue les profils verticaux ou
les colonnes des espéces chimiques. Parmi les parameétres qu’il est possible d’ajuster, on peut
considérer jusqu’a six paramétres (a;, ap, 1, Iy, m;, my) relatifs a la fonction d’appareil, car
celle-ci peut varier en cours d’un vol. Nous tenons compte des fluctuations de la température
de la scéne observée ainsi que de 1’émissivité propre de la surface. Pour des raisons pratiques
I’émissivité est généralement fixée a 1 et la température de la scéne est ajustée ou inversement.
Pour I’ajustement des espéces atmosphériques via les profils verticaux de rapport de mélange,
deux choix sont possibles. Soit on ajuste la colonne dans sa totalité¢ en conservant la forme du
profil, soit on ajuste le profil lui-méme. Il faut noter qu’il n’est pas toujours possible d’ajuster
le profil du fait que la signature spectrale de I’espeéce chimique considérée ne contient pas une
information suffisante pour qu’on puisse restituer le profil aux différentes altitudes.

Lors de I’ajustement de la colonne, c’est un coefficient multiplicateur du profil
initialement introduit qui est optimisé dans le modele d’inversion. Ce coefficient multiplicateur
revient a effectuer une homothétie du profil, en rapport de mélange, et donc a faire varier la
quantité totale de molécules d’une espece c’est-a-dire la colonne totale. Lors de I’ajustement
d’un profil on doit donner une certaine « souplesse » au profil de départ. Pour cela on indique
au programme que les valeurs du rapport de mélange a certaines altitudes du profil deviennent
des parameétres ajustables. Ces altitudes sont ce qu’on appelle les niveaux de restitution du
profil. Lors de I’ajustement du spectre, le profil varie différemment en fonction des niveaux des
restitutions. En partant de I’altitude zéro vers le plafond : entre la surface et le premier niveau
de restitution le « morceau » de profil est multiplié par la méme valeur que celle obtenue pour
le premier niveau de restitution ajusté. Entre deux niveaux de restitution le profil est multiplié
par une valeur interpolée linéairement entre les niveaux ajustés, enfin entre le dernier niveau et

le plafond, on multiplie le profil par le coefficient ajusté du dernier niveau de restitution.
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En tout, avec les parametres de la fonction d’appareil, la température de surface ou
I’émissivité et les paramétres des colonnes (ou des profils) pour chaque espéce chimique, il est
possible d’effectuer I’inversion de 30 parameétres.

Par la suite nous allons illustrer ce processus de traitement des spectres infrarouges
avec les données du vol ballon IASI02 qui nous a permis d’affiner notre connaissance sur la
distribution des espéces Oz, CH4, N,O, CO. Le but étant de déterminer la composition
quantitative d’especes chimiques dans la troposphere et la basse stratosphére a travers un

modele physique déterministe de transfert radiatif.
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Opérations de lancement pour le vol ballon IASI02. (photo
LPMA/CNRS
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CHAPITRE III

Inversion de 1’0zone

Dans le chapitre précédent nous avons introduit la méthodologie qui permet a partir
d’un spectre atmosphérique en émission dans infrarouge thermique de remonter a I’information
sur la colonne totale ou/et le profil vertical d’une espéce chimique donnée. Dans ce chapitre
nous allons appliquer cette méthode d’inversion des spectres pour déterminer les profils
d’ozone. Nous nous intéresserons particulicrement a la sensibilité des ajustements des spectres
aux différents paramétres perturbateurs et a la qualité de nos inversions. De nombreux aspects
sont a considérer lors des inversions des spectres, notamment la prise en compte de la

variabilité géographique lors de 1’acquisition des spectres infrarouges.
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Pour caractériser la sensibilit¢ de 1’inversion du profil d’ozone avec notre mod¢le,
différents outils statistiques ont été¢ mis en place comme la détermination du nombre de degrés
de liberté ou le calcul de I’entropie informationnelle afin d’obtenir une plus grande confiance
dans le profil inversé. Nous nous intéresserons aux parametres susceptibles d’améliorer la

détermination des profils.

lll.1 L’acquisition des spectres IASI02

II1.1.1 Profil du vol IASI02

Le second vol ballon du LPMA (IASI02) a eu lieu le 5 aott 2002 a partir
de la base d’Esrange pres de Kiruna (Suede). Le vol a débuté vers 18h03 Temps Universel
(UT) et la nacelle a terminé sa descente sous parachute aprées séparation du ballon vers 22h35
(UT). Les spectres que nous avons traités ont été¢ pris en compte a partir du moment ou le
ballon avait atteint son altitude de plafond, c’est-a-dire autour de 30 - 32 km d’altitude. Comme
le montre la figure III.1 I’altitude de 30 km n’est pas atteinte tout de suite, mais en un peu plus
d’une heure. Pour origine des temps, nous avons considéré (abscisse des figures II1.1 et I11.2) le
moment du lancement de la nacelle c’est-a-dire 18h30 (UT). Tous les temps d’enregistrement

des spectres (et leur chronologie) sont déterminés a partir de ce temps de référence.

800 T T T T T T T T T T T T

750 o

700 - i
altitude au sol
28000 4 650 -|

26000 4 600 -

550
o ] altitude du ballon

Altitude (m)

500 -]
450
16000-] g 400
350 -]
300 -]
8000-] ] 250 ]
T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
1200 2400 3600 4800 6000 7200 8400 9600 10800 12000 13200 14400 1200 2400 3600 4800 6000 7200 8400 9600 10800120001320014400
Temps (s) Temps (s)

1.1 1.2

Figure II1.1 et II1.2 : Profil du vol IASIO2 en fonction de 1’altitude du ballon en fonction du temps de vol (figure
de gauche) et en fonction de I’altitude du relief survolé par le ballon. (figure de droite)

Le systtme GPS embarqué et une carte topographique de la région permettent de

déterminer le profil d’altitude du relief survolé par le ballon pendant la durée de I’expérience
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avec une précision relative de 10 m (Fig. I11.2). Une connaissance de 1’altitude du ballon et de
I’altitude du relief survolé, rend possible la caractérisation, avec une bonne précision, de
I’épaisseur de la colonne de gaz que I’on sonde, donnée importante pour I’équation du transfert
radiatif. Cette caractérisation de la scéne est une des étapes importantes avant le traitement
proprement dit des spectres. En effet la région de Kiruna posséde de nombreux petits lacs (Fig.
111.3), I’instrument est donc susceptible d’enregistrer un spectre en visant un des lacs. La
conséquence est que I’émissivité n’étant pas la méme que sur une surface solide, la scéne sera
vue a travers les spectres comme beaucoup plus chaude. Ce genre de détails introduit des
variations d’un spectre a I’autre qui ne sont pas toujours facilement décelables et explicables
sans ce pré-traitement des scenes survolées. Ce pré-traitement est réalisé grace aux données

auxiliaires acquises par I’imageur infrarouge et la caméra CCD visible.

Figure I11.3: Carte topographique de l.z;région de Kiruna (la ville de Kirlina au centre de la

carte) au nord de la Suéde. En bleu le tracé du parcours de I’expérience IASI02 a partir de
la base d’Esrange (en haut a droite).

D’un point de vue géographique la zone survolée par le ballon reste assez localisée et
les mesures se sont déroulées sur un laps de temps relativement court. On doit donc s’attendre
a ce que les résultats qui sont fonction de la variabilité temporelle et géographique ne soient
pas trop dispersés. Les fortes fluctuations pourront étre imputables a d’autres phénomeénes que
la variation journaliere (assez faible en ¢€t¢ aux hautes latitudes) ou qu’aux différences

géographiques.
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I11.1.2 Conditions météorologiques lors de d’enregistrement des spectres

Pour effectuer un traitement des spectres il nous faut déterminer a la fois
la géométrie de la visée et le profil de température et de pression pour chaque spectre tout au
long du vol (Fig. II1.4). Pour cela, des sondages sont effectués avant, pendant et aprés le vol
par la station météo de Kiruna. Il faut ensuite, en fonction de 1’altitude du sol et de celle du
ballon, effectuer une interpolation linéaire en température et logarithmique pour la densité
moléculaire et la pression a partir des sondages fournis. On remarque sur les profils verticaux
de la température que la variabilité temporelle n’est pas trés importante, il est donc raisonnable
d’effectuer cette hypothese d’interpolation des températures en fonction du temps d’acquisition
de chaque spectre. On peut faire la méme remarque au sujet de la pression ou de la densité

moléculaire quand la situation météo reste relativement stable.
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Figure I11.4: Profil vertical de la température a différentes heures le jour du

vol de TASIO2.

Au cours du vol IASI02, 227 spectres ont pu étre enregistrés. Tous ne permettent pas
d’effectuer un sondage de la troposphere et de la basse tropospheére, car une partie des
enregistrements ont été effectués lors de I’ascension de I’instrument. Un autre probléme ne
permettant pas le traitement immédiat des spectres dans I’infrarouge thermique est la
couverture nuageuse. En présence de nuages dans la scéne visée il est difficile de connaitre

I’altitude de la surface visée. Si le nuage est dense il s’agit de 1’altitude du sommet du nuage
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qu’il faut encore déterminer, et si le nuage est en partie transparent on peut viser la surface
mais la contribution spectrale du nuage reste difficile a quantifier.

Afin d’effectuer un suivi de la couverture nuageuse durant le vol, ’expérience TASI-
ballon (a partir du second vol uniquement) a ét¢ munie d’'une caméra infrarouge. Grace a cet
instrument supplémentaire, il nous est possible de suivre 1’évolution de I’environnement sondé.
Avec les figures II1.5 et II1.6 on trouve un exemple d’images obtenues a partir de la caméra
infrarouge. Ces images sont prises et enregistrées a des intervalles de temps déterminés de
maniére a les faire coincider avec le temps d’enregistrement des spectres correspondants. Il est
ainsi possible de savoir si un nuage rentrant dans le champ de vue de la caméra, (apparaissant
plus froid sur les images), est ou non dans le champ de vue instantané (IFOV) de

I’interféromeétre.

-18.0°C -18,0°C

IIL.5 I11.6

Figure II1.5 et I11.6 : Images obtenues au cours du vol IASIO2 par la caméra infrarouge. Les couleurs sombres
représentent les températures les plus froides et les couleurs claires les températures les plus chaudes de 1’image.
On observe ici le passage, sur une méme scéne, d’un nuage (bande en violet). L’échelle de température est relative
a la température la plus chaude. Le cercle au centre de I'image représente le champ de vue instantané (IFOV) visé
par I’instrument TF embarqué.

La nature de la surface que 1’on vise joue, elle aussi, un réle important notamment sur
la température de brillance du fond des spectres en émission infrarouge. Celle-ci est déterminée
(Fig. 111.7) en considérant plusieurs micro-fenétres ne contenant pas de raie spectrale et en
prenant la fonction inverse de la fonction du corps noir (c¢f. (1.22)). En effectuant cette
opération sur tous les spectres de IASI02 on peut déceler la présence de nuages car les spectres
apparaissent alors beaucoup plus froids. En parall¢le avec les images de la caméra infrarouge
on peut donc confirmer la présence de nuages par la caractéristique des spectres enregistrés.
Une partie des spectres a été obtenue en visée horizontale (visée au limbe) Ces spectres
n’apparaissent pas sur la figure II1.7 (aux temps 9 000 et 10 000 s). Ils requicrent un traitement
différent de par leur géométrie, de plus ils ne permettent pas d’effectuer un sondage de la

tropospheére. Les spectres au limbe ne sont pas traités ici, mais on mentionnera tout de méme le
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lien avec I’expérience MIPAS embarqué sur la plate-forme ENVISAT [CAMO04] qui réalise

des observations dans la méme géométrie et dans le méme domaine spectral.
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Figure II1.7 : Température de brillance des sceénes atmosphériques durant le
vol obtenues en prenant la fonction inverse du corps noir pour différentes
micro-fenétres transparentes dans tout le domaine spectral des détecteurs.

Ce travail préliminaire de sélection des spectres avant I’inversion et d’attribution, pour
chaque spectre, d’une géométrie et d’un profil de température et de pression bien définis
permet de comprendre certaines variations observées d’un spectre a 1’autre. En effet, si sur une
série de spectres infrarouges enregistrés un spectre plus froid que les autres spectres apparait
lors de I’inversion on peut supposer que soit un nuage est venu perturber la mesure, soit que le
relief a sensiblement changé. Pour cela la détermination de la géométrie de la ligne de visée
joue un role important. A cela on peut ajouter qu’a partir des spectres nous n’effectuons pas de
détermination indépendante de température des couches d’air que I’on sonde et donc qu’une
détermination a partir des sondages et de la géométrie est nécessaire pour prendre en compte
les contributions de chaque couche atmosphérique dans le calcul des profils des raies.

Sur la totalité des spectres qui ont été enregistrés nous avons finalement sélectionné 109
spectres pour effectuer I’inversion des profils verticaux des especes chimiques. Ces spectres
concernent le milieu et la fin de vol du ballon, ce qui correspond aux spectres enregistrés pour

les temps au-dela de 7 000 s durant le vol (Fig. I11.3 et Fig. I11.4).
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lll.2 Base de données spectroscopiques pour I'ajustement des
spectres infrarouges en émission thermique.

I11.2.1 Fenétre spectrale pour I’étude des profils d’ozone

Pour des raisons de puissance de calcul, il est difficile d’effectuer
I’inversion d’un spectre dans sa totalité. On doit procéder a un découpage de manicre a avoir
une fenétre spectrale relativement étroite ou micro-fenétre qui permette d’inverser les espéces
chimiques sélectionnées et cela sans temps de calcul prohibitif. Pour 1’étude sur I’inversion du
profil d’ozone nous avons choisi la fenétre autour de 10 um (950 — 1100 cm™) correspondant

aux bandes v, et v, de I’ozone. Ce domaine spectral est communément utilisé pour I’étude de

I’0zone atmosphérique a partir des spectres infrarouges. D’autres espéces chimiques sont aussi
actives dans cette fenétre mais de maniere moins importante (7ab. I11.1). 1l faut tout de méme
noter la présence de raies de vapeur d’eau (H,O) et de bandes du dioxyde de carbone (CO,)
(Fig. II1.8) avec des intensités relativement importantes. Mais pour le CO; les bandes sont
assez bien localisées et ne recouvrent que partiellement le domaine des raies de 1’ozone. Dans
les 2 cas (H,O et CO,) ont distingue facilement les espéces perturbatrices par rapport a 1’espece

a laquelle on s’intéresse (O3).

Espéce chimique CH, N,O CO, H,0 (0
Numéro de référence de
I’espéce chimique dans 6 4 2 1 3
HITRAN
Vi, Vi,
Bandes présentes dans la Va, Vi—Vy (V3 ! )I g 2v3 —v3,
2
A -1
fenétre 950-1100 cm 2V4 — VZ V3 — 2‘/2 (V3 — Vl )II Vl + V3 — Vl ,
Vo) + V3 — V)

Tableau I11.1: Espéces chimiques présentes dans la micro-fenétre 950 — 1100 cm™.

Dans le cas de la vapeur d’eau les raies ne sont pas aussi régulierement distribuées que
pour les bandes de CO,. Les intensités des raies sont importantes et apparaissent bien dans les
spectres. Le principal probléme vient des raies vers 1060 - 1070 cm™. Ces raies de H,O se
situent souvent au voisinage de raies d’ozone qui ont a peu pres la méme amplitude dans le
spectre ce qui pose un probléme pour I’ajustement. Pour une signature spectrale « mélangée »

il est difficile d’attribuer la contribution principale a 1’'une ou a I’autre des deux espéces. Pour
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résoudre ce probléme on joue sur la taille de la fenétre retenue pour I’ajustement et sur le
nombre important de raies d’ozone. On obtient ainsi des profils qui sont issus de 1’ajustement
de toutes les raies d’ozone présentes dans la fenétre spectrale utilisée. On peut dire que le poids
des raies de H,0 entre 1060 - 1070 cm™ dans la restitution du profil d’ozone est petit vu le
nombre important de raies d’ozone considérées. Le fait que des raies d’especes différentes se
recouvrent, comme dans le cas de H,O et CO; avec 1’ozone dans la fenétre 950 — 1100 cm! n’a
pas trop d’impact sur I’inversion si ce recouvrement n’est que local et si on a par ailleurs un
nombre important de raies pouvant apporter de 1’information utile sur le profil de 1’espéce

qu’on souhaite restituer.
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Figure II1.8 : Contributions spectrales des différentes especes présentes dans la fenétre 950-
1100 cm™ pour un spectre atmosphérique en émission thermique en visée vers le bas (calcul
direct).

Le méthane (CHy) et protoxyde d’azote (N,O) sont présents dans cette fenétre mais
I’intensité des raies correspondantes est plutdt faible et leurs contributions sont du méme ordre
que le bruit du spectre. Ces especes ont bien slr été conservées dans les calculs, mais leur
faible contribution aux spectres ne permet pas de déterminer une colonne pour ces espéces par
I’inversion dans cette fenétre seule.

La molécule OCS pourrait aussi contribuer dans la région étudiée mais 1’intensité des
raies correspondantes est toujours plus faible que la contribution du bruit lors de

I’enregistrement des spectres. Le fait de prendre en considération OCS dans la simulation des
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spectres et dans leur ajustement n’a apporté aucune amélioration dans le résidu des spectres.
Pour un gain de temps calcul, on a donc préféré ne pas prendre en compte OCS méme si des

raies de cette espece sont en principe présentes dans ce domaine spectral.

I11.2.2 Impact du choix de la base spectroscopique sur ’ajustement

Les inversions des spectres infrarouges en visée au nadir du vol TASI02
dans la région a 10 um ont ét¢ effectuées dans un premier temps en utilisant la base de données

spectroscopique HITRAN 2000 [ROT92], [ROT98]. Les résultats des ajustements des spectres

montrent qu’on arrive relativement bien a reproduire les spectres mesurés par le calcul avec le
code de transfert radiatif LARA (Fig. II11.10). Les résidus en radiance (Fig. IIl.12) et en
température de brillance (Fig. II1.14), aprés ajustement, ne montrent pas de corrélation avec les
raies. Le résidu en température de brillance montre que celui-ci est inférieur a un Kelvin pour
les régions du spectre ou on a une faible densité de raies d’ozone et environ 2 K au niveau des
fortes raies de 1’ozone. Si on compare les résidus en radiance au bruit radiométrique estimé
dans les spectres (5.10° W/(cm® sr cm™) environ), on constate que celui-ci est voisin des
valeurs obtenues dans la figure I11.12. On estime que les ajustements des 109 spectres sont de
qualité égale et qu’ils sont satisfaisants. Les résidus obtenus sont ce que I’on peut obtenir de
mieux compte tenu du bruit des spectres. On observe tout de méme dans les résidus une
différence significative (résidus plus importants) au niveau des fortes absorptions de 1’ozone.
Les résidus en radiance ou en température de brillance adoptent « une forme » que 1’on peut
retrouver dans le spectre lui-méme. Cela montre que le code de transfert radiatif a des
difficultés a reproduire la bande de I’ozone dans sa totalité a partir des informations qu’on lui
donne en entrée. Cette forme du résidu se retrouve dans toutes les simulations qui ont été faites
lors du premier exercice d’intercomparaison d’algorithme de calcul de spectre raie par raie
(LIE) [TJEO3]. Parmi les explications données on a proposé l’existence d’un effet de line-
mixing pour I’ozone. Un probléme au niveau du découpage vertical (layering) des couches
atmosphériques a également été suggéré. La solution serait alors d’avoir une meilleure
précision sur les variations verticales du profil avec un découpage plus fin. Du point de vue de
la base spectroscopique le nombre insuffisant de raies ou un critére de coupure trop sévere ou
bien la non-considérationn des bandes chaudes de 1’0zone peuvent tre aussi une des causes de

cette forme de résidu.
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Figure I11.9 et I11.10 : Exemples d’ajustements de spectre IASI-ballon (vol IASI02) en utilisant les bases

spectroscopiques HITRAN et MIPAS pour le calcul des sections efficaces de 1’o0zone.
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(vol IASI02) et du spectre calculé en radiance en utilisant pour les sections efficaces de 1’o0zone
les bases spectroscopiques HITRAN 2000 et MIPAS.
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Figure III.13 et III.14: Comparaison entre la différence du spectre observé IASI-ballon
(vol IASI02) et du spectre calculé en température de brillance en utilisant pour les sections
efficaces de 1’ozone les bases spectroscopiques HITRAN 2000 et MIPAS.
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Nous nous sommes intéressés a une seconde base de données spectroscopiques pour
I’0ozone afin de voir si la base HITRAN 2000 était suffisamment fiable et de vérifier que le
résidu pouvait étre réduit en utilisant une base de données fournissant un nombre beaucoup
plus grand de raies. Nous avons repris les ajustements de tous les spectres, mais cette fois ci en
utilisant pour ’ozone la base spectroscopique développée pour MIPAS. La premicre
comparaison entre les bases de MIPAS et HITRAN montre qu’il y a beaucoup plus de raies
répertoriées dans la base MIPAS. Ces raies supplémentaires proviennent du fait que la base de
MIPAS considére des transitions de bandes chaudes de 1’ozone non présentes dans HITRAN
2000 (I’objectif étant de pouvoir traiter les effets de non-équilibre thermodynamique local pour
0s). On a ainsi pour la région entre 950-1100 cm™ 44 166 raies pour HITRAN et 160 538 raies
pour MIPAS. Dans la base MIPAS les intensités sont données avec un seuil trés bas de 107
cm’/molécule, ce qui accroit considérablement le nombre de raies par rapport 8 HITRAN.

En effectuant 1’ajustement des spectres en utilisant la base MIPAS pour ’ozone, on
observe un trés bon accord entre spectres observés et spectres calculés (Fig. I11.9). En
comparant les résidus en radiance et en température de brillance on peut observer une légere
amélioration de ceux-ci avec I’emploi de la base spectroscopique MIPAS.

Un léger « recentrage » autour de zéro est observé sur les résidus avec la banque
MIPAS. Autour de 1040 cm™ 14 ou I’intensité du résidu est la plus importante on constate une
diminution allant jusqu’a 1 K. Autour de 950 — 980 cm’' une amélioration du résidu ne se fait
pas de manicre significative ce qui montre que ’amélioration imputable au changement
effectué au niveau des bases spectroscopiques de 1’ozone uniquement ne résout pas tous les
problémes.

La figure III.15 montre la différence entre les spectres calculés en température de
brillance obtenus aprés ajustement. On observe, suivant la région spectrale, que les bases
spectroscopiques MIPAS et HITRAN ne compensent pas les différences systématiques de la
méme maniere. Ceci met en évidence le fait qu’il soit difficile de choisir une base plutot
qu’une autre étant donné que 1’amélioration apportée sur le résidu n’est pas répartie de la
méme maniére suivant la région spectrale considérée. Pour la région entre 1020 et 1050 cm™,
on constate en observant les résidus (Fig. I11.13 et Fig. I11.14) que 1’amélioration est claire avec
la base MIPAS, mais que dans les autres régions (entre 950 et 1020 cm™ et entre 1050 et 1070
cm™) oul les résidus sont les plus importants, la base MIPAS semble moins bonne que la base
HITRAN. En fait nous considérerons que la base MIPAS améliore globalement I’ajustement
des spectres du fait qu’elle corrige ainsi légérement la forme systématique du résidu observé

lors des ajustements avec HITRAN. Mais on ne peut pas affirmer que le résidu ayant la forme
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de la bande de 1’ozone résulte de la non prise en compte de raies dans HITRAN 2000 (par
rapport @ MIPAS). On améliore le résidu en utilisant la base MIPAS, mais des résidus
subsistent. L’existence de « line-mixing » pour 1’0zone reste encore une possibilité, mais elle
est difficile a vérifier faute de données permettant de modéliser I’effet de « line-mixing » de

I’0zone dans cette région.

’ — (Spectre, ., - Spectre, ..\ I
1.2 T T T T T T T T T r T T T T T T
1,0 - -
|

0,8 1 _
3
SX 064 .
O o |
3] § 04 HITRAN < MIPAS -
n = |
2% o024 || i
[&]
23
o 00 S
o5 1
£ 2 024 ! L -
€S o
$ 8 1 || ||I | | -
3¢ 0,4 -

[0) I

% < -06- HITRAN > MIPAS I ]
£ o N I
a 0,8 | -

-1,0 .

-1.2 T T T T T T T T T T T T T T T T

940 960 980 1000 1020 1040 1060 1080 1100

nombre d'onde (cm™)

Figure III.15 : Différence entre spectres obtenus aprés ajustement en utilisant avec les
bases spectroscopiques HITRAN et MIPAS

Un des points qu’il faut noter est I’impact du changement de base spectroscopique sur
I’inversion et notamment sur la restitution des profils verticaux d’ozone. En comparant les
sections efficaces calculées pour une température et une pression donnée (Fig. /I1.16 et Fig.
1I1.17), on peut observer que les raies sont moins intenses avec la base MIPAS. Une
comparaison des bases montre, pour des raies communes aux deux bases, que les sections
efficaces pour MIPAS sont en moyenne de 4 % inférieures a celle de HITRAN. Cela a pour
conséquence que pour une de raie observée dans les spectres 1ASI02, le profil que 1’on
restituera en utilisant la base MIPAS, conduira a plus de molécules d’ozone. Du point de vue
des positions des raies on constate de léger décalage de 1’ordre du 1/1000 de cm™. Etant
donnée la résolution des spectres IASI02 (0,25 cm™) et le grand nombre de raies d’ozone dans
un si petit intervalle, il est difficile de quantifier I’impact de ce faible décalage. On estime que

ce décalage des positions de raies entre HITRAN et MIPAS n’a pas de conséquences ni au
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niveau de la qualité de I’ajustement des spectres ni au niveau de la restitution des profils

verticaux.
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Figure I11.16 et I11.17 : Calcul des sections efficaces pour I’ozone dans la micro-fenétre 1040 - 1041 cm™ pour une
pression et une température donnée. La figure du haut montre les sections efficaces obtenues a partir des bases de
données spectroscopiques HITRAN 2000 et MIPAS. La figure du dessous montre la différence relative en
pourcentage des sections efficaces par rapport au calcul avec la base MIPAS.

Illl.3 Jacobien et noyaux moyens a l'usage de la détermination
du profil d’ozone.

II1.3.1 Définitions et notations

L’efficacité et la résolution (verticale) d’un sondage a distance peuvent
étre exprimées de deux manieres différentes suivant qu’on considere uniquement la qualité du
modele direct (fonction de poids) ou qu’on tient compte de la « puissance du modele
d’inversion a résoudre les structures fines verticales de 1’atmosphére » (noyaux moyens). Ces
deux grandeurs permettent de représenter pour chaque spectre, la contribution a I’absorption
des molécules de I’espece étudiée suivant leur répartition en altitude.

Pour faire apparaitre les fonctions de poids il faut reprendre 1’expression reliant le

spectre observé au vecteur d’état et au modele de calcul direct :
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y=F(x,b)+e¢ (3.1)
Dans cette expression x est le vecteur d’état de np parameétres, b représente les parametres du
modele qui ne sont pas parfaitement connus de ’utilisateur comme par exemple les parametres
spectroscopiques, la fonction d’appareil, les données météorologiques de type profils de
température et de pression. Le terme ¢ est I’erreur expérimentale.
Lors de I’inversion on cherche a déterminer le vecteur d’état qui permet au mieux de
simuler le spectre observé au travers 1’algorithme du transfert radiatif, ce qui revient a écrire le
vecteur sous la forme ;

%=R[y,b,x,]= R[F(x,b)+¢,b,x,] (3.2)

ou x est le vecteur avec les valeurs des parameétres restitués, R la fonction du modéle inverse, et
x, le vecteur d’état avec les valeurs a priori des paramétres recherchés.
En linéarisant le mode¢le direct au voisinage de x, on a :

$=R[F(x,.b)+K (x—x,)+e&,b,x,] (3.3)

~~~~~

On fait ainsi apparaitre la matrice de fonction de poids ou jacobien K, qui a été introduit

précédemment (2.54) et dont on rappelle I’expression :

 29NK) (3.4)

”’ Ox;,

C’est une matrice K (m points spectraux x n parametres inversés) qui n’est pas
forcement carrée et dans laquelle chaque élément est une dérivée partielle des éléments du
modele direct (points ou échantillons spectraux) par rapport aux éléments du vecteur état
(parametres inversées).

Les fonctions de poids représentent la sensibilit¢ du modele aux parameétres que I’on
cherche a déterminer. Ces fonctions ont généralement la forme d’un pic en visée au limbe et
sont plus ¢élargies en visée a partir du sol ou au nadir. La largeur a mi-hauteur des pics des
fonctions de poids donne une information sur la résolution verticale de la mesure, ainsi que sur
la sensibilit¢ du spectre par rapport a chaque paramétre inversé (sensibilité en fonction de

’altitude par exemple).

En linéarisant maintenant le mode¢le inverse R par rapport a y on obtient :

%=R[F(x,,b),b,x,]+G [K (x—x,)+e&,b,x,] (3.5)
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OR ey . . . Lo
ou G, :8_ est la sensibilit¢ de I’inversion par rapport a la mesure. On peut réécrire
oy

I’expression (3.5) de la maniére suivante :

%-x, =R[F(x,,b)]-x, ... biais
+ A(x—x,) ... lissage
+G, ¢ ... erreur inversée (3.6)
ou
ox
A=G K =—-— 3.7
A =5y (3.7)

Les lignes de la matrice 4 (n x n) sont les noyaux moyens (averaging kernel) qui
peuvent étre considérés un par un comme les fonctions responsables du lissage (fonction de
moyennage) des paramétres inversés correspondant. Chaque élément du résultat qui provient
de I’inversion apparait comme le produit des valeurs vraies ou recherchées par la fonction de
moyennage correspondante. Dans des conditions favorables, les noyaux moyens sont des
fonctions en « pics » dont la largeur a mi-hauteur fournit une estimation de la résolution
verticale du systéme d’observation. Dans le cas idéal ces noyaux moyens sont des pics de
Dirac. L’intégrale de la surface des noyaux moyens, généralement proche de 1’unité, détermine
la contribution aux parameétres restitués de la mesure.

A T’aide des noyaux moyens et des fonctions de poids il est possible d’établir la
sensibilité de I’inversion pour chaque paramétre inversé et donc d’effectuer une sélection
optimale des paramétres en retenant en priorité ceux qui ont le plus de sensibilité sur le spectre
et donc qui sont les plus exploitables par le modele de transfert radiatif. On gagne ainsi en
temps de calcul, en limitant le nombre de parameétres que I’on cherche a déterminer, mais aussi
en qualité d’ajustement des spectres (et d’inversion). En ayant moins de parametres a inverser
tout en gardant une bonne souplesse dans 1’ajustement on évite une trop grande corrélation
entre parametres, qui en général introduit des effets de compensation pouvant conduire a des

solutions non physiques.
I11.3.2 Fonctions de poids et noyaux moyens des profils d’ozone

L’emploi des fonctions de poids pour I’inversion des spectres dans la

fenétre 950-1100 cm™, a permis d’évaluer Defficacité du systéme instrument/modéle
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direct/inversion a restituer le profil vertical d’ozone c’est-a-dire a fournir les rapports de
mélange en fonction de ’altitude. Afin de déterminer un profil d’ozone et afin de sélectionner
les altitudes pour lesquelles les rapports de mélanges ont le plus de sensibilité pour le modéle

de calcul direct, on détermine le jacobien. Les x; dans la définition de K (3.4) sont dans ce

cas des coefficients multiplicateurs des rapports de mélange du profil vertical de I’ozone a
différentes altitudes. On obtient pour chaque nombre d’onde la sensibilit¢ du modéle par
rapport a chaque altitude du profil vertical d’ozone (Fig. I11.18 et Fig. I111.19)

A partir de la figure II1.18 on peut voir que la fenétre sélectionnée est sensible a
presque toutes les altitudes. La bande de I’ozone apparait bien comme domaine de sensibilité
du spectre par rapport aux altitudes, mais la sensibilité est significative pour des raies plus
isolées comme celles autour de 1080 cm™, ce qui montre que les différentes contributions de
I’ozone en fonction de I’altitude proviennent de toutes les raies d’ozone présentes dans la
fenétre de 10 pm. On remarque tout de méme une moindre sensibilité pour les basses altitudes.
Ceci montre que la contribution de I’ozone dans les basses altitudes de 1’atmosphére devient
faible dans cette partie du spectre infrarouge et/ou que 1’ozone a des altitudes plus élevées (au-
dessus de 4 km environ) masque ’information provenant des basses altitudes. Il faut donc
s’attendre a trouver un faible impact des niveaux prés de la surface pour la restitution des
profils verticaux d’ozone.

Les altitudes qui apparaissent ici comme étant plus efficaces pour la restitution le profil
sont entre 5 et 27,5 km, avec un pic vers 20 — 22,5 km. On peut signaler aussi les altitudes
autour de 9 - 11 km et autour de 13 — 18 km pour lesquelles le spectre reste assez sensible.

La visualisation en 3 dimensions des fonctions de poids (Fig. I11.19) met en évidence
I’existence de trois zones avec des « maximums » ; un maximum autour de I’altitude de 7 km,
un autre plus large entre 10 et 14 km et un maximum plus intense vers 16 - 20 km. On a donc
trois zones (ou altitudes) sensibles pour tous les nombres d’onde de la fenétre (Ia ou il y a
présence de raies d’ozone). Il semble donc que 3 niveaux de restitution dans le profil d’ozone
soient nécessaires pour ajuster convenablement un profil vertical entre 0 et 30 km. En fait nous
ne pouvons réellement prendre que 2 niveaux de restitution. Les deux maxima centrés autour
de 18 km et 25 km se recouvrent et de ce fait on peut considérer qu’ils sont corrélés. On se

limitera donc a deux niveaux, un autour de 10 km et un second entre 15 et 25 km.
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Figure II1.18 : Visualisation des fonctions de poids en 2 dimensions obtenue pour chaque altitude du
profil d’ozone (vol IASI02), lors de I’inversion de la fenétre entre 950 et 1100 cm™.
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Figure II1.19 : Visualisation tridimensionnelle des fonctions de poids pour chaque altitude du profil
d’ozone (vol IASI02) lors de I’inversion de la fenétre entre 950 et 1100 cm™.
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Les fonctions de poids ne permettent pas d’indiquer la résolution verticale pour chaque
niveau de restitution. On utilise a cet effet les noyaux moyens. Comme on I’a dit plus haut, les
noyaux moyens permettent de quantifier la contribution des paramétres qu’on inverse pour le
modele de calcul direct et pour I’inversion. On ne voit pas 'impact des paramétres sur le
spectre mais plutot leur sensibilité a travers le processus de simulation et d’inversion des
spectres.

La figure II1.20 montre les noyaux moyens obtenus en utilisant comme parameétres restitués
les rapports de mélange aux différentes altitudes du profil vertical d’ozone. Le changement de
base de données spectroscopiques n’a pas d’influence notable sur les noyaux moyens, et on a

exactement la méme forme et les mémes amplitudes avec la base HITRAN 2000 ou la base

MIPAS.

MIPAS (IASI-ballon)

—1km

——2km
3km
—4km
5km

——6km
7km
——8km
——9km
——10km
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——13km
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15 km
—— 16 km
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——18km
19 km
——20 km
225 km
25 km
27.5 km
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Figure II1.20: Noyaux moyens obtenus pour le profil d’ozone en utilisant les bases spectroscopiques
MIPAS et HITRAN 2000. Chaque noyau correspond a une altitude de restitution possible du profil
d’ozone. En bas a droite on a tracé en fonction de chaque altitude de restitution la largeur & mi-hauteur du
pic du noyau moyen correspondant.
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Comme pour les fonctions de poids, on retrouve trois régions dans les profils qui sont
intéressantes pour leur sensibilité a travers le modele ; une région entre 7 et 10 km, une autre
entre 10 et 20 km et enfin une autre autour de 25 km. Pour éviter des corrélations entre
parametres lors de I’inversion, le choix des niveaux de restitutions doit se faire de maniére a ce
que les largeurs a mi-hauteur des noyaux moyens soient disjointes. En toute rigueur il faudrait
que les noyaux moyens ne se recouvrent pas. Mais on peut considérer que si le recouvrement
de 2 noyaux moyens se fait sur des zones au-dela de la largeur a mi-hauteur, méme s’il y a
corrélation, celle-ci reste faible et acceptable (c’est le critére de Rayleigh utilisé en optique). 11
est possible de faire 2 choix différents quant a la sélection des noyaux moyens tout en €vitant
les corrélations. Si on fait le choix de prendre un niveau de restitution entre 10 et 20 km (Fig.
1I1.20 b), du fait que les pics sont trés « étalés », cela nous interdit de sélectionner un autre
niveau sans que ces derniers soit corrélés entre eux en ce qui concerne les noyaux moyens. On
limite donc ce choix a 2 niveaux de restitution : un premier niveau correspondant aux noyaux
moyens autour de 10 km et un deuxiéme niveau correspondant aux noyaux moyens au-dessus
de 15 km.

La résolution verticale que 1’on obtient a partir de la largeur a mi-hauteur des noyaux
moyens (Fig. 111.20 c) varie entre 4 et 10 km, ce qui est une valeur relativement bonne compte
tenu que I’on effectue un sondage en visée au nadir. En effet lors de sondages au limbe, il est
possible d’atteindre une résolution verticale de 1 km, mais pour cela on dispose d’un ensemble
de spectres dans différentes géométries caractérisées par des altitudes différentes. Dans le cas
de sondage au nadir toute I’information sur toutes les altitudes entre le sol et 1’instrument est
contenue dans un seul spectre. On obtient donc ici malgré tout une assez bonne résolution
verticale pour le profil vertical d’ozone. Le choix des deux niveaux de restitution permet de
prendre en compte de facon optimale la résolution verticale intrinseque du systéme
d’observation. Pour effectuer la sélection des altitudes pour lesquelles on ajuste au mieux le
profil il convient d’effectuer des essais et de faire une comparaison du profil inversé avec le

sondage ozone effectué le jour du vol. C’est ce qui va étre discuté ci-dessous.

I11.3.3 Sélection des niveaux de restitution des profils

Pour effectuer une sélection des niveaux de restitution pour une
meilleure inversion des profils d’ozone, nous avons exécuté une série de tests. Pour un
ajustement optimal des spectres, on peut comparer les profils inversés et ajustés en prenant

comme référence le sondage ozone effectué par une sonde le jour méme du vol IASI02.
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Plusieurs tests ont été effectués sur des spectres du vol IASIO1 (spectres obtenus dans la
région de Kiruna en 2001) en utilisant 2, 3 ou méme 4 niveaux de restitution afin de vérifier si
le choix de 2 niveaux est la meilleure solution. Sur la figure II1.21 présente les résultats de
certains de ces tests. Chaque segment de couleur représente une portion du profil ajusté de
manicre « indépendante » par I’algorithme LARA et avec un critére de continuité entre eux.
Les coefficients multiplicateurs du profil initial sont interpolés linéairement entre 2 niveaux de
restitution. Pour les coefficients correspondant aux altitudes entre 0 et le premier niveau de
restitution, ils prennent la méme valeur que le premier coefficient ajusté. Cela correspond a une
translation du profil par rapport au profil initial (dans le domaine d’altitude correspondant). Il
en va de méme pour le profil compris entre le dernier niveau de restitution et la fin de la partie
haute du profil.

Sur la Figure II1.21 ¢) on a tracé le profil a priori qui est la solution de départ dans les
ajustements. On peut ainsi voir la « souplesse » du profil lors des ajustements et constater que
la contrainte exercée sur les paramétres inversés permet tout de méme au profil de varier sans
étre trop contraint par rapport au profil initial.

On observe sur le sondage, dans la région de la tropopause, une diminution brusque qui
n’existe pas dans le profil de départ. Il est donc difficile, a travers notre algorithme, de prendre
en compte cette variation rapide et localisée en fonction de Daltitude (sauf si on utilise le
sondage comme profil initial). Un des ajustements a été effectué¢ en considérant des niveaux de
restitution autour de la tropopause (Fig. I11.20 h) mais on constate des effets de compensation
et des variations dans les profils qui ne correspondent sont pas a une solution physique. Cela
vient du fait que les niveaux de restitution sont trop proches les uns des autres et donc qu’il y a
une forte corrélation entre ces niveaux (noyaux moyens qui se superposent).

Dans le cas de I’inversion de profils avec 3 niveaux de restitution (Fig. II1.21 d, f et g),
on obtient un assez bon accord avec le sondage jusqu’a une altitude de 20 km environ. Au-dela
on observe un écart prononcé avec des barres d’erreur importantes. Bien qu’on dispose
théoriquement de 3 informations indépendantes, d’aprés I’analyse des noyaux moyens, il est
difficile de trouver un choix de 3 altitudes pour lesquelles on arrive a ajuster le profil de
maniére a étre en accord avec le sondage. Cela revient a dire que la corrélation entre les 2
altitudes les plus élevées reste trop importante pour effectuer la restitution du profil d’Os avec

3 informations compleétement indépendantes.
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Figure I11.21 : Exemples de profils restitués en utilisant différents niveaux de restitution lors de I’inversion et
comparaison avec le sondage ozone effectué le jour du vol IASIO1.
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On obtient un meilleur accord lors de I’inversion des profils avec deux niveaux de
restitution (Fig. II1.21 a, b, c et e). Cependant le choix d’une altitude dans la basse troposphere
(Fig. 1I1.21 e) est peu recommandé¢, car peu sensible comme 1’ont montré les fonctions de
poids. De méme on obtient un profil non physique lorsqu’un des niveaux est trop proche du
plafond du ballon (Fig. IIl.21 a). Dans notre cas 26 km semble déja étre une altitude ou
I’information contenue dans le spectre et la sensibilit¢ par rapport au modele n’est plus

suffisante pour la restitution du profil d’Os.
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Figure I11.22 : Exemples de profils restitués en utilisant 2 niveaux de restitution lors de I’inversion et
comparaison avec le sondage ozone effectué le jour du vol IASIO1

Les meilleurs accords entre le sondage ozone et les profils inversés sont obtenus avec
deux niveaux de restitution aux altitudes de 6 et 19 km ou 10 et 20 km. La colonne totale
intégrée entre 0 et 32,5 km a sensiblement la méme valeur. En fait le sondage est fiable jusqu’a
une altitude de 25 km et au-dela le processus de mesure de la sonde dans les conditions
atmosphériques de la moyenne stratosphere ne sont plus d’une grande précision (variation de
I’efficacité de la pompe, effet de la température,...). Il faut donc comparer la colonne totale du
sondage et celle des profils ajustés entre 0 et 25 km (Fig. I11.22). On constate un bon accord
entre les colonnes totales intégrées obtenues par inversion des spectres infrarouges et déduites
du profil d’ozone de la sonde. Nous considérons tout de méme que les niveaux a 6 et 19 km
donnent une colonne totale plus proche de celle mesurée par la sonde. De plus, il est plus
judicieux d’avoir un niveau de restitution dans la troposphere et un dans la stratosphere plutot

que deux dans la stratosphére. Du point de vue des noyaux moyens, en choisissant les altitudes
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de 6 et 19 km, on évite une éventuelle corrélation entre les niveaux méme si comme le montre

la figure I11.20 (avec le choix d’altitudes 10 et 20 km) celle-ci reste faible.

I11.3.4 L’inversion des profils d’ozone au cours du vol IASI02

A partir de ’expérience obtenue pour I’inversion des spectres IASIO1,
nous avons effectué¢ I’inversion de tous les spectres IASI02 dans la fenétre 950 — 1100 cm’™
avec deux nivaux de restitution a 6 et 19 km pour le profil d’ozone. La comparaison avec le
sondage effectué¢ le jour du vol montre un trés bon accord (Fig. /11.23). De plus on peut
constater que la contrainte sur le profil ne force pas trop la solution puisque le profil a priori
est assez ¢loigné des valeurs finales, solution de I’ajustement et de 1’inversion des spectres.
Tout comme pour TASIO2 le sondage n’est fiable que jusqu’a 25 km, ce qui permet de dire que
les profils restitués a partir des spectres dans 1’infrarouge thermique permettent une bonne
détermination de la quantité d’ozone présente dans la troposphére jusqu’a la stratosphére

moyenne.

30
28 ]
26
24 ]
22 ]
20
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16
14 ]
12
10 ]
8]
6
4]
2]

—eo— profil a priori ]
—+—sondage LPMA/IASI02 -
— + — spectre n°227 .
spectre n°226 .
spectre n°225 ]
spectre n°224 ]
— «—spectre n°223 ]

Altitudde (km)

rapport de mélange (ppmv)

Figure II1.23 : Comparaison entre profils d’ozone inversés a partir des spectres
IASI-ballon et le sondage d’ozone effectué¢ le méme jour.

Sur la figure I11.23 on voit que les profils obtenus avec les spectres n° 223 a 227 (fin du
vol IASI02) sont peu dispersés et cela bien que la scéne visée ait changé. Cela s’explique par le
fait que la variabilité géographique (entre deux enregistrements de spectres) est faible pour

I’0zone et que la variation de 1’altitude au sol a un impact minime. De méme nous avons vu
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que le relief survolé¢ par le ballon fluctue (Fig. I11.2), mais la quantité d’ozone dans les couches
basses reste faible méme si I’atmosphére est dense. D’autre part comme 1’ont montré les
fonctions de poids et les noyaux moyens, il est difficile a partir du spectre infrarouge d’accéder
a I’information dans les basses altitudes.

En conséquence, il n’est pas étonnant de ne pas avoir de grandes fluctuations des profils
restitués tout au long du vol. L’erreur statistique sur les valeurs des rapports de mélange le long
du profil d’ozone est faible et pas forcement significative. Mais on peut estimer qu’au
minimum on doit tenir compte d’une erreur de 2 % due aux paramétres spectroscopiques.

Les profils d’ozone restitués pour I’ensemble des spectres du vol IASI02 montrent une bonne
homogénéité. En effet en définissant un profil moyen et en déterminant 1’erreur RMS on
constate (Fig. I11.24) que la quasi totalité des profils est contenue dans le profil moyen plus ou
moins I’erreur RMS. On rappelle que I’erreur RMS (root mean square ) est définie par la

quantite :

(3.8)

Dans cette équation : N est le nombre de profil et R(z) est le rapport de mélange du profil i

pour une altitude z fixée.
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Figure 111.24 : Ensemble des profils d’ozone inversés a partir des spectres IASI02 avec
deux altitudes de restitution a 6 et 19 km.
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On peut estimer que la probabilit¢ pour que le profil vrai soit contenu dans cet
encadrement est d’environ 68%. Cela suppose que le profil moyen soit le profil vrai, solution
de toutes les inversions. Cette hypothése reste acceptable étant donné¢ que la variabilité
géographique ainsi que les variations dans le temps ne sont pas trop grandes en ce qui concerne

de I’ozone troposphérique et stratosphérique.

II1.3.5 Validation de I’instrument SCIAMACHY.

Les résultats des inversions des spectres infrarouges du vol IASIO2 ont
été utilisés pour la validation de I'instrument SCIAMACHY (Scanning Imaging Absorption
spectroMeter for Atmospheric CHartographY) [DUF04] embarqué sur le satellite ENVISAT
(Fig. I11.25). Le principal objectif scientifique de SCIAMACHY est la mesure globale de
nombreux constituants minoritaires de la troposphere (par visée au nadir) et de la stratosphere
(par visée au limbe). Les résultats obtenus sont destinés a 1’étude d’une grande gamme de
phénomenes liés a la chimie atmosphérique. Dans la troposphere, I’étude de la pollution
globale, des panaches de pollution industrielle, des feux de foréts, du brilage de la biomasse,
des tempétes de sable et du brouillard arctique font partie des objectifs de I’instrument
SCIAMACHY. Dans la stratosphére, I’instrument participe a 1’amélioration de la
compréhension de la chimie de 1’ozone, de I’effet des éruptions volcaniques et des événements
a protons solaires.

SCIAMACHY est un spectrométre imageur a balayage. Il détecte le rayonnement
transmis, rétrodiffusé et réfléchi par I’atmosphére dans un large domaine spectral allant de
I’ultraviolet a I’infrarouge (240 a 2400 nm). Le rayonnement collecté par un télescope est
partagé et détecté dans 8 canaux spectraux différents (7ab. I11.2). Les principales especes
chimiques mesurées par SCTAMACHY sont : O3, CH4, N2O, H,O, NO,, NO, NOs, CO, CO,,
BrO, OCIO, O; et (05),.

L’instrument SCIAMACHY utilise 3 géométries de visée différentes pour sonder
I’atmosphere : visée au nadir, au limbe et en occultation solaire ou lunaire. Différents produits
sont restitués a partir des spectres en fonction de la nature de chacune des géométries. Les
spectres enregistrés par visée au nadir fournissent principalement les colonnes verticales des
constituants minoritaires sondés comme 1’ozone. On doit noter 1I’importance de 1’instrument
puisqu’il est un des rares sondeurs satellitaires ayant pour mission le sondage de 1’ozone

troposphérique par visée au nadir.
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AATSR
SCIAMACHY
MAR Canal Domaine Résolution Molécules,
Karband Spectral Spectrale parametre
ki (nm) (nm) atmosphériques
s 1 240 - 314 0,24 | 03, NO,, NO3, BrO,
2 309 - 405 0,26 | 0cCl0, 04 SO,
¥-band 3 394 - 620 0,44 | H,CO, aérosols,
Antenna 4 604 - 805 048 | nuages
5 785-1050 0,54  |H,0,CO, CO,, N,O,
6 1000 - 1750 1,48 | CH,, p, T, aérosols,
ol 7 1940 - 2040 022 | Nuages
8 2265 - 2380 028 |

Domaine d’altitude : 0 —100 km
Résolution spatiale :  horizontale Verticale
32 km 3 km

Figure II1.25 : Satellite ENVISAT et ses différents Tableau II1.2: Caractéristiques et performances de
instruments (source : http://envisat.esa.int/ ). I’instrument SCTAMACHY.

Actuellement les seuls produits opérationnels de SCIAMACHY disponibles sont les
colonnes mesurées en coincidence avec le vol IASIO2. On présente les colonnes mesurées par
IASIO2 et par SCTAMACHY en fonction de la position du sondage (en latitude et longitude),
les mesures SCTAMACHY ayant été effectuées le méme jour que le vol ballon (Fig. I11.26). La
coincidence spatiale des mesures IASI02 et SCIAMACHY est raisonnable. Les colonnes
d’ozone pour SCIAMACHY ont été inversées a partir des canaux 1 et 2. La mesure [ASI02
donnée correspond a la valeur moyenne des colonnes totales intégrées a partir de la restitution

des profils de 1’ozone durant le vol IASIO2.

ana R 2
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Figure I11.26 : Colonnes d’ozone mesurées par LPMA/IASI02 et par SCIAMACHY dans la bande 1 (a) et la
bande 2 (b) en fonction de la position géographique de la mesure. [DUF04
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Dans la figure I11.27, on compare la colonne moyenne obtenue par IASI-ballon avec les
mesures de SCIAMACHY pour les différentes localisations indiquées sur la figure 111.26. La
comparaison IASI02 et SCTAMACHY montre un biais systématique d’environ 30% sur les

colonnes d’ozone.

I Colonne moyenne mesurée par IASI02 a (67.66N,19.74E)

[ SCIAMACHY - canal 1
8 —

Colonne totale de O,
(x 10™ molécule/cm?)

AL 5L SO BO0 0L ALY B0, o @V gL o0 ALY, P 00 AT\ QN KL AT 00
D 0D qd D bk Q- AD" X" aD gD
o202 6’1, 1P Pe ot n Pl P Tt 2o o f[b NN
@@@@@@@@@@@@@@@@@@@@@
Latitude et longitude de SCIAMACHY

Figure II1.27 : Comparaison des colonnes d’O; mesurées par SCTAMACHY
dans la bande 1 a la colonne moyenne mesurée par IASI-ballon. [DUF04

Nous estimons actuellement que SCIAMACHY surestime les colonnes d’ozone. Des
améliorations sont en cours pour SCIAMACHY en ce qui concerne les algorithmes (en
particulier la détermination des profils d’ozone), mais on peut conclure que ces premiers
résultats sont encourageants pour le sondage satellitaire de I’ozone troposphérique en visée au
nadir dans I’UV-vis. Mais clairement la combinaison des données dans I’infrarouge et I’'UV-vis

sera intéressante (voir par exemple TASI et GOME-2 sur MetOp).

lll.4 Entropie informationnelle et nombre de degrés de liberté

L’information est un terme général, qui est parfois utilis¢ avec des sens
différents selon les auteurs qui I’emploient. Le nombre de degrés de liberté d’un signal peut par
exemple étre considéré comme une mesure de 1’information. Rodgers reprend le concept de
I’information selon la formulation de Shannon et 1’applique aux problémes d’inversion de
sondages atmosphériques. A partir de 1’entropie informationnelle et de la notion de nombre de
degrés de liberté il est possible d’estimer 1’information contenue dans un spectre pour une

espece chimique donnée.
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I11.4.1 Notion d’entropie informationnelle selon Shannon [SHA62]

L’entropie informationnelle exprime I’information sous forme d’une
mesure de la liberté de choix dont on dispose lorsqu’on envoie ou regoit un message. Si I’on a
affaire @ une situation treés élémentaire ou le choix se fait entre les deux termes d’une
alternative on dit dans ce cas par convention, que 1’information est égale a I'unité. Le concept
d’information ne s’applique pas aux messages individuels (comme le ferait le concept de
signification), mais plutdt a la situation globale : 1’unit¢ d’information indique que 1’on
dispose, dans cette situation, d’une certaine liberté dans I’écriture ou la lecture du message,
qu’il convient de considérer comme une quantité¢ d’information ¢lémentaire ou unitaire.

La quantité précisément nécessaire a 1’établissement de « I’information » correspond
étroitement a la notion thermodynamique de 1’entropie. Elle s’exprime en terme de probabilité :
celle nécessaire pour 1’accession a un certain stade du processus de formation des messages et
celle, une fois ces stades atteints, prévoyant le choix suivant de certains symboles.

Ainsi, pour une source de communication, on peut dire, tout comme pour un ensemble
thermodynamique : « cette situation est hautement organisée, le hasard ou le choix sont donc
limités, c¢’est-a-dire I’information (ou I’entropie) est faible ».

Ayant calculé I’entropie (ou I’information, ou la liberté de choix) d’une source, on peut
la comparer a la valeur maximale qu’elle pourrait avoir, a condition toutefois que la source
continue d’utiliser les mémes symboles. Le rapport entre 1’entropie présente et 1’entropie
maximale est appelé I’entropie relative de la source. Si I’entropie relative est disons de 0,8 cela
signifie grossierement que cette source possede 80% de liberté possible dans I’utilisation de ces
mémes symboles pour coder les messages. Le complément a 1 de I’entropie relative est appelée
redondance. Dans le cas d’un ensemble d’éveénements i ayant pour probabilité d’étre choisi p;,

on peut définir I’entropie informationnelle de la maniére suivante :

H = —Z p;log, p. p, € [0,1] pi probabilité de choix

et 0<H <1 (3.9)

Dans le cas limite ou une probabilité vaut 1’unité (cas de la certitude) et ou toutes les
autres probabilités de choix sont nulles, H devient alors nul (aucune incertitude, pas de liberté
de choix, pas d’information). Ainsi H est le plus grand quand toutes probabilités sont égales

(c’est-a-dire quand le choix est completement libre ou indifférent) et il est égal a zéro quand la
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liberté¢ de choix disparait. Si la liberté est faible, H a une valeur trés petite, 1’information
(liberté de choix, incertitude) est faible.

Si tous les choix sont sensiblement équivalents, plus ils sont nombreux et plus H sera
grand. Il y a plus « d’information » si I’on opére un libre choix parmi un ensemble de 50
messages standards que si le libre choix ne se fait que parmi un ensemble de 25 messages.
Plus I’information est grande, plus grande est I’incertitude d’avoir réellement choisi tel
message particulier. Ainsi, une grande liberté, une grande incertitude, et une grande
information vont de pair : on peut méme faire la distinction entre un message avec et sans bruit.
On dira qu’il y a une incertitude désirable quand il n’y a pas de bruit dans I’information et que
le bruit seul est une source d’incertitude indésirable.

La quantité H a un certain nombre de propriétés intéressantes justifiant ultérieurement

son utilisation comme mesure raisonnable du choix ou de ’information :

» H = 0 si et seulement si tous les p; sont nuls sauf un qui est égal a I'unité. Ainsi H

s’annule seulement lorsque nous sommes certains du résultat, autrement, H est positif.

» Pour un nombre n donné d’événements, H est maximal et égal a log, n quand tous les p;
sont égaux c’est-a-dire que I’on a p~=1/n. C’est aussi, intuitivement, la situation la plus

incertaine.

» H(x,y)<H(x)+ H(y) avec I’égalité si et seulement si les deux événements (x et y)

sont indépendants, c’est-a-dire si p(x,y)=p(x) p(y). L’incertitude sur I’événement
résultat de la combinaison de 2 éveénements est inférieure ou égale a la somme des

incertitudes individuelles.

I11.4.2 Détermination de ’entropie informationnelle et des degrés de liberté

dans la restitution de profils d’ozone.

L’entropie dans son sens thermodynamique est définie a partir du
nombre d’états microscopiques distincts d’un systéme thermodynamique pour une valeur
donnée d’un macro-état (température, pression, énergie, etc.). L’entropie est une grandeur liée
au nombre d’états physiques internes possibles, pour la mesure effectuée sur un systéme. Cela
sous-entend 1’existence d’une fonction de densité de probabilité (pdf’) comme une mesure de la

connaissance d’un systéme. La définition de I’entropie thermodynamique selon Gibbs et la
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définition de I’information (entropie informationnelle) d’un systéme selon Shannon se

rejoignent.

S(P)=-kY p,Inp, (3.10)

Dans la théorie de I’information de Shannon £ =1 et le logarithme est couramment pris en base
2. Pour une pdf continue, p; correspond a un poids statistique P(x)dx ce qui modifie
I’expression (3.10) et permet d’exprimer 1’entropie informationnelle en fonction de la densité

probabilité suivant la formule :

S(P)=- jP(x) log,[P(x)/ M (x)]dx (3.11)

La quantité¢ M est déterminée de maniére a ce que P / M soit sans dimension et que P = M
corresponde a un état de non connaissance de x. Ainsi le choix de M est analogue au troisiéme
principe de la thermodynamique, et le fait que P = M détermine le zéro d’entropie.

Si P (x) décrit la connaissance avant la mesure et si P, (x) décrit celle aprés la mesure,
alors I’information contenue dans la mesure qui vient d’étre réalisée est une différence
d’entropie (exprimée en unité de bits) :

H=S(R)-S(P) (3.12)

L’information contenue dans une mesure peut étre définie dans 1’espace des états. Dans

I’espace des états cela dépend de ’entropie de la pdf de 1’état avant et aprés la mesure :

H = S[P(x)]-S[P(x/y)]

Z%msa_%mﬁ\ (3.13)

= lln‘S*Su
2

ou § est la covariance dex (le vecteur avec les valeurs des paramétres restitués) et S, est
I’estimation a priori de la variance-covariance des parametres restitués. Dans le cas d’une

distribution gaussienne des valeurs restituées, Rodgers détermine :

ST=K"S'K+S" (3.14)

En combinant (3.13) et (3.14) on a :
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H= %ln‘(KTSglK +5.')s,

(3.16)
1
=—In
2

SV2KTS KRS +1n\

On peut alors définir I’entropie informationnelle en reprenant les notations du

formalisme déja utilisées dans le chapitre II :

H=)H, :—%logzln—A|=%Zn:10g2(l+;tf) (3.17)
i i=l

ou:
A=GK =(K"S'K+5,']'K"S;'K (3.18)

A est la matrice des noyaux moyens (cf. Chap. II1.3) et I, la matrice identité de rang n. La

deuxiéme expression de H dans I’expression (3.17) est en fait beaucoup plus facile & mettre en

application puisque les A sont les valeurs singulieres de la matrice K définie par:
K=8'"KS" (3.19)

Dans I’équation précédente, S, est la matrice d’erreur instrumentale, S, la matrice
variance/covariance a priori et K le jacobien.

La matrice K est de dimension (mxn) avec m >n. La quantité m représente le nombre de
points spectraux (ou points de mesure) dans la fenétre du spectre inversé et n le nombre de
parametres que I’on ajuste lors du processus d’inversion.

En pratique, il est difficile d’effectuer la décomposition en valeur singuliére (SVD) de
K du fait de sa grande dimension (par exemple pour la fenétre 950 — 1100 cm™, on a
typiquement une matrice de 6950 lignes x 24 colonnes). Il faut alors utiliser les propriétés des
matrices liées a leur développement en valeurs singuli¢res. La racine carrée des valeurs propres
de la matrice K"K ou KK’ définit les valeurs singuliéres de la matrice K . De plus KK’ et
KTK sont des matrices carrées symétriques et ont les mémes valeurs propres non nulles. On a

donc comme égalité :
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k&7 <[k et [R7R] =[R7R] (3.20)

En choisissant le produit de matrice K"K ou KK” de maniére a avoir la plus petite taille de

~

matrice, on effectue la diagonalisation d’une matrice de dimension nxn (obtenue avec K'K

dans notre cas) au lieu de mxm. Les vecteurs singuliers (obtenus par décomposition de K en
valeurs singuliéres) apportent des informations assez proches de celles fournies par les noyaux
moyens (cf- Chap. 111.3.2) et nous ne les discuterons pas ici. Pour un exemple d’utilisation des

vecteurs singuliers nous renvoyons le lecteur a la thése de Soléne Turquety [TURO3].
Les racines carrées des valeurs propres de la matrice KTK sont les valeurs singuliéres

A, de la matrice K . Elles permettent d’obtenir 1’entropie informationnelle (3.17) du spectre en
ayant pris en compte toutes les altitudes du profil sans distinction. Les A, donnent aussi accés

au nombre d’informations indépendantes correspondant au nombre de valeurs singulieres 4; de

~

K qui sont supérieures a un certain seuil ou proche de 1. Le nombre de degrés de liberté

contenu dans le signal est défini par 1’équation :

d=Yd =Y 2 =tr(4) (3.21)

—~ 1+ 1

Ce nombre de degrés de liberté est associé au spectre pris dans sa globalité et non a un point

donné du spectre ou pour une altitude donnée d’un profil. En effet, la matrice carrée K'K de

dimension n est symétrique et ses valeurs propres sont réelles, ce qui conduit a n valeurs /4;
distinctes (les n altitudes inversées). Mais il est impossible d’attribuer un /; a une altitude

donnée.

Afin d’examiner plus en détail I’entropie informationnelle que peut apporter un seul
parametre (une altitude donnée) et de localiser spectralement d’ou provient I’information la
plus importante, une autre procédure a été étudiée en parallele a la détermination des quantités

H et d,, qui fournissent une information globale.

En reprenant la matrice K, on rappelle que ses dimensions sont de n colonnes
représentant les parametres restitués et de m lignes qu’on doit faire correspondre au m nombre

d’onde de la fenétre considérée du spectre infrarouge. En considérant chacune des colonnes de

la matrice K séparément (et donc en considérant un seul parameétre, numéroté k, parfaitement
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identifi¢) et en effectuant le produit avec la transposée de ce vecteur colonne on obtient un

. \ 2 .
scalaire correspondant a une valeur A, pour laquelle on peut calculer une entropie

informationnelle /, relative a ce seul parameétre :
A4 =K/K, (3.22)

Ou K . est le vecteur associé (vecteur colonne de K ) au parametre k.
1
H, = E1og2(1 +2) (3.23)

Pour avoir I’apport d’information d’un ¢lément spectral il faut en principe effectuer le

calcul de A, sur une portion de spectre qu’on incrémente point par point et faire la différence

avec la valeur de I’entropie trouvée précédemment (Annexe A.2). On peut ainsi connaitre
I’entropie informationnelle qui est apportée par chaque nombre d’onde et cela en fonction de
chaque parameétre, c’est-a-dire la concentration de 1’espéce chimique étudiée a une altitude
donnée. Il est a noter que la troisiéme propriété de H décrite par Shannon est toujours valable et

qu’on peut I’écrire sous la forme :

H<Y'H, (3.24)

L’égalité n’est valable que s’il n’existe pas de corrélation entre les parametres, ce qui
n’est pas le cas au vu des résultats obtenus avec les noyaux moyens.

Pour illustrer I’apport d’information pour différentes espéces chimiques dans un spectre
infrarouge on peut voir sur la figure I11.28 le cas d’une fenétre spectrale entre 2000 et 2200
cm™. En partant de 2000 cm™ et en incrémentant le spectre point par point, on calcule a chaque
fois la valeur de H pour une espece chimique donnée. Cette valeur est retranchée a la valeur
précédente mettant en évidence 1’information qui est apportée (AH ) par I’élément spectral qui
est ajouté a chaque incrémentation. L’apport d’information pour une espéce chimique
n’apparait qu’a 1’endroit ou une de ses raies est présente dans le spectre. L’apport d’entropie
informationnelle varie en fonction de I’efficacité des raies a nous fournir un supplément

d’information sur I’espece chimique considérée.
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Figure II1.28 : Apport d’information pour différentes espéces chimiques présentes dans la
fenétre comprise entre 2000 et 2200 cm’.

I11.4.3 Nombre de degrés de liberté et information dans les profils d’ozone.

L’entropie informationnelle et le nombre de degrés de liberté ont été
déterminés pour les spectres infrarouges entre 950 et 1100 cm™ dans un premier temps en
considérant la totalité de la fenétre et en ne distinguant pas les différents paramétres que sont

les rapports de mélanges aux différentes altitudes du profil d’ozone. C’est-a-dire que 1’on

effectue la décomposition en valeur singuliére (SVD) sur la matrice K dans sa totalité. Les
résultats sont présentés dans le tableau I11.3. Le nombre de degrés de liberté correspond au

nombre d’informations indépendantes pouvant étre obtenues sur le profil afin d’optimiser la

mesure et de diminuer Iincertitude sur la mesure. La SVD de K montre au plus 3 degrés de
liberté. En parallele une seconde détermination du degré de liberté (équation 3.18) par le biais
de la trace de la matrice des noyaux moyens (de la figure I11.20) nous donne un nombre de
degrés de liberté égal a 3,179. On peut considérer avoir acces a 3 informations indépendantes

qui pourraient étre obtenues a partir du spectre. Les noyaux moyens et les fonctions de poids
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ainsi que les tests sur I’inversion des profils nous ont conduit a n’en considérer que 2. On peut
situer les niveaux correspondants dans la troposphére et dans la moyenne stratosphére avec,
lors des inversions, de meilleures inversions du profil lorsqu’on utilise 2 niveaux de restitution
plutot que 3 niveaux. L’existence d’une information supplémentaire dans la détermination du

nombre de degrés de liberté peut provenir du fait que dans le calcul de la matrice de gain

(matrice G) ainsi que dans celui de la matrice K, la matrice covariance S, employée est
diagonale. On néglige donc les corrélations entre les parametres lors de la détermination du
nombre de degrés de liberté. La corrélation entre les parametres reste difficile a estimer, mais
cette hypothése pourrait étre vérifiée en considérant une corrélation en forme de distribution
gaussienne. Nous n’avons pas pu effectuer ce test, car ceci nécessite une profonde modification
de notre algorithme d’inversion. L’entropie informationnelle a été calculée et prend en compte
I’information totale apportée sur la globalité de la fenétre et qui combine toutes les altitudes du

profil d’ozone.

i Ai ds; H; 14 1,5245.10° 2.3240.10° 1,6764.10°
1 43,648 0,99948 5,4482 15 1,1840.10° 1,4018.10° 1,0112.10°
27,5388 0,98266 2,9250 16 7,6494.10* 5,8513.107  4,2208.107
33,3666 0,91892 1,8123 17 4,8911.10* 2,3923.107 1,7257.10®
4 0,61561 0,27483 0,23180 18 3,1704.10% 1,0051.107  7,2506.10®
5 039561 0,13533 0,10489 19 2,3314.10% 5,4353.10°  3,9207.10®
6 012763  1,6028.10% 1,1655.102 20 2,1746.10% 4,7288.10°  3,4111.10°
7 0,12427  1,5208.10%  1,1054.107 21 1,8557.10" 3,4436.10°  2,4841.10°
8 0,054641 2,9767.10° 2,1504.10° 22 1,5002.10* 2,2505.10%  1,6234.10°
9 0019879 3,9502.10* 2,8500.10™ 23 59723.10° 3,5669.10°  2,5730.107
10 7,7423.10° 5,9940.10°  4,3239.10° 24 2,8753.10° 8.2674.10"° 5,9637.107"°
11 7,2934.10° 5,3191.10°  3,8370.10°

12 3,2153.10° 1,0338.10°  7,4572.10° TOTAL: 3,3460 10,547
13 2,0923.10° 4,3776.10° 3,1578.10°

Tableau I11.3 : Nombre de degrés de liberté et entropie informationnelle obtenus par décomposition
/12
2

en valeurs singulicres ﬁ,l. de la matrice I? ,avec: d 5 = et H, = %log 5 (1 + ﬁ? )
L’entropie informationnelle H définie par 1I’équation (3.17) a pour valeur 10,55 bits ce
qui correspond a 2'%% ~1499 profils d’ozone différents qu’on peut distinguer. Cette valeur
ne nous apporte que peu de renseignements puisque nous n’avons pas de référence avec
laquelle nous pouvons la comparer. En effectuant la différence entre deux valeurs calculées de
H le long d’une fenétre, on peut évaluer I’apport d’entropie ou I’apport d’information
a partir de

lorsqu’on agrandit la fenétre point par point. De plus, en déterminant les A

‘param

chaque colonne de K, correspondant a chaque parametre que 1’on ajuste, on peut analyser cet
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Bits

Bits

colonne de K, correspondant a chaque parametre que 1’on ajuste, on peut analyser cet apport
pour chaque altitude distincte du profil d’ozone. La figure II1.29 montre 1’apport d’information
de chaque niveau du profil vertical d’ozone sur tout le domaine spectral 950 - 1100 cm™.

Pour chaque altitude du profil d’ozone, on peut voir 1’apport en information qui est
ajouté a chaque fois qu’on incrémente le spectre en partant de 950 cm™ vers les nombres
d’onde croissants. On peut par exemple observer que pour toutes les altitudes, dans la partie de
la fenétre en dessous de 970 cm™, I’information est quasi nulle. Ceci est dii 4 la faible intensité
des raies d’ozone dans cette partie du spectre et a 1’existence de raies d’espéces chimiques
différentes qui brouillent I’information que pourraient fournir les raies d’ozone dans cette
région spectrale. Cela revient a dire qu’étant donnée le peu d’information (quelque soit
I’altitude) la région comprise entre 950 et 970 cm™ ne permet pas 4 elle seule la détermination
de profils d’ozone. Hormis pour 3 km ou il n’y a que trés peu d’information accessible a cette
altitude on observe que I’apport d’entropie informationnelle peut se classer en deux catégories.
Une catégorie regroupe les altitudes dans la troposphere en dessous de 8 - 9 km environ et une
catégorie regroupe les altitudes situées dans la basse stratosphére.

Dans la troposphére on observe que I’information est faible et répartie sur toute la
fenétre, 1a ou il y a des raies d’ozone. On peut voir que pour les basses altitudes, 1’information
sur 1’ozone est relativement faible et qu’il est besoin de considérer toute la fenétre pour accéder
au maximum d’information accessible a ces altitudes. Une fenétre plus petite limiterait la

détermination des rapports de mélange a basse altitude ou en diminuerait la précision.
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Figure I11.29: Information apportée par chaque paramétre d’altitude du profil d’ozone sur
chaque nombre d’onde de la micro-fenétre 950-1100 cm™ .

L’entropie informationnelle, apportée par les altitudes situées dans la partie
stratosphérique du profil, est relativement plus importante que dans la partie troposphérique.
De plus I'information n’est plus répartie de maniere homogene sur la fenétre mais plus
localement sur les « premiéres » raies d’ozone qui apparaissent lors du calcul de 1’entropie (on
incrémente le spectre en partant de 950 vers 1100 cm™). Cela nous améne a dire que pour les
altitudes situées dans la stratosphére, I’information recherchée est contenue dans une micro-
fenétre plus petite que celle que nous utilisons. On remarque que le maximum d’information se
trouve entre 980 — 1000 cm™. Le reste de la fenétre joue alors pour ces altitudes le role de
redondance dans I’information. Il n’est pas indispensable de considérer toutes les raies de la
fenétre pour pouvoir déterminer, lors de 1’inversion, le profil vertical de 1’ozone aux altitudes
« ¢élevées » a partir du traitement des spectres infrarouges [ASI02.

Si ’on veut déterminer le profil vertical d’ozone, il est tout de méme préférable de
considérer toute la fenétre afin d’avoir acceés au maximum d’information dans les niveaux les
plus bas. Comme le montre le dernier graphique de la figure I11.29, méme si I’information est
plutdt contenue dans la partie spectrale 940-1040 cm™ il existe un apport plus faible mais non
négligeable dans la région entre 1040 et 1100 cm™'. En considérant la fenétre dans sa totalité on
augmente I’information a laquelle on a acces lors de I’inversion et par la méme occasion la

possibilité de mieux reproduire le profil d’ozone dans sa partie basse.
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lll.5 Comparaison des inversions entre les spectres a la

résolution IASI-ballon et les spectres « IASI-like »

III.5.1 Dégradation des spectres IASI-ballon a la résolution de
IASI/MetOp.

Les spectres dans l’infrarouge thermique obtenus par I’instrument TF
IASI-ballon ont une résolution de 0,1 cm™ apodisée. Les spectres enregistrés sont « vus » a
travers I’instrument et donc tiennent compte de la fonction d’appareil. Pour réaliser des
spectres semblables a ceux de I’instrument IASI (spectres « IASI-like ») on utilise ceux
obtenues au cours du vol IASI02 sur lesquels on applique une transformation adéquate.
Les spectres « IASI-like » doivent tenir compte de la fonction théorique de 1’instrument
IASI qui s’apparente a une fonction gaussienne mais présente de légeres oscillations au niveau
des pieds de la fonction (Fig. I11.30). Les spectres calculés a résolution infinie convolués par la
fonction de réponse spectrale de I’instrument TASI (ISRF) permettent I’obtention des spectres
IASI a la résolution de 0,5 cm™ apodisée (spectre de niveau 1c). Nous avons utilisé les spectres
de TASIO2 afin générer des spectres de situations réelles tout en reproduisant au mieux les

spécificités des spectres du futur instrument [ASI.

2 -0 1 1 L L 1 1 L L 1 ] 1

gaussian FWHM = 0.5 em-1

Figure II1.30: Fonction de réponse spectrale de
25 .20 -15 -10 -65 00 05 10 15 20 25 I'instrument IASI  (ISRF) comparée a une
o] gaussienne ayant une demi-largeur a mi-hauteur
n.mVV\AN\WN\/ (FWHM) de 0,5 cm™. La courbe en dessous montre
o la différence entre les ISRF. Cette fonction doit étre

A28 I0 L8 <[ 3 &0 O3 10 1S5 2 X3

convoluée au spectre a résolution infinie pour
wavenumber (cm”) obtenir un spectre en radiance « [ASI-like ».
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Figure II1.31 : Exemple de spectre en émission thermique pour la région de la bande de I’ozone & 10 pm obtenu
par IASI-ballon (figure de gauche) et le méme spectre apres dégradation a la résolution spectrale de IASI/MetOp
(figure de droite).

Pour I’obtention des spectres a la résolution IASI, on effectue une convolution du
spectre a la résolution IASI-ballon avec une fonction gaussienne dont la largeur a mi-hauteur
est définie de maniere a ce que le spectre résultant de la convolution ait les caractéristiques
d’un spectre ayant été¢ convolué par la réponse de 1’instrument IASI/MetOp. Ces spectres sont

appelés spectres « IASI-like » (Fig. I11.31).
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Figure II1.32 : Bruit théorique de IASI/MetOp et bruits obtenus pour les spectres
IASIO02 et IASI-like dans des fenétres couvrant chaque détecteur de IASI.

Afin de nous assurer que les spectres « IASI-like » ainsi obtenus sont proches de la

réalité des spectres attendus avec 1’instrument IASI, nous avons comparé les bruits en radiance
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dans différentes fenétres couvrant chaque détecteur de I’instrument IASI (Fig. I1I1.32) et
comparé¢ avec le bruit théorique attendu pour I’instrument. On peut considérer que le bruit
déterminé sur les spectres [ASI-ballon aprés une dégradation spectrale a la résolution de
IASI/MetOp est atténué d’un facteur /5. On observe que les bruits des spectres « IASI-like »
est en assez bon accord avec le bruit théorique de I’instrument excepté dans la troisiéme bande
de TASI (2000 - 2760 cm™) ot nos spectres issus du vol IASIO2 sont plus bruités.

En fait le détecteur MCT de IASI-ballon couvre les 2 premicres régions de IASI et la
troisieme région de IASI est couverte par le détecteur InSb de IASI-ballon (cf. 1.4.1 et 1.4.3).
Lors de I’enregistrement des spectres du vol IASI02, I’ouverture pour le second détecteur a été
plus petite que celle choisie pour le premier vol, ce qui entraine une diminution du nombre de
photons arrivant sur le détecteur et donc un bruit plus important

On peut tout de méme considérer que les spectres « IASI-like » obtenus apres
dégradation spectrale des spectres de IASIO2 permettent d’avoir un échantillon de spectres dont
les caractéristiques reproduisent les spectres qu’on peu attendre de 1’instrument IASI/MetOp.

A partir des inversions des spectres « IASI-like » dans la région de 1’ozone a 10 pm il
est des lors possible de comparer les résultats obtenus avec les résultats de ces mémes spectres
sans dégradation spectrale. On peut ainsi tester nos capacités a traiter les spectres IASI et voir

I’impact de la diminution de la résolution spectrale.
IT1.5.2 Ajustement des spectres a la résolution dégradée de IASI/MetOp

Les noyaux moyens déterminés a partir des spectres « IASI-like »
confirment (Fig. II1.20) les observations faites pour les spectres IASIO2 a la résolution de
0,1 cm™. On trouve & nouveau 2 niveaux de restitution pour les profils. La dégradation
spectrale a tout de méme atténué 1’intensité des noyaux moyens.

La résolution verticale a augmenté d’environ 4 km en moyenne passant ainsi de valeurs entre 4
et 10 km a des valeurs entre 8 et 14 km. De méme, 1a ou a la résolution de IASI-ballon on
pouvait voir 3 ensembles de noyaux distincts, a la résolution « IASI-like » I’ensemble qui se
situait entre 10 et 20 km s’est fondu dans les 2 autres groupes (entre 7 et 17 km pour le premier
et entre 20 et 30 km pour le second). On a donc une perte de « sensibilité » avec les spectres
dégradés a la résolution de IASI/MetOp. Mais les pics les plus intenses des noyaux moyens se

retrouvent dans les mémes zones d’altitudes, ¢’est-a-dire autour de 10 km et de 20 km. Nous
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avons donc considéré, lors des inversions des spectres a la résolution IASI/MetOp, les 2

mémes niveaux de restitution (6 et 19 km).
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Figure I11.33: Noyaux moyens obtenus pour le profil d’ozone en utilisant la base spectroscopique
MIPAS pour I’inversion de spectre a la résolution de IASI/MetOp. Chaque noyau correspond a
une altitude de restitution du profil d’ozone. A droite on a tracé en fonction de chaque altitude de
restitution la largeur a mi-hauteur du pic du noyau moyen correspondant.

L’emploi de 2 niveaux de restitutions a 6 et 19 km lors de ’ajustement des spectres
permet d’obtenir un bon accord entre spectres calculés et spectres « IASI-like » (Fig. I11.34).
Les résidus en température sont en dessous de 1 K, c’est-a-dire meilleurs que les résidus a la
résolution de IASI-ballon, mais il faut garder a I’esprit que le bruit aprés dégradation spectrale
a lui aussi été atténué. On ne peut donc pas juger de la qualité des ajustements entre les 2
différentes résolutions en ne comparant que le résidu. Mais on peut noter que le résidu en
radiance est en moyenne de 3,9.10° W/(cm”.sr.cm™), qu’on peut comparer a la valeur du bruit
en radiance déterminé pour les spectres a la résolution IASI-like pour la région de 950 — 1100
em’™, soit 2,25.10° W/(cm®.sr.cm™). Ces deux résultats sont de trés bonne qualité.

Le choix de 2 niveaux de restitution a 6 et 19 km d’altitude dans le profil d’ozone
semble permettre un bon ajustement des spectres dégradés en résolution spectrale. On peut
ainsi en gardant les mémes niveaux comparer les résultats obtenus a la résolution IASI-ballon
et a la résolution « [ASI-like » pour les colonnes et les profils afin d’estimer notre capacité a

sonder I’0zone a partir de spectres de qualité équivalente a ceux de I’instrument IASI/MetOp.
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Figure I11.34: Exemple d’ajustement de spectre « IASI-like » avec en
dessous les différences entre spectre calculé et spectre « IASI-like » en
radiance et en température de brillance.

I11.5.3 Comparaison entre « IASI-like » et IASI-ballon

L’inversion des spectres « IASI-like » a été effectuée avec le méme
mode opératoire que lors du traitement des spectres IASI02. Les profils restitués pour 1’ozone
sont présentés dans la figure I11.34. Tout comme pour les spectres IASI02, le profil moyen et
I’écart quadratique ont été calculés afin de juger de la qualité des profils restitués.

L’estimation de I’erreur sur les profils obtenus correspond donc a un intervalle de confiance
d’environ 68%. En comparant les profils inversés avec les spectres « [ASI-like » (Fig. 11.35)
avec ceux inversés avec les spectres IASI02 (Fig. I11.24), on constate un assez bon accord. Les
profils restitués a partir de spectres dégradés en résolution montrent un rapport de mélange
légerement plus important dans la partie stratosphérique des profils. On reste tout de méme en
trés bon accord avec le sondage effectué le jour du vol TASIO2. Le fait que I’on soit a des
altitudes ou les pressions totales sont faibles, font qu’une différence de 0,6 ppmv par exemple

sur le profil moyen a 28 km n’influence que trés peu la quantité globale d’ozone contenue dans
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la colonne. Une dégradation de la résolution spectrale a pour conséquence une moins bonne
détermination de la distribution verticale des constituants chimiques, mais au vu des profils

inversés pour O3 on peut considérer que I’on arrive a une précision satisfaisante.

30
281
26 -
24 1
22
204
18
16
14 - P .
12 .
10 4 .

8§ —m— Profile moyen 3

6 — <« — Profile moyen - rms ]
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Figure I11.35: Ensemble des profils d’ozone inversés a partir des spectres IASI02 a la résolution
« IASI-like » avec deux altitudes de restitution a 6 et 19 km.

La comparaison des colonnes totales (entre 0 et 25 km) obtenues pour les deux
résolutions confirme le bon accord trouvé lors de la restitution des profils (Fig. /11.36). En
considérant les barres d’erreurs, on estime que I’inversion des spectres « IASI-like » (0,5 cm™)
nous donne les mémes colonnes totales que celles obtenues a partir des spectres a la résolution
IASI-ballon (0,1 cm™). En supposant que les colonnes totales trouvées pour les spectres IASI-
ballon sont correctes, les colonnes d’ozone pour les spectres « IASI-like » sont déterminées
avec une erreur d’environ 1 a 5 %. Cela correspond bien a I’incertitude sur la colonne totale

d’ozone qui est attendue pour le produit de I’instrument IAST/MetOp.
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Figure II1.36: Colonnes totales obtenues a partir des spectres TASI02 a la résolution
spectrale IASI-ballon et IASI/MetOp.

L’analyse de 1’apport d’entropie informationnelle pour chaque altitude en fonction du
nombre d’onde sur les spectres « [ASI-like » (Annexe A.3) montre une répartition différente de
I’information par rapport a celle trouvée a partir des spectres a la résolution IASI-ballon.

On peut faire une premiere observation : I’information est plus faible pour les spectres a
résolution dégradée. Une plus faible entropie informationnelle pour les spectres « [ASI-like »
montre que pour un méme « message » (la colonne ou le profil d’ozone) qu’on recherche a
« décoder » a travers les spectres infrarouges, il est plus difficile d’avoir une certitude sur la
solution du probléme inverse. Tout se passe comme si le manque d’information entrainait une
incertitude plus grande sur la détermination de la solution. Cela peut expliquer les écarts entre
les résultats trouvés pour la résolution IASI-ballon et ceux a la résolution de IASI/MetOp.

La répartition spectrale de I’apport d’information différe aussi. Ceci montre que le
choix des fenétres ou micro-fenétres peut étre conditionné par la résolution spectrale
disponible. Dans le cas des spectres « [ASI-like » I’information est répartie sur toute la fenétre
contrairement a la résolution IASI-ballon ou I’information est plus localisée sur une plus faible
portion du spectre ou les raies d’ozone sont présentes.

La dégradation spectrale a la résolution de IASI/MetOp permet d’établir 1’'impact sur
I’information restituable d’une modification de la résolution spectrale. D’un point de vue du
calcul, la détermination de [D’information spectrale reste trés exigeante en ressource
informatique, mais elle permet de sélectionner et éventuellement de réduire la taille des

fenétres. Dans le cas de 1’ozone la distribution de I’entropie informationnelle est telle que nous
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considérons toute la fenétre afin d’avoir un maximum d’entropie. Les figures de I’annexe A.2
montrent que cela est d’autant plus nécessaire dans le cas de spectres a la résolution de
IASI/MetOp. Pour des algorithmes opérationnels ou 1’on se limite a quelques points du spectre
lors des inversions, I’entropie informationnelle a I’avantage de permettre de déterminer les
points qui seront les plus a8 méme de fournir la plus grande sensibilité, ce qui sera déterminé

par la valeur de I’apport entropie informationnelle.

/1.6 Conclusion

Ce chapitre a permis d’introduire une nouvelle méthodologie dans I’analyse de
sensibilité du profil vertical d’une espéce chimique sur le spectre infrarouge thermique. Les
fonctions de poids, les noyaux moyens ainsi que le nombre de degrés de liberté et I’entropie
informationnelle sont des outils mathématiques qui ont été introduits dans 1’algorithme
d’inversions de spectres.

Les résultats obtenus sur les profils verticaux d’ozone montrent que la base
spectroscopique MIPAS pour 1’0zone apporte une amélioration dans 1’ajustement des spectres
par rapport a la base HITRAN 2000. Le nombre plus important de raies et une intensité des
raies corrigée d’environ 4% montrent que les résidus sont sensiblement plus faibles. HITRAN
2004 intégre maintenant les parameétres de la base spectroscopique de MIPAS.

Les profils ainsi restitués utilisent deux niveaux de restitution. Leur altitude a été
déterminée a I’aide des fonctions de poids et des noyaux moyens. On montre un trés bon
accord entre le sondage ozone et les profils inversés. Une altitude dans la troposphére (6 km) et
une altitude dans la stratospheére (19 km) semblent étre le meilleur choix pour obtenir une
bonne restitution des profils.

La détermination du nombre de degrés de liberté ainsi que de [’entropie
informationnelle spectrale, dans 1’algorithme LARA, semble donner des résultats qui
concordent avec ceux trouvés a l’aide des noyaux moyens. On peut ainsi visualiser la
distribution de I’information dans une fenétre et voir quelle est la contribution apportée par
chaque couche atmosphérique. Il est possible dés lors d’effectuer une meilleure sélection des
régions spectrales a étudier.

Nous avons enfin pu générer des spectres « [ASI-like » qui reproduisent bien les
caractéristiques spectrales escomptées pour les spectres de I’instrument satellitaire IASI. 11 est

possible avec notre algorithme scientifique de traiter les spectres ainsi dégradés. Les résultats
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obtenus pour les colonnes totales d’ozone ont une précision équivalente a la précision attendue
pour les produits déduits des mesures IASI. Ceci permet d’affirmer que I’instrument IASI avec
les performances annoncées en terme de résolution spectrale et de bruit radiométrique peut

atteindre ses objectifs concernant la précision attendue sur la colonne de Os.
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Exemple de spectre atmosphérique calibré mesuré
durant le premier vol IASI-Ballon au-dessus de la
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CHAPITRE IV

Sondage de molécules d’intérét atmosphérique dans

différentes fenétres spectrales

Les spectres infrarouges enregistrés au cours du second vol IASI-ballon ont permis
I’étude de plusieurs espéces chimiques dans différentes fenétres ou micro-fenétres. Les espéces
chimiques auxquelles nous nous sommes intéressés sont des molécules dont 1’instrument IASI
doit fournir les colonnes totales. Afin de prévoir les performances et la qualité des futurs
produits, I’inversion des spectres et la restitution des colonnes totales ont été faites a la
résolution de I’instrument IASI-ballon ainsi qu’a la résolution IASI/MetOp. Enfin pour
effectuer une comparaison de calcul de transfert radiatif par différents algorithmes dans

plusieurs laboratoires nous avons mis en place le second exercice d’intercomparaison de calcul
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raie par raie (LIE) pour des spectres provenant de différents instruments. Le LIE-2 a pour
objectif I’intercomparaison des codes de calcul raie par raie de différents groupes de recherche
impliqués dans le projet IASI. On pourra mettre I’accent sur les points qu’il est éventuellement

possible d’améliorer ou d’approfondir dans le cadre du futur traitement des spectres IASI.

IV.1 Fenétre 1145 - 1195 cm™

IV.1.1 Ajustement des spectres infrarouges IASI02

Le protoxyde d’azote N,O est une molécule d’intérét atmosphérique.
Comme nous I’avons vu dans le chapitre I cette molécule fait partie des gaz a effet de serre
mais c’est aussi une espece source pour les oxydes d’azote dans la stratosphere. La région
spectrale que ’on utilise généralement pour la détermination de N,O dans I’infrarouge

thermique se situe entre 1145 et 1195 cm™.

4,0 4
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Figure IV.1 : Simulation des différentes contributions spectrales de O;, N,O, H,O,
CO,, et CFC-12 dans la fenétre 1145 — 1195 cm™.

Hormis la vapeur d’eau dont les raies ont une absorption intense, les autres especes
présentes dans la fenétre 1145 - 1195 cm™ ont des signatures spectrales faibles mais permettent
une visualisation assez nette des raies de N,O (Fig. IV.1). Vers 1161 cm™, on observe bien la

contribution de I’espéce chimique CFC-12, ce qui nous amene a la prendre en compte dans la
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simulation des spectres, mais le bruit des spectres rend difficile une inversion de la colonne de
CFC-12 dans cette région spectrale.

L’ajustement des spectres IASI02 dans cette région fait apparaitre des résidus faibles
inférieurs a 1 K en température de brillance et inférieurs a 2 % en radiance (Fig. IV.2). Des
problémes subsistent quant a 1’ajustement des raies de vapeur d’eau pouvant provenir des
incertitudes sur les largeurs et les intensités dans la base spectroscopique HITRAN 2000 ou

d’incertitudes sur le profil vertical de température.
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Figure IV.2 : Exemple d’ajustement de spectre IASI02 dans la fenétre 1145 — 1195
cm™ avec en dessous les résidus en radiance et en température de brillance.

L’ozone présent dans la fenétre contribue a I’ensemble de cette région spectrale, mais
avec des intensités relativement faibles par rapport a la vapeur d’eau et a N,O. Le profil

d’ozone qui est pris en compte ici est fixé et prend la valeur du profil moyen qui a été

déterminé lors des inversions de la fenétre 950 — 1100 cm™ (cf. chap. II1.3). On fixe ainsi une
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valeur pour I’ozone qui nous semble meilleure que celle qui aurait ét¢ déterminée avec les raies
relativement faibles de la fenétre considérée. La valeur de CO, est, elle aussi, fixée lors des
simulations des spectres car les raies correspondantes sont trés faibles. Il est donc difficile
d’ajuster la colonne de CO; a partir de I’information présente dans cette fenétre. On a supposé
un rapport de mélange de 370 ppm tout le long du profil entre le sol et 30 km ce qui

correspondant a une colonne de CO, d’environ 7,30.10*' molécule.cm™.

IV.1.2 L’information sur le protoxyde d’azote.

Lors des inversions de N,O nous avons cherché a exploiter au maximum
I’information accessible dans la fenétre 1145 — 1195 cm™ afin de voir s’il nous était possible
d’établir un profil vertical de N,O et avec combien de degré de liberté dans le profil.

L’apport d’entropie informationnelle spectrale a été calculé en effectuant une
incrémentation spectrale en partant de 1140 cm™ vers 1195 cm™ pour un spectre IASI02. Celle-
ci montre (Fig. IV.3) que, pour N,O, on a une distribution de I’information sur toute la fenétre
avec une contribution plus importante dans les premiéres raies rencontrées lors du calcul de

I’entropie. Cela vient principalement du fait que 1’on commence a calculer H dans cette région.

La valeur de ’entropie H, nous donne 2° =64 cas atmosphériques distincts pour le profil de
N2O. Le degré de liberté d, est d’environ 2 et, on peut envisager dans ce cas d’accéder a assez
d’information pour envisager 1’inversion d’un « profil » avec 2 altitudes de restitution.

D’un point de vue de la sélection des raies et de la limitation du domaine spectral
«utile » a P’inversion, la Figure IV.3 montre qu’on n’a pas véritablement de région ou il y
aurait redondance de l’information. On pourrait envisager que la région entre 1165 — 1170
cm™, qui est « pauvre » en information, ne soit pas considérée dans ’inversion, mais le gain en
temps de calcul reste minime dans notre cas. Pour un algorithme scientifique, il est préférable
d’avoir un maximum d’entropie informationnelle et de n’étre limité que par la capacité de
traiter des grandes fenétres spectrales. Dans le cas d’algorithmes opérationnels la sélection des
« canaux » pourra conduire a limiter la valeur de 1’entropie informationnelle a un niveau ou
celle-ci varie peu lors d’ajout de « canaux » supplémentaires. Dans le cas de N,O, un
algorithme opérationnel peut se limiter & prendre des points dans la région 1145 — 1160 cm™.
L’information apportée par la région 1170 — 1195 cm™ (que I’on ne peut pas considérer comme
totalement redondante) peut cependant étre négligée du fait de sa faible proportion devant la

quantité totale d’information dans la fenétre 1145 — 1195 cm™.
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Figure IV.3 : Entropie informationnelle de N,O dans la fenétre 1145 — 1195 cm™.
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Figure IV.4 : Noyaux moyens pour N,O obtenus dans la fenétre

Ballon et (b) IASI/MetOp.

ballon (Fig. IV.4 a), on a bien deux informations indépendantes qu’on peut situer autour de 5
km et de 15 km. Le fait que la résolution verticale soit limitée (environ 10 km) rend peu
probable la restitution de 2 niveaux non corrélés. Nous avons estimé qu’a partir des spectres
IASIO02 Ia restitution d’un profil de N,O était délicate, mais que la détermination de la colonne

de N,O ¢était tout a fait accessible. Cela revient a ne considérer qu’un seul ¢lément

Les noyaux moyens obtenus pour N,O montrent qu’a la résolution spectrale de IASI-

1145 - 1195 cm™ pour les résolutions ; (a) IASI-
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d’information dans le profil de N,O. La détermination des noyaux moyens a partir de spectres
« IASI-like » (Fig. IV.4 b) a la résolution dégradée 4 0,5 cm™ corroborant les résultats obtenus
pour les spectres [ASI-ballon. Il apparait nettement qu’on ne peut obtenir qu’une seule
information sur le profil avec des pics situés vers 10 km d’altitude. Pour les spectres « IASI-
like » on confirme tout comme pour les spectres [ASI-ballon que la restitution de la colonne est
possible. Mais D’information sur les profils a travers 1’algorithme d’inversion n’est pas
suffisamment décorrélée dans les spectres IASI-ballon pour effectuer une restitution du profil
par morceaux et devient impossible a partir des spectres a la résolution de IASI/MetOp.

Les fonctions de poids de N,O dans la fenétre 1145 — 1195 cm™ ont été tracées pour un spectre
« IASI-like » (Fig. IV.5). On y observe la sensibilité¢ du spectre au profil vertical de N,O. On
constate que les raies de N,O dans la fenétre sont sensibles aux différentes altitudes. Mais avec
une sensibilité de N,O plus importante au niveau de 10 km d’altitude, comme on I’avait déja
vu pour les noyaux moyens. Ces deux méthodes montrent que, pour la fenétre 1145 — 1195
cm™, on ne dispose que d’une seule information. La sensibilité du spectre par rapport aux
profils ainsi que la sensibilit¢ des noyaux moyens ne permettent pas I’inversion d’un profil
complet. En contrepartie la restitution de la colonne de N,O est possible et justifie I’emploi de

cette fenétre méme a la résolution dégradée (par rapport a IASI-ballon) de I’instrument [ASI.
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Figure IV.5 : Fonctions de poids de N,O dans la fenétre 1145 - 1200 cm™ pour un spectre a la
résolution de IASI/MetOp
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On remarque tout de méme que vers 1187 cm™ on a une absence de sensibilité dans les
noyaux moyens et cela bien qu’on constate la présence de raies de N,O dans cette région. On
explique ce manque de sensibilité par la faible intensité de la raie de N,O par rapport aux raies
voisines (Fig. IV.1) mais surtout par la raie de vapeur d’eau qui se superpose a la raie de N,O.
Cela montre que la présence de raies superposées pour des especes chimiques différentes vient

dégrader 1’acceés a I’information sur une des espéces et ceci indépendamment de la résolution

1150 1160 1170 1180 1190
Nombre d'onde (cmi")

Figure IV.6 : Fonctions de poids de N,O dans la fenétre 1145 - 1200 cm™ pour un spectre a la
résolution de TASI-ballon

A la résolution des spectres IASI-ballon, on observe toujours ce manque d’information
pour la raie vers 1187 cm™ (Fig. IV.6). On a comme pour les spectres « IASI-like », la méme
sensibilité en fonction du nombre d’onde avec peut étre une plus grande sensibilité dans le cas
des spectres a la résolution IASI-ballon. La sensibilité pour les basses altitudes reste faible

comme pour I’inversion des profils d’ozone traitée dans le chapitre II1.
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IV.1.3 Comparaison des résultats obtenus avec les spectres dégradés a la

résolution « IASI-like »

Les spectres dégradés a la résolution de IASI/MetOp ont €té inversés en
ne déterminant que la colonne totale de N,O. La figure IV.7 montre un exemple de spectre
« IASI-like » ajusté. On arrive a un assez bon accord avec un résidu en température inférieur a
1 K. On constate tout de méme un probléme analogue aux spectres a la résolution IASI-ballon,
c’est-a-dire une difficulté a bien reproduire les raies de la vapeur d’eau présente dans la micro-

fenétre.
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Figure IV.7: Exemple d’ajustement de spectre dégradé a la résolution
IASI/MetOp dans la fenétre 1140 - 1200 cm™.

On note la présence du CFC-12 qui reste visible dans les spectres « IASI-like » vers
1161 cm™. Lors des ajustements des spectres le coefficient multiplicateur de la colonne de
CFC-12 a été ajusté, mais une forte contrainte est appliquée sur ce coefficient afin que la
colonne ne prenne pas des valeurs qui fluctuent trop et 1’erreur associée a cette inversion est

donc assez élevée.
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A partir des inversions des spectres a la résolution IASI-ballon et a la résolution
IASI/MetOp, les colonnes de N,O ont été déterminées et représentées en fonction du temps du
vol TASIO2 (Fig. IV.8). La comparaison des colonnes totales aux deux résolutions montre un
bon accord compte tenu des barres d’erreurs avec moins de 7% de différence pour les valeurs
des colonnes. Vers la fin du vol on arrive a un trés bon accord entre les inversions des spectres
aux deux résolutions. Les variations en fonction du temps se retrouvent dans chaque jeu de
colonne avec une amplitude plus grande tout de méme pour les colonnes a la résolution [ASI-
ballon. Les différences d’amplitude s’expliquent par le fait que les spectres IASI-ballon (a une
résolution spectrale plus €levée) ont une entropie informationnelle plus grande et donc que le
nombre de cas que 1’on peut déterminer est plus grand qu’a partir des spectres « IASI-like ».
On a un « choix » plus grand pour dans la détermination de la colonne et donc une plus grande
sensibilité qui se traduit dans une plus faible variabilité de la solution. Dans le cas des spectres
« IASI-like » I’information réduite résultant d’une plus faible résolution spectrale entraine des

variations plus grandes.

80 ————————F——7——71————1———————

7,51 —&— résolution IASI/MetOp b
—&— résolution IASI-ballon

7,04 -

Colonne totale de N,O
(x10'"® molecule/cm?))

4,0 L

T T T T T T T T T T T T T T T T T T
10500 11000 11500 12000 12500 13000 13500 14000 14500
temps (en s)

Figure IV.8 : Colonnes totales de N,O obtenus a partir du vol IASI02. La
restitution des colonnes est effectuée en inversant les spectres a la résolution
IASI-ballon et  la résolution IASI/MetOp dans la fenétre 1145 - 1195 cm™.

Un décalage systématique d’environ 7 % entre les séries de résultats est observé. Il
semble qu’a la résolution de IASI/MetOp on ait un biais qui se traduit par une sous-estimation
de la colonne totale inversée de N,O. Nous n’avons pas trouvé encore la cause de ce biais qui

apparait également dans I’inversion de N,O par I’équipe de recherche du Service Aéronomie
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(communication orale a PISSWG-18 le 26-28 novembre 2004 a Lannion ). Nos simulations ont
permis de montrer que ce biais n’était pas dii & une variation du bruit lors de la dégradation
spectrale. En partant de spectres simulés de type [ASI-ballon auxquels on ajoute du bruit
(d’amplitude rms ajustable) et en les dégradant (par la méme procédure que ce qui a été fait sur
les spectres réels) a la résolution TASI/MetOp, on constate que I’inversion de ces derniers
spectres conduit toujours a une colonne de N,O inférieur a la colonne obtenue par inversion

des spectres IASI-ballon

IV.1.4 Conclusion

L’inversion de la fenétre 1145 — 1195 cm™ a montré que I’on pouvait
restituer la colonne de protoxyde d’azote (N,O) avec une précision satisfaisante. L’entropie
informationnelle et les noyaux moyen ont montré que la détermination d’un profil est difficile
¢tant donnée le manque d’information verticale pour N,O. Ces résultats se retrouvent dans le
cas de I’'inversion de spectres a la résolution de IASI/MetOp. On obtient une assez bonne
concordance des résultats entre les différentes inversions. On estime donc possible la
détermination de la colonne de N>O a la résolution de IASI/MetOp dans cette région spectrale.
La restitution de la colonne montre tout de méme un biais systématique qui sous estime la
valeur de la colonne par comparaison a la valeur inversée a partir des spectres IASI-ballon. Ce
biais reste mal expliqué, mais il ne peut pas étre di a la dégradation des spectres et notamment

au bruit instrumental.

IV.2 Fenétre 1240 - 1320 cm™

IV.2.1 Espéces chimiques en présence et ajustement des spectres

Une autre fenétre pour effectuer I’inversion de la colonne de N,O se
situe dans la région spectrale entre 1240 et 1320 cm™. Dans cette région le rapport signal sur
bruit est un peu plus faible du fait qu’on se situe dans une région ou le signal est plus faible en
radiance. Dans cette région spectrale on trouve la présence de vapeur d’eau et de méthane
(CHy). On peut noter la présence de raies de CO; et de HNO; dans cette région mais qui sont

peu visibles dans les spectres IASI02.
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Dans cette région spectrale nous n’avons considéré pour les simulations de spectres que
la présence des espéces CHa, N2O et H,O (Fig. IV.9). Les signatures spectrales observables
pour ces trois especes laissent a penser qu’on pourrait restituer une colonne pour chacune de

ces molécules.

H H i ey
1 i H"' .

0 — T+ T T T T T ' T T T T T T T T
1230 1240 1250 1260 1270 1280 1290 1300 1310 1320 1330

Nombre d'onde (cm™)

Figure IV.9 : Espéces prises en comptes dans les simulations de la région 1240 —
1320 cm’

L’ajustement des spectres IASI02 en ne considérant que H,O, N,O et CH4 semble
conduire a un bon accord entre calcul et mesure. Les résidus bien que plus importants que dans
les régions précédemment inversées (a 950 - 1150 cm™ et 1145 - 1195 cm™) ne sont pas
corrélés avec les raies (Fig. IV.10). En fait, le résidu obtenu est de I’ordre de 1’ordre du bruit de
la mesure. On peut noter que la non de prise en compte des especes HNO; et de CO, ne semble
pas poser de probléme. Ne pas retenir HNO;3 et CO, dans les simulations est donc justifi¢ par
un résidu qui ne fait pas apparaitre des raies supplémentaires ne pouvant étre attribuées a N,O,
H,0 ou CHy et par I’absence de corrélations entre HNO;, CO, avec H,O, N,O ou CHy. En fait
ces raies sont présentes dans les spectres mais leur contribution est du méme ordre de grandeur
que le bruit. L’introduction dans les simulations d’especes dont la signature spectrale est faible
n’améliore pas notablement le résidu et augmente notablement le temps de traitements de
chaque spectre.

Les ajustements des spectres restent satisfaisants méme si 1’on observe tout de méme

une moins bonne simulation des raies de la vapeur d’eau comme dans les simulations dans la
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micro-fenétre précédente (1045 - 1195 cm™). On estime que erreur commise dans la
reproduction des contributions exactes des raies de la vapeur d’eau peut provenir d’une
mauvaise simulation du continuum de la vapeur d’eau mais aussi de problémes liés a la
spectroscopie comme les largeurs des raies et leurs intensités ou au profil de température. Les
molécules N,O et CH4 peuvent étre considérées comme des espeéces chimiques dont on peut
estimer avec une certitude satisfaisante la colonne totale dans cette micro-fenétre. La prise en
compte de la vapeur d’eau est indispensable dans les simulations, mais les résultats dans cette
région spectrale ne peuvent pas étre considérés comme fiables du fait d’un résidu important

pour cette molécule, résidu que 1’on a peine a réduire.

4,0 - i
—— Spectre IASI02
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3,5 -

2,0 -

Radiance
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(x10° w/(cm’sr.cm’™)))

(K)
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Nombre d'onde (cm™)

Figure IV.10 : Exemple d’ajustement d’un spectre IASIO2 dans la
région 1240 — 1320 cm™, avec en dessous le résidu en radiance et
en température de brillance.
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IV.2.2 Colonne totale de CH4 et de N,O

Les colonnes totales de N,O et CHy4 pour la partie correspondant a la fin
du vol ballon TASI02 sont représentées dans les figures IV.11 a) et b). Au cours du vol on a une
relative stabilité dans les quantités de molécules détectées. Ainsi pour la colonne de N,O, on
trouve une variation maximale de moins de 0,35.10'® molécules/cm?® (soit environ 5 % de la
valeur moyenne) et pour la colonne de CH, une variation de moins de 0,25.10" molécules/cm’
(soit environ 6 % de la valeur moyenne). En comparant les colonnes de CH4 et N,O en
fonction du temps, on peut remarquer que les variations des colonnes sont corrélées. Ainsi

quand la colonne de méthane diminue celle de N,O diminue aussi.
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Figure IV.11 : Colonnes totales obtenues a partir des spectres IASI02 pour I’inversion de
la région 1240 — 1320 cm™ de (a) N,O et (b) CH,.
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En tracant les colonnes de CH4 en fonction des colonnes de N,O (Fig. IV.12) on met en
évidence la corrélation qui existe entre ces deux especes chimiques. La comparaison entre les
colonnes de N,O obtenues en inversant les spectres IASI02 dans la région de 1145 — 1195 cm™
et les spectres de la région 1240 - 1320 cm™ montre une différence notable de 8 % entre les
valeurs moyennes des colonnes totales. En tragant les valeurs des colonnes de CH4 en fonction
des valeurs des colonnes de N,O de la région 1145 — 1195 cm™, la corrélation est beaucoup
moins marquée. La bonne corrélation entre N,O et CH4 provient du fait que ces 2 especes sont
a longue durée de vie dans la troposphére. Les valeurs plus faibles de colonnes de N,O ainsi
qu’une amplitude plus grande des valeurs obtenues pour la région 1240 — 1320 cm™ peuvent
s’expliquer par le fait d’un rapport signal sur bruit plus important dans cette micro-fenétre
entrainant une détermination de la valeur de la colonne plus difficile a travers 1’inversion des

spectres.
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Figure IV.12: Corrélation entre les colonnes totales CH4/N»O a partir
de I’inversion de la micro-fenétre 1240-1320 cm™.

Tout comme [’ozone, le méthane et le protoxyde d’azote sont des produits
opérationnels de I’instrument SCIAMACHY. Les valeurs moyennes des colonnes de CHy et de
N>O présentées précédemment ont été utilisées pour la validation de SCIAMACHY pour le
jour du vol de IASIO2 le 5 aoGt 2002. La comparaison des résultats montre que I’instrument
SCIAMACHY fournit des valeurs inférieures a celles de IASI02. La valeur moyenne utilisée
pour N,O est celle trouvée a partir de I’inversion de la micro-fenétre 1240 — 1320 cm™ que
nous estimons plus proche de la valeur « réelle » du fait que la prise en compte des inversions

multifenétres (dont nous parlons par la suite et qui considere les deux fenétres simultanément)
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conduit a des résultats pour les colonnes qui se rapprochent plus des résultats de la fenétre
1240 — 1320 cm seule.

Pour CHy (Fig. IV.13 a) et b) ) on trouve un biais négatif de SCTAMACHY de 25 %
environ pour le méthane inversé dans la bande 7 (Fig. IV.13 a). Ces résultats sont en accord
avec les résultats obtenus a partir des mesures du sol présentées au dernier Workshop de
validation de ENVISAT, pour lesquels I’accord mesures corrélatives/SCIAMACHY est

compris entre — 40 et + 40 % suivant les instruments au sol.
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Figure IV.13 : Colonnes de méthane mesurées par LPMA/IASI et par SCTAMACHY dans la bande 7 (a)
et la bande 8 (b) en fonction de la position de la mesure. [DUF04

Un désaccord plus important est observé dans le cas des colonnes de N,O de
SCIAMACHY qui sont sous-estimées d’environ 60 % (Fig. IV.14). Des écarts similaires ont
¢été observés avec les instruments au sol. La valeur plus faible trouvée pour la colonne moyenne
de N,O a partir de la micro-fenétre 1145 — 1195 cm™ réduit ce biais (53 %) mais il reste tout de
méme important, ce qui confirme que SCIAMACHY sous-estime largement la colonne de

N,O.
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Figure 1V.14: Colonnes de N,O mesurées par
LPMA/IASI et par SCIAMACHY dans la bande 7 en
fonction de la position de la mesure. [DUF04
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I est a noter que les mesures de SCIAMACHY dans les bandes 7 et 8 sont de moindre
qualité en raison d’un dépdt de glace sur les détecteurs de 1’instrument d’ENVISAT. Ceci peut
expliquer les grandes différences observées dans les résultats. Plusieurs essais de
décontamination de I’instrument sur la plate-forme ENVISAT ont permis de diminuer cette

couche de glace.

IV.2.3 Comparaison des résultats avec les spectres dégradés « IASI-like »

Les spectres de la région 1240—1320cm™ ont été dégradés
spectralement pour générer des spectres a la résolution IASI/MetOp et comparer 1’impact sur

les colonnes totales de N,O et CHy.
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Figure 1V.15: Exemple d’ajustement d’un spectre « [ASI-like »
dans la région 1240 — 1320 cm’', avec en dessous le résidu en
radiance et en température de brillance.

La figure IV.15 montre un exemple de 1’ajustement d’un spectre [ASI-like. On retrouve

un bon accord entre les spectres « IASI-like » et les spectres calculés avec en général des
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résidus en température de I’ordre de 1 K. Les plus grands écarts (plus de 3 K) sont dus, tout
comme pour les spectres IASI-ballon, a des problémes d’ajustement des raies de vapeur d’eau

dans cette micro-fenétre.
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Figure IV.16: Comparaison entre les colonnes totales de méthane obtenues par
inversion des spectres a la résolution IASI-ballon et a la résolution IASI/MetOp.
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Figure IV.17: Comparaison entre les colonnes totales de N,O obtenues par inversion
des spectres a la résolution IASI-ballon et a la résolution IASI/MetOp.
Les colonnes totales obtenues a partir des spectres IASI-like pour le méthane montrent
un bon accord avec celles obtenues a partir des spectres IASI-ballon. Les colonnes de N,O
révelent un biais de 15 % qui est beaucoup plus important que celui trouvé pour la région 1145

- 1195 cm™ (environ 7 %). On retrouve le phénoméne de sous-estimation de la colonne totale
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pour le sondage de N,O dans les spectres a la résolution spectrale de IASI/MetOp. On
I’explique par le nombre important de raies de CH4 mélangées a celle de N,O, ce qui introduit
une source d’erreur dans 1’estimation de I’espéce présentant les raies les plus faibles (N,O). La
forte corrélation entre les 2 especes chimiques N,O et CHy se retrouve dans 1’allure des
colonnes totales inversées (Fig. IV.16 et IV.17).

Au vu de ces résultats, il convient de privilégier la micro-fenétre 1145 - 1195 cm™ pour
I’inversion de N,O dans le cas de spectres a la résolution de IASI-ballon. Les colonnes
obtenues a partir des spectres IASI/MetOp pour la fenétre 1240 — 1320 cm™ nous semblent

satisfaisantes et cette fenétre reste exploitable a la fois pour CHy4 et pour N,O.

IV.3 Fenétre 2149 - 2170 cm™

IV.3.1 Espéces chimiques en présence et ajustement des spectres

Le monoyde de carbone (CO) est un gaz a effet de serre, mais CO est
surtout étudi¢ du fait de sa réactivit¢ avec OH, diminuant ainsi le pouvoir oxydant de
I’atmosphere. La colonne de CO a déja été inversée a partir des spectres de 1’instrument IMG
que ce soit par une mode de réseau de neurones [CLE99] ou par la méthode d’estimation
optimale [ROMO02] L’¢étude de la molécule de monoxyde de carbone (CO) et I’inversion de sa
colonne sont possibles a partir des spectres infrarouges dont nous disposons. Le choix de la
fenétre s’avere assez contraint du fait du peu de régions spectrales ou les raies de CO sont
suffisamment intenses pour permettre une inversion. La fenétre dans la région 2149 — 2170
cm’ a I’avantage d’étre une région ot I’on peut inverser la colonne de CO. Cette fenétre
permet d’avoir des raies assez bien isolées les unes des autres. Un des problémes vient du fait
que pour les spectres du vol IASI02, le bruit dans cette région du spectre est plus grand que
celui attendu. Pour I’enregistrement de ces spectres 1’ouverture du détecteur a été diminuée ce
qui a réduit le nombre de photons arrivant sur le détecteur InSb, conduisant ainsi a un rapport
signal sur bruit plus faible que pour le vol IASIO1. Une autre difficulté vient de la présence de
nombreuses raies attribuables a des espeéces chimiques différentes. Mais hormis la contribution
de N,O, de O; et de la vapeur d’eau on estime que les autres especes chimiques ont un impact

négligeable dans cette fenétre (Fig. IV.18).
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Figure IV.18 : Contribution spectrale des différentes espéces chimiques dans la
fenétre 2149 — 2170 cm’".
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Figure IV.19 : Exemple d’ajustement de spectre IASIO2 dans la région 2149 -
2170 cm™.

Comme nous I’avons vu dans les autres fenétres étudiées précédemment, la vapeur

d’eau reste toujours difficile a ajuster correctement. Pour 1’espéce N,O on contraint le profil a
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la valeur moyenne trouvée dans la fenétre 1240-1320 cm’’. La faible contribution de N;O et le
bruit important dans la fenétre rendent inutile une inversion du protoxyde d’azote a partir de la
micro-fenétre considérée ici pour CO.

L’ajustement des spectres dans ces fenétres reste satisfaisant (Fig. IV.19) avec un résidu
en température qui fait apparaitre un fort bruit (en moyenne 5 % du signal) et problemes
d’ajustement dans le cas des raies de la vapeur d’eau vers 2152,5 cm'l, 2161,7 cm’! et 2167,5
cm’™. Pour les raies de CO on obtient généralement un bon ajustement des profils de raies

rendant possible 1’inversion des colonnes a partir de cette région.
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Figure IV.20: Fonction de poids pour CO dans la région spectrale 2149 —2170
cm™ (En noir le spectre IASI02 observé ).

Les fonctions de poids de CO pour la micro-fenétre 2149 — 2170 cm™ montrent bien la
sensibilité pour les raies de CO présentes dans I’intervalle (Fig. IV.20). On constate tout de
méme que cette sensibilité n’apparait que pour les altitudes basses du profil (inférieures a 20
km) ce qui correspond bien avec le profil type de CO qui posséde son rapport de mélange
maximum pour les basses altitudes, rapport de mélange qui devient faible pour les altitudes au-
dessus de 20 km. On a donc de trés faibles quantités de molécules pour les altitudes au-dela de
20 km, ce qui ne permet pas de percevoir dans le spectre les contributions de ces altitudes
comme le montrent les fonctions de poids. On observe une faible sensibilité pour les basses

altitudes. Mais la présence de CO dans les couches basses de la troposphére se manifeste dans
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le spectre au niveau des ailes de raies avec un meilleur rapport signal sur bruit. Une telle
information pourrait étre utile pour restituer CO dans la couche limite.

Les noyaux moyens de CO (Fig. IV.2]) montrent qu’on retrouve bien un maximum
d’information entre 5 et 15 km et trés peu au-dela des 20 km. On visualise bien le fait qu’on ne
peut avoir acces qu’a un seul niveau d’information pour CO. La trace de la matrice des noyaux
moyens qui correspond au nombre de degrés de libertés d; est égale a 1,206. Nous n’avons
donc pas assez d’information a partir de cette fenétre pour envisager 1’inversion d’un profil de
CO, mais la restitution de la colonne nous est permise du fait qu’on a une sensibilité de CO sur
toutes les raies de la fenétre et cela au niveau de toutes les altitudes ou la quantité de CO est

significative.
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Figure IV.21: Noyaux moyens pour CO dans la région spectrale 2149 2170 cm™

Lors de I’inversion de cette fenétre a partir des spectres du vol IASIO1 la restitution du
profil de CO a été possible. Le rapport signal sur bruit et la valeur absolue de la colonne totale
de CO jouent beaucoup cependant dans conclusion. Les mesures IASI02 ont été réalisées dans
un site peu pollué et ’instrument IASI-ballon pourrait avoir un meilleur signal/bruit dans cette

région spectrale en utilisant un iris de plus grand diamétre.
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IV.3.2 Comparaison des résultats avec les spectres dégradés « IASI-like »

La dégradation des spectres a la résolution de IASI/MetOp montre une diminution
significative du bruit dans les spectres (Fig. /V.22) mais celui-ci reste tout de méme plus élevé
que le bruit estimé pour I’instrument IASI dans cette région spectrale pour les spectres de
niveau lc¢ comme le montre la figure I11.32 (voir chapitre précédent).

Le fait qu’on ait un bruit plus important que 1’estimation pour IASI provient de ce que
les spectres IASI-ballon sont assez bruités. L’ajustement pour les raies de CO est tout de méme
satisfaisant comme on peut le voir notamment avec un résidu en température de brillance
inférieur a 1K. Les résidus supérieurs a 1K sont attribués au probléme d’ajustement de la

vapeur d’eau combiné au bruit important.
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Figure IV.22 : Exemple d’ajustement de spectre « IASI-like » dans la région
2149-2170 cm™.

\

La comparaison des colonnes totales de CO inversées a partir des spectres aux
résolutions IASI-ballon et IASI/MetOp (Fig. IV.23) montre un bon accord dans les variations

de la colonne en fonction du temps de vol. L’écart moyen qui existe entre les valeurs trouvées
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pour la résolution IASI-ballon et les valeurs des spectres IASI-like est de 8 % ce qui reste
acceptable. On pourrait réduire cette différence en abaissant le bruit lors des enregistrements
des spectres, c’est-a-dire en réduisant le bruit dans les deux types de spectres. Comme pour les
colonnes de N,O, on observe un biais systématique pour les valeurs des colonnes, on observe
moins de CO a la résolution de IASI/MetOp.

On estime donc que le bruit important lors de I’enregistrement est la cause principale de
la différence entre les valeurs trouvées pour les colonnes et que I’écart entre les estimations des
colonnes aux deux résolutions peut étre réduit avec des spectres moins bruités. Les valeurs et
les variations de la colonne de CO montrent que la micro-fenétre 2149 — 2170 cm™ permet

I’inversion de la colonne de CO pour des spectres a la résolution de IASI/MetOp.
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Figure IV.23 : Comparaison entre les colonnes totales de CO, obtenues a partir
des spectres IASI02 et des spectres « [ASI-like » dans la région spectrale 2149 -
2170 cm’.

IV.3.3 Conclusion

En raison de problémes avec le second détecteur (InSb) durant le vol
IASI02, les spectres enregistrés dans la région 2000 — 3000 cm™ sont plus bruités qu’il ne
I’était pour le vol IASIOL. Mais I’inversion de la colonne de CO dans la région 2149 — 2170
cm’ a tout de méme été possible et les spectres calculés sont en assez bon accord avec ceux

observés. Les noyaux moyens et les fonctions de poids montrent que 1’information contenue
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dans la fenétre et dans les conditions expérimentales et géophysiques du vol IASIO2 ne permet
pas la détermination d’un profil mais que les colonnes sont mesurables.

L’ajustement des spectres a la résolution de IASI/MetOp, bien que le bruit soit plus
important que celui attendu pour I’instrument [ASI, permet la restitution de colonnes en assez
bon accord avec les colonnes inversées avec les spectres de IASI02.

On trouve tout de méme un biais dans les résultats des colonnes totales de 8 % ce qui
pourrait étre amélioré par le traitement de spectres moins bruités a la fois a la résolution de
IASI-ballon et dans les spectres « IASI-like ». La fenétre 2149 — 2170 cm™ est donc une
fenétre intéressante pour 1’inversion des colonnes de CO que notre programme d’inversion peut

traiter a partir des spectres de I’instrument [TASI.

IV.4 Exercice d’intercomparaison raie par raie (LIE)

IV.4.1 Le LIE et ses objectifs

L’exercice d’intercomparaison de calcul raie par raie (LIE) est un ensemble de tests et
de simulations organisés et congus pour les groupes de recherche qui sont impliqués dans la
préparation de I’instrument et dans le traitement des donnés IASI. Le premier LIE organisé par
S. Tjemkes [TJEO3] c’est déroulé¢ courant 2001, impliquant 13 d’équipes scientifiques
(Tab.1V.1). Son objectif a été de comparer les simulations et les modeles de calcul de transfert

radiatif raie par raie entre eux avec des spectres observés a haute résolution.

Participants .Gro.u pe Modele Caractéristiques Référence
scientifique
R. Rizzi ADGB HARTCODE G97,CKD 2.4 RIZ92
M.W. Shepard AER LBLRTM V5.4 H96+T, CKD 2.4 [CLO92
M. Matricardi ECMWF GENLN2 V4 H96, CKD 2.1 EDWO92
S. Tjemkes EUMETSAT LBLRTM V5.4 H96, CKD 2.4 [CLO92
J.D. Haigh IMCOL RFM V4.03 OXF H96, CKD 2.1 a
M. Hépfner KOPRA KOPRA H96, CKD 2.2 [CLAOO
S. Payan LPMA LARA H96, CKD 2.4 -
A. Trotsenko LITMS LITMS H96, CDK 2.2 [TRO89
N. Scott LMD 4A00 G97, CDK 2.1 SCO81
P. Rayer METOF GENLN2 V4 H96, CKD 2.1 EDWO92
C. Clerbaux SA LBLRTM V5.4 H96+T, CKD 2.4 CLO92
S. SeSouza-Machado UMBC KCarata V1.04 H96, CKD 2.3 b
D. Tobin UwW LBLRTM V5.4 H96+T, CKD 2.4 [CLO92]

Tableau IV.1 : Participants du LIE-1 et les noms des algorithmes employés pour 1’exercice. Détails des bases de
données : Geisa 97 (G97) [JAC99], HITRAN 96 (H96) [ROT98], HITRAN96 + mise a jour de Toth (H96+T)

[TOT98], [TOTO00].
(a) http://www.atm.ox.ac.uk/RFM,
(b) http://asl.umbc.edu/pub/kcarta/kearta.html.
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Dans le LIE-1, I’exercice a porté sur deux types de spectres provenant des expériences
ARIES et HIS. Dans le LIE-2 que le LPMA met en place, nous proposons d’effectuer
I’exercice sur 3 spectres (7ab. IV.2) : deux spectres sont issus d’observations faites a partir
d’avion et un spectre a été enregistré lors d’un vol IASI-ballon, tous trois ayant une géométrie

de visée au nadir et avec des scénes non nuageuses.

Instrument Domaine Résolution NeAT Référence
spectral (cm™) (cm™) (K)
-1
Bande I 600-1750 048 =0.2Kvers 1000 cm pour
= un corps noir a 280 K
= WIL99
<
-1
Bande II 1750-3000 048 ~ <02Kvers2700cm pour
un corps noir a 280 K
. Bande I 600-1800 0,25 0,3 K vers 900 cm’!
e
n
é _
Bande I1 1700-3000 0,25 0,5 K vers 2400 cm™
= Bande I 600-2000 0,10 Cf. Fig. I11.31
S [TEO1]
7
< Bande II 1800-3000 0,10 Cf. Fig. I11.31

Tableau IV.2 : Caractéristiques des bandes spectrales des instruments enregistrant les spectres utilisés lors du
LIE-2.

Le LPMA doit fournir aux différents intervenants du second LIE les spectres observés
ainsi que les simulations de spectres calculés a la résolution infinie (non convolué par la
fonction d’appareil) apres avoir effectué au préalable 1’ajustement et I’inversion des spectres
fournissant ainsi aux équipes scientifiques les parametres d’entrées pour le calcul direct des
spectres. Les équipes scientifiques devront calculer les spectres a résolution infinie en utilisant
ces données fournies .

Les molécules qui sont prises en considération dans les spectres atmosphériques sont :
H,0, CO,, O3, N,O, CO, CH4, O, NO, SO,, NO, HNOs, N, CCI3F (CFC-11), CCLF, (CFC-
12), CCly. Celles-ci ne sont pas forcement apparentes au niveau des spectres, mais on les
introduit dans le calcul direct afin d’effectuer une comparaison la plus poussée possible. L’idée
est de voir avec chaque modele de calcul de transfert radiatif comment dans un cas bien précis,

avec des profils verticaux de chaque espece chimique, ainsi qu’avec un profil de température et
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de pression bien spécifiée, on aboutit a un spectre atmosphérique a résolution infinie qui peut
étre comparé aux autres modeles.

La comparaison des différents modeles de calcul de transfert radiatif pourra ainsi mettre
en évidence I’impact des parametres d’entrée. On s’intéresse en particulier aux différences
apparaissant dans les spectres et qui résultent de différences dans les entrées ou les méthodes
de calcul dans chaque programme. Afin de mieux comprendre ces différences, on demande a
chaque participant du LIE-2 de fournir certaines précisions sur les points qui suivent qui

d’aprés nous introduisent des différences au niveau du calcul de transfert radiatif :

» Les sections efficaces
On devra indiquer si les sections efficaces sont pré-calculées ou non a partir des
bases spectroscopiques et suivant quelle procédure (linéaire, logarithmique, spline ou
autre). De plus si les sections efficaces sont pré-calculées, la grille de températures et
de pressions peut jouer sur la qualité¢ des sections efficaces et donc introduire des

différences dans le calcul des spectres.

» Les micro-fenétres utilisées
On devra indiquer le découpage du spectre et les bases de données spectroscopiques
ainsi que les espéces chimiques prise en compte dans chaque micro-fenétre. On
précisera si I’on emploie un « cut-off » sur ’intensité des raies dans les bases

spectroscopiques lors de la prise en compte dans le calcul de raie par raie.

» Le choix des continua
On indiquera si I’on prend en compte des continua comme par exemple celui de la
vapeur d’eau ou de N, et O,. On précisera le modele utilisé (CKD, CKD2.2, Ma —
Tipping, MT-CKD, autre).

» Le découpage vertical en température et/ou en pression
On indiquera le découpage vertical (du profil de température et de pression en

fonction de ’altitude) effectivement utilisé€ par le code de calcul de transfert radiatif.

» Le « Line-mixing »
On indiquera si on prend en compte dans le calcul le « line-mixing » pour CO; ou

pour CHy4 et on fournira la référence du modéle employé.
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» prise en compte du flux rétrodiffusé
On indiquera si le modele de calcul de transfert radiatif pend en compte les
phénoménes de rétro-diffusion ou rétro-réflexion du flux solaire et du flux
infrarouge.

» mode de calcul des profils de raie
On précisera le mode de calcul des profils de raie, le « cut-off » sur les ailes de raie

ou on indiquera si on utilise des profils de type non-Voigt.

Toutes ces spécificités seront demandées a chaque groupe scientifique participant au LIE-2
afin d’avoir des points de comparaison et de trouver éventuellement des explications aux

différences observées dans les spectres calculés.

IV.4.2 Les spectres du LIE-2

Nous présentons brievement ici les expériences et les spectres observés qui ont été
sélectionnés comme références au calcul direct de transfert radiatif. La comparaison des
spectres calculés par les différents groupes scientifiques participant au LIE-2 se fera d’abord a
résolution infinie. On pourra ensuite comparer les spectres convolués avec la fonction
d’appareil des 3 instruments pour lesquels des spectres observés sont disponibles Pour cela, le
LPMA effectuera la convolution des spectres a résolution infinie par la fonction de réponse
spectrale de chaque instrument afin que la convolution et la fonction d’appareil soient bien les

mémes pour chaque spectre simulé pour ne pas introduire de différences supplémentaires.

» L’expérience et spectre ARIES

Le Airborne Research Interferometer Evaluation System (ARIES) est un interférométre
infrarouge développé par [D’Office Météorologique du Royaume-Uni (UKMO).
L’interférometre possede 2 détecteurs infrarouges selon une disposition en sandwich. Un
détecteur MCT couvre la région spectrale entre 600 et 1800 cm’l, le second détecteur, un InSb,
couvre la région spectrale entre 1750 et 3000 cm™.

La résolution spectrale de I’instrument (~ 0,5 cm™) doit permettre la mesure de profils

verticaux de la température et de I’humidité dans 1’atmosphere.
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L’interférometre embarqué sur un avion C-130 ¢tudie le transfert radiatif dans
I’infrarouge thermique afin de préparer la mission spatiale IASI. Les données de ARIES sont
¢galement employées pour valider un nouveau mode¢le de transfert radiatif qui peut simuler des
spectres nuageux a la résolution spectrale de IASI afin d’utiliser au mieux les données du

satellite.
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Figure IV.24 : Exemple de spectre en température de brillance ARIES enregistré en
avril 1999.

Pour DI’exercice LIE-2 les profils des espéces chimiques ainsi que celui de la
température et de la pression sont fournis par I’'UKMO dans les conditions d’enregistrement du

spectre ARIES (Fig. IV.24).
» L’expérience et le spectre NAST-I

L’instrument NAST-I est un interférométre de Michelson de haute résolution,
développé par le laboratoire Lincoln du MIT. Il qui est dérivé du sondeur de haute résolution
(HIS) développé par des chercheurs a ’'université du Wisconsin. Son objectif est de fournir un
outil de validation de I’instrument de NAST.

L’instrument NAST-I est un interférométre de balayage qui mesure le rayonnement

thermique émis & résolution spectrale élevée (0,25 cm™) entre 3,3 et 18 pm. La radiance émise

- 160 -



Sondage de molécules d’intérét atmosphérique dans différentes fenétres spectrales

mesurée est employée pour obtenir des profils de température et de vapeur d’eau de
I’atmosphere terrestre. NAST-I produit des données avec 2 km de résolution (au nadir) sur une
bande de 40 kilomeétres a partir d’une altitude nominale de 20 km a bord d’un avion de la

NASA de type ER-2 [WEB94] ou d’un avion de type Proteus (Fig. IV.25).

Figure IV.25 : Instrument NAST embarqué sous avion de type Proteus

Le spectre sélectionné pour le LIE-2 (Fig. IV.26) a été enregistré le 17 juillet 2001 dans
I’Etat de Virginie aux Etats Unis (climat sub-tropical). L’inversion du spectre et la restitution
des profils des espéces chimiques ont été réalisés au LPMA.

A T’heure actuelle, nos simulations montrent des problémes pour reproduire la
contribution du CO, dans la région de 650 cm™. On observe un décalage entre la ligne de base
du spectre calculé et le spectre observé, ce qui peut éventuellement étre expliqué par une
a été

variation de I’émissivité en fonction du nombre d’onde. Lors de nos simulations &

surface

fixée afin de permettre un ajustement de la température de surface. On espére clarifier ce

probléme lors de la comparaison avec les autres simulations.
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Figure IV.26 : Spectre NAST-I enregistré le 17 juillet 2001 prés de la baie
de Chesapeake (Etat de Virginie U.S.A.)
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» L’expérience et le spectre « IASI-Like »

Nous ne reviendrons pas ici sur 1’expérience IASI-ballon qui a déja été
décrite dans le chapitre 1. Le spectre proposé pour le LIE-2 provient du Vol IASIO1 qui c’est
déroulé a Kiruna le 13 mars 2001 et que nous avons dégradé spectralement a la résolution de
IASI/MetOp. Ce sont les conditions atmosphériques correspondant a ce spectre (que nous
avons inversé, voir Fig. IV.27) qui seront fournies aux différentes équipes scientifiques afin

d’effectuer le calcul du spectre a la résolution infinie.

— Spectre IASI-Like I
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Figure IV.27 : Spectre IASI-like généré a partir d’un spectre IASI-Ballon du vol IASIO1.

Pour la premiere fois nous avons effectué une inversion du spectre IASI dans sa totalité
(entre 640 et 2650 cm™). Les contributions spectrales des espéces chimiques considérées pour
le LIE-2 ne permettent pas toutes I’inversion d’une colonne ou d’un profil. Le tableau IV.3
présente le découpage qui a été choisi pour traiter le spectre IASI-like. On y détaille comment
les especes chimiques ont été considérées dans chacune des micro-fenétres.

Apres ajustement du spectre, la température de surface a été fixée et ’inversion de
I’émissivité a été effectuée afin de prendre en compte ses variations possibles en fonction du
nombre d’onde (Fig. IV.28).

On remarque (Fig. IV.27) que le spectre calculé dans son ensemble est en assez bon

accord avec le spectre IASI-like. I1 reste tout de méme des régions ou 1’ajustement est moins
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bon et ou le résidu est important notamment vers 640 cm™ comme pour le spectre NAST-I et
cela méme en ajustant I’émissivité. Les autres régions ou le résidu est important sont celles en
bord de bande pour chaque détecteur (entre 1800 et 1950 cm™ et au-dela de 2500 cm™). En
pratique, on utilise peu ces régions pour la détermination des concentrations des molécules. Les

simulations ont tout de méme été effectuées pour avoir une idée de la qualité des ajustements.

Espéces chimiques sélectionnées pour le LIE-2

Micro-fenétre CCLF, CCLF
Coah HO CO, O; N,O CO CHy O, NO SO, NO, HNO; N, (CFC12) (CFC11) CCl,

\S)
\S)

650-850 2 - - - - - - 1 1 - - - 4

790-950 2 - - - - - - - 1 1 - 4 4 4
950-1100 3 - - - - - -
1100-1250 - - - 1 - - - -
1250-1400
1380-1550
1540-1710
1700-1850
1800-1940

—_ = = N
1
1
W
1
—_
1
1
1
1

1
1
W N = = N

1
[N NS RN N TR NS RN O Rt
W W W W

1

1

1

1

1

1

1

1

1960-2100
2080-2250
2240-2400
2380-2570 = = 3 - -
2550-2700 2 - - 2 - 3 - = = = = - - - -

N D1

N NN NN NN — = NN
N N = =N

1
(NS RN NS RN 'S RN O J ()
W W

1

1

1

1

1
W W W

1

1

1

Tableau IV.3 : Fenétres utilisées pour les simulations avec la sélection des especes chimiques a considérer suivant
le domaine spectral.

o [ -] especes chimiques non présentes ou dont les intensités de raies sont trop
faibles pour étre identifiées dans le spectre (compte tenu du bruit).

a [ 1] espéces chimiques présentes dans la fenétre de maniére prépondérante et
pour lesquelles on a assez d’information pour effectuer éventuellement un
ajustement de profil ou de colonne.

o [ 2 ]especes chimiques présentes dans la fenétre et dont on fixe le profil (ajusté
dans une autre fenétre).

a [ 3 ] espéces chimiques présentes dans la fenétre et prises en compte dans le
calcul, mais dont I’influence est relativement faible.

o [ 4] especes chimiques présentes et dans la fenétre, mais dont il est difficile de
vérifier la qualité de la simulation du fait de la présence de nombreuses raies

d’especes différentes.
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Figure IV.28: Variation de |’émissivit¢ en fonction du nombre d’onde d’apres
I’ajustement a partir du spectre IASI-like proposé pour le LIE-2.

En effectuant ce second exercice d’intercomparaison de codes de calcul de transfert
radiatif, on espeére mettre en évidence les différences qui résultent des modeles eux-méme
comme par exemple I’emploi de modeles différents pour simuler le continuum de la vapeur
d’eau. Les différences entre les codes de calcul pourront aussi étre étudiées en fonction du
découpage vertical utilisé pour la pression et la température. On examinera si les différents
codes conduisent a des différences dans le résidu observé de 1’ozone dans la bande a 10 pm.
On espere ainsi par ces comparaisons apporter des €léments qui permettront d’améliorer les
algorithmes de calcul de transfert radiatif et de mettre en évidence des régions spécifiques ou
les modéles doivent étre améliorés pour avoir des spectres plus « réalistes ». On pourra en
particulier montrer ou il faut améliorer les banques de données spectroscopiques et ou il faut
utiliser des codes de calcul plus sophistiqués (formes de raies, interférences entre raies,

continua, ...).

IV.5 Conclusion

Les résultats présentés dans ce chapitre ont montré qu’il était possible
d’effectuer a partir des spectres enregistrés par le second vol IASI02. L’inversion des colonnes
de CO, N,O et CH4 dans les régions spectrales appropriées avec des spectres calculés en assez

bon accord avec les spectres observés.
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Les noyaux moyens ainsi que les fonctions de poids ont montré qu’il restait difficile a
partir de spectres expérimentaux et de l’algorithme d’inversion de restituer les profils
verticaux. Le travail effectué sur les spectres dégradés a la résolution de IASI/MetOp a permis
de montrer qu’on pourra avoir acces aux colonnes des constituants atmosphériques avec un bon
accord avec les inversions effectuées sur les spectres IASI-ballon.

Certains de ces résultats ont servi a la validation de I’instrument SCIAMACHY et
contribuent aussi a la préparation de IASI, comme la mise en place par le LPMA du second
exercice d’intercomparaison des codes de calcul de transfert radiatif de type raie par raie. Lors
de la préparation du LIE-2, nous avons pu montrer qu’il était possible d’effectuer I’inversion
sur la totalit¢é du spectre avec un assez bon accord général. Certaines régions spectrales
montrent encore des résidus notables entre spectres simulés et spectres observés. On espere que
le LIE apportera des réponses par la comparaison des simulations entre elles et par 1’analyse
des différences entre les spectres observés (3 cas pour des instruments différents) et les spectres

simulés par différents mode¢les.
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Cellule a gaz (photo LPMA)
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CHAPITRE V

Modélisation d’une cellule a gaz pour la calibration

de Pinstrument IASI/MetOp.

En parallele au travail effectué sur le traitement des spectres de 1’expérience IASI-
ballon, une étude a été réalisée pour 1’¢laboration d’une cellule a gaz ayant pour objectif la
calibration de I’instrument et la détermination de la réponse spectrale de I’instrument IASI.

Pour réaliser ce projet, la simulation de spectres a été nécessaire et une modification de
’algorithme de transfert radiatif LARA a du étre effectuée. Afin de pouvoir ensuite créer une
cellule a gaz qui puisse €tre utilisée dans le cadre de la caractérisation de la réponse spectrale

de I’instrument IASI, certaines simulations ont été faites pour choisir les espéces chimiques
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appropriées. Les especes retenues devraient présenter des signatures spectrales dans chacune
des bandes couvertes par I’instrument.

Les simulations qui ont été faites tiennent compte de la transmission et de I’émission
des gaz et nous avons également modélisé la transmission des lames de la cuve afin de préparer
I’étude qui permettra le traitement, par 1’algorithme opérationnel 4A [SCO81], des spectres de
cuve mesurés lors des essais en vide thermique au centre européen de recherche et technologie

spatiale (ESTEC) de I’ Agence Spatiale Européenne aux Pays Bas.

V.1 Simulations et sélection du mélange gazeux de la cellule

V.1.1 Objectifs et prérogatives de la cellule

Le projet de fabrication d’une cellule a gaz est li¢ a la nécessité
d’effectuer des tests de qualification et de performances sur I’instrument IASI quand celui ci
est intégré a la plate-forme satellitaire MetOp. Les tests ont été effectués en chambre blanche
afin de reproduire les conditions spatiales nominales et extrémes de fonctionnement de
I’instrument. Les tests avec la cellule a gaz ont deux objectifs : le premier est de tester
I’instrument et d’effectuer I’enregistrement d’un spectre dont on connait au préalable les
caractéristiques en fonction du mélange gazeux présent dans la cellule (c’est donc un spectre
réel). Le deuxiéme point concerne la détermination de la fonction d’appareil de I’instrument,
c’est-a-dire la contribution instrumentale de IASI mais éventuellement celle de la plate-forme
MetOp qui peut introduire des perturbations supplémentaires lors de I’enregistrement des
spectres.

Pour atteindre ces objectifs et déterminer les caractéristiques de cette cellule, une étude
consistant a réaliser des simulations avec différents mélanges gazeux a été réalisée par le
LPMA 34 la demande du CNES. Ces simulations ont demandé¢ une modification des algorithmes
de calcul de transfert radiatif que nous utilisons habituellement lors du traitement des spectres
atmosphériques.

Nous avons établi un certain nombre de critéres concernant les résultats recherchés lors

de nos simulations. Ils sont énumérés ci-dessous :
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» La signature du ou des gaz employés doit couvrir les 3 bandes spectrales couvertes par
I’instrument IASI ( 650 - 1210 cm'l; 1210 - 2000 cm'l; 2000 - 2760 cm'l). Ceci

oblige a considérer un mélange de plusieurs composés gazeux.

» L’intensité des raies exploitables devra étre 10 fois supérieure au bruit de IASI. Le
bruit correspond au bruit radiométrique de type lc (c¢f. Fig. I.18) pour un corps noir de

référence a 280 K) .

» Les raies présentes doivent étre suffisamment isolées pour permettre 1’étude et la
détermination précise de la fonction réponse spectrale de I’instrument (ISRF =

Instrument Spectrale Reponse Function).

» Lors des simulations, le spectre a résolution infinie est convolué par une fonction
sinus cardinal calculée avec un faible amortissement permettant ainsi de bien voir les
«ailes » et « pieds » des raies. La fonction d’appareil qui a été utilisée pour ces
simulations est un sinus cardinal sur un domaine spectral de 50 cm™. La largeur a mi-
hauteur est de 0,30 cm™ (Fig. V.1). Les spectres calculés (spectre a résolution infinie et
ensuite convolués avec cette fonction d’appareil) sont générés avec un pas
d’échantillonnage de 0,25 cm™. Lors du traitement des spectres on travaillera sur des

spectres non apodisés dits de niveau 1b.

fonction d'appareil
3 (sinus cardinal) _

Unité arbitraire

T
25 20 <15 -10 -5 0 5 10 15 20 25

Nombre d'onde cm™

Figure V.1: Fonction d’appareil utilisée pour la convolution des spectres
simulés de la cuve.
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» Le trajet optique est pris égal a 12 cm correspondant a la longueur de la cellule a gaz.

» Les raies doivent étre suffisamment fines pour accéder au mieux a la fonction
d’appareil. On doit minimiser la largeur de raies ¢’est-a-dire minimiser 1’¢largissement
da aux effets collisionnels (pour une température fixée). On devra donc jouer sur la

pression totale du mélange gazeux pour réduire I’élargissement. On choisit comme

critére le rapport entre la largeur Lorentz et la largeur Doppler [y—LJ qui ne doit pas

Vb

dépasser 10%.

» La température du corps noir équivalent (température du fond de la cuve) est prise a
90 K. Cette température correspond a la température du corps noir cryogénique qui

sera positionné du coté opposé au miroir d’entrée de I’instrument.
» La pression totale doit étre faible (moins de 20 hPa)
V.1.2 Détermination des gaz dans la cellule

Pour sélectionner les especes chimiques a utiliser dans la cellule, il faut
faire attention a la stabilit¢ du mélange. Lors de la variation de température de la cellule et
donc du mélange gazeux, il ne faut pas qu’il y ait changement d’état physique, ni que les
especes réagissent chimiquement entre elles. Notre choix de molécules pour réaliser les
simulations a porté sur des espéces dont on posséde une base spectroscopique fiable et qui
présentent un intérét atmosphérique. Nous avons choisi initialement CO, CO,, CH4 et
éventuellement H,O. Par la suite nous avons considéré NH3 pour mieux couvrir les bandes B1
et B2. C’est pour avoir des raies relativement intenses dans les différentes bandes de TASI et
pour éviter les incompatibilités chimiques que notre choix s’est porté dans un premier temps
sur ces cinq molécules.

Les seules espéeces présentes a la fois dans les 3 bandes sont H,O et CO,. Dans le cas de
H,0, la molécule est principalement active dans I’intervalle 1300-2000 cm™. Des raies sont
tout de méme présentes dans la bande 1. Elles sont bien séparées et la fonction d’appareil y est
observable. Le probléme pour ces raies de la bande 1 est leur intensité (Fig. V.2). Si I’on veut

que celles-ci soient observables avec un rapport de 10/1 par rapport au bruit IASI, il faut
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augmenter la quantité de H,O et donc la pression partielle de ce constituant. Cela entraine la
perte de lisibilité pour les autres raies, dans les autres bandes. En effet, les raies de H,O sont
relativement « serrées » dans la région 1300 — 2000 cm™. Leurs intensités relativement fortes et

un élargissement par la pression géneraient 1’exploitation des signatures spectrales d’autres

especes comme CHy qui absorbent dans cette méme région.
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Figure V.2 : Spectre d’émission calculé pour H,O dans la bande 1 et bruit (niveau 1c) de
IASI correspondant. Le zoom illustre la bonne contribution de la fonction d’appareil (sinus
cardinal) dans les raies mais avec des oscillations en dessous du bruit.
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Figure V.3 : Spectre d’émission calculé¢ de CO, dans la bande 3 a 300 K et pour une
pression totale de 15 hPa.

-173 -




Chapitre V

CO; est a la fois présent dans les bandes 1, 2, et 3 mais I’intensité des raies est tres
inégale entre chacune des bandes. Cela nécessite de considérer un autre gaz pour la bande 2
(1210 - 2000 cm™) ot pour le CO, les intensités des raies sont trés en dessous du bruit de TASI
pour les pressions employées lors des simulations. De méme pour la bande 3 (2000 — 2760
cm™) les raies de CO, sont trop proches les unes des autres pour étre utilisées (Fig. V.3). La
seule zone ou I’on pourrait exploiter les raies de CO, serait donc dans la bande 1 (650 —
1210 cm™). CO pourrait étre employé dans le mélange gazeux dans la bande 3 a condition que
le rapport de mélange de CO, soit assez faible pour que les raies restent peu saturées et ne
génent pas CO dans la zone aux alentours de 2200 cm™. Cela reste tout de méme un mélange
peu favorable dans la bande 2 du fait de la proximité des bandes de CO et de CO, et de la

faible intensité des raies de CO dans cette région.
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4 Bruit 1c de 1ASI i
= ——CH .
‘TE ] 300K B i
) 15 hPa ) ‘
S 8 4
a 3 = ]
NE § 03 4
s 3 1
; E 02 4
2] ° _
% =
e ’l”u | \H}
~ b "‘g‘; b
% : A AL L
c 14 .
-‘2 13‘60 13‘70'13‘80 1(;90 14‘00 14‘10 14‘20 14‘30 M‘AO 14‘50 14‘60 14‘70 14‘80 1490
-g Nombre d'onde (cm™)
) {
o mm” Il \.l. ‘}m I/ | bbbl
T T : T T T T T T T T T T T T
1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000
Nombre d'onde (cm'1)

Figure V.4 : Spectre d’émission calculé de CH,4 dans la bande 2

Le méthane (CHy) est observé principalement dans la bande 2 pour une température de
330 K et une pression de 15 hPa on observe un signal trés largement au-dessus du bruit (Fig.
V.4). On peut donc envisager d’utiliser CH4 avec d’autres gaz. La pression partielle pouvant
étre assez petite, le signal sera effectivement 10 fois supérieur au bruit de IASI.

On constate lors des simulations que le spectre calculé avec CHy4 posséde des raies
suffisamment distantes pour pouvoir analyser la fonction d’appareil. Mais ces raies ne sont pas
trés nombreuses ni suffisamment intenses pour que CHjy4 soit un gaz vraiment intéressant pour

le remplissage de la cellule. Un mélange gazeux de CH4, CO et CO; ne peut pas étre envisagé a
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cause des recouvrements des raies et de 1’absence de raies exploitables dans la bande spectrale
3 de IASL

Une molécule prise en compte dans les bases spectroscopiques a la particularité d’étre
présente principalement dans les bandes 1 et 2, sans étre présente dans la bande 3 ; c’est la
molécule NH;. Un mélange gazeux de CO et NHj3 semble étre le meilleur compromis qui
permet a la fois d’observer des raies dans les trois bandes de IASI (Fig. V.5) et avec des
espacements suffisant pour 1’analyse de la fonction d’appareil sur un domaine spectrale large.
Un mélange équimolaire est possible du fait que les intensités des raies sont du méme ordre de

grandeur.

—CO

Sections efficaces
(x10™"° cm®/molécule)

T T T T T T T T T T T T T T T
800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Nombre d'onde (cm™)

Figure V.5 : Sections efficaces de la base HITRAN 2000 pour CO et NH; dans la
région 650-2300 cm’™.

V.1.3 Tests sur NH; et CO

Une fois que le choix du mélange gazeux NH; et CO a été fixé (il permet
de couvrir au mieux les 3 bandes de IASI), il reste a vérifier que ce mélange a la pression de
remplissage de la cellule a gaz permet 1’é¢tude de la fonction d’appareil. Il faut que les raies

soient d’intensité suffisante par rapport au bruit IASI et que les raies soient fines, c’est-a-dire
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que le rapport entre la largeur a mi-hauteur de la composante lorentzienne de la raie et la

largeur a mi-hauteur de la composante gaussienne [y—L] soit au plus de 10 % environ.

¥p

Les figures V.6, V.7 et V.8 montrent la simulation d’un spectre en émission d’un
mélange composé de 30% de NHj et 70% de CO pour une pression totale de 7 hPa et a 345K.
On constate que le bruit treés largement inférieur ( facteur 10 assuré) aux intensités des raies
dans les trois bandes. Les raies de NHs dans la bande 1 et les raies de CO dans la bande 3 sont
assez bien espacées pour permettre I’étude de la fonction d’appareil. On y voit bien les
oscillations dans les ailes de raies qui proviennent de la convolution avec le sinus cardinal qui
est la réponse spectrale de I’instrument dans nos simulations. Il est plus délicat d’observer les
raies de NHj isolées dans la bande 2 du fait qu’elles sont beaucoup plus rapprochées les unes

des autres. Mais certaines régions spectrales sont exploitables notamment autour 1700 cm™.

81— Spectre simulé T
2 Bruit 1c de IASI | 345K
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Je: 30 % NH, {
6= 70 % CO
I ]
g 4 ] 990 1000 101?‘0mbre ;D::de en c’\f’ﬂaﬂ) 1040 1050 _
8 a
& £ 3 .
T Lo
o =
¥ o i
o
X1 X ]
5 I L L b
14 i
T T T T T T T T
700 800 900 1000 1100 1200
nombre d'onde (en cm™)

Figure V.6 : Spectre d’émission convolué dans la bande 1 de IASI (raies de NH3) a
basse pression et température élevée.

- 176 -



Modélisation d’une cellule a gaz pour la calibration de 1’instrument IASI/MetOp
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Figure V.7 : Spectre d’émission convolué dans la bande 2 de IASI (raies de NH3) a
basse pression et température élevée.
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Figure V.8 : Spectre d’émission convolué dans la bande 3 de IASI (raies de CO) a
basse pression et température élevée.

Afin de faciliter I’analyse de la fonction d’appareil, les largeurs de raies doivent étre les
plus petites possible. Il faut jouer sur la composante lorentzienne du profil de Voigt des raies.
Nous avons deux parameétres sur lesquels il est possible d’intervenir afin de réduire cette
composante. A pression constante la largeur de la composante Lorentz diminue lorsque la
température du gaz augmente. On explique cette constatation en disant qu’en diminuant la

température les collisions sont plus lentes et donc ’interaction entre molécules dure plus
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longtemps, augmentant par la méme occasion le y, des raies. Le second paramétre est la

pression totale du gaz : en 1’abaissant, on réduit la largeur des raies. Les principaux facteurs
auxquels nous nous sommes intéressés dans nos simulations sont la pression et la température
de maniére a ce que les intensités des raies les plus intenses restent toujours supérieures a un
facteur 10 par rapport au bruit IASI. Ceci nous a amené a considérer des mélanges non
équimolaires entre CO et NH;.

Un aspect est mal maitrisé dans nos simulations : les coefficients d’élargissement des
raies de CO par collisions avec NHj et réciproquement ceux de NHj par collisions avec CO ne
nous sont pas connus (cf. 2.20 et 2.21). Nous avons donc effectu¢ deux séries de simulations.
Dans un premier cas I’¢élargissement de Lorentz ne prend en compte que I’auto-¢élargissement
de la molécule considérée (information contenue dans les bases spectroscopiques). Dans le
second cas 1’¢largissement par 1’air est pris en compte dans le calcul de la largeur de Lorentz
en supposant que le partenaire de collision a le méme effet que celui de 1’air. On estime ainsi
faire un encadrement de la valeur réelle de la largeur de la composante lorentzienne. Les
résultats dans le tableau V.1 et V.2 sont obtenus a partir d’une raie de NH; dans la bande 2 de
IASI. Dans le tableau V.1 la composante lorentzienne du profil de la raie est déterminée en
prenant en compte ’auto-élargissement et en simulant 1’élargissement par 1’autre gaz du
mélange en supposant que c’est de ’air. Dans le tableau V.2 I’¢largissement par I’air n’est pas

pris en considération, seul 1’auto-élargissement est pris en compte dans la composante

lorentzienne.
T=300K T=330K T=345K
7389 9488 12,182 15642 7,389 9488 12,182 15642 7389 9488 12,182 15,642
hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa
La‘gig:“r 0,00259 0,00259 0,00259 0,00259 0,00272 0,00272 0,00272 0,00272 0,00278 0,00278 0,00278 0,00278
Cl’l’l-l CIIl_I cm’l cm’l cm'] CII'l_I Cl’l’l-l CII'l_I cm’l Cl’l’l-l cm'] cm’l
Doppler
La‘(’i"“r 0,00033  0,00043 0,00055 0,00070 0,00031 0,00040 0,00051 0,00066 0,00030 0,00039 0,00050 0,00064
cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’!
Lorentz
LL/LD
- 12,82 1648 21,16 27,17 11,46 14,7 18,89 24,29 10,87 1395 17,92 23,01
La]r)g:“r 0,00277 0,00283 0,00289 0.00299  0,00289  0,00294  0,00300 0,00309  0,00294 0,00299 0,00305 0,00313
-1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 -1 -1

. cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm
Voigt

Tableau V.1 : Composantes du profil de raies de NH; dans la bande 2 (vers 1667 cm™) de IASI avec la prise en
compte de 1’auto élargissement et de 1’élargissement par 1’air (simulant I’autre partenaire de collision) dans la
composante lorentzienne.
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T=300K T=330K T=345K
7,389 9488 12,182 15642 7,389 9488 12,182 15642 7,389 9488 12,182 15,642
hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa hPa

Lafiieur 0,00259  0,00259 0,00259 0,00259 0,00272 0,00272 000272 0,00272 0,00278 0,00278 0,00278  0,00278
Doppler cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’!
Latige“r 0,00029  0,00037 0,00048 0,00061 0,00027 0,00035 0,00045 0,00057 0,00026 0,00034 0,00043  0,00056
Lor:n 7 cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’! cm’!
LL/LD

o 11,16 1433 18,40 23,63 9,96 12,79 16,43 21,09 9,45 12,13 1558 20,01
La]rjg:“r 0,00275  0,00279 0,00285 0,00293  0,00286 0,00291 0,00296 0,00304 0,00292 0,00296 0,00302  0,00309

VOigt CI’II’1 CII]Vl cm’] CI’II’1 CIHVl CI’II’1 cm’] CIIIV1 CIIIV1 CIIIV1 cm’l CI’II’1

Tableau V.2 : Composantes du profil de raies de NH; dans la bande 2 (vers 1667 cm™) de IASI en ne considérant
que I’auto-¢largissement de la molécule dans la composante lorentzienne du profil de raie.

On constate que la largeur de la composante de Doppler varie peu en fonction de la

température (dépendance en T ). Au contraire la composante lorentzienne est trés sensible
aux variations de pression : celle-ci double quand la pression augmente d’un facteur 2. La prise
en compte de 1’¢largissement par 1’air fait apparaitre pour une méme pression et une méme
température une différence notable avec les valeurs calculées en ne considérant que I’auto-
¢largissement de la molécule. La comparaison du rapport entre la largeur Lorentz et la largeur
Doppler (LL/LD) montre que la pression est le facteur prédominant pour obtenir des raies
fines. Les valeurs dans les Tableaux V.1 et V.2 (que ’on estime encadrer les largeurs Lorentz
avec I’¢largissement de NH; par CO et ’auto ¢élargissement de NHj3) font apparaitre deux voies
envisageables. On peut jouer sur I’effet de température : plus elle est élevée et plus le rapport
LL/LD diminue. En fait la composante lorentzienne ne diminue pas vraiment c’est la
composante Doppler qui augmente. Entre 300 K et 330 K la largeur Doppler augmente de
13.10° cm™ et entre 330 et 345 K elle augmente encore de 6.10° cm™. Mais nous cherchons a
réduire la largeur totale de la raie et donc prendre une température élevée n’est pas forcement
la solution & envisager.

La deuxiéme approche pour réduire la largeur reste donc 1’abaissement de la pression
total au sein de la cellule. Une pression totale autour de 10 hPa semble étre un bon compromis
entre une pression faible et une quantit¢é de molécules suffisante pour avoir un signal

notablement supérieur au bruit de I’instrument.
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Pour les simulations et la comparaison avec les spectres de la cellule nous avons
considéré en définitive 2 cas : un cas a 298 K et une pression a 10 hPa et un cas a 313 K a la

méme pression de 10 hPa.

V.2 Modélisation de la transmission a travers la cuve

V.2.1 Prise en compte de la cellule

Nos simulations de spectres ont conduit a la réalisation par le LPMA de

2 cellules a gaz avec un mélange de CO et NHj3. Les cellules ont été équipées avec des fenétres

en ZnSe. L’effet des ces fenétres n’a pas ¢été pris en compte initialement lors de nos

simulations. Les spectres simulés ont été fournis par le LPMA au CNES et a Noveltis pour
faire une premiere modélisation des résultats.

Les spectres calculés pour la cellule CO/NH; I’ont été en faisant 1’hypothése d’un fond

a ’entrée de la cellule correspondant a un corps noir a Tgng = 90 K. Deux cas ont été simulés

pour des températures du mélange de 298 K et 313 K avec une pression totale de 10 hPa (Fig.

V.9 et V.10). Ces spectres doivent étre considérés comme une situation de référence qui doit

servir a Noveltis pour tester la version de 4A (algorithme opérationnel) qui sera utilisée pour

I’exploitation des spectres IASI.

s —— Bande 1
298K

o] Bande 1
313K

radiance (10° w/(cm”sr.cm™))

radiance (x10° w/(cm®.sr.cm))

0 _MMMMM 0 A—J—‘WMMMW A M-

T T T T T T T T T T T T
700 800 900 1000 1100 1200 700 800 900 1000 1100 1200
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a) b

Figure V.9: Simulation pour la bande 1 de IASI du mélange gazeux de CO/NHj; pour 2 températures (298 K et
313 K) et pour une pression de 10 hPa.
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Figure V.10: Simulation pour la bande 2 et 3de IASI du mélange gazeux de CO/NH; pour 2 températures (298 K
et 313 K) et pour une pression de 10 hPa.

Si on doit utiliser un modéle d’inversion pour 1’exploitation détaillée des spectres de la cellule
et pour I’étude de la réponse spectrale de ’instrument, il est nécessaire de savoir modéliser le
mélange gazeux mais il faut aussi prendre en considération I’influence des lames qui ferment la
cellule. L’influence de ces lames en ZnSe doit étre modélisée et incorporée dans le modéle, si
elles ont un effet sur la reproduction de I’ensemble des spectres.

Dans un premier cas on peut considérer la transmission CNF + gaz (CO/NH3) + TASI,
c’est-a-dire la transmission/émission du gaz depuis le Corps Noir froid (= CNF) jusqu’a
I’entrée de I’instrument IASI. Les lames de ZnSe sont alors considérées comme n’ayant qu’un

impact négligeable sur le signal arrivant sur les détecteurs de IASI. On a dans ces conditions:

5,0 =BT, 1@ P+ BETI-TE.RT] G

S, (V) est la radiance a la sortie de la cellule a gaz
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B(V.,T) est la fonction de Planck a la température T du gaz dans la cellule
Tr(\7 ,P, T ) est la transmission du gaz a la pression P et la température T du gaz

dans la cellule

v est le nombre d’onde courant

Dans ce cas on ne tient pas compte de I’influence de la cellule, en particulier des lames en
ZnSe. On peut envisager plusieurs cas qui tiennent compte ’influence des lames sur la

transmission de la cellule.

V.2.2 Prise en compte des lames en ZnSe dans les simulations

On envisage maintenant le cas on 1’on tient compte des lames. On a une
transmission pour le parcours: CNF + lamel + gaz (CO/NH;) + lame2 + IASIL. Si la
transmission « extrinseque » des lames est prise en compte, mais si on suppose que les lames

n’absorbent pas de rayonnement, on peut écrire :

S,@)=1{B.1,,,) ,7) 7,07, P,7)+ B, 7)1 T,(7, P, 7))} T,,(¥) (5.2)
On utilise :
L’indice 1 pour la lame ZnSe du coté corps noir froid et
L’indice 2 pour la lame ZnSe du coté instrument [ASI
Dans I’équation (5.2),

T, représente la transmission lame 1 et

T,, représente la transmission lame 2

Il existe un autre effet qui pourrait étre pris en compte. Il s’agit du flux venant de la
cavité instrument et se réfléchissant sur la lame, du coté de I’instrument, dans ce cas on a :
CNF + lamel + gaz (CO/NHj3) + lame2 + rétro-réflexion cavité TASI + IASI la

radiance arrivant sur le détecteur a pour expression :

Sy (‘7): S, (‘7)"'51/151 (‘7) (5.3)
avec
SIAS] (‘7) = B(‘Z T )Rz (‘7)

etou R,(7)=1-T,(V) est le coefficient de réflexion "extrinséque" de la lame 2.
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T14s est une température effective de cavité €quivalente. On peut éventuellement multiplier par
une émissivité effective dépendant de V', si on ne peut pas représenter ce flux venant de
I’instrument IASI par un corps noir. On peut se poser la question de savoir si le flux parasite
S14s1(V') ne doit pas étre considéré un cran plus loin, c’est a dire : traverser la lame 2, traverser
le gaz vers la lame 1, se réfléchir sur la lame 1, re-traverser le gaz, et re-traverser la lame 2, soit
une contribution supplémentaire:

AS(V)= BV, T, )T, W)T, (7, P, T)R, (V)T (7, P,T)T,,, (V) (54)
et donc le flux réel a I’entrée de 1’instrument serait:
S,(7)=5,(V)+AS(V) (5.5)

On a introduit le coefficient de réflexion "extrinseque" de la lame 1:

R(7)=1-T,(7) (5.6)

Avant d’aller plus loin et de prendre en considération le cas ou les lames absorbent une partie
du rayonnement, nous allons revenir sur le coefficient extrinséque. Celui-ci intervient dans les
processus de transmission/réflexion a travers une lame.

Pour une lame non absorbante, les coefficients de réflexion/transmission viennent du

changement d’indice. Pour un matériau d’indice n (en principe n(V7)), les coefficients de

réflexion/transmission pour une seule interface s’écrivent en fonction de » comme:

_(n—1y
1) (>-7)
4n
el (5.8)

L’indice 1 montre qu’on n’a qu’une surface (ou dioptre) et on vérifie bien que : r; + ¢; = 1.
C’est-a-dire que I’interface n’absorbe pas ce qui est le cas de certaines surfaces multicouches.

Les deux formules sont invariantes quand on change n en 1/n (dioptre vide/ZnSe ou ZnSe/vide
a cause du retour inverse). Si on tient compte des réflexions multiples dans une lame, mais sans
supposer d’interférences, on doit modifier ces coefficients qui deviennent pour une lame

unique:
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2

r=—2h :(”_12 (5.9)
I+r  1+n

f= b 2n (5.10)

1+7 1+n°

On trouve toujours que : » + ¢ = 1, car on a suppos¢ la lame non absorbante. On peut
faire I’application numérique pour le ZnSe pour lequel n(IR) = 2,4 , mais avec une légere
dépendance spectrale (a introduire pour des calculs de haute précision).

On trouve:
r1=0,17 etr=0,29 (5.11)
t1=0,83ett=0,71 (5.12)

Les coefficients 7, (V) et T, (7 )introduits plus haut sont tels que

L) =1,()=1 (5.13)

On suppose ici qu’ils sont faiblement dépendant de v'. Mais on pourrait calculer # V")
précisément si on avait une table de n(¥) pour ZnSe entre 600 et 3000 cm™.
Les lames n’étant pas traitées anti-reflet 7,; et 7,, peuvent avoir un effet non négligeable sur la

transmission, tout dépend de la précision que 1’on recherche.

V.2.3 Modélisation dans le cas de lames absorbantes

On introduit maintenant le fait que les lames absorbent une partie du rayonnement qui
les traverse. Cela nous ameéne a introduire le coefficient intrinséque de ZnSe. Pour le ZnSe on a

un coefficient d’absorption « intrinséque » k, valant 5,0.10* cm™ et les lames ont une
épaisseur L = 1,5 cm soit une épaisseur optique de chaque lame i :z, =k,.L =7,5.10~*

On pourrait dire que c’est suffisamment faible pour étre négligé. Si on ne le fait pas, la
transmission intrinséque de la lame s’écrit:

t, =exp(-1,) (5.14)
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Cette transmission (notée ici ¢; pour simplifier) apparaitra plus loin sous la forme de Tri(l, Tl)
et 7,(2,7,) lorsqu’on a 2 lames a considérer et avec T} et T les températures respectives des

lames 1 et 2. Si on tient compte de #;, les valeurs de 7 et ¢ doivent étre modifiées et deviennent

alors des grandeurs « globales », c’est-a-dire de type « extrinseque » + « intrinséque » et

s’écrivent:
. lmii’; (5.15)
b
pep (5.16)
"1-n1t

On atoujours t; =r; - 1

mais on a gardé les 2 symboles pour simplifier. On aurait pu tout exprimer en fonction de 7,

uniquement:
1+12(1-2r)
r'=n————~ 5.17
1 l—l"lzliz ( )
(1= r ),
f'=—~1r 5.18
1-1’t} (>-18)

Dans ce cas on n’a plus dans ce cas: »’+ ¢’ =1, car il y a de ’absorption dans la lame (photons

non réfléchis ni transmis) et on doit donc écrire:
r+t’+a’ =1 (5.19)

ou a’ est la fraction d’énergie absorbée par la lame. On trouve I’expression compléte de a’ sous

la forme:

a'=(1- n)@ (5.20)

Dans le cas qui nous intéresse 1’absorption est faible, mais attention, si on descend en
dessous de 600 cm™, ce n’est plus le cas et on doit donc toujours se souvenir de la dépendance
spectrale (en nombre d’onde V') de tous les coefficients. On peut donc essayer de faire un
2éme

développement limité en 7; au ordre. 7; dépend clairement de 1’épaisseur de la lame et
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donc »’ et ¢’ en dépendent aussi, alors que I’épaisseur de la lame n’intervenait pas dans

’expression de 7 et . On trouve donc au 2™ ordre en z;:

F=r—rar+tiar +... (5.21)

f'=t—rat, +1’at, +... (5.22)
2

a'=taa,+7°a,a; +... (5.23)

r et t gardent leurs expressions données plus haut pour les coefficients « extrinséques »

d’une lame non absorbante. Le coefficient @’ traduit ’absorption de la lame (quantifiée par

I’intermédiaire de 7;) et ce méme facteur z; modifie aussi I’expression des coefficients de

réflexion et de transmission maintenant globaux de la lame absorbante. Ils dépendent

désormais de I’épaisseur de la lame. Les différents paramétres et coefficients sont rappelés ci-

dessous (pour étre complet):

2,
v =
l1+7
.
1% (1+l"1)2
1+ 77
2 1
ST
a,a, =1

=12 (5.24)
l1+7
aglz-lilﬁ; (5.25)
(1+7)
g = 1HO0AE (5.26)
To20-p )1+ n) '
1
a,a, - _h (5.27)

"o20-n)

On a fait des développements limités et on a divisé par 1- »; qui apparait donc au

dénominateur. Les formules ne s’appliquent donc pas dans le cas d’une lame tres réfléchissante

(r;~1), mais dans ce cas sa transmission intrinséque importe peu (en principe). Si ce n’était pas

le cas [pour ceux qui s’intéressent a ce probléme dans un autre contexte], il faudrait revenir aux

formules complétes de 7' et ¢". La cohérence des calculs, est vérifiée c’est-a-dire '+ '+ a'= 1,

car on a bien:

ar, +at, =aa;, =1

a,r, +a,t, = a,q,

(5.28)
(5.29)
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Clairement dans le cas des lames de ZnSe de la cellule a gaz IASI on pourra faire (pour une

lame et parce que 7; est petit):

2
p=r=t=) (5.30)
2 ~ ~
(=t= =T, (7)=T,(7) (5.31)
a'=1, (5.32)

Dans le cas donc ou les lames absorbent on doit donc considérer le systéme :

CNF + lamel absorbante + gaz (CO/NHj3) + lame?2 absorbante + [ASI

Méme si le coefficient d’absorption « intrinseque » des lames de ZnSe est faible, on
pourrait étre amené a le considérer et a introduire 1’émission correspondante si on connait les
températures des lames (qui peuvent étre différentes vu que la lame 1 est trés proche du CN

froid). On est donc amené a introduire les notations supplémentaires suivantes:

T l.(l,T]) = transmission « intrinséque » de la lame 1 a la température 7}

7

T.(2,T,)= transmission « intrinséque » de la lame 2 a la température 75

r

On doit alors en théorie:
» modifier le coefficient de réflexion « extrinséque » des lames
» modifier le coefficient de transmission « extrinséque » des lames

» tenir compte de 1I’émission thermique des lames.

Cela peut vite se compliquer, car on a toujours le probleme des réflexions multiples sur
les différentes lames (méme si on modélise une lame par une lame idéale non absorbante
d’épaisseur nulle et une lame absorbant/émettant mais non réfléchissante).

On pourra écrire le flux émis par le CNF, traversant la 1 lame, auquel s’ajoute la
contribution de la lame 1 en émission, traversant le gaz, traversant la 2°™ lame et auquel

s’ajoute la contribution de la lame 2 en émission de la fagon suivante:

S, (‘7) = B(‘Z T/bnd )Trl (‘7)"' B(‘79 T, )[1 - Trl(l’ T )] (5.33)
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S, (7)=S,()L.(7.P.T)+ BF.T)1-T.(7.P.T)]

S, (‘7) =S, (‘7)]12 (‘7)"' B(‘Z T, )[1 -7, (Z’Tz )]

ou a, b, c sont les interfaces suivantes en allant du CNF vers IASI:

a juste apres la lame 1
b juste avant la lame 2

c juste apres la lame 2

On peut faire les approximations:

l_Ti(laT1):7'1

7

1-T,(.7)=1r,

re

et les lames étant identiques (méme épaisseur L = 1,5 cm):

71 = 7o = 7; (relativement indépendant de 7)

(5.34)

(5.35)

(5.36)

(5.37)

La valeur correspondante a été donnée plus haut, c’est-a-dire 7; = 7,5.10™. Reste a faire

les simulations numériques. Nous n’avons pas effectué¢ les simulations qui tiennent compte de

la cellule mais nous estimons que ce modéle permettra de faire le lien entre les spectres simulés

(Fig. V.9 et V.10) en ne considérant que le gaz et les spectres (Fig. V.11) qui ont été

effectivement enregistrés & I’ESTEC lors des essais en vide thermique des différents

instruments sur la plate-forme MetOp. Les mesures IASI avec la cellule & gaz montrent

clairement qu’on pourra faire une analyse détaillée de la réponse spectrale de 1’instrument sur

tout le domaine. La forme observée montre aussi qu’on devra modéliser le fond continu avec la

transmission des lames et la contribution de la cavité IASI elle-méme. Notre étude a préparé ce

travail d’interprétation.
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Figure V.11: Spectres en température de brillance obtenus avec la cellule & gaz IASI et
enregistrés pour chacun des pixels (P1 a P4) de I’instrument.

V.3 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté la faisabilité et la modélisation d’une
cellule a gaz contenant un mélange de NH3/CO dans le but d’analyser les spectres enregistrés
par I’instrument IASI en visant un gaz dont la nature et les conditions de température et de

pression sont connues. La cuve permet 1’étude de la réponse spectrale de I’instrument et doit
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conduire a la caractérisation de la fonction d’appareil pour les différents pixels de IASI sur la
plate forme MetOp.

Un mélange équimolaire de CO et NH3 avec une pression totale au sein de la cellule de
10 hPa permet de couvrir les 3 bandes spectrales de I’instrument avec un rapport supérieur a 10
entre les raies les plus intenses et le bruit instrumental. Les spectres simulés montrent que des
raies fines et assez espacées pourront étre utilisées pour 1’analyse des spectres enregistrés lors
des essais.

Au vu des simulations du LPMA, le CNES a demandé au LPMA de réaliser deux
cellules contenant un mélange CO/NHj3. Elles ont effectivement été fabriquées par 1’atelier de
mécanique (conception : J. Ménard, réalisation : G. Lerille et D. May¢le) et équipées de lames
de ZnSe. Une cellule a été livrée par le LPMA au sous-traitement du CNES, c’est Alcatel qui
I’a testée et qualifiée pour étre utilisée en salle blanche de qualité spatiale. La cellule a été
utilisée avec succes lors des essais en vide thermique a PESTEC de I’instrument TASI sur la
plate-forme MetOp. Afin de reproduire le signal qui arrive sur les détecteurs IASI, il faut
prendre en considération les effets de la cuve et notamment les effets apportés par les lames en
ZnSe. Notre modele a envisagé le cas ou les lames absorbaient une partie du rayonnement et
celui ou le rayonnement était en partie réfléchi a I’intérieur de la cellule. Les simulations
effectives n’ont pas été effectuées par le LPMA, mais la modélisation des spectres enregistrés
lors des essais est basée sur notre travail préliminaire et sera réalisée par la sociét¢ NOVELTIS,
qui est en charge des simulations et du traitement des spectres de cuve en utilisant 1’algorithme
4A (Automatized Atmospheric Absorption Atlas), qui est ’algorithme opérationnel de

I’instrument IASI.
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CONCLUSION

Au cours de ce travail de thése, nous avons effectué l’inversion des spectres en
émission dans I’infrarouge thermique enregistrés lors du second vol (IASI02) de I’instrument
[ASI-ballon. En inversant les profils et les colonnes totales de I’ozone (Os), du protoxyde
d’azote (N,O), du méthane (CH4) et du monoxyde de carbone (CO) nous avons testé la
capacité de notre code de transfert radiatif a reproduire dans des conditions réelles les spectres
atmosphériques en tenant compte de la contribution raie par raie des différentes espéces qui
participent a I’émission ou a I’absorption du rayonnement infrarouge entre la surface et le point
d’observation (ballon ou satellite) pour une atmosphére dont les profils de pression et de
température sont supposés connus. L’emploi systématique des fonctions de poids et des noyaux
moyens permet de préciser la sensibilité des différentes raies des différentes especes dans les
fenétres spectrales inversées tout en fournissant une indication sur 1’information qu’on peut
obtenir sur le profil vertical des différentes espéces. Cela a permis d’envisager, selon qu’on
dispose d’une ou plusieurs informations indépendantes sur le profil, I’inversion d’un profil

dans le cas de O3 et d’une colonne totale pour N,O, CHy4 et CO. Le travail qui a été effectué en
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comparant les inversions des spectres IASI-ballon et celles réalisées sur des spectres dégradés a
la résolution de IASI/MetOp montre I’influence de la résolution spectrale sur la capacité de
I’algorithme a restituer le profil d’ozone et la colonne totale de N,O, CH4 et CO. On constate
que les colonnes obtenues lors des inversions des spectres « IASI-like » sont 1égerement sous-
estimées pour N,O dans les deux fenétres étudiées. Le méme phénoméne est observé pour les
colonnes de CO. Il semble que cela soit li¢ a un effet de brouillage des raies lorsque la
résolution spectrale devient insuffisante. Mais les résultats obtenus avec les spectres « IASI-
like » en prenant comme référence les résultats des inversions des spectres [ASI02
correspondent a ce qu’on attend de I’inversion des spectres de I’instrument spatial [ASI.

En passant de la résolution spectrale de [ASI-ballon a celle de IASI/MetOp, on constate
une évolution des noyaux moyens et le nombre de degrés de liberté (que I’on détermine avec la
trace de la matrice des noyaux moyens) diminue. Mais, selon la résolution spectrale, on
observe une cohérence dans I’évolution de la forme des noyaux moyens et 1’information
indépendante dans les profils reste localisée a des niveaux d’altitude comparables.

Dans le cas de I’ozone un changement de base spectroscopique n’apporte pas de
différences notables au niveau de la distribution verticale de I’information comme le montrent
les noyaux moyens. Cependant nous avons montré que les différences entre la base
spectroscopique de HITRAN 2000 et celle de MIPAS ont un impact significatif sur la
simulation des spectres atmosphériques. Méme si pour 1’ozone la base MIPAS améliore les
résidus entre les spectres calculés et les spectres observés dans la fenétre entre 950 et 1100
cm’™, il subsiste toujours un résidu corrélé a la distribution de I’intensité moyenne des raies
dans la bande d’ozone. L hypothése d’un « line-mixing » pour 1’0zone pourrait étre une des
explications & ce phénoméne. A fin de vérifier cette hypothése I’amélioration des bases
spectroscopiques par des travaux de laboratoire reste nécessaire. Pour 1’ozone, I’inversion des
profils a été possible avec deux niveaux de restitution situés dans la tropopause (6 km) et la
basse stratosphere (19 km). Il sera intéressant d’effectuer a nouveau cette étude, lors du
traitement des spectres qui seront acquis lors de la prochaine campagne ballon qui aura lieu
courant 2005 dans une région tropicale a Teresina (Brésil) et de suivre I’évolution de la
structure des noyaux moyens en fonction de la latitude (de 1’ Arctique a 1’équateur).

L’introduction de I’entropie informationnelle calculée de maniére spectrale semble un
bon outil pour le choix des fenétres ou micro-fenétres spectrales. L’étude faite sur 1’ozone
montre que l’entropie informationnelle contenue dans un spectre se réparti de maniere
différente en fonction de I’altitude. Ce genre d’étude doit se poursuivre sur les autres espéces

chimiques et sur d’autres spectres (qu’ils proviennent de IASI-ballon ou d’instruments
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spatiaux). L’outil mis en place facilite la détermination des micro-fenétres les plus
intéressantes pour 1’inversion, en particulier pour les algorithmes opérationnels de IASI, mais
aussi pour d’autres projets satellitaires comme TROC (TROpospheric Chemistry and climate)
récemment soumis a I’ASE et dont I’objectif est de fournir des mesures pour la chimie
troposphérique globale et la pollution a I’échelle régionale.

La mise en place de I’exercice d’intercomparaison de code de calcul raie par raie (LIE)
a souligné les points qui peuvent introduire des différences dans le calcul de transfert radiatif.
Le futur traitement des simulations des spectres et la comparaison des codes de calcul mettra
en évidence les points qui peuvent étre améliorés et ceux qui exigeront de nouveaux travaux de
spectroscopie ou de modélisation.

Avec le second vol de I’instrument [ASI-ballon, en plus des spectres en visée au nadir
que nous avons analysé en détail et dont les résultats ont été¢ présentés dans ce travail nous
disposons de spectres infrarouges en émission thermique dans une géométrie de visée au limbe
qui n’ont pas encore traités. Du fait de la géométrie et de la nature des spectres, leur traitement
impose une modification de notre algorithme d’inversion. D’un point de vue scientifique, le
traitement de ces spectres et notamment 1’inversion de 1’ozone a partir des spectres au limbe
apportera sans doute des informations complémentaires sur la question de la forme du résidu, si
le probléme n’est pas dii par exemple a un effet de « line-mixing » mais plutdt a un probléme
de résolution verticale.

En associant les images infrarouges prises durant le vol aux spectres IR en visée au
nadir que nous avons ¢tudiés pour les pixels clairs, il est possible de déterminer 1’altitude
supérieure des nuages et par conséquent il est envisageable d’exploiter les spectres dans les cas
nuageux. Une connaissance de la structure des nuages ainsi que de leurs propriétés optiques
fait encore défaut, mais il est possible de traiter ces spectres en couplant I’information qu’ils
contiennent avec celle provenant des images IR.

Dans le cadre de la qualification de I’instrument IASI, notre étude et la réalisation
effective de la cellule a gaz (NH3/CO) ont montré que le LPMA a su tenir ses engagements Vvis
a vis du CNES en fournissant un dispositif de test et de caractérisation de « qualité spatiale »
qui a permis de tester la réponse spectrale de l'instrument IASI. Les spectres de cuve
enregistrés a ’ESTEC lors des essais en vide thermiques des différents instruments installés
sur la plate-forme MetOp sont de qualité tout a fait intéressante pour tester en détail les
algorithmes de calibration de spectrale et de détermination de la fonction d’appareil (ISRF). La
prise en compte des fenétres en Zn/Se semble nécessaire pour la simulation détaillée des

spectres. Ce travail sera réalis¢ par la sociét¢é NOVELTIS pour le CNES, mais il sera
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intéressant d’effectuer au LPMA un travail paralléle avec les outils mis en place (algorithme
scientifique LARA, mode¢le de la transmission de la cellule,...) pour faire des comparaisons

avec algorithme opérationnel 4A qui est utilisé et maintenu par NOVELTIS.
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ANNEXE A.1

Rappel de spectroscopie

Pour une molécule, le diagramme des niveaux d’énergie fait apparaitre des niveaux
¢lectroniques discrets relativement espacés, décomposés en sous-niveaux vibrationnels plus
serrés, chaque niveau vibrationnel étant a son tour décomposé en sous-niveaux rotationnels
encore plus serrés (Fig. 11.2).

L’énergie d’une molécule peut en premicre approximation s’exprimer
sous la forme d’une somme d’énergies :
E ~E

+F +FE +F

vibration rotation translation

(Al.1)

molécule électronique

associées respectivement au mouvement des électrons, a la vibration des noyaux autour de la
position d’équilibre, a la rotation d’ensemble de la molécule autour de son centre de masse et
a la translation en bloc de la molécule. Si I’on ne consideére que les énergies susceptibles

d’étre échangées avec le rayonnement solaire, c’est-a-dire 1’énergie électronique, de vibration
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et de rotation, la variation d’énergie moléculaire correspondant a une transition spectrale
s’écrit en premicre approximation :

AE ~ AE +AE +AE (A1.2)

transistion électronique vibration rotation

Chaque terme, dans la somme du second membre, est petit vis-a-vis de celui qui le
précede.

> AE

vibration

> AE

rotation

AE

électronique

(A1.3)

I

s

Egs
Eva
Evz
Evy
Ena
Ens 1
Enz - 1
£ E . = s
(4] VO Eqp
Eno
, ) . ) . spectre édlectronique (systéme spectre vibration = rotas specire de rotation
@ électroniques vibrationnels rotationnels' de bandes associé i une transi- | tion (systéme de bardes | (raies associées i des
associd & une transition transitions rotation-

W tion électronique).

niveaux (l'él'lerg:ie vibrationnelle). nelles).
] [}

Figure Al.1 : Diagramme des transitions possibles au sein d’une molécule [AMAS82].

On peut alors considérer trois types de spectres moléculaires :

»  Les spectres de rotation dans lesquels 1’énergie électronique et 1’énergie de

vibration ne changent pas (AE =AE =0). Le spectre est formé de

électronique vibration

raies de rotation pure associées chacune a une valeur de AE

rotation *
»  Les spectres de vibration-rotation, dans lesquels 1’énergie ¢électronique ne change

pas AE,

électronique

=0. Le spectre est formé de bandes associées chacune a une valeur

de AE

vibration *

Chaque bande est constituée par des raies associées aux différentes

valeurs de AE

rotation *
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»  Les spectres électroniques constitués par des systémes de bandes associées

chacune a une valeur de AFE

électronique *

Les bandes d’un méme systeme

correspondent a des valeurs différentes de AE, Chaque bande est formée de

ibration *

raies associées a des valeurs différentes de AE

rotation *

Dans la région infrarouge du spectre (que nous avons exclusivement considérée dans
notre travail), les raies observées dans les spectres atmosphériques correspondent en général a

des transitions rovibrationnelles ou de vibration-rotation avec AE

électronique

=0 (on reste dans

1’¢état électronique fondamental de la molécule), et seule varie 1’énergie de vibration-rotation.

Pour une molécule a N atomes le nombre de modes de vibration est de 3N-5 quand
celle-ci est lin€aire et de 3N-6 dans le cas général. Chaque mode de vibration est désigné par
v ou k est le numéro de la vibration avec des conventions résultant de I’historique de la
discipline (spectroscopie moléculaire). L’énergie vibrationnelle dans 1’approximation

harmonique s’écrit :

E,(..v, ...)=tha)k(Vk +d%) (Al.4)

ou @, estle nombre d’onde harmonique de la vibration k et v, est un nombre entier positif ou

nul correspondant au nombre quantique vibrationnel et di le degré de dégénérescence de la
vibration correspondante. Le tableau Al.1 donne, le nombre d’onde harmonique des modes de
vibration pour les molécules atmosphériques les plus importantes.

Toutes les transitions vibrationnelles ne sont pas permises. En particulier les
molécules homonucléaires (pour O, et N, qui apparaissent dans le tableau A.1) n’ont pas de
spectre de vibration-rotation de type dipolaire électrique, mais on peut observer des transitions
de type quadripolaire (O, et N,) ou de type dipolaire magnétique (pour O,). Lorsqu’une
transition vibrationnelle est permise, on parle de bande. La bande v, (dite aussi bande
fondamentale) correspond a I’ensemble des transitions rovibrationnelles entre les états
vibrationnels v’=(...v;=1...) <— v’=(...v4=0...) ou les pointillés indiquent que tous les autres
nombres quantiques vibrationnels sont nuls. La fleche va de la droite vers la gauche quand la

transition vibrationnel est observée en absorption et de la gauche vers la droite lorsqu’il s’agit

- 209 -



Annexes

d’émission. On convient toujours en spectroscopie moléculaire de noter * (prime) le niveau

supérieur et (second) le niveau inférieur.

Vi v, V3 vy Vs V6
Gaz ammoniac (NH3) 3337 950 3444 1627 - -
Dioxyde de carbone (CO,) 1388 667 2349 - - -
Monoxyde de carbone (CO) 2143 - - - - -

Tétrachlorure de carbone (CCly) 464 217 799 316 - -
Fluorure de carbonyle (COF,) 1945 963 582 1243 619 774

Oxysulfure de carbone (OCS) 859 520 2062 - - -
Oxyde de chlore (ClO) 884 - - - - -
Bromure d’hydrogéne (HBr) 2559 - - - - -
Chlorure d’hydrogéne (HCI) 2886 - - - - -
Cyanure d’hydrogéne(HCN) 3311 713 2097 - - -
Fluorure d’hydrogéne (HF) 3961 - - - - -
lodure d’hydrogene (HI) 2230 - - - - -
Peroxyde d’hydrogeéne (H,0,) 3593 1396 866 259 3560 1236
Sulfure d’hydrogene (H,S) 2615 1183 2626 - - -
Méthane (CH,) 2917 1534 3019 1306 - -
Monoxyde d’azote (NO) 1875 - - - - -
Diazote (N;) 2330 - - - - -
Dioxyde d’azote (NO,) 1320 750 1617 - - -
Protoxyde d’azote (N,O) 2224 589 1285 - - -
Oxygene(O,) 1556 - - - - -
Ozone (O3) 1103 701 1042 - - -
Anhydride sulfureux (SO,) 1152 518 1362 - - -
Hexafluorure de soufre (SFg) 775 643 948 615 524 346
Eau (H,0) 3657 1595 3756 - - -

Tableau Al.1: Principaux modes de vibration pour certaines molécules
atmosphériques dans le domaine 500 et 3600 cm™ dans la base spectroscopique
HITRAN (en cm™). On donne les valeurs des nombres d’onde harmoniques
pour I’isotope le plus important de 1’espéce et pour 1’état électronique le plus bas.
En rouge sont signalés les modes doublement dégénérés (dy = 2 ) et en bleu les
modes triplement (dy = 3) dégénérés.

(source : http://cfa-www.harvard.edu/HITRAN/).

Dans les spectres infrarouges, si la résolution spectrale est suffisante, on observe des
signatures spectrales rovibrationnelles ou raies individuelles. Dans le spectre vibrationnel
d’une molécule en phase gazeuse, une branche est constituée des raies d’absorption
correspondant & des valeurs particulieres de AJ =J'-J", la variation du nombre quantique

rotationnel principal. Un spectre infrarouge est généralement constitu¢ de trois branches. La
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branche P regroupe les raies avec AJ =—1, la branche Q les raies avec AJ =0, et la branche

R les raies avec AJ =+1 (Fig. Al.1 et Fig. A1.2)

e,
5
3 y ‘o
-5 X T T T T T T T T T T T T
=1 u
¥ 3 [ §4- .
«©
7 2 =
1 &
0 :
4 1 8 I
3 ., 3
s Gxoacflecyes 8
AT T TR o T T roe o oo g
Ete. =2 e
5 c R
[&]
_ S
L LN
= 0
z g
w={ =
3 g §
£
H 0-
1 970 980 990 1000 1010 1020 1030 1040 1080 1060 1070 1080
8 4
branche P branche B Narrhre donde (am)
branche Q

Figure A1.3 : Extrait du spectre théorique HITRAN
pour ’ozone ou I’on peut observer les différentes
branches (P, Q et R) pour la transition
vibrationnelle v;,

Figure Al.2: Diagramme des transitions
rotationnelles entre 2 niveaux vibrationnels
non dégénérés (d;=1) pour une molécule
linéaire.
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ANNEXE A.2

Entropie informationnelle spectrale et cumulée sur un
intervalle

En reprenant les notations du paragraphe I11.4.2, on définit la matrice K dont les

valeurs singuliéres sont les A, par :

K=8"KS\? (3.19) = (A2.1)

Les ¢léments de la matrice K, sont les valeurs des jacobiens

oy .
k= 6_? j =1, m nombre de points dans le spectre (A2.2)
k

k=1, n nombre de parametres

Dans les équations

n

H:%iln(1+/1f):ZHi (A23)

i=1 i=1

et
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=

= A2.4
zl_'_lz S‘» ( )

=1

I’indice i utilisé correspond au numéro de la valeur propre et non pas au numéro du
parametre. Il n’y a pas de bijection, mais le nombre de valeurs singuliéres est égal au nombre n
de paramétres.

Lorsque les matrices S, (bruit dans le spectre) et S, (erreurs a priori sur les

parametres) sont diagonales, les éléments de matrice de 1’équation (A2.1) s’écrivent :

~

R, =(s."2),K,.(s02),, (A2.5)

Pour un intervalle spectral [/, /,], on peut donc définir comme dans 1’équation (3.22) le carré

de la valeur singuliére :

Si le bruit dans le spectre ne dépend pas de la variable spectrale ou de 1’indice j de
I’élément spectral considéré (spectres non apodisés en spectroscopie de Fourier avec

¢chantillonnage minimal au sens de Nyquist), alors :

5:).= Vs (A2.7)

(S.)es =5, (A2.8)

Alors I’équation (A2.6) se ré-écrit :

VAITNAE ZK (A2.9)

5111

La somme sur j porte sur les points de la fenétre ou de la micro-fenétre considérée.

C’est la somme sur I’intervalle spectral correspondant du carré du jacobien pondéré par le bruit
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dans le spectre S, et par lerreur a priori sur le paramétre k, ce qui rend bien A; sans

dimension.
On fait alors une correspondance (qui n’est justifiée que si la corrélation entre les
différents parametres est faible) qui consiste a remplacer 1’équation (A2.3) par une équation

analogue :

H=Y H, (A2.10)

avec pour un intervalle [ Jis jz] :

.. 1 ..
Hk[]lsfz]:Eln(l"'ﬁ“i[]la]z]) (A2.11)

On peut donc en principe définir I’entropie informationnelle pour un point spectral individuel :

gl -
H,1j.j)= i+ £17.J) (A2.12)
avee |
o Sk g2
ﬂk[J,J]—S—K,-,k (A2.13)

&

Dans la mesure ou la contribution d’un point spectral individuel est faible, on doit
pouvoir écrire :
1S,

H, [j,j]~5 < K2, (A2.14)

Entropie informationnelle sur un intervalle composée de 2
sous-intervalles

Lors de 1’é¢tude de N,O, on a vu que dans I’intervalle 1145 — 1320 cm™ on pouvait
restituer N,O dans 2 sous-intervalles 1145 - 1195 cm™ et 1240 — 1320 cm™. On peut se poser la

question de savoir comment relier I’entropie informationnelle H, sur 'intervalle /, = [1, j] a

I’entropie informationnelle A, sur I’intervalle complémentaire 7, = [ Jj+ l,m] et a Ientropie
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H,,, sur 'intervalle complet /,,, = [l,m]. Avec les notations introduites plus haut, on montre

facilement que :

H, = %ln[l +exp(2H,,,)—exp(2H, )] (A2.15)

Entropie informationnelle incrémentielle

Comme on I’a introduit rapidement dans au paragraphe II1.4.2 on peut définir
rigoureusement 1’accroissement de 1’entropie informationnelle pour le paramétre & en passant
de I’intervalle [1, j]é I’intervalle [1, Jj+ 1] (balayage de I’intervalle spectrale de gauche a droite)

par:

he(j+%)=H[Lj+1]-H., ] (A2.16)

De la méme fagon on peut définir une quantité analogue lorsqu’on balaye I’intervalle spectral

de droite a gauche :

he(j+1%)=H,[j,m]-H,[j+1m] (A2.17)

Dans les 2 équations précédentes, on introduit 1’indice demi-entier j + % pour étre rigoureux
sur le plan mathématique et on doit avoir 1 < j <m—1.
On montre alors (par utilisation de la dérivée au point j +%) avec un retour aux indices

entiers du spectre qu’on peut écrire approximativement pour 2< j<m—2 :

iy (j)= b )expl-2H; (j -1)] (A2.18)
et

iy ()= h, (i)expl-2H, (j +1)] (A2.19)
Avec I’entropie informationnelle spectrale (pour un point) définie comme en (A2.14) c’est a
dire :

hLi]= %% K2, (A2.20)

L’entropie informationnelle cumulée a droite s’écrit :
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AR (A221)

=1

et I’entropie informationnelle cumulée de droite a gauche est donnée par :

(j+1)= Zh H,[j+1,m] (A2.22)

I=j+1

Les formules ci-dessus sont valables sur tout I’intervalle 1 < j <m, si I’on convient d’écrire :

b (1) =R, (1) (A2.23)

by (m)=h,(m) (A2.24)
et de fagon générale

H[j.j,]=0si j, <, (A2.25)

On a donc montré la cohérence entre la définition de I’accroissement d’entropie
informationnelle, lorsqu’on la calcule sur un intervalle [I, j] et sur I’intervalle étendu d’un
point [1, Jj+ 1] avec la définition locale (A2.18), (A2.19) et (A2.20) faisant intervenir 1’entropie
informationnelle cumulée. Les formules (A2.18) et (A2.19) montrent bien que 1’information
finit par « saturer » lorsqu’on a déja balayé une partie notable de I’intervalle ou les raies
contribuent au parameétre k. On voit aussi que I’apport d’information sera différent selon qu’on
balaye I’intervalle de gauche a droite ou de droite a gauche, mais il existe une relation analogue

a (A2.15) entre les entropies cumulées dans les 2 sens :

11, (+1)= ol + expl2r,, )-expler; ()] (A2.26)
avec pour 1< j<m—1 :
H;(j)=H,[1 /] (A2.27)
H(j+1)=H,[j+1.m] (A2.28)
et avec :
H,, =H/[l,m] (A2.29)
H,(1)=H,, (A2.30)
H (m)=H,, (A2.31)
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. . 1S ,
L’entropie informationnelle spectrale (sans cumul) h( Jj ) = ES_kK ik permet de repérer dans un

intervalle donné quels sont les points spectraux qui contribuent le plus a priori a I’information
cumulée (ce qui dépendra du point de départ et du sens de balayage de I’intervalle). Des
exemples d’entropie cumulée comme fonction du point de I’intervalle 2000 - 2200 cm™ ont été
montrés dans la figure II1.28 pour les constituants qui contribuent principalement a cet
intervalle. Pour la bande de I’0zone (intervalle 950 — 1095 cm™), on montre le méme type
d’information spectrale a la résolution IASI-ballon dans la figure I11.29 et a la résolution

IASI/MetOp dans I’ Annexe A.3.
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ANNEXE A.3

Entropie informationnelle pour I'ozone dans la fenétre vers
950 — 1100 cm™ a la résolution IASI/MetOp.
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ANNEXE A.4

Cellule a gaz réalisée au LPMA pour la calibration de
instrument IASI/MetOp.
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Cellule a gaz lors de la phase de test a ’ESTEC
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Title

Retrieval of infrared spectra in thermal emission of the low Earth's atmosphere recorded under balloon by

Fourier transform spectroscopy in nadir looking: preparation of space mission IASI

Keywords

Retrieval method - nadir - radiative transfer - thermal emission - averaging kernels - weight functions -
informational entropy - tropospheric ozone - O3 - CHy4 - N,O - CO - [ASI-balloon - vertical profile of

concentration - total column - molecular spectroscopy - gas cell -

Abstract

In the framework of the preparation to the space mission IASI/MetOp, the LPMA is obtaining
thermal infrared emission spectra of the lower atmosphere in the nadir viewing geometry using the IASI-
balloon experiment. From these spectra, we have examined in this thesis the retrieval of columns and
profiles of species of atmospheric importance by combining a radiative transfer model and an inversion
algorithm. Processing spectra recorded during the IASI02 balloon flight allowed us to determine the Os;
profile as well as CH4, N>O and CO total columns. These results were compared with those obtained with
the SCTAMACHY instrument onboard the ENVISAT satellite. Among the tools available for solving
inverse problems, weighting functions, averaging kernels and informational entropy were used to establish
fitting procedures and to improve the quality of the retrievals. The impact of spectral resolution was
assessed by comparing retrievals based on [ASI-balloon spectra with retrievals performed on IASI-like
spectra generated by convolution of the experimental balloon spectra in order to match the IASI/MetOp
resolution. Based on detailed simulations of the absorption/emission by various gases, a cell containing a
mixture of CO and NHj; has been proposed and later produced by LPMA for CNES. Together with our gas
cell model, it can now be used to perform (in a thermal vacuum chamber before launch) a detailed

characterization of the spectral performances of the IASI satellite instrument.






Titre

Inversion de spectres infrarouges en émission thermique de la basse atmosphére terrestre enregistrés sous

ballon par transformée de Fourier en visée au nadir : préparation de la mission spatiale IASI.

Mots clefs

M¢éthode d’inversion — nadir — transfert radiatif — émission thermique - noyaux moyens - fonctions de
poids - entropie informationnelle - ozone troposphérique - O3 - CH4 - N,O - CO - TASI-ballon - profil

vertical de concentration - colonne totale - spectroscopie moléculaire - cellule a gaz-

Résumé

Dans le cadre de la préparation a la mission spatiale TASI/MetOp le LPMA effectue des
enregistrements de spectres d’émission dans I’infrarouge en visée au nadir de la basse atmosphére a I’aide
de I’expérience IASI-ballon. Nous nous sommes intéressés a la restitution de colonnes et profil de
molécules d’importance atmosphérique en simulant le transfert radiatif et en effectuant ’inversion des
spectres infrarouges. Le traitement des spectres du vol IASI02 a permis la détermination du profil de O3
ainsi que la colonne totale de CH4, N,O et CO. Ces résultats ont été comparés avec ceux obtenus avec
I’instrument SCTAMACHY/ENVISAT. En utilisant des outils comme les fonctions de poids, les noyaux
moyens et 1’entropie informationnelle nous avons amélioré la qualité des ajustements et mis en place des
procédures de traitement systématique des spectres. La comparaison de nos résultats avec les spectres
dégradés a la résolution IASI/MetOp et les spectres IASI-ballon permet d’estimer la précision des produits
(profils ou colonnes) qui pourront étre inversés a partir des spectres qui doivent étre enregistrés par IASI
en orbite. Basé sur la simulation détaillée de 1’absorption/emission par divers gaz, une cellule contenant un
mélange de CO et de NHj; a été produite par LPMA pour CNES ainsi que le modéle la cellule de gaz qui
peut maintenant étre employé pour effectuer une caractérisation des performances spectrales (dans une

chambre vide avant le lancement) de l'instrument de satellite d'TASI.



