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Résumé

Dans les années a venir, plusieurs missions spatiales permettrons l'observation glo-
bale des concentrations de nombreux gaz traces. L’objectif de cette thése a été d’évaluer
les capacités d'un instrument mesurant depuis I’espace le rayonnement dans I'infrarouge
thermique par visée au nadir pour ’observation de 1’0zone troposphérique.

Ces travaux ont été réalisés dans le cadre de la préparation de la mission TASI (Infrared
Atmospheric Sounding Interferometer), pour laquelle le Service d’Aéronomie développe
un algorithme opérationnel d’inversion des gaz traces CO, CHy et Os. Le lancement de
IASI est prévu en 2005, 2010 et 2015 sur les trois plate-formes successives METOP.
Un algorithme d’inversion de l'ozone a été développé, ainsi qu'un module d’analyse de
I’erreur d’inversion. Les données satellitaires mesurées par l'instrument IMG, présent sur
le satellite ADEOS (1996-1997), et les mesures ballon LPMA /IASI mesurées en aott
2002, nous ont permis de tester les développements sur des mesures réelles et de valider la
méthode. Une premiére interprétation des distributions globales d’ozone troposphérique
IMG/ADEOS a été réalisées en comparant les différentes informations disponibles sur sa
production et son transport.

Les études entreprises pour IASI ont pu étre étendues a I’évaluation des capacités d’'un
instrument similaire embarqué sur un satellite en orbite géostationnaire pour ’observation
des gaz traces.

Abstract

Different forthcoming satellite missions will allow the global observation of several
trace gases. The objective of this thesis was to evaluate the capabilities of an instrument
measuring from space the thermal infrared radiation in a nadir viewing geometry for the
measurement of tropospheric ozone.

This work was undertaken in the framework of the preparation of the IASI mission
(Infrared Atmospheric Sounding Interferometer), for which the Service d’Aéronomie de-
velops an operational algorithm for the retrieval of trace gases CO, CH,4, and O3. TASI is
due for launch in 2005, 2010 and 2015 on board the three successive european satellites
METOP. An inversion algorithm was developed for ozone retrieval, as well as an error
analysis module. The satellite data provided by the IMG instrument, present on board
the satellite ADEOS (1996-1997), and the balloon data provided by LPMA /TASI (august
2002), were used to test our developments on real data and to validate the method. A
first interpretation of the IMG/ADEOS global distributions of tropospheric ozone has
been undertaken by comparing the different informations available on its production and
transport.

These studies for IASI have been extended to the evaluation of the capacities of a
similar instrument present on board a satellite in geostationary orbit for the observation
of trace gases.






Table des matiéres

Abrévations et acronymes

Nomenclature et notations

Introduction générale

1

L’0zone troposphérique

1.1 Photochimie de I'ozone troposphérique . . . . . . .. ... ... ... ...
1.1.1 Cas d’une atmosphére naturelle . . . . . . .. ... ... ... ...
1.1.2 Cas d’une atmosphére polluée . . . . . . . ... ... .. ... ...
1.1.3 Les régimes chimiques . . . . . .. . ... ... ... ........
1.1.4 Sources et puits des principaux précurseurs de ’ozone . . . . . . . .
1.1.5 Durées de vie caractéristiques dans la troposphére . . . . . . . . ..

1.2 Transport dans la troposphére . . . . . . . . ...
1.2.1 Convection et instabilité barocline . . . . .. .. ... ... ....
1.2.2 La circulation générale troposphérique . . . . . . . ... ... ...
1.2.3 Lacouche limite . . . . ... .. .. ... . ... ... ...
1.2.4 Les échanges stratosphére-troposphére . . . . . . .. ... ... ..

1.3 Modélisation de l'ozone . . . . . . . . . . ... L Lo
1.3.1 Le modéle de chimie-transport MOZART . . ... ... ......
1.3.2  Climatologie de 'ozone UGAMP . . . . . .. .. ... ... ....
1.3.3 Variabilité spatiale et temporelle de 'ozone . . . . . . . . ... ...

1.4 Conclusions . . . . . . . . . . . e e e

Observations spatiales dans l’infrarouge

2.1 Le transfert radiatif dans 'infrarouge thermique . . . . . . . .. .. .. ..
2.1.1 Emission de rayonnement . . . . .. ... .. .. ... .. .. ...
2.1.2 Transmission et atténuation du rayonnement . . . . . . . ... ...
2.1.3 Equation du transfert radiatif . . . . .. .. .. ... .. ... ...
2.1.4 Interaction rayonnement - atmosphére . . . . .. . ... ... ...
2.1.5 Modélisation du transfert radiatif . . . . . .. ... ... .. ...
2.1.6 Spectres atmosphériques . . . . . .. ..o

2.2 Probléme direct et probléme inverse . . . . . . ... ...
2.2.1  Formalisme classique du probléme inverse . . . . . ... ... ...
2.2.2  Théorie de 'inversion . . . . . . .. ... ...,
2.2.3  Les réseaux de neurones pour l'inversion . . . . . . ... ... ...

7

13

15

19
20
20
23
23
24
26
27
27
29
30
31
32
32
33
34
41



3

6

L’instrument TASI

3.1 La spectrométrie a transformée de Fourier . . . . . . ... ... ... ...

3.2 Lamission IASI . . . . . . . . . e
3.2.1 Géomeétrie d’observation IASI . . . . . ... . ... ... ... ...
3.2.2 Caractéristiques instrumentales . . . . . . .. .. ...
3.23 Lesproduits IAST . . . . . . . .. ...

3.3  Précurseur de IAST : IMG/ADEOS . . . . . . . ... . ... .. ...
3.3.1 DL’instrument IMG . . .. .. . ... ... .. ... ...,
3.3.2 Adaptation a IASI . . . . .. .. .. ... ... .

3.4 Conclusions . . . . . . . . . e e

Etudes de sensibilité

4.1 Etude des fonctions de poids TASI . . . . . . .. . ... ... .. .. ... .

4.2 Evaluation de 'approximation linéaire . . . .. .. .. ... .. .. ....

4.3 Contenu en information de la mesure . . . . .. .. ... ... .......
4.3.1 Quantité d’informations indépendantes . . . . . . .. .. ... ...
4.3.2 Degrés de liberté du signal et résolution verticale . . . . ... . ..

4.4 Conclusions . . . . . . . . .. e

Inversion de ’ozone
5.1 Parameétres d’entrée . . . . . . . . ...
5.2 Paramétres desortie . . . . . . . ... ... e
5.3 Description du module d’inversion . . . . . . . . . ... ... ...
5.3.1 Notions de base sur les réseaux de neurones . . . .. ... .. ...
5.3.2 Architecture du réseau de neurones . . . . . .. ... ... ... ..
5.4 Développement du module d’inversion . . . . . . ... ... ... .....
5.4.1 Constitution d’une base de données compléte . . . . . . . . . .. ..
5.4.2 Phase d’apprentissage du réseau de neurones . . . . . . .. .. ...
5.5 Caractérisation des inversions et analyse de 'erreur . . . . . . . . ... ..
5.5.1 Sensibilité du systéme d’observation . . . . . . . ... ... ... ..
5.5.2 Performances de 'algorithme . . . . .. .. ... ... ... ....
5.5.3 Tests de cohérence interne . . . . . . ... ... ... ... .. ...
5.6 Classification de profils d’ozone . . . . . . . . ... ... .. ... .. ...
5.6.1 Méthode de classification . . . . . .. ... ... ... ...
5.6.2 Résultats de la classification . . . . . ... ... ... ... .....
5.6.3 Sensibilité IASI correspondant aux différentes classes . . . ... ..
5.6.4 Attribution d’'une classe . . . . ... ... ... ... L.
5.7 Conclusions . . . . . . . . e

Validation sur l’inversion de spectres réels

6.1 Application aux mesures spatiales IMG/ADEOS . . . . . .. .. ... ...
6.1.1 Températures associées A IMG . . . . . .. .. .. .. ... ...
6.1.2 Filtresde qualité . . . . . .. .. .. o o
6.1.3 Inversiondel'ozone . . . . . . . . . . . . . ... ... ... ...,
6.1.4 Estimation de 'erreur d’inversion . . . . . . . ... ... ... ...

6.2 Comparaison des inversions IMG aux mesures disponibles . . . . . . . . ..
6.2.1 Colonnes totales TOMS . . . . ... ... ... ... ... .....

65
65
67
69
69
72
74
75
76
7

79
79
83
85
86
89
92

95

96

97

98

99
100
102
102
105
107
107
112
118
123
123
124
128
128
131



6.2.2 Sondes d’ozone . . . . . .. .. 154

6.2.3 Colonnes troposphériques TOMS . . . .. . ... ... ... .... 170

6.3 Application aux mesures ballon LPMA/IAST . . . . ... ... .... ... 174
6.3.1 Etude d'une mesure LPMA /TASI simulée . . . . . ... .. ... .. 176
6.3.2 Inversion de 'ozone LPMA/IAST . . ... ... ... ........ 177

6.4 Conclusions . . . . . . . . .. 179
7 Analyse de ’ozone troposphérique IMG/ADEOS 183
7.1 Origine de l'ozone troposphérique . . . . . . . . . ... ... .. 183
7.1.1 Les précurseurs et leur détection . . . . . . . . ... ... ... ... 184
7.1.2 Les principales sources de précurseurs et leur détection . . . . . .. 187
7.1.3 Localisation des sources de précurseurs détectées . . . . . . . . . .. 195

7.2 Transport . . . . . . L e e e 198
7.3 Premier bilan global . . . . . .. ..o o oo 202
7.4 Conclusions . . . . . . . . . . e e e 207
8 Observations géostationnaires 209
8.1 Spécifications instrumentales . . . . . .. .. ... L. 210
8.1.1 Reésolution spatiale et temporelle . . . . . . . .. ... ... .... 210
8.1.2 Reésolution spectrale et bruit . . . . . ... .. ... ... ... ... 211

8.2 Observations pour la chimie . . . . . ... ... ... ... ......... 212
8.2.1 Objectifs . . . . . . . . . 212
8.2.2 Variabilités . . . . . . ... 212
8.2.3 [Espéces détectées par un sondeur IR . . . . . . ... .. ... ... 213

8.3 Contenu en information . . . . . . . .. ... .. ... 214
8.3.1 Sensibilité de I'instrument . . . . . . . ... ... .. ... .. 219
8.3.2 Quantité d’information indépendante . . . . . .. .. ... 220
8.3.3 Impact du niveau de bruit . . . . . . ... .. ... 220
8.3.4 Résolution verticale . . . . . . . . .. ... L. 225

8.4 Conclusions . . . . . . . . . . e e 227

Conclusion générale 229



10

ABREVIATIONS ET ACRONYMES



Abrévations et acronymes

ACP Analyse en Composantes Principales

ADEOS ADvanced Earth Observing Satellite

AFGL Air Force Geophysics Laboratory

AT Aerosol Index

AIRS Atmospheric InfraRed Sounder

AVHRR Advanced Very High Resolution Radiometer
ATSR Along Track Scanning Radiometer

CCM Community Climate Model

CIESIN Center for International Earth Science Information Network
CLA Couche Limite Atmosphérique

CNES Centre National d’Etudes Spatiales

CMDL Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory
DAAC Data Active Archive Center

DU Dobson Unit

ECMWTF European Center for Medium range Weather Forecast (en francais : CEPMMT,
Centre Européen pour la Prévision Météorologique Moyen Terme)

EDGAR Emission Database for Global Atmospheric Research

EOS Earth Observing System

EPS EUMETSAT Polar System

ERS European Remote Sensing

ESA European Space Agency (en francais : ASE Agence Spatiale Européenne)
EUMETSAT EUropean organization for the exploitation of METeorological SATellites
GeoTROPE Geostationary Tropospheric Pollution Explorer

GOME Global Ozone Monitoring Experiment

GSFC Goddard Space Flight Center

HCNM HydroCarbures Non Méthaniques

TASB Institut d’Aéronomie Spatiale de Belgique

TASI Infrared Atmospheric Sounding Interferometer

IMG Interferometric Monitor for Greenhouse gases

IMGDIS IMG Data and Information System

11



12 ABREVIATIONS ET ACRONYMES

IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change

IPSL Institut Pierre Simon Laplace

IR InfraRouge

ISSWG TASI Sounding Science Working Group

ITCZ Inter Tropical Convergence Zone

JAROS JApan Resources Observation System

LBLRTM Line-By-Line Radiative Transfer Model

LIDAR LIght Detection And Ranging

LPMA Laboratoire de Physique Moléculaire et Applications
LSCE Laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environnement
METOP METeorology OPerationnal

MITT Ministry of International Trade and Industry
MOPITT Measurements Of Pollution In The Troposphere
MOZART Model for OZone And Related chemical Tracers
MSG Meteosat Second Generation

NASA NAtional Space Agency

NASDA NAtional Space Development Agency of Japan
NCAR National Center for Atmospheric Research

NDSC Network for Detection of Stratospheric Change
NDVI Normalized Differential Vegetation Index

NEDT Noise Equivalent Temperature Difference

OMI Ozone Monitoring Instrument

OTD Optical Transient Detector

POLDER POLarization and Directionality of the Earth’s Reflectances
RADAR RAdiation Detection And Ranging

RTTASI modéle de transfert radiatif IASI

RMS Root Mean Square ou différence quadratique

SA Service d’Aéronomie

SAGE Stratospheric Aerosol and Gas Experiment

SBUYV Solar Backscattered Ultra Violet

SCIAMACHY Scanning Imaging Absorption SpectroMeter for Atmospheric CHarto-
graphY

SME Solar Mesosphere Explorer

SVD Singular Value Decomposition ou décomposition en valeurs singulieres
TES Tropospheric Emission Spectrometer

TOMS Total Ozone Mapping Spectrometer

TROC TROpospheric Chemistry and climate mission



ABREVIATIONS ET ACRONYMES

TTO Tropical Tropospheric Ozone

TOVS TIROS Operational Vertical Sounder

UGAMP UK Universities’ Global Atmospheric Modelling Programme
ULB Université Libre de Bruxelles

ULg Université de Liége

UV Ultra Violet

WMO World Meteorological Organization

WOUDC World Ozone Ultraviolet Data Center

13



14

NOMENCLATURE ET NOTATIONS



Nomenclature et notations

La théorie du probléme inverse est présentée en termes de vecteurs et de matrices en
suivant le systéme de notations de Rodgers [1976, 1990, 2000], avec en particulier les régles
suivantes :

— un vecteur est représenté par un caractére gras en minuscule, par exemple x;

— une matrice est représentée par un caractére gras en majuscule, par exemple A, et

sa transposée par AT,
De méme
— une fonction est représentée par un caractére gras en minuscule, par exemple f;
— un vecteur de fonctions est représenté par un caractére gras en majuscule, par
exemple F.
D’autre part, les variables estimées sont représentées avec un accent circonflexe, par
exemple X est une estimation du vecteur x.

Principales variables utilisées

Transfert radiatif :
v nombre d’onde (cm™!);
T température (K);
p densité locale de lair (molécules ¢cm™3);
h constante de Planck (h = 6.6262 1073 J s);
c vitesse de la lumiére dans le vide (c = 2.9979 10'° cm s71) ;
k constante de Boltzmann (k = 1.38061072%) ;
B, fonction de Planck au nombre d’onde v (W/(cm?cm™'sr)) ;
L, luminance au nombre d’onde v (W/(cm?cm™!sr));
J™ terme d’émission thermique (W/(cm?cm™'sr));
€0,, émissivité de la surface (sans dimension);
¢, coefficient d’émission (cm™!);
k, coefficient d’absorption volumique (cm™?);
T, transmittance du milieu (sans dimension);
7, épaisseur optique du milieu (sans dimension);
AFE énergie associée aux transitions électroniques (J);
v niveaux d’énergie vibrationnels;

J niveaux d’énergie rotationnels.

15



16 NOMENCLATURE ET NOTATIONS

Probléme direct - probléme inverse :
f probléme direct;
F modéle direct ;
R modéle inverse ;

y vecteur mesure instrumentale (m x 1) (ici contenant les m luminances mesurées consi-
dérées pour le probléme) ;

€ erreur sur la mesure y (m X 1);
S. matrice de covariance de l’erreur sur la mesure € (m x m);

x vecteur état réel recherché (n x 1) (ici contenant le profil atmosphérique d’ozone sur
n niveaux verticaux);

X vecteur état x estimé (inversé) (n x 1);

¢ vecteur état inversé estimé (n. x 1) pour I'inversion de colonnes intégrées;

I vecteur état inversé estimé (n, x 1) pour I'inversion de luminances;

X, vecteur état a priori (n x 1);

S. matrice de covariance de 1’état a priori x, (n X n);

b paramétres du probléme direct non-inversés mais utilisés pour l'inversion (I x 1);
b paramétres b estimés (I x 1);

e, erreur sur les paramétres b (I x 1);

S, matrice de covariance de l'erreur sur les paramétres €, (I x ) ;

w paramétres du probléme inverse.

Caractérisation des inversions :
K fonctions de poids du modéle direct (caractérisant I'instrument) (m x n);
G matrice de gain du probléme inverse (n X m ou n, X m);
A matrice des noyaux caractérisant les résultats de l'inversion (n x n ou n. x n);
I,, matrice identité (n x n)
C opérateur colonne (n.xn) (calcule des colonnes intégrées a partir des profils verticaux) ;

ds nombre de degrés de liberté du signal.

Réseaux de neurones (RN) :
R modéle inverse, fonction globale du RN ;
W paramétres du RN ;
f, g fonctions d’activation des neurones du RN, respectivement sigmoidale et linéaire ;
C fonction de coiit;

71 taux d’apprentissage.



Introduction générale

Malgré sa faible abondance, 'ozone (O3), forme triatomique de l'oxygéne (Os), est
au cceur de problémes de santé publique et de questions environnementales majeurs :
exposition au rayonnement ultraviolet (UV) nocif, dégradation de la qualité de lair et
changements climatiques sont étroitement liés aux concentrations d’O3 dans I’atmosphére.

L’atmosphére terrestre est naturellement majoritairement composée d’azote (N2, 78 %
de l'air sec), d’oxygéne (O, 21 % de 'air sec), d’argon (A, 0.9 % de air sec), de dioxyde
de carbone (COg, 0.037 % de lair sec) et de vapeur d’eau (H2O, jusqu’a quelques % de
I’air humide). A ces gaz s’ajoutent un certain nombre de gaz minoritaires (ou gaz traces),
dont I’O3 fait partie. Tous ces constituants participent & 1’équilibre chimique et radiatif
particulier du systéme Terre-atmosphére qui a permis I’apparition et le maintien de la vie.

L’O3 joue un réle primordial dans cet équilibre. Il est présent & 90 % dans la stra-
tosphére (entre environ 8-18 km et 50 km d’altitude) ou il est produit par un cycle de
réactions photochimiques entre I’oxygéne moléculaire et le rayonnement solaire. Il forme
ce que I'on appelle communément la couche d’ozone, véritable bouclier contre le rayonne-
ment UV nocif puisque 1’03 est I'unique absorbant dans le domaine spectral compris entre
240 et 300 nm (UV-B et C, domaines spectraux les plus dangereux). Seulement 10 % de la
concentration totale d’O3 se trouve dans la troposphére (entre la surface et 8-18 km d’al-
titude) mais sa présence y est tout aussi vitale. Dans cette région, sa distribution résulte
a la fois du transport de masses d’air riche en O3 depuis la stratosphére et de processus
de production photochimique in situ. En tant qu’oxydant puissant mais aussi en tant que
principale source de 'agent oxydant le plus important, le radical hydroxyle (OH), I’O3
détermine le pouvoir oxydant de I’atmosphére. Du point de vue radiatif, il constitue I'un
des gaz a effet de serre les plus efficaces, avec la vapeur d’eau, le CO, et le méthane
(CH,), permettant le réchauffement de la troposphére a des températures favorables au
développement de la vie (augmentation de 33°C en moyenne en surface).

Depuis la formation de la Terre, I’équilibre de ’atmosphére est soumis a d’importants
forgages naturels (cycle solaire, éruptions volcaniques) associés & de grandes variations
climatiques. Au cours du siécle dernier, ’explosion démographique et le développement
des activités agricoles et industrielles ont affecté ’environnement global de facon déter-
minante. Ce nouveau forcage anthropique a, en particulier, changé significativement la
composition de I'atmosphére. Les études menées par le groupe intergouvernemental sur
I’évolution du climat de ’ONU ont mis en lumiére les bouleversements induits par ’homme
sur le climat global de la planéte ainsi que les conséquences désastreuses qu’ils impliquent
pour les décennies a venir [IPCC, 2001].

La forte augmentation depuis I’ére pré-industrielle des concentrations de gaz traces
stables tels que le COs, le CHy et le protoxyde d’azote (N2O) et 'apparition au cours
du 20° siécle de nombreux gaz industriels synthétiques (e.g. chlorofluorocarbures, CFC,
hydrochlorofluorocarbures, HCFC) impliquent un effet de serre additionnel qui se traduit
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par une hausse des températures dans la troposphére. Le réchauffement constaté depuis la
fin du 19° siécle (+0.6°C) ne peut s’expliquer que si les forcages naturels et anthropiques
sont pris en compte. D’autre part, au cours des derniéres décennies, une destruction de
la couche d’Oj liée aux émissions de polluants industriels extrémement stables (CFCs
notamment) a été observée.

L’augmentation des émissions de gaz traces plus réactifs, tels que le monoxyde de car-
bone (CO) et les oxydes d’azote (NO,=NO+NQO,), dont les effets nuisibles pour la santé
humaine et les écosystémes sont aujourd’hui avérés, dégrade considérablement la qualité
de lair. Elle est, d’autre part, la cause principale de I’augmentation des concentrations
d’O3 troposphérique constatée, qui s’éléve globalement a 30 % depuis la révolution in-
dustrielle. .’O3 étant toxique pour les étres vivants et la végétation, son augmentation
accentue les problémes de mauvaise qualité de 1’air. La modification de la photochimie de
la troposphére conduit d’autre part a une diminution globale des concentrations de OH
et donc & une accumulation de nombreux gaz traces, pour lesquels OH constitue le puits
principal [WMO, 1999|. Par la formation d’O3 et par la modification de la durée de vie
du CHy, elle a également un impact sur 1’effet de serre.

La prise de conscience des effets néfastes des activités humaines sur la qualité de
I’air et sur le climat de la planéte a conduit au développement de stratégies nationales
et internationales concertées, par exemple la convention sur la pollution atmosphérique
trans-frontaliére (LRTAP, 1979) et ses protocoles pour la limitation et la prévention de
la pollution atmosphérique, le protocole de Montréal (1987) pour larrét des émissions
de CFCs, considérés comme les principaux destructeurs d’Os dans la stratosphére ou la
convention cadre des Nations Unies sur le changement climatique (UNFCCC) pour la ré-
duction des émissions de gaz a effet de serre (les premiéres bases d’un accord international
ont été fournies par le protocole de Kyoto en 1997).

Pour fixer les objectifs et mettre au point les stratégies, une bonne compréhension des
processus régissant 1’équilibre de I’atmosphére est nécessaire. Les modéles atmosphériques
de chimie-transport tridimensionnels globaux permettent un couplage explicite complet
des processus photochimiques et météorologiques, avec ou sans rétro-actions (i.e. "on-
line" ou "off-line"). Les progrés réalisés dans la connaissance des mécanismes et dans
leur modélisation, ainsi que ’augmentation constante des capacités de calcul numérique,
rendent aujourd’hui réalisable la simulation de I’évolution globale de ’atmosphére et du
climat sur de longues périodes de temps. Pour le suivi plus précis et la prévision de
la pollution atmosphérique, des modéles limités a des échelles locales et régionales sont
développés. Des modéles globaux ayant la possibilité de "zoomer" sur une région donnée
sont aujourd’hui réalisés afin de coupler les différentes échelles.

Les résultats des modéles présentent cependant encore de trop fortes incertitudes.
Celles-ci sont principalement associées a I'incertitude sur la quantification des sources de
polluants primaires et de leurs puits, mais aussi a I’évaluation de I'importance relative
des différents processus (pour 1’ozone par exemple, de I'importance relative du transport
depuis la stratosphére et de la production photochimique in situ).

Une surveillance continue de la distribution des principaux gaz traces dans la tropo-
sphére, en particulier de ’ozone et de ses précurseurs, reste donc essentielle afin d’améliorer
notre connaissance de la chimie troposphérique et de son interaction avec le climat. Les
données sont également indispensables pour évaluer la qualité des modéles et valider les
résultats obtenus. Elles sont de plus en plus utilisées pour contraindre I’état de ’atmo-
sphére et/ou les sources de polluants primaires (en utilisant les techniques d’assimilation
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de données et de modélisation inverse respectivement) pour une quantification plus précise
des processus.

Méme si des mesures précises, depuis le sol ou in situ, sur des échelles locales et
régionales sont indispensables pour le suivi et la prévision de la qualité de Iair, des mesures
globales fournies par les missions satellitaires pour de plus en plus d’espéces chimiques
sont nécessaires afin de rendre compte du transport & moyenne et grande échelle pour les
études globales de la photochimie et de son interaction avec le climat.

Les instruments embarqués sur satellite dédiés a I’observation de la composition chi-
mique de I'atmosphére sont actuellement principalement basés sur une télédétection pas-
sive, ¢’est-a-dire sur la mesure & distance d’un rayonnement émis par une source naturelle.
Le rayonnement solaire émis dans le domaine de I’UV-visible-proche IR, rétro-diffusé par
I’atmospheére vers I'espace, et le rayonnement IR émis par la surface de la Terre et traver-
sant I’atmosphére sont les principales sources utilisées.

Pour les études de la composition de la basse et de la moyenne atmosphére, une obser-
vation en visée au nadir (vers le bas) est souvent la plus utilisée car elle permet d’obtenir
une bonne résolution spatiale et une meilleure sensibilité a la troposphére. D’autre part,
le rayonnement IR est bien adapté a ’étude de la troposphére car de nombreuses mo-
lécules comportent des signatures d’absorption et d’émission dans ce domaine spectral.
Le rayonnement mesuré au sommet de 'atmosphére dépend alors de la surface émettrice
(émissivité, température) ainsi que des propriétés radiatives de ’atmosphére (absorption,
émission et diffusion), qui elles-méme dépendent de sa composition et de sa température.
Cette dépendance est décrite par les équations du transfert radiatif (probléme direct).
Afin d’accéder aux concentrations des espéces recherchées, le rayonnement mesuré doit
étre interprété, ce qui nécessite la mise en ceuvre d’un algorithme d’inversion des mesures.
Les méthodes développées reposent généralement sur la comparaison et I'ajustement d’une
simulation du probléme direct réalisée & partir d’'une connaissance a priori de 1’état de
I’atmosphére au rayonnement mesuré. Dans le cas des mesures satellitaires, elles doivent
étre rapides et robustes afin de permettre le traitement en temps réel des données mesu-
rées depuis I’espace. La disponibilité de codes de transfert radiatif haute-résolution et de
modéles de chimie-transport de plus en plus complets et rapides permet de travailler sur
des simulations réalistes pour la préparation des futures missions.

Mis a part IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse gases) |Kobayashi et al.,
1999a), qui a volé 8 mois en 1996-1997 a bord du satellite ADEOS, et MOPITT (Mea-
surements of Pollution in the Troposphere) |Drummond and Mand, 1996|, lancé en 1999
sur le satellite Terra, peu de missions spatiales ont jusqu’a présent été congues pour 1’ob-
servation de la composition chimique de la troposphére. L’instrument GOME (Global
Ozone Monitoring Experiment) [Burrows et al., 1999|, lancé en 1995 & bord du satellite
ERS-2, et son successeur SCTAMACHY (Scanning Imaging Absorption SpectroMeter for
Atmospheric CHartographY) [Bovensmann et al., 1999], lancé en 2002 sur ENVISAT, per-
mettent toutefois la détection des concentrations troposphériques de nombreuses espéces
traces. Les observations de la chimie troposphérique vont considérablement augmenter
dans les années a venir avec le lancement de TES (Tropospheric Emission Spectrometer)
|Beer et al., 2001] et OMI (Ozone Monitoring Instrument) |[Laan et al., 2001] en janvier
2004 & bord de Aura puis, ’année suivante, de IASI (Infrared Atmospheric Sounding In-
terferometer) |Cayla and Javelle, 1995] et GOME-2 sur METOP. De nouvelles missions
sont actuellement en cours de définition pour des applications opérationnelles locales et
régionales comme la surveillance et la prévision de la qualité de I’air ou de l'indice UV
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au sol. EUMETSAT s’intéresse notamment & de telles applications pour la définition du
géostationnaire Post-MSG (Post-Meteosat Second Generation).

Le Service d’Aéronomie (SA) est impliqué depuis 1995 dans la préparation de la mission
IASI pour les études du climat et de la chimie, en particulier pour le développement d’un
algorithme d’inversion des constituants traces de I’atmospheére et 1’assimilation des espéces
mesurées dans des modéles de chimie-transport afin de générer des champs 3-D contraints
par les observations. Les inversions de CO, d’O3 et de CH, feront partie des produits
fournis de maniére opérationelle pour IASI. Le mode opérationel implique le traitement
en temps réel d’'un important volume de données, ce qui a conduit au choix d’une méthode
d’inversion basée sur les techniques des réseaux de neurones |Clerbauz et al., 1995], dont
les bonnes performances ont été démontrées au cours d’un travail d’intercomparaison de
différents algorithmes d’inversion |Clerbauz et al., 2002|. Les premiéres études ont porté
sur 'inversion et l’assimilation des colonnes totales de CO |Hadji-Lazaro et al., 1999;
Hadji-Lazaro, 1999; Clerbauz et al., 2001]. Ces études se poursuivent actuellement pour
I'inversion du CO, mais aussi de 'O3 et du CH,.

Cette thése s’intégre dans ces travaux de recherche, avec comme principal objectif
I’étude des capacités d’un instrument de type IASI pour 'observation et I'analyse de la
distribution de I’ozone dans ’atmosphére. L’essentiel du travail a consisté & développer
la méthode d’inversion, en visant & découpler les contributions troposphérique et strato-
sphérique, et a évaluer les performances attendues en terme de sensibilité verticale et de
bilan d’erreurs. Les observations réalisées par IMG a bord du satellite ADEOS d’une part,
et par 'instrument LPMA /TASI embarqué sous ballon d’autre part, ont été utilisées pour
tester la méthode et la valider avec d’autres mesures existantes (TOMS, sondes d’ozone).

Dans ce document, nous rappelons dans une premiére partie les principaux processus
chimiques régissant la distribution de I’O3 dans la troposphére. Les modéles de chimie-
transport utilisés sont présentés ainsi que 1’étude des variabilités globales de la colonne
totale et la colonne troposphérique d’O3. Nous présentons dans un deuxiéme chapitre les
principes de la télédétection passive au nadir dans le domaine de I'IR ainsi qu’une bréve
description théorique des notions de probléme direct et de probléme inverse. Le dernier
chapitre théorique est dédié a la description de la mission IAST et de son précurseur IMG.

Nous présentons ensuite les études de sensibilité menées sur des simulations de spectres
TAST afin d’étudier les signatures spectrales de 1’0O3 dans le domaine de mesure. Dans le
cinquiéme chapitre, I'algorithme d’inversion développé et le module d’analyse d’erreur
associé sont décrits et les performances atteintes sont évaluées |Turquety et al., 2002a;
Turquety et al., 2003]. La validation des méthodes développées, reposant sur 'application
de l'algorithme d’inversion aux données réelles IMG et LPMA /TASI, est présentée dans le
sixiéme chapitre. Les colonnes d’Oj3 restituées sont comparées a 1’O3 fourni par des sondes
d’ozone et par 'instrument TOMS/ADEOS |Turquety et al., 2002b]. Une analyse plus pré-
cise des colonnes troposphériques est réalisée afin de tester la cohérence des distributions
restituées avec notre connaissance des différents processus déduite des données globales
disponibles (distributions de précurseurs, inventaires d’émissions, champs de vents, etc.)
Cette premiére analyse nous permet d’autre part de cadrer les travaux qui devront étre
réalisés pour une exploitation optimale des observations.

Enfin, le dernier chapitre, plus prospectif, présente les études du contenu en informa-
tion des mesures IR réalisées pour 1’O3 mais aussi pour le CO et le CH4 en considérant
différentes caractéristiques instrumentales dans le cadre de la définition du futur instru-
ment géostationnaire Post-MSG |Clerbauz et al., 2003b].



Chapitre 1

L’ozone troposphérique

Hormis la vapeur d’eau, ’ozone (O3) troposphérique est actuellement reconnu comme
le troisiéme gaz a effet de serre, aprés le dioxyde de carbone (COs) et le méthane (CHy)
[IPCC, 2001]. 11 joue également un role déterminant dans le pouvoir oxydant de la tropo-
sphére. En effet, dans cette région de ’atmosphére, les principaux oxydants sont I’ozone
ainsi que le radical hydroxyle (OH) et le peroxyde d’hydrogéne (H50,), issus de sa pho-
todissociation [Thompson et al., 1992].

La majeure partie de I'ozone total étant située dans la stratosphére (environ 90 %),
la présence d’ozone dans la troposphére a longtemps été expliquée par les échanges de
masses d’air entre la stratosphére et la troposphére. C’est seulement au début des années
soixante-dix qu’a été démontré le role primordial de la production photochimique in situ
d’ozone |Chameides and Walker, 1973; Crutzen, 1973|. L’évolution actuelle des quantités
d’ozone dans la troposphére confirme I'importance de cette production photochimique,
qui représente en réalité environ 75 % des sources |Lelieveld and Dentener, 2000]. Une
augmentation trés nette de la quantité d’O3 troposphérique, directement liée & 'indus-
trialisation, est observée depuis les premiéres mesures au 19° siécle. Elle est globalement
estimée & 9 DU (environ 30 %) [IPCC, 2001].

L’objet de ce premier chapitre est d’exposer les différents processus connus expliquant
la distribution de 1’ozone dans la troposphére. Dans un premier temps, les principaux
processus photochimiques de production et de destruction de 1’ozone sont présentés dans
le cas d’une atmosphére naturelle, puis d’une atmosphére polluée. Les sources et puits
des principaux précurseurs de I’ozone sont ensuite détaillés, ainsi que 1’estimation de leurs
durées de vie.

L’analyse des distributions globales d’ozone nécessite d’autre part une bonne compré-
hension des processus de transport de polluants. Une bréve description de la dynamique
de la troposphére, en particulier des processus liés & la convection et aux instabilités ba-
roclines, a la circulation générale et aux échanges de masses d’air entre la stratosphere et
la troposphére, est présentée.

Enfin, le modéle 3-D de chimie-transport MOZART (Model for OZone And Related
chemical Tracers) |Brasseur et al., 1998; Hauglustaine et al., 1998] et les climatologies
de 'ozone UGAMP |Li and Shine, 1995|, qui seront utilisés tout au long de cette thése,
sont rapidement décrits, en nous intéressant particuliérement a la variabilité de 1’ozone a
’échelle globale (telle qu’elle est représentée dans les simulations).
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1.1 Photochimie de ’ozone troposphérique

L’ozone est un constituant trace de I'atmosphére dont seulement environ 10% de la
concentration totale est présente dans la troposphére. C’est un constituant secondaire
produit par de nombreuses réactions photochimiques mettant en jeu un grand nombre
de constituants, dits primaires, émis directement dans I’atmosphére. Ces précurseurs de
I’ozone sont présents naturellement dans la troposphére mais sont aussi le résultat de
I’activité humaine.

Afin de mieux distinguer les processus naturels des processus anthropiques, nous étu-
dions successivement le cas d’une atmosphére non polluée puis celui d’une atmosphére
polluée, avant de nous intéresser aux différents régimes chimiques et aux sources et puits
des précurseurs de 1’ozone.

Ces parties théoriques sont basées sur les ouvrages de 1’Académie des Sciences [1993]
et de Brasseur [1999].

1.1.1 Cas d’une atmosphére naturelle
Production d’ozone

Le seul processus chimique de formation de I'ozone est I'oxydation de 1’oxygéne mo-
léculaire (O) en présence d’un troisiéme composé. Cette réaction nécessite la présence
dans la troposphére d’oxygéne atomique (O), obtenu par photodissociation du dioxyde
d’azote (NOs) a des longueurs d’onde inférieures & 400 nm (donne de I’oxygéne atomique
dans I'état fondamental 3P). Ainsi :

NOy + hv — O(®P) + NO (1.1)

et
O+0y+M —O3+M (1.2)

Cette derniére réaction est trés rapide : O(°P) a une durée de vie de quelques secondes
seulement. Le monoxyde d’azote (NO) réagit également trés rapidement avec 1’ozone.

Les oxydes d’azote présents dans ’atmosphére sont quantifiés par la concentration en
NO, regroupant les concentrations en NO et en NO,, espéces fortement couplées du fait
de la rapidité de la réaction 1.3.

Les trois équations précédentes conduisent & un équilibre photochimique, qui explique
la présence d’O3. Pour qu’il y ait production nette d’O3, NO doit réagir avec un autre
constituant en priorité, et étre converti en NOy sans perte d’O3. Cette conversion est
réalisée grace aux radicaux hydroperoxyle (HO2) et méthylperoxyle (CH30,), issus de
I'oxydation du CH,4 et du monoxyde de carbone (CO) :

Pour que ces radicaux réagissent préférentiellement avec NO (plutét qu’avec 1'0O3), le
rapport des concentrations de NO et d’Os doit étre supérieur a 2 107, ce qui revient &
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une concentration en NO, de I’ordre de 10-30 pptv (selon 'altitude et les concentrations
des autres constituants atmosphériques). Différentes chaines de réactions conduisent alors
a la production d’Os :

H+02+M—>HOQ+M
HO, + NO — NOy+ OH
NOs+hv — NO + O
O+0y+ M — O3+ M
CO+202+hI/ —>COQ+03

et

CH4+OH — CH3+HQO
CH3+OQ+M—>CH302+M
CH309+ NO — CH30 + NO,
CH30 + 0Oy — HCHO + HO,

HO;+ NO — OH + NO,

2% (NOy+hv — NO + O)

2*(O+OQ+M—>03+M)

Ce dernier cycle peut étre généralisé a ’ensemble des hydrocarbures.
Le formaldéhyde (HCHO) formé peut a son tour réagir avec OH ou étre photodissocié
pour former du CO et du radical HO, :

HCHO+ OH — CHO + H,0O
CHO + 0Oy — CO+ HO,
HCHO+ Oy+OH — CO + H,0 + HO,

ou

HCHO + hv (A < 350nm) — CHO + H
CHO + 0Oy — CO+ HO,
HCHO + 205+ hv — CO +2HO,

Les radicaux HO, formés peuvent ensuite réagir avec NO pour former du NO, (réaction
1.4) et conduire a la production d’O3 (réactions 1.1 et 1.2).

Ainsi, pour une molécule de CO oxydée, une molécule d’O3 est produite et, pour une
molécule de CH4 oxydée, en moyenne 3,5 molécules d’O3 sont produites, dont 1,5 pro-
viennent de la destruction de la molécule de formaldéhyde. La présence d’oxydes d’azote
et de CO ou d’hydrocarbures permet ainsi une production nette d’O3 dans la troposphére.
En revanche, présents dans des quantités trop importantes (supérieures a quelques ppb),
les NO, peuvent devenir des inhibiteurs de la production d’Os. La réaction avec OH
conduisant a la formation d’acide nitrique constitue le principal puits des NO,, :

Un excés de NO, diminue donc la production d’O3 en constituant un puits important
de HO,. D’autre part, ’O3 formé par photodissociation de NO, réagit rapidement avec
I'excés de NO (réaction 1.3).
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Destruction d’ozone

Les deux principaux mécanismes de destruction de 1’ozone sont sa photodissociation
et les réactions d’oxydation des hydrocarbures en ’absence d’oxydes d’azote.

La photodissociation de ’ozone dans la troposphére est réalisée pour un rayonnement
a des longueurs d’onde supérieures a4 310 nm (bande de Huggins) ou inférieures 4 310 nm
(bande de Hartley) :

O3 + hv (A > 310nm) — O2+ O (°P) (1.6)

Cette réaction peut ensuite conduire & la formation de O3 car la réaction 1.2 est trés
rapide. Pour des longueurs d’onde inférieures & 310 nm, la réaction donne de I'oxygéne
atomique dans I'état excité (O(*D)) :

O3+ hv (A < 310nm) — O3+ O (' D) (1.7)

et
O ('D) + H,O — 20H (1.8)

On a alors perte de O3 et production de OH.
Il y aura également destruction d’ozone lors de la réaction de OH avec CH, et CO pour
des concentrations de NO faibles. On a en effet alors les chaines de réactions suivantes :

H02+03—>0H+202
CO+03—>COQ+OQ

et

CH4 + OH — CHg + HQO
CH3+OQ+M—>CH302+M
CH30,+ HOy — CH300H + O,
CH3;00H + hv (visible) — CHs0O + OH
CH30 + 0Oy — HCHO + HO,
CHy+ Oy +hy — HCHO + H,O

ou

CH4 + OH — CHg + HQO
CH3+OQ+M—>CH302+M
CHgOQ + H02 e CHgOOH + 02
CH;00H + OH (visible) — HCHO + OH + H,O
CHy+OH+ HOy — HCHO + 2H50

suivant que le peroxyde de méthyle (CH3OOH) est photodissocié ou oxydé. Il peut égale-
ment étre éliminé par dissolution dans les nuages.

Le bilan de ces réactions est une destruction d’O3. L’oxydation d’une molécule de CO
s’accompagne de la destruction d’une molécule d’O3. Pour de faibles concentrations d’O3
et de NO,, il y a accumulation de HO5 et I'oxydation du CH,4 conduit & la formation de
formaldéhyde et d’eau sans consommation d’Oj.

D’autre part, le HCHO formé conduit a la formation de HOs, qui peut conduire a la
destruction d’O3 ou a la formation de péroxyde d’hydrogéne (H20,) :
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HOy + O3 — OH + 20,
H02+H02 —>H202+02

Le peroxyde d’hydrogéne H,O, peut ensuite étre photodissocié et conduire a la formation
de radicaux OH, réagir avec le radical OH pour former de ’eau ou étre lessivé par les
pluies. On a, dans tous ces cas, destruction de radicaux HO, (OH+HO,), ce qui aura une
influence indirecte sur ’Os.

Un autre processus de destruction d’ozone important dans la couche limite est le dépot
sec a la surface, entrainant soit une décomposition thermodynamique, catalysée par les
surfaces, dont le bilan s’écrit 203 — 30,, soit une absorption de ’ozone par la végétation,
celle-ci étant fortement dépendante du type de plante et de son activité métabolique.

1.1.2 Cas d’une atmosphére polluée

Nous n’allons pas traiter cette partie en détail en raison de la complexité du probléme,
mais seulement donner les processus principaux.

Aux réactions précédentes doivent s’ajouter les réactions mettant en jeu les hydro-
carbures autres que le méthane regroupés sous le nom d’hydrocarbures non-méthaniques
(HCNM), incluant 'isopréne et les monoterpénes, émis par la végétation, les alcanes, les
alcénes, les alcynes, les composés aromatiques et hydrogénés, etc.) dont les concentrations
sont importantes dans les zones polluées et au-dessus des foréts.

Ces réactions peuvent étre généralisées en notant RH les HCNM, et R’CHO les com-
posés carbonylés, avec R équivalent & R’CHs :

OH + RH — R+ H,O
R+0y+ M — ROy + M
ROy + NO — RO + NO,
HOy+ NO — OH + NOy
2% (NOy+hv — NO + O)

Les composés carbonylés peuvent alors subir d’autres réactions photochimiques pro-
duisant des radicaux hydrogénés ou organiques qui a leur tour produiront de l’ozone.
Les HCNM et les HCNM oxygénés (par exemple les alcools, les aldéhydes ou les acides
organiques) sont regroupés dans la famille des composés organiques volatives (COV).

Dans les régions non-polluées, les précurseurs de 1’ozone sont principalement CH, et
CO en présence d’oxydes d’azote. Dans les zones polluées, il faut également prendre en
compte les COV qui sont présents dans la troposphére naturelle mais dont la concentration
est fortement augmentée dans un environnement pollué, devenant alors des précurseurs
non-négligeables de ’ozone.

1.1.3 Les régimes chimiques

Une quantité seuil d’oxydes d’azote est nécessaire pour obtenir une production nette
d’ozone. Ce seuil est estimé a 30 ppt dans la basse troposphére |Brasseur et al., 1999|.
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Cependant, comme nous I’avons noté dans les paragraphes précédents, des quantités trop
importantes de NO, entrainent une destruction nette d’ozone (réaction 1.3 dominante).

Plusieurs régimes chimiques peuvent étre définis en fonction du niveau de NO,, :

— dans le cas d’un régime NO, limité, une augmentation des NO, implique une aug-

mentation de la production d’ozone;

— dans le cas d’un régime NO, saturé (ou COV limité), une augmentation des NO,

implique une diminution de la production d’ozone.

Dans la troposphére non-polluée, les précurseurs de ’ozone sont émis en faible quantité
ou issus du transport longue distance de masses d’air (depuis des régions d’émission).
On se trouve alors principalement dans un régime NO, limité. C’est ce régime qui est
prédominant a 1’échelle de la planéte.

En zone urbaine, en revanche, les émissions de précurseurs sont importantes et les
NO, et les COV sont présents en grande quantité. La production nette d’O; dépend
alors du rapport NO,/COV. Un régime COV limité peut se rencontrer dans les régions
extrémement polluées dans la couche limite sous certaines conditions météorologiques
(conditions estivales). Ainsi, en été, on se trouve fréequemment dans des situations ou
les quantités de NO, sont trop importantes en zone urbaine pour avoir une production
d’O3. C’est alors dans le vent des agglomérations, dans les zones rurales situées dans le
panache de pollution, qu’une forte production d’O3 est observée. Lors du déplacement des
masses d’air, la diminution des concentrations de NO, entraine, en effet, une diminution
de la destruction de I’O3 par réaction avec NO, alors que ’ensemble des autres réactions se
poursuit. Le rapport NO, /COV sera donc trés important pour les études de la composition
chimique de I’atmosphére & des échelles régionales.

1.1.4 Sources et puits des principaux précurseurs de ’ozone

L’étude du bilan de ’0zone nécessite une bonne connaissance des zones d’émission
de ses précurseurs. Comme nous I’avons vu précédemment, les principaux précurseurs de
I’ozone sont le méthane, le monoxyde de carbone, les oxydes d’azote et, principalement
dans les zones polluées, les HCNM.

Le tableau 1.1 résume les différentes sources de précurseurs, ainsi que les amplitudes
des émissions associées, estimées & partir d’inventaires d’émissions [WMO, 1999]. Méme
si la nature des différentes sources est bien connue, leurs amplitudes comportent de fortes
incertitudes, comme cela est indiqué dans le tableau 1.1. De plus en plus de travaux
montrent la possibilité d’optimiser I’estimation des sources de polluants atmosphériques
en utilisant des mesures de concentration de ces espéces par modélisation inverse (par
exemple Pétron et al., [2002], Palmer et al., [2003], Martin et al., [2003]). Les chiffres pré-
sentés donnent cependant une bonne approximation de l'ordre de grandeur des émissions
pour les différentes sources.

Le bilan total montre que les émissions de CO sont les plus importantes. Elles sont
principalement le résultat de ’activité humaine avec la combustion incompléte des car-
burants fossiles et la combustion de la biomasse (les feux de forét ne représentant qu’un
petit pourcentage de ces émissions, le reste étant dii aux feux de savane et agricoles), les
émissions par les végétaux et les océans sont beaucoup plus faibles. Les concentrations de
CO seront donc importantes dans les régions industrialisées, c’est-a-dire principalement
dans ’hémisphére nord, et dans les régions tropicales. Il faut noter que ce tableau omet
les sources secondaires liées a I’'oxydation du CHy et des HCNM qui représentent pourtant
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SOURCES CH,4 CO HCNM NOyx
Combustibles fossiles 110 500 70 22
(65-155)  (300-900) (60-100)  (20-24)
Avions 0.5
(0.2-1)
Combustion de la biomasse 40 500 40 8
(10-70) (400-700) (30-90) (3-13)
Végétation 100 400
(60-160)  (230-1150)
Sols 7
(5-12)
Eclairs )
(2-20)
Fermentation entérique 85
(60-105)
Riziéres 80
(30-120)
Déchets animaux 30
(15-45)
Décharges 40
(20-60)
Oxydation du NH;y 0.9
(0-1.6)
Stratosphére 0.6
(0.4-1)
Déchets domestiques 25
(20-30)
Terres inondées 145
(115-175)
Océans 10 50 50
(5-15) (20-200) (20-150)
Eaux douces 5
(1-10)
Sources géologiques 10
(5-15)
Termites 20
(1-40)
TOTAL 600 1150 560 44

(520-680) (780-1960) (340-1490) (30-73)

TAB. 1.1 — Emissions estimées des précurseurs de l’ozone en Tg/an. Les incertitudes sont indi-
quées entre parenthéses [WMO, 1999].
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des sources non-négligeables (elles sont estimées a respectivement 400-800 Tg et 200-600
Tg).

Les sources de méthane sont plus variées. Le méthane est naturellement produit par la
décomposition de la matiére organique dans des conditions anaérobies, c’est-a-dire en ’ab-
sence d’oxygéne, ce qui regroupe les riziéres, les surfaces inondées, etc. Il est aussi produit
par P’activité microbienne dans 'estomac des ruminants et de certains insectes (termites).
En dehors de I'agriculture, 'activité humaine produit du CH, par la combustion fossile,
de déchets et de biomasse, et les pertes de gaz naturel.

Les hydrocarbures non méthaniques sont produits majoritairement naturellement par
la végétation et par les océans mais ces émissions sont localisées. Les sources anthropiques
lites a la combustion de biomasse et de combustibles fossiles sont significatives dans les
zones polluées.

Les sources de NO, les plus importantes étant I'utilisation de combustibles fossiles
et la combustion de la biomasse, il est clair qu’elles sont principalement anthropiques.
Les sols, les éclairs et le transport depuis la stratosphére ne représentent qu’une dizaine
de Tg de NO, par an. Les émissions par les avions restent faibles mais sont en constante
augmentation depuis les années 1970 (les avions émettent également du CO et des HCNM
mais dans des proportions trés faibles par rapport aux émissions provenant des autres
sources).

Les puits principaux, pour tous les précurseurs, sont la réaction avec le radical OH et,
dans une moindre mesure, les pertes vers la stratosphére et le dépot au sol.

1.1.5 Durées de vie caractéristiques dans la troposphére

Le bilan d’un gaz trace dépend de trois quantités : sa source globale, son puits global
et sa charge atmosphérique [IPCC, 2001]. Celle-ci est définie comme la masse totale du
gaz intégrée sur 'atmosphére et les réservoirs correspondants, c’est-a-dire principalement
la troposphére et la stratosphére. La charge atmosphérique est généralement déduite des
mesures disponibles. Elle est cependant trés difficile & estimer avec précision pour les
espéces fortement variables comme 1’03 troposphérique et les NO,.

Le temps de vie atmosphérique global caractérise le temps nécessaire au renouvelle-
ment de la charge atmosphérique totale d'un gaz trace. Il est défini comme cette charge
atmosphérique (en Tg) divisée par le puits global moyen (en Tg/an) pour un gaz dans un
état stable [IPCC, 2001]. Un corollaire & cette définition est que, pour un gaz trace dans
un état stable, sa charge globale est égale au produit de sa durée de vie par ses émissions.

Pour les polluants dont les sources et puits varient fortement dans le temps et I'espace,
une durée de vie unique ne peut étre calculée : elle devra étre spécifiée en fonction de la
localisation, de I’altitude et de la période considérées.

D’aprés les estimations actuelles [IPCC, 2001], la durée de vie globale de I’O3 tropo-
sphérique varie entre 0.01 et 0.05 an. Elle va de quelques jours a quelques semaines en été
et atteint plus de 3 mois aux moyennes latitudes en hiver. En hiver, I’ozone pourra donc
étre transporté sur la plupart des hautes et moyennes latitudes. En été, sa distribution ne
sera que régionale dans la couche limite (augmentation des pertes dans la couche limite
due au dépot en surface, particuliérement au-dessus des continents) mais elle pourra étre
influencée par des échelles plus importantes dans la troposphére libre.

Le CH, est un gaz a effet de serre stable. Sa durée de vie est estimée a plus de 8 ans.
Ainsi, bien que ses sources soient trés variables dans le temps et I'espace, le CH, pourra



1.2. TRANSPORT DANS LA TROPOSPHERE 29

étre transporté dans la troposphére, permettant un mélange important a 1’échelle globale.

Plus réactif, le CO a une durée de vie beaucoup plus courte, entre 0.08 et 0.25 an. Sa
distribution sera marquée par les régions sources, méme si le transport reste important,
permettant I’observation de grands panaches de pollution dans le vent des régions sources.

La durée de vie des NO,, troposphériques varie entre moins de 0.01 ans et 0.03 ans. Elle
est localement inférieure & 1 jour dans la basse troposphére mais supérieure a 5 jours dans
la haute troposphére. Sa distribution sera donc trés variable et directement caractéristique
des régions sources.

Les durées de vie des HCNM varient de quelques heures a quelques mois suivant le
composé considéré. Leur influence sera donc beaucoup plus locale que celle du méthane
ou du monoxyde de carbone qui ont des durées de vie plus longues.

1.2 Transport dans la troposphére

Les contrastes thermiques liés a la présence de la surface de la Terre et & 'intensité du
rayonnement solaire et les fortes concentrations de vapeur d’eau sont a I’origine d’une forte
instabilité de la troposphére qui va étre continuellement compensée par un brassage des
masses d’air. De puissants mouvements d’advection verticaux et horizontaux se mettent
en place, sur des échelles spatio-temporelles plus ou moins grandes.

De nombreuses études basées sur ’analyse d’observations ont mis en évidence I'im-
portance du transport dans 1’équilibre chimique de ’atmosphére : un grand nombre de
composés chimiques peuvent étre détectés loin de leur source. Une pollution régionale
pourra avoir un effet sur la composition chimique de I’atmosphére globale et sur le cli-
mat (par exemple Bey et al. [1999], Stohl et Trickl [1999|, Wild et al. [2001]), Stohl et al.
[2002]), qui pourront en retour affecter la qualité de 'air & la surface (par exemple Jacob
et al. [1999], Jaffe et al. [1999], Li et al. [2002]). 11 est donc essentiel pour une étude de la
composition de la troposphére de bien comprendre les processus dynamiques en jeu.

Le but de cette partie est de présenter une vue d’ensemble des principaux proces-
sus de transport dans la troposphére. Aprés un résumé des processus de transport a
moyenne échelle puis de la circulation générale troposphérique, nous décrirons rapide-
ment les échanges entre la couche limite atmosphérique, influencée par la surface, et la
troposphére libre, ainsi que les échanges entre la tropospheére et la stratosphére.

Une description plus compléte des processus est disponible dans les ouvrages de Palmén
et Newton [1969], Holton [1992], résumée dans Brasseur [1999)].

1.2.1 Convection et instabilité barocline

La surface de la Terre absorbe le rayonnement solaire de maniére beaucoup plus efficace
que 'atmosphére. Le réchauffement important de la surface et le refroidissement radiatif
de la moyenne et de la haute troposphére constituent un forcage radiatif important qui
déstabilise la troposphére. Afin de rétablir un équilibre, des processus convectifs se mettent
en place : une masse d’air chauffée devient plus légére que son environnement et s’éléve.
Au cours de ce mouvement ascendant, l'air se détend sous l'effet de la diminution de
pression et se refroidit. Le mouvement se poursuit jusqu’a ce que la température de la
masse d’air ait atteint celle du milieu environnant. Dans le cas d’une masse d’air plus froide
que l'air ambiant, ’air plus lourd va descendre, se comprimer et se réchauffer dans un
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mouvement subsident. L’ampleur du mouvement dépendra donc de ’échauffement de I’air
au départ. Ce phénoméne de convection est fortement accentué par la présence de vapeur
d’eau. Lorsque des masses d’air humide s’élévent, la condensation de la vapeur d’eau
libére de la chaleur latente qui ralentit le refroidissement et augmente ainsi 'amplitude
du mouvement vertical. Des nuages, appelés nuages convectifs, seront donc associés au
mouvement de convection. En tant que source de chaleur interne, la condensation peut
également étre a ’origine de la convection (c’est notamment le cas lorsqu’une masse d’air
est forcée vers le haut, par exemple par la présence de massifs montagneux).

La convection peut se produire sur des échelles de quelques km? & plusieurs milliers
de km?, et peut s’étendre de la surface de la Terre jusqu’a la tropopause. Elle est gé-
néralement caractérisée par de petites régions de mouvements ascendants et de grandes
régions de mouvements subsidents compensatoires dans 1’environnement du nuage. Dans
les tropiques, le mélange est plus global puisqu’une partie de I'air forcé vers le haut voyage
vers le nord pour devenir une partie de la cellule de Hadley, comme nous allons le voir
dans la partie suivante.

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

Fi1G. 1.1 — Schéma de la circulation des masses d’air par rapport aux perturbations baroclines
auz moyennes latitudes (Brasseur, [1999], d’aprés Palmén and Newton [1969]).

Outre cette instabilité liée au gradient vertical de température (gradient de tempé-
rature potentielle négatif), une situation instable (instabilité barocline) peut également
résulter d’un gradient latitudinal de température trop important. Le gradient de tem-
pérature équateur-pole, lié & un excés de chaleur dans les tropiques par rapport aux
poles, entraine la formation d’une circulation des masses d’air a grande échelle, comme
nous le verrons dans le paragraphe suivant. Lorsque ce gradient devient trop important,
I’atmosphére se trouve dans un état d’instabilité barocline et la circulation est modifiée
afin de transporter 'excés d’énergie depuis les régions d’excés vers les régions de défi-
cite. L’instabilité permet le développement d’ondes atmosphériques, qui se développent
principalement aux moyennes latitudes des deux hémisphéres. La perturbation barocline
de 'atmosphére modifie la circulation des masses d’air, avec des perturbations de type
ondulatoire dans la moyenne troposphére et la formation de centres de basses pressions
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fermés a la surface, avec les fronts associés (figure 1.1). Les mouvements verticaux sont
aussi perturbés par des mouvements de subsidence & ’arriére des fronts froids de surface,
et des mouvements d’ascendance au niveau des fronts chauds. Ces processus de transport
vertical non-convectif sont plus lents que les processus convectifs mais contribuent tout de
méme fortement au mélange des masses d’air, notamment aux moyennes latitudes. Plus
globalement, ils entrainent un écoulement d’air froid vers I’équateur et vers le bas, et d’air
chaud vers le pole et vers le haut.

1.2.2 La circulation générale troposphérique

Les régions tropicales recoivent une quantité beaucoup plus importante de rayonne-
ment solaire que les latitudes plus élevées du fait de leur meilleure exposition. On a un
excés de chaleur aux basses latitudes et un déficit aux hautes latitudes, et un transfert de
chaleur des tropiques vers les poles est donc nécessaire pour rétablir ’équilibre.

Cette circulation est réalisée grace a des cellules : ’air chaud monte au niveau des
tropiques, s’écoule vers les poles, refroidit et redescend. Une seule cellule géante serait
cependant instable. Une circulation plus complexe se met en place en accord avec la
conservation du moment cinétique et la conservation de la chaleur (figure 1.2).
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F1G. 1.2 — Schéma de la circulation générale dans la troposphére. Les fleches représentent les
vents de surface typiques de I’hémisphére nord. Les fronts chauds sont représentés par des lignes
épaisses avec des demi-cercles et les fronts froids par des lignes épaisses avec des triangles. La
partie de droite représente la circulation dans un plan altitude-latitude ou J, représente le jet
polaire, Js le jet subtropical et PF le front polaire [Brasseur et al., 1999].

Dans I’hémisphéres Nord, la circulation est caractérisée par une cellule directe jusqu’a
30° (cellule de Hadley), puis de 30° a 60°, la circulation se fait dans le sens inverse avec
une cellule indirecte (cellule de Ferrel) et enfin une cellule directe transporte les masses
d’air au-dessus de 60° (cellule polaire). La circulation est symétrique dans ’hémisphére
Sud.

Au niveau des tropiques, associée a la cellule de Hadley, se trouve une zone de forte
convergence des masses d’air tropical humide (Inter-Tropical Convergence Zone ou ITCZ).
L’ITCZ se situe d'un c6té ou de 'autre de 1’équateur suivant la saison, permettant des
échanges inter-hémisphériques de masses d’air avec des constantes de temps de 1'ordre
d’un an (les constantes de temps caractérisant les échanges intra-hémisphériques étant de
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l'ordre de quelques mois seulement) |Brasseur et al., 1999|. Les vents de surface associés
a la branche descendante de la cellule de Hadley sont déviés vers I'est par la force de
Coriolis. La circulation en surface dans les subtropiques est donc caractérisée par des
vents vers 1’équateur et vers l’est, appelés les alizés.

A des latitudes plus élevées, on trouve également des zones de convergence de masses
d’air ayant différentes caractéristiques du fait de leurs origines distinctes. On se trouve
ainsi dans des régions de transition localisées ou les propriétés du fluide varient beaucoup
plus rapidement : les fronts.

Les masses d’air adjacentes ont généralement des densités différentes et le front est
donc accompagné d’'un gradient de pression trés important. Sous 'action de la force de
Coriolis, un écoulement se met en place. Cet écoulement reste localisé au niveau de la
forte valeur du gradient de pression, donnant a 1’écoulement la forme d’un “jet”.

Le jet le plus important dans ’atmosphére est le jet polaire localisé autour de 45°N, a
la limite entre les masses d’air d’origine polaire et les masses d’air d’origine subtropicale
(figure 1.2).

Comme exposé rapidement dans la partie précédente, la circulation moyenne est éga-
lement influencée par la présence d’ondes baroclines qui vont interagir fortement avec
le courant jet. Ces perturbations vont entrainer une grande ondulation du jet, quasi-
permanente, correspondant aux grands thalwegs situés aux moyennes latitudes de 1’hé-
misphére nord. Pour caractériser plus exactement la circulation dans la troposphére il
faut aussi prendre en compte les ondes de basses fréquences correspondant aux régimes
de temps et les ondes de hautes fréquences qui correspondent aux perturbations atmo-
sphériques aux échelles de temps plus courtes. Les vents de surface dans les régions de
moyennes latitudes sont donc trés variables, avec différents régimes de vent séparés par
des fronts froids et des fronts chauds associés aux perturbations baroclines.

1.2.3 La couche limite

Comme nous 'avons vu, la surface de la Terre joue un role déterminant dans 1’équilibre
de la troposphére. En tant que source et puits important de chaleur et de vapeur d’eau,
elle est a I'origine de nombreux processus convectifs et d’instabilité barocline de la topo-
sphére. Elle oppose également une résistance frictionnelle a la circulation atmosphérique,
et émet et absorbe un grand nombre de constituants traces de I’atmosphére. La couche
de ’atmosphére directement affectée par la surface de la Terre est appelée couche limite
atmosphérique (CLA).

Sa profondeur est liée a la structure de ’atmosphére et aux flux de chaleur et de
vapeur d’eau en surface et peut aller typiquement de 100 m & quelques km. Les frottements
(impliquant un cisaillement vertical du vent) et le réchauffement de la surface continentale
(gradient vertical de température négatif) rendent cette région trés instable et constituent
donc une source importante de turbulences. Les mouvements turbulents permettent un
transfert de chaleur et de composés chimiques depuis la surface trés efficace, conduisant
a une homogénéisation rapide de la CLA.

Au sommet de la CLA, I'inversion de température, et donc la forte stabilité de I’at-
mosphére (gradient de température positif), constitue un couvercle aux mouvements ver-
ticaux turbulents, ralentissant significativement 1’échange de masses d’air avec la tro-
posphére libre (et donc le transport des espéces chimiques émises dans la CLA vers la
troposphére libre). Le transport entre la CLA et la troposphére libre se produit générale-
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ment sur des échelles de temps allant de quelques heures & quelques jours, méme si lors
de mouvements convectifs importants, une ventilation compléte de la CLA peut se faire
en moins d’'une heure |Brasseur et al., 1999).

1.2.4 Les échanges stratosphére-troposphére

Les échanges de masses d’air entre la stratosphére et la troposphére constituent un
élément essentiel de la circulation atmosphérique et impliquent des interactions sur des
échelles de temps trés variées. Ils ont donc un impact trés important sur ’équilibre pho-
tochimique des deux régions. En particulier, ses échanges permettent le transport des
composés chimiques ayant leur source dans la CLA ou la troposphére libre vers la strato-
sphére, ainsi que l'intrusion d’ozone stratosphérique dans la troposphére.

L’intrusion d’air stratosphérique riche en ozone a un impact important sur la capa-
cité oxydante de la troposphére puisque jusque environ 25 % de 'ozone troposphérique
pourrait étre considéré d’origine stratosphérique |Lelieveld and Dentener, 2000].

Afin de bien comprendre ces échanges, une description rapide de la dynamique stra-
tosphérique est nécessaire.

Dynamique de la stratosphére

Le gradient de température dans la stratosphére est fortement lié & la distribution de
I’ozone, celui-ci étant le principal absorbant de rayonnement UV dans la stratosphére.
L’ozone stratosphérique est formé par la photolyse de Oy par le rayonnement UV (\ <
240 nm), principalement dans la stratosphére tropicale.

Dans la basse stratosphére, le gradient thermique va des tropiques vers les poles, alors
qu’il va du péle d’été au pole d’hiver au-dessus de 25-30 km. Ainsi, dans la basse strato-
sphére, la circulation se caractérise par une zone d’ascendance au niveau des tropiques et
de subsidence au niveau des poéles, avec une subsidence maximale en hiver, alors qu’elle
ne présente qu’'une seule boucle dans la haute stratosphére, allant du pole d’été au pole
d’hiver. Dans les zones d’ascendance, des masses d’air provenant d’altitudes plus basses
et pauvres en ozone montent alors que dans les zones de subsidence, les masses d’air
descendantes, provenant d’altitudes plus élevées, sont plus riches en ozone. Le gradient
thermique implique également de forts vents zonaux (relation du vent thermique).

Malgré ce fort gradient, la circulation moyenne, dite de Brewer-Dobson, est principale-
ment régie par des perturbations ondulatoires d’origine troposphérique (d’ondes de Rossby
en particulier, liées principalement aux contrastes Terre-mer et au relief) qui se propagent
dans la stratosphére ou elles déferlent, entrainant les vents d’ouest stratosphériques liés a
la circulation générale.

En hiver, au niveau des poles, le rayonnement solaire ne vient plus compenser le
refroidissement de la stratosphére dii & I’émission dans I'infrarouge. Durant la nuit polaire,
on a donc un gradient de température tres élevé entre les poles et les moyennes latitudes,
ce qui entraine I'accélération du jet polaire (jet zonal d’ouest) qui tourne autour d’une
dépression centrée sur le pole, le vortex. L’air stratosphérique se trouve alors confiné a
Iintérieur du vortex. Dans I’hémisphére nord, I'intensité et la position du vortex dépendent
fortement des ondes provenant de la troposphére, de fortes amplitudes dans cette région
du fait des nombreux contrastes continents-océans et des grandes régions montagneuses.
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Le vortex oscille alors fortement et il peut y avoir un échange de masses d’air avec les
latitudes inférieures. Dans I’hémisphére sud, I'intensité du vortex est beaucoup plus forte.

Les processus d’échange

Une revue compléte des processus d’échange est présentée par Holton et al. [1995]. Ils
peuvent étre représentés en termes de flux a travers la tropopause.

Le forcage de la circulation de Brewer-Dobson par les ondes induit le mouvement des
masses d’air vers les poles mais aussi un flux descendant vers les moyennes et hautes
latitudes de la troposphére. L’équilibre des masses dans la stratosphére est maintenu par
un mouvement ascendant a travers la tropopause tropicale.

La propagation d’ondes stratosphériques est plus efficace dans I’écoulement d’ouest
pendant I’hiver. D’autre part, le forcage des ondes de Rossby est plus important dans
I’hémisphére nord. Les échanges stratospheére-troposphére seront donc plus importants
aux hautes et moyennes latitudes de I'hémispheére nord. Les changements saisonniers de la
masse de la basse stratosphére entrainent également un transport. Au printemps, ’altitude
de la tropopause augmente, entrainant de I’air stratosphérique dans la troposphére. L’effet
combiné de ces processus implique que le transport vers le bas atteint un maximum a la
fin de 'hiver et au début du printemps.

Des intrusions d’air stratosphérique dans la troposphére sont également associées a
des foliations de tropopause au niveau du jet subtropical, dues & une distortion de la
tropopause associée au développement de régimes de temps synoptiques (figure 1.1). Des
masses d’air troposphériques sont également transportées vers la basse stratosphére par ce
processus. Méme si leur impact est plus local, ces événements sont fréquemment observés
dans la basse stratosphére [Kowol-Santen and Ancellet, 2000; Bradshaw et al., 2002].

1.3 Modélisation de 1’ozone

Les modéles permettent de coupler les processus photochimiques et la dynamique et
ainsi de simuler des situations réalistes pour lesquelles tous les paramétres sont connus et
maitrisés. Dans notre cas, les simulations nous ont permis d’acquérir une connaissance a
priori validée du type de distributions d’ozone qu’un instrument embarqué sur satellite
pourra observer. Celles-ci seront en particulier utilisées au cours des phases de dévelop-
pement de I’algorithme d’inversion de 1’ozone a partir de mesures satellitaires.

Nous avons utilisé le modéle troposphérique de chimie-transport MOZART |Brasseur
et al., 1998; Hauglustaine et al., 1998] complété par les climatologies de I'ozone UGAMP
[Li and Shine, 1995] au-dessus de la tropopause afin d’obtenir des profils d’ozone com-
plets (jusqu’a 100 km d’altitude, considéré comme le sommet de P’atmosphére). Nous
appellerons les profils ainsi obtenus des "profils MOZART /climatologies”.

Aprés une rapide présentation du modéle de chimie atmosphérique et des climatologies
utilisés, les distributions d’ozone et leurs variabilités sont briévement présentées.

1.3.1 Le modéle de chimie-transport MOZART

Le modéle de chimie-transport MOZART (Model for OZone And Related chemical
Tracers) |Brasseur et al., 1998; Hauglustaine et al., 1998] permet le calcul de 1’évolution
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de 56 espéces chimiques de la surface jusqu’au milieu de la stratosphére (3 mbar ou 40 km
environ).

Le modéle tient compte :

— des émissions des composés chimiques suivants : N,O, CH,, HCNM, CO, NO,,

CH,0, acétone

— du transport advectif

— du transport convectif

— des échanges dans la couche limite

— des réactions chimiques et photochimiques

— du dépot a la surface

— du lessivage de 11 espéces solubles

La dynamique est simulée en mode “off line” par un modéle de circulation générale,
simulation de 2 ans du CCM (Community Climate Model) du NCAR (National Center
for Atmospheric Research), qui fournit au modéle MOZART les informations météoro-
logiques pour des conditions typiques. Les variables dynamiques et les autres variables
nécessaires pour le calcul du transport advectif et des échanges a plus petite échelle sont
fournies toutes les 3 heures par le CCM. Durant ces périodes de 3 heures, ces données
sont interpolées linéairement en fonction du temps.

Le calcul est effectué avec un pas de temps de 20 minutes pour les processus chimiques
et le transport et la résolution spatiale est identique a celle du CCM, soit horizontale-
ment, une résolution de 2.8°x2.8° correspondant a une grille numérique de 64 latitudes
Gaussiennes et 128 longitudes équidistantes. Verticalement, le calcul est effectué sur 25
niveaux de la surface & 3 mbar (environ 40 km). Les conditions initiales sont déterminées
par la simulation précédente.

L’évaluation des simulations du modéle [Hauglustaine et al., 1998] a montré que 1’'ozone
calculé est globalement en bon accord avec les observations. MOZART a cependant ten-
dance a sous-estimer les concentrations d’ozone dans la troposphére libre.

1.3.2 Climatologie de ’'ozone UGAMP

La climatologie de I'ozone UGAMP (UK Universities’ Global Atmospheric Modelling
Programme) a été réalisée a l'université de Reading dans le but d’améliorer la para-
métrisation de 1'ozone utilisée dans les modéles atmosphériques de 'UGAMP. C’est une
distribution & 4 dimensions qui combine plusieurs ensembles d’observations [Li and Shine,
1995]. Les distributions incluent 5 années d’observations (1985-1989) avec un ensemble a
3 dimensions par mois. Malgré le peu de données disponibles dans certaines régions, la
climatologie est réalisée sur une grille horizontale de 2.5° x 2.5° et a donc une couver-
ture globale. Elle est définie sur 47 niveaux verticaux (surfaces isobares) s’étendant de la
surface & 0.0011 hPa.

La climatologie repose principalement sur les mesures satellitaires fournies par SBUV
(Solar Backscattered UltraViolet) et SAGE-II (Stratospheric Aerosol and Gas Expe-
riment). Ces deux instruments mesurent des profils d’ozone dans la stratosphére. Les
profils mesurés par I'instrument SME (Solar Mesosphere Explorer), entre environ 50 et
90 km d’altitude, ont été utilisés afin de compléter les mesures a haute altitude. D’autre
part, les profils fournis par des sondes d’ozone et les colonnes totales fournies par TOMS
(Total Ozone Mapping Spectrometer) ont permis d’apporter une information sur les quan-
tités d’ozone dans la tropospheére.
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Afin de construire une climatologie homogéne, les mesures sont interpolées sur la grille
adoptée puis combinées, chaque ensemble de mesures correspondant a une région verticale
spécifique.

La qualité des climatologie a été vérifiée en les comparant a des mesures “originales”,
qui n’ont pas été utilisées pour constituer la climatologie [Li and Shine, 1995].

1.3.3 Variabilité spatiale et temporelle de ’ozone
Colonne totale d’ozone

Pour chaque point de grille, la colonne totale est calculée en intégrant les profils MO-
ZART /climatologies entre la surface et 100 km d’altitude. L’unité utilisée est I'unité Dob-
son (1 DU~2.69*10'6 molécules par cm?)*.

La figure 1.3 présente la distribution spatiale de la colonne totale sur une échelle
globale pour le 15 de chaque mois. D’'une maniére générale, les colonnes calculées dans
I’hémisphére nord atteignent des maxima plus élevés que celles calculées dans ’hémisphére
sud.

Les concentrations d’ozone les plus faibles se situent généralement dans les régions
tropicales, au-dessus de I'océan Pacifique (avec des colonnes totales inférieures a 290 DU),
bien que des concentrations trés faibles soient obtenues en septembre-octobre au-dessus
de I’Antarctique. Les quantités les plus importantes sont obtenues dans I’hémisphére nord,
au niveau des poles avec des valeurs pouvant dépasser 550 DU. Les gradients latitudinaux
les plus prononcés sont calculés aux latitudes subtropicales (20°-40°).

Une variation saisonniére trés nette est également obtenue : dans les deux hémisphéres,
les valeurs les plus fortes sont obtenues aux poles en hiver avec un maximum en mars—avril
dans I’hémisphére nord et en juillet dans 'hémisphére sud, et les valeurs les plus faibles
sont obtenues en aotit—septembre dans ’hémisphére nord et en septembre—octobre dans
I’hémisphére sud (en Antarctique).

90 % de I’ozone présent dans I’atmosphére se trouvant dans la stratosphére, la colonne
totale est influencée principalement par la distribution et I’évolution de 1'ozone dans la
stratosphére (représentées par les climatologies UGAMP). Pour des altitudes supérieures
a 40 km, ’ozone a une durée de vie allant de quelques heures a la journée et sa distribution
sera donc la conséquence de processus chimiques. La majeure partie de ’ozone se trouve
cependant & des altitudes inférieures & 40 km, oti ’ozone a une durée de vie assez longue,
allant de quelques jours a plusieurs mois. La dynamique & grande échelle joue donc un
role important dans la distribution des concentrations d’ozone a ces altitudes.

Les distributions observées sur les cartes présentent les caractéristiques de la circula-
tion méridienne stratosphérique. Dans les zones d’ascendance, des masses d’air provenant
d’altitudes plus basses et pauvres en ozone montent alors que dans les zones de subsi-
dence, les masses d’air descendantes, provenant d’altitudes plus élevées, sont plus riches
en ozone, ce qui explique les faibles colonnes tropicales et les fortes colonnes polaires ob-
servées sur les cartes. La circulation a grande échelle explique également les variations
saisonniéres observées : faibles colonnes aux hautes latitudes de I’hémisphére nord pen-
dant I'hiver austral (diminution & partir du mois de mai et jusqu’en novembre) et fortes

11 DU correspond & une couche de 0.01 mm d’épaisseur dans les conditions standard de température
et de pression (0°C, 1 atm) et est égal & 1072 x Ny molécules d’O3 par cm?, ot Ny est le nombre de
Loschmidt, c’est-a-dire le nombre de molécules contenues dans 1 cm® de gaz (& 0°C et 1 atm), égal &
2.6867775 10'° molécules/cm 3.
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F1G. 1.3 — Distributions globales de la colonne totale d’ozone calculées & partir des profils MO-
ZART, connectés G des climatologies au-dessus de la tropopause pour le 15°™¢ jour de chaque
mois.

colonnes autour du poéle sud, et inversement fortes colonnes durant 1’été austral au pole
nord.

D’autre part, en hiver durant la nuit polaire, le développement du vortex empéche les
échanges de masses d’air avec les moyennes latitudes. Les températures peuvent atteindre
des valeurs permettant la formation de nuages stratosphériques polaires. A la surface des
cristaux de ces nuages, la chimie en phase hétérogéne entraine notamment I’activation des
composés chlorés passifs présents dans la stratosphére. Au printemps, lors du retour du
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rayonnement solaire aux hautes latitudes, les composés chlorés chimiquement actifs sont
photodissociés, donnant du chlore atomique qui réagit trés rapidement avec ’ozone pour
former du monoxyde de chlore, dont le dimére pourra a son tour étre photodissocié pour
former du chlore, etc. Ces mécanismes de destruction de I’ozone polaire au printemps s’ar-
rétent lors du réchauffement stratosphérique final : lorsque la température aux moyennes
latitudes augmente, 'intensité du gradient entre I'intérieur du vortex et les latitudes infé-
rieures augmente aussi, jusqu’a ce que la circulation devienne instable. En quelques jours,
’air polaire est remplacé par de I’air plus chaud provenant des moyennes latitudes, ce qui
permet les réactions de “désactivation” des composés chlorés.

Dans I'hémisphére sud, la nuit polaire s’étend de mai a juillet et le retour au mois
d’aotit du rayonnement solaire s’accompagne d’une forte destruction de 1’ozone avec un
minimum de la colonne totale atteint en Antarctique aux mois de septembre—octobre.
Le réchauffement final a lieu fin novembre, et on peut voir sur les cartes une légére
augmentation de la colonne d’ozone a partir du mois de décembre. Ce phénomeéne est moins
net dans I’hémisphére nord du fait de l'oscillation du vortex, celui-ci pouvant s’étendre
jusqu’aux moyennes latitudes. Plusieurs phases de réchauffement peuvent avoir lieu au
poOle durant un méme hiver, limitant la formation de nuages stratosphériques polaires.
D’autre part, ’hiver dans I’hémisphére nord est plus court. Sur les cartes calculées, la
signature de la destruction de I’ozone au printemps au niveau des poles est moins marquée
en Arctique qu’en Antarctique.

Colonne troposphérique d’ozone

La colonne troposphérique est calculée en intégrant les profils MOZART de la surface
jusqu’a la tropopause, elle-méme déterminée a partir des profils de température comme
I’altitude la plus basse pour laquelle le gradient de température est supérieur & —2 K par
km [Hoinka, 1997] (ce gradient doit rester > —2 K /km pendant 2 km).

La figure 1.4 présente, pour le 15 de chaque mois, la distribution globale de la colonne
partielle d’ozone dans la troposphére. Les cartes présentent les caractéristiques suivantes :

— les quantités les plus faibles sont observées aux moyennes et hautes latitudes dans
I’hémisphére sud ;

— de faibles valeurs de colonne sont également observées au niveau des tropiques, au-
dessus de 'océan Pacifique;

— les colonnes les plus importantes sont observées aux moyennes et hautes latitudes
dans I’hémisphére nord ;

— des valeurs particuliérement élevées se détachent au-dessus de 'est de I’Asie et de
I’Amérique du Nord ainsi qu’au-dessus de I'Europe de I'Est et du Sud ;

— des valeurs relativement hautes sont également observées aux moyennes latitudes
dans I’hémisphére sud, au sud de I’Afrique pendant le printemps et 1’été austral, et
au niveau de ’Afrique centrale aux mois d’avril et de mai;

— les cartes mettent aussi en évidence des panaches qui peuvent s’expliquer par le
transport de précurseurs de 1’ozone ou de 1’ozone lui-méme dans les masses d’air
(provenant de I’Asie, de ’Amérique du Nord et de I’Europe) ;

— on observe également, pour certains jours, des minima relatifs dans I’hémisphére
nord au-dessus des grandes chaines de montagne (Rocheuses a environ 110°W et
I’'Himalaya a environ 80°E.

Ces observations concordent avec les considérations précédentes sur le transport dans la
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Fi1G. 1.4 — Distributions globales de la colonne troposphérique d’ozone calculées a partir des
profils MOZART pour le 15°™¢ jour de chaque mois.

troposphére et les différentes sources de précurseurs de ’ozone (sections 1.1 et 1.2).

Les plus faibles concentrations observées au niveau des tropiques sont dues aux effets
combinés du transport vertical, de la destruction photochimique d’ozone plus importante
dans ces régions (exposition plus importante au rayonnement solaire et concentrations
plus faibles de précurseurs de 1’ozone, particuliérement au-dessus des océans) et de la
faible influence de la source stratosphérique dans les régions tropicales.

Aux moyennes latitudes de I'hémisphére nord, les fortes colonnes sont & relier aux
émissions de précurseurs de I'ozone en surface, et donc & une production photochimique
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d’ozone intense. Ces émissions sont plus importantes dans I’hémisphére nord que dans
I’hémisphére sud en raison de la plus grande surface continentale accompagnée d’une
population plus importante, d’'une industrialisation et d’une agriculture intensives, en-
trainant des concentrations en polluants primaires plus fortes (oxydes d’azote, méthane
et HCNM notamment).

Dans I’hémisphére sud, la présence de maxima relatifs est liée aux émissions de pré-
curseurs de ’ozone par les feux de végétation (émissions importantes de CH, et de CO)
nombreux en Afrique et Amérique de Sud [Fishman et al., 1990; Fishman et al., 1991;
Fishman and Brakett, 1997]. Ces feux ont principalement lieu durant la saison séche en
hiver, soit généralement d’aotit & octobre au sud de I’équateur et de décembre a avril
au nord de I’équateur. De fortes concentrations sont également présentes au-dessus de
I’Atlantique et du Pacifique & ces périodes de ’année en raison du transport des masses
d’air par des vents dominants d’ouest.

La durée de vie de I'ozone aux moyennes latitudes va de quelques semaines en été a
plusieurs mois en hiver. Le transport d’ozone est donc efficace a ces latitudes, tout comme
le transport de nombreux précurseurs de 1’ozone, ce qui peut expliquer les panaches obser-
vés autour des zones de fortes concentrations. Ce transport s’effectue principalement vers
I’est en suivant les courants jet aux moyennes latitudes et vers le sud-ouest dans I’hémi-
spheére nord et le nord-est dans ’hémisphére sud en suivant les alizés dans les tropiques.
Les échanges inter-hémisphériques se faisant avec des constantes de temps de 1’ordre d’une
année, il n’y aura généralement pas de transport d’ozone entre les deux hémisphéres dans
la troposphére.

Les maxima observés a ’est des continents asiatique et nord-américain peuvent étre
associés au transport de masses d’air riche en ozone depuis la stratosphére, trés impor-
tant en hiver et au printemps dans I’hémisphére nord (associé au déferlement d’ondes de
Rossby). Ce sont cependant également des régions de fortes émissions de précurseurs et
de forte production d’ozone.

Les minima relatifs au-dessus des massifs montagneux sont simplement dus & une
diminution de la hauteur de la colonne d’air troposphérique par le relief.

Nous observons également sur les cartes une variation saisonniére de la colonne tropo-
sphérique d’ozone, en particulier dans I’hémisphére nord. En effet, quel que soit I’hémi-
sphére considéré, les concentrations d’ozone atteignent un maximum au printemps, avec
une augmentation supplémentaire en été dans I’hémisphére nord due a la production pho-
tochimique & partir de précurseurs d’origine anthropique. De forts maxima entre juin et
septembre sont notamment observés & ’est de I’Amérique du Nord et de I’Asie ainsi qu’en
Europe, en particulier au-dessus du bassin Méditerranéen.

Les minima observés en hiver sont dus au minimum de production photochimique
d’ozone en cette saison, le rayonnement solaire incident étant moins important (la faible
production de OH entraine une inhibition de la photochimie dans la troposphére autant
en ce qui concerne la production que la destruction, d’ott le maximum de durée de vie
de I'ozone en hiver, et la photodissociation du dioxyde d’azote plus faible diminue la
production d’ozone).

Le maximum observé au printemps est traditionnellement attribué a la source strato-
sphérique mais on 'explique également par l’accumulation de précurseurs pendant 1’hiver
aux hautes latitudes et a la durée de vie allongée de 1’0zone en cette saison, condui-
sant a une production massive au printemps. Ces derniéres considérations ne sont pas
contradictoires avec les maxima de I’hémisphére sud pendant le printemps austral qui
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sont également d’origine anthropique (combustion de la biomasse).
Notons que les forts maxima de colonne troposphérique obtenus au niveau des poles
sont diis & une erreur sur le calcul de la tropopause, difficile a4 déterminer dans ces régions.

Variabilités temporelles et spatiales

La variabilité spatiale et temporelle de 'O3 a été estimée pour les colonnes totale et
troposphérique en utilisant les profils d’O3 pour le 15™° jour de chaque mois. La variabilité
correspond au changement des valeurs d’O3 a une localisation fixée pendant toute I’année
(variabilité temporelle) ou au cours d’une période de temps fixée (variabilité spatiale).
Elle dépend donc directement de la durée de vie de 1’Os.

La variabilité temporelle de ’0ozone peut étre étudiée sur des échelles de temps allant
du jour a la décennie [WMO, 1999]. Comme nous avons pu ’observer sur les simulations
MOZART présentées dans les paragraphes précédents, elle est fortement influencée par
la chimie de I’atmosphére, la circulation des masses d’air et les processus radiatifs régis-
sant le bilan de I'ozone. Une variabilité inter-annuelle résulte d’autre part de I'influence
d’événements tels que I'oscillation quasi-biennale, El Nifio et La Nina, des activités volca-
niques ou du cycle solaire. Ces phénoménes climatiques ont récemment pu étre observés
sur des mesures d’ozone [Chandra et al., 1998; Thompson et al., 1999; Chandra et al.,
1999; Logan, 2003].

Nous nous limiterons ici & une étude de la variabilité saisonniére basée sur les profils
d’0O3 MOZART /climatologies afin d’estimer ’ordre de grandeur des variations qu’un ins-
trument devra détecter afin d’apporter une information utile a la compréhension du bilan
de l'ozone [Clerbauz et al., 1998|.

La variabilité temporelle d’'un paramétre = est évaluée en calculant la différence entre
la valeur maximale et la valeur minimale rapportée & la valeur moyenne pour chaque point
de grille 7 sur la période p considérée |Hadji-Lazaro, 1999] :

Tmax — LTmin
xy
La distribution de la variabilité annuelle est représentée sur la figure 1.5.

Au cours de 'année, la colonne totale d’O3 subi une forte variation aux hautes lati-
tudes, et une trés faible variation au niveau des tropiques. Cette variabilité est majoritai-
rement due aux changements de circulation stratosphérique pendant ’année.

L’O3 troposphérique a une durée de vie beaucoup plus courte, et donc une variabilité
plus importante. Sa distribution est principalement régie par les processus photochimiques
de production et de destruction, avec un transport dans le vent des zones polluées. Sa
variabilité est donc beaucoup plus importante au-dessus des continents, principalement
dans ’hémisphére nord, ainsi qu’au-dessus de I’Atlantique et du Pacifique Nord. La forte
variabilité aux hautes latitudes est due a la forte variabilité saisonniére dans cette région
(accumulation de polluants en hiver et forte production photochimique au printemps).

La variabilité spatiale correspond au rapport de la différence entre le maximum global
de x et son minimum global sur sa valeur au point de grille considéré :

Tmax — Lmin

X

Les résultats obtenus sont résumés dans le tableau 1.2.
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F1G. 1.5 — Variabilité temporelle des colonnes totales (a gauche) et troposphériques (G droite)
d’O3 MOZART/climatologies.

TAB. 1.2 — Variabilités temporelle et spatiale des colonnes totales et troposphériques d’Os MO-
ZART /climatologies (variabilité moyenne + déviation standard).

Variabilite (%) Colonne totale Colonne troposphérique
Temporelle : DJF 10 + 12 39 £+ 38
MAM 10 £ 8 43 £+ 31
JJA 947 31 £ 27
SON 10 £ 8 37 £ 25
année compléte 28 + 21 93 + 66
Spatiale :  janvier 87 + 12 308 + 115
février 285 4+ 49 1812 £+ 773
mars 100 £+ 19 778 + 402
avril 125 + 23 315 + 139
mai 68 =9 242 + 85
juin 45 + 4 299 4+ 93
juillet 53 + 4 310 £+ 124
aolt 38 +3 430 £+ 196
septembre 62 + 6 444 + 148
octobre 72+ 8 246 + 81
novembre 59 £ 6 240 + 82
décembre 65 + 8 398 + 167

année compléte 306 + 40 1508 4+ 642
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Les variabilités spatiale et temporelle sont beaucoup plus importantes au printemps
pour la colonne totale et la colonne troposphérique d’Os, ce qui s’explique par une activité
photochimique et dynamique trés importante, particuliérement aux moyennes latitudes
de ’hémisphére nord.

En été, la photochimie est trés importante dans les régions de fortes émissions de
précurseurs et d’intense ensoleillement. La durée de vie de I’O3 troposphérique est donc
plus faible et le transport moins important. Sa variabilité spatiale est donc relativement
élevée.

La variabilité globale de 1’O3 troposphérique est beaucoup plus élevée que celle de la
colonne totale. Les inversions devront donc étre réalisées avec une plus grande précision
pour cette derniére. Afin d’obtenir une information globale sur la variabilité temporelle,
les colonnes totales devront étre estimées avec une précision meilleure que 10 %, et les
colonnes troposphériques avec une précision meilleure que 30 %.

D’aprés les cartes de la figure 1.5, la variabilité dans les tropiques ne pourra cependant,
étre observée que si une précision meilleure que 5 & 10 % sur les colonnes totales et 10 &
20 % sur les colonnes troposphériques est atteinte dans ces régions.

1.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les principaux processus régissant 1’équilibre de
I’ozone dans la troposphére. Il est produit par des chaines de réactions photochimiques
complexes. Ses principaux précurseurs, le monoxyde de carbone et le méthane en pré-
sence d’oxydes d’azote, sont des polluants primaires émis naturellement par la végétation,
les sols, les océans ou, plus ponctuellement, par les éclairs et les volcans. Leurs émissions
sont fortement augmentées par les activités humaines, entrainant une forte pollution d’ori-
gine urbaine, industrielle ou agricole, ou associée aux feux de biomasse (majoritairement
d’origine humaine). Le transport depuis la stratosphére constitue également une source
importante pour ’ozone troposphérique.

La durée de vie de ’ozone troposphérique va de quelques jours & plusieurs mois et
permet donc son transport. Les précurseurs de ’ozone seront également transportés, per-
mettant une production d’ozone au-dessus de régions relativement éloignées des régions
sources de précurseurs. Les principaux processus de transport sont liés a la convection,
aux instabilités baroclines et a la circulation générale de la tropospheére.

Aprés une présentation rapide du modéle de chimie-transport MOZART et des cli-
matologies de 'ozone UGAMP, les distributions de colonnes totales et troposphériques
d’O3 issues de ce modeéle ont été présentées. Une précision meilleure que 5 a 10 % sur
Pestimation des colonnes totales et 10 & 30 % sur celle des colonnes troposphériques est
nécessaire afin de bien représenter leur variabilité spatio-temporelle.

Malgré une bonne connaissance des différents processus en jeu, le dernier rapport de
I'IPCC [IPCC, 2001] énumeére un certain nombre de “questions ouvertes” a explorer ou a
améliorer afin de bien représenter la troposphére globale : la représentation de certaines ré-
actions chimiques, des petites échelles et des émissions, I'impact des nuages et des aérosols
sur la photochimie ou le couplage stratosphére-troposphére. La mauvaise représentation
de ces paramétres implique de fortes incertitudes sur le bilan de ’ozone troposphérique.
Des bilans trés variables sont en effet calculés par les modéles de chimie-transport actuels,
chacun en bon accord avec les observations [IPCC, 2001]. Ces différences sont principale-
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ment attribuées a la mauvaise représentation des échanges stratosphére-troposphére.

Afin d’améliorer I’évaluation du bilan de l'ozone troposphérique, des observations
fiables et bien distribuées sont donc nécessaires. Les mesures d’ozone in situ ou embar-
quées (avion, ballon) fournissent des mesures de trés bonne qualité mais dont la couverture
spatio-temporelle reste limitée |Logan, 1999; Emmons et al., 2000]. Bien qu’elles soient
moins précises, les mesures spatiales permettent d’obtenir des observations globales sur
de longues périodes de temps.



Chapitre 2

Observations spatiales dans l'infrarouge

La plupart des méthodes de télédétection’ de paramétres atmosphériques reposent
sur 'interaction de l’atmosphére avec un rayonnement électromagnétique (méme si la
propagation du son a également été utilisée). Les caractéristiques de I’onde mesurée apreés
son passage dans ’atmosphére dépendent en effet de la composition de "atmosphére et
de ses propriétés, ainsi que des propriétés de la surface de la Terre. Une information
sur le systéme Terre-atmosphére peut donc étre extraite du rayonnement détecté par un
instrument depuis I’espace.

L’onde électromagnétique peut étre générée artificiellement (on parle alors de télé-
détection active, utilisée par le LIDAR ou le RADAR par exemple) ou par une source
naturelle de rayonnement (méthode passive). L’observation passive du systéme Terre-
atmosphere depuis l'espace utilise généralement le rayonnement émis par le soleil dans
le domaine de I'UV-visible-proche infrarouge (IR), rétro-diffusé par atmosphére vers le
détecteur, ou le rayonnement thermique émis par la surface de la Terre, principalement
dans I'IR, transmis a travers I’atmosphére.

Le travail présenté dans ce manuscrit repose sur I'analyse du rayonnement IR, qui
sera mesuré par I'instrument IASI (Infrared Atmospheric Sounding Instrument) et a été
mesuré par son précurseur IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse Gases). Chaque
couche de I’'atmosphére émet un rayonnement dans ce domaine spectral o1, en outre, de
nombreuses molécules présentent d’importantes signatures spectrales (en absorption et
émission). Le rayonnement IR mesuré dans l’espace aprés sa traversée de l’atmosphére
contiendra donc une information importante sur la surface de la Terre ainsi que sur les
caractéristiques thermiques et chimiques de ’atmosphére |Girard et Camy-Peyret, 1994;
Camy-Peyret et al., 2001].

Afin d’accéder aux paramétres recherchés, la quantité d’ozone dans ’atmosphére dans
notre cas, il est nécessaire d’interpréter correctement le rayonnement mesuré dans des
intervalles spectraux sensibles aux propriétés physico-chimiques qui nous intéressent. Pour
cela, une méthode d’inversion des spectres doit étre développée.

Nous allons dans ce chapitre décrire les principales propriétés du rayonnement me-
suré depuis ’espace en utilisant les principes du transfert radiatif, avant d’introduire les
notions de probléme direct et de probléme inverse. Tout en restant général, ce chapitre
trés théorique sera orienté vers la description d’une mesure de type IASI, c’est-a-dire une
mesure depuis I’espace en visée au nadir dans I'IR thermique. Notre exposé de la théorie
du transfert radiatif est basé sur les descriptions de Camy-Peyret [1990] et Lenoble [1993].

La télédétection désigne toute mesure réalisée 4 une certaine distance de ’objet observé.

45
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Notre résumé des concepts du probléme inverse est basé sur la théorie de Rodgers [1976,
1990, 2000].

2.1 Le transfert radiatif dans I’'infrarouge thermique

2.1.1 Emission de rayonnement

Tout corps émet un rayonnement qui dépend de sa température. [’équation de Planck
donne ’expression du rayonnement émis par un corps noir a la température 7" en fonction
du nombre d’onde v :

2 3 .2
B,(T) = hv’ec

B exp(f;ﬁ’i[c) —1

(2.1)

avec h la constante de Planck, c la vitesse de la lumiére dans le vide et k la constante de
Boltzmann.

14F q

12 600 K i

[
T
I

B (W/(cm?cmsr))
=
T
Il

o
o
T

I

400 K

273K
200 K
I

Il Il
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Nombre d onde (cm™)

F1G. 2.1 — Spectre d’émission d’un corps noir a 200, 273, 400 et 600 K.

La surface de la Terre (continent ou océan) émet un rayonnement qui peut étre exprimé
comme ’émission d’un corps noir pondérée par I’émissivité de la surface ¢, , :

Ly(0) = €5, B,(Ty) , 0< e, <1 (2.2)

L’émissivité de la surface étant généralement différente de I'unité, on ne parle plus de
corps noir mais de corps gris.

Localement, I’atmosphére est considérée en équilibre thermodynamique & une tempé-
rature 7', et émet un rayonnement B, (T') de maniére isotrope (dans toutes les directions).
La quantité d’énergie absorbée dans une direction x par une couche de gaz d’épaisseur
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dz est égale & B,(T) k, dz, ou k, est le coefficient spectral volumique d’absorption du gaz
considéré (exprimé en cm™!). La méme quantité de gaz va également émettre une quantité
d’énergie égale & B, (T') ¢, dz dans la direction x, ou €, est le coefficient spectral d’émission
du gaz considéré. Afin de maintenir I’équilibre thermodynamique du milieu, la quantité
d’énergie émise doit étre égale a la quantité d’énergie absorbée dans la méme direction.
Ceci implique que les coefficients d’absorption et d’émission soient égaux a 1’équilibre
thermodynamique k, = ¢, (loi de Kirchhoff).

2.1.2 Transmission et atténuation du rayonnement

Y /4l
P4

7

FI1G. 2.2 — Rayon traversant un élément de surface dA sous un angle 0 confiné a un angle solide
élémentaire dSQ.

En se référant a la représentation sphérique de ’atmosphére de la figure 2.2, une lumi-
nance est définie comme la quantité d’énergie traversant, pendant un intervalle de temps
dt et dans un intervalle de nombre d’onde allant de v & v + dv, une surface différentielle
dA sous un angle 6, le rayon étant confiné dans un angle solide d€). Ainsi, la luminance
peut s’exprimer de la maniére suivante :

dFE,

Ly = cosf dAdtdQ dv (2.3)

Son unité est le W/(cm?cm~tsr).
Lorsque le rayonnement monochromatique de luminance L, pénétre dans un milieu
absorbant (Figure 2.3), la luminance est atténuée le long du chemin dx d’un facteur :

dL,
L,

= —k,dz (2.4)
En intégrant cette équation sur tout le milieu traversé on obtient :
Lo (2) = L (0) exp(— / ky dz) (2.5)
0

ou L,(0) est la luminance & la limite du milieu, c’est-a-dire la luminance pénétrant dans

le milieu & = 0. Le rapport L,(x)/L,(0) représente la transmittance 7, (0, z) du milieu
T , . . . .

et fo k, dzx son épaisseur optique 7,(0, z). Ce sont des grandeurs sans dimension.
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2.1.3 Equation du transfert radiatif

Considérons 1’élément de volume de la figure 2.3. L’équation du transfert d’énergie
pour un rayonnement monochromatique peut s’écrire de la maniére suivante :

L@
Rayon atténué
par le milieu

L,(0)
Rayon incident

F1G. 2.3 — Elément de volume (0 < x < a) contenant un milieu dont les propriétés permettent
l’absorption et l’émission d’un rayonnement.

dL, = —L, k,dz + J, dz (2.6)

ol le rayonnement incident se propage dans la direction x, avec x compris entre 0 et a. Le
premier terme représente ’absorption dans 1I’élément dx. J, représente la fonction source
dans dz et comprend un terme di 4 la diffusion vers I’élément de volume considéré, Jéf
et un terme d’émission thermique, Jé™ :

Jy = JOT 4 T

L’équation générale est développée dans Lenoble [1993]. Nous allons ici nous placer
dans le cas d’une observation spatiale dans l'infrarouge thermique et en visée au nadir
(cas de I'observation TAST et IMG), schématisée sur la figure 2.4. Dans la majeure partie du

@ - @ -
t t
A 1 A
Z
Fenétre Bande
atmosphérique d’absorption

F1G. 2.4 — Télédétection en visée au nadir de rayonnement IR dans une fenétre atmosphérique
(a gauche) et dans le domaine spectral ot absorbent les constituants atmosphériques (G droite)
[Lenoble, 1993]. Les lignes en trait plein correspondent auz contributions principales, et les lignes
en pointillés a des termes secondaires.
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domaine spectral de I'infrarouge thermique, la contribution du rayonnement solaire peut
étre négligée (attention, elle devient cependant importante & partir d’environ 2700 cm™!) ;
la source de rayonnement est donc la surface de la Terre. La diffusion moléculaire ou par
les aérosols peut également étre négligée, les processus prépondérants étant 1’émission
de la surface de la Terre et ’absorption et 1’émission par les constituants gazeux de
I’atmospheére, les aérosols et les nuages. En considérant toujours 1’élément de volume de
la figure 2.3, et en appliquant la loi de Kirchhoff, la fonction source peut s’écrire :

J, ~ J™ =¢,B,(T,) =k, B,(T},)

Dans le cas d’une observation spatiale, I’observation se fait en dehors du milieu, apres
sa traversée. Nous nous intéressons a la valeur de la luminance & x = a. L’équation 2.6

devient donc : 1 d
. — ) + B, (T, 2.
k, dz v(x) () (2.7)

ou 7}, est la température du gaz en x.
L’épaisseur optique du milieu entre les points x et a est définie par

T,(x,a) = /: k, da’ (2.8)

B dr,(z,a)
dr,(z,a) = e dz = -k, dx
D’ou aL, (2)
Nz
S _ 2.
dTV(ZL',a) LV('I) BV(TGC) ( 9)

En notant que
d[L, exp(—T7,(z,a))] = dL, exp(—7,(x,a)) — L, dr, exp(—7,(z, a))

alors
—/0 d[L, exp(—7,(z,a))] :/0 B,(T,) exp(—7,(z,a))dr,(z,a)

et on obtient finalement

a a a
L,(a) = L,(0) exp(—/ k, dz) +/ k, By(Tx)eXp(—/ k, dz)dx (2.10)
0 0 T
Le premier terme de cette équation représente la luminance en z = 0 (limite inférieure)
multipliée par la transmittance du milieu depuis z = 0 jusqu’a x = a. Le second terme
représente la contribution due & I’émission du milieu dans la direction de I’onde incidente.
Ainsi chaque portion dz autour d’un point x émet un rayonnement dépendant de son
émissivité (¢, = k,), elle-méme dépendante de la quantité de gaz présente, et de sa
température (7},). L’énergie est ensuite atténuée sur sa trajectoire entre x et @ d’un facteur
donné par la transmittance :

T,(z,a) = exp(— / k, dz)

xT

Afin d’obtenir une équation représentant de maniére plus réaliste la luminance émise
par l'atmosphére vers l'espace, une représentation en coordonnées sphériques est plus
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adaptée (figure 2.2). Pour une observation en visée au nadir, I’approximation d’une at-
mosphére plan paralléle permet de simplifier la représentation : le milieu est limité verti-
calement par deux couches paralléles. En appelant z I’axe zénithal, 6 I’angle zénithal du
rayonnement émis et z, le sommet de ’atmosphére, la solution devient :

2z ]{ZV
Lo (2, 0) = Lo(0,0) Ty(0, 20, 0) + / M B TV (2 2, 0)d
o cost
avec . k
Tl/ ) xae - - z d
(o) = expl(— [ )

ou le terme dz/cosf représente 'augmentation d’épaisseur optique avec I’angle zénithal
pour une atmosphére plan paralléle. La contribution de la surface radiative inférieure
(continent ou océan) peut étre exprimée comme L, (0) = €, B,(Ty) ou €, est 'émissivité
de cette surface.

Ainsi ’équation générale du transfert radiatif pour une observation spatiale dans I'IR
thermique en visée au nadir peut s’écrire :

ky

— B, (T T, .
p— A(T,) T (2, 25, 0)dz (2.11)

L, (2:,0) = €, B,(To) T,(0, 2, 0) + / ’
0

2.1.4 Interaction rayonnement - atmosphére

Dans les paragraphes précédents, nous avons établi I’équation générale du transfert ra-
diatif premettant d’exprimer le rayonnement du systéme Terre-atmosphére mesuré depuis
I’espace. La source principale de ce rayonnement est la surface de la Terre et il porte les
signatures des interactions avec ’atmosphére telles que I’absorption par les espéces chi-
miques. Dans cette sous-partie, nous décrivons ’absorption et 1’émission par une molécule
de constituant atmosphérique en adoptant le point de vue quantique. Cette description
spectroscopique nous fournira une vision claire de I'information contenue dans les spectres
atmosphériques mesurés et concernant la composition de I’atmospheére.

Une molécule est caractérisée par des niveaux d’énergie propres, quantifiés, qui cor-
respondent & un état électronique et & un état de rotation et de vibration de la molécule.
Elle peut absorber des photons dont I’énergie correspond a une transition entre deux ni-
veaux d’énergie donnés (les transitions permises sont données par des régles de sélection
précises). Cette énergie est donnée par expression : AE = hcAv ou ¢ est la vitesse
de la lumiére dans le vide, h est la constante de Planck et Av est le nombre d’onde du
rayonnement absorbé. Elle se trouve alors dans un état excité mais revient rapidement
dans son état fondamental en ré-émettant I’énergie acquise (cette réémission ne se fait
pas nécessairement a la méme longueur d’onde).

Les niveaux d’énergie sont organisés de la maniére suivante :

AEjrotation S AEﬁvibration S AEjélectronique

ou AVro‘caﬂ;ion S AVvibmtion S AVélec‘cronique

La différence entre les niveaux électroniques est plus importante que la différence entre les
niveaux vibrationnels, elle-méme plus importante que celle entre les niveaux rotationnels
(figure 2.5).

Ainsi, chaque type de transition appartient & un domaine de longueur d’onde différent :
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Energie

v=3

v=2

v=1

k2
k1
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F1G. 2.5 — Niveaux d’énergie correspondant auz niveauz électroniques (traits gras), vibrationnels
(v) et rotationnels (J).

— les transitions entre les niveaux électroniques sont accompagnées de 1’émission /absorption
de photons dans 'ultra-violet et le visible;
— le domaine des transitions vibrationnelles s’étend du visible a l'infrarouge ;
— le domaine des transitions rotationnelles s’étend de l'infrarouge lointain aux micro-
ondes.
Nous nous intéressons ici a des observations dans I'infrarouge. Les spectres mesurés seront

donc des spectres de rotation-vibration.

MODE v1

ANA

MODE v2 MODE v3

F1G. 2.6 — Modes de vibration pour une molécule tri-atomique non-linéaire

Le nombre de modes de vibration est (3N — 6) pour une molécule comprenant N
atomes, (3N — 5) si la molécule considérée est linéaire. L’ozone est une molécule tri-
atomique non-linéaire, et a donc 3 modes de vibration : v, 15 et v, représentés sur la
figure 2.6. Les trois modes sont actifs dans !'infrarouge avec la bande 14 entre 943 et
1271 ecm™', 15 entre 558 et 897 cm~!, v5 entre 921 et 1244 cm™!, v;+14, entre 1666 et
1963 cm™!, vy+v3 entre 1634 et 1927 cm ! et v +1v5 entre 1913 et 2322 cm ™! [Rothman et
al., 1992|. L’intensité des raies est cependant plus forte dans la bande v5. La bande vy +v3
est également relativement intense.

Une partie du spectre théorique de 1'ozone extrait de la base de données spectrosco-
piques HITRAN 1996 [Rothman et al., 1998] et correspondant a la bande v5 est représentée
sur la figure 2.7. Ce spectre est un spectre de rotation-vibration caractéristique centré au-
tour de 1040 cm™!. Sa complexité (on observe des centaines de raies) vient en partie du
fait que les modes v, et v3 sont trés proches et se recouvrent.

Les régles de transition pour les spectres de rotation-vibration autorisent toutes les



52 CHAPITRE 2. OBSERVATIONS SPATIALES DANS L’INFRAROUGE

20 o

»
5

Intensité (cm™*/(molécule cm™2)) & 296 K
= N w
= 3 N 5] w w” ~

I
0

ol
980 1000 1020 1040 1060 1080 1100
Nombre d'onde (cm’l)

F1G. 2.7 — Portion du spectre théorique HITRAN (représenté en section efficace) dans le domaine
spectral [980 — 1100 em™] (bandes vy et v3 de 'ozone).

transitions vibrationnelles mais seulement les transitions rotationnelles satisfaisant AJ =
0,+1 (J étant le nombre quantique caractérisant les niveaux rotationnels). Sur les spectres
d’absorption, les raies sont regroupées en bandes. Pour les bandes de I'ozone dans l’'in-
frarouge, la structure correspondant aux spectres de rotation-vibration est clairement
identifiable, avec une branche P pour les transitions avec AJ = —1, une branche Q pour
les transitions avec AJ = 0, et une branche R pour les transitions avec AJ = +1 (fi-
gure 2.8).

Intensite absorption

AJ=-1 AJ=0 AJ=+1

Fi1G. 2.8 — Spectre de rotation-vibration.

Les principales contributions a la luminance mesurée dans I’espace sont ’émission par
la surface de la Terre, ’absorption et ’émission par les constituants gazeux de ’atmo-
spheére, les aérosols et les nuages.

Les raies observées sur les spectres atmosphériques ne sont pas assimilables & des pics
de Dirac : 'absorption ou ’émission d’un rayonnement purement monochromatique n’est
pas possible. Les raies subissent en effet plusieurs élargissements : ’élargissement naturel,
I’élargissement collisionnel et 1’élargissement Doppler.

1. L’élargissement naturel : cet élargissement est engendré par 1’étalement des niveaux
d’énergie impliqués dans les transitions. Si AF est I’énergie et At la durée de vie d’'un
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niveau donné, I'inégalité d’Heisenberg (ou principe d’incertitude) donne AE At = h
ou hAvAt = h/2m avec Av la largeur de la raie, h la constante de Planck et
h = h/27m. Une incertitude sera donc associée a ’absorption (ou & l’émission) au
nombre d’onde v lors de la transition entre deux niveaux d’énergie. Cette incertitude
implique un élargissement des raies, qui est inversement proportionnel & la durée
de vie des états excités, et conduit & des formes de raies de type Lorentzien. Son
effet sur une raie est plutot visible au niveau des ailes de la raie qu’au niveau de son
sommet (pour des raies suffisamment intenses) comme le montre la figure 2.9.

B

voieT

\V/

TRANSMISSION

TRANSM ISSION

TRANSMISSION

LORENTZ

F1G. 2.9 — Transmission des profils Doppler, Voigt et Lorentz calculées pour une demi-largeur
G mi-hauteur identique et pour des chemins optiques multipliés chaque fois par un facteur 10.

D’apres Miller [1984].

2. L’élargissement collisionnel : cet élargissement est dii aux nombreuses interactions
qui accompagnent les collisions entre les molécules. Deux types d’interactions peuvent
étre distinguées : les collisions faibles pour lesquelles I’énergie gagnée ou perdue ne
permet pas a la molécule d’effectuer des transitions entre les niveaux d’énergie, et
les collisions suffisamment fortes pour permettre la transition entre deux niveaux
d’énergie. Ces derniéres engendrent la modification de la durée de vie des niveaux
d’énergie. Ce phénoméne est plus fréquent pour des niveaux proches, et va donc étre
dominant dans les régions de l'infrarouge et des micro-ondes. LLe nombre de colli-
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sions est, d’autre part, d’autant plus grand que le nombre de molécules impliquées
est élevé et que leur vitesse est importante. Ces facteurs dépendent des conditions
de pression (P) et de température (7), impliquant un élargissement proportionnel
a P/T* (0 < x < 1). Ainsi, I’élargissement collisionnel est plus important dans les
basses couches de ’atmosphére, oul la pression est plus élevée. C’est, d’autre part,
un élargissement Lorentzien (figure 2.9).

3. L’élargissement Doppler : cet élargissement est di au déplacement thermique des
molécules, la largeur de raie sera donc proportionnelle & la température. La figure 2.9
montre que cet élargissement est surtout perceptible au sommet de la raie, tant que
la raie ne sature pas.

401
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Altitude (km)

LORENTZ
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< DOPPLER

Demi-largeur de raie (cm-1)

Fi1G. 2.10 — Schéma qualitatif de importance relative des différents profils de raies suivant
Ualtitude. D’apres Miller [198/4].

La figure 2.9 montre les différents profils de raie rencontrés. L’importance relative des
différents profils en fonction de l'altitude est donnée par la figure 2.10. Lorsque 'impor-
tance des élargissements Doppler et collisionnel est comparable, le profil de raie est une
combinaison des profils Doppler et Lorentzien : le profil de Voigt. Comme nous I’avons
souligné précédemment, & basse altitude, I’élargissement collisionnel est dominant. A plus
haute altitude, la pression est suffisamment faible pour que 1’élargissement Doppler de-
vienne prépondérant. Ainsi, les raies spectrales contiennent une information sur la distri-
bution verticale du constituant absorbant.

Aux interactions moléculaires discrétes décrites ici doit étre ajouté un autre type de
transitions, dont la nature est moins bien comprise, contribuant au “continuum” d’absorp-
tion ou d’émission. Ce phénomeéne est important pour plusieurs molécules atmosphériques
(H20 et CO5 par exemple), en particulier dans I'IR thermique.

2.1.5 Modélisation du transfert radiatif

Les spectres qui ont été simulés pour ces travaux ont été calculés a 1’aide du code de
transfert radiatif raie-a-raie a haute résolution spectrale LBLRTM (Line-By-Line Radia-
tive Transfer Model) [Clough et al., 1995a; Clough et al., 1995b]. Ce modéle est trés utilisé
par la communauté scientifique et a fait I’objet de nombreuses publications. Les éléments
les plus importants de LBLRTM sont les suivants :

— Le profil de raie de Voigt est utilisé & tous les niveaux atmosphériques avec un

algorithme basé sur une combinaison linéaire de fonctions d’approximation ;
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— Tous les paramétres de la base spectroscopique HITRAN sont utilisés, y compris le
coefficient d’élargissement des raies par la pression, la dépendance en température
de la demi-largeur des raies, et le coefficient d’auto-élargissement de la vapeur d’eau ;

— Un programme est utilisé pour définir la dépendance en température de I'intensité
des raies (programme TIPS [Gamache et al., 1990]) ;

— L’effet du couplage de raies est traité au second ordre avec les coefficients pour le
CO, dans la région 600-800 cm™! inclus explicitement ;

— Les données de sections efficaces (dépendantes de la température), telles que celles
disponibles dans la base HITRAN, peuvent étre utilisées pour le trainement de
I’absorption due aux molécules lourdes comme les halo-carbones;

— Un algorithme est implémenté pour le traitement de la variation de la fonction de
Planck a I'intérieur d’une couche verticalement hétérogéne.

Les continua de la vapeur d’eau et du CO, (important a 2400 ¢cm™!), ainsi que ceux
des bandes d’oxygéne et d’azote, induits par les collisions (respectivement a 1600 et
2350 cm™!), sont pris en compte dans le modéle.

La précision algorithmique de LBLRTM est estimée & 0.5 %. Les erreurs associées aux
procédures de calcul sont environ 5 fois plus faibles que les erreurs sur les paramétres
spectroscopiques. L’erreur limitante est donc plutot associée aux parameétres de raies et a
leurs profils.

Nous avons ici utilisé la base de données spectroscopiques HITRAN 1996 |Rothman
et al., 1998]. Les spectres sont calculés avec des résolutions spectrales et des pas d’échan-
tillonnage fixes, sur une région spectrale donnée et pour un état de ’atmosphére spécifié.
Le code calcule dans un premier temps un spectre a haute résolution, qui est ensuite
convolué par la fonction d’instrument appropriée. Les fonctions disponibles dans le code
sont les fonctions rectangulaire, triangulaire, gaussienne, sinus cardinal, sinus cardinal
carré, de Beer, de Hamming, de Hanning ainsi que les fonctions de Norton-Beer faible,
modérée et forte.

L’état de ’atmosphére en entrée du code est défini par les profils de température, de
pression et de rapport de mélange des constituants sur des niveaux verticaux spécifiés.
Ces profils peuvent étre entrés par 1'utilisateur ou pris dans I'une des 6 atmosphéres de
référence disponibles dans le code et provenant de différents modéles (tropical, moyennes
latitudes en été, moyennes latitudes en hiver, subarctique en été, subarctique en hiver,
standard — modéle US STANDARD 1976 de PAFGL) [Anderson et al., 1986|. Jusqu’a 33
molécules peuvent étre traitées : HoO, CO,, O3, NoO, CO, CHy, O, NO, SO,, NO,, NH3,
HNO;, OH, HF, HCI, HBr, HI, C10, OCS,H,CO, HOCI, N,, HCN, CH3CI, HyO4, CoH,,
C,yH¢ PH;3, COF,, SFg, HoS et HCOOH. D’autre part, les section efficaces de CIONO»,
HNO, et des CFCs peuvent étre prises en compte. Nous n’avons ici pris en compte que
les 7 premiéres molécules citées, principales espéces absorbant dans I'infrarouge.

2.1.6 Spectres atmosphériques

Un exemple de spectre haute résolution simulé dans le domaine spectral 600 — 3000 cm ™t

pour des conditions modérément polluées avec une résolution de 0.2 cm™! est représenté
sur la figure 2.11.

En comparant ce spectre (en transmittance) au spectre théorique de ’ozone pour
la région 990-1080 cm~! de la figure 2.7 (en section efficace), nous pouvons remarquer
I'influence couplée de I’élargissement des raies spectrales et de la résolution instrumentale :
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F1G. 2.11 — Spectre atmosphérique (en transmittance) dans le domaine spectral 600 — 3000 cm™!
simulé pour des conditions de type Amérique du Nord (en haut), et simulations des contributions
en absorption de HyO et des molécules absorbant fortement (milieu) et faiblement (en bas) [Cler-
bauz et al., 2003b].

les raies sont plus difficilement identifiables et un fort recouvrement limite ’accés aux ailes
de raies contenant l'information sur les basses couches de ’atmosphére. Nous pouvons
donc nous attendre a une moins bonne sensibilité des spectres a la basse atmosphére. Les
spectres mesurés sont également affectés par un bruit radiométrique impliquant de petites
variations qui ne sont pas associées a des variables géophysiques.

Le spectre comprend la signature d’un grand nombre de variables géophysiques, en
particulier d'un grand nombre de molécules atmosphériques. Des simulations de transfert
radiatif ont été réalisées afin de visualiser les principaux absorbants atmosphériques dans
cette région spectrale. La bande d’absorption 1, et le continuum d’absorption de 1’eau
constituent les signatures les plus importantes, recouvrant la majorité du domaine spec-
tral. Les bandes de vibration du COy, du CHy, de I’O3, du N5O et du CO sont également
clairement identifiables. Différents travaux ont montré la possibilité d’inverser leurs conte-
nus intégrés ou plusieurs informations sur leur distribution verticale a partir des mesures
IR [Clerbauz et al., 1999; Hadji-Lazaro et al., 1999; Chedin et al., 2002; Chedin et al.,
2003; Turquety et al., 2002b; Turquety et al., 2003; Clerbauz et al., 2003a).

Pour 1’03, les différentes bandes de vibration précédemment discutées sont bien vi-
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FIG. 2.12 — Simulations des spectres de luminance dans le domaine spectral 600 — 3000 c¢m ™!
pour cing types d’aérosols (rural, urbain, désertique, maritime et volcanique) et une atmosphére
sans aérosol (en haut) et différences relatives avec le spectre simulé sans aérosol (en bas) (avec
la permission de Michel Kruglanski, IASB-BIRA, Belgique).

sibles. Cependant, la bande 15, centrée & ~ 1042 cm™', est la mieux isolée et la plus
intense (la bande vy +v3, centrée a ~ 2111 cm™?, se confond avec les signatures du CO; et
du CO). C’est la premiére région spectrale (bande de ’ozone & 9.7 um) qui sera conservée
pour l'inversion des quantités d’Os;.

De plus faibles signatures spectrales (transmittance < 10%) sont associées a 1’absorp-
tion de NO, NO,, HNO3, OCS, CFC11, CFC12, HCFC22, SO5, HyCO et PAN. La faible
intensité de ces signatures est soit due a de faibles raies d’absorption, soit due & de faibles
rapports de mélanges atmosphériques [Clerbaux et al., 2003a]. Hormis NO et NO,, dont
les contributions se situent au centre de la forte bande d’absorption de H,O, ces espéces
peuvent étre détectées directement (comme OCS |[Payan et al., 1998]) ou en moyennant les
spectres (comme les CFCs et HCFC22 [Coheur et al., 2002]). Le SO, pourrait également
étre détecté dans au voisinage de volcans en phase d’éruption majeure comme ’ont montré
de récentes études sur les données de 'instrument AIRS (Atmospheric InfraRed Sounder,
http://airs.jpl.nasa.gov/images _data/image_releases/2002/mt_etna_ S02.html).

Dans cette thése, nous n’avons pas pris en compte la contribution des aérosols : toutes
les simulations de transfert radiatif ont été réalisées sans aérosol. Des études de sensibilité
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réalisées dans le cadre de la mission IASI |Kruglanski and De Maziére, 2002| ont cepen-
dant montré les variations relatives des spectres de luminance dues aux différentes classes
d’aérosols (urbains, marins, volcaniques, désertiques), représentées sur la figure 2.12. La
contribution des aérosols est généralement faible, souvent de type continuum, mais peut
atteindre 2 & 3 % dans la région qui nous intéresse pour ’O3 (990-1080 cm™!). Grimanov
et al., [2001] ont également mis en évidence un signal associé aux poussiéres désertiques
autour de 1157 cm~! dans les spectres IMG mesurés au-dessus du Sahara. Des études plus
précises sont nécessaires afin d’explorer la signature des aérosols dans I'IR thermique et
I'utilité potentielle des mesures IR pour 'observation des aérosols.

D’une maniére générale, I’étude d’une espéce donnée nécessite dans un premier temps
la sélection des intervalles ou les signatures spectrales correspondantes sont bien isolées,
en minimisant les interférences avec les autres constituants absorbant dans la méme région
spectrale. Pour la bande v53 de I’Os, en particulier, les contributions de HyO et CO4 devront
étre écartées autant que possible. La sélection des canaux correspondants et I’analyse de
leur contenu en information sont présentées dans le chapitre 4 de cette thése.

2.2 Probléme direct et probléme inverse

Comme nous 'avons vu, le signal mesuré par l'instrument (le spectre atmosphérique
de luminance) est le résultat de l'interaction entre le rayonnement émis par la surface de la
Terre et ’atmospheére. 11 est composé de milliers de signatures d’émission et d’absorption
organisées en bandes de raies. Pour une atmosphére non-nuageuse, la luminance atteignant
le sommet de 'atmosphére au nombre d’onde v peut s’écrire :

d7T,(z,0)

2.12
P (2.12)

Lo(0) = cop B(To) T,(0,60) + /O T B(T(2)

T,(z,0) = exp(—Tu(z))
0 kfy
:e:vp(—/z Cosﬁdz)

Cette luminance est une fonction des caractéristiques de la surface émettrice (émissivité
€0, température Tp), de la distribution verticale de la température T'(z), de la distribu-
tion verticale et des propriétés spectroscopiques des éléments atmosphériques contribuant
au bilan radiatif au méme nombre d’onde v (gaz, aérosols) par l'intermédiaire de la trans-
mittance 7,,.

Le spectre atmosphérique mesuré dans ’espace dépend également des caractéristiques
instrumentales telles que la fonction caractérisant la réponse spectrale et le bruit radiomé-
trique. L’équation 2.12 peut étre simplifiée en considérant la contribution de la surface au
rayonnement mesuré négligeable par rapport a la contribution de I’atmosphére |Rodgers,
2000] :

L,(0) = /0 " B(T(2)) d%iz) dz (2.13)

Considérons un ensemble de m mesures de luminance L,,,7 = 1, ..., m & un ensemble de
nombres d’ondes v; suffisamment proches pour considérer la fonction de Planck constante
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(faible variation sur la région spectrale considérée), I’équation précédente devient, aprés
intégration par parties :

= dB(T(2)

Li = L, = Bo(T(z,)) — / Tolz) — = dz (2.14)

0
avec 7 un nombre d’onde représentatif. Les contributions du profil de température et des
profils de constituants atmosphériques sont découplées.

Pour les mesures adaptées au constituant atmosphérique que 1’on veut déterminer
(c’est-a-dire comportant une forte signature spectrale de ce paramétre), I’épaisseur optique
7(2) d’absorption entre le niveau z et le sommet de I’atmosphére contient I'information sur
la concentration du constituant absorbant et ses propriétés spectroscopiques. Si la mesure
est suffisamment résolue pour conserver 'information sur la forme des raies d’absorption,
une information sur la distribution verticale du constituant pourra étre dérivée : comme
nous ’avons vu, les mesures proches du centre des raies correspondent & de I'information
sur les plus hauts niveaux de I’atmosphére, et les mesures sur les ailes des raies fournissent
de I'information sur les niveaux les plus bas. Ainsi, si le profil de température est connu, la
quantité de gaz absorbant pourra étre déduite des mesures. De la méme maniére, lorsque
les signatures spectrales correspondent a des gaz dont la concentration est connue (le CO,
par exemple), le profil de température pourra étre inversé.

Dans le domaine de la télédétection, le transfert radiatif correspond au probléme direct.
Si nous appelons y(v) le rayonnement mesuré au nombre d’onde v et z(2) la concentration
du constituant étudié — ou toute autre variable géophysique — en z (ou z représente une
coordonnée spatiale, 'altitude par exemple), alors I’équation générale du transfert radiatif
peut s’écrire de la maniére suivante :

y(v) = /K(l/, z)x(z)dz (2.15)

avec K (v, z) le noyau de 1'observation.

Le probléme inverse est de retrouver z(z) a partir de la mesure y(v) et d’'un noyau
K (v, z) spécifié. C’est un probléme extrémement complexe qui n’est pas entiérement défini
par la mesure et est pour cette raison dit mal posé. Une solution unique ne peut en effet
pas étre déterminée a partir de la mesure seule. Le probléme revient donc & définir le
domaine dans lequel se trouve la solution réelle et a trouver la solution la plus probable
compte tenu d’un certain nombre de critéres définis. D’autre part, la mesure effectuée
étant discréte (m mesures) et I'inconnue étant une fonction continue, I’équation 2.15 est
sous-contrainte. L’équation 2.15 est discrétisée en définissant ’état recherché sur n niveaux
(x(2;), i =1,...,n) et peut s’écrire :

y(v) = Z%‘ K (vg, zi) x(2) (2.16)

avec ¢;,1 = 1,...,n les poids de l'intégration numérique.

L’information contenue dans les mesures est fortement limitée par les caractéristiques
de 'instrument de mesure : sa résolution spectrale, sa géométrie d’observation, le bruit
associé aux mesures. Ainsi, méme si 'on s’arrange pour avoir une inconnue et une mesure
de méme dimension (m = n), le rang p de K (v, z) est bien souvent inférieur a la dimension
de la mesure car il existe de 'information redondante dans la mesure. Le probléme est
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donc toujours sous-contraint : p < m = n. Dans le cas idéal ou les 3 quantités ont la
méme dimension (p = m = n), le probléme reste mal posé et une solution exacte n’est
pas stable |Rodgers, 2000].

Afin de contraindre le probléme, la mesure est combinée & une information addition-
nelle déterminée par notre connaissance a priori de la solution, qui peut étre issue d’une
climatologie ou d’une prévision des paramétres a estimer issue d’'un modéle. Le type de
contrainte utilisé, et la maniére dont celle-ci est imposée, détermine la méthode d’inver-
sion. La plupart des méthodes déterminent la solution en minimisant une fonction de cofit
qui comprend un terme calculant la distance entre la mesure et la solution, et un terme
calculant la contrainte imposée a la solution.

La capacité d’un instrument & observer une variable dépend donc & la fois des carac-
téristiques de 'instrument (et de ses mesures) et de la méthode d’inversion développée.
Le systeme d’observation total comprend donc l'instrument et 'algorithme d’inversion
associé.

Le but de cette partie est de poser le formalisme qui sera utilisé tout au long de
cette thése et d’exposer de maniére trés générale la théorie fondamentale de I’'inversion.
Nous nous baserons ici sur le formalisme utilisé par Rodgers [1976, 1990, 2000|, qui est
indépendant de la méthode d’inversion choisie.

2.2.1 Formalisme classique du probléme inverse
Les problémes directs et inverses

En utilisant une notation vectorielle, le probléme direct peut s’écrire :

y =f(x,b) +¢ (2.17)

ol y représente le vecteur comprenant les mesures, x le vecteur d’état & déterminer, f
la fonction directe du transfert radiatif, b les paramétres autres que x ayant un impact
sur la mesure, et € le bruit associé aux mesures. Le vecteur b inclut tous les paramétres
définissant 1’état de ’atmosphére (profils verticaux de la température atmosphérique, de
la vapeur d’eau et des autres constituants atmosphériques, nuages, aérosols, etc.), les
propriétés radiatives de la surface de la Terre (émissivité et température), ainsi que les
caractéristiques de 'instrument (fonction de réponse spectrale et résolution).

Le probléme inverse consiste a calculer X, une estimation de 1’état réel recherché x, a
partir de la mesure y et de I’estimation b des paramétres b. Il peut s’écrire :

~

% =R(y,b)

. (2.18)
= R(f(x,b) +¢,b)

ou R représente la fonction de transfert inverse. Comme précédemment discuté, une in-
formation a priori X, est nécessaire pour permettre la résolution du probléme inverse
D’autre part, la méthode d’inversion peut nécessiter des paramétres supplémentaires qui
ne sont pas compris dans le probléme direct, regroupés dans un vecteur w. Le probléme
inverse s’écrit donc plutot

X

R(Y? ]57 Xa? W)

. (2.19)
=R(f(x,b) + &,b,x,, W)
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La fonction R peut étre considérée comme une fonction de transfert entre 1’état réel x
et ’état observé X, qui décrit I’ensemble du systéme d’observation, c’est-a-dire a la fois
I’instrument et la méthode d’inversion.

La complexité du probléme direct rend la connaissance exacte de la fonction f impos-
sible. Aussi, un modéle direct est utilisé :

F(x,b) ~ f(x, b, b') (2.20)

ot b’ comprend tous les termes de la fonction directe qui sont ignorés ou méconnus dans
le modéle direct. Par souci de simplicité, nous considérerons ici que le modéle direct est
de trés bonne qualité, et lerreur associée Af = f(x,b,b’) — F(x,b) négligeable devant
les autres sources d’incertitude intervenant dans I’inversion.

Caractérisation des problémes

La linéarisation des équations permet de caractériser I’observation d’une part et 1’in-
version d’autre part. La linéarisation du probléme direct autour d’un état de référence xq
est réaliste si f(x) est linéaire a I'intérieur des barres d’erreur de 'inversion. Nous prenons
ici ’état a priori comme état de référence si bien que x9 = x,, avec bg = E), I’estimation
de b. Nous obtenons alors :

B . JF(x,b) IF (x,b) .
y = Fle b+ Pl iy B, )y
ou A A
y =F(x,,b) + Ky(x —x,) + Kp(b—b) + & (2.21)

Cette équation introduit les fonctions de poids ou Jacobiens K, = dF(x,b)/dx et Ky, =
OF (x,b)/0b, décrivant respectivement la sensibilité du modéle direct a I'état x et aux
parameétres du modéle direct b. L’équation 2.19 donne alors :

% = R[F (x4, b) + Kx(x — x,) + Kp(b — b) 4 ¢, b] (2.22)
La linéarisation du modéle inverse par rapport & y donne ensuite
% = R[F(x,,b),b] + Gy [Ky(x — x,) + Kp(b — b) + €] (2.23)

ot Gy = 0OR/Jy représente la sensibilité de I'inversion a la mesure y (ou gain du modéle
inverse). Finalement, le modéle inverse linéarisé peut s’écrire :

~

% —x, = R[F(x,,b),b] —x, ...
+AX—X%,) - (2.24)
+ Gyey

Le premier terme de cette équation représente le biais éventuel associé a la méthode
d’inversion, qui correspond & l'erreur d’inversion d’'un état connu X,, avec une mesure
correspondante simulée sans bruit. Pour une méthode d’inversion fiable, ce terme doit
rester proche de zéro.

Le second terme représente la maniére dont le systéme d’observation (instrument et
méthode d’inversion) lisse la quantité recherchée. La matrice A représente la sensibilité
de I'inversion a I’état réel et caractérise donc le systéme d’observation :
ox

A=GyKyi= o

(2.25)
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En I’absence de biais, la quantité inversée correspond a 1'a prior: corrigé de la différence
entre I'état réel et I’état a prior: pondérée par A, qui représente I'information apportée
par la mesure :

X=X, +A(x—x,)+ Gyey

2.26
— (In— A)x, + Ax + Gye, (2.26)

Dans le cas de I'inversion d’un profil sur n niveaux atmosphériques d’une variable géophy-
sique, les lignes de A représentent des fonctions de lissage, appelées noyaux (averaging
kernels en anglais). Dans le cas idéal, A est une matrice identité I,,. Cependant, les noyaux
sont généralement plus étalés, avec un pic au niveau ou l’inversion est la plus sensible,
dont la largeur & mi-hauteur donne une idée de la résolution verticale qui peut étre at-
teinte. L’aire des noyaux est proche de I'unité avec un maximum au voisinage du niveau
recherché pour les inversions de bonne qualité. L’utilisation des noyaux permet donc une
bonne caractérisation des inversions.

Enfin, le dernier terme de I’équation 2.24 représente ’erreur associée aux différentes
incertitudes, avec e, = Ky(b — b) + €.

L’analyse de chacun des termes du probléme inverse linéarisé permet donc une ca-
ractérisation précise de l'inversion et de I’erreur associée a partir du calcul des matrices
fondamentales Kx, Gy et A [Rodgers, 1990; Rodgers, 2000]. Une telle analyse est né-
cessaire pour permettre l'utilisation et ’exploitation des inversions puisqu’elle renseigne
sur leur résolution et leur précision. Elle peut étre réalisée quelle que soit la méthode
d’inversion développée.

Non-linéarité

La linéarité d’un probléme inverse peut étre caractérisée de la maniére suivante |Rod-
gers, 2000] :

Linéaire : probléme direct qui peut se mettre sous la forme y = K x et pour lequel chaque
a priori est de type Gaussien. En pratique, trés peu de problémes sont réellement
linéaires.

Quast-linéaire : probléme non-linéaire mais pour lequel une linéarisation autour d’un état
donné permet de trouver une solution. Ce type de problémes est considéré comme
linéaire dans la précision des mesures ou dans la précision requise de la solution, a
I’intérieur des bornes normales de variation de 1’état.

Modérément non-linéaire : probléme pour lequel la linéarisation est appropriée pour
I’analyse de l’erreur, mais non pour inverser la solution. Beaucoup de problémes
sont de ce type.

Ezcessivement non-linéaire : probléme non-linéaire méme a l'intérieur du domaine de
I’erreur. Les problémes avec des contraintes d’inégalité sont de ce type si la solution
se trouve aux limites.

L’inversion de constituants atmosphériques & partir d’observation au nadir dans I'IR
est connue pour étre un probléme non-linéaire. Nous considérerons ce probléme comme
modérément non-linéaire (une justification sera apportée au chapitre 4).

La caractérisation exposée ci-dessus s’applique aux problémes modérément non-linéaires
lorsqu’ils sont linéarisés de maniére appropriée. Ainsi, les théories du contenu en informa-
tion et de I’analyse d’erreur, qui seront exposées ultérieurement (dans le cadre des études
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de sensibilité pour l'inversion de 1'ozone IASI), restent également valables. La différence
majeure entre ce type de probléme et les problémes linéaires ou quasi-linéaires est qu'une
expression générale explicite pour la localisation de la solution optimale n’existe pas, elle
doit étre trouvée de maniére numérique ou itérative.

2.2.2 Théorie de I'inversion

L’approche la plus couramment utilisée est 'approche probabiliste Bayesienne, qui fait
intervenir la notion de maximum de vraisemblance. La mesure effectuée par I'instrument
et notre connaissance a priori ne sont pas parfaites, une erreur doit leur étre associée.
Pour cela, il est préférable d’utiliser la notion de densité de probabilité plutét que la
valeur exacte pour l'inversion. Le probléme inverse consiste donc, dans un premier temps,
a déterminer la densité de probabilité de 1’état x recherché aprés la mesure y, P(x|y),
connaissant la densité de probabilité a priori de 1'état, P(x), et P(y|x) la densité de
probabilité d’'une mesure étant donné un état x, en utilisant le théoréme de Bayes :

P(y[x)P(x)
P(y)

Le cas le plus probable est ensuite sélectionné. Il correspond a la valeur de x qui maximise
P(x|y) ou minimise 'opposé de son logarithme. L’inversion repose donc souvent sur un
probléme de minimisation d’une fonction de coit, qui dépend de la méthode choisie.

P(xly) = (2.27)

Beaucoup d’algorithmes d’inversion utilisent la méthode d’estimation optimale |Rod-
gers, 1976; Rodgers, 2000|, que nous appellerons ici méthode “classique”. Elle est directe-
ment liée au formalisme classique exposé ci-dessus. Un a priori explicite sur la quantité
a inverser est utilisé pour chaque inversion et les densités de probabilité sont de type
Gaussien (ou au moins symétriques). Elle permet une inversion linéaire ou non-linéaire.
La fonction de cotit & minimiser s’écrit (en omettant les termes constants) :

C =—-InP(x|y)

L (PORPX)
u(fmre

= (y —Kx)'S; ' (y — Kx) + (x — x,)" S, " (x = x,)

ou S, représente la matrice de covariance des erreurs sur les simulations du modéle direct
ainsi que sur les mesures, et S, représente la variabilité naturelle de I’état, autour d’un
état a priori x,.

2.2.3 Les réseaux de neurones pour l’inversion

Dans le cadre de la préparation de la mission TASI, les techniques des réseaux de neu-
rones (RN) ont été choisies pour développer l'algorithme d’inversion des concentrations
d’O3, de CH, et de CO a partir de mesures infrarouges, en utilisant plusieurs paramétres
géophysiques additionnels. Les RN permettent la modélisation statistique de fonctions de
transfert non-linéaires trés complexes. Ces techniques sont d’autres part facilement adap-
tables et trés efficaces en phase opérationnelle, propriétés nécessaires pour le traitement de
mesures satellitaires. Depuis la fin des années 1980, plusieurs travaux ont démontré que les
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RN multi-couches directs (avec une ou plusieurs couches cachées) peuvent étre considérés
comme une classe d’approximateurs universels : ils peuvent approcher n’importe quelle
fonction continue uniformément sur n’importe quel ensemble compact (ils peuvent estimer
les valeurs de ces fonctions a4 n’importe quel point, & un niveau de précision désiré) tant
que le RN comporte suffisamment de degrés de liberté (neurones) [Hornik et al., 1989;
Blum and Li, 1991; Thiria et al., 1993|. Différentes études ont montré que les perceptrons
multicouches (PMC) sont adaptés a la résolution de problémes inverses non-linéaires en
géophysique [Chevallier et al., 2000; Richaume et al., 2000; Aires et al., 2001].

Des études sont menées au Service d’Aéronomie depuis 1995 sur la possibilité de resti-
tuer des quantités intégrées ou des profils de constituants traces de 'atmosphére & partir
de mesures au nadir dans I'IR thermique en utilisant des réseaux de neurones |Clerbauz
et al., 1995]. Les premiers développements importants ont été réalisés par Juliette Hadji-
Lazaro au cours de sa thése |Hadji-Lazaro et al., 1999; Hadji-Lazaro, 1999] sur I'inversion
de colonnes totales de monoxyde de carbone a partir de mesures IMG. Un travail d’inter-
comparaison de différents algorithmes d’inversion du CO mené & l’issu de ces premiéres
études a permis de montrer les bonnes performances des réseaux de neurones |Clerbauz et
al., 2002]. Ces études se poursuivent actuellement pour l'inversion du CO, mais aussi de
I’ozone et du méthane & partir de mesures IASI. L’objectif de cette thése est 'inversion
de I'ozone. Nous ne détaillerons donc que les études sur cette molécule dans ce manuscrit.
Pour plus de détails sur le CO et le CHy, le lecteur est invité & consulter Hadji-Lazaro et
al. [1999], Clerbauz et al. [2003] et Turquety et al. [2003].

Le principe des réseaux de neurones peut étre rapproché de l'estimation optimale et
du formalisme classique. Les deux méthodes reposent sur la minimisation d’une fonction
de cott. La fonction P(x|y) peut étre obtenue en utilisant un ensemble d’observations
{y?}, p = 1,..., N pour lesquelles I’état correspondant x? est connu. En considérant la
fonction inverse X = R(y?, b? , W) avec W l'ensemble des paramétres du modéle (réseau
de neurones), la fonction de cout peut alors s’écrire :

N
C=-In HP(xp|yp)
p=1
N (2.29)
= Z(R(yp7 bp7 W) - Xp)Tsil<R<yp7 bp7 W) o Xp)

p=1
souvent simplifiée en pratique en considérant S diagonale pour toutes les observations, si
bien que son influence sur la minimisation disparait :

N

Z(R(ypa Bp’ W) - Xp)2

p

C:

| =
Il
-

(xr — xP)? (2.30)
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p

La différence fondamentale entre cette méthode et celle de I'estimation optimale réside
dans cette fonction de coiit. L’équation 2.30 définit C par rapport a la distance dans
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I’espace des sorties, alors que I’équation 2.28 se place également dans ’espace des entrées
(1°" terme). L’estimation optimale requiert donc une connaissance explicite du modéle
direct et de ’état a priori pour chaque inversion, alors que cette connaissance est globale
dans le cas des RN. Elle est fournie par un ensemble contenant a la fois les observations et
les états correspondants {(y?, Bp), xP}, qui permet d’estimer les paramétres W de maniére
optimale. Les réseaux de neurones permettent ainsi de modéliser une fonction globale,
applicable & toutes les observations, alors que les méthodes classiques déterminent une
solution localement optimale & chaque mesure.

Une description compléte de la méthode d’inversion, ainsi que le travail de caractérisa-
tion des inversions et d’analyse de ’erreur, réalisé en se référant au formalisme classique,
sont présentés au chapitre 4.
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Chapitre 3

L’instrument TIASI

L’instrument IASI (Infrared Atmospheric Sounding Interferometer) [Cayla and Ja-
velle, 1995; Chalon et al., 2001; Phulpin et al., 2002] est un instrument développé par le
CNES (Centre National d’Etudes Spatiales) pour EUMETSAT (EUropean organization
for the exploitation of METeorological SATellites). C’est un spectrométre & transformée
de Fourier qui enregistre en visée au nadir le rayonnement émis par la surface de la Terre
et par I’atmosphére dans le domaine spectral de 'infrarouge thermique (IR) congu dans
le but d’observer la troposphére et la basse stratosphére pour la prévision météorolo-
gique opérationnelle et 1’étude du climat et de la chimie atmosphérique. Le signal recu
dans ’espace contient en effet la signature des différents constituants atmosphériques qui
absorbent ou émettent dans 'IR (les gaz a effet de serre).

Il fera partie des instruments embarqués sur les satellites METOP, développés par
I’Agence Spatiale Européenne (ASE) et exploités par EUMETSAT, dont trois lancements
successifs sont prévus en 2005, 2010 et 2015. Outre les trois instruments a bord des
satellites, le systéme IASI comprend un logiciel de traitement de données intégré dans
le segment sol de 'EPS (EUMETSAT Polar System) et un centre d’expertise technique
implémenté au CNES a Toulouse.

Aprés une présentation rapide du principe de mesure d’un spectrométre a transformée
de Fourier, nous allons dans ce chapitre introduire la mission IASI et ses objectifs ainsi que
les caractéristiques principales de 'instrument. Nous allons également décrire I'instrument
IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse Gases), précurseur de TASI.

3.1 La spectrométrie a transformée de Fourier

Les spectrométres & transformée de Fourier tels que IMG et IASI sont basés sur le
principe de l'interférométre de Michelson, schématisé sur la figure 3.1. Le rayonnement
incident arrive sur une lame séparatrice qui divise le faisceau en deux. L’un des faisceaux
continue vers un miroir fixe alors que l'autre est dévié vers un miroir mobile, ce qui
introduit une différence de chemin optique o entre les rayons. Aprés réflexion sur les deux
miroirs, les rayons reviennent vers la lame séparatrice. Les faisceaux se recombinent (en
interférant I'un avec l’autre), avec une intensité maximale lorsque les faisceaux sont en
phase. Le rayonnement est ensuite transmis a travers la lame séparatrice vers le détecteur.
Le signal détecté aprés interférence des deux faisceaux varie en fonction de la différence de
chemin optique introduite entre les rayons. Une mesure de l'intensité du rayonnement en
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Miroir fixe
[N J

Lame séparatrice

; N
Source ®<@* fffff Ik BRREEEEEE _—- Miroir mobile

Détecteur

F1G. 3.1 — Schéma optique d’un interféromeétre de Michelson.

fonction de la différence de chemin optique, produisant un signal appelé interférogramme,
est alors obtenu.

Un spectre (intensité en fonction du nombre d’onde) est ensuite obtenu par transformée
de Fourier de I'interférogramme. Si on appelle ;,;.-(d) 'intensité du rayonnement mesuré
en fonction de la différence de marche 9, alors le spectre correspondant sera, dans le cas
d’un rayonnement continu (en réalité il y a échantillonnage des différences de marche) :

B(v) = / Linter(0) cos(2md v)dd = 2/ Linter(0) cos(2m 6 v)dd
0

—T

Cette équation représente un spectre idéal complet, supposant une différence de marche
pouvant aller & I'infini. En pratique, le déplacement du miroir est évidement limité, et la
résolution finie. La résolution Av de I'interférométre est déterminée par le déplacement
maximal du miroir mobile A :

Ay = —
YTA

Cette limitation revient a multiplier I'interférogramme idéal par une fonction carrée
D(6) telle que

D(0) =1pour —A <§ <A
D(§) = 0 sinon

La transformée de Fourier de cette fonction, dite fonction d’appareil ou fonction d’auto-
apodisation, présente cependant de nombreuses oscillations qui modifient les propriétés
du spectre. En pratique, afin d’estomper ces déformations dont nous ne maitrisons pas les
caractéristiques, les spectres sont convolués par une fonction connue de largeur plus impor-
tante que la résolution spectrale et dite fonction d’apodisation, au cours d’une procédure
dite d’apodisation. Le choix de la fonction d’apodisation résulte d’'un compromis entre
diminution des oscillations dues & la fonction d’appareil et conservation de la résolution
spectrale.
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3.2 La mission TASI

L’instrument TASI fait partie de la nouvelle génération d’instruments optiques embar-
qués dans ’espace pour 'observation de la Terre. Il est congu pour mesurer des spectres
atmosphériques dans I'infrarouge thermique et comprend un spectrométre & transformée
de Fourier associé & un imageur. La phase de développement de I'instrument a commencé
en 1998. Sa conception et son exploitation sont réalisées en collaboration par le CNES
et EUMETSAT : le CNES est responsable de la gestion technique de 'instrument, du
développement du logiciel de traitement des données et du centre d’expertise technique,
et EUMETSAT est responsable du lancement de IASI ainsi que du traitement et de la
distribution des données opérationnelles.

Les données des autres instruments présents sur la plate-forme METOP, indiqués dans
le tableau 3.1 (figure 3.2), pourront étre utilisés en complément des mesures IASI.

TAB. 3.1 — Principauz instruments présents sur la plate-forme METOPI1, leur domaine de me-
sure et leurs principauz objectifs (http ://www.esa.int/export/esa ME/Instruments.html).

Instrument ‘ Type ‘ Domaine spectral ‘ Variables mesurées
AMSU-A Sondeur 15 canaux, Température
(Advanced Microwave micro-ondes
Sounding Unit)
MHS Sondeur 5 canaux, micro-ondes Humiditeé,
(Microwave Humidity ) Imageur 6 canaux, VIS eau liquide,
Sounder) couverture nuageuse
AVHRR-3 Radiométre 1 canal, IR Température de
(Advanced Very imageur surface (océans),
High Resolution glace, neige,
Radiometer) couverture végétale
HIRS Sondeur 19 canaux, IR Profils température,
(High Resolution 1 canal, VIS humidité
Infrared Sounder)
GOME-2 Spectromeétre 4 canaux, UV-VIS Colonnes totales NOo,
(Global Ozone SO,, BrO, OCIO,
Monitoring Experiment) CH-O, profils O3
ASCAT Diffusiométre micro-ondes Vitesse et direction
(Advanced SCATterometer) du vent (océans)
GRAS Récepteur GPS ondes radio GPS/navigation,
(Global navigation satellite profils température,
systems Receiver for pression,
Atmospheric Sounding) humidité

Suite a ’appel d’offre CNES-EUMESAT pour la préparation de la mission IASI en
1995, une vingtaine d’équipes ont été sélectionnées afin de former le groupe de travail
ISSWG (IASI Sounding Science Working Group). Un premier bilan des objectifs scien-
tifiques de la mission TASI a été réalisé en 1998 [IASI Science Plan, 1998| et 1'état
d’avancement des travaux du groupe, et de la mission TASI de maniére générale, est
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HIRS AVHRER GRAS AMSU-A GOME-2

F1G. 3.2 — Configuration du satellite METOP. (hitp ://www.esa.int/export/esa ME /index.html)

réguliérement communiqué par le biais du site internet dédié a 'instrument & 1’adresse
http ://smsc.cnes.fr/IASI/index.htm.

La proposition du Service d’Aéronomie (SA) sur les études du climat et de la chimie
en utilisant TAST (Chemistry and climate related studies using the IASI remote sensor),
réalisée en association avec d’autres laboratoires frangais (Laboratoire de Physique Molé-
culaire et Applications — LPMA, Laboratoire des Sciences du Climat et de I’Environne-
ment — LSCE) et belges (Laboratoire de Chimie Physique Moléculaire, Université Libre
de Bruxelles — ULB, Institut d’Aéronomie Spatiale de Belgique — TASB, Groupe IR
de Physique Atmosphérique et Solaire, Université de Liége — ULg), a en particulier été
retenue. Elle se divise en 6 projets :

1. Inversion (SA, LPMA) : Développement d’algorithmes d’inversion pour les instru-
ments en visée au nadir; Sélection des canaux spectraux et études de sensibilité ;
Comparaison et validation en utilisant les spectres IMG |Clerbauz et al., 1995; Cler-
bauz et al., 1998; Payan et al., 1998; Clerbauz et al., 1999; Hadji-Lazaro et al., 1999;
Clerbauz et al., 2002; Turquety et al., 2002a; Turquety et al., 2002b; Turquety et al.,
2003|.

2. Forgage radiatif (LSCE, SA) : Estimation directe du forgage radiatif |[Chazette et
al., 1998|.

3. Validation (ULB, IASB, ULg) : Utilisation des systémes de mesures au sol (en
particulier a la station de Jungfraujoch) pour la validation [Coheur et al., 2003;
Barret et al., 2002].

4. Etudes spectroscopiques (ULB) : Mesures en laboratoire pour améliorer les para-
métres spectroscopiques [Coheur et al., 2001; Rothman et al., 2003].

5. Assimilation de données (SA) : Assimilation des quantités mesurées dans des mo-
deéles 3-D de chimie-transport atmosphériques |Clerbauz et al., 2001].

6. Aérosols et gaz traces minoritaires (IASB, ULB, SA, LSCE) : Etude de la possibilité
de détecter les aérosols et les gaz traces de faible concentration [Kruglanski and De
Maziére, 2002; Coheur et al., 2002; Clerbauz et al., 2003a].

Cette thése s’intégre dans le projet 1 pour la restitution des concentrations d’ozone.
L’utilisation des mesures restituées combinées aux informations disponibles sur I’équilibre
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de atmosphére est également explorée et s’intégre dans le projet 5, méme si ’assimilation
dans un modéle de chimie atmosphérique n’est pas présentée dans ce manuscrit.

3.2.1 Géomeétrie d’observation TASI

IASI volera a bord des satellites météorologiques METOP en orbite héliosynchrone a
836 km d’altitude.

La géométrie de mesure TASI est représentée par la figure 3.3. La mesure au nadir est
complétée par un balayage dans un plan perpendiculaire a la trace du satellite.

30 visées seront effectuées le long de la ligne de la mesure, espacées d’environ 3.3° et
symétriques par rapport au nadir. Ainsi, I’axe optique peut pivoter d’un angle de -47.85°
a +47.85° par rapport au nadir. En plus des 30 visées vers le sol, le balayage inclus des
visées vers des cibles de calibration et le retour a la position de départ. En tout, chaque
balayage dure 8 secondes. Le miroir & balayage utilisé permet d’autre part de viser la
méme scéne pendant tout le temps de 'acquisition avant de passer a la mesure suivante.
La fauchée (longueur au sol du balayage perpendiculaire a la trace du satellite), pour
IASI, sera d’environ 2400 km.

Pour chaque acquisition, le champ angulaire total de I’instrument est conique, avec un
angle au sommet de 3.3° (soit 50 km au sol pour une visée au nadir). Le signal mesuré est
analysé par une matrice composée de 2x2 cellules circulaires correspondant & un angle
de 1.25° ce qui correspond au sol a des pixels circulaires de 12 km de diamétre dont les
centres sont positionnés sur des lignes et des colonnes placées a £+ 0.825° de ’axe optique
de I'instrument.

[ASI

Champ de vue

Fi1G. 3.3 — Schéma du champ de vue de Uinstrument IASL

3.2.2 Caractéristiques instrumentales

TASI mesure le rayonnement infrarouge dans un domaine spectral s’étendant de 645
4 2760 cm~!, avec un échantillonnage spectral constant de 0.25 cm~!. Son systéme d’ac-
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quisition est montré sur la figure 3.4 :

— Un miroir & balayage permet tout d’abord d’orienter la direction de visée avec des
contraintes géométriques et temporelles;

— L’interférométre, détaillé sur la figure 3.4, est ’élément clé de 'acquisition. Il divise
I’onde plane incidente en deux ondes avant de les recombiner aprés avoir introduit
une différence de marche;

— Des éléments optiques chauds transmettent le rayonnement incident & travers I’in-
terférométre vers la partie optique froide;

— Des éléments optiques froids qui comportent un diaphragme du champ, définissent
le champ de vue instantané par 4 trous circulaires, divisent le faisceau en 3 canaux
et conduisent 1’énergie vers les détecteurs;

— Les trois détecteurs sont montés sur la partie arriére d’un radiateur cryogénique qui
est refroidi a 95-100K.

FIG. 3.4 — Schéma du systéeme d’acquisition IASI. Les éléments de linterférométre sont détaillés
G gauche, nous pouvons distinguer : la lame séparatrice en A, le miroir fixe en B, le miroir mobile

en C et le détecteur en D. (hitp ://www.esa.int/export/esa ME /index.html, Chalon et al., [2001])

TASI est complété par un imageur qui est utilisé en combinaison avec I'instrument AVHRR
pour la détection et la caractérisation des nuages présents dans le champ de visée de IASI.

Pour des raisons techniques, le domaine spectral couvert par TASI est divisé en trois
bandes, avec un détecteur spécifique a4 chacune de ces bandes. Les caractéristiques spec-
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trales de I'instrument sont détaillées dans le tableau 3.2 : la résolution spectrale et la préci-
sion radiométrique attendue, exprimée en différence de température équivalente (NEDT),
ainsi que le type de détecteur utilisé pour chaque bande spectrale. L’expression du bruit
radiométrique en terme de luminance est établit en utilisant I’expression du rayonnement

du corps noir :

C1 1/3

L,(T)= ———F——— 3.1
(D)= so@ 1 (3.1)
ol ¢; = 2hc? ¢y = he/k et v représente le nombre d’onde. L’incertitude en luminance
en fonction de celle en température de brillance est donc :
CoV 1

AL,(T) = L,(T ( ) AT 3.2
Le bruit en fonction du nombre d’onde est représenté sur la figure 3.5 en température de
brillance et en luminance.

TAB. 3.2 — Caractéristiques spectrales de l'instrument IASI.

Bande | Intervalle spectral | Résolution | NEDT & 280 K | Nature du détecteur
1 645 - 1210 cm~! | 0.35 cm™! < 02K HgCdTe
(8.26 - 15.5 pm) photoconducteur
2 1210 - 2000 cm™! | 0.45 cm™! <0.3K HgCdTe
(5 - 8.26 pum) photovoltaique
3 2000 - 2760 cm™! | 0.55 cm ™! < 0.35 K InSb
(3.62 - 5 pm) photovoltaique
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F1G. 3.5 — Bruit radiométrique attendu pour Uinstrument IASI, estimé a 280 K [Prunet et al.,
2001/, en température de brillance (en haut) et en luminance (en bas).

Camy-Peyret et al. [2001] ont modélisé la fonction de réponse de l'instrument. Sa
forme est représentée sur la figure 3.6. Elle représente a la fois la fonction d’appareil et
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Nombre d’onde (cm™1!)

F1G. 3.6 — Fonction de réponse de linstrument IASI [Camy-Peyret et al., 2001].

la fonction d’apodisation, permettant une simulation exacte de spectres IASI apodisés

(niveau 1C).

Le tableau 3.3 résume les principales caractéristiques de l'instrument IASI et ses per-

formances.

TAB. 3.3 — Principales caractéristiques et performances de linstrument IASL

Couverture

30 visées toutes les 8 s
couverture globale
2 fois / jour

Champs de vues

4 pixels de 12 km
de diamétre

Pixels / balayage

120

Fauchée

+ 48.3° (1026 km au sol)

Intervalle spectrale

645 - 2760 cm—

Echantillonnage 8400 canaux
spectral (pas 0.25 cm™1)
Durée de vie 5 ans
Puissance 210 W
Taille 1.2x1.1x1.3 m?
Masse 236 kg
Flux de données 1.5 Mbps

3.2.3 Les produits IASI

Le systéme de traitement IASI permet de générer des spectres atmosphériques calibrés

a partir des interférogrammes mesurés.

Un premier traitement est effectué a bord du satellite : aprés réduction des données, les

algorithmes corrigent les non-linéarités présentes lors de la détection, calculent I'inverse de
la transformée de Fourier et réalisent une calibration radiométrique des spectres obtenus.
Ces données forment les données de niveau 0. Elles sont envoyées au segment-sol qui
réalise un traitement & trois niveaux : le niveau 1A comprend le décodage, la calibration
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TAB. 3.4 — Produits déduits des mesures TASI seules ou combinées auzr mesures des autres
instruments METOP (AVHRR, AMSU, MHS), avec la précision attendue selon les études de
ISSWG. D’aprés hitp ://smsc.cnes.fr/IASI/GP_science.htm. Les références disponibles sont

également précisées.

Variable Précision attendue Résolution Echantillonnage
géophysique verticale horizontal
Profil de température® 1 K (conditions ciel 1 km 25 km (ciel clair)
clair ou nuages bas)
Profil d’humidité® 10 % (conditions ciel 1-2km
clair ou nuages bas) (troposphere) | 25 km (ciel clair)
(ciel clair)
Colonne totale d’ozone”® > 5 % par pixel - 25 km (ciel clair)
non-nuageux
Distribution verticale®? 20 % 0-6km 25 km
d’ozone 9% 0-12 km
8 % 0-16 km
Colonne totale de CO%¢ 10 % / pixel - 25 km
Colonne totale de CH %/ 5-10 % /pixel - 25 km
Colonne totale de N»O 5-10 % - 100 km
COyY 2% - AD
SO2 AD AD AD
CFC12" 10 % - 100 km
CFC11", HCFC22" 20 % - 100 km
Couverture nuageuse 5410 % - AD
Température au sommet 1a2K - AD
des nuages (nuages épais) -
Altitude du sommet 200 - 300 m / -
des nuages 50 - 100 m (CLA) - AD
ou pression 50 (couverture 100 %) -
Epaisseurs optiques AD AD AD
aérosols
Température de surface
mer < 0.5 K (ciel clair) - 25 km
Terre 1 K (ciel clair) - 25 km
Emissivité de surface 0.5 % (fenétre spectrale) - 25 km
continentale 1 % (canaux d’observation) -

®Prunet et al. [2001];

b Ce travail de theése;

¢ Turquety et al. [2002b] ;
4 Turquety et al. [2003];

€ Hadji-Lazaro et al. [1999] et Hadji-Lazaro [1999];

f Clerbauz et al. [2003];
9 Chedin et al. [2003];

hCoheur et al. [2002], étude réalisée pour IMG mais applicable a TASI;
AD : A définir, travaux en cours.
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spectrale, la post-calibration radiométrique et ’enregistrement commun des données de
IASI et AVHRR (localisation et date); le niveau 1B consiste au rééchantillonnage des
spectres ; et enfin le niveau 1C comprend I'apodisation des spectres et ’analyse des niveaux
de luminance AVHRR dans les pixels IASI. Les données de niveau 1B et 1C seront a
disposition des utilisateurs.

A partir de ces mesures, un certain nombre de variables géophysiques sont déduites,
appelées données de niveau 2, en utilisant une procédure d’inversion des données de ni-
veau 1. Le tableau 3.4 résume les différentes quantités qui seront observées par IASI,
ainsi que la précision prévue pour les mesures utilisables, c’est-a-dire pour les mesures
non-nuageuses ou partiellement nuageuses. Parmi ces inversions, les inversions météorolo-
giques (température, humidité, pression en particulier) seront opérationnelles (c’est-a-dire
réalisées en temps réel par le segment-sol de traitement des données). Les inversions d’Oj3,
de CO et de CH, seront également réalisées de maniére opérationnelle.

3.3  Précurseur de TASI : IMG/ADEOS

L’instrument IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse gases) a été développé
par l'organisme JAROS (JApan Resources Observation System), en contrat avec le MITI
(Ministry of International Trade and Industry) dans le but d’obtenir une vue globale des
principaux paramétres atmosphériques [Kobayashi et al., 1999a; Kobayashi et al., 1999b|.
Lancé le 17 aott 1996 a bord du satellite ADEOS (ADvanced Earth Observing Satellite)
par la NASDA (NAtional Space Development Agency of Japan), il a cessé d’envoyer des
données le 30 juin 1997, suite a la rupture du panneau solaire du satellite. Environ 8 mois
de données sont cependant disponibles.

Les autres instruments dédiés a I’observation de la Terre présents sur ADEOS étaient :

— AVNIR (Advanced Visible and Near Infrared Radiometer) : observation de la végé-
tation et des sols;

— ILAS (Improved Limb Atmospheric Sounder) : mesures de 1’ozone stratosphérique
polaire ;

— NSCAT (NASA Scatterometer) : mesures de la direction et de la vitesse du vent;

— OCTS (Ocean Color and Temperature Scanner) : mesures de la couleur de I'océan
(chlorophylle et autres substances dissoutes) et de la température de surface de la
mer ;

— POLDER (POLarization and Directionality of the Earth’s Reflectances) : observa-
tion des aérosols, de la surface terrestre, des nuages et des océans;

— RIS (Retroreflector In Space) : mesures actives de 1'0O3, du CFC12, du CO; et du
CHy;

— TOMS (Total Ozone Mapping Spectrometer) : mesures des colonnes totales d’ozone
et des aérosols.

Le SA bénéficie d'un accés privilégié aux données IMG grace au projet “Etudes tropo-
sphériques et stratosphériques en utilisant les sondeurs ADEOS” (coordinateur principal :
Gérard Mégie, avec des contributions du SA, LPMA, LSCE) réalisé en réponse a I’appel
d’offre NASDA /MITI pour IMG/ADEOS.
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3.3.1 L’instrument IMG

Tout comme IASI, I'instrument IMG est basé sur le principe de l'interférométre de
Michelson. Son montage optique est représenté sur la figure 3.7. Les étapes d’acquisition
des interférogrammes sont proches de celles de TASI :

— Le rayonnement IR est recu sur un miroir qui permet de fixer un méme point pendant
tout le temps nécessaire a une acquisition ;

L’interférométre introduit ensuite une différence de chemin optique;

Le miroir collimateur fait converger les rayons vers les détecteurs;

Les détecteurs IR sont différents suivant le domaine de longueur d’onde. On distingue
trois domaines différents : la bande 1 entre 2387 et 3030 cm ™, la bande 2 entre 2000
et 2500 cm™!, la bande 3 entre 600 et 2000 cm~' (convention différente de celle de
TASI).

Band2:d.0~1,0 2m : Dand!: 3 3=43um
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Fi1G. 3.7 — Principe de mesure de linstrument IMG (champ de wvue et schéma optique).
(http ://www.eorc.nasda.go.jp/AtmChem/IMG/)

La différence de chemin optique introduite est de 10 cm environ, ce qui correspond &
une résolution spectrale de I'ordre de 0.1 cm™".

IMG a été concu principalement dans le but d’observer ’atmosphére d’un point de vue
chimique, ’accent a donc été mis sur la résolution spectrale plutot que sur la couverture
spatiale. Contrairement & IASI, I'observation se fait uniquement au nadir, il n’y a pas de
balayage. L’acquisition d’un interférogramme se fait en dix secondes puis le miroir mobile
revient & sa position initiale en trois secondes (pendant ce temps, I’empreinte du satellite

parcourt 86 km 4 la surface de la Terre). Six mesures consécutives sont ainsi effectuées puis
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suivent deux enregistrements de calibration pendant lesquels la trace du satellite parcourt
297 km & la surface de la Terre (la calibration se fait en utilisant le corps noir embarqué et
I'espace profond). Ce cycle nécessite 110 secondes en tout. La taille du pixel au sol est de
8x8 km, avec un pixel par bande spectrale. Le satellite ADEOS a une période récurrente
de 41 jours et fait le tour de la Terre en environ 1h 40. Une bonne couverture du globe
est obtenue en 4 jours.

Le traitement des données IMG a été effectué en plusieurs étapes, similaires a celles
prévues pour IASI : (1) Les interférogrammes mesurés par 'instrument constituent les
données de niveau 0A. Ces données sont envoyées aux stations sol ou elles sont rééchan-
tillonnées et filtrées; (2) L’IMGDIS (IMG Data and Information System) réalise ensuite
les corrections nécessaires sur les interférogrammes (niveau 0B) puis effectue la transfor-
mée de Fourier (niveau 1A) et la calibration (niveau 1B). Les données de niveau 1 sont
donc des spectres de luminance; (3) Des tests de qualité sont ensuite effectués sur ces
données afin d’éliminer les spectres dont la qualité est dégradée par un dysfonctionne-
ment instrumental. Les spectres obtenus peuvent étre inversés pour retrouver les profils
de température et de concentration de gaz a effet de serre (données de niveau 2).

3.3.2 Adaptation & TASI

Les caractéristiques trés proches de IMG et IASI permettent 1'utilisation des mesures
IMG pour la préparation de TASI. En effet, la résolution de IMG étant meilleure que celle
de IASI, les spectres mesurés par IMG peuvent étre adaptés aux caractéristiques de IASI.

x107°
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— IASI

~
T
L

Luminance (W/(cmzcm_lsr))
[} [}
T T
Il Il

3r i
I I

1 1 1 1 1 1 1
980 990 1000 1010 1020 1030 1040 1050 1060 1070
Nombre d'onde (cm™?)

F1G. 3.8 — Spectre mesuré par IMG au-dessus du Pacifique (75.24°5,28.82°W) le 4 avril 1994, a
04:00:42 GMT, dans la bande de l’ozone, avant et aprés convolution par la fonction d’instrument
IASI.

Cette adaptation est réalisée en deux étapes : les spectres IMG sont rééchantillonnés
puis convolués par la fonction de réponse de IASI (figure 3.6).
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Le spectre TASI correspondant & un exemple de spectre IMG mesuré au-dessus du
Pacifique Sud est représenté dans la région de la bande v5 de I'ozone sur la figure 3.8 (en
luminance). La résolution de IASI étant environ 5 fois moins bonne que celle de IMG, les
raies d’absorption sont moins bien définies. Une partie de I'information sur la distribution
verticale de ’O3 est donc perdue.

3.4 Conclusions

Nous avons, dans ce chapitre, décrit I'instrument et la mission IASI (CNES/EUMETSAT).
TASI est un spectrométre haute résolution mesurant le rayonnement infrarouge en visée au
nadir et permettant I’observation de la troposphére et de la basse stratosphére avec une
trés bonne couverture spatio-temporelle. Ses objectifs scientifiques sont principalement la
météorologie opérationnelle et les études du climat et de la chimie atmosphérique.

Les travaux présentés dans ce manuscrit ont été réalisés dans le cadre des activités de
I'ISSWG pour la préparation de cette mission. Ils s’intégrent en particulier dans les études
du Service d’Aéronomie pour I’évaluation des capacités de IASI & mesurer les concentra-
tions de gaz traces et pour le développement d’un algorithme opérationnel d’inversion de
I’ozone et de ses précurseurs CO et CHy. Les études et les développements décrits dans ce
manuscrit ont donc été effectués en considérant les caractéristiques de I'instrument TASI.

L’instrument IMG/ADEOS est un précurseur trés important de IASI. Etant basé
sur les mémes techniques d’observations, ses mesures peuvent en effet étre adaptées afin
d’obtenir des spectres de type IASI mesurés en conditions réelles, indispensables & une
validation précise des développements. Cette application sera exposée dans le chapitre 6
de cette thése.
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Chapitre 4

Etudes de sensibilité

Les spectres IR présentent une forte signature spectrale d’absorption et d’émission de
'ozone autour de 1040 cm ™! (chapitre 2). Clerbauz et al. [1998] ont réalisé un ensemble de
simulations utilisant les caractéristiques des instruments IMG et IASI afin de déterminer
la sensibilité des spectres IR mesurés a des changements de concentration d’O3, de CO
et de CH,, ainsi que leur sensibilité au profil de température et aux caractéristiques
instrumentales.

Une sélection des canaux spectraux correspondant & de fortes signatures d’absorption
des espéces étudiées (supérieure au niveau de bruit) mais minimisant les interférences
avec les autres constituants absorbant dans la méme région spectrale a été réalisée afin
d’isoler I'information utile dans la bande spectrale considérée. Les intervalles de Clerbaux
et al. [1998] sont spécifiés pour la résolution IMG. Le méme exercice a ici été réalisé pour
la restitution de 1’O3 & partir des spectres IASI. Les canaux conservés sont indiqués dans
le tableau 4.1. Notons que la contribution des aérosols n’a pas été prise en compte.

La forte signature observée ne nous permet cependant pas d’affirmer la capacité de
I'instrument & observer les quantités désirées. Pour ’ozone, la difficulté des observations
de quantités troposphériques depuis ’espace provient en particulier de la présence de la
couche d’ozone stratosphérique, qui représente 90 % de la quantité totale. Il est donc
nécessaire de vérifier la sensibilité de I'instrument & I'ozone dans les différentes couches
de ’atmosphére ainsi que notre capacité a restituer I'information.

Les différentes études, menées en complément aux premiéres études de Clerbauz et al.
[1998] afin de déterminer I'information sur la distribution verticale d’O3 contenue dans les
mesures de type IASI, sont présentées. La sensibilité de I'instrument est dans un premier
temps explorée en évaluant les fonctions de poids ou Jacobiens associés aux spectres.
Le nombre d’informations indépendantes mesurées et la résolution verticale qui pourra
étre atteinte sont ensuite étudiés en effectuant un diagnostic plus précis du contenu en
information.

4.1 Etude des fonctions de poids IASI

La sensibilité des spectres mesurés a la variable observée est donnée par les fonctions
de poids ou Jacobiens K du modéle direct (cf. paragraphe 2.2.1) :

_dy Ay

K=-"*~_—*+
ox Ax

(4.1)
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TAB. 4.1 — Canauz sélectionnés pour l’inversion de l’ozone.

‘ Intervalle spectral (cm~!) Canaux IASI Nombre de canaux

1 1001.50 - 1003.00 1427 - 1433 7
2 1005.00 - 1009.25 1441 - 1458 18
3 1011.50 - 1013.75 1467 - 1476 10
4 1015.25 - 1017.00 1482 - 1489 8
5 1018.50 - 1027.75 1495 - 1532 38
6 1033.75 - 1035.00 1556 - 1561 6
7 1035.75 - 1037.25 1564 - 1570 7
8 1037.75 - 1039.25 1572 - 1578 7
9 1039.75 - 1040.75 1580 - 1584 5
10 1041.75 - 1042.00 1588 - 1589 2
11 1043.75 - 1044.50 1596 - 1599 4
12 1045.50 - 1046.25 1603 - 1606 4
13 1047.50 - 1048.00 1611 - 1613 3
14 1049.75 - 1050.00 1620 - 1621 2
15 1052.50 - 1053.50 1631 - 1635 5
16 1054.25 - 1055.00 1638 - 1641 4
17 1056.25 - 1057.00 1646 - 1649 4
18 1057.50 - 1058.50 1651 - 1655 5
19 1061.00 - 1061.75 1665 - 1668 4
20 1063.25 - 1064.25 1674 - 1678 5
Total 148

avec Ax une perturbation appliquée au profil vertical x de la variable étudiée. Si la mesure
y est de dimension m (canaux sélectionnés) et x est défini sur n niveaux verticaux, alors
K est une matrice de dimension m x n. K peut étre calculé analytiquement par dérivation
du modéle direct, ou numériquement en utilisant une méthode de perturbation.

Les spectres ont été simulés en utilisant le code de transfert radiatif LBLRTM décrit
précédemment (section 2.1.5). Clough et al. [1995a] précisent que, pour LBLRTM, le
calcul analytique ou par perturbation donnent des résultats identiques. C’est cette derniére
méthode que nous avons utilisée pour calculer la matrice K caractérisant I’observation de
I’ozone. Le profil d’ozone en entrée du code est perturbé niveau par niveau, et les spectres
calculés a partir de ces profils (spectres perturbés) sont ensuite comparés a un spectre de
référence, calculé & partir du profil non perturbé.

Pour les études de sensibilité, nous avons utilisé les profils atmosphériques de I’atmo-
sphére standard US 1976, avec une perturbation Ax/x égale & 10%'. La figure 4.1 repré-
sente les profils de concentration (densité moléculaire) et de rapport de mélange d’ozone
(rapport de mélange = concentration / p,;;) pour ’atmosphére US 1976. Le maximum de
concentration d’ozone se situe autour de 22 km d’altitude, avec un facteur 10 environ entre
les concentrations maximales dans la stratosphére et les concentrations troposphériques.
Le maximum de rapport de mélange est atteint autour de 35 km d’altitude, avec un rap-
port beaucoup plus grand entre les valeurs maximales et les valeurs troposphériques (plus
de 2 ordres de grandeur). Ces différences s’expliquent par le fait que le rapport de mélange

1L utilisation d’une perturbation plus importante, 100 % par exemple, donne des résultats similaires.
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ne tient pas compte des conditions atmosphériques, de la pression en particulier qui aug-
mente en se rapprochant de la surface. Pour cette raison, la concentration représente la
quantité la plus directement liée au transfert radiatif |Clough et al., 1995a|. L’utilisation
de la représentation en rapport de mélange permet toutefois d’étudier la sensibilité au
constituant seul. Il est donc intéressant d’étudier la sensibilité de 'instrument & ces deux
quantités en calculant deux types de Jacobiens : le premier calculé en perturbant le profil
de concentration d’ozone, et le second en perturbant son profil de rapport de mélange.

100 T T T T 100

90 b 90

80 B 80

701 b 701

60 B 60+

50 50

Altitude (km)

40r- 401

30 30-
20 201

101 10

o . . . . 0 . . .
0 1 2 3 4 5 0 2 4 6 8
concentration (x 102 molecules/cm®) rmv (ppm)

F1G. 4.1 — Profils de concentration et de rapport de mélange d’ozone pour l'atmosphére standard
US 1976 de ’AFGL.

Les Jacobiens obtenus sont représentés sur la figure 4.2 : les figures en 3 dimensions re-
présentent les Jacobiens associés a chaque canal spectral sélectionné pour I’Og, et la figure
du bas montre un exemple pour un canal donné. L’amplitude de K dépend de 'intensité
des luminances aux canaux correspondants, c¢’est-a-dire de 'intensité de ’absorption et
de I’émission. Cependant, leurs caractéristiques principales restent similaires pour tous
les canaux sélectionnés. La sensibilité atteint un maximum dans la troposphére libre et
diminue rapidement au-dessous de 2 km d’altitude et au-dessus de 15-20 km d’altitude.
Les Jacobiens associés & la concentration sont plus étalés que ceux associés au rapport
de mélange, la sensibilité reste importante au-dessus de 25 km d’altitude. Leur maximum
est également plus élevé : autour de 8-12 km, alors qu’il se situe plutot autour de 6-8 km
pour les Jacobiens associés au rapport de mélange.

Le maximum de sensibilité dans la troposphére libre s’explique par 1’élargissement col-
lisionnel des raies spectrales qui augmente avec la pression. La diminution de la densité de
I’air avec I’altitude entraine une moins bonne sensibilité des spectres dans la stratosphére,
méme si le rapport de mélange de 'ozone y est maximum. La sensibilité reste cepen-
dant importante & des altitudes plus élevées si I’on considére la sensibilité du spectre a la
concentration d’ozone car la densité de l'air est prise en compte (K concentration = K
rapport de mélange / pair)-

A basse altitude, le manque de contraste thermique avec la surface réduit fortement
la sensibilité des spectres mesurés au profil d’ozone dans les basses couches, effet qui est
accentué par le recouvrement des raies lié a leur élargissement ainsi qu’a la résolution
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F1G. 4.2 — Fonctions de poids associées a l'atmosphére standard US 1976 pour les canauz spec-
trauz sélectionnés pour I’Os, calculées a partir du profil de concentration d’Os (haut & gauche) et
du profil de rapport de mélange d’Os (haut & droite). Les figures du bas représentent les fonctions
de poids & 1020 cm™" (correspondant au domaine spectral représenté sur les figures du haut).

limitée de I'instrument. La forme des raies est pour ces raisons mal résolue et ne permet
pas, en particulier, d’accéder totalement & l'information contenue au niveau des ailes
des raies, qui correspond a une signature des plus basses couches de I'atmosphére. Ce
probléme de faible sensibilité & la couche limite atmosphérique est un probléme commun
aux observations en visée au nadir dans I'infrarouge thermique. Dans le cas d’une mesure
réelle, cette sensibilité est encore dégradée par le bruit radiométrique affectant les spectres.

L’étude des Jacobiens permet donc de vérifier que les spectres IASI contiennent effec-
tivement de I'information sur les quantités d’ozone dans la troposphére ainsi que dans la
stratosphére, et de vérifier par simulation la capacité de I'instrument & les mesurer. Elle
ne renseigne cependant pas de maniére précise sur la quantité d’information indépendante
contenue dans les spectres ou sur la résolution verticale qui peut étre atteinte. Pour cela,
une étude plus précise doit étre réalisée.
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4.2 Evaluation de I’approximation linéaire

Comme mentionné dans le paragraphe 2.2.1, la caractérisation des observations (di-
rectes ou inversées) par ’approximation linéaire est valable pour des problémes linéaires
a modérément non-linéaires, linéarisés de maniére appropriée.

Le degré de linéarité d’un probléme peut étre examiné en comparant le modéle direct
complet y = F(x) 4+ € au modéle direct linéarisé y = K x + €, soit dans les limites de la
covariance de ’erreur sur la solution, soit dans les limites de la variabilité a priori. Dans
ce dernier cas, ’écart a la linéarité peut étre évalué en calculant :

by =F(x) - F(xa) - K(x—x,) (4.2)

avec x de 'ordre de 1 sigma au-deld de x,. Ce calcul peut étre réalisé de maniére systé-
matique en prenant X = X, =+ €; ol e; représente une structure d’erreur de la matrice de
covariance a priori S,, obtenue en utilisant la décomposition en valeurs propres de S, :

e; =A%l avec S = AL i=1,..,n (4.3)

avec \; et l; respectivement les valeurs propres et vecteurs propres de S,. Les profils x
correspondent donc au profil a priori x, perturbé par des valeurs représentatives de la
variabilité de 1’ozone autour de 1’a priori.

L’importance de dy peut étre évaluée en la comparant & la matrice de covariance de
I’erreur sur la mesure S, :
c? = oy'S_ 1oy (4.4)

Si I'effet de la non-linéarité est inférieur a l'effet de I’erreur sur la mesure (c? < 1), alors
le probléme peut étre considéré comme linéaire. En pratique, dés que des non-linéarités
apparaissent, la valeur de ¢ augmente considérablement, atteignant rapidement des va-
leurs de ’ordre de 10° ou 10°. Nous avons considéré que le probléme reste modérément
non-linéaire tant que c? < 103.

L’étude est ici réalisée pour ’atmosphére standard US 1976 sur les canaux spectraux
correspondant aux intervalles optimisés pour une inversion de I’ozone (tableau 4.1). Les
mesures ont été simulées en utilisant le modéle de transfert radiatif haute résolution
LBLRTM.

Les trois matrices qu’il est nécessaire de spécifier sont : la matrice de jacobiens K, la
matrice de covariance de I'erreur sur la mesure S, et la matrice de covariance a priori S,.

K a été calculée pour US 1976 lors des premiéres études de sensibilité des spectres, dé-
crites précédemment, pour les profils verticaux de rapport de mélange et de concentration
d’ozone.

La matrice S, a été simulée en supposant un bruit blanc, non corrélé, d’écart type
égal & 2.5 107® W/(cm?cm™'sr), valeur prévue pour le bruit radiométrique TASI dans la
bande de 'ozone (figure 3.5). S, est donc une matrice diagonale de dimension m x m.

Le choix de S, est plus difficile et a un impact trés important sur les résultats obtenus
puisque cette matrice représente la variabilité autorisée autour de 1’état a priori considéré
pour la résolution du probléme. Nous avons choisi de considérer une matrice représentative
de ce que nous connaissons de la variabilité naturelle des profils d’O3. Pour cela, les profils
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x10%*

Ll N

S_ ((molecules cm™3)?)
o

a

-1
100

z (km) 0 o 2 (km) z (km) 0 o z (km)

FiG. 4.3 — Matrices de covariance a priori utilisées pour le diagnostic : S, ™m MO-
ZART /climatologie (& gauche) et S, cc MOZART /climatologie (& droite). Voire le texte pour
la description de ces matrices.

x 10
T T T T T T
— 1 2016.8505 — 1 3310796
—— 2 3409.4556 7 15F| — 2 360.7644 4
—— 3  8473.9677 —— 3 843.6542
—— 4 26814242 —— 4 266.3975
— 5 42758129 4 — 5 4291257
—— 6 19405495 —— 6 193.4694
— 7 1786.7649 — 7 178707
— 8 271.67703 10p|— 8 2723184 B
— 9 9.6806398 1 — 9 0.9661795
— 10 603.47746 — 10 60.46937

3 . . . . . . . . . . . .
1000 1010 1020 1030 1040 1050 1060 1000 1010 1020 1030 1040 1050 1060
Nombre d’'onde (cm’l) Nombre d onde (cm’l)
x10° ©10®
T T T T T T T
— 1 300.3656 — 1 15369
gl| — 2 2410576 ] 3l — 2 0015613 1
— 3 00135588 — 3 0.0019799
—— 4 0.2135665 —— 400085194 |_ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ ________________
— 5 0.06706128 — 5 0.002007
~— 6 0.0002643521 ,l| — 6 000065819 i
6l — 7 0.02318356 i — 7 0.0024357
— 8 0.003889514 — 8 0.00018899
—— 9 0.0001077052 — 9 1.0317e-05
—— 10 0.001187797 — 10 1.6447e-05

i 7 M\
O V4 e A T > o M
ok 4
b 1
o
b 1
-2+ 4 |\~ -"-"-"-""-""-"-"-""-""=""""""""/"°“"°">/""="/"”/"-/""“"=“"="=“"”=?w-/-"=“"====7-
—————————————————————————————————————— _al 1
. . . . . . . . . . . .
1000 1010 1020 1030 1040 1050 1060 1000 1010 1020 1030 1040 1050 1060
Nombre d’'onde (cm’l) Nombre d'onde (cm’l)

F1G. 4.4 — Degré de linéarité évalué pour S, (a gauche) et pour S, égal & 1/10° de S, (a droite),
pour le rapport de mélange d’ozone (en haut) et la concentration d’ozone (en bas) : 0y et critére
c? associé. Le niveau de bruit prévu pour TASI (2.5 1078 W/cm?cm™'sr) est indiqué en traits

pointillés noirs.
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de rapport de mélange et de concentration issus du modéle de chimie-transport MOZART
et raccordés aux climatologies UGAMP au-dessus de la tropopause ont été utilisés. La
variabilité spatiale et temporelle de ’O3 est représentée en conservant tous les profils du
1" de chaque mois de I’année pour le calcul de S,. Une forte variation autour du profil a
priori est donc permise.

Les matrices déduites, représentées sur la figure 4.3, sont les suivantes :

— matrice S, représentant la variabilité du profil de rapport de mélange d’ozone, ap-

pelée par la suite S, rm MOZART /climatologie ;

— matrice S, représentant la variabilité du profil de concentration d’ozone, appelée

par la suite S, cc MOZART /climatologie.
Les structures d’erreur e; des deux matrices S, (rm et cc) représentent donc des modes
de variabilité naturelle de I'ozone.

Les différences dy et les critéres de non-linéarité c? associés sont représentés sur la
figure 4.4 pour les 10 premiéres structures e;, appliquées aux profils de rapport de mélange
et de concentration d’ozone pour ’atmosphére standard US 1976. Le méme exercice a été
réalisé en considérant une variabilité plus faible, égale a 1/10° de S,, qui implique une
variation plus faible autour de I’état a prior.

[’étude met en évidence le caractére fortement non-linéaire du probléme direct par
rapport au profil de rapport de mélange d’O3, avec un critére ¢ supérieur a 10° pour
quasiment tous les modes considérés. Pour une variabilité égale a 1/10° de S, rm MO-
ZART /climatologie, ¢* diminue trés nettement, d’un facteur 10 environ, et devient de
'ordre de 10? (ou <10?%) pour tous les modes. Plus la variabilité considérée est faible et
plus nous nous rapprochons du cas linéaire. La linéarisation devra donc étre réalisée avec
beaucoup d’attention, en considérant une variabilité a priori S, rm suffisamment faible.

La linéarité par rapport au profil de concentration est moins difficile & obtenir. Seuls
deux modes ne sont pas parfaitement linéaires (¢ > 1) pour une variabilité égale & S, cc
MOZART /climatologie. Ceci vérifie le fait que le profil de concentration d’ozone est plus
directement lié au transfert radiatif que son rapport de mélange.

Dans les deux cas considérés, la linéarisation est valable dans le voisinage de 'état
réel. Le probléme direct peut donc étre considéré comme modérément non-linéaire. Ainsi,
les théories de I'information et de I’erreur de Rodgers [2000] peuvent étre utilisées mais
une inversion linéaire ne donnera pas de résultats satisfaisants. Si le probléme n’est pas
excessivement non-linéaire, une solution optimale peut étre estimée numériquement grace
A une méthode itérative. A chaque itération, le probléme est linéarisé au voisinage de la
solution de l'itération précédente, I’état de départ du processus itératif, ou “first guess”,
pouvant étre égal a I'information a priori.

4.3 Contenu en information de la mesure

Afin de mieux évaluer les capacités du systéme d’observation IASI, nous avons étudié
le nombre de quantités indépendantes qui peuvent étre mesurées et estimé le nombre de
degrés de liberté. Aprés une rapide description théorique des méthodes utilisées, basées
sur Rodgers 1990, 2000], ’application & I’exemple précédent de I’atmosphére standard US
1976 avec un bruit blanc aléatoire de ’ordre de 2.5 10~® W /cm?cm™'sr et les matrices S,
rm et cc MOZART /climatologies représentant la variabilité de I’O3 est présentée.
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4.3.1 Quantité d’informations indépendantes
Cas d’une mesure non-bruitée

En I’absence d’erreur sur la mesure, le nombre d’informations indépendantes contenues
dans la mesure est égal au rang p de la matrice K, c’est-a-dire au nombre de lignes (ou
colonnes) linéairement indépendantes de la matrice des fonctions de poids. Il peut étre
estimé en trouvant une base, ou un systéme de coordonnées, pour l'espace des états
(ou espace des sorties x). Une décomposition en vecteurs singuliers (SVD, de Ianglais
“Singular Vector Decomposition”) est pour cela utilisée, en exprimant K de la maniére
suivante :

K = UAV?® (4.5)

avec U (m x p) et V (n x p) les matrices des vecteurs singuliers et A (p X p) la matrice
diagonale des valeurs singuliéres non-nulles. Les p colonnes de V forment une base ortho-
gonale pour I'espace des lignes de K, espace des états, et les colonnes de U forment la
base correspondante dans I'espace des mesures. Cette décomposition permet de mettre en
évidence les différents modes de variation des spectres (vecteurs singuliers de K) avec la
sensibilité associée (valeurs singuliéres).

Les résultats de la SVD de K dans le cas de atmosphére US 1976 (estimé dans la
premiére partie) sont représentés dans la figure 4.5. Le mode de variation le plus important
est celui correspondant a la valeur propre la plus élevée, et donc a la sensibilité la plus
importante. La forme de ce mode est proche de la forme générale des Jacobiens, décrite
dans la premiére partie de ce chapitre : le maximum de sensibilité est atteint dans la
troposphére libre (autour de 6-8 ki pour un profil de rapport de mélange, et autour de
8-10 km pour un profil de concentration), et la sensibilité diminue fortement dans les
premiéres couches de ’atmosphére et dans la stratosphére.

Le 2™ mode représente une variabilité 25 fois plus faible que le 1°* pour un profil de
rapport de mélange, avec deux pics de sensibilité légérement décalés vers le haut et vers le
bas par rapport au mode principal. La sensibilité aux modes suivants devient extrémement
faible : elle est 100 fois plus faible que la sensibilité au 1°* mode dés le 3°™¢ mode, 500 fois
plus faible pour le 4%,

Pour un profil de concentration, le 2°™® mode a un pic plus marqué dans la haute
troposphére et la basse stratosphére (pic autour de 11 km, altitude de la tropopause),
avec un sensibilité environ 17 fois plus faible que le 1°* mode. Le 3*™ mode a un pic plus
bas dans la troposphére (environ 5 km d’altitude), avec une sensibilité environ 25 fois plus
faible que le 1°* mode. Les modes suivants ont une sensibilité 50 & 100 fois plus faible que
le 1°" mode.

Cette analyse confirme donc les considérations de 1’analyse directe des Jacobiens en
mettant en évidence le maximum de sensibilité dans la troposphére libre. D’apreés cette
étude, un peu plus d’une information indépendante utile pour 'inversion de ’ozone (sen-
sibilité importante) est contenue dans les spectres. Les spectres semblent également plus
sensibles & la concentration.

Rang effectif du probléme

Si I'on considére une erreur sur la mesure, certaines informations de K peuvent de-
venir inutilisables et la quantité d’informations indépendantes peut devenir inférieure a
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F1G. 4.5 — Les 5 premiers vecteurs singuliers résultant de la décomposition de la matrice K dans
le cas de latmosphére US 1976, pour K calculé pour le rapport de mélange d’Os (figure du haut)
et pour la concentration d’Os (figure du bas). Les valeurs singuliéres sont indiquées au-dessus de
chaque figure, ainsi que leur importance relative par rapport a la 1 structure (correspondant
au mazimum de sensibilité).

p. Le nombre d’informations indépendantes peut étre considéré comme le rang effectif du
probléme.

Afin de déterminer ce rang effectif, la variabilité naturelle de la quantité mesurée est
comparée a la covariance de ’erreur sur la mesure. Une composante dont la variabilité est
inférieure & I'erreur de mesure est non-mesurable. Les matrices de covariance présentant
des éléments hors diagonaux non nuls, la comparaison n’est pas immédiate. Une maniére
de contourner ce probléme est de transformer les variables afin de diagonaliser les matrices.
Une méthode consiste a transformer les espaces des états et des mesures en utilisant les
expressions suivantes (équivalentes aux variables x et y centrées réduites) :

N
-

x=S,"2(x—x,) et y=8Sc%y (4.6)

Dans le cas d’'un probléme linéaire avec erreur sur la mesure, le modele direct s’écrit
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y = Kx + . Aprés transformation, il devient :

(4.7)

et K =S, %KSa% correspond a la matrice de Jacobiens K dans ’espace transformé (centré
réduit).

Dans le systéme transformé, les variances de 1’état X et de ’erreur sur la mesure € sont des
matrices identité plus faciles & manipuler. Afin de déterminer la quantité d’information
indépendante, la covariance Sz de l'erreur € sera comparée a la covariance Sy de y, dont
les expressions sont respectivement :

e %S(EET)S;% (4.8)

et

Sy = £(F¥")
= E((Kx +&)(Kx +¢&)7) (4.9)
=KK”" +1,,

ou & représente I'espérance mathématique et 1,, la matrice identité de dimension m x m.
Dans le cas considéré, KK’ n’est généralement pas diagonal. Une transformation
supplémentaire est donc nécessaire. En utilisant la décomposition en valeurs singuliéres

de K
K = UAVT | (4.10)

on obtient :

y' = UTy = UTKx + UTé
_AVTR 4 & (4.11)
= Ax' +¢€
Les matrices de covariance de X' et €' sont des matrices identité, donc celle de y’ est
diagonale (= A? + 1,,,). Les éléments de y’ dont la variabilité est plus importante que
le niveau de bruit sont ceux pour lesquels le carré des valeurs singuliéres de K, \?, est
supérieur ou proche de 1. A Dinverse, les éléments pour lesquels A\? ~ 0 ne contiennent
aucune information utile.

Le rang effectif du probléme, c¢’est-a-dire le nombre d’informations indépendantes qui
peuvent étre obtenues avec une précision meilleure que 'erreur sur la mesure, est égal au
nombre de valeurs singuliéres de K supérieures ou proches de 1.

En considérant toujours le cas de 'atmosphére standard US 1976 avec un bruit blanc
aléatoire de 1'ordre de 2.5 1078 W/cm?cm™!sr et les matrices S, (rm et cc) représentant
la variabilité de 1’O3, égale a 1/10° de la matrice S, MOZART /climatologies (afin de
se placer dans le cas linéaire par rapport au profil de concentration), les cinq premiers
vecteurs et valeurs singuliers de K obtenus sont représentés sur la figure 4.6. Si I'on
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FI1G. 4.6 — Les 5 premiers vecteurs singuliers résultant de la décomposition de la matrice K
dans le cas de Uatmosphére US 1976, pour K calculé pour le rapport de mélange d’Os (figure
du haut) et pour la concentration d’Os (figure du bas) en considérant la matrice de covariance
a priori S, égale a 1/10° de la matrice S, MOZART /climatologies. Les valeurs singuliéres sont
indiquées au-dessus de chaque figure, ainsi que leur importance par rapport & la 17 structure
(correspondant au maximum de sensibilité).

considére S, MOZART /climatologies, les vecteurs propres ont une forme identique mais
les valeurs propres sont plus importantes (d’un facteur 3 environ).

Les vecteurs propres de K (représentant I'information utile pour 1’observation de I’O3)
présentent des pics & des altitudes plus élevées que les vecteurs propres de K. Les formes
des premiers modes se retrouvent cependant. Les différences entre les vecteurs propres de
K et K s’expliquent par la prise en compte de la variabilité de 1’03 par le biais de S,. Les
couches d’altitude de fortes variabilité se situent en effet dans la basse stratosphére et la
haute tropospheére.

Les valeurs propres de K obtenues pour l'inversion du profil de rapport de mélange et
du profil de concentration d’ozone sont du méme ordre de grandeur. Elles permettent d’es-
timer le nombre d’informations indépendantes a 3 environ (3 valeurs propres supérieures
ou proches de l'unité).

4.3.2 Degrés de liberté du signal et résolution verticale

Le nombre d’informations indépendantes peut étre estimé de maniére plus formelle
en calculant le nombre de degrés de liberté associés au signal. Ce calcul dépend de la
méthode inverse choisie car il fait intervenir la matrice de gain G. Le probléme pouvant
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étre considéré comme étant modérément non-linéaire, nous allons ici nous placer dans le
cas linéaire Gaussien traité par Rodgers [1990, 2000, ou I’état le plus probable est celui
qui minimise

X2 = (x —x,)"Sa(x —x,) + 7S e (4.12)

avec € =y — Kx. Le minimum se trouve a

x—x%x, =Gy - Kx,)

= G(K(x — x,)e) (4.13)

avec

G=S,K'"(KS, K" +8S,)™* (4.14)

Nombre de degrés de liberté du signal

Au minimum, y? est égal au nombre total de degrés de liberté, c’est-a-dire au nombre
de mesures m, et peut étre divisé en deux parties :
— Le nombre de degrés de liberté du signal d, = £((x — Xa)7Sa(x — Xa)), la partie de
x? attribuée au signal qui mesure donc I'information.
— Le nombre de degrés de liberté du bruit d, = £(e7S_'e), la partie de x? attribuée
a lerreur sur la mesure.
Nous nous intéressons ici a ’estimation de d,. Sans entrer dans les détails du dévelop-
pement (pour la démonstration compléte, voir Rodgers [2000]), ds peut étre exprimé en
fonction de A, la matrice diagonale des valeurs singuliéres ()\;) de K, et de I,,, la matrice
identité (de dimension m x m) :

dy = tr(A?(A2 +1,) )
= N (4.15)
=R

Pour I’exemple étudié (atmosphére standard US 1976, bruit blanc aléatoire ~ 2.5 1078
W/cm?cm~!sr, S, rm et cc MOZART /climatologies), les valeurs obtenues sont les sui-
vantes :

— Inversion d’un profil de rapport de mélange d’O3 avec S, rm MOZART /climatologies :

ds ~ 3.26;
— Inversion d’un profil de rapport de mélange d’O3 avec S, = 1/10 S, rm MO-
ZART /climatologies : dg ~ 2.26;
— Inversion d’un profil de concentration d’O3 avec S, cc MOZART /climatologies :
ds ~ 3.35;
— Inversion d’un profil de concentration d’O3 avec S, = 1/10 S, cc MOZART /climatologies :
dy ~2.31;
Une variabilité a priori assez grande (on a cherché a la diminuer en passant de S, a 1/10°
de S,) permet d’augmenter le nombre de degrés de liberté. Il faut cependant préciser
qu’augmenter S, va également ajouter de I'incertitude a I'inversion réalisée.

Globalement, environ 2 a 3 degrés de liberté peuvent étre observés pour la restitution

du rapport de mélange ou de la concentration d’Os.
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Résolution verticale

Les noyaux caractérisant 'inversion représentent la sensibilité des variables inversées
aux variables réelles (matrice A, paragraphe 2.2.1), donc la sensibilité du systéme d’ob-
servation complet (instrument et algorithme d’inversion) aux variables étudiées :

ox
A=GK=— 4.1
G o (4.16)
soit dans le cas Gaussien linéaire de Rodgers [2000] :
A= (S,K'(KS, K" +S,) K (4.17)

Ici, chaque profil représente la sensibilité de la quantité d’Oz & un niveau donné par
rapport au profil réel d’O5. Le cas idéal est d’obtenir une sensibilité maximale de la
quantité inversée (égale a + 1) au niveau d’inversion (avec des noyaux de type Dirac, ou
une matrice A identité).

En pratique, les niveaux voisins du niveau d’inversion ont généralement un impact
sur le niveau inversé et les noyaux sont plutot des fonctions présentant un pic plus ou
moins étalé autour du niveau considéré. Une information sur la résolution verticale qui
peut étre atteinte est fournie par la forme de ces noyaux, par leur largeur & mi-hauteur
en particulier.

La figure 4.7 représente les noyaux calculés pour 'exemple précédemment discuté
(atmosphére standard US 1976, bruit blanc aléatoire ~ 2.5 1078 W/cm?cm~!sr, S, rm et
cc = 1/10 S, MOZART /climatologies). Les noyaux obtenus sont des fonctions présentant
un pic trés étalé, dont le maximum ne correspond pas toujours au niveau inversé.

Dans le cas de I'inversion d’un profil de rapport de mélange d’O3, de forts pics de
sensibilité, atteignant des valeurs supérieures a 2, sont obtenus autour de 3 km d’altitude.
De la méme fagon, de forts pics négatifs sont observés autour de 4 et autour de 11 km.
Ces fortes sensibilités ne se retrouvent pas si on se limite aux noyaux correspondants aux
15 premiers niveaux d’inversion (figures du bas). Les pics de fortes valeurs positives ou
négatives correspondent donc a des niveaux d’inversion dans la stratosphére situés au-
dessus de 25 km d’altitude. L’information contenue dans les mesures sur le rapport de
mélange dans la stratosphére ne semble donc pas suffisante pour permettre I'inversion du
rapport de mélange au-dessus d’environ 25 km d’altitude : 'inversion conduit en pratique
a des phénoménes de compensation entre la stratosphére et la troposphére.

Un zoom sur les premiers niveaux d’inversion permet de mieux observer les noyaux
caractéristiques de l'inversion du rapport de mélange dans la troposphére et la basse
stratosphére. Les fonctions obtenues sont trés étalées et présentent un maximum entre
environ 6 et 10 km d’altitude quel que soit le niveau d’inversion considéré. Leur largeur a
mi-hauteur, représentative de la résolution verticale atteinte, est d’environ 10 km.

Dans le cas de I'inversion d’un profil de concentration d’Og, les pics de sensibilité cor-
respondent a des niveaux d’inversion relativement proches dans la troposphére et dans
la stratosphére. Le phénoméne de compensation est moins marqué, le probléme étant ici
plus linéaire. 2 pics principaux se distinguent : le premier autour de 6-10 km d’altitude,
dans la troposphére libre, le second autour de 15-20 km d’altitude, dans la basse stra-
tosphére. La bonne sensibilité dans la stratosphére provient du fort rapport de mélange
d’O3 dans cette région, qui permet de compenser I'effet de la diminuation de la densité
de I'air. Comme nous I’avons déja précisé lors de 1’étude des Jacobiens K, la sensibilité
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F1G. 4.7 — Noyauz obtenus pour l'inversion d’un profil de rapport de mélange d’Os (figures de
gauche) et d’un profil de concentration d’Os (figures de droite), en utilisant les fonctions de
poids simulées pour IASI & partir de atmosphére standard US 1976, un bruit blanc de 2.5 1078
W/(cm*cm™tsr) (valeur prévue dans la bande de 1’O3), et la matrice de covariance a priori S,
= 1/10 S, MOZART/climatologies. Les points colorés indiquent les niveaux d’inversion corres-
pondant & chacun des noyauz. Les figures du bas représentent les noyauzr pour les 15 premiers
niveauz d’inversion uniquement (zoom entre la surface et 15 km d’altitude).

plus importante dans la stratosphére lorsque I’on considére le profil de concentration que
lorsque 1’on considére le profil de rapport de mélange provient du fait que, dans ce cas, la
diminution de la densité de 1’air est prise en compte.

Méme si les pics des noyaux semblent plus étroits dans le cas de la restitution du profil
de concentration d’Os, une résolution verticale meilleure que 8 a 10 km ne pourra étre
atteinte. L’incertitude sur I'inversion d’un profil restera donc relativement importante.

4.4 Conclusions

L’étude a ici été réalisée sur un exemple particulier (I’atmosphére standard US 1976)
mais permet une premiére estimation des capacités de IASI pour 'observation de 1’Os.

Les mesures IASI sont trés sensibles au contenu d’Os. Méme si le maximum de sen-
sibilité des spectres est atteint dans la troposphére libre, leur sensibilité & I’ozone stra-
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tosphérique reste importante compte tenu de sa forte concentration dans cette région de
I’atmosphére, permettant ’observation de la quantité totale d’Os.

Nous avons vérifié que le probléme peut étre considéré comme modérément non-linéaire
et peut donc étre linéarisé afin d’effectuer ’analyse du contenu en information et, plus
tard, de I'erreur de restitution.

L’information contenue dans les spectres, avec seulement 2 & 3 informations indépen-
dantes et une résolution verticale comprise entre 8 et 10 km, ne semble pas suffisante
pour permettre ’inversion d’un profil d’ozone fiable. Il nous a donc semblé plus adapté
de restituer des colonnes intégrées d’ozone.

Nous avons ici choisi d’inverser une colonne totale d’ozone ainsi que plusieurs colonnes
partielles représentatives des basses couches : trois colonnes partielles intégrées entre la
surface et 6 km, 12 km et 16 km, ainsi qu’une colonne troposphérique. La colonne tropo-
sphérique est plus délicate a définir car 'altitude de la tropopause associée est difficile a
déterminer. Aussi, son inversion ne sera pas réalisée en mode opérationnel mais pour une
exploitation scientifique des résultats.
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Chapitre 5

Inversion de 1’ozone

Dans le cadre de la mission IASI, un algorithme d’inversion des constituants traces
de I'atmosphére est en cours de développement au Service d’Aéronomie. L’algorithme
d’inversion de I'ozone, du monoxyde de carbone et du méthane sera opérationnel lors de
la mission TASI et est actuellement implémenté & EUMETSAT pour une intégration au
segment-sol de UEPS [Turquety et al., 2003].

La structure générale de 1’algorithme opérationnel IASI est résumée sur le schéma de
la figure 5.1. Il se décompose en trois grandes parties :

1. La premiére phase consiste a isoler I'information mesurée (de niveau 1 ou 2) qui sera
prise en entrée du module d’inversion ;

2. L’inversion est ensuite réalisée par un module basé sur les techniques des réseaux
de neurones (RN);

3. Une analyse compléte des produits de sortie (concentrations de gaz traces et lumi-
nances de test) est ensuite réalisée afin de leur associer une estimation de l’erreur
d’inversion et le noyau caractérisant I'inversion. Des paramétres auxiliaires sont pour
cela utilisés.

4. Une quatriéme étape du traitement consisterait a coupler les concentrations de gaz
trace inversées a des profils verticaux climatologiques complets, issus d’une clas-
sification, pour obtenir des profils de niveau 3 forcés par les mesures. Ces profils
permettraient d’avoir un bon profil a priori pour une inversion plus précise en uti-
lisant une méthode d’ajustement (classique) pour les cas plus difficiles a traiter par
le RN. Cette derniére étape n’est pas encore bien définie et ne sera pas décrite ici.

Les techniques des réseaux de neurones ont été choisies pour 'inversion car ils per-
mettent la modélisation de fonctions de transfert non-linéaires extrémement complexes
avec un grand nombre de paramétres en entrée | Thiria et al., 1993]. D’autre part, les RN
présentent de nombreuses propriétés nécessaires au traitement de mesures spatiales : ils
sont adaptables, donc capables de prendre en compte de nouvelles variables relativement
facilement, et ils sont trés efficaces en phase opérationnelle.

L’algorithme d’inversion de ’0zone, développé au cours de cette thése, est décrit dans
ce chapitre. Dans un premier temps, les différentes parties de ’algorithme ainsi que les
principales phases du développement sont exposées. L.’analyse de I'erreur et la caractéri-
sation de l'inversion sont ensuite présentées.

97



98 CHAPITRE 5. INVERSION DE L’OZONE
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F1G. 5.1 — Schéma de l’algorithme opérationnel d’inversion des gaz traces (O3, CHy et CO) pour
la mission IASI.

5.1 Parameétres d’entrée

Les entrées du module d’inversion comprennent les luminances correspondant aux
canaux sélectionnés pour 'ozone (tableau 4.1), la température de surface et le profil
vertical de température sur plusieurs niveaux de pression sélectionnés.

Le nombre total de canaux correspondant a une signature de ’0zone n’étant pas ex-
cessif (148 canaux), nous avons ici choisi de conserver tous les canaux car la redondance
d’information permet d’augmenter le rapport signal /bruit.

Les niveaux de pression sur lesquels le profil vertical de température est entré sont
sélectionnés parmi les niveaux de pression RTTASI [Matricardi and Saunders, 1999| sur
lesquels la température sera inversée de maniére opérationnelle au cours de la mission
TASI. Tls sont indiqués sur la figure 5.2.

Afin de réduire I'impact des paramétres de surface (de I’émissivité de surface en par-
ticulier), des luminances différentielles sont utilisées. Elles correspondent aux luminances
mesurées soustraites aux luminances d’un corps gris a la température de surface associée
au spectre et avec une émissivité moyenne estimée a partir des valeurs fournies par Wilber
et al. [1999] (ligne de base des spectres) : y(v) = L,(0) — L,.

Une entrée se compose ainsi de m luminances différentielles de niveau 1C (vecteur
mesure y) et de [ températures de niveau 2 (estimations b des paramétres du probléme
direct non-inversés b), parmi lesquelles [—1 valeurs correspondent au profil vertical de
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F1G. 5.2 — Niveauz de pression RTIASI sur lesquels le profil de température (atmosphére stan-
dard US 1976 ici) sera restitué de maniére opérationnelle au cours de la mission IASI (points).
Les losanges indiquent les (I — 1) niveauzr de pression sélectionnés pour linversion de 1’Os
(978.9817, 899.6864, 759.1557, 667.7082, 587.6382, 499.5392, 436.9500, 377.0533, 321.4999,
286.6001, 253.7100, 222.9400, 180.6731, 155.4281, 132.4924, 111.5983, 102.0500, 93.2342,
77.2013, 56.7300, 27.2600, 14.8100, 6.9500, 3.1095, 0.8722 hPa).

température et 1 & la température de surface.

Certains paramétres b, qui ne sont pas utilisés pour I'inversion, sont nécessaires pour
’évaluation de I'erreur (comme le montre la figure 5.1) et pourraient étre ajoutés en entrée
dans des versions ultérieures de ’algorithme d’inversion. Une information supplémentaire
(utile pour le calcul d’erreur) est fournie par ’émissivité, la couverture nuageuse (déduite
de 'imageur TASI couplé & AVHRR), la quantité de vapeur d’eau et des paramétres
géographiques tels que D’altitude (ou la pression) de la surface au point de mesure, la
position géographique du point de mesure (longitude, latitude) et I'angle de visée. Ces
paramétres pourraient également étre utilisés afin de sélectionner, dans la base de données
climatologique, un profil vertical associé aux inversions (cette partie reste a définir).

5.2 Paramétres de sortie

L’étude du contenu en information sur des simulations de spectres TASI (chapitre 4) a
montré que l'inversion d’un profil complet de rapport de mélange d’O3 n’est pas réalisable.
Plusieurs informations indépendantes (sur la verticale) peuvent cependant étre observées.
Pour I’étude du bilan global de 1'Og, il est important de restituer la colonne totale, plutot
représentative des quantités d’Os stratosphériques, ainsi que la colonne troposphérique.

Nous avons ici choisi d’inverser la colonne totale d’O3 (CT') ainsi que des colonnes
partielles intégrées entre la surface et :

— 6 km (C6) : colonne partielle se situant quasiment toujours dans la troposphére
(d’aprés I'étude de 'altitude de la tropopause calculée a partir des profils de tem-
pérature ECMWF réalisée dans le chapitre 6) ;

— 12 km (C'12) : approximation de la colonne troposphérique aux moyennes latitudes;
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— 16 km (C'16) : approximation de la colonne troposphérique dans les tropiques.
Une colonne troposphérique, intégrée entre la surface et la tropopause, est également
inversée mais son utilisation est rendue délicate par le manque d’information sur I’altitude
exacte de la tropopause associée. En effet, méme si cette altitude est fournie en entrée par
le profil de température, des tests ont montré qu’elle ne peut pas étre restituée avec une
précision suffisante en sortie. Ce produit n’est pas intégré dans I’algorithme opérationnel,
un algorithme spécifique a son inversion est développé en paralléle. En complément de
ces colonnes d’Os, deux luminances sont inversées pour vérifier la cohérence interne de
'inversion : la premiére pour le canal & 976.75 cm™!, proche de la ligne de base, et la
deuxiéme pour le canal & 1034.75 cm ™!, correspondant & une forte signature de I’Os.

L’erreur d’inversion, estimée en utilisant la méthode décrite dans la section 5.5, est
associée au produit final, ainsi qu’un profil vertical climatologique de rapport de mélange,
issu d’une classification. Dans le futur, il est envisagé de coupler les colonnes inversées au
profil vertical associé afin d’obtenir un profil de niveau 3 forcé par les mesures.

5.3 Description du module d’inversion

L’algorithme d’inversion a été développé en utilisant les techniques des réseaux de
neurones (RN), qui permettent la modélisation statistique de la fonction de transfert
R (c¢f. équation 2.19) en utilisant une approche Bayesienne proche des méthodes plus
classiques (exposé dans le paragraphe 2.2.2).

Dans notre étude, I’équation du probléme inverse (équation 2.19) peut s’écrire

{&,#} = R(y,b,xa, w) = R(f(x,b) + &, b, x5, W) (5.1)

avec ¢ = C(X) le vecteur contenant les colonnes estimées (C représentant 1’opérateur
calculant les différentes colonnes a partir du profil de rapport de mélange), de dimension
n. = 4 pour l'algorithme opérationnel ¢ = {C6,C12,C16,CT} et de dimension n, = 1
pour l’algorithme I’algorithme “troposphérique” ¢ = {C'tropo} et t le vecteur de dimension
n, = 2 contenant les luminances estimées. Le nombre total de sorties sera donc égal
a n. + n,. Les quantités qui nous intéressent en priorité étant les colonnes d’Os, nous
omettrons par la suite la composante T du vecteur de sortie afin de simplifier les équations :

~

¢ =R(y,b,Xa, W) (5.2)

Une part importante du développement du modéle neuronal est occupée par la phase
de calibration au cours de laquelle les paramétres w du RN sont déterminés a partir
d’une base de données intégrant notre connaissance a prior:i de la physique du probléme
et de ses solutions. L’information x, nécessaire pour résoudre le probléme inverse est donc
implicite, contrairement a ce que ’on rencontre dans les formalismes plus classiques : elle
est incluse dans les paramétres du modéle neuronal.

La base de données de calibration est constituée de simulations pour lesquelles des
hypothéses sont faites quant aux paramétres du probléme direct non inversés qui ne sont
pas spécifiés, c’est-a-dire autres que le vecteur b des températures d’entrée, par exemple les
caractéristiques instrumentales et les paramétres spectroscopiques. La description précise
de cette base de données et de la phase de calibration est présentée dans la partie 5.4.

Le probléme inverse décrit par ’équation 5.2 peut donc s’écrire :
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¢ =R(y,b, W) (5.3)
avec R la fonction de transfert modélisée par le RN et W ’ensemble des paramétres du

RN. Avant de décrire le module d’inversion de I’O3, nous allons présenter quelques notions
de base sur les réseaux de neurones.

5.3.1 Notions de base sur les réseaux de neurones

Le but de ce paragraphe n’est pas d’exposer de maniére détaillée les techniques des
réseaux de neurones mais de donner les principes fondamentaux pour la compréhension
du fonctionnement de 1’algorithme. Une description compléte est présentée dans Bishop
[1995] (cas général), Thiria et al. [1993] (modélisation de fonctions de tranfert) et Hadji-
Lazaro [1999] (inversion de gaz traces a partir de spectres IR).

Un neurone est une fonction de transfert élémentaire qui calcule une sortie s; a partir
d’un ensemble d’entrées {s;},i = 1,...,m (figure 5.3) :

s;=FQ_wlsi+ ) (5-4)

ou f représente la fonction de transition (ou d’activation) du neurone, par exemple une
fonction linéaire ou sigmoide, et (37 le biais appliqué au neurone, qui permet de déplacer
le seuil d’activation de la fonction de transition.

Si wt

\
S, wt

:\‘@» 5= (Swis+ )
5,4/ T

Bl

@ (b)

F1G. 5.3 — (a) Schéma d’un neurone; (b) Exemple de fonction de transition : fonction de type
sigmoide.

Un RN est un ensemble de neurones inter-connectés. Chaque neurone recoit et envoie
de l'information aux neurones avec lesquels il est connecté. Les liaisons entre les neurones
sont pondérées et un biais peut étre appliqué & chaque neurone. L’association de taches
élémentaires simples permet au RN complet de résoudre des problémes trés complexes.

Les capacités du RN sont déterminées par son architecture, c’est-a-dire par le nombre
de neurones, leurs fonctions de transition et la topologie de leurs connexions (et par
’ensemble des poids et biais regroupés dans la matrice W des paramétres du RN).

La premiére étape dans la construction d’un RN efficace est donc de trouver l'ar-
chitecture optimale, qui a suffisamment de degrés de liberté (c’est-a-dire de paramétres)
pour résoudre le probléme. Celle-ci est choisie sur la base de considérations empiriques et
dépend de la complexité du probléme & résoudre.
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Couche Couches Couche
d’entrée cachées de sortie

Fi1G. 5.4 — Schéma de l’architecture générale du réseau de meurones pour linversion opéra-
tionnelle de 1’O3. Il comprend 2 couches cachées de S1=5S9=16 neurones chacune. Il restitue la
colonne totale CT, les colonne partielle C6, C12 et C16, ainsi que 2 luminances test (1) et 7(2)
a partir des m canauz de luminance mesurés (y), des | —1 températures atmosphériques associées
sur des niveaux de pression fixés, et de la température de surface (B ).

5.3.2 Architecture du réseau de neurones

Pour les problémes d’inversion de données géophysiques, les différentes études réalisées
ont montré qu’une architecture adaptée est un RN multi-couche a deux couches cachées
[Thiria et al., 1993; Hadji-Lazaro, 1999| tel que celui présenté sur la figure 5.4.

Le RN se compose d’une couche d’entrée comprenant m + [ neurones (m luminances
y et [ températures f)) qui recopient les entrées de I'algorithme, de 2 couches cachées de
Sy et Sy neurones et d’'une couche de sortie de n,.+ n, neurones. Les neurones des couches
cachées et de sortie estiment les valeurs des sorties grace aux fonctions de transition
qui leur sont attribuées. La fonction de transfert R & modéliser étant non-linéaire, des
fonctions de transition sigmoides f ont été choisies pour chacun des neurones des couches
cachées : P

f(z) = tanh(z) = ex ‘

er + e

La couche de sortie comprend n. + n, neurones avec des fonctions de transition linéaires
g:

(5.5)

glx)=x (5.6)
Les paramétres de I'architecture du RN sont résumés dans le tableau 5.1.
La fonction de transfert globale modélisée peut s’écrire :

So S1 m m--1
)= ¢ [zwgk.f [Zwij-f (zw;i.y<i>+ 5" w;i.z<i—m>+ﬁ;) g
k=1 j=1 i=1

i=m+1

+ 3

)

p=1,..,n
(5.7)
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TAB. 5.1 — Description de larchitecture et des sorties du RN pour linversion de 1’Os, (1)
en mode opérationnel, (2) en mode “troposphérique”. Le nombre de degrés de liberté du modéle
neuronal est donné par le nombre de paramétres.

Entrées S1 | So | Degrés de Sorties Symboles Unités
(m+1) liberté (colonnes)
(1) 173 16 | 16 3158 Totale cT Unité Dobson®
m = 147 surface — 6 km C6 DU
1=25+1 surface — 12 km C12 DU
surface — 16 km C16 DU
Luminance 1 x1078
(976.75 cm™1) 7(1) W/(cm?cm ™ tsr)
Luminance 2 7(2) x1078
(1034.75 cm™1) W/(cm?em~!sr)
(2) 173 16 | 16 3107 Troposphérique | Ctropo DU
m = 147 Luminance 1 7(1) x1078
1=25+1 (976.75 cm 1) W/(cm?cm ™ tsr)
Luminance 2 7(2) %1078
(1034.75 cm™1) W/(cm?cm ™ tsr)

@1 DU = 2.69 106 molécules/cm?

+ 6

Sa2 S1 m+l
= 0| St | St (S + 3 bt w4 )

i=m+1

p=n.+1,..n.+n,

(5.8)

ou wﬂ, w,%j et w;’k représentent les matrices de poids des connexions avec i=1, ..., (m-+1)
les éléments de la couche d’entrée, j = 1,...,.S; les neurones de la 1% couche cachée,
k=1, ..., S5 les neurones de la 2°™¢ couche cachée et p=1, ..., (n. + n,) les neurones de la
couche de sortie. Les biais associés aux neurones sont les composantes des vecteurs B}, B2
et 3.

Notons qu’il est conseillé de normaliser les entrées de ’algorithme afin de permettre
une utilisation optimale des fonctions d’activation des neurones individuels. Nous avons

normalisé les luminances et les températures d’entrée de la maniére suivante :

y—-y —
nrmzl- PSR d = maz — Y3 Y T Ymin
y 0) 8 2deV(y) eV(y) maX(y y y y )
et -
Poom = 1.8 22+ dev(B) = max(bpas — b: b — Do)
2dev(b)

avec (Y, Ymazs Ymin) €t (b, bmaz, bmin) les valeurs moyennes, maximales et minimales des
luminances et des températures respectivement, calculées sur I’ensemble des exemples
considérés. Cette phase de normalisation sera implicite dans la suite de la description.



104 CHAPITRE 5. INVERSION DE L’OZONE

5.4 Deéveloppement du module d’inversion

Les parameétres W du RN sont déterminés au cours d’une phase de calibration, ou
d’apprentissage. Celle-ci consiste & minimiser une fonction de cott (équation 2.30) et
nécessite pour cela une base de données connues comprenant a la fois les entrées et les
sorties du probléme. A la fin de la phase d’apprentissage, le RN est entiérement déterminé
et capable de généraliser 'information apprise.

Les RN peuvent étre considérés comme des estimateurs statistiques et peuvent calculer
des paramétres significatifs seulement lorsqu’ils sont calibrés en utilisant des ensembles
d’apprentissage statistiquement représentatifs de la situation réelle. Une attention parti-
culiére doit donc étre portée a la constitution de la base de données d’apprentissage.

5.4.1 Constitution d’une base de données compléte

La phase d’apprentissage du RN nécessite une base de données compléte d’exemples
connus et représentatifs du comportement de la fonction & estimer. Elle contient la phy-
sique du probléme et constitue l'information a priori de 'inversion. Une partie de cette
base de données est utilisée pour 'ajustement des paramétres W du RN (poids et biais),
pendant la phase d’apprentissage. Les exemples qui ne sont pas inclus dans cette base d’ap-
prentissage sont utilisés pour constituer deux ensembles complémentaires : (1) ’ensemble
de validation permet de vérifier la capacité de généralisation du RN pendant 1’apprentis-
sage, utilisée comme critére d’arrét de la phase d’apprentissage ; (2) I’ensemble de test est
utilisé aprés I’apprentissage pour évaluer les performances de I'inversion.

Afin de construire une base de données compléte et réaliste, des spectres IASI ont été
simulés en couplant :

— le code de transfert radiatif raie a raie haute résolution LBLRTM [Clough et al.,

1995b|, rapidement décrit dans le paragraphe 2.1.5;

— les profils de rapport de mélange atmosphérique issus du modéle de chimie-transport
MOZART |Brasseur et al., 1998; Hauglustaine et al., 1998] connectés a des clima-
tologies au-dessus de la tropopause (climatologies UGAMP |Li and Shine, 1995|),
briévement décrits dans la section 1.3;

— les températures de surface et atmosphériques fournies par les analyses du Centre
Européen de Prévision Météorologique & Moyen Terme (CEPMMT ou ECMWF en
anglais — European Center for Medium-Range Weather Forecasts).

Les simulations ont d’autre part été réalisées avec une émissivité de surface constante
moyenne de 0.9813 estimée a partir des valeurs fournies par Wilber et al. [1999], dans
des conditions non-nuageuses et sans aérosol. Le relief n’a pas été pris en compte. Les
spectres simulés ont ensuite été convolués par la fonction de réponse TASI |Camy-Peyret
et al., 2001] pour obtenir des données de niveau 1C. Le bruit instrumental a été pris en
compte en ajoutant un bruit aléatoire Gaussien aux luminances.

Nous avons choisi de constituer une base de données représentative d’une année entiére
(afin d’obtenir un algorithme valable quelle que soit la période considérée). Nous avons
cependant di nous restreindre & un jour par saison car le coiit de calcul trés important des
simulations haute résolution par le code raie a raie ne permet pas de simuler les spectres
pour une grille compléte de profils issus de modéles ou de climatologies sur toute ’année.
Les profils d’ozone et de température pour les 18 des mois de janvier, d’avril, de juillet
et d’octobre ont ainsi été arbitrairement choisis.
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F1G. 5.5 — Variabilité temporelle de la colonne totale et de la colonne troposphérique d’Os pour
les exemples de la base de données avant (figures du haut) et aprés (figures du bas) sélection des
exemples représentatifs. Aucun exemple n’a été conservé au-dessus du relief (zones en blanc) :
ils n’ont pas €té pris en compte dans cette version de l’algorithme. La variabilité moyenne est
indiquée au-dessus de chaque distribution.

La variabilité temporelle est représentée sur la figure 5.5 (cartes du haut). La variabilité
temporelle moyenne sur ces 4 jours est de ~ 22 % pour la colonne totale et ~ 57 % pour
la colonne troposphérique, et la variabilité spatiale moyenne de ~ 89 % pour la colonne
totale et ~ 422 % pour la colonne troposphérique. D’aprés la discussion du paragraphe
1.3.3, sur I'année (1 jour par mois), la variabilité temporelle moyenne est plutot ~ 28 %
pour la colonne totale et ~ 93 % pour la colonne troposphérique et la variabilité spatiale
moyenne ~ 306 % et ~ 1508 %. Une partie de la variabilité annuelle est donc perdue en
ne travaillant que sur un jour par saison.

Pour améliorer la capacité de généralisation du RN et éviter le forcage des résultats
par des cas sur-représentés, la base de données doit représenter de maniére homogéne les
différentes situations que I'algorithme devra traiter en phase opérationnelle. Une sélection
d’exemples représentatifs a donc été réalisée dans ’espace des entrées. Nous avons pour
cela utilisé une analyse en composantes principales pour réduire la dimension de cet
espace. Les composantes principales ont été choisies pour exprimer plus de 90 % de la
variance (seulement deux composantes permettent de représenter 93.5 % de la variance).
Les exemples ont été sélectionnés afin d’obtenir la distribution la plus homogéne possible
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dans ’espace réduit des entrées.

Il est également conseillé d’utiliser une base d’apprentissage comprenant dix fois plus
d’éléments que le nombre de paramétres a déterminer |Bishop, 1995]. Nous avons donc
été limités dans la sélection par le grand nombre d’exemples nécessaires (plus de 30000
exemples pour le seul ensemble d’apprentissage). Le nombre d’exemples conservés aprés
la sélection (N = 40524 exemples en tout) est représenté sur la figure 5.6. Le maximum de
représentation d’'un méme point est de 8, correspondant aux exemples pour les 4 jours avec
et sans bruitage des luminances. Quasiment tous les exemples de ’hémisphére Nord sont
conservés. Les exemples retirés sont principalement des exemples situés dans les tropiques.
C’est en effet la région ou la variabilité temporelle est la plus faible dans le modéle, et
donc également la région ou l'information contenue dans l’espace des entrées est la plus
redondante.

Nombre d'exemples

Q 2 4 6 8

F1G. 5.6 — Nombre d’exemples par point de grille MOZART conservés dans la base de données
apres sélection des exemples représentatifs.

La variabilité temporelle sur les exemples considérés dans la base de données est re-
présentées sur la figure 5.5 (cartes du bas). La variabilité temporelle est en moyenne de
~ 16 % pour la colonne totale et 35 % pour la colonne troposphérique. Une partie de la
variabilité est retirée en enlevant les reliefs, cependant les distributions de la variabilité
avant et aprés sélection sont similaires. La variabilité spatiale globale est en moyenne
de 185 % pour la colonne totale et 637 % pour la colonne troposphérique. Ces valeurs
sont beaucoup plus importantes que les valeurs de variabilité sur les 4 jours avant sé-
lection (mais plus faibles que les valeurs de variabilité sur une année calculées dans le
paragraphe 1.3.3).

La figure 5.7 représente la répartition des exemples dans 1’espace des sorties (colonnes
d’ozone), et montre que la base de données n’est pas tout a fait homogéne dans cet espace.
Les valeurs particuliérement fortes ou faibles sont en effet beaucoup moins nombreuses.
Le RN aura donc certainement plus de difficultés & inverser ces cas extrémes (C'T' < 260
DU et CT > 360 DU et/ou Ctropo < 10 DU et Ctropo > 35 DU).

La difficulté d’obtenir une représentation totalement homogene devrait limiter la capa-
cité de généralisation de I’algorithme. D’autre part, 'utilisation d’exemples simulés, donc
soumis a 'incertitude sur les modéles utilisés pour décrire I’état atmosphérique, pourrait
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F1G. 5.7 — Nombre d’exemples de la base de donnée en fonction des valeurs de colonnes totales
et troposphériques d’Os.

également biaiser les résultats et ainsi limiter les performances de l'inversion. En parti-
culier, le modéle MOZART étant défini sur une grille 2.8° x 2.8° et les climatologies sur
une grille 2.5° x 2.5°; les profils d’ozone déduits seront fortement lissés par rapport a la
réalité.

Cependant, la variabilité représentée dans la base de données est suffisamment impor-
tante pour permettre de bons résultats, comme nous le montrerons par la suite (section 5.5
et chapitre 6).

5.4.2 Phase d’apprentissage du réseau de neurones

Un apprentissage supervisé est utilisé pour la calibration de 1'algorithme. La phase
d’apprentissage consiste alors & ajuster les paramétres du RN de sorte que la sortie ¢
calculée par le RN soit en accord avec la sortie ¢ désirée (état réel) pour les éléments de
la base d’apprentissage.

Un algorithme de descente de gradient stochastique permet la minimisation de la
fonction de coit C(W) qui caractérise la différence quadratique entre sortie calculée et
sortie désirée (cf. paragraphe 2.2.3) :

C(W) = [l —¢||” (5.9)

La matrice W de paramétres du RN, initialisée avec des valeurs aléatoires dans un premier
temps, est modifiée aprés chaque présentation d’un exemple 7 de la base d’apprentissage :

W' =W - nv(C) (5.10)

oul 1 est le taux d’apprentissage. Il doit étre choisi avec soin afin d’accéder & un minimum
global de la fonction de cott |Bishop, 1995]. Le gradient V(C') de la fonction de coiit
pour l'exemple 7 est estimé par rétropropagation.

[’évolution de I’apprentissage est suivie avec la moyenne quadratique F de la différence
entre sortie calculée et sortie désirée pour les N exemples des ensembles d’apprentissage
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d’une part et de validation d’autre part :

N
1 .
E— N;:l:uc—cu2 (5.11)

L’utilisation d’un ensemble de validation non inclus dans ’ensemble d’apprentissage per-
met d’éviter le phénoméne de sur-apprentissage par validation croisée [Bishop, 1995] : si
I’erreur estimée sur 1’ensemble d’apprentissage continue de diminuer alors que I’erreur es-
timée sur I’ensemble de validation augmente, la capacité de généralisation du RN diminue.
En pratique, 'apprentissage est stoppé lorsque ’erreur estimée sur I’ensemble de valida-
tion cesse de diminuer de maniére significative (£ minimum), avant le sur-apprentissage.
La figure 5.8 montre la convergence vers le minimum d’erreur au cours de ’apprentissage
du RN opérationnel (montré pour la restitution des colonnes uniquement). La conver-
gence se fait & un rythme plus ou moins rapide selon la difficulté du probléme. Elle est
par exemple beaucoup moins rapide pour C'6 que pour CT pour laquelle la variabilité
dans la base de données est plus faible. Cependant, un minimum global est atteint au
bout d’un certain nombre d’itérations.
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F1G. 5.8 — Evolution de la moyenne quadratique E de la différence entre sortie calculée et sortie
désirée pour les N exemples de ’ensemble d’apprentissage.

A la fin de la phase d’apprentissage, la matrice W est fixée. Différentes architectures
sont évaluées sur ’ensemble de test afin de choisir la plus adaptée au probléme étudié.
Dans le cas de nos études, les paramétres des architectures choisies sont résumés dans le
tableau 5.1.

Une fois I'architecture déterminée, la phase opérationnelle peut démarrer. La phase
d’apprentissage nécessite un long temps de calcul a cause du processus de minimisation. La
phase opérationnelle, qui consiste simplement en des calculs algébriques, est extrémement
rapide (moins d’1 seconde par spectre).
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5.5 Caractérisation des inversions et analyse de ’erreur

Cette partie a pour but de fournir une évaluation compléte des performances et de la
précision de l'inversion, nécessaire pour une utilisation optimale des données restituées.

Une étude de sensibilité est tout d’abord réalisée afin de caractériser les quantités in-
versées, et ainsi évaluer les capacités du systéme d’observation (c’est-a-dire de I'instrument,
et de l’algorithme de traitement des mesures associé). Cette étude compléte les études de
sensibilité préliminaires présentées dans le chapitre précédent. Celles-ci ont permis de vé-
rifier la sensibilité des spectres mesurés aux deux principales régions atmosphériques qui
nous intéressent pour ’étude de I'ozone : la stratosphére et la troposphére. Elles ont éga-
lement mis en évidence la résolution verticale limitée de I'instrument, estimée a 8-10 km
pour ’ozone.

Dans le cas de I'inversion d’une colonne intégrée, la sensibilité de I'instrument dépend
également fortement de ’altitude et cette dépendance peut entrainer de fortes erreurs
systématiques. Un biais sur 1’évaluation de la colonne totale d’ozone a partir d'un canal
spectral de la bande v3 d’absorption de 1’ozone (9.7 um) a été mis en évidence par les
études de Drouin et Karcher |2003] pour I'instrument TOVS, et nous montrerons dans
cette partie (paragraphe 5.5.2) qu’une incertitude relativement importante est introduite
dans nos inversions des spectres IR TASI par cette dépendance verticale de la sensibilité.

Dans cette partie, nous utilisons le méme formalisme que pour I'inversion d’un profil
(i.e. calcul des fonctions de poids ou Jacobiens K, du gain de I'inversion G et des noyaux A
associés), mais appliqué a 'inversion des colonnes effectuée grace a 1’algorithme neuronal
développé.

Le niveau de performance atteint et la précision attendue sont étudiés ainsi que la
possibilité d’utiliser les deux luminances inversées pour tester la consistance interne de la
méthode d’inversion.

5.5.1 Sensibilité du systéme d’observation

La sensibilité du systéme d’observation complet (instrument et algorithme) est donnée
par la matrice des noyaux A (fonctions de lissage ou averaging kernels en anglais).

Nous avons vu dans la section 2.2.1 que I'inversion peut étre linéarisée de la maniére
suivante [Rodgers, 2000] :

(5.12)

ou la matrice A représente la sensibilité de 'inversion a 1’état réel et caractérise donc le
systéme d’observation :

ox
ox

Dans le cas de 'inversion d’un profil sur n niveaux atmosphériques d’une variable géo-
physique, A est une matrice de dimension n X n, et pour une inversion idéale, A est une
matrice identité I,,.

A=G,K, = (5.13)

Dans notre cas, une matrice équivalente & A peut étre utilisée pour caractériser 1’in-
version de colonnes (afin de quantifier leur profil de sensibilité). C’est alors une matrice
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n. X n. Pour une inversion idéale, A est égale a C, 'opérateur colonne. Nous avons alors :

c=Cx=Cx,+A(x—X,) + Gyey

=(C - A)xa + Ax + Gyey (5.14)
avec maintenant 96
A=Gy,K, = I (5.15)
et 96
G, = ay (5.16)

les fonctions de gain de I’algorithme (encore appelées fonctions de contribution) qui ca-
ractérisent la sensibilité de 'inversion aux luminances d’entrée. De la méme maniére, la
sensibilité de I'inversion aux températures d’entrée est donnée par :

_oe
b

Si nous considérons que I’état x est le profil de concentration de 1’03, alors I’opérateur
colonne C peut étre représenté par une simple intégration discréte sur les niveaux verti-
caux du profil x, entre les deux niveaux limites de I'intégration. Ici les colonnes partielles

sont calculées entre la surface et le niveau nma, (égal & 6, 12 ou 16 km d’altitude, ou a
altitude de la tropopause) :

Gy (5.17)

T'max
Cnmex — Z x;Az; = Az"mexx (5.18)
i=1
avec Az l’échantillonnage vertical du profil et ny,, le niveau maximum de I'intégration.
La colonne est généralement exprimée en molécules/cm? ou en unités Dobson pour I’ozone
(1 DU=2.69 10'® molécules/cm?). Pour un profil de concentration d’ozone défini tous les
kilométres et exprimé en molécules/cm?, Az est alors un vecteur dont les éléments sont
égaux & 105 jusqu’a N,y et nuls au-dela (la puissance de dix correspondant & la conversion
entre km et cm). Dans la suite, nous nous placerons dans ce cas, avec C = {Az"™e n,, =
1,...,n.}.

Pour cette caractérisation, 1’état de I’atmosphére (profils de pression, de température
et d’O3) doit donc étre connu. L’étude ne pouvant étre menée sur chacun des exemples de
I’ensemble d’apprentissage du RN, nous avons choisi de considérer, ici encore, 1’exemple
de 'atmosphére standard US 1976 (figure 4.1). Pour cet exemple, I’erreur d’inversion est
de 4 % pour C6, 2 % pour C12, 1.5 % pour C16, 5 % pour CT et 22 % pour C'tropo. Cette
derniére erreur est plus importante et illustre la difficulté de ’algorithme a déterminer
I’altitude de la tropopause.

Sensibilité de ’instrument

Cette sensibilité a été étudiée en détail dans le chapitre 4. La matrice K, caractérisant
la sensibilité des luminances d’entrée & I’O5 a été calculée en utilisant une méthode de
perturbation du profil de concentration d’Os :

_dy Ay

Les résultats obtenus sont exposés dans la partie 4.1.
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F1G. 5.9 — Fonctions de gain G normalisées caractérisant la sensibilité des sorties de l’algorithme
opérationnel auz différents paramétres d’entrée.

Sensibilité de 1’algorithme d’inversion

Les fonctions de gain G peuvent ici étre calculées de maniére analytique pour chaque
inversion par dérivation de la fonction de transfert globale du RN (équation 5.7) par
rapport aux entrées y et b. G, est une matrice n, x m, ot chaque élément Gg’,’i = 0¢,/0y;
correspond a la contribution d’une certaine entrée y; & 'inversion de la colonne ¢,, avec
i=1,..,met p=1,...,n. (de la méme maniére, G est une matrice n, x [).

La fonction de transfert globale du RN est une fonction non-linéaire. Ses dérivées
caractérisent donc des sensibilités non-linéaires entre les variables d’entrée et de sortie
[Aires et al., 2001]. Les figures 5.9 et 5.10 représentent les fonctions de gain obtenues
pour ’atmosphére standard US 1976, normalisées par la déviation standard des variables
(calculée sur un grand ensemble de simulations), Gy, = (9¢/dy) x (o(y)/o(€)), ce qui
permet la comparaison des contributions de variables de variabilités différentes |Aires et
al., 2001].

Les fonctions obtenues sont difficiles & interpréter mais quelques caractéristiques du
comportement de ’algorithme ressortent cependant. Tout d’abord, la sensibilité a la tem-
pérature de surface est importante pour toutes les variables inversées. Les luminances test
inversées semblent relativement moins sensibles aux luminances entrées que les colonnes
d’O;. Leur sensibilité a la température de surface est trés dominante (> 10 fois plus forte
que leur sensibilité aux autres entrées). La sensibilité des colonnes aux luminances d’en-
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F1G. 5.10 — Méme chose que la figure 5.9 mais pour l’algorithme "troposphérique” inversant
Ctropo.

trée est plus importante, en particulier pour Ctropo, C6 et C'12. Les colonnes C'tropo, C'6
et C'T sont également trés sensibles aux températures d’entrée.

Méme si les différentes variables sont trés sensibles a la température de surface fournie,
la comparaison de I'inversion par RN avec d’autres méthodes d’inversion, réalisée pour
le CO [Clerbauz et al., 2002], a montré que 'impact de la température de surface est
fortement minimisé par 'utilisation de luminances différentielles en entrée.

La forte sensibilité des luminances test inversées a la température de surface pourrait
d’autre part provenir du fait que des luminances différentielles sont considérées en entrée
du RN (soustraites a la ligne de base du corps gris) alors que des luminances absolues
doivent étre restituées.

L’utilisation d’un gain normalisé pour la représentation implique que les valeurs seront
d’autant plus importantes que la variance o(€) est petite, et que la variance o(y) est
grande. Ceci explique la plus grande sensibilité des colonnes les plus faibles, C'tropo, C6
et (12, ainsi que la plus forte sensibilité aux luminances les plus intenses.

La plus forte sensibilité de certaines variables inversées par rapport aux paramétres
d’entrée pourrait étre due au manque d’information dans les spectres. L’apport de pa-
ramétres supplémentaires est alors nécessaire afin de lever les éventuelles ambiguités et
de déterminer la solution la plus probable. Pour C'tropo, C6 et CT en particulier, une
information statistique sur la couche limite atmosphérique ou sur la haute stratosphére
est nécessaire.

Sensibilité du systéme d’observation complet

En combinant les deux fonctions de sensibilité K. et Gy, la sensibilité des colonnes
d’Oj3 inversées au profil de concentration d’Os, caractérisant la sensibilité du systéme
d’observation, peut étre estimée par la matrice A de dimension n. x n. Les luminances
entrées au RN étant des luminances relatives (soustraites a la ligne de base du corps
gris), les Jacobiens Ky doivent ici également étre exprimé en luminances relatives : ils
représentent alors la sensibilité des luminances relatives & la distribution verticale de
I’ozone.
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F1G. 5.11 — Noyauz obtenus pour l’atmosphére standard US 1976, caractérisant la sensibilité des
colonnes CT, C6, C12 et C16 de l’algorithme opérationnel (figure de gauche) et de la colonne
troposphérique (figure de droite). Les courbes en pointillés représentent les opérateurs colonnes
idéauz (c’est-a-dire les noyaux idéauz).

Les noyaux obtenus pour I'atmosphére standard US 1976 sont représentés sur la fi-
gure 5.11. Ils correspondent aux lignes de la matrice A et sont notés al (c=1,n.), i.e. n.
vecteurs (pour les colonnes partielles ou totales) de dimension n x 1. Le comportement gé-
néral des différents noyaux est similaire a celui des Jacobiens K, avec des signes opposés
(une augmentation de la concentration implique une diminution de la luminance sortante
mais une augmentation des colonnes). Pour toutes les colonnes inversées, la sensibilité la
plus importante est atteinte dans la troposphére libre et diminue dans la couche limite
atmosphérique. La faible sensibilité aux premiéres couches aura un impact d’autant plus
important que la colonne calculée est faible (ou que la limite supérieure d’intégration est
basse). Pour les colonnes partielles, une incertitude relativement forte peut aussi provenir
de la contribution d’altitudes supérieures au sommet de la colonne calculée. Pour C'T', un
pic secondaire est obtenu autour de 15-20 km d’altitude, et la sensibilité reste importante
a travers toute la stratosphére (jusqu’a 35-40 km), ot les concentrations d’O3 sont suffi-
samment importantes pour compenser la sensibilité relativement faible de I'instrument.
La sensibilité plus faible & la haute stratosphére pourra cependant avoir un impact pour
cette variable.

L’analyse de la sensibilité du systéme d’observation est donc indispensable & une bonne
compréhension des quantités inversées. Elle joue un role crucial dans la validation et ’ex-
ploitation des données inversées : elle doit étre connue afin de permettre la comparaison
directe des inversions avec d’autres observations ou avec des sorties de modéles [Rodgers
and Connor, 2003]. Si le noyau A est correctement évalué, il permet en effet de s’affran-
chir des erreurs systématiques introduites par la méthode d’inversion, en particulier par
I'information a priori utilisée [Drouin and Karcher, 2003; Eskes and Boersma, 2003].

A est cependant fortement dépendant de la situation considérée, et doit donc étre
spécifié pour chaque observation. D’autre part son évaluation requiert des simulations du
modéle direct (pour le calcul de Ky) et donc une connaissance exacte de ’état réel de
I’atmosphére (de x en particulier). Pour ces raisons, A doit étre évalué sur un ensemble
de cas représentatifs connus. Une méthode de classification peut étre utilisée afin de
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sélectionner les cas de référence, avec les profils verticaux x et les noyaux correspondants,
classifiés selon les conditions physiques et/ou géographiques. Le cas de référence le plus
proche peut ensuite étre associé & chaque inversion. La méthode utilisée est exposée dans
la partie 5.6.

Nous noterons que le méme type d’étude peut étre mené pour l'inversion des lumi-
nances, avec la linéarisation suivante :

I =r,+AX—X,) + Gyey (5.20)
avec of
A=GyKy= o (5.21)
et 9%
Y=oy (5.22)

Le cas idéal est alors d’avoir une matrice de gain Gy identité et A = K(r) (modélisation
du transfert radiatif linéarisé). La figure 5.12 représente le noyau de la radiance 7(2), qui
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FI1G. 5.12 — Noyau obtenu pour l’atmosphére standard US 1976, caractérisant la sensibilité de
la radiance 7(2) de 'algorithme opérationnel.

correspond a une forte signature de ’ozone et peut donc étre comparé directement aux
Jacobiens K calculés au chapitre précédent (partie 4.1, figure 4.2). La forme des profils a
basse altitude est similaire, ainsi que ’ordre de grandeur. Cette bonne sensibilité (proche
du cas idéal ot A = K, (r)) est cohérente avec les bonnes performances obtenues pour
Iinversion.

5.5.2 Performances de I'algorithme
Performance statistique du RN

Afin de tenir compte des capacités statistiques du RN et de la non-linéarité de la
fonction de transfert modélisée, une approche statistique a été employée pour estimer les
performances de 'algorithme. Le RN est calibré au cours de la phase d’apprentissage. Les
erreurs associées au systéme d’observation sont donc trés dépendantes de la qualité de la



5.5. CARACTERISATION DES INVERSIONS ET ANALYSE DE L’ERREUR 115

C6 : biais=7.0571 % (0.012106 DU); o =27.4978 % (2.9801 DU) C12 : biais=2.2391 % (0.042234 DU); 0 =14.6859 % (3.7314 DU)
60 T T T T T 300 T T T T T
s0f- 1 2sop . R
40t 4 200 B
7 7]
S 301 . 4 Ssor B
> >
£ £
20 4 100+ B
101 4 501 B
o . . . . . 0 . . . . .
0 10 20 30 40 50 60 0 50 100 150 200 250 300
Cible Cible
C16 : biais=0.87351 % (0.090506 DU); o =8.8575 % (3.864 DU) CT : biais=0.1814 % (0.45794 DU); 0 =1.5114 % (4.9205 DU)
500 T T T T T T T T T 800 T T T T T
450 i s
P 700 ,
400 o 4
350 4
600 B
300 e g
c o c
2 ¥ 2
12 ~" [
S 250 4 $s001 B
> >
£ £
2001 4
4001 g
150 4
1001 4
3001 g
501 4
ol? \ . \ \ \ \ \ \ \ 2005 \ \ \ , \
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 200 300 400 500 600 700 800
Cible Cible
Ctropo : biais=4.5426 % (0.27032 DU); c =19.8562 % (4.3861 DU)
140 T . T T T T
120 . S A e d g
100 4
c 80F - i
o
o
Q
>
Z
= 60 4
401 4
20 4
0 . . . .

L L
0 20 40 60 80 100 120 140
Cible

F1G. 5.13 — Diagrammes de dispersion des colonnes inversées par le RN (sorties calculées) en
fonction des colonnes obtenues a partir des profils issus du modéle (sorties désirées) en DU, pour
lensemble de données test composé de 17000 exemples et pour la restitution des colonnes C6,
C12, C16, CT et Ctropo.
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TAB. 5.2 — Performances de [’algorithme évaluées sur une base de données de test com-
posée de 17000 simulations. Le biais moyen entre les colonnes calculées et les colonnes
désirées ainsi que l’erreur RMS globale sont calculés pour chaque variable et pour diffé-
rents domaines de c (en unité Dobson, DU, et en pourcentage de la valeur désirée entre
parenthéses).

| Domaine (DU) | biais - DU (%) | RMS - DU (%)

C6 complet 0 01 (7.1) 3 (28.4)
C6<6 2 (62.4) 3.5 (68.9)
6 < C6 < 20 0 06 (4.7) 2.6 (23.3)

06 > 20 4.7 (-18.7) 6.7 (26)
C12 complet 0.04 (2.2) 3.7 (14.8)
C12 < 12 3 (27.8) 3.6 (33)
12 < 012 < 45 0.1 (1.9) 3.3 (14.4)

C12 > 45 1.7 (-1.8) 7.5 (9.1)

C16 complet 0.1 (0.9) 3.9 (3.9)
C16 < 20 01 (0.6) 2.1 (11.9)

20 < C'16 < 100 0.2 (1.1) 3.6 (9)

€16 > 100 1.6 (-1.1) 6.9 (4.4)

CT complet 0.4 (0.2) 4.9 (1.5)
CT < 260 2.6 (1) 51 (2)

260 < CT < 500 0.4 (0.1) 4.8 (1.5)
CT > 500 214 (-0.2) 11.6 (1.8)
Ctropo complet 0.3 (4.5) 4.4 (20.4)
Ctropo < 10 3 2 (35.9) 4.1 (46.2)

10 < Ctropo < 35 .6 (4.7) 3.6 (19)
Ctropo > 35 —4 (-8.6) 9.4 (18.7)

base de données utilisée, c’est-a-dire de la représentation statistique des exemples choisis
et de leur qualité. Ici, nous supposons des simulations parfaites, sans incertitude due a
I'atmosphére synthétique utilisée (profiles d’Oj3 issus du modéle MOZART raccordé aux
climatologies UGAMP, températures ECMWF) ni aux paramétres spectroscopiques et au
modéle de transfert radiatif. Seule I’homogénéité de la base de données est considérée. Pour
cela, erreur d’inversion est estimée sur une base de données de test composée d’exemples
connus et similaires aux exemples de la base d’apprentissage (méme type de simulations
et méme distribution), mais qui n’ont pas été utilisés au cours de la phase d’apprentissage
du RN.

Pour chaque exemple de la base de test, les valeurs inversées (€) ont été comparées aux
valeurs désirées correspondantes (état réel c). La figure 5.13 représente les diagrammes de
dispersion de la base de test pour les différentes variables inversées. L’accord est globale-
ment trés bon. Les nuages de point sont bien distribués autour de la premiére bissectrice,
sans biais apparent excepté pour les colonnes extrémement faibles, que le RN semble
sur-estimer, et pour les fortes valeurs, que le RN semble au contraire sous-estimer. Les
diagrammes mettent également en évidence la plus faible représentation de ces valeurs
“extrémes” (densités de points apparemment plus faibles), ce qui était également visible
sur les histogrammes de la base de données dans I’espace des sorties (figure 5.7).
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Afin d’examiner les performances en fonction de la concentration cible, la base de
test a été divisée en trois domaines (faibles, moyennes et fortes valeurs) pour chaque
variable. Pour chacun de ces intervalles, le biais €—c et 'erreur RMS /(& — ¢)2/(N — 1)
associée ont été calculés. Les valeurs moyennes obtenues sont données dans le tableau 5.2.
Les erreurs les plus importantes sont obtenues pour les cas “extrémes”, avec une nette
tendance a sur-estimer les faibles valeurs (biais positif) et a sous-estimer les fortes valeurs
(biais négatif). Pour les valeurs moyennes, le biais est généralement faible.

Les inversions seront donc biaisées pour les valeurs les plus extrémes qui sont sous-
représentées dans I’ensemble d’apprentissage. Une sous-représentation de certains cas dans
'espace des entrées (températures de surface extrémes par exemple) pourra également in-
troduire une incertitude sur les inversions. Une trés forte erreur est donc attendue pour
des données d’entrée qui ne sont pas consistantes avec ’apprentissage du RN. Les per-
formances de l'algorithme pourraient d’autre part étre dégradées aux bords du domaine
couvert par l’ensemble d’apprentissage. Le domaine des valeurs possibles devrait proba-
blement étre élargi afin de minimiser 'impact de ces “effets de bords” sur les situations
réalistes.

Hormis ces cas extrémes, les performances du RN sont trés satisfaisantes compte tenu
de la variabilité des quantités inversées. Globalement, I’erreur RMS est estimée & moins
de 3 DU (28 %) pour C6, 3.7 DU (15 %) pour C12, 4 DU (9 %) pour C'16, 5 DU (1.5 %)
pour CT et 4.5 DU (20 %) pour Ctropo (tableau 5.2).

Analyse de l’erreur

En utilisant I’équation 5.14 caractérisant I'inversion linéarisée, la différence entre 1’in-
version € et 1'état réel ¢ peut s’écrire [Rodgers, 2000] :

t—c=(A-0C)(x—x,)+ Ge (5.23)

Cette équation met en évidence les deux principales sources d’erreur a considérer. Le
premier terme de cette équation correspond a l'erreur de lissage, associée a la sensibilité
non-idéale du systéme d’observation a 1’état réel, et le second a une erreur associée aux
incertitudes sur les entrées du probléme inverse.

Erreur de lissage

L’erreur de lissage dépend a la fois de la déviation entre les noyaux calculés A et idéaux
C et de la variabilité de la quantité inversée. L’état réel x n’étant pas connu, I'erreur de
lissage ne peut pas étre déterminée de maniére exacte. Une information statistique sur
cette erreur peut cependant étre obtenue en calculant sa matrice de covariance Sg (de
dimension n, x n.). Celle-ci est calculée a partir de la moyenne et de I’écart type d’un
ensemble d’exemples connus, qui peuvent étre décrits par x, et S, (information a priori).
La matrice Sg, représentant la covariance de I’erreur de lissage par rapport a 1’état moyen,
est ainsi définie par :

Ss =& ((A—C)(x —xa)(x —xa) (A —C)T)
A-C ((x—xa)(x—x)") (A-C)T (5.24)
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Dans le cas de I'inversion par RN, la matrice de covariance a priori S, représente la
variabilité dans le sous-espace associé au profil a prior: considéré. Elle peut étre calculée
en utilisant les profils de concentration d’O3 associés aux exemples de la base d’apprentis-
sage. Il est cependant difficile d’estimer correctement la variabilité des solutions possibles
pour un profil a priori donné. Aussi, nous avons ici choisi d’utiliser la variabilité glo-
bale de ’ensemble d’apprentissage. Cette variabilité est donc importante, et 1'erreur de
lissage résultante (estimée en calculant la racine carrée de la diagonale de Sg) sera une
approximation de l'incertitude globale associée au manque de sensibilité. Elle ne tiendra
pas compte de la capacité statistique du RN a se placer dans le cas appris le plus proche
du cas réel considéré (dans l’espace des entrées), et sera donc sur-estimée. L’étude de
I’erreur de lissage donne cependant une information utile sur I'importance relative de la
contribution statistique.

Pour I’exemple de I’atmosphére standard (figure 5.11), l'erreur de lissage est estimée
en calculant la racine des éléments diagonaux de Sg. Elle est ainsi évaluée a ~ 5 DU (36
%) pour C6, 6 DU (16 %) pour C12, 6 DU (8 %) pour C'16, 7 DU (2 %) pour CT et 15
DU (49 %) pour Ctropo. Les fortes erreurs sur les colonnes partielles et en particulier sur
la colonne troposphérique sont dues aux fortes variabilités inclues dans S,.

Erreur sur les paramétres d’entrée

Le second type d’erreur a considérer est ’erreur liée aux incertitudes affectant les
parameétres d’entrée du RN. Les sources d’incertitude les plus importantes sont le bruit
radiométrique € sur les mesures y (luminances) et l'erreur €, sur les paramétres du modéle
direct non-inversés b (température de surface et profil de température) utilisés en entrée
de l'inversion.

Les erreurs sur les résultats de I'inversion entrainées par ces incertitudes sont déduites
en appliquant les fonctions de gain Gy et Gy, caractérisant la sensibilité de 1’algorithme
d’inversion aux luminances et aux températures, aux valeurs d’erreur sur les luminances
€ et sur les températures d’entrée &, respectivement (en supposant que ces erreurs sont
suffisamment faibles pour rester dans le cas modérément non-linéaire). Ainsi :

— Derreur liée a y est égale a

en = Gy.€, (5.25)
ou Gy est défini en 5.16, et sa matrice de covariance est égale a
Sn = G,.S..G,” (5.26)
— Terreur liée & b est égale a
e, — Gb.é'b, (527)

ou Gy, est défini en 5.17, et sa matrice de covariance est égale a
Sp = Gp.Se,.Gp” (5.28)

avec S, la matrice de covariance du bruit radiométrique et S, celle de I’erreur associée
aux inversions des températures.

G, et G, étant déterminés analytiquement, les erreurs associées et leur matrices de
covariance peuvent étre fournies pour chaque inversion si les erreurs € et €, sont connues ou
peuvent étre estimées. Ces définitions permettent donc d’associer une précision a chaque
inversion réalisée (de maniére opérationnelle).
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Pour TASI, le bruit radiométrique attendu (http ://smsc.cnes.fr/IASI/index.htm) et la
matrice de covariance de 'erreur sur les températures (P. Prunet, communication privée)
sont représentés sur la figure 5.14.

°©
©

o
2

o
@

)
@

o
=

o
@

Bruit instrumental (mW/(m 2cm‘lsr))

°

1000 1500 2000 2500 Pression (hPa) 800 800 X
Nombre d’onde (cm™) 1000 1000 Pression (hPa)

F1G. 5.14 — Bruit radiométrique attendu pour IASI & une température de référence de
280 K (figure de gauche) et matrice de covariance de erreur sur les températures de
niveau 2 (figure de droite). Pour les niveaux de pression les plus élevés, lerreur sur les
températures devient relativement importante, avec des valeurs atteignant 10 a 25 K?
au-dessus de 2 hPa.

Le niveau de bruit est d’environ 2.5 1078 W/(¢cm?cm™!sr) dans la bande de 'O3 (~
1000 cm™!). Le bruit € (m x 1) est ainsi simulé pour chaque exemple en multipliant
un vecteur de nombres aléatoires (de distribution normale avec sigma=1) par 2.5 10~°
(bruit différent pour chacun des exemples), et la matrice de covariance du bruit S, est
représentée par une matrice diagonale aléatoire (bruit blanc) dont la diagonale est €.

L’incertitude €, (I x 1) est simulée en multipliant un vecteur de nombres aléatoires par
la racine de la diagonale de la matrice de covariance de I’erreur sur les températures. La
corrélation n’est, dans cette premiére approximation, pas prise en compte. Ainsi, I'erreur
sur les températures est estimée & moins de 0.2 K & la surface, & 1 K environ dans les
premiéres couches de ’atmosphére, a 1.4 K autour de 100 hPa et jusqu’a 3 K au-dessus
de 1 hPa.

Les distributions des erreurs d’inversion associées aux incertitudes € et € et calculées
sur I’ensemble test (en utilisant les équations 5.25 et 5.27) sont représentées sur les histo-
grammes des figures 5.15, 5.16, 5.17 et 5.18. Une estimation de leur contribution & I’erreur
d’inversion globale est résumée dans le tableau 5.3. Des erreurs aléatoires normales ayant
été appliquées aux entrées, les erreurs induites suivent également une loi normale, avec
une valeur moyenne trés proche de zéro. La déviation standard peut étre considérée pour
évaluer 'impact global des incertitudes. L’impact le plus important provient de I'incerti-
tude sur les radiances d’entrée et le profil de température, alors que les erreurs associées
a la température de surface sont beaucoup plus faibles. Ces résultats s’expliquent en ma-
jeure partie par I'amplitude des incertitudes sur les entrées, mais aussi par la sensibilité
de l'algorithme d’inversion, et ainsi par la variabilité des quantités mesurées. En effet,
méme si la sensibilité a la température de surface est importante, I'incertitude qui y est
associée est suffisamment faible pour que I'incertitude associée sur les inversions soit trées
petite. Les incertitudes sur le profil de température et les radiances sont relativement
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TAB. 5.3 — Erreurs d’inversion associées a des incertitudes sur les luminances d’entrée
(en), sur le profil de température (ep—t) et sur la température de surface (ep—t.), €va-
luées sur un ensemble de données test composé de 17000 simulations. Pour chaque variable
inversée, la déviation standard des erreurs calculées est indiquée en %. L’incertitude to-
tale résultant des différentes contributions est également précisée (donnée par la déviation
standard de €pputs = \/ en’ + ep=1? + ep_1.2).

‘ CcT ‘ C6 ‘ C12 ‘ C16 ‘ Ctropo
) 1.5 | 54| 76 | 8.3 11.3
%) | 24 (63| 87 | 9.6 2.2
o(ep=r,) (%) | 0.2 | 04| 0.6 | 0.5 18.7
) (%) | 17 | 47| 64 | 7.2 13.7

plus importantes. Comme les différentes variables inversées sont aussi trés sensibles a ces
paramétres, I'impact sera plus élevé, et d’autant plus important que la variabilité de la
grandeur inversée est importante (plus importante en valeur absolue pour la colonne totale
qui est plus élevée, que pour les colonnes partielles plus faibles).

Des compensations entre les différentes contributions peuvent se produire. Nous avons
donc évalué I'erreur globale en calculant la somme quadratique des différentes contribu-
tions.

5.5.3 Tests de cohérence interne

Les paragraphes précédents étaient centrés sur I’estimation de I’erreur d’inversion pour
la restitution des colonnes d’Os. Les mémes considérations s’appliquent a la restitution
des deux luminances test (7(1) et #(2)) : de faibles performances sont obtenues pour de
faibles rapports signal /bruit ou pour des températures d’entrée de faible qualité. En effet,
une forte incertitude sur les spectres mesurés ou sur I'estimation des températures peut
engendrer une incohérence entre luminances et températures d’entrée et perturber le RN.

En pratique, I’algorithme peut rencontrer des situations qui ne sont pas cohérentes avec
I’apprentissage du réseau. Ce sera en particulier le cas pour des émissivités de surface trop
éloignées de la valeur moyenne utilisée pour les simulations de la base d’apprentissage, ou
pour des mesures de mauvaise qualité (problémes de calibration par exemple). D’autre
part, lorsque différents instruments sont utilisés pour les mesures de luminance et les
estimations de température, des incohérences peuvent se produire.

Pour les luminances test, la valeur réelle est représentée par la mesure de 'instru-
ment au nombre d’onde correspondant, et I’erreur d’inversion est donc connue de maniére
précise. Elle peut étre utilisée pour mettre en évidence (et éventuellement filtrer) les in-
versions les moins fiables. Le but n’est cependant pas ici de modéliser le probléme direct
et il est bon de garder & I'esprit le fait que 'erreur sur les luminances de sortie n’est pas
toujours corrélée aux erreurs sur les colonnes d’Os.



5.5. CARACTERISATION DES INVERSIONS ET ANALYSE DE L’ERREUR 121

C06 : A =0.012035 % ; 0=5.3671 %; |A| =3.9049 %
3000 T T T T T T T

2500
2000
1500
1000

500 -

0 ! ! L I ! !
=50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50

C12 : A =-0.0099295 % ; 0=7.6156 %; |A| =5.7473 %
2500 \ T T

2000

1500

1000

500 -

-60 -40 -20 0 20 40 60

C16 : A =—0.030323 % ; 0=8.2701 %; |A| =6.1686 %
2500 \ T T

2000

1500

1000

500 -

1
-60 -40 -20 0 20 40 60
CT:A=0.00093698 % ; 0=1.4814 %; |A| =1.1295 %

2000 \

1500

1000 -

500 -

-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
erreur associée a Ar

Fi1G. 5.15 — Erreur sur linversion des colonnes C6, C12, C16 et CT associée a un bruit sur
les luminances d’entrée (Ar), calculée pour les exemples de l’ensemble de données test (17000
exemples). La valeur moyenne (A), la valeur moyenne absolue (|A|) et la déviation standard o
de Uerreur relative sont indiquées au-dessus de chaque distribution.
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FIG. 5.16 — Méme chose que la figure 5.15 pour Uerreur associée a une incertitude sur les
températures de surface (AT).
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FI1G. 5.17 — Méme chose que la figure 5.15 pour lerreur associée a une incertitude sur le profil
de température (AT ).
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FI1G. 5.18 — Erreur sur linversion de Ctropo associée aux différentes sources d’incertitude :
bruit sur les luminances d’entrée (Ar), erreur sur la température de surface (ATs) et sur le profil
de température (AT), calculé pour les exemples de l’ensemble de données test (17000 exemples).
La valeur moyenne (A), la valeur moyenne absolue (|A|) et la déviation standard o de Uerreur
relative sont indiquées au-dessus de chaque distribution.
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5.6 Classification de profils d’ozone

La comparaison — ou l'utilisation couplée — des données inversées avec d’autres ob-
servations ou avec des sorties de modéles nécessite une bonne connaissance de la précision
et de la sensibilité du systéme d’observation |[Rodgers, 2000; Rodgers and Connor, 2003].

L’équation 5.14 peut étre utilisée afin d’estimer, a partir d’un profil d’ozone modélisé ou
mesuré par un autre instrument, des colonnes d’ozone telles qu’elles seraient observées par
I'instrument (c’est-a-dire inversées par notre algorithme a partir des mesures spatiales).

Cette approximation nécessite la connaissance de la matrice A de sensibilité du sys-
téme d’observation, mais aussi de l'information a priori x, utilisée pour l'inversion.
Comme nous ’avons déja précisé, la connaissance a priori est implicite dans le cas d’une
inversion par réseaux de neurones : elle est fournie de maniére globale au RN au cours de
la phase d’apprentissage. Nous n’avons donc pas acceés a I'information utilisée pour une
inversion spécifique. Une méthode consiste a considérer S, égal a la matrice de covariance
globale de ’ensemble d’apprentissage, comme nous l’avons fait précédemment pour les
études de sensibilité du systéme d’observation (partie 5.5.1). Elle néglige cependant les
capacités du RN a se placer, au cours de la phase opérationnelle, dans le cas appris le
plus proche du cas réel considéré.

Nous avons ici choisi de constituer un ensemble de cas représentatifs & partir des
exemples de ’ensemble d’apprentissage. Dans ce but, une méthode de classification au-
tomatique a été utilisée |[Clerbauz et al., 1998; Hadji-Lazaro, 1999| afin de regrouper
les exemples de la base d’apprentissage en différentes classes représentatives. Pour rester
cohérents avec la méthode de résolution du RN, un critére de classification proche de ’ap-
prentissage a été choisi : la classification est réalisée en utilisant les entrées (luminances
y et températures E)) et les cibles (colonnes d’ozone c) de I’apprentissage. L’attribution
d’une classe a une situation donnée ne sera en revanche basée que sur les entrées du pro-
bléme inverse. Cette méthode comporte évidemment beaucoup moins de degrés de liberté
que la fonction de transfert globale du RN mais permet d’effectuer des premiers tests sur
la possibilité d’utiliser une information a priori explicite pour simuler le comportement
du RN.

Aprés une rapide description de la méthode de classification automatique, les résultats
de la classification sont présentés. Les Jacobiens caractérisant la sensibilité des spectres
a la distribution verticale de I’ozone sont ensuite calculés pour chaque classe. Enfin, une
méthode d’attribution des classes est proposée.

5.6.1 Meéthode de classification

Les méthodes de classification automatique permettent de grouper des individus ou
des objets décrits par un certain nombre de variables. Tout comme dans les travaux de
Clerbauz et al. [1998] et Hadji-Lazaro [1999], un algorithme de classification hiérarchique
ascendant (ou agglomératif), qui procéde a la classification par agrégation successive des
objets deux a deux, a été utilisé en se basant sur la technique d’agrégation "selon la
variance" : la classification est optimisée a chaque étape selon un critére non arbitraire lié
a des calculs d’inertie [Benzécri et al., 1973; Saporta, 1978; Lebart et al., 1982]. A chaque
itération, un élément est associé a une classe telle que le moment d’inertie (ou la variance)
intérieur de la nouvelle classe soit minimal (ou que le moment d’inertie entre les classes
soit maximal).
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Si w; représente les composantes utilisés pour la classification (critéres de classification)
associés a chaque élément 7 de la base de données D & classifier, comprenant N exemples,
et si p(i) est le poids associé a cet élément, alors I'inertie totale du nuage de points D est
donné par :

M(D) = Zp(i) (wi = G).(w; — G)" (5.29)

ou G est le barycentre du nuage (ou centre de gravité général) :

G = M . P= ép(i) (5.30)

avec P le poids total du nuage de points.
S’il existe une partition en () classes de D, le centre de gravité de la ¢
que :

eme classe est tel

Zz‘e p (Z) Wi .
Gy == =) pli) (5.31)
1€q
Le taux d’inertie ou taux de variance dont rend compte la partition @) est alors [Ben-
zécri et al., 1973] :
M
M(D)
La partition ) optimale est celle pour laquelle le rapport 7 est le plus grand (inertie
interclasse maximale). Le calcul du minimum d’inertie intra-classe, critére équivalent, est
cependant plus simple & mettre en ceuvre. C’est cette méthode que nous avons choisie, en
utilisant un algorithme de classification ascendante.
Initialement, une classe est associée & chaque exemple i de D, de poids p(i) = 1. Le

moment d’inertie d’un couple de classes (i, 7) est calculé de la maniére suivante :

M(i,5) = p(i)(wi — Gij)-(wi — Gij)T + p(i)(w; — Gij).(wj — Gi ;)T (5.33)
 pl)wi () w;
Gid =00 0(0) (584

Les classes i et j pour lesquels M(i,7) atteint son minimum sont regroupés dans une
méme classe dont le poids est égal & p(i) +p(j), et le centre de gravité & G; ;. Le minimum
d’inertie intra-classe est a nouveau recherché sur la nouvelle partition afin de regrouper
deux autres classes. Ce processus est poursuivi jusqu’a ce que le nombre de classes atteigne
la valeur fixée a priori. La validité de la classification () obtenue est testée grace au taux
de variance 7 de I’ensemble D représenté par (). Le seuil minimum de variance est ici fixé
a 7 =89 % |Hadji-Lazaro, 1999].

5.6.2 Reésultats de la classification

Pour réaliser une classification aussi proche que possible du comportement du RN,
I'information fournie au cours de la phase d’apprentissage est utilisée comme critére de
classification, c’est-a-dire les luminances sélectionnées pour 'ozone, les températures as-
sociées, ainsi que les colonnes d’Os cibles. Afin d’accélérer la classification, seules une
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luminance sur dix a été utilisée, I'utilisation de toutes les luminances ne changeant pas
significativement la classification obtenue. Ainsi

w={y.,bc}, y =y(l:10:140) (5.35)

L’utilisation de tous les exemples de la base d’apprentissage permettrait d’obtenir une
classification globale, valable quelle que soit la période de ’année considérée. Un grand
nombre de classes est cependant nécessaire afin d’atteindre le seuil 7=89 % de variance
exprimée (plus d’une centaine de classes).

Nous avons choisi de réaliser une classification préliminaire sur les exemples du mois
d’avril seul (1° avril) afin de tester la méthode. 30 classes permettent d’exprimer plus
de 89.7 % de la variance. La répartition des classes est représentée sur la carte de la
figure 5.19. Celle-ci est nettement moins latitudinale que la classification en 4 classes
réalisée par Clerbauz et al. [1998] et Hadji-Lazaro [1999]. Les discontinuités apparentes au
niveau des tropiques sont cependant trompeuses. En effet, en regardant les profils moyens
d’ozone associés a ces classes, représentés sur la figure 5.20 (la partie troposphérique de
ces profils est représentée sur la figure 5.21), nous pouvons remarquer que les classes 6, 7,
8 et 24, 25 correspondent & des profils typiques des tropiques, avec une tropopause autour
de 16 km d’altitude, trés similaires les uns aux autres.

Classification O3 - Avril

Classes

I T T T T T T T T 1T T T e
0123456 7 8 91011121314 1516 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30

F1G. 5.19 — Distribution des 30 classes issues de la classification des exemples du 1°" avril. Les
profils d’Os correspondants sont présentés sur les figures 5.20 et 5.21.

Différentes classes peuvent étre constituées de profils de formes trés proches. Les 30
classes sont cependant conservées afin de dépasser le seuil de 89 % de variance exprimée.
Pour diminuer le nombre de classes en gardant le méme seuil, il faudrait diminuer le
nombre de critéres de classification, ce qui nous éloignerait du comportement du RN. Un
regroupement “manuel” des classes pourrait étre réalisé en se basant sur des considérations
géophysiques. Nous avons conservé la classification automatique pour cette étude, qui reste
préliminaire.

A partir de cette classification, un ensemble de 30 profils d’O3, de température et
de pression, correspondants aux profils moyens pour chaque classe, est constitué. Cet
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F1G. 5.20 — Profils moyens de rapport de mélange d’Os issus de la classification des exemples
du 1°" avril (& leur déviation standard en pointillés). Les profils utilisés pour constituer chaque
classe sont indiqués en gris.
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F1G. 5.21 — Méme chose que la figure 5.20 mais avec un zoom sur la partie troposphérique des
profils.
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ensemble sera utilisé afin d’approcher I'information a prior: prise en compte par le RN
pour l'inversion.

5.6.3 Sensibilité IASI correspondant aux différentes classes

Pour chacune des classes, c’est-a-dire pour chaque cas de référence classifié, la matrice
K, des Jacobiens caractérisant la sensibilité des spectres IASI est calculée. La méthode
de calcul de cette matrice est exposée dans la partie 4.1. Elle repose sur une méthode
de perturbation des profils d’ozone utilisés pour la simulation des spectres (mesures de
type TASI simulées) : Ky ~ Ay/Ax. Pour chacune des classes, les profils de pression,
de température et d’ozone moyens sont utilisés en entrée du code de transfert radiatif
(LBLRTM) afin de calculer le spectre de référence. Le profil d’ozone est ensuite perturbé
de 10 % niveau par niveau. Nous noterons que le profil d’ozone est ici entré en termes de
concentration.

Les Jacobiens obtenus sont représentés sur la figure 5.22 dans le cas des luminances
absolues, et sur la figure 5.23 dans le cas des luminances relatives, soustraites de la ligne de
base du corps gris d’émissivité 0.9813 (exemple du canal a 1020 cm™!). Leur forme géné-
rale est similaire a celle des Jacobiens calculés pour I’atmosphére standard US 1976 pour
les études de sensibilité du chapitre 4 (figure 4.2) : le pic de sensibilité a la concentration
d’ozone est atteint autour de 8-12 km d’altitude pour toutes les classes considérées. Leur
intensité dépend cependant fortement du profil : plus la quantité d’ozone est importante
et plus le spectre y est sensible. Si des luminances relatives sont considérées, les Jacobiens
deviennent positifs.

L’association d’une classe & la situation réelle traitée permet d’estimer la sensibilité
du systéme d’observation total (instrument et algorithme) a la distribution verticale de
I'ozone, fournie par les noyaux A = Gy K. Pour ce calcul, les Jacobiens pour des lumi-
nances relatives doivent étre utilisés puisque des luminances relatives sont considérées en
entrée du RN. Les fonctions de gain G, caractérisant la sensibilité de I’algorithme aux
paramétres d’entrée sont calculées par dérivation de la fonction de transfert globale du
RN pour chaque situation inversée. La classification n’est donc pas nécessaire a son calcul.

Comme nous ’avons précisé, le noyau peut étre considéré comme un “opérateur co-
lonne”. Tel qu’il est calculé ici, il doit étre appliqué au profil de concentration d’ozone
(molécules/cm?) afin d’obtenir une colonne intégrée (molécules/cm?). Afin de s’affranchir
des conditions atmosphériques de fond, il est cependant courant d’appliquer le noyau au
profil de rapport de mélange d’ozone (ppm). Le noyau calculé précédemment doit donc
étre multiplié par la densité de l’air & chaque niveau vertical afin de convertir le profil
de rapport de mélange (ppm) en un profil de concentration (molécules/cm?) avant de
I'intégrer. Pour rester cohérent avec les simulations utilisées pour le calcul des Jacobiens,
la densité de 'air issue de la classification (un profil par classe) est utilisée.

5.6.4 Attribution d’une classe

En pratique, I'attribution d’une classe a une situation ¢ donnée est réalisée en n’utili-
sant que les critéres correspondants aux entrées du probléme, c’est-a-dire les luminances
et les températures, afin de ne pas faire intervenir les inversions & ce niveau :

W' = {y’,b} (5.36)
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Jacobien (x 1072° Wi(cm?.cm ™ .sr)fem™)

F1G. 5.22 — Jacobiens K (calculés en fonction de la concentration d’ozone) pour le canal a
1020 cm™" associés auz 30 classes constituées & partir des exemples du 1°" avril.
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Classe 1 Classe 2 Classe 3 Classe 4 Classe 5 Classe 6
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F1G. 5.23 — Méme chose que la figure 5.22 mais pour les luminances relatives.
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Pour chaque classe g € @) de poids p(q), le moment d’inertie du couple (i, q) est calculé
avec p(i) = 1. La classe choisie est celle pour laquelle M (i, q) est le plus faible.

Ainsi, a chaque situation réelle inversée, un cas de référence connu pourra étre associé.
Nous considérerons que ce cas est alors une bonne représentation de I'information a priori
utilisée par le RN pour estimer les colonnes d’O3. Un profil d’O3 a priori x, pourra donc
étre associé aux colonnes inversées, avec une matrice de covariance S, et une matrice de
Jacobiens Ky associés. Ces matrices permettent ensuite d’évaluer le noyau A et I'erreur
de lissage associés a chaque inversion.

Ainsi, toutes les informations nécessaires a 'interprétation des mesures peuvent étre
fournies : sensibilité, précision et incertitude.

5.7 Conclusions

Les techniques des RN nous ont donc permis de développer un algorithme pour mo-
déliser une fonction de transfert globale reliant les mesures IASI aux quantités d’Os.
L’inversion de plusieurs colonnes partielles d’O3 avec une bonne performance fournit une
information sur la quantité totale et la quantité troposphérique d’Os;.

Méme si la sensibilité limitée de I'instrument aux premiéres couches de I’atmosphére
et & la haute stratosphére ainsi que la difficulté de I’algorithme & découpler totalement les
couches partielles augmentent I'incertitude sur les résultats, I’erreur d’inversion est estimée
a moins de 20 % pour une colonne troposphérique et 5 % pour une colonne totale. Ces
performances sont tout a fait satisfaisantes compte tenu de la variabilité de ces quantités.
L’inversion de I’O3 sur des colonnes partielles entre des altitudes fixes (par exemple entre
la surface et 6, 12 ou 16 km d’altitude) permet de diminuer l'erreur d’inversion de ’O3 dans
les basses couches de ’atmosphére, bien que I'erreur ne semble pas descendre au-dessous
de environ 3-4 DU pour les cas moyens, correctement appris. La difficulté de réalisation
d’une base de données réaliste et homogéne limite les performances de I'algorithme. Les
inversions des cas les moins bien représentés dans la base de données sont moins fiables.

En pratique, les performances sont également limitées par les incertitudes sur les lu-
minances mesurées et sur les températures correspondantes entrées au RN.

Les cas les plus extrémes (en termes de quantités d’O3, de température ou d’émissivité
de surface par exemple) ainsi que les mesures incohérentes ou de mauvaise qualité (faible
rapport signal /bruit) pourront étre mis en évidence, et éventuellement filtrés, grace aux
luminances test restituées.

La caractérisation des inversions sur un ensemble d’exemples représentatifs et la connais-
sance de la précision associée a chaque inversion permet une utilisation fiable des mesures
dans les modéles numériques, ou leur comparaison & d’autres mesures indépendantes. Dans
le cas des RN, I'estimation exacte des caractéristiques de I'inversion est cependant déli-
cate. Il est en effet trés difficile d’évaluer 'information a prior: utilisée pour une inversion
donnée et la maniére dont celle-ci est traitée. La connaissance acquise au cours de 1’ap-
prentissage est en effet utilisée de maniére globale, méme pour les couches de I’atmosphére
auxquelles les spectres mesurés depuis I’espace présentent une bonne sensibilité.

Une premiére validation de la méthode est présentée dans le chapitre suivant (cha-
pitre 6).
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Chapitre 6

Validation sur l'inversion de spectres
réels

Le travail décrit jusqu’a présent utilise des observations IASI simulées. La construction
d’un ensemble de simulations représentatives des situations que I’'instrument devra traiter
en mode opérationnel, calculées en couplant un code de transfert radiatif aux profils
atmosphériques issus du modéle troposphérique MOZART (raccordés a des climatologies
au-dessus de la tropopause), a permis le développement d’un algorithme global d’inversion
des concentrations d’ozone. Le méme type de mesures simulées a été utilisé pour I'analyse
des performances de I'algorithme et a permis ’évaluation de ’erreur d’inversion. L’erreur
estimée représente donc une erreur associée uniquement a la méthode d’inversion, et non
a la qualité physique des simulations utilisées.

Bien que les observations simulées soient indispensables au développement des mé-
thodes d’inversion et & la caractérisation des mesures, 1’évaluation des performances sur
ces simulations ne constitue pas une validation compléte de la méthode. En effet, les cas
simulés sont des cas idéalisés, pour lesquels tous les paramétres sont maitrisés, ce qui ne
sera évidemment pas le cas des mesures réelles qui devront étre traitées par 1’algorithme.
Il convient donc de tester les développements sur des observations réelles afin, dans un
premier temps, de confronter I’algorithme & des problémes tels que la présence de nuages
ou d’éventuels dysfonctionnements instrumentaux, puis d’évaluer la qualité des inversions
en les comparant a des mesures indépendantes. La comparaison permet d’estimer la va-
lidité des approximations faites au cours du développement, par ’utilisation des modéles
en particulier.

Nous disposons pour cela d’un ensemble d’observations comprenant d’une part des
spectres de type IASI et d’autre part des mesures d’O3 effectuées par des instruments
indépendants.

Nous présentons, dans ce chapitre, ’application de 'algorithme aux mesures satel-
litaires IMG/ADEOQS, ainsi que la validation des inversions en utilisant les mesures de
sondes d’ozone et les mesures satellitaires TOMS/ADEOS. La possibilité d’appliquer les
développements aux mesures ballon LPMA /TAST est ensuite présentée.

6.1 Application aux mesures spatiales IMG/ADEOS

Comme décrit dans la partie 3.3.2, les spectres mesurés par I'instrument IMG [Ko-
bayashi et al., 1999a; Kobayashi et al., 1999b| peuvent étre adaptés aux caractéristiques
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de IASI afin d’obtenir des spectres tels qu’ils seraient mesurés par IASI. Les spectres IMG
sont pour cela rééchantillonnés et convolués par la fonction d’appareil IASI. Les 8 mois de
mesures IMG constituent ainsi un outil trés utile a la validation des développements puis-
qu’ils permettent de confronter la méthode a des mesures en conditions réelles, soumises
a d’éventuels problémes instrumentaux et au bruit radiométrique.

Un travail de calibration des spectres mesurés a été mené par 1’équipe IMG tout au
long de la mission afin de corriger différentes erreurs, notamment liées & des problémes
d’alignement des miroirs d’acquisition. Nous avons ici limité notre étude aux périodes de
meilleure qualité, pour lesquelles le plus grand nombre de spectres a été conservé : 26-28
décembre 1996 ; 25-28 janvier 1997 ; 1-10 avril 1997; 16-19 juin 1997.

Les paramétres nécessaires a I'inversion sont les luminances correspondant & de fortes
signatures d’O3 d’une part et la température de surface et le profil atmosphérique de tem-
pérature associés d’autre part. Parmi les luminances mesurées, les canaux sélectionnés
pour l'inversion de 'ozone (tableau 4.1, chapitre 4) sont isolés. Les luminances corres-
pondantes constituent les luminances d’entrée de 1’algorithme d’inversion, mise a part la
luminance & 1034.75 cm™! qui est utilisée comme luminance test en complément de la
luminance & 976.75 cm ™.

Pour IASI, les températures de surface et les profils de température seront fournis de
maniére opérationnelle (avec I'erreur associée). Cependant, les températures de niveau
2 fournies lors de la mission IMG sont peu fiables [Hadji-Lazaro, 1999]. Leur inversion
n’étant pas 'objet de notre étude, nous avons choisi d’utiliser les profils de température
fournis par le modéle du Centre Européen ECMWF — champs analysés fournis toutes les
6 heures |Gibson et al., 1997] —, co-localisés aux observations IMG gréce a I'outil Arletty
du centre de données de 'TPSL*.

Aprés une description rapide des températures d’entrée utilisées, qui auront un impact
important sur la qualité des inversions, nous allons présenter les différents filtres de qualité
mis en ceuvre. Le but du premier filtre est de sélectionner les cas qui ne sont pas affectés
par la présence de nuages (filtre nuages). Le second a pour but de sélectionner les cas
qui seront le plus correctement traités par l'algorithme d’inversion développé (test de
cohérence). Enfin, les inversions de I’ozone IMG seront présentées, ainsi que I’analyse de
I’erreur d’inversion associée.

6.1.1 Températures associées & IMG

Bien que la température de surface (7) soit fournie par ECMWF, nous avons choisi
de la déduire des spectres IMG afin de rester le plus cohérent possible avec les conditions
de mesure.

Dans le domaine de l'infrarouge thermique, 7 peut aisément étre déduite des spectres
en utilisant la relation du corps gris de Planck (équations 2.1 et 2.2) dans une fenétre
atmosphérique, c’est-a-dire pour une luminance Ly mesurée a un canal spectral vy ne
comportant que la signature de ’émission de la surface de la Terre :

hecwy/k

i (e )

T, = 6.1)

Thttp ://dataipsl.ipsl.jussieu.fr/
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avec h la constante de Planck, ¢ la vitesse de la lumiére dans le vide, k£ la constante de
Boltzmann et €, I'émissivité de la surface dans le domaine spectral considéré.

Nous avons choisi 1y proche de la bande d’absorption de 'Oz afin de limiter le temps de
calcul nécessaire pour les simulations de spectres. La détermination d’une fenétre atmo-
sphérique dans cette région est difficile compte tenu de la faible résolution IASI, cependant
1=976.75 cm~' semble ne pas étre trop affecté par ’absorption atmosphérique. Le cal-
cul a été effectué en considérant, comme pour les simulations, une émissivité de surface
moyenne constante égale & 0.9813. Pour une estimation précise de T}, plusieurs fenétres
atmosphériques doivent étre considérée. La méthode choisie est donc extrémement sim-
plifiée. L’erreur sur le calcul est cependant estimée & moins de 1 K.

Les températures de surface ainsi inversées et les températures ECMWF /Arletty sont
comparées sur la figure 6.1 pour chaque période considérée. L’accord entre les deux dis-
tributions est globalement bon, avec un gradient latitudinal similaire : T allant de moins
de 240 K en hiver & plus de 290 K en été aux moyennes latitudes et autour de 290 a
300 K toute I’année dans les tropiques. Des différences de plus de 50 K sont cependant at-
teintes localement, avec des températures de surface inversées inférieures aux températures
Arletty. Ces écarts importants s’expliquent par la présence de nuages (forte couverture
nuageuse), qui affectent fortement les spectres IMG : la température de surface inversée
correspond alors a la température du sommet du nuage.

Hormis ces différences bien visibles et identifiées, nous pouvons également remarquer
que la température de surface inversée est généralement légérement plus faible que la tem-
pérature de surface Arletty. Plusieurs facteurs peuvent expliquer cette sous-estimation :
la présence d’un bruit radiométrique sur le canal utilisé, ’émissivité moyenne utilisée,
ou bien un probléme de calibration des spectres IMG. Pour un bruit autour de 2.5
107 W/(cm?cm~'sr) (méme ordre de grandeur pour IASI et IMG dans le domaine de
’O3), Perreur sur lestimation de T, peut atteindre 1 K. Dans le domaine considéré,
I’émissivité de surface varie entre environ 0.8766 pour les surfaces désertiques, 0.999 pour
les surface enneigées et 1 pour les agglomérations |Wilber et al., 1999]. La différence de
température de surface engendrée peut aller jusqu’a environ 5 K.

Il peut également exister des inconsistances entre les températures ECMWF /Arletty
et la réalité et donc entre ECMWEF /Arletty et IMG.

Ne disposant pas d’estimations plus fiables des profils de température pour IMG, les
profils de température ECMWEF /Arletty ont été utilisés.

Au cours de la mission TASI, les températures de surface et les profils de température
seront inversés de maniére opérationnelle pour les applications météorologiques. Elles
seront donc aussi fiables et cohérentes que possible et I’erreur associée sera connue.

6.1.2 Filtres de qualité
Filtre des cas nuageux

Quelle que soit la région spectrale considérée, les nuages ont un effet trés important
sur le rayonnement mesuré au sommet de ’atmosphére. Dans I'IR, thermique, les nuages
absorbent le rayonnement émis par la surface de la Terre et le réémettent & une tempé-
rature plus faible & la fois vers la surface et vers les plus hautes couches de 'atmosphére.
Les spectres mesurés dans l’espace sont donc atténués par le présence de nuages. De
plus, les signatures d’absorption des couches de 'atmosphére situées sous le nuage dispa-
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raissent. La couverture nuageuse aura donc un impact trés important sur la restitution de
concentrations de constituants minoritaires troposphériques. Cet effet peut étre corrigé si
les caractéristiques des nuages ayant un impact sur leurs propriétés radiatives (type de
nuage, épaisseur optique, altitude, etc.) sont connues.

L’étude des nuages est un des objectifs de la mission IASI. Une bonne connaissance
de la couverture nuageuse sera donc disponible et une correction des spectres pourra
étre envisagée. La trés bonne couverture spatiale de I'instrument permet de simplifier le
traitement en éliminant les situations affectées par la présence de nuages sans perdre une
proportion trop importante d’information.

La couverture nuageuse associée aux mesures IMG n’étant pas spécifiée, un filtre été
développé par Hadji-Lazaro et al. [2001] afin d’écarter les spectres contaminés par la pré-
sence de nuages (ou de tout autre aérosol ayant un impact important). Le critére utilisé,
déterminé de maniére empirique et basé sur le calcul de la température de surface asso-
ciée aux spectres, permet également de filtrer les cas affectés par un dysfonctionnement
instrumental important. La couverture nuageuse mesurée par I'instrument POLDER (PO-
Larization and Directionality of the Earth’s Reflectances [Deschamps et al., 1994; Parol
et al., 1999|), présent a bord de ADEOS avec IMG, a permis de valider la méthode.

Test de cohérence de ’algorithme d’inversion

Les deux luminances (7(1), 7(2)) restituées par ’algorithme d’inversion sont utilisées
pour tester la cohérence entre la situation considérée (c’est-a-dire les paramétres d’entrée)
et les situations utilisées pour la calibration du RN (partie 5.5.3). En effet, si le cas a
inverser est trop éloigné des cas appris par le RN, le résultat ne sera pas fiable, voire
totalement erroné. L’erreur sur la restitution des luminances sera alors élevée.

La figure 6.2 représente 'erreur de restitution relative A r; de la premiére luminance
test (luminance a 976.75 cm ™), avant et aprés le filtre nuages, et aprés avoir filtré les cas
pour lesquels A r; > 4 %. Les distributions obtenues sont différentes selon I’algorithme
considéré : elles dépendent fortement de la phase d’apprentissage du RN. L’erreur de
restitution est globalement trés faible (< 6 % dans plus de 70 % des cas, < 4 % dans plus
de 45 % des cas). Il existe cependant différentes zones de fortes erreurs (Ar; entre 10 et
plus de 20 %), comme I’Afrique du Nord, les hautes latitudes et, dans une moindre mesure,
le Pacifique tropical, ainsi que des valeurs extrémement élevées plus isolées réparties sur
’ensemble du globe (Ar; pouvant atteindre plus de 100 %).

Aprés élimination des cas nuageux en utilisant le filtre nuages IMG, les plus fortes
valeurs d’erreur ont disparu. Les zones de forts Ar; ne sont cependant pas filtrées. Méme
si les spectres affectés par la présence de nuages sont les cas non-appris les plus critiques,
d’autres situations paraissent mal traitées par 1’algorithme.

Les problémes d’inversion au-dessus de I’Afrique du Nord ou des hautes latitudes pro-
viennent trés certainement des émissivités de surface extrémes atteintes dans ces régions.
L’apprentissage ayant été réalisé en utilisant une valeur moyenne de I’émissivité (0.9813),
les situations pour lesquelles I’émissivité est trop éloignée de cette valeur sont inconnues
du RN et ne peuvent étre correctement inversées.

Au-dessus du Pacifique tropical, des valeurs d’erreur relativement importantes sont
atteintes. Ces cas correspondent a de faibles quantités d’ozone, sous représentées lors de
I’apprentissage du RN.

L’erreur Ar = {Ary, Ary} sur les luminances test semble donc pouvoir étre associée
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F1G. 6.2 — Distribution de Uerreur relative Ary sur la restitution de la luminance & 976.75 cm™1

(figures de gauche : RN opérationnel, 6 sorties ; figures de droite : RN troposphérique, 3 sorties) :
avant tout processus de filtrage (en haut), apres le filtre nuage (au milieu), et apres le test de
cohérence de lalgorithme d’inversion (en bas).

a la position, dans I'espace des entrées, du cas considéré par rapport a 1’ensemble d’ap-
prentissage utilisé pour la calibration de I'algorithme. Afin de vérifier cette hypothése,
les paramétres d’entrée des exemples IMG ont été projetés sur le sous-espace réduit des
entrées issu de I'analyse en composantes principales effectuée dans la partie 5.4.1 pour
construire la base de données.

En ne considérant que les deux premiéres composantes (qui permettent de représenter
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8 ; Apprentissage
- IMG 01/04/1997
- pixels nuageux

®
T

Y2
Y2

2k 2k

4l 4l

I I L L X
-70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60

T T T T T T T T T T T
8k . e . Apprentissage H
. IMG 01/04/1997
A4
ar>10
6 : 3 : . Ar2s

Y2

I L L I I L L I L L L
-70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60
Y1

F1G. 6.3 — Projection sur lespace réduit des entrées (définit par les deux premiéres composantes
principales Y1 et Y2 issus de ’ACP sur la base de données de la partie 5.4.1) des exemples de
l’ensemble d’apprentissage (en gris) : avec Ueffectif associé (figure de gauche, le rouge représentant
un effectif mazimum), avec les entrées IMG du 1°" avril 1997 dont les exemples nuageuzr sont
indiqués en rouge (figure du milieu) et avec les entrées IMG du 1°" avril 1997 dont les exemples
correspondant & différents seuil d’erreur Ar sont représentés en couleur (figure de droite).

93.5 % de la variance), la projection sur I’espace & 2 dimensions de I’ensemble d’apprentis-
sage et des entrées IMG du 1" avril 1997 est représentée sur la figure 6.3. Nous pouvons
tout d’abord remarquer (comme nous I’avions déja souligné dans la partie 5.4.1) que ’en-
semble d’apprentissage n’est pas parfaitement homogéne, il existe des cas plus représentés
que d’autres. La projection des cas IMG peut se trouver a une distance plus ou moins
importante du centre de gravité de ’ensemble d’apprentissage.

Il est intéressant de noter que les pixels nuageux ne sortent pas forcément du domaine
d’apprentissage, un grand nombre de ces cas se situent méme autour de son maximum
de représentativité. Ces cas sont dits "ambigus" : le RN leur associe une situation qui
ne correspond pas forcément & la réalité. Les cas présentant de trés fortes erreurs Ar; se
trouvent toutefois bien aux bords du nuage de points représentant I’apprentissage, avec
Ary d’autant plus fort que la distance au centre de gravité est grande. Cette distance
est représentée sur la figure 6.4 pour le 1¢ avril 1997. La bonne correspondance entre sa
distribution et celle de Ar; nous permet de vérifier que Ar peut servir d’indicateur de la
position de la situation considérée par rapport a I’ensemble d’apprentissage.

Un systéme d’évaluation des inversions utilisant cette quantité pourrait étre envisagé



142 CHAPITRE 6. VALIDATION SUR L’INVERSION DE SPECTRES REELS
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F1G. 6.4 — Distance de chacun des cas IMG du 1°" avril 1997 par rapport a lorigine de l’espace
réduit des entrées (a gauche), et erreurs Ary correspondantes (G droite).

afin de renseigner I'utilisateur sur la fiabilité des inversions par un “flag de qualité”. Cette
possibilité devra étre étudiée plus précisément dans le cadre de 1’algorithme opérationnel
IASI. Pour cette étude, nous avons utilisé Ar afin d’élaborer un second filtre des mesures
dans le but de ne conserver que les cas considérés comme fiables du point de vue de
I’apprentissage, c’est-a-dire cohérents avec ce que le RN a appris. En éliminant les valeurs
pour lesquelles Ar > 4 %, moins de 50 % des cas sont conservés.

Les deux filtres (nuages et cohérence) sont complémentaires et doivent étre utilisés
conjointement afin de ne garder que les inversions les plus fiables. Le nombre de spectres
conservés aprés chaque filtre est résumé dans le tableau 6.1. Aprés application de ces deux
filtres, un peu plus de 30 % des mesures IMG sont conservées. Pour IMG, cela représente
relativement peu de point et la distribution devient trés clairsemée. Pour IASI ce probléme
devrait étre beaucoup moins important compte tenu de la trés bonne couverture spatiale
de l'instrument.

TAB. 6.1 — Nombre de spectres conservés selon la période considérée, pour l’algorithme opéra-
tionnel (6 sorties : 7(1), 7(2), C6, C12, C16, CT) et pour l’algorithme troposphérique (3 sorties :
7(1), 7(2), Ctropo) entre parenthéses.

| 26-28/12/1996 | 25-28/01/1997 | 1-10/04/1997 | 16-19/06/1997

Nombre de cas 4430 6272 18156 5657
Nombre de cas 2701 3912 11118 3390
non-nuageux 61 % 62 % 61 % 59.9 %

Nombre de cas | 1830 (2142) | 2942 (3182) | 8942 (10069) | 2750 (3050)
Ar < 4% | 41.3 (48.3) % | 46.9 (50.7) % | 49.2 (55.5) % | 48.6 (53.9) %

Nombre de cas | 1065 (1299) | 1937 (2016) | 5876 (6720) | 1907 (2074)
conservés 24 (29.3) % | 30.9(32.1) % | 324 (37) % | 33.7 (36.7) %
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6.1.3 Inversion de ’ozone

Les algorithmes d’inversion développés ont été appliqués au traitement des spectres
IMG en utilisant les températures atmosphériques fournies par ECMWE.

IMG 26-28/12/1996 IMG 25-28/01/1997

F1G. 6.5 — Distributions de colonne totale d’ozone (CT) IMG — moyennées sur une grille
3° x 3° sur chaque période de mesure — aprés application des deux filtres de qualité (nuages et
cohérence).

Comme nous avons pu le constater précédemment sur les distributions de T, et Ar
représentant plusieurs jours de mesures IMG, certains pixels sont difficiles & distinguer
de leurs voisins lorsque la densité de mesures conservées est importante. Afin d’améliorer
la lisibilité des distributions d’O3, une moyenne des mesures disponibles sur une grille
réguliére 3° x 3° est réalisée pour chaque période de mesure (en gardant a Uesprit qu’il peut
n’y avoir qu'une seule mesure, voire aucune mesure, par maille). Les résultats obtenus,
aprés application des filtres de qualité, sont présentés sur les figures 6.5, 6.7, 6.8, 6.9 et
6.6.

L’utilisation des filtres de qualité permet I’élimination des valeurs aberrantes et des
discontinuités mais diminue fortement la couverture spatiale des distributions. Cette di-
minution rend parfois l'interprétation des distributions IMG délicate, d’autant plus que
de courtes périodes de mesures sont considérées. La distribution d’avril 1997 comportant
10 jours de mesures, la couverture spatiale reste relativement bonne. C’est cette période
qui sera étudiée dans le chapitre 7 sur I'interprétation des mesures IMG. Nous allons ici
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IMG 26-28/12/1996 IMG 25-28/01/1997

F1G. 6.6 — Méme chose que la figure 6.5 pour la colonne troposphérique d’ozone (Ctropo) IMG.

décrire rapidement les distributions et donner quelques éléments d’interprétation basés sur
la connaissance globale du bilan de I’ozone, exposée briévement dans le premier chapitre
de cette thése.

Les colonnes totales C'T" les plus importantes sont obtenues au niveau des moyennes
latitudes, en particulier dans I’hémisphére d’hiver (hémisphére nord pour décembre, jan-
vier et avril, et hémisphére sud pour juin) et au-dessus de I'est de I’Amérique du Nord,
de ’Europe de I'Est et de I'est de 1’Asie. Les valeurs les plus faibles sont observées dans
les tropiques, en particulier au-dessus de ’océan Pacifique. Nous pouvons également re-
marquer des colonnes particuliérement faibles autour du pole nord en avril.

90 % de 'ozone se trouvant dans la stratosphére, les distributions de C'T' sont plutot
représentatifs des processus photochimiques et dynamiques caractéristiques de cette région
de 'atmosphére. La durée de vie de I’ozone dans la stratosphére pouvant aller de quelques
jours a plusieurs mois [IPCC, 2001], les distributions de C'T" observées sont largement
influencées par la circulation des masses d’air stratosphériques. Celle-ci est caractérisée
par de grandes régions d’ascendance au niveau des tropiques et du pole d’été, associées a
de faibles concentrations d’ozone, et par de grandes régions de subsidence aux latitudes
élevées, en particulier au niveau du pole d’hiver, associées & de fortes concentrations
d’ozone. Les faibles colonnes au-dessus du pole nord en avril sont dues & la destruction
photochimique de 1’O3 stratosphérique polaire au printemps. Enfin, les valeurs de CT
plus importantes au-dessus des moyennes latitudes de I’hémisphére nord ont deux origines
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IMG 26-28/12/1996 IMG 25-28/01/1997
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F1G. 6.7 — Méme chose que la figure 6.5 pour la colonne partielle d’ozone [surface - 6 km] (C6)
IMG.

principales :

— Les maxima localisés & I'est de I’Amérique du Nord, a ’est de ’Asie et en Europe
de I’Est, correspondent & des altitudes de tropopause particuliérement basses pour
les régions considérées (figure 6.10), associées aux systémes de pression (thalwegs);

— Les maxima localisés au-dessus des régions industrialisées de I’hémisphére nord sont
dus a de fortes concentrations d’O3 troposphérique associées a une pollution photo-
chimique anthropique accentuée.

La colonne troposphérique C'tropo dépend fortement de la région et de la saison consi-
dérées. Au cours des périodes de mesure de décembre 1996 et janvier 1997 (hiver dans
I’hémisphére nord), les valeurs les plus importantes sont observées dans les tropiques et
au-dessus de I’Afrique du Sud et de I’Australie. En avril 1997, les colonnes C'tropo restent
importantes dans les tropiques, mais de fortes quantités sont également observées aux
moyennes latitudes de I’hémisphére nord. En juin 1997, les colonnes les plus importantes
sont obtenues aux moyennes et hautes latitudes de I'hémisphére nord. Des panaches de
pollution sont également visibles au-dessus des océans Atlantique et Pacifique, suggérant
I'importance du transport.

Ces distributions mettent en évidence les différentes régions polluées, ou de grandes
quantités de précurseurs de 1’O3 sont émises par les activités humaines. La pollution est
principalement technologique dans ’hémisphére nord (utilisation de combustibles fossiles,
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IMG 26-28/12/1996 IMG 25-28/01/1997
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F1G. 6.8 — Méme chose que la figure 6.5 pour la colonne partielle d’ozone [surface - 12 km]
(C12) IMG.

lite aux transports majoritairement) et principalement associée aux pratiques agricoles de
briilage de la végétation, a I'utilisation de biocarburants, et aux éclairs dans ’hémisphére
sud et les tropiques. Les émissions naturelles de précurseurs associées a la végétation, aux
sols et aux éclairs doivent également étre considérées dans les zones rurales.

Une forte variabilité est observée entre les périodes étudiées. Aux moyennes latitudes,
cette variabilité saisonniére est principalement due a la variation de I’ensoleillement qui
modifie 'efficacité de la production photochimique d’Og, les sources technologiques ne
présentant pas de variation significative des émissions suivant les saisons. Les feux de
biomasse représentent une source de précurseurs importants en été dans ces régions. Les
sources naturelles (biogéniques et éclairs) présentent également une variabilité saisonniére
mais ces sources sont souvent minoritaires aux moyennes latitudes. Dans les tropiques en
revanche, la variabilité est due a la variation des sources de précurseurs. En particulier, les
feux de biomasse ont lieu pendant les saisons séches et les émissions associées dépendent
donc de la période de I’année considérée : avril-mai en Afrique centrale, aotit-septembre
en Afrique du Sud et en Amérique du Sud [Fishman et al., 1990; Fishman et al., 1991].

D’autre part, I’ozone troposphérique ayant une durée de vie allant de quelques jours
a quelques mois [IPCC, 2001, sa distribution porte la signature du transport des masses
d’air (impliquant le transport de 1’0zone mais également de ses précurseurs) comme le
montrent les panaches d’O3 observés au-dessus des océans.
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IMG 26-28/12/1996 IMG 25-28/01/1997
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F1G. 6.9 — Méme chose que la figure 6.5 pour la colonne partielle d’ozone [surface - 16 km]
(C16) IMG.

Une analyse plus détaillée des distributions de C'tropo IMG est réalisée dans le cha-
pitre 7.

La seconde approche utilisée afin d’estimer la quantité d’ozone troposphérique consiste
a inverser plusieurs colonnes partielles, intégrées entre la surface et une altitude fixée
(colonnes C'6, C'12 et C'16 correspondant a 1’03 entre la surface et 6, 12 et 16 km d’altitude
respectivement). Le probléme est alors de déterminer dans quelle mesure cette colonne
correspond effectivement & une colonne troposphérique. Les distributions doivent pour
cela étre interprétées en fonction de l'altitude de la tropopause.

Celle-ci peut étre déduite du profil de rapport de mélange d’ozone (forte augmentation
correspondant au début de la couche d’ozone stratosphérique) ou du profil de température
(altitude ou le gradient de température devient supérieur a -2 K /km) [Hoinka, 1997]. C’est
cette derniére définition que nous allons utiliser puisque le profil d’O3; n’est pas connu.
Dans le cadre de IASI, les profils de température seront inversés de maniére opérationnelle,
permettant une connaissance de l’altitude de la tropopause pour chaque mesure. Pour
IMG, nous utilisons les profils de température ECMWEF /Arletty.

Les distributions de 1’altitude de la tropopause déduites pour les 4 périodes IMG
étudiées sont représentées sur la figure 6.10. Les colonnes partielles C'6 correspondent &
une évaluation des quantités d’ozone dans la basse troposphére. Si cette estimation est
représentative de la colonne troposphérique aux hautes latitudes, elle la sous-estime for-
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Tropopause ECMWF / IMG (Atletty) - 26-28 Décembre 1996 Tropopause ECMWF / IMG (Arletty) - 25-28 Janvier 1997
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FiG. 6.10 — Altitude de la tropopause, obtenue a partir des profils de température ECMWF
interpolés pour les observations IMG (Arletty), pour les 4 périodes étudiées : 26-28 décembre
1996, 25-28 janvier 1997, 1-10 avril 1997 et 16-19 juin 1997.

tement dans les tropiques et les sub-tropiques, ol la tropopause se situe plutét autour de
14-16 km d’altitude. Elle permet cependant de mettre en évidence les régions sources de
précurseurs et de forte production d’ozone, discutées précédemment. Les colonnes C'12 et
C'16 sont plus délicates & interpréter puisqu’elles tiennent compte a la fois de I'ozone dans
la troposphére et dans la stratosphére selon 'altitude de la tropopause. Aux moyennes
latitudes, la tropopause se situe globalement entre 10 et 14 km d’altitude, et C'12 donne
donc une bonne estimation de la colonne troposphérique. Pour les régions de haute lati-
tude, ou la tropopause se trouve plutot autour de 6-10 km d’altitude, une grande partie de
(C'12 correspond a de 'ozone stratosphérique, et C'6 sera une estimation légérement sous-
estimée de la colonne troposphérique. A I'inverse, dans les tropiques et sub-tropiques, oil
la tropopause peut atteindre des altitudes supérieures & 16 km, C'12 néglige une grande

partie de I'ozone troposphérique. La colonne (C'16 sera alors plus proche de la quantité
d’ozone troposphérique.

6.1.4 Estimation de ’erreur d’inversion

Pour chaque inversion réalisée, les contributions de ’erreur de restitution associées au
lissage de I'algorithme d’une part et aux incertitudes sur les paramétres d’entrée d’autre
part sont calculées en suivant les méthodes décrites dans les paragraphes 5.5.2 et 5.5.2
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Erreur / données entrées RN IMG/ADEQS -- 1-10/04/1997 Erreur de lissage IMG/ADEQOS -- 1-10/04/1997

A Ctropo (DU) A Ctropo (DU)
=il I I [ T I I T
2 4 6 8 10 12 2 4 6 8 10 12

Erreur totale IMG/ADEOS -- 1-10/04/1997

A Ctropo (DU)
= I I T
2 4 6 8 10 12

Fi1G. 6.11 — Erreur d’inversion IMG estimée pour la période 1-10 avril 1997.

respectivement.

L’erreur de lissage est évaluée a partir de situations représentatives sélectionnées grace
a une classification des exemples de la base d’apprentissage du RN (partie 5.6). Les étapes
de I'estimation de cette erreur sont les suivantes :

1. Une classe de référence est attribuée a chaque cas inversé en fonction des paramétres
d’entrée de ce cas. A chaque classe sont associés : un profil moyen d’ozone x, ainsi
que la matrice de covariance S, et la matrice de Jacobiens Ky, caractérisant la
sensibilité de I'instrument & ’ozone, correspondantes ;

2. Le noyau A caractérisant 'inversion est calculé en multipliant les fonctions de gain
Gy, caractérisant la sensibilité de 1’algorithme d’inversion aux luminances, et les
Jacobiens K ;

3. La covariance de 'erreur de lissage est déduite en utilisant la relation
S,=(A—-C)S,.(A-C)*

ou C correspond au noyau idéal (opérateur colonne).

4. L’erreur de lissage est estimée par la valeur de la variance, égale a la racine de la
diagonale de S; (c’est donc un vecteur de dimension égale au nombre de variables
inversées).



150 CHAPITRE 6. VALIDATION SUR L’INVERSION DE SPECTRES REELS

TAB. 6.2 — Erreurs moyennes de restitution de la colonne troposphérique IMG (ACtropo en DU)
estimées pour les différentes périodes considérées, aprés application des filtres de qualité (filtre de
cohérence seulement pour les périodes 26-28 décembre 1996 et 25-28 janvier 1997).

Source | 26-28/12/1996 | 25-28/01/1997 | 1-10/04,/1997 | 16-19/06,/1997

Ctropo entrées 2.9 3.0 3.1 4.2
lissage NA NA 7.5 NA

total NA NA 8.5 NA

C6 entrées 0.8 0.7 0.7 0.7
lissage NA NA 3.4 NA

total NA NA 3.5 NA

C12 entrées 2.8 2.5 1.9 2.2
lissage NA NA 11.3 NA

total NA NA 11.6 NA

C16 entrées 6.3 5.2 3.8 4.1
lissage NA NA 18.5 NA

total NA NA 19.0 NA

CcT entrées 11.2 9.2 7.8 9.3
lissage NA NA 25.7 NA

total NA NA 27.1 NA

La classification n’ayant été réalisée que pour le mois d’avril (premiére étude), cette com-
posante de I'erreur n’est pour l'instant estimée que pour la période 1-10 avril 1997.

L’erreur associée aux incertitudes sur les paramétres d’entrée est calculée en multi-
pliant les fonctions de gain Gy et Gy, caractérisant la sensibilité de I’algorithme d’inver-
sion aux luminances et aux températures, par les valeurs d’erreur sur les luminances € et
sur les températures d’entrée € respectivement. Pour IMG, l'erreur sur ’estimation de
la température de surface est estimée & moins de 1 K. Une incertitude ep_p, égale & 1 K
est utilisée afin de maximiser ’erreur déduite. L’erreur sur le profil de température est,
comme nous 1’avons précisé, plus difficile & évaluer. Pour une premiére évaluation de I’er-
reur IMG, nous avons utilisé les valeurs d’erreur prévues pour TASI (¢f. partie 5.5.2). Le
bruit radiométrique IMG est estimé a 2.5 10~ W/(cm?cm~'sr) environ dans la bande v
d’absorption de I'ozone. L’erreur € sur les luminances d’entrée a été simulée en multipliant
ce bruit par un nombre aléatoire compris entre 0 et 1. Une erreur globale peut étre déduite
en multipliant I'erreur sur I’ensemble des paramétres d’entrée par le gain global G. La
variance correspondante est également calculée en supposant des matrices de covariance
d’erreur sur les entrées diagonales (erreurs non corrélées en premiére approximation).

L’erreur d’inversion est ensuite évaluée en effectuant la somme quadratique des va-
riances des deux principales sources d’erreur (lissage et incertitudes sur les entrées). Les
différentes composantes de ’erreur sont représentées sur la figure 6.11 pour la période
1-10 avril 1997. Les valeurs moyennes des erreurs estimées pour les différentes périodes
sont données dans le tableau 6.2.

Dans le cadre de TASI, I’erreur de restitution pourra étre évaluée avec plus de précision
puisque les incertitudes sur les paramétres d’entrée seront fournies de maniére opération-
nelle.
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6.2 Comparaison des inversions IMG aux mesures dis-
ponibles

Afin de valider les colonnes d’ozone inversées par IMG, nous disposons d’un grand

nombre de mesures indépendantes :

— les mesures de colonnes totales d’O3 fournies par 'instrument TOMS/ADEOS;;

— les estimations de colonnes troposphériques TOMS par différentes méthodes ;

— les profils d’ozone observés par des sondes a différentes stations de mesure, dont
I’intégration permet de calculer des colonnes partielles C'6, C'12 et C'16, ainsi que
des colonnes troposphériques C'tropo de référence.

Dans cette partie, nous présentons la comparaison des inversions IMG aux différentes me-
sures successivement. Les colonnes totales d’O3 fournies par U'instrument TOMS/ADEOS
sont dans un premier temps utilisées pour évaluer la qualité des colonnes CT' inversées.
Les mesures sondes (profils et colonnes) sont ensuites comparées aux inversions de co-
lonnes partielles et troposphériques. Enfin, les colonnes troposphériques TOMS/ADEOS
sont comparées a nos inversions de C'tropo IMG en deux temps : les distributions de co-
lonnes tropicales sont dans un premier temps discutées, puis les performances obtenues
par comparaison avec des mesures sondes sont comparées.

6.2.1 Colonnes totales TOMS

L’instrument TOMS (Total Ozone Mapping Spectrometer) [Heath et al., 1975], suc-
cessivement présent a bord des satellites Nimbus-7 (1978-1993), Meteor-3 (1991-1994),
ADEOS (1996-1997) et Earth Probe (depuis 1996), fournit depuis 1978 des quantités to-
tales d’ozone de grande qualité, abondamment utilisées par la communauté scientifique.
TOMS mesure le rayonnement solaire rétro-diffusé par ’atmosphére et la surface de la
Terre ou des nuages |Klenk et al., 1982]. 1l utilise un mode de visée au nadir (champ de
vue d’environ 50 km?) avec un balayage perpendiculaire a la trace de ’orbite sur environ
2565 km, permettant une bonne couverture spatiale.

Les données TOMS de niveau 2 sont mises & disposition sur internet par le centre de
données (Data Active Archive Center ou DAAC) du GSFC (Goddard Space Flight Center)
de la NASA (http ://daac.gsfc.nasa.gov). Elles ont été corrigées afin de tenir compte de
I'impact des interférences dues aux aérosols et des erreurs associées aux reflets de mer en
utilisant la pseudo-version 7.5 de I’algorithme TOMS (fournie par J.-F. Lamarque? avec la
permission de I’équipe de traitement de I’ozone de la NASA — NASA Ozone Processing
Team).

Seules les mesures correspondant a des pixels dont la fraction nuageuse est inférieures
a 20 % ont été considérées. La comparaison des colonnes totales TOMS/ADEQOS avec des
mesures sol a permis d’évaluer leur précision a 3 % environ |Krueger and Jaross, 1999|.
L’erreur peut cependant étre estimée & 6 % pour des couvertures nuageuses entre 10 et
20 % [Lamarque et al., 2002].

La figure 6.12 représente les distributions d’ozone total TOMS et IMG pour le 1*
avril 1997, obtenues aprés application d’un filtre nuage pour les deux ensembles et du
filtre de cohérence pour IMG. La couverture spatiale IMG est trés faible par rapport a
celle de TOMS. Ceci provient tout d’abord des techniques d’acquisition des spectres : IMG

2NCAR (National Center for Atmospheric Research)
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TOMS/ADEOS 1/04/1997 - Fraction nuageuse < 20 % IMG/ADEOS 1/04/1997

Colonne totale O3 (DU)

< 225 250 275 300 325 350 375 400 425 450 475 500 >

FI1G. 6.12 — Distributions d’ozone total pour le 1¢" avril 1997 observées par TOMS pour une
fraction nuageuse < 20 % (~ 60 % des points éliminés par ce filtre) et par IMG aprés Uapplication
des filtres de qualité (~ 70 % des points éliminés).

n’effectue des mesures qu’au nadir alors que le balayage de TOMS permet des mesures de
part et d’autre du nadir. D’autre part, les filtres appliqués aux mesures IMG & différentes
phases de leur traitement (calibration par 1’équipe IMG, filtres pour les nuages et la
cohérence de I'inversion) réduisent encore le nombre de données utilisées. La comparaison
des distributions est donc limitée par le nombre de points de mesure IMG.

Les deux instruments étant présents sur la méme plate-forme, une trés bonne corres-
pondance spatiale et temporelle des observations est atteinte, permettant une comparaison
fiable des points co-localisés. Nous avons sélectionné les mesures TOMS co-localisées aux
mesures IMG a £ 0.5° prés en longitude et latitude et effectuées dans un intervalle de
temps de + 2 secondes autour des heures de mesure IMG.

La comparaison sur une trace ADEQOS, représentée sur la figure 6.13, met en évidence
la plus forte variabilité des inversions IMG ainsi que la nécessité de leur appliquer un
filtre de qualité. Aprés filtrage, le nombre de points co-localisés considérés diminue consi-
dérablement mais les mesures IMG et TOMS sont en meilleur accord, avec cependant
une tendance de IMG & sur-estimer les colonnes par rapport & TOMS, en particulier aux
moyennes latitudes de I’hémisphére nord.

La moyenne zonale des distributions, réalisée sur des bandes de 5° de latitude et
représentée pour chaque période sur la figure 6.14, permet de comparer les colonnes ainsi
que leur variabilité en fonction de la latitude. Nous observons toujours une apparente
sur-estimation des C'T" IMG inversées par rapport & TOMS, en particulier dans la région
10°-40° de I’hémisphére nord. Les déviations standards associées aux valeurs moyennes
IMG sont plus importantes que celles associées aux valeurs moyennes TOMS, mettant
en évidence une plus faible variabilité des colonnes TOMS, particuliérement dans les
tropiques.

Les valeurs moyennes des colonnes totales associées aux exemples considérés dans
I’ensemble d’apprentissage sont également représentées. Les C'T" IMG ont une variation
différente des C'T" de 'apprentissage, ce qui permet de vérifier la capacité de généralisation
du RN.
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Comparaison IMG - TOMS/ADEOS -- 1-10/04/1997 —- Equateur ~ (0,141E)
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F1G. 6.13 — Comparaison des colonnes totales IMG et TOMS sur une trace ADEOS du 1¢" avril
1997 localisée au-dessus de louest du Pacifique (équateur a la longitude 141°FE) avant (points
gris pour IMG, noirs pour TOMS) et aprés application des filtres de qualité auz données IMG
(losanges gris pour IMG, croix noires pour TOMS).

La comparaison statistique directe des colonnes est représentée pour chaque période
considérée sur la figure 6.15. 3494 points co-localisés sont comparés sur les 4 périodes
étudiées. Le biais moyen est de 6.5 DU environ (2.3 %), la différence quadratique (RMS)
de 30.5 DU environ (11 %) et la corrélation meilleure que 0.8.

L’accord entre IMG et TOMS est donc globalement bon. Les biais positifs obtenus
vérifient la nette tendance de IMG & sur-estimer les colonnes par rapport & TOMS. Ce-
pendant, la trés bonne corrélation entre les distributions permet de valider la capacité de
IMG & mesurer la variabilité de la colonne totale d’Os;.

Les différences observées s’expliquent par la différence de modes d’observation entre
les deux instruments qui se répercute sur leur sensibilité respective aux couches atmosphé-
riques : la sensibilité maximale est atteinte dans la stratosphére pour TOMS et dans la
troposphére libre pour IMG. La sensibilité de TOMS 4 la basse troposphére est fortement
diminuée par les faibles albédo de surface au-dessus des surface non-gelées et par la forte
contribution de la diffusion Rayleigh [Klenk et al., 1982; Hudson et al., 1995; Kim et al.,
2001; Martin et al., 2002a]. La contribution de la troposphére libre sera plus importante
pour IMG que pour TOMS, ce qui peut expliquer le biais plus important aux moyennes
latitudes de I'hémisphére nord et la plus forte variabilité de IMG.

Des différences plus locales peuvent également provenir de pixels partiellement nua-
geux, qui peuvent étre conservés aprés le filtre, ou d’observations qui ne sont pas exac-
tement co-localisées. Les différences importantes au-dessus des hautes latitudes peuvent
étre attribuées a la dégradation de la précision de TOMS aux angles solaires zénithaux
plus élevés dans ces régions. Enfin, dans les tropiques et sub-tropiques, la sur-estimation
de IMG peut étre due & une représentation insuffisante des faibles colonnes (C'T < 250



154 CHAPITRE 6. VALIDATION SUR L’INVERSION DE SPECTRES REELS

Comparaison IMG - TOMS/ADEOS -- 26-28/12/1996 Comparaison IMG - TOMS/ADEOS -- 25-28/01/1997
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F1G. 6.14 — Colonnes totales d’ozone obtenues pour TOMS, IMG et l’ensemble d’apprentissage,
moyennées sur des bandes de latitude de 5° (valeurs moyennes et déviations standard associées).
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F1G. 6.15 — Comparaison des colonnes totales TOMS et IMG filtrées.
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DU) dans ’ensemble d’apprentissage.

La comparaison directe a cependant permis de vérifier que les spectres mesurés dans
I'IR thermique permettent I'inversion d’une colonne totale d’O3; de bonne qualité. Ces
mesures présentent d’autre part ’avantage de fournir des observations de jour et de nuit.
La comparaison des colonne totales inversées & partir des mesures IR de l'instrument
TOVS (a partir du canal & 9.7 yum) et des mesures TOMS réalisée par Drouin et Karcher
[2003] a mis en évidence un biais systématique de -35 DU (les mesures IR donnent des
colonnes systématiquement plus faibles que TOMS). Ce biais est attribué a la plus faible
sensibilité des mesures IR & la haute atmosphére (au-dessus de 40 hPa). L’estimation de
Ierreur IMG a montré qu'une incertitude de 26 DU environ sur C'T" est associée a la
sensibilité du systéme d’observation IMG (erreur de lissage).

Afin de tenir compte de ces différences de sensibilité et de méthodes d’inversion uti-
lisées, une comparaison plus correcte devrait étre réalisée en utilisant les noyaux et I’in-
formation a priori associés aux deux instruments [Rodgers and Connor, 2003|. Il est ce-
pendant difficile d’accéder & ces paramétres pour TOMS : leur intérét n’ayant été mis en
évidence que récemment, ils ne sont pas spécifiés dans la littérature et ne sont pas fournis
avec les données. Martin et al. [2002] ont proposé une méthode utilisant un modéle de
chimie-transport pour corriger les données TOMS dans la basse tropospheére tropicale :
la correction augmente les colonnes troposphériques déduites des colonnes totales TOMS
d’environ 3-5 DU au-dessus des régions polluées (combustion de la biomasse dans les tro-
piques) et la diminue d’environ 2-5 DU au-dessus des océans. Une méthode d’évaluation
des noyaux pour les mesures de colonnes totales & partir des mesures dans I’'UV-visible a
récemment été proposée par Eskes et Boersma [2003] (pour l'instrument GOME en parti-
culier). Ils montrent en particulier 'importance de l'utilisation de ces profils de sensibilité
pour l'interprétation des données.

6.2.2 Sondes d’ozone

Les profils d’ozone observés par des sondes aux différentes stations de mesure du
WMO (World Meteorological Organization) dispersées sur tout le globe permettent la
comparaison des colonnes partielles IMG inversées & des mesures indépendantes de trés
bonne qualité.

Deux types de comparaisons ont été réalisées. La comparaison directe permet dans
un premier temps de tester la validité d’une exploitation scientifique directe des données.
Les données inversées dépendent cependant fortement du systéme d’observation consi-
déré. Ainsi, les inversions IASI/IMG dépendent des caractéristiques de I'instrument et de
I’algorithme d’inversion développé. Une deuxiéme étude a donc été réalisée afin de tenir
compte de ces caractéristiques pour une utilisation et une comparaison plus fiable des
mesures [Rodgers and Connor, 2003|.

Les données sondes utilisées

Les données mises & disposition par le WOUDC? (World Ozone and Ultraviolet Data
Center) pour les périodes de mesure IMG considérées (26-28/12/1996, 25-28/01/1997,
1-10/04/1997 et 16-19/06/1997) ont été utilisées. Les stations de mesure correspondantes
sont briévement décrites dans le tableau 6.3 et localisées sur la figure 6.16.

3ftp ://woudc :woudc*@ftp.tor.ec.ge.ca/
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TAB. 6.3 — Stations sondes WMO ayant effectué des mesures pendant la période d’observation
IMG (et dont les mesures sont fournies par le WOUDC).

Code Nom Pays Latitude,longitude, | Type de
altitude (m) sonde
007 Kagoshima Japon 31.55,130.55,31 KC
010 New Dehli Inde 28.65,77.237,220 Ind
012 Sapporo Japon 43.05,141.333,19 KC
014 Tateno Japon 36.05,140.1,31 KC
018 Alert Canada 82.5,-62.3,62 ECC
021 Edmonton Canada 53.55,-114.1,766 ECC
(Stony PL.)
024 Resolute Canada 74.72,-94.98,64 ECC
029 MacQuarie Australie -54.5,158.967,6 ECC
Island
043 Lerwick Allemagne 60.13,-1.18,80 ECC
053 Uccle Belgique 50.8,4.35,100 ECC
067 Boulder USA 40.03,-105.25,1689 BM
076 Goose Bay Canada 53.32,-60.3,44 ECC
077 Churchill Canada 58.75,-94.07,35 ECC
089 Ny-Alesund Norvége 78.933,11.883,-1 ECC
099 Hohenpeissenberg Allemagne 47.08,11.02,975 BM
101 Syoma Japon -69.39,58,21 KC
107 Wallops Island USA 37.933,-75.483,13 ECC
156 Payerne Suisse 46.49,6.57,491 BM
174 Lindenberg Allemagne 52.21,14.12,112 ECC
175 Nairobi Kenya, -1.267,36.8,1710 ECC
190 Naha Japon 26.2,127.683,27 KC
191 Samoa American Samoa -14.23,-170.56,82 ECC
205 Thivanorum Inde 8.483,76.95,60 Ind
221 Legionowo Pologne 52.4,20.967,96 ECC
233 Marambio Antarctique -64.233,-56.717,196 ECC
242 Prague République Tcheéque 50.02,14.45,304 ECC
254 Laverton Australie -37.867,144.75,21 ECC
256 Lauder Nouvelle Zélande -45.044,169.684,370 ECC
262 Sodankyla, Finlande 67.39,26.65,179 ECC
315 Eureka Canada 80.05,-86.42,610 ECC
316 DeBilt Pays-Bas 52.10,5.18,4 ECC
318 | Valentia Observatory Irlande 51.93,-10.25,14 ECC
323 Neumayer Antarctique -70.65,-8.26,42 ECC
348 Ankara Turquie 39.95,32.883,891 ECC
404 Jokioinen Finlande 60.8,23.5,103 ECC
432 Papeete Polynésie -18,-149,2 ECC
(Tahiti) Francaise
438 Suva Fiji -18.13,178.4,6 ECC
441 Tle de Paques Chilie -27.17,-109.42,69.2 ECC

38 stations ont effectué des mesures pendant les périodes étudiées. Elles sont princi-
palement localisées dans I’hémisphére nord, avec seulement 11 stations dans ’hémisphére
sud et 3 stations dans les tropiques. A la faible couverture spatiale des stations s’ajoute
le fait que de courtes périodes IMG sont analysées. Le nombre de mesures a la fois si-
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Stations WMO 12/1996 - 01/1997 - 04/1997 - 06/1997
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FIG. 6.16 — Stations sondes du WMO ayant effectué des mesures pendant les périodes IMG
étudiées : 26-28/12/1996, 25-28/01/1997, 1-10/04/1997 et 16-19/06/1997 (tableau 6.3).

multanées et co-localisées est donc trés limité. Afin d’augmenter le nombre de situations
comparées, nous avons choisi de considérer les mesures sondes moyennées sur chacune des
périodes étudiées. Les jours comparés ne seront donc pas toujours les mémes. Pour chaque
station, les données sont comparées aux mesures IMG co-localisées & + 2.5° en latitude
et longitude.

Différents types de sondes, basés sur la sonde Brewer Mast (BM) |Brewer and Milford,
1960; Beekmann et al., 1994| ou sur la cellule ECC (Electrochemical Concentration Cell)
| Kohmyr, 1969; Kohmyr, 1995] sont utilisés. Les principes de mesure utilisent tous la ré-
action de I'iodure de potassium avec ’ozone. Les stations japonaises utilisent une variante
de la sonde ECC, la sonde KC (Carbon Iodine), et les sondes indiennes (Ind) sont des
sondes de type Brewer. Les erreurs de mesure associées varient entre 5 et 10 % [Logan,
1994; Logan, 1999]. Les profils mesurés sont d’autre part moins fiables pour les altitudes
supérieures & 30 km environ |Beekmann, communication privée]. Seules les mesures al-
lant au-dela de 16 km d’altitude ont été conservées (seulement deux profils éliminés). Les
données mesurées par des instruments non spécifiés (non identifiés) ont été écartées.

Afin de calculer la colonne troposphérique, la tropopause thermique a été déterminée
a partir du profil de température fourni avec chaque profil d’ozone. Elle est définie comme
'altitude la plus basse a laquelle la température diminue de moins de 2°K/km |Hoinka,
1997]. Le gradient moyen a partir de ce niveau et pendant 2 km ne doit d’autre part pas
excéder 2°K/km.

Comparaison directe IMG-sondes

Pour chaque colonne partielle d’O3 inversée, les valeurs moyennes calculées a chaque
station sont indiquées sur les distributions IMG moyennées (grille 3°x3°) sur les fi-
gures 6.17, 6.18, 6.19 et 6.20 pour chaque période.

D’apres ces cartes, les colonnes sont généralement en bon accord au-dessus des sta-
tions tropicales, localisées & Nairobi (Kenya) et dans 'océan Pacifique. Les inversions IMG
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Comparaison IMG - sondes O, - 26-28/12/1996 Comparaison IMG - sondes O, - 25-28/01/1997

Colonne tropospherique O3 (DU)

< 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 >

F1G. 6.17 — Distribution des colonnes troposphériques inversées IMG et calculées a partir des
profils sondes (points colorés), en moyenne sur la période considérée (grille 3° x 3° pour IMG).

Comparaison IMG - sondes O, -- 26-28/12/1996 Comparaison IMG - sondes O, -- 25-28/01/1997

Colonne [surface - 6 km] o, (DU)

[ [ I N D N ——
< 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 >

F1G. 6.18 — Méme chose que sur la figure 6.17 pour la colonne [0 - 6 km] d’ozone C6.
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IMG 26-28/12/1996 Comparaison IMG - sondes O, -- 25-28/01/1997

Colonne [surface - 12 km] O3 (D)

[ I e . ——
< 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 >

F1G. 6.19 — Méme chose que sur la figure 6.17 pour la colonne [0 - 12 km] d’ozone C12.

Comparaison IMG - sondes O@ -- 26-28/12/1996 Comparaison IMG - sondes O@ -- 25-28/01/1997

Colonne [surface - 16 km] o, (DU)

< 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 >

F1G. 6.20 — Méme chose que sur la figure 6.17 pour la colonne [0 - 16 km] d’ozone C16.
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TAB. 6.4 — Comparaison des colonnes partielles d’ozone inversées a partir des mesures IMG et de
celles calculées o partir des mesures sondes auz différentes stations : A=(sonde-IMG) en DU. Le
nombre N de mesures co-localisées considérées est également indiqué. Lorsqu’il est différent selon
Ualgorithme considéré, les deux valeurs sont indiquées, la premiére correspondant a l’algorithme
troposphérique. Lorsque N est supérieur a 1, l’erreur RMS est spécifiée entre parenthéses.

| Station | N | ACtropo | AC6 | AC12 | AC16 |
010 New Dehli 1 | 209() 14.7 () 26.2 () 284 ()
012 Sapporo 4 1 (14) | 47 (134) | 7.5 (21.4) | -3.6 (32.5)
014 Tateno 4 | 02(42) | 7.1(84) | 05(65) |-32.3(38.1)
018 Alert 2 | 142 (20.1) | 8.1 (11.5) | 17.6 (27) | 37.4 (54.6)
021 Edmonton 2 | -07(1) | -14(22) | 6.8 (19.1) | -26.5 (39)
024 Resolute 2 | 2.7 (3.8) 5(7.7) | 221 (36.2) | 35.6 (53)
029 MacQuarie Island 2 -0.7 (15) 0.4 (4.2) -0.2 (5.5) | -10.4 (20.9)
043 Lerwick 6/2 | 19.6 (22) | 10.6 (14.9) | 17.4 (25) | 27.2 (38.5)
053 Uccle 9 | 6.5 (9.9 5(9.8) | 14.3 (20.3) | 9.8 (32.4)
076 Goose Bay 3 1.9 (9.6) -1.7 (3.4) | -0.4 (12.5) | -27.7 (38.7)
077 Churchill 2 | 85 (16.9) - - -
089 Ny-Alesund 6 | 22(133) | 29(4) | 69 (11.8) | 8.3 (22.1)
099 Hohenpeissenberg 5 | 9.6 (12.3) | 4.5 (20.8) 9 4 (20.8) | -5.4 (35.4)
101 Syoma 3 -7.1 (9.1) -5 (6.3) 5 (7.3) -8.7 (13.2)
107  Wallops Island 4/2 | 8.7 (10.3) (11 3) 14 5(21.2) | -6.1 (11.6)
156 Dayerne 6 | 12 (18.2) 8 (7.7) | 123 (16.7) | 13.3 (23.2)
174 Lindenberg 3 | 15.7 (19.7) 11 (13.6) | 12.5 (15.5) | -3.3 (15.1)
221 Legionowo 2 | 13.8 (19.8) | 10 (14.2) | 7.4 (10.5) | 1.5 (28.9)
233 Marambio 2 -5.9 (9.6) -4.9 (7) -9.8 (14.2) | -20.9 (31.2)
242 Prague 5 11 8(15.2) | 6.4(7.2) 25 8 (35.7) | 29.6 (50.2)
254 Laverton 2 1 (5.5) 2.3 (3.8) 3 (5.6) -2 (8)
256 Lauder 3 18 5(35.1) | 0.3 (L.7) 7 3(147) | 61 (235)
262 Sodankyla 6 3(11) | 3.5(38) | 16.9(19.9) | 26.6 (31.1)
316 DeBilt 3 1(52) | 95 (12.1) | 11.6 (17.2) | 14.2 (32)
318 Valentia Observatory | 2 17 7(25.4) | 14 (19.8) 10 (14.4) -0.5 (1.2)
323 Neumayer 7 -5 6(8) | -34(37) | 34(5.2) | -7.6 (11.6)
404 Jokioinen 6 1 (18) 1.7 (2.3) | 8.1 (185) | -0.2 (26)

sont également proches des mesures pour la plupart des stations situées dans les hautes
latitudes de I’hémisphére sud et de 'hémisphére nord. Des différences plus importantes
sont observées au-dessus des moyennes latitudes de I’hémisphére nord. Au-dessus des dif-
férentes stations européennes, japonaises et au-dessus de la station de New-Dehli en Inde,
les colonnes mesurées par les sondes sont trés nettement supérieures & celles inversées
pour IMG. Une comparaison plus précise est reportée dans le tableau 6.4. Le biais moyen
obtenu entre les colonnes sondes et les colonnes inversées pour IMG est de 6.8 DU pour
Ctropo, 4.3 DU pour C6, 9.5 DU pour C'12 et 3.6 DU pour C'16, et leur différence qua-
dratique est égale & 13 DU pour Ctropo, 7.1 DU pour C6, 16.1 DU pour C'12 et 26.3 DU
pour C'16. Il faut cependant considérer ces chiffres avec prudence : le nombre de mesures
comparées étant en moyenne inférieur a 4, la comparaison n’est pas statistiquement fiable.
En particulier, une étude de corrélation n’est pas réalisable et la variabilité temporelle
des inversions ne peut pas étre testée. Nous pouvons d’autre part remarquer que certaines
mesures IMG, conservées pour l'algorithme troposphérique, ont été filtrées pour 1’algo-
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Colonne tropospherique O, (DU)
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F1G. 6.21 — Distribution des colonnes troposphériques IMG (mesures disponibles pour la période
1-10/04/1997) et sondes (moyennes sur la période 1-10/04/1997).

rithme opérationnel : c’est le cas des mesures autour de Churchill (077), de Lerwick (043)
et de Wallops Island (107). Méme si les algorithmes ont leur propre sensibilité, liée au
processus d’apprentissage, les inversions IMG pour ces localisations seront certainement
moins fiables.

Nous allons maintenant nous concentrer sur les deux régions pour lesquelles les nombres
de stations sont les plus importants : I’Europe et le Japon. La figure 6.21 présente les dis-
tributions de colonne troposphérique de O3 pour les deux régions et la période du 1*" au
10 avril 1997. Nous comparons ici les colonnes partielles inversées a partir des mesures
IMG sans les moyenner avec les valeurs moyennes obtenues a partir des profils sondes.
Nous pouvons d’une part remarquer la forte variabilité des quantités d’O3 troposphérique,
et d’autre part observer la distance importante entre les traces IMG et les stations sondes.

Compte tenu de I'importante variabilité de I’ozone dans les premiéres couches de 'at-
mosphére, une comparaison plus précise des colonnes partielles inversées et calculées a
partir des profils sondes peut-étre réalisée en se basant a la fois sur les valeurs moyennes
et sur les écarts-types. Ces derniers permettent de prendre en compte la variabilité des
grandeurs comparées. Cette comparaison est représentée pour chaque station sur les fi-
gures 6.22, 6.23, 6.24 et 6.25. Afin de faciliter 'interprétation des écarts obtenus, les profils
de concentration d’ozone mesurés a différentes stations sont représentés sur les figures 6.26
et 6.27.

Les colonnes troposphériques calculées pour les mesures des stations de Churchill (077),
Naylesund (089), Lauder (256), Prague (242) et Jokioinen (404) présentent de trés fortes
variabilités. Les profils mesurés a Lauder et Prague sont représentés sur les figures 6.26
et 6.27. A ces stations, de trés fortes variations des concentrations d’ozone ont été me-
suréesElles sont majoritairement dues & des intrusions d’air troposphérique dans la basse
stratosphére au niveau des jet subtropicaux |Kowol-Santen and Ancellet, 2000; Bradshaw
et al., 2002|, bien que des filaments d’air polaire puissent également entrainer des dis-
continuités dans les profils observés |Marchand et al., 2003|. Des signatures de ce type
sont observées quasiment & toutes les stations de moyennes latitudes, dans ’hémisphére
nord mais également dans ’hémisphére sud. Des intrusions d’air stratosphérique peuvent



6.2. COMPARAISON DES INVERSIONS IMG AUX MESURES DISPONIBLES 163

Comparaison IMG - sondes O, —— 26-28/12/1996 X
3 Comparaison IMG - sondes O3 —— 25-28/01/1997

x sondes 03 80
MG x sondes O,
IMG

70 b

80

701 q

60 b
60 b

50 —
50 b

401 9

Colonne troposphérique O3 (DU)
8
T
L
Colonne troposphérique O3 (DU)

43 318 242 1
*x > = >
156
30 B
L 43 * i
30 43
256
201 | 89 101 5¢
20| E 323
12 * 12 %
0 * 323 J * E
100 > R
29
Stations Stations
Comparaison IMG - sondes O, —— 1-10/04/1997 Comparaison IMG - sondes O, —— 16-19/06/1997
P 3 P 3
80 80
% sondes O, T x  sondes O,
MG 3 IMG
701 B 701 B
S 60 1 5 60f B
e 89 e
o 156 o
710 107
Q sof [ o= 404+ 8 s0f B
g g x
© 2, 77 190 5
s ¥ 43 202 s
a0l « 107 262 1 % sl B
4 18 53 T 221 g 53
g s l E3 76 s T316 2 89 316
> T > * * 441
>
£ sof a 11X + lara « %318 1€ wl |
g 21T o9 - 254 g 76
o A et N TT | | o *
323
20| e M 3 T .1 20| B
191 | X
<+ 233
233 432
10+ L g 10+ * g
256
Stations Stations

F1G. 6.22 — Valeurs moyennes et écarts types des colonnes troposphériques observées auz diffé-
rentes stations pendant les périodes considérées, et des colonnes inversées & partir des mesures
IMG co-localisées a +2.5° pour les différentes périodes IMG.

également augmenter la variabilité dans la troposphére libre. Cela pourrait expliquer le
pic d’ozone autour de 10 km d’altitude observé a la station de Wallops Island (107). Une
étude plus détaillée serait nécessaire afin de déterminer précisément I'origine de ces fortes
variabilités. Pour tous ces cas, la tropopause est difficile & déterminer et I'utilisation de la
définition thermique implique que des concentrations d’ozone plutét caractéristiques de
la stratosphére peuvent étre prises en compte dans le calcul de la colonne troposphérique
[Logan, 1999], expliquant la forte variabilité sur ces colonnes.

Ces variabilités importantes se retrouvent sur les colonnes C'12 et C'16 puisque les
concentrations d’ozone dans la haute troposphére et basse stratosphére ont une forte
contribution. Les valeurs de C6, situées dans la troposphére, ne sont, en revanche, pas
affectées. Le biais calculé pour ces situations est généralement important, mais les mesures
IMG se trouvent souvent dans la barre de variabilité des mesures sondes. A Edmonton
(021), MacQuarie (029) ou Goose Bay (076), une plus forte différence est observée pour
C16 que pour les autres colonnes partielles car les variations de concentration d’ozone
sont surtout importantes au-dessus de 9-10 km d’altitude. Dans ces cas, C'16 a tendance
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F1G. 6.23 — Méme chose que sur le figure 6.22 mais pour la colonne [0-6km] d’ozone C6.

a étre sur-estimée par IMG : la diminution de la quantité d’ozone stratosphérique semble
mal détectée.

Nous pouvons d’autre part remarquer une tendance marquée de IMG a sous-estimer
les colonnes Ctropo, C'6, C'12 et, dans une moindre mesure, C'16 pour les stations de
moyennes latitudes de ’hémisphére nord. Cette sous-estimation est particuliérement vi-
sible au-dessus des stations de New-Dehli (010), de Saporro (012), de ’est de I’Europe
(099, 174, 221, 242) et de I'ouest de I’Europe (043, 053 et 318). D’aprés les profils sonde
(figures 6.26 et 6.27), les mesures aux moyennes latitudes présentent généralement de
fortes concentrations d’ozone dans la couche limite et dans la troposphére libre, avec de
trés fortes variations des profils d’un jour & I'autre.

La forte sous-estimation des colonnes IMG par rapport aux mesures sondes peut donc
provenir en grande partie de la plus faible sensibilité de 'instrument IMG aux premiéres
couches de I’atmosphére. Des pics d’ozone a des altitudes inférieures a 2-3 km d’altitude
seront sous-estimés par I'inversion IMG. Cet effet est particuliérement visible pour les co-
lonnes C'6, pour lesquelles les premiéres couches contribuent de fagon prépondérante. Cette
hypothése est en accord avec la meilleure comparaison dans les régions de faibles émis-
sions de précurseurs, pour lesquelles la concentration d’ozone dans les premiéres couches
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F1G. 6.24 — Méme chose que sur le figure 6.22 mais pour la colonne [0-12km] d’ozone C12.

de 'atmosphére est généralement faible.

La sous-estimation peut également étre attribuée a I’ensemble d’apprentissage, réalisé
a partir des profils d’ozone issus du modéle global MOZART. La grille de ce modéle,
de 2.8°x2.8°, est en effet trop large pour représenter des profils extrémement pollués
caractéristiques des zones urbaines. Les cas considérés pour ’apprentissage seront donc
lissés et moins pollués localement, impliquant un biais sur les inversions.

A D'inverse, les colonnes sont légérement sur-estimées aux stations situées en Antarc-
tique (101, 233, 323), ou de faibles concentrations troposphériques sont observées (voir le
profil mesuré 4 Marambio (233) sur la figure 6.27). La sur-estimation des faibles colonnes
peut provenir de la faible représentation de ces cas dans I’ensemble d’apprentissage et de
la contribution des couches plus élevées de I'atmosphére. En effet, la résolution verticale
des mesures de type TASI est estimée & environ 8-10 km et ne permet donc pas de décou-
pler précisément les différentes couches de 'atmosphére (comme le montrent les noyaux
caractérisant la sensibilité des inversions).

Tout comme pour la comparaison entre les colonnes TOMS et IMG, il faut d’autre part
préciser que certains cas nuageux, pour lesquels I'inversion ne représente pas les quantités
recherchées, peuvent étre conservés aprés application des filtres de qualité.
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F1G. 6.25 — Méme chose que sur le figure 6.22 mais pour la colonne [0-16km] d’ozone C16.

Dans les régions de fortes variabilités, la mauvaise co-localisation spatio-temporelle
des mesures sondes avec les mesures IMG pourra donc entrainer de grandes différences
entre les colonnes comparées.

Un grand nombre de facteurs expliquent donc les différences obtenues. Les colonnes
troposphériques et partielles inversées par IMG sont affectées par la faible sensibilité de
I'instrument aux premiers niveaux de I’atmosphére et par la représentativité des profils
utilisés lors de la phase d’apprentissage de 1’algorithme d’inversion, issus d’un modéle glo-
bal et de climatologies. La difficulté de I’algorithme & découpler I'influence des différents
niveaux verticaux, liée a la résolution verticale limitée de I'instrument, pourrait également
expliquer la plus grande difficulté dans les régions de forte variabilité du profil d’ozone
(moyennes latitudes de 1’hémisphére nord principalement). La variabilité temporelle re-
présentée par les mesures IMG inversées n’a pas pu étre testée car une comparaison en
fonction du temps est rendue impossible par les courtes périodes IMG considérées et sa
couverture spatiale relativement faible.
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Station # 010 — New—Dehli (28.6°N,77.2°E)

Station # 099 — Hohenpeissenberg (47.1°N,11°E)
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F1G. 6.26 — Profils d’ozone mesurés a différentes stations pendant les périodes de mesure IMG
étudiées : 26-28/12/1996, 25-28/01/1997, 1-10/04/1997 et 16-19/06,/1997.
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Station # 012 — Sapporo (43°N,141.3°E) Station # 190 - Naha (26.2°N,127.7°E)
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F1G. 6.27 — (suite de la figure 6.26)
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Comparaison IMG-sondes tenant compte du systéme d’observation

Pour une comparaison plus fiable, les caractéristiques de I'instrument et de ’algorithme
d’inversion doivent étre prises en compte [Rodgers and Connor, 2003]. Pour cela, le systéme
d’observation est simulé de deux maniéres :

1. en simulant une mesure de type IASI & partir des mesures sondes de pression,
température et d’ozone, en la bruitant, puis en appliquant 1’algorithme d’inversion
& ces simulations;

2. en utilisant le formalisme de caractérisation linéaire de Rodgers [2000], permettant,
pour chaque mesure sonde, de calculer une colonne intégrée tenant compte des sensi-
bilités et informations a priori caractérisant les inversion en utilisant I’équation 5.14.
Ainsi, en omettant les erreurs d’inversion, on obtient une estimation des colonnes
sondes telles qu’elles seraient restituées par le systéme d’observation :

ésonde - AXsonde + (C - A)Xa

ou C représente l'opérateur colonne permettant de calculer la colonne désirée a
partir du profil d’ozone mesuré et ol A et x, représentent le noyau et 'information a
priori associés a la mesure IMG co-localisée (dans une région de £2.5° en longitude
et latitude). Dans notre cas, les caractéristiques des inversions ont été estimées
pour IMG (caractéristiques IMG et RN) en considérant un ensemble de situations
représentatives de 'ensemble d’apprentissage issues d’une classification (parties 5.6
et 6.1.4).

La premiére méthode est plus précise que la seconde, méme si elle ne tient pas compte
d’éventuels problémes de simulation du transfert radiatif, mais est également difficile &
appliquer de maniére systématique compte tenu du temps de calcul important requis pour
la simulation des spectres.

La figure 6.28 représente la nouvelle comparaison entre les colonnes sondes et C'tropo
IMG pour la colonne troposphérique d’ozone en avril 1997. La prise en compte du systéme
d’observation permet globalement d’atténuer les différences entre les colonnes sondes et
les colonnes IMG restituées, en particulier lorsque la premiére méthode est utilisée. La
comparaison des colonnes sondes intégrées aux colonnes restituées par le RN pour les
profils sondes met en particulier en évidence la forte sous-estimation des colonnes liée au
systéme d’observation, confirmant les conclusions du paragraphe précédent.

L’utilisation du noyau (méthode 2) permet également d’améliorer la comparaison
sondes/IMG. En particulier, la sous-estimation des colonnes aux moyennes latitudes de
I’hémisphére nord est moins marquée. C’est le cas pour les stations européennes (sauf
Prague, 242, et moins clair pour Uccle, 053), japonaises et pour la station de Wallops
Island (107). Pour la station de New-Dehli (010), 'utilisation du noyau ne semble pas
améliorer significativement la comparaison. Aux moyennes latitudes de I’hémisphére sud,
la nouvelle colonne sonde s’éloigne de la colonne IMG a Laverton (254) mais se rapproche
a Lauder (256). Aux plus hautes latitudes des deux hémisphéres (hormis aux stations de
Jokioinen, 404, de Churchill, 077, et de Marambio, 233), la méthode semble moins adap-
tée : 'utilisation du noyau a plutot tendance a augmenter la colonne sonde plutét qu’a la
diminuer pour la rapprocher de IMG.

Les profils a priori et les noyaux utilisés pour le calcul de €,,4. pour quelques exemples
d’avril 1997 (inversion de la colonne C'tropo toujours) sont représentés sur la figure 6.29.
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Comparaison IMG - sondes 0, — 1-10/04/1997
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FIG. 6.28 — Valeurs moyennes et écarts types des colonnes troposphérigues observées auz dif-
férentes stations pendant les périodes de mesure IMG considérées, et des colonnes inversées a
partir de IMG co-localisées a +2.5° pour les différentes périodes IMG. Les colonnes troposphé-
rigues sondes sont calculées d’une part en intégrant les profils mesurés par les sondes entre la
surface et Ualtitude de la tropopause (C Xgsonge) €t d’autre part en appliquant le RN au spectre IR
simulé a partir des profils sondes ou en appliquant le noyau caractérisant linversion aux profils
sondes (A Xsondge + (I — C) xq).

Dans le cas de New-Dehli, le profil a priori choisi (parmi les profils considérés dans la clas-
sification) est proche du profil sonde dans la stratosphére et I’altitude de la tropopause est
bien estimée mais les concentrations troposphériques sont fortement sous-estimées. L’am-
plitude du noyau dépasse ici 1 dans la troposphére, ce qui donne un poids important au
profil sonde et n’améliore donc pas la comparaison. A Prague (242), la forte variabilité des
profils sonde se retrouve dans les profils a priori choisis et dans les noyaux correspondants
calculés. Les profils a priori choisis ont une tropopause trop haute, qui correspond plutot
a laltitude des masses d’air stratosphériques pauvres en ozone (d’origine troposphérique).
Cette difficulté a associer un profil correct peut étre due au manque d’information dans
les spectres. La comparaison n’est donc pas améliorée par I'utilisation du noyau. A Lau-
der (256), un seul profil a priori et un seul noyau sont utilisés pour convoluer les profils
d’ozone. La variabilité initiale est donc fortement lissée, et la colonne se rapproche de la
colonne mesurée par IMG. A Alert (018), comme pour beaucoup de stations de haute
latitude, le profil a prior: sélectionné n’est pas correct. Dans ces cas-1a, la classification
devra étre améliorée. L’erreur de lissage est d’autre part trés importante pour les inver-
sions IMG correspondantes (peu de sensibilité aux mesures), ce qui met en évidence la
difficulté de I’algorithme & traiter ces situations.
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Station # 010 —— New Dehli (28.6°N,77.2°E)

Station # 242 —- Prague (50°N,14.4°E)
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F1G. 6.29 — Profils d’ozone mesurés o différentes stations pendant la périodes 1-10/04/1997 a
différentes stations (en gris a gauche) et profils a priori (en couleurs a gauche) et noyauz (o
droite) utilisés pour l'inversion de mesures IMG co-localisées a £2.5°.

Ainsi, la méthode utilisée pour le calcul de € p,q4., ¢'est-a-dire I’équation 5.14, n’est
pas toujours représentative du comportement du RN. Il est en effet difficile d’estimer la
maniére dont le RN utilise I'information a priori fournie lors de I'apprentissage. Cette
méthode comporte en particulier beaucoup moins de degrés de liberté que le RN. D’autre
part, la connaissance acquise par le RN au cours de I’apprentissage intervient de maniére
globale sur les résultats de I'inversion, et pas seulement dans les couches ol I'instrument
est le moins sensible.

Il n’est donc pas clair que 'utilisation du noyau améliore réellement les comparaisons,
et il est préférable d’utiliser une simulation compléte du systéme d’observation pour te-
nir compte des sensibilités. La classification permet toutefois souvent d’estimer un profil
d’ozone proche de la réalité.
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6.2.3 Colonnes troposphériques TOMS

Malgré sa faible sensibilité aux premiéres couches de I'atmosphére, différentes mé-
thodes ont été développées afin de déduire des quantités troposphériques a partir des
mesures de 'instrument TOMS. Elles reposent toutes sur ’évaluation de la contribution
de l'ozone stratosphérique a la colonne totale mesurée par TOMS, qui permet ensuite la
déduction de la colonne troposphérique.

La méthode du résidu, développée initialement par Fishman et ses collaborateurs
[Fishman et al., 1990; Fishman et al., 1991; Fishman and Brakett, 1997] en utilisant
les mesures de l'instrument SAGE (Stratospheric Aerosol and Gas Experiment) afin de
dériver de maniére indépendante la contribution de ’ozone stratosphérique, permet une
estimation globale (i.e. sur ’ensemble du globe) de la colonne troposphérique. Le principal
probléme de cette méthode provient du manque de cohérence (spatiale et temporelle) des
mesures qui sont effectuées par des instruments embarqués sur différentes plate-formes
et qui n’ont pas été inter-calibrés. L’utilisation des mesures de I'instrument SBUV (Solar
Backscattered UltraViolet), mieux distribuées que celles de SAGE, associées a des mesures
sondes, permet d’étudier des échelles spatio-temporelles plus petites |Fishman and Balok,
1999; Fishman et al., 2003]. Plus récemment, les mesures fournies par MLS (Microwave
Limb Sounder) ont été utilisées [Chandra et al., 2003| afin d’estimer la colonne d’ozone
stratosphérique, permettant 'inversion de distributions troposphériques bien résolues.

La méthode du résidu modifié (Modified Residual, MR) |Hudson et al., 1995; Hudson
and Thompson, 1998| est basée sur le concept d’une colonne stratosphérique peu variable
dans les tropiques et d’une colonne troposphérique plus variable, qui suit la variation de
la colonne totale. Elle permet d’estimer une distribution de la colonne troposphérique
tropicale d’ozone (TTO). Elle utilise pour cela des mesures sondes et I’approximation
d’une structure ondulatoire (nombre d’onde égal a 1) des colonnes troposphériques d’O3
afin de déterminer une colonne troposphérique d’ozone de fond, correspondant & une
quantité d’ozone attendue en l'absence de pollution photochimique. La soustraction de

TTO TOMS/ADEOS

Colonne tropospherique O3 (DU)

< 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 >

F1G. 6.30 — Distribution des colonnes troposphériques IMG et TOMS (moyenne sur 9 jours).
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ces colonnes troposphériques de fond aux colonnes totales TOMS permet de déduire les
colonnes stratosphériques correspondantes, puis les colonnes troposphériques complétes
en soustrayant les colonne stratosphériques aux colonnes totales TOMS. Une précision de
5 DU environ est ainsi atteinte sur I’estimation de la TTO [Hudson and Thompson, 1998|.

D’autres méthodes n’utilisant que les mesures TOMS ont été développées pour déter-
miner la TTO. La méthode différentielle des nuages convectifs (CCD, Convective Cloud
Differential) [Ziemke et al., 1998] utilise les mesures correspondant a des scénes de trés
haute réflectivité au-dessus des régions fortement convectives du Pacifique tropical pour
déterminer la colonne stratosphérique d’ozone en fonction de la latitude. Celle-ci est en-
suite supposée zonalement invariante entre +15° et -15° de latitude et les colonnes tro-
posphériques sont déduites dans cette bande de latitude en soustrayant la colonne stra-
tosphérique des mesures TOMS pour les cas de faible réflectivité. Cette méthode a été
étendue a une méthode de découpage nuageux ou l'information sur la hauteur des nuages
est utilisée pour séparer les colonnes troposphériques en-dessus et au-dessous de 400 hPa
|Ziemke et al., 2001], et a permis I’étude de la colonne d’ozone dans la haute troposphére
(entre 200 et 500 hPa) pour des latitudes variant de 60°S & 60°N |Ziemke et al., 2003].

L’angle de visée a également été utilisé par Kim et al. [2001] afin de découpler les
colonnes stratosphériques des colonnes troposphériques a partir des mesures TOMS. Cette
méthode utilise donc une approche différente de celles précédemment citées puisqu’elle
n’utilise pas la colonne totale dérivée de TOMS mais les mesures TOMS directement. Le
calcul est ici limité aux régions tropicales.

Une comparaison des résultats des différentes techniques a été réalisée par Newchurch
et al. [2001] et Martin et al. [2002a)]. Des différences significatives, allant jusqu’a 10-20 DU
sont observées. Pour toutes les estimations, la faible sensibilité de TOMS aux premiéres
couches de ’atmosphére entraine une sous-estimation des colonnes troposphériques lorsque
la quantité d’ozone dans la basse troposphére est importante et une sur-estimation lorsque
cette quantité est faible. Cependant, des résultats scientifiques importants ont pu étre dé-
duits des colonnes troposphériques d’O3 dérivées de TOMS, tels que I'importance des feux
de biomasse dans le bilan de 1’Oj3 tropical |Fishman et al., 1990], la présence d’un signal
da a El Nifo |Chandra et al., 1998; Thompson et al., 1999|, d’un forgage du cycle solaire
|Chandra et al., 1999] ou lidentification de l'influence des éclairs sur les distributions
|Martin et al., 2000].

Nous n’allons pas ici comparer les colonnes troposphériques inversées & partir des
mesures IMG/ADEOS & toutes les mesures TOMS existantes : nous limiterons notre
étude aux colonnes déduites des mesures TOMS/ADEOS en utilisant les résultats de
la méthode du résidu modifié [Hudson and Thompson, 1998|. Pour ces derniéres, nous
ne disposons que des moyennes sur 3 jours ou 9 jours. Seule la période 1-10 avril 1997
présente suffisamment de mesures dans les tropiques pour permettre une comparaison
utile. Nous avons donc comparé les TTO IMG et TOMS pour la période 1-9 avril 1997,
dont les distributions sont représentées sur la figure 6.30. Les distributions IMG et TOMS
ont été rééchantillonnées sur une grille 2° x 2° et les données IMG ont été moyennées
sur les 9 jours considérés. Compte tenu de la mauvaise couverture IMG, cette moyenne
ne correspond souvent qu’a un seul jour de mesure et la distribution résultante est donc
plutdt un composite des données disponibles qu'une moyenne. La faible couverture spatio-
temporelle IMG, fortement réduite par les filtres de qualité appliqués, rend donc difficile
la comparaison statistique des distributions.

La distribution des colonnes troposphériques TOMS est caractérisée par une structure
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de nombre d’onde égal & 1, avec un maximum d’O3 au-dessus de I'océan Atlantique au
sud-ouest de ’Afrique (qui s’étend jusqu’au nord de I’Amérique du Sud) et un minimum
d’O3 au-dessus de ’océan Pacifique. De fortes colonnes sont également atteintes au-dessus
du sud-est de I’Afrique et de Madagascar, de I'Indonésie et de 1’Australie. Des colonnes
particuliérement faibles sont d’autre part obtenues au-dessus de I’Afrique centrale et de
I’Inde.

Pour IMG, les maxima sont observés au-dessus de 1I’Afrique centrale et de I’Asie du
Sud-Est, avec de fortes valeurs au-dessus du sud-ouest de I’ Afrique, du sud-est de 1’Atlan-
tique, et de I’Australie. Des colonnes relativement importantes sont également observées
au-dessus de I’Amérique du Sud et du sud-est du Pacifique. D’importantes différences sont
donc observées entre les distributions obtenues & partir des deux instruments spatiaux
considérés. Bien que les inversion aient été filtrées, la colonne C'tropo IMG semble sur-
estimée au-dessus de certaines régions. Plus localement, pour quelques points au-dessus
de I’Atlantique tropical par exemple, les fortes colonnes ne parraissent pas réalistes. Ces
cas pourraient étre liés a la présence de nuages non filtrés ou a des problémes instrumen-
taux. Les inversions IMG au-dessus des régions désertiques de I’Afrique du Nord et de
I’ Australie sont également & considérer avec précautions car I’algorithme d’inversion n’est
pas adapté au traitement des émissivités de surface extrémes.

Comparaison IMG - TOMS/ADEOS -- 1-9/04/1997
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Fi1G. 6.31 — Colonnes troposphériques d’ozone obtenues pour TOMS, IMG et l’ensemble d’ap-

prentissage, moyennées sur des bandes de latitude de 1° (valeurs moyennes et déviations standard
associées).

La comparaison des moyennes latitudinales, représentée sur la figure 6.31, met égale-
ment en évidence la trés nette sur-estimation des colonnes IMG par rapport &8 TOMS pour
des latitudes supérieures & 10°N environ et inférieures a 25°S environ. Pour les latitudes
intermédiaires, les ordres de grandeur et les variabilités sont comparables, avec cependant
une légére sur-estimation des colonnes TOMS par rapport a IMG.

L’écart le plus visible entre les deux distributions est localisé au-dessus de I’Afrique
centrale. De nombreux travaux ont porté sur I’étude des colonnes troposphériques TOMS
observées dans cette région, plus particuliérement sur ce "paradoxe Atlantique” apparent
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| Thompson et al., 2000; Thompson et al., 2001| : pourquoi le maximum d’Oj est-il ob-
servé dans I’hémisphére sud (au sud de la zone de convergence inter-tropicale) alors que
la principale source de précurseurs de ’ozone dans cette région, le briillage de la biomasse
en Afrique centrale, se situe au nord de cette zone? Il peut s’expliquer a la fois par une
source de précurseurs de I'ozone dans I’hémisphére sud, les éclairs, nombreux au-dessus
du sud de I’Afrique et de I’Amérique du Sud, par un transport inter-hémisphérique des
précurseurs de 1’ozone au travers de la zone de convergence, mais aussi par le manque de
sensibilité de I'instrument TOMS aux premiéres couches de 'atmosphére [Martin et al.,
2002a; Edwards et al., 2003|. D’aprés ces études, deux maxima d’O3 troposphérique de-
vraient étre observés : I'un au-dessus des régions de feux de végétation, dans I’hémisphére
nord, localisé dans la basse troposphére, et 'autre au-dessus de I’Atlantique tropical, lo-
calisé dans la moyenne troposphére, qui résulte de la production d’oxydes d’azote par les
éclairs.

La distribution Ctropo IMG semble en bon accord avec cette description, méme si
les colonnes obtenues au-dessus de I’Afrique du Nord sont probablement sur-estimées
(problémes de prise en compte de I’émissivité de surface). Ainsi, méme en dégradant les
spectres correspondants jusqu’a la résolution spectrale de IASI, I'instrument IMG pourrait
étre mieux adapté a l’observation de 'ozone dans la basse troposphére. Cette meilleure
estimation peut également provenir d’une information a prior: plus compléte pour la mé-
thode d’inversion par réseaux de neurone (méthode globale) que pour ’algorithme TOMS.
Le manque de sensibilité de IMG serait corrigé par une information plus représentative
afin d’estimer une colonne d’ozone proche de la réalité. La encore, une comparaison directe
ne permet pas d’estimer I'impact de ’a priori utilisé [Rodgers, 2000].

Les distributions d’ozone troposphérique inversées a partir de IMG seront analysées
dans le chapitre 7 afin de mieux comprendre les différents processus en jeu.

Afin de comparer de maniére plus générale les performances atteintes en utilisant les
méthodes indirectes d’estimation & partir des observations UV-visible TOMS et notre
méthode d’inversion directe des mesures IR, les résultats de validation par rapport a
des mesures sondes sont présentées dans le tableau 6.5. La plupart des mesures sondes
co-localisées aux mesures IMG correspondent & des stations situées aux moyennes et
hautes latitudes. Nous avons donc considéré deux méthodes permettant I’estimation de la
colonne troposphérique TOMS sur une échelle quasiment globale : la méthode du résidu
de Chandra et al. [2003], utilisant TOMS et MLS, et la méthode CCD de Ziemke et al.
[2003]. Les comparaisons entre 1'O3 estimé et la quantité mesurée a différentes stations
du WOUDC sont indiquées. Il faut cependant garder & I'esprit que, outre les différences
de techniques de mesure et d’algorithmes d’inversion, différentes périodes de mesure sont
considérées. Ainsi, les validations de Chandra et al. [2003] et Ziemke et al. [2003] reposent
sur de longues séries de mesures, alors que la validation pour IMG repose sur moins de
4 mesures par station en moyenne et est donc statistiquement moins fiable. D’autre part,
la différence quadratique n’est pas spécifiée pour la méthode CCD, alors que les autres
validations montrent bien que le biais n’est pas forcément représentatif (biais nul pour la
méthode TOMS/MLS a Churchill mais associé a une différence quadratique de 9.5 DU).

Des valeurs de biais trés différentes peuvent étre obtenues pour les différentes méthodes
mais les écarts observés sont globalement du méme ordre de grandeur. Nous pouvons
notamment remarquer que la difficulté & mesurer ’ozone troposphérique aux hautes et
moyennes latitudes de ’hémisphére nord est commune & toutes ces méthodes, et s’explique
a la fois par le manque de sensibilité aux premiéres couches de I’atmosphére et par la forte
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TAB. 6.5 — Biais entre les colonnes troposphériques d’ozone calculées & partir des mesures sondes
et les colonnes inversées a partir des mesures satellitaires (biais=sonde-sat) IMG (NNIASI-
Tropo) et TOMS en utilisant la méthode résiduelle TOMS-MLS et la méthode différentielle des

nuages convectifs CCD. L’erreur RMS est indiquée entre parenthéses lorsqu’elle est spécifiée.

Station IMG NNIASI-Tropo® | TOMS-MLS® (DU) | TOMS CCD¢ (DU)
(DU) [Chandra et al., 2003] | [Ziemke et al., 2003]
012 Sapporo -1 (14) -22
014 Tateno 0.2 (4.2) 5.9 (9.3) 1
076 Goose Bay 1.9 (9.6) 0.12
077 Churchill 8.5 (16.9) 0 (9.5)
099 Hohenpeissenberg 9.6 (12.3) 2.4 (10.8) -5
107  Wallops Island 8.7 (10.3) 3 (7.4) 12
156 Payerne 12 (18.2) 9
174 Lindenberg 15.7 (19.7) 10
221 Legionowo 13.8 (19.8) 6.2 (11.1) 2
242 Prague 11.8 (15.2) 12
254  Laverton 1.1 (5.5) 0.5 (13.2) -6

@ Validation sur les périodes de mesures IMG/ADEQOS 26-28/12/1996, 25-28,/01/1997, 1-10/04/1997 et
16-19/06/1997 ;

b Validation pour TOMS/EP, TOMS/Nimbus-7 et MLS/UARS sur 1991-1992 et 1996-1997 ;

¢ Validation pour TOMS/Nimbus-7 sur 1979-1984. Les colonnes estimée par Ziemke et al. [2003], corres-
pondent & la haute troposphére. Les résultats indiqués sont comparés sans contrainte sur ’altitude de la
tropopause.

variabilité de ’ozone dans la région de la tropopause a ces latitudes [Chandra et al., 2003;
Ziemke et al., 2003].

6.3 Application aux mesures ballon LPMA /TASI

Dans le cadre des travaux de 'ISSWG pour la préparation de la mission TASI, le La-
boratoire de Physique Moléculaire et Applications (LPMA) a développé un spectrométre
a transformée de Fourier embarqué sous ballon utilisant le méme principe d’observation
que TASI, instrument LPMA /TASI.

Une description détaillée est fournie par T¢ et al. [2002]. LPMA /TASI mesure le rayon-
nement dans l'infrarouge thermique entre 600 et 3000 cm ™! avec une résolution spectrale
égale 4 0.1 cm~! aprés apodisation. Différents modes de fonctionnement permettent une
visée au nadir ou au limbe.

Les spectres mesurés au nadir étant des spectres de type IASI, 'algorithme développé
pour IASI peut étre appliqué & leur inversion afin de tester la méthode sur des spectres
réels. Ils doivent cependant étre adaptés aux caractéristiques IASI, dont la résolution
spectrale est égale & 0.5 cm™.

Le premier vol de I'instrument a eu lieu le 13 mars 2001 [ T€ et al., 2002], et le second vol
a eu lieu le 5 aott 2002, tous deux a partir de la base de lancement d’Esrange (68°N, 21°E),
prés de Kiruna en Suéde. Nous nous sommes ici intéressés aux spectres du second vol
uniquement, dont le profil est représenté sur la figure 6.32. Les spectres ont été enregistrés
pendant environ 3h48mn, avec une phase ascendante d’environ 1h35mn et une période de
plafond autour de 30 km d’altitude pendant environ 2h12mn. C’est cette derniére période
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F1G. 6.32 — Profil du second vol du ballon LPMA/IASI.
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F1G. 6.33 — Sondage PTU/Os effectué le jour du second vol LPMA /IASI.

que nous allons étudier. Elle comprend 105 spectres mesurés au nadir dans les conditions
TASI.

En complément du spectrométre LPMA /TASI, plusieurs instruments destinés a 1’ob-
servation des conditions atmosphériques générales ont été embarqués a bord de la nacelle.
En particulier, un systéme d’imagerie permet de déduire la couverture nuageuse au cours
du vol. En paralléle, une sonde PTU, lachée en début de vol, a mesuré les profils de
pression, de température et d’ozone. Les profils de température et d’ozone mesurés sont
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représentés sur la figure 6.33.

Avec les spectres mesurés et le sondage PTU/O3, le LPMA nous a fourni, pour chaque
mesure, les profils de température et de pression associés, déduits des données existantes
sur les conditions atmosphériques au cours du vol (sondage, analyses ECMWEF, etc.),
ainsi que les températures de surfaces calculées & partir des spectres. Ce sont ces données
qui sont utilisés au LPMA pour 'inversion des mesures (méthode d’ajustement global a
partir du transfert radiatif) et que nous avons utilisés pour l'inversion par RN. Nous avons
également utilisé ces profils pour calculer le profil de concentration d’ozone a partir du
profil de pression partielle d’ozone mesuré par la sonde. Les colonnes partielles d’ozone
estimées varient donc légérement en fonction de la mesure considérée, mais cette variation
n’est pas une variation de la quantité absolue d’ozone. La colonne totale calculée pour les
mesures ballon correspond en réalité a la colonne entre la surface et le ballon. Elle varie
donc fortement en fonction de l'altitude de ce dernier.

Avant de présenter les résultats de 'inversion des spectres, la capacité de 1’algorithme
IASI & traiter des mesures ballons est discutée a partir de simulations.

6.3.1 Etude d’une mesure LPMA /IASI simulée

Afin de mieux comprendre le comportement de I’algorithme dans le cas d’une mesure
ballon, nous avons comparé les résultats de l'inversion sur des simulations a 800 km
(simulations d’observations satellitaires) et & 30 km (ballon stratosphérique).

La différence entre les deux types d’observation est représentée sur la figure 6.34 pour
I’atmospheére standard US 1976. D’apres les simulations, le rayonnement mesuré a bord
du satellite & 800 km d’altitude est plus important que celui mesuré a bord du ballon a
30 km. Le calcul des Jacobiens pour les deux types de mesure a montré que les sensibi-
lités en-dessous de 30 km d’altitude sont similaires. L’écart observé provient donc de la
contribution des couches atmosphériques situées au-dessus de 30 km, principalement de
la contribution de la haute stratosphére pour ’ozone. La signature spectrale résultante
est caractérisée par une émission prédominante, due au rapport de mélange d’ozone consi-
dérable associé & la diminution de la pression atmosphérique : le rayonnement émis par
les fortes quantités d’ozone ne sera pas entiérement réabsorbé avant d’atteindre I'espace.
La différence absolue entre le spectre spatial et le spectre ballon correspond bien & une
signature d’émission de I’ozone dont I’amplitude est supérieure au niveau de bruit estimé
pour les mesures. L’altitude de la mesure considérée aura donc certainement un impact
sur les spectres entrés a 1’algorithme, et ainsi sur les colonnes d’ozone inversées.

Les résultats de l'inversion pour les deux spectres simulés ainsi que l'influence d’un
bruit aléatoire caractéristique des deux types de mesure (IASI et TASI ballon) sont pré-
sentés dans le tableau 6.6.

Bien que la colonne C'tropo soit fortement sous-estimée, les colonnes partielles tropo-
sphériques C'6 et ('12 sont bien restituées pour les deux spectres. La colonne C16 et la
colonne C'T" sont nettement plus faibles pour I'inversion du spectre & 30 km. Il est cepen-
dant intéressant de remarquer que la colonne & 30 km US 1976 est de 281 DU et est donc
trés proche de la colonne CT restituée pour le spectre ballon. La colonne totale restituée
est donc bien le contenu total d’ozone en-dessous de I'instrument. La sous-estimation des
colonnes C'tropo et C'16 suggére une influence de la haute stratosphére sur leur inversion.
L’amplitude du bruit sur les mesures ballon est beaucoup plus petite que celle prévue
pour TAST (plus de 10 fois plus faible) et I'impact du bruit est donc trés faible.
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Fi1aG. 6.34 — Comparaison de spectres simulés par le code de transfert radiatif LBLRTM avec
Uatmospheére standard US 1976 pour une observation a 800 km d’altitude, caractéristique d’un
satellite en orbite polaire, et a 30 km d’altitude, caractéristique d’un ballon stratosphérigue. A
correspond a la différence entre la simulation satellitaire et la simulation ballon (rsq; — Tbaiion)-

6.3.2 Inversion de I’ozone LPMA /TASI

Les résultats de 'inversion sont représentés sur les figures 6.35 et 6.36 pour les algo-
rithmes opérationnel et troposphérique respectivement. Ils sont comparés aux colonnes
intégrées a partir du sondage (profil de concentration d’O3 dans les conditions de pression
et de température déduites par le LPMA), prises comme valeurs de référence (la colonne
totale de référence est intégrée entre la surface et I’altitude du ballon).

L’erreur plus importante sur 'inversion des premiers spectres est due a la présence
de nuages, visible sur les images associées aux mesures. Malgré de fortes oscillations des
valeurs inversées, les colonnes sont globalement en bon accord, hormis les colonnes [0-6 km]|
et les colonnes troposphériques qui sont sous-estimées pour les inversions IMG d’environ
5 DU pour C6 et jusqu’a plus de 20 DU pour Ctropo.

Cette sous-estimation a déja été observée pour des situations similaires lors de la
comparaison plus globale des inversions IMG avec les mesures de sondes d’ozone (par-
tie 6.2.2). Le profil d’ozone mesuré ici par la sonde se rapproche en effet des profils me-
surés aux moyennes latitudes de I’hémisphére nord en 1997, avec la signature de masses
d’air pauvres en O3 dans la stratosphére (vraisemblablement d’origine troposphérique).
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TAB. 6.6 — Comparaison des inversions de 1’O3 a partir de spectres simulés pour une ob-
servation satellitaire (a 800 km d’altitude) et pour une observation ballon (a 30 km d’alti-
tude) avec l’atmosphére standard US 1976, et évaluation de Uinfluence d’un bruit TASI (~
2.5 1078 W/(cm?cm~tsr)) sur les spectres satellitaires et d’un bruit LPMA/IASI (~ 2 107°
W/ (ecm?cm~tsr)) sur les spectres ballon (calcul de A = inversion de référence - inversion brui-

tée).
Ctropo (DU) | C6 (DU) | C12 (DU) | C16 (DU) | CT (DU)
US 1976 (C30~281 DU) 30.1 13.9 36.9 72.8 345.3
RN spectre satellitaire 23.3 14.5 36.1 73.9 327.1
RN spectre ballon 16.8 13.3 33.4 65.8 285.2
Bruit TASI A moyen -0.15 -0.14 -0.48 -0.86 -0.5
déviation standard 2.01 0.75 1.83 3.23 10.1
Bruit LPMA/IAST A moyen 0.01 -0.01 -0.02 -0.01 0.07
déviation standard 0.1 0.06 0.1 0.2 0.5
30
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F1G. 6.35 — Comparaison des inversions d’Os réalisées par l’algorithme RN IASI auz colonnes
déduites des profils déduits du sondage PTU/Os effectué le jour du vol LPMA/IASI en utilisant
lensemble des mesures disponibles (fournis par le LPMA).

L’inversion de la colonne troposphérique est moins précise pour ce type de profils et est
généralement caractérisée par une forte sous-estimation. Les concentrations d’O3 dans la
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FI1G. 6.36 — Méme chose que la figure 6.35 pour la colonne troposphérique d’Os.

basse troposphére sont d’autre part élevées, d’oul la tendance a sous-estimer C6.

Les oscillations peuvent s’expliquer par la variation des températures spécifiées pour
les inversions, notamment des températures de surface. En particulier, les pics observés
correspondent & des pics de température de surface, trés probablement liés & des discon-
tinuitées de la surface.

L’algorithme développé pour 'inversion de ’O3 a partir des mesures IASI semble donc
pouvoir étre utilisé pour le traitement les mesures ballon LPMA /TASI.

6.4 Conclusions

L’application de I’algorithme d’inversion aux mesures atmosphériques réelles permet
donc de mettre en évidence un certain nombre de problémes qui ne sont pas rencontrés
lors du traitement de simulations.

Les mesures de Iinstrument satellitaire IMG/ADEOS constituent un outil de vali-
dation trés important pour I’évaluation des capacités de TASI puisque les spectres IMG
peuvent aisément étre adaptés aux caractéristiques de TASI. Cependant, les paramétres
additionnels nécessaires a I'inversion ne sont pas connus pour IMG. Les profils de tem-
pérature ECMWF ont da étre utilisés, ce qui peut engendrer un certain nombre d’inco-
hérences, et les températures de surface ont été estimées a partir des spectres, par une
méthode extrémement simplifiée n’utilisant qu’une seule luminance. Enfin, 'information
sur la couverture nuageuse n’était pas disponible. L'impact des nuages a été pris en compte
en utilisant le filtre nuages développé pour IMG par Hadji-Lazaro et al. [2001], qui permet
en outre de filtrer certains dysfonctionnements instrumentaux. Tous ces paramétres seront
connus pour TASI.

Un filtre de qualité additionnel basé sur les luminances inversées a permis de vérifier
la cohérence des inversions, en particulier par rapport aux simulations utilisées lors de
la calibration du réseau de neurones. Les deux filtres utilisés sont complémentaires : le
filtre radiance "oublie" un certain nombre de cas nuageux pour lesquels I'inversion n’est
cependant pas fiable.

Les distributions d’ozone inversées pour les mesures IMG de 4 périodes de bonne qua-
lité (26-28/12/1996, 25-28/01/1997, 1-10/04/1997 et 16-19/06/1997) ont été présentées.
Elles ont permis de réaliser une premiére validation de la méthode. Les colonnes totales
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mesurées par 'instrument TOMS, également présent sur ADEOS, ont permis de vérifier la
capacité de IASI & mesurer une colonne totale de bonne qualité (en présentant ’avantage
de fournir des mesures de jour comme de nuit).

La comparaison des inversions de colonnes troposphériques et partielles avec des me-
sures réalisées par des sondes d’ozone, bien que statistiquement peu représentative, a
montré un bon accord dans les régions peu polluées. IMG semble cependant avoir ten-
dance a sous-estimer les colonnes lorsque la concentration d’ozone dans les premiéres
couches de ’atmosphére est élevée.

Les profils d’ozone mesurés par les sondes ont également permis de réaliser une pre-
miére validation de la méthode de caractérisation des inversions, c’est-a-dire ici de la pos-
sibilité d’utiliser une information a priori explicite issue d’une classification et le noyau
caractérisant la sensibilité des inversions correspondant pour simuler le comportement du
RN. D’apreés cette étude, le comportement du RN est difficile & simuler & partir d’une
simple classification. Une méthode plus adaptée au RN devra étre développée. La classi-
fication permet cependant souvent d’estimer un profil d’ozone proche de la réalité, bien
qu’elle devra étre améliorée (en particulier aux hautes latitudes) et élargie afin de mieux
représenter les situations polluées.

Les distributions de colonnes troposphériques ont d’autre part été comparées aux
colonnes estimées a partir des observations TOMS, largement utilisées actuellement. Cette
comparaison a permis de vérifier que notre méthode d’observation et d’analyse permet
d’atteindre une information dans la basse troposphére, et ainsi d’obtenir des colonnes
troposphériques plus proches de la réalité. Elle présente d’autre part ’avantage d’étre une
méthode directe, simple & mettre en ccuvre et & utiliser.

Une forte limitation & cette application aux spectres IMG provient de la faible cou-
verture spatio-temporelle des mesures due a la courte durée des périodes étudiées et a la
couverture relativement faible de 'instrument, encore dégradée par ’application des filtres
de qualité. Une validation statistiquement représentative n’a donc pas pu étre réalisée.

L’algorithme d’inversion a également été appliqué a I'inversion de spectres mesurés par
I'instrument LPMA /TASI au cours de son second vol & bord d’un ballon stratosphérique
(5 aoit 2003). La comparaison des inversions avec les colonnes calculées a partir du
sondage a permis de montrer la capacité d’adaptation des algorithmes. Les points faibles de
I’algorithme, liés & la sensibilité des spectres et a I’ensemble d’apprentissage, se retrouvent
cependant sur I’étude de ce cas.

Une validation plus définitive devra étre réalisée aprés le lancement de l’instrument
TASI en utilisant les températures et les informations sur la couverture nuageuse associées,
en gardant a l’esprit que ’algorithme peut facilement étre modifié dans le cas d’un biais
trop important en réalisant un nouvel apprentissage du réseau de neurones.

Une méthode d’évaluation de l’erreur d’inversion plus systématique devra étre dé-
veloppée afin de renseigner les utilisateurs des données sur la précision des mesures et
la sensibilité de I'instrument. Cette information est en effet indispensable afin de tenir
compte des biais de l'inversion pour valider ou forcer les modéles atmosphériques, ou
comparer les inversions a d’autres types de mesures. Elle permet d’autre part de coupler,
grace aux techniques d’assimilation de données, les informations fournies par différents
instruments (en utilisant un modéle comme intermédiaire).

Un ensemble d’apprentissage plus représentatif et plus réaliste devra étre construit,
en utilisant par exemple des mesures réelles et des cas extrémes artificiels afin d’éviter
d’éventuels biais pour les situations situées aux bords du domaine d’apprentissage du RN.
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Un meilleur apprentissage permettrait d’éviter le probléme de la prise en compte de la
sensibilité dans les comparaisons : le RN pourrait étre considéré comme représentatif de

la réalité.
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Chapitre 7

Analyse de I’ozone troposphérique
IMG/ADEOS

Dans le chapitre précédent, nous avons utilisé les mesures effectuées par 'instrument
IMG/ADEOS en 1996-1997 afin de valider 1’algorithme d’inversion. Les distributions d’O3
inversées ont été comparées aux observations indépendantes disponibles pour les mémes
périodes. Nous avons montré que la colonne totale restituée est globalement en bon accord
avec les mesures de l'instrument TOMS/ADEOS et que I’O3 troposphérique est cohérent
avec les mesures sondes, malgré une tendance des colonnes inversées a sous-estimer cette
quantité aux moyennes latitudes de ’hémisphére nord.

Les distributions d’O3 troposphérique IMG/ADEOS ont permis de mettre en évidence
les différentes régions polluées, ot de grandes quantités de précurseurs de I’O3 sont émises
par les activités humaines : les régions industrialisées de I’hémispheére nord mais également
les zones de briilage intense de la végétation dans les tropiques et I’hémisphére sud. Elles
suggérent également I'importance du transport par la présence de panaches de pollution,
bien visibles au-dessus des océans Atlantique et Pacifique.

Ce chapitre a pour but de vérifier la cohérence des distributions troposphériques IMG
et d’étudier ’apport potentiel de ce type d’observations pour la compréhension des pro-
cessus régissant 1’équilibre de 1’O3 dans la troposphére a 1’échelle globale. Nous allons dans
une premiére partie nous intéresser aux précurseurs de I’Ogs, & leur distribution et a leurs
sources, en nous appuyant sur les différentes données globales disponibles. Les principaux
processus dynamiques de transport de 1’O3 et de ses précurseurs seront décris dans la
partie 7.2. Enfin, dans la partie 7.3, un premier bilan descriptif de I’O3 sera réalisé.

L’étude est ici limitée a ’exploitation des données IMG mesurées entre le 1°* et le 10
avril 1997, période IMG considérée ayant la meilleure couverture spatiale. Nous utiliserons
en priorité les données globales pour la méme période. Lorsqu’elles ne sont pas disponibles
des données les plus représentatives possible (moyennées ou estimées pour avril 1997 ou
une période proche) seront utilisées.

7.1 Origine de I’ozone troposphérique
Comme nous 'avons vu dans le premier chapitre de ce document, ’O3 est un consti-

tuant secondaire résultant de réactions photochimiques complexes. Sa présence dans la
troposphére s’explique a la fois par les échanges de masses d’air entre la stratosphére
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et la troposphére et par les processus de production photochimique in situ. D’aprés Le-
lieveld et Dentener [2000], la production photochimique représente 75 % de 'origine de
I’O3 troposphérique et 90 % de cet O3 produit dans la troposphére peut étre expliqué
par la photo-oxydation du CO, du CH, et des HCNM contrélée par les NO,=NO+NO,.
Selon les quantités de NO, présentes, il y aura production ou destruction nette d’Os. Si
I'on considére un ensoleillement (i.e. flux UV) suffisant et des concentrations d’OH, de
CO et/ou d’hydrocarbures (CH, et HCNM) suffisantes, les NO, peuvent étre considérés
comme un facteur limitant la production d’Os, sauf lorsque leur concentration devient
trop importante.

La durée de vie du CHy est extrémement longue, supérieure a environ 8 ans [I/PCC,
2001]. Les constantes de temps des échanges intra-hémisphériques étant de quelques mois
et celles des échanges inter-hémisphériques de 1 an environ, cette durée de vie permet
un transport et un mélange sur une échelle hémisphérique a globale. Il est donc relati-
vement difficile d’identifier clairement les régions sources et les processus de transport a
partir de sa distribution. En revanche, la durée de vie plus courte du CO, globalement
comprise entre quelques semaines et quelques mois (0.08-0.25 ans [IPCC, 2001]), permet
son transport dans le vent des zones d’émission conduisant & la formation de panaches
de pollution. Le NO, a une durée de vie trés courte, de moins d’un jour [IPCC, 2001],
et sera faiblement transporté. Sa distribution indique donc plutét les régions sources de
pollution.

Les distributions observées pour la période étudiée (1-10 avril 1997) sont dans cette
partie présentées pour ces trois précurseurs de 1’O3, mais nous nous intéresserons plus
précisément aux distributions de CO et de NO, qui sont plus marquées par les régions
sources.

7.1.1 Les précurseurs et leur détection

Tout comme 1’O3, le CO et le CH, ont des signatures spectrales intenses dans 'infra-
rouge thermique et peuvent étre observés par des instruments tels que IASI et IMG. Un
travail important sur I'inversion du CO et du CH,4 a partir des spectres IR est mené au
Service d’Aéronomie, dans le cadre de la mission TASI, afin de permettre ’observation de
’O3 et de ses principaux précurseurs par le méme instrument |Hadji-Lazaro et al., 1999;
Clerbauz et al., 2003a). Une précision d’environ 10 % est atteinte pour la colonne totale de
CO et d’environ 3 % pour la colonne totale de CHy, ce qui est suffisant pour observer leurs
variations spatiales et temporelles | Turquety et al., 2003|. Les inversions IMG de CO et de
CH, ont été validées en utilisant les réseaux de mesures sol CMDL (Climate Monitoring
and Diagnostics Laboratory', rapport de mélange & la surface) et NDSC (Network for
Detection of Stratospheric Change?, colonnes totales) |Clerbauz et al., 2001; Clerbauz et
al., 2003a), seules mesures indépendantes disponibles pour la période considérée.

Un bon indicateur des quantités de NO, est la concentration de NOs. En effet, méme
si la plupart des NO, sont émis sous forme de NO, celui-ci s’équilibre rapidement (en
quelques minutes) avec le NOs. Les quantités de NO, présentes dans la troposphére sont
observées par l'instrument GOME (Global Ozone Monitoring Experiment) [Burrows et
al., 1999], lancé en avril 1995 a bord du satellite ERS-2 de I’Agence Spatiale Européenne
(ASE). GOME mesure le rayonnement solaire (ultraviolet et visible) rétro-diffusé par

"http ://www.cmdl.noaa/index.html
2http ://www.ndsc.ncep.noaa.gov
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O3 IMG/ADEOS 1-10 awril 1997

Colonne troposphérique O3 (DU)
S I | I [ . |
6 10 14 18 22 26 30 34 38 42 46 50
CH4 IMG/ADEOQS 1-10 avril 1997

CO IMG/ADEOS 1-10 avril 1997

Colonne totale CH4 (x 10'° molecules.cm-3)

Colonne totale CO (x 108 molecules.cm-3)
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F1G. 7.1 — Distributions d’Os troposphérique (Ctropo Os), de CO et de CHy IMG observées
pour la période du 1-10 avril 1997, filtrées et moyennées sur une grille 3°x3°.

I’atmospheére et la surface de la Terre. Nous allons ici utiliser les colonnes troposphériques
NO, déduites des mesures GOME par la méthode de I’excés troposphérique (Tropospheric
Excess Method, TEM) développée par Richter et Burrows [2002] et améliorée par Martin
et al. [2002b]. Le NOy troposphérique est calculé en trois étapes :

1. La colonne totale de NO, est déterminée par ajustement des spectres mesurés par
GOME. La méthode de Martin et al. [2002b] corrige les biais artificiels induits par
Iinstrument lui-méme (par la diffusion parasite en particulier).

2. La contribution stratosphérique est soustraite. Richter et Burrows [2002] estiment
cette contribution au-dessus des régions trés propres (Pacifique) et la supposent
invariante avec la longitude. Martin et al. [2002b] utilisent un modéle atmosphérique
en complément afin de tenir compte des colonnes troposphériques non nulles au-
dessus de cette région.

3. L’erreur due a la trajectoire du rayonnement rétro-diffusé est corrigée en utilisant
un facteur de masse d’air (calculé en utilisant un code de transfert radiatif). L’ameé-
lioration principale de la méthode de Martin et al. [2002b] réside dans le calcul de
ce facteur.
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L’erreur globale est estimée & environ 1.5 10'® molécules/cm? pour les inversions de Richter
et Burrows [2002] et va de 0.7 10'® molécules/cm? au-dessus des océans a 1.0-3.3 10 au-
dessus des continents pour les inversions de Martin et al. [2002b|. La précision des colonnes
inversées est donc limitée. Les distributions obtenues permettent cependant d’identifier
les régions de fortes concentrations de NOs.

NO2 GOME/ERS-2 1-10 avril 1997 [Richter et Burrows, 2002] NO2 GOME/ERS-2 1-10 avril 1997 [Martin et al., 2002]

Exceés troposphérique NO2 (x 10%° molecules.cm-3)

-1 -05 0 05 1 15 2 25 3 35 4 45

FI1G. 7.2 — Distributions de NOy GOME, observées pour la période 1-10 avril 1997, moyennées
sur une grille 3°x38°. Les inversions réalisées par Richter et Burrows [2002] et Martin et al.
[2002b] sont représentées (voir texte pour plus de précisions).

La distribution d’O3 troposphérique IMG obtenue pour la période considérée (1-10
avril 1997), décrite dans la partie 6.1, est rappelée sur la figure 7.1, avec les distributions
de CO et de CHy correspondantes. Les distributions de NOy obtenues pour la méme
période en utilisant les deux méthodes d’inversion des mesures GOME, sont représentées
sur la figure 7.2.

Les concentrations de CHy les plus importantes sont observées dans I’hémisphére nord
ainsi qu’aux moyennes latitudes de 1’hémisphére sud. Sa distribution est globalement
latitudinale et représentative de la distribution générale des sources.

Les maxima de CO observés par IMG sont localisés dans les mémes régions que les
maxima de NOy GOME (quelle que soit la méthode utilisée pour I'inversion) : est et ouest
de I’Amérique du Nord, est de 1’Asie et Europe du Nord. De trés fortes concentrations de
CO sont d’autre part observées sur I’Amérique centrale et le nord de I’Amérique du Sud,
le centre de I’Afrique, le Moyen-Orient, 1'Inde et 1’Asie du Sud-Est. Le NO; mesuré est
également fort dans ces régions, bien que beaucoup moins important que dans les régions
polluées de ’hémisphére nord.

De grands panaches de CO sont observés au-dessus de I’Atlantique et du Pacifique
Nord. La durée de vie du NO, étant trés courte, le transport est moins important. Des
panaches sont cependant visibles, bien que leur localisation dépende de la méthode d’in-
version utilisée. En effet, le panache observé au-dessus de I’ Atlantique tropicale par Richter
et Burrows [2002| est localisé plus au sud dans le cas de Martin et al. [2002b]. Au-dessus
de I’Océan Indien, il semble moins étendu pour Martin et al. [2002b], alors que le pa-
nache au-dessus de I’Atlantique Nord est plus étendu pour les inversions de Martin et al.



7.1. ORIGINE DE L’OZONE TROPOSPHERIQUE 189

[2002b]). Celles-ci présentent également des concentrations relativement fortes au-dessus
du Pacifique Nord qui ne sont pas détectées par Richter et Burrows [2002].

[’étude des cartes met en évidence plusieurs grandes zones d’émission de précurseurs,
cohérentes avec les fortes quantités d’Os, représentées sur la figure 7.3 : 1) Afrique;
2) Amérique du Nord ; 3) Amérique Centrale et Amérique du Sud; 4) Asie; 5) Europe.

F1G. 7.3 — Régions importantes pour [’étude de l’ozone et de ses précurseurs dans la tropospheére.

Une étude de corrélations ne montre pas de corrélation globale significative entre 1’03
troposphérique et le CO ou le NO,. Ceci est probablement di aux différentes durées de vie,
et donc variabilités, de ces constituants et a la complexité de leur équilibre. Cependant, la

courte période étudiée (10 jours seulement) ne permet pas de réaliser une étude statistique
fiable.

7.1.2 Les principales sources de précurseurs et leur détection

Les sources de précurseurs de I’O3 troposphérique, résumeées dans le tableau 1.1 [WMO,
1999|, sont trés diverses. Elles peuvent étre d’origine naturelle (océans, végétation, feux
naturels de foréts ou de brousse, éclairs) ou résulter des activités humaines (combustibles
fossiles, biocarburants, agriculture, brillage de la biomasse).

60 % des émissions de CH, sont liées aux activités humaines telles que I'agriculture,
'utilisation de combustibles fossiles et les déchets [IPCC, 2001]. Les terres inondées et les
océans constituent les principales sources naturelles de CHy (respectivement 25 et 2 % des
sources totales) |[WMO, 1999]. Comme nous I'avons déja précisé, le CH, a une durée de
vie suffisamment longue pour permettre un mélange intra et inter-hémisphérique. L’étude
de cette molécule est donc plus difficile pour regarder la cohérence des distributions. Nous
nous intéresserons en priorité aux émissions de CO et de NO,.

Plus de 85 % des sources de CO sont d’origine anthropique, et émises dans la tro-
posphére par les feux de biomasse, 1'utilisation de combustibles fossiles ou de biocar-
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burants (principale source d’énergie dans les pays en voie de développement |Yevish et
Logan, 2003]). L'oxydation in situ d’hydrocarbures constitue également une source im-
portante de CO, dont la moitié environ peut étre considérée comme d’origine anthropique
[IPCC, 2001]. La végétation représente une source naturelle importante pour cette molé-
cule. Méme si elle ne représente qu’environ 8 % des émissions directes, elle est estimée a
environ 70 % des émissions de HCNM [WMO, 1999].

La source de NO,, la plus importante provient de 'utilisation de combustibles fossiles,
dont 40 % proviennent des transports [IPCC, 2001]. Les émissions liées au brilage de
la biomasse et aux sols sont trés importantes mais moins bien quantifiées. Les NO, sont
également émis dans la troposphére libre par les avions (entre 8 et 12 km d’altitude),
I"ammoniac et les éclairs |Lee et al., 1997|.

Des inventaires d’émissions, réalisés a partir de données sur la localisation des sources,
leurs facteurs d’activité et leurs facteurs d’émission, permettent de fournir une estimation
de I'importance relative des différentes sources de pollution dans une région donnée, par
exemple I'inventaire EDGAR (Emission Database for Global Atmospheric Research) pour
1980 [Logan et al., 1981], 1990 |Olivier et al., 1996] et 1995, |Olivier and Berdowski,
2001]. Les émissions anthropiques issues de l'inventaire EDGAR-3.23, sont représentées
sur la figure 7.4. Elles tiennent compte des émissions associées aux carburants fossiles,
aux biocarburants, aux procédés industriels, a I’agriculture, aux feux de biomasse et a la
gestion de déchets.

Il existe cependant de fortes incertitudes associées principalement aux facteurs d’ac-
tivité et aux facteurs d’émissions. De récentes études ont montré que ces incertitudes
peuvent étre diminuées par 1'utilisation couplée de mesures de gaz traces atmosphériques
et d’un modéle atmosphérique grace aux techniques de modélisation inverse. Par exemple,
Martin et al. [2003] ont estimé les émissions de NO, a partir des mesures de NO; tro-
posphérique de U'instrument GOME |Burrows et al., 1999; Martin et al., 2002b], Pétron
[2003] a réalisé une inversion des principales sources de CO & partir des mesures du
CO atmosphérique de I'instrument MOPITT [Drummond and Mand, 1996; Deeter et al.,
2003] et Palmer et al. [2003| ont estimé les émissions d’isopréne a partir des mesures de
formaldéhyde GOME |Palmer et al., 2001].

L’objectif de notre étude n’est évidemment pas de réaliser un inventaire précis des
émissions, mais de localiser les principales sources de précurseurs afin de vérifier la co-
hérence des différentes mesures dont nous disposons. Nous nous baserons pour cela sur
différentes données disponibles (& I’échelle globale) pour la période IMG considérée.

Sources technologiques et agricoles

Les émissions anthropiques sont associées aux moyens de transport (terrestre, fer-
roviaire, maritime ou aérien), a l'industrie, a la production d’énergie et aux activités
domestiques (chauffage, cuisine, etc). Ces sources sont importantes pour les précurseurs
étudiés ici. Les émissions agricoles sont principalement des émissions de CH, dues a 1’éle-
vage (fermentations entériques et déchets des animaux) et aux riziéres (nous omettons ici
les émissions liées au briilage des déchets agricoles, qui seront traitées avec les feux de
biomasse). Les pratiques agricoles de fertilisation des sols accentuent aussi fortement les
émissions de NO,, par les sols | Yienger and Levy, 1995]. Nous considérerons tout de méme
cette source comme une source biogénique naturelle.

3http:/ /arch.rivm.nl /env /int /coredata/edgar /index.html
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CH, from anthropogenic sources in 1995
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F1G. 7.4 — Inventaire EDGAR-3.2 pour les émissions anthropiques (année de référence 1995)
(http:/ /arch.rivm.nl/env/int/coredata/edgar/index.html) [Olivier et Berdowski, 2001].
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F1G. 7.5 — Densité de population mondiale. Source : CIESIN (Center for International Earth
Science Information Network.)

La densité de population donne un premier indice des principales régions d’émission.
La figure 7.5 représente le nombre d’habitants par kilométre carré estimé pour 1995 par le
CIESIN* (Center for International Earth Science Information Network). Une forte densité
de population est généralement associée a une pollution urbaine (utilisation de combus-
tibles fossiles comme sources d’énergie, pour les transports en particulier) et industrielle
accentuées. Le niveau de développement et les politiques énergétiques jouent ensuite un
role important dans le niveau des émissions.

Les sources technologiques sont les mieux connues du fait de la disponibilité de données
statistiques sur leur localisation, leurs activités émettrices et leurs facteurs d’émission
[Logan et al., 1981; Pétron, 2003|, et donc les mieux estimées dans les inventaires. Les
émissions technologiques n’ont d’autre part pas une variation saisonniére trés marquée
[Pétron, 2003]. Les inventaires EDGAR-3.2 |Olivier and Berdowski, 2001| étant réalisés
en prenant I’année 1995 comme référence, les niveaux d’émission rapportés peuvent étre
utilisé avec une relativement bonne confiance pour identifier et localiser les émissions
technologiques pour avril 1997.

D’aprés EDGAR-3.2, les émissions anthropiques sont généralement liées & 1'utilisation
de combustibles fossiles et principalement dues aux transports. Elles sont globalement
majoritaires, bien que les émissions de CO dues a 'utilisation de biocarburant soient
prédominantes en Afrique et dans le sud et 'est de I’Asie. Les procédés industriels ont
un impact plus faible : ils ne représentent qu’environ 0.4 % des sources de CHy, 4 % des
sources de CO et 5 % des sources de NO,. L’agriculture constitue la plus importante

4http ://www.ciesin.or
g
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source de CH, (environ 40 % des sources contre 30 % liées & la combustion fossile), bien
qu’elle reste faible par rapport & la combustion fossile dans les pays industrialisés de
I’hémisphére nord.

Combustion de la biomasse

Les feux de forét et de savane, qu’ils soient naturels (principalement causés par la
foudre) ou déclenchés par 'homme (déforestation, pratiques agricoles), constituent glo-
balement la source de précurseurs d’ozone la plus importante dans les régions tropicales
et subtropicales durant la saison séche (entre décembre et avril au nord de ’équateur et
entre aoiit et octobre au sud).

Les feux émettent des composés carbonés (par exemple le carbone suie et le carbone
organique) et du CO essentiellement, mais aussi des NO, (tableau 1.1, [WMO, 1999]).
Ces émissions dépendent fortement de I’humidité, du type de végétation et de ’historique
de briilage de la surface briilée. Les inventaires sont donc plus difficiles & réaliser et moins
précis pour ce type de sources. Les mesures satellitaires de feux et d’aérosols permettent
cependant d’améliorer les estimations. Nous allons ici nous intéresser a ces mesures pour
la période du 1-10 avril 1997.

Détection des feux L’Agence Spatiale Européenne (ASE) a réalisé un atlas mondial
des feux® pour la période aotit 1996 - décembre 2000 & partir des observations de 1’ins-
trument ATSR-2 (Along Track Scanning Radiometer) [Arino and Rosaz, 1999| présent
sur le satellite ERS-2 (European Remote Sensing). La détection des feux depuis ’espace
permet une localisation précise des feux pour chaque jour sur tout le globe. Les feux sont
déduits de la température de brillance & 3.7 pum mesurée pendant la nuit (environ 22h).
Le nombre de feux correspond au nombre de fois ol cette température excéde 308 K.

Des méthodes ont été proposées afin d’améliorer les inventaires d’émissions associées
au briilage de la biomasse en fonction du nombre de feux observés, par exemple Shultz
[2002], Generoso et al. [2003| (émissions d’aérosols carbonés) ou Duncan et al., [2003]
(émissions de CO). Il est cependant délicat de relier directement émissions de précur-
seurs et feux comptés car les composés émis et 'intensité des émissions liées aux feux de
biomasse dépendent fortement de la nature de la surface briilée. En outre, une limita-
tion majeure de I'instrument ATSR provient du fait que la détection n’est réalisable que
de nuit, bien que le briilage atteigne un pic dans ’aprés-midi di aux activités humaines
(briilage controlé de déchets agricoles par exemple) et aux conditions météorologiques. De
plus, la détection est rendue impossible par la présence de nuages et la couverture spatiale
du satellite, plus importante & haute latitude, peut également biaiser le comptage. Les
régions d’intense activité de briillage de biomasse étant principalement localisées dans les
tropiques et subtropiques, le comptage des feux ATSR n’est pas un indicateur suffisant
des émissions dues au briilage de la biomasse.

Feux et aérosols De nombreuses études ont démontré la possibilité d’étudier les feux de
biomasse & partir des mesures satellitaires d’aérosols (par exemple Duncan et al., |2003]
ou Generoso et al. [2003] ). Les feux émettent en effet de grandes quantités d’aérosols
carbonés et leur observation, couplée aux comptages de feux ATSR, permet d’identifier
les principales régions sources ainsi que le transport depuis ces régions.

Shttp ://sharkl.esrin.esa.it/FIRE/AF/ATSR
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ATSR - 1-10 avril 1997

Nombre de feux détectés
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Fi1G. 7.6 — Nombre de feur détectés par linstrument ATSR pendant la période du 1-10 avril
1997.

Deux instruments a bord du satellite ADEOS fournissent des mesures d’aérosols :
TOMS® [Herman et al., 1997; Torres et al., 1998| et POLDER’ (POLarization and Di-
rectionality of the Earth Reflectances) [Deschamps et al., 1994; Deuzé et al., 2001].

L’indice aérosol (Aerosol Index AI) TOMS est une mesure de la dépendance spec-
trale de rayonnement rétrodiffusé qui résulte de la compétition entre la diffusion et/ou
I’absorption par les aérosols et la diffusion Rayleigh pour une atmosphére sans aérosols
|Hsu et al., 1996|. Pour TOMS/ADEOS, I’Al est calculé en utilisant le rapport entre les
luminances a 331 et 360 nm et est défini de sorte que les valeurs positives correspondent &
des aérosols absorbant dans I’'UV (poussiéres désertiques, cendres volcaniques et aérosols
carbonés) et les valeurs négatives & des aérosols non-absorbants (sulfates). L’épaisseur
optique et I'albédo des aérosols peuvent étre déduits de cet Al

L’instrument POLDER mesure le rayonnement réfléchi par les aérosols a différentes
longueurs d’onde et sous différents angles, ainsi que la polarisation de ce rayonnement. Au-
dessus des océans, la contribution de la surface a la luminance réfléchie est suffisamment
faible pour permettre une caractérisation précise des aérosols. L’épaisseur optique et le
coefficient d’Angstrom sont ainsi dérivés. Le coefficient d’Angstrém est proche de zéro pour
les grosses particules et proche de 1 pour les petites particules. Au-dessus des continents,
cette caractérisation est rendue impossible par la forte contribution de la surface a la
luminance réfléchie. La capacité de POLDER a mesurer le rayonnement polarisé est alors
utilisée [Deuzé et al., 2001], la polarisation de la plupart des aérosols étant beaucoup plus
importante que celle de la surface des continents. Cette méthode ne permet de détecter
que les quantités de particules de petites tailles (submicroniques), résultant des émissions

bhttp ://daac.gsfc.nasa.gov/data
Thttp ://smsc.cnes.fr/POLDER /index.htm
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technologiques (combustion fossile), de la combustion de biocarburants et des feux de
biomasse. La polarisation des grosses particules telles que la poussiére est trop faible pour
étre mesurée. Un indice d’aérosol est déduit, similaire au produit de 1’épaisseur optique
par le coefficient d’Angstrom : I’Al représente la quantité de petites particules, liées a
I’activité humaine. Sur la mer, il est calculé en multipliant directement 1’épaisseur optique
par le coefficient d’Angstrom. Tanré et al. [2001] ont montré la capacité de POLDER a
mesurer les aérosols d’origine anthropique sur la mer et les continents par la détection
séparée des petites particules, qui incluent, par exemple, les aérosols carbonés liés aux feux
de biomasse et les sulfates liés a 'activité industrielle. Malgré les différentes méthodes
utilisées au-dessus de la Terre et de la mer, il ne semble pas y avoir de discontinuité trop
importante entre les différentes surfaces. L’AT POLDER, est moins fiable au-dessus des
surfaces enneigées car la neige génére plus de lumiére polarisée que la végétation.

Chiapello et al. [2000] ont montré que les mesures des deux instruments (Al TOMS
et épaisseur optique POLDER, sur la mer) sont en bon accord. L’indice aérosol TOMS
est cependant fortement dépendant de ’absorption des particules et de I’altitude de la
couche d’aérosols puisque TOMS est moins sensible aux basses couches de I'atmosphére.
Afin d’étudier les émissions et le transport de précurseurs de 'ozone liés aux activités
de briillage de la biomasse, il est préférable d’utiliser en priorité I’Al POLDER, qui per-
met d’observer la pollution dans la couche limite et n’est pas affecté par la présence de
poussiéres désertiques.

La figure 7.7 représente les Al TOMS et POLDER pour la période qui nous intéressent
(une moyenne sur les observations disponibles a été calculée). Les deux distributions
mettent bien en évidence les différences entre les deux instruments.

TOMS Al

POLDER Al

[T ! ! \ ! \ N
‘125 075 -0.25 0.25 0.75 125 1.75 2.25 0 003 006 009 072 015 018 021 024 027 03

F1G. 7.7 — Indices aérosols dérivés des instruments TOMS (a gauche) et POLDER (a4 droite)
pour la période du 1" au 10 avril 1997. Attention, ces deuz indices ne représentent pas la méme
quantité (cf. texte).

Sources naturelles

Comme nous 'avons précisé, il est important de considérer les émissions biogéniques
afin d’estimer les sources de CO (végétation) et de NO, (sols). De méme, les éclairs
représentent une forte source de NO,.
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Les émissions biogéniques sont difficiles a quantifier et les estimations sont trés in-
certaines. Différentes études ont montré la possibilité d’évaluer les émissions biogéniques
a partir de mesures satellitaires. D’aprés ’étude de Pétron |2003] reposant sur ’analyse
du CO MOPITT au printemps, les émissions de CO associées a la végétation (par I'in-
termédiaire de I'oxydation des hydrocarbures non-méthaniques qu’elle émet) ont lieu en
majorité dans les tropiques (foréts tropicales du nord de I’Amérique du Sud et Afrique
Centrale) et aux moyennes latitudes de 1’hémisphére nord (est de I’Amérique du Nord
et sud-est de I’Asie en particulier). La contribution des émissions par les sols dans les
sources de NO, est importante. Elle représente environ 10 % des sources [WMO, 19909;
IPCC, 2001|. L’amplitude de ces émission dépend de la couverture végétale mais aussi de
I’humidité du sol, de sa température, de sa richesse en éléments nutritifs et du taux de
nitrification | Yienger et Levy, 1995]. Ces émissions sont en outre stimulées par 'utilisation
d’engrais ou par les pratiques de briilage de la biomasse. Cette source est donc accentuée
par les activités agricoles et n’est pour cette raison pas entiérement naturelle. D’apres les
travaux de Martin et al. [2003] & partir du NOy GOME, les émissions de NO,, par les
sols sont généralement sous-estimées au-dessus de I'ouest des Etats-Unis, du Sahel et de
I’Europe.

L’indice de végétation normalisé (Normalized Differencial Vegetation Index, NDVI)
fourni par I'instrument POLDER, [Deschamps et al., 1994; Leroy et al., 1997], représenté
sur la figure 7.8, permet d’avoir une vue globale de la couverture végétale en avril 1997. Le
NDVI est déduit des réflectances bidirectionnelles de surface calculées en corrigeant 1’effet
de la diffusion moléculaire sur les mesures POLDER. Nous utiliserons cette distribution
comme indicateur des émissions biogéniques.

@ POLDER/ADEOS
Indice de végétation
Avril 1997

[ T POLDER Dt : CNESINASDA

Processing : CESBIO/LSCE
-0.1 0.9

Fi1G. 7.8 — Indice de wvégétation moyen observé par POLDER/ADEQS en avril 1997
(http://smsc.cnes.fr/POLDER/A_produits_ scie.htm).

Bien que les zones concernées soient trés étendues, 'amplitude de ces émissions bio-
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géniques est plus faible que celle des émissions anthropiques associées aux combustibles
fossiles, aux biocarburants et aux feux [Pétron, 2003].

Les éclairs peuvent étre localisés en utilisant les mesures de I'instrument OTD?® (Opti-
cal Transient Detector) [Christian et al., 1989]. OTD a volé entre avril 1995 et mars 2000
a bord du satellite MicroLab-1 (NASA). Il détecte et localise les éclairs (intra-nuageux et
nuage-sol, de jour comme de nuit). Pour chaque éclair détecté, I'instrument enregistre la
date/heure de son occurrence et son énergie avec une résolution spatiale de 10 km et une
résolution temporelle de 2 ms. Son efficacité est estimée & 56 % la nuit et est diminuée
d’environ 10 % le jour |Christian et al., 2003].

La figure 7.9 représente le nombre de flashes par km? détectés par I'instrument pour
le mois d’avril 1997. Cette distribution permet de localiser les régions sources d’émissions
de NO, associées aux éclairs.

=

—-90 0 80

BTl

Orbits 329 1 2 3 4 5 >5 310 >15 >25 >30 >100 >150 o
Arcas 11038 CIE NN ECCOCC .. A
Flashes 62031 Flash scale a P
Groups 350984 ,34[‘

Events 724383 1997 April N
(Created : 06/06/97)

FIG. 7.9 — Nombre d’éclairs par km? détectés par Uinstrument OTD en avril 1997.

7.1.3 Localisation des sources de précurseurs détectées

Un bilan région par région des différentes sources de CO et de NO, peut étre réalisé
en utilisation les informations sur la distribution des émissions. Le CH,, ayant une longue
durée de vie et donc affecté par le transport a ’échelle globale, peut étre observé loin de
ses sources. Sa distribution est donc plus difficile & interpréter. Nous n’étudierons pas les
sources spécifiques a cette molécule (terres inondées, riziéres, etc.).

Afrique : Le continent africain est globalement peu peuplé, hormis la cote nord et le
centre-ouest, et est faiblement industrialisé. D’aprés EDGAR-3.2, les émissions liées a
I'utilisation de combustibles fossiles sont relativement faibles mais des émissions assez
importantes peuvent étre associées & l'utilisation de biocarburants. Ceci a été confirmé

par 1'étude de Pétron [2003] sur les émissions de CO estimées & partir des mesures de
I'instrument MOPIT'T.

8http ://thunder.nsstc.nasa.gov/data/OTDsummaries/
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Dans cette région, la principale pollution est due aux feux de biomasse. L’instrument
ATSR compte un grand nombre de feux dans le centre et dans le nord de I’Afrique
en avril. Des feux sont également détectés au-dessus du Moyen-Orient. Ils ne sont pas
nécessairement liés 4 des feux de végétation mais plutot a 'industrie pétroliére.

D’aprés I’AI TOMS, la quantité d’aérosols la plus élevée se trouve au-dessus de I’ Afrique
du Nord et du Moyen Orient. Ces maxima peuvent difficilement étre dus & la combustion
de biomasse, d’autant que l'on se trouve ici dans des régions principalement désertiques.
Ces fortes concentrations correspondent plutot a des poussiéres désertiques, qui ne sont
pas détectées par POLDER au-dessus des continents. Dans cette région, POLDER observe
un nombre élevé d’aérosols au-dessus de I’Afrique centrale seulement, ce qui correspond
bien aux feux comptés par ATSR. La combustion de biocarburants pourrait également
contribuer a ce fort Al POLDER.

La végétation est d’autre part trés abondante dans toute la partie centrale et sud de
cette région. Elle est trés probablement associée & des émission biogéniques importantes
(par la végétation et par les sols), en particulier dans les tropiques ou les émissions sont
accentuées par les températures élevées, I’humidité et la fertilisation des sols par le briilage
de la biomasse.

Un grand nombre d’éclairs est mesuré par 'instrument OTD, principalement au-dessus
de I’Afrique tropicale et de I'extréme sud-est du continent, ainsi qu’au-dessus de Mada-
gascar.

Les sources les plus importantes seront donc dans cette région le briilage de la biomasse,
la combustion de biocarburants et les éclairs. Les sources biogéniques devraient également
étre importantes, en particulier les émissions de NO,, par les sols brilés d’Afrique centrale.

Amérique du Nord : La densité de population est ici aussi trés hétérogéne. Toute la
partie nord (nord du Canada, Alaska) est trés faiblement peuplée et, au sud du Canada et
aux Etats-Unis, la population est concentrée autour de grands poles urbains, principale-
ment a ’est et I'ouest de la région. Le niveau de développement et d’industrialisation est
trés élevé, ce qui va impliquer une pollution liée & des émissions technologiques (urbaines
et industrielles) et agricoles trés importantes.

ATSR détecte peu de feux. Cependant, bien que I’AI TOMS soit faible, I’AI POL-
DER est élevé au nord-est des Etats-Unis. Les aérosols détectés par POLDER sont donc
certainement associés & une pollution urbaine et industrielle. A I’ouest des Etats-Unis,
I’AT TOMS est élevé alors que I’AT POLDER est moins important, hormis au-dessus du
sud-ouest de la région. Dans cette région, le fort Al TOMS est certainement associé a des
poussiéres désertiques. L’AI POLDER relativement élevé au-dessus du sud-ouest est di a
une pollution urbaine et industrielle, la densité de population étant ici plus importante.

La végétation importante dans une grande partie est et a I’ouest de la région sera as-
sociée a des émissions biogéniques relativement importantes, accentuées par les pratiques
agricoles (utilisation d’engrais chimiques).

L’instrument OTD mesure d’autre part un grand nombre d’éclairs sur le sud-est des
Etats-Unis et sur 'ouest de océan Atlantique.

Les sources a considérer seront donc ici les sources technologiques principalement ainsi
que les éclairs et, dans une moindre mesure, les sources biogéniques.

Amérique centrale et Amérique du Sud : Dans cette région, la population est lo-
calisée en Amérique centrale et sur la céte est du continent sud-américain. Tout comme
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I’Afrique, I’Amérique du Sud est globalement peu industrialisée. Les émissions technolo-
giques liées a la consommation de combustibles fossiles (transports) et de biocarburants
seront importantes autour des grandes agglomérations, mais généralement faibles sur la
région.

De nombreux feux sont mesurés par ATSR en Amérique centrale. L’AI TOMS n’est pas
trés élevé alors que ’AI POLDER révéle une pollution importante, qui peut étre associée
a la forte densité de population (sources technologiques liées a la combustion fossile et de
biocarburants), ou aux feux de biomasse. L’AI TOMS faible pourrait étre di a la faible
sensibilité de TOMS aux basses altitudes de I'atmosphére. La pollution en Amérique
centrale est donc probablement confinée dans les basses couches de ’atmosphére. En
Amérique du Sud, quelques feux sont mesurés par ATSR. TOMS et POLDER ne mesurent
cependant pas de quantités significatives d’aérosols dans cette région. L’AI TOMS est
relativement élevé & I’extréme sud du continent, ot aucun feu n’est détecté par ATSR, et
est probablement associé a la présence de poussiéres désertiques car cette région est trés
aride.

La couverture végétale est importante dans toute la partie nord de I’Amérique du Sud
(forét amazonienne), impliquant des sources biogéniques de précurseurs. Les températures
élevées et I’humidité importante de cette région tropicale favorisent en outre les émissions.

Des éclairs sont mesurés par OTD en Amérique centrale, dans la partie nord de I’Amé-
rique du Sud, ainsi que sur I’Atlantique Sud.

Tout comme pour I’Afrique, les sources liées a la combustion de la biomasse, a la com-
bustion de biocarburants et aux éclairs semblent majoritaires. Les émissions biogéniques
sont également importantes dans le nord de la région.

Asie : L’Asie est la région la plus peuplée de la planéte. Dans toute la partie sud et
est de cette région (Inde, Chine), les densités de population dépassent généralement 200
habitants/km?. La forte population implique une forte pollution liée aux transports et a
'usage domestique de sources d’énergie (combustibles fossiles et/ou biocarburants). L’in-
dustrialisation et le développement sont cependant relativement variables sur la région.
D’aprés les inventaires EDGAR-3.2, les émissions industrielles sont importantes au Japon
et dans l'est de I’Asie mais relativement faibles dans le sud.

ATSR mesure des feux au nord et au sud de la région qui coincident avec un Al
TOMS élevé. L’Al POLDER est important sur toute la partie est et sud-est de la région,
indiquant une forte pollution urbaine et industrielle s’additionnant aux feux dans le nord,
et résultant principalement des feux dans le sud-est. En Inde, quelques feux sont observés
par ATSR mais I’Al POLDER reste relativement faible. Le fort AT TOMS est plutot a
associer au transport de poussiéres désertiques depuis I’Afrique du Nord et le Moyen-
Orient.

La végétation est importante dans toute la partie sud-est de I’Asie ainsi que sur les
cotes indiennes. Cette couverture végétale importante sera associée a des émissions par
la végétation et les sols, stimulées par les feux et I'utilisation d’engrais dans les régions
agricoles.

OTD détecte également un nombre important d’éclairs sur toute la partie sud de la
région.

Les différentes sources de précurseurs seront donc ici difficiles & distinguer.
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Europe : L’Europe est une région fortement peuplée et fait partie des plus grandes ré-
gions industrialisées. Les inventaires EDGAR-3.2 attribuent une grande partie des sources
a l'utilisation de combustibles fossiles et a 1'activité industrielle.

Peu de feux sont détectés par ATSR et ’AI TOMS est trés faible. Comme pour I’ Amé-
rique du Nord, ’AT POLDER élevé semble étre plutot associé a des émissions technolo-
giques importantes, bien que ’enneigement puisse, encore au printemps, biaiser les obser-
vations POLDER.

La végétation importante et la présence de grandes régions agricoles pourraient étre a
I’origine d’émissions biogéniques importantes.

Le nombre d’éclairs mesurés par OTD est quasiment nul.

Les sources de précurseurs sont donc dans cette région principalement liées a 1’utilisa-
tion de combustibles fossiles et aux activités industrielles.

7.2 Transport

Comme nous 'avons déja noté, la durée de vie du CO est suffisamment longue pour
observer un transport dans le vent des régions sources. De méme, I’O3, dont la durée de
vie s’étend de quelques semaines & quelques mois, pourra former des panaches dans le
vent des régions de production. Celle du NO, est en revanche trop courte pour permettre
un transport efficace, alors de celle du CH, est trop longue pour distinguer des panaches.
Afin de comprendre les distributions de précurseurs et leur relation avec les distributions
d’Og, une étude du transport des polluants devra donc étre réalisée.

Les principaux processus dynamiques d’exportation de composés chimiques depuis
une région source sont la convection profonde (transport vertical trés rapide, processus de
transport vertical le plus efficace dans les tropiques), les épisodes de transport vertical non-
convectif plus lent (associé aux systémes de pression et au passage de fronts, dominants aux
moyennes latitudes) et ’advection horizontale. Ces mécanismes de transport sont détaillés
dans la section 1.2. L’importance relative de ces différents mécanismes est extrémement
dépendante de la région et de la saison considérées.

Stohl et al. [2002] ont analysé les caractéristiques générales du transport inter-continental
(trajectoires et constantes de temps associées) en réalisant des simulations sur un an,
basées sur les analyses ECMWF, du transport d’un traceur passif émis au-dessus des
continents suivant un inventaire des émissions de CO. Cette méthode permet de suivre
le transport des masses d’air polluées en fonction de leur age (les figures sont disponibles
sur internet a 'adresse http://www.fw.tum.de/EXT/LST/METEQ /itct /itct.html).

En se basant sur cette analyse ainsi que sur les champs de vents analysés ECMWF,
représentés sur la figure 7.10, et sur les mesures de couverture nuageuse de POLDER
[Parol et al., 1999], représentés sur la figure 7.11, nous allons dans cette partie explorer
les processus de transport prédominants au cours de la période 1-10 avril 1997 pour les
grandes régions sources de précurseurs de 1’O3.

Les principales caractéristiques du transport décrites dans la section 1.2 se retrouvent
aisément sur les champs de vents ECMWF. Les jets polaires et subtropicaux sont bien
visibles (vents d’ouest sur les champs a 500 hPa), ainsi que les alizés dans les tropiques
(vents de nord-est dans I’hémisphére nord et de sud-est dans ’hémisphére sud sur les
champs a 1000 hPa). Nous pouvons noter que les vents dans la basse troposphére sont
généralement nettement moins intenses au-dessus des continents qu’au-dessus des océans.
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TRANSPORT

7.2.

ECMWF winds 1000hPa - April 1-10, 1997

EEn v
et At y
O Sty A
SR ET e
RS
e k3
SITINI
- oI :

EEE e T e T B s e

e o AR R L N P
AR I S

&
*
frmas

- FAr

R A S T ? P

\\\\\ fet ﬂ Tty
LIRS

nnnnnn EES G g

o IR

NS EN

i i e A b 4

G S AR R T

LTI T TIINANR

T ek i

/;,.zf.ffﬁu :q

;f:.HH,L r

s e Peaia ot i
e L Kl 1
PR Bz = .‘u.\.‘_.m.u_
DI

.._,:,\\\\\u

. 5k ;,,f\n\\\\\\
E i e TS L
[ R St I

(s

e VL
R S A A At
r?
e

B e ai'alit JY

Y

B ]
i
S
*

Fogm
Tl

i e
e
Ty

7

LN

sammb e D00
e

.
5

‘o
bx
L
=

10, 1997

- April 1

ECMWF winds 500hPa

*
‘)
#
?
1
5
%
"
n
3

-

-

F e

\.vﬁls
S

2l

e e
fia a

e e SR

A e i

O R O LS st

AT e o o ) [ Lo PR

PRSI

SR e e RTS  Cee e
REEES

ériode

2

tales des champs de vents ECMWF moyennés sur la p

rizon

Composantes ho

10 -

7
1-10 avril 1997 représentés a la surface (1000 hPa)

Fic

(tropospheére libre).

500 hPa

et a



202 CHAPITRE 7. ANALYSE DE L’OZONE TROPOSPHERIQUE IMG/ADEOS

POLDER/ADEOS
@ Couverture nuageuse

Avril 1997

_ | POLDER Data: CNES/NASDA
= Processing : CESBIO/L SCE

ciel clair couvert

F1G. 7.11 — Couverture nuageuse moyenne observée par POLDER/ADEOS en avril 1997
(http://smsc.cnes.fr/POLDER/A produits _scie.htm).

Les ondulations du jet dans la troposphére libre associées aux instabilités baroclines, qui
correspondent & des centres de basses pressions fermés au niveau de la surface, peuvent
également étre observées.

La couverture nuageuse POLDER permet de distinguer les principales zones de convec-
tion nuageuse et de soulévements frontaux. La zone de convergence inter-tropicale (ITCZ)
est bien visible, avec une fine bande nuageuse dans les tropiques accentuée au niveau des
continents.

Afrique : L’étude de traceurs de Stohl et al. [2002] montre que les émissions africaines
subissent un fort transport vertical mais restent confinées dans les tropiques du fait des
fortes barriéres que constituent les jets subtropicaux. La majeure partie se déplace lente-
ment a travers I’Atlantique et atteint I’Amérique en 25 & 30 jours. Les traceurs provenant
des extrémités nord et sud de cette région peuvent cependant étre injectés dans les jets de
moyennes latitude. Des traceurs d’Afrique du Sud peuvent ainsi traverser I’Océan Indien
et atteindre ’Australie en seulement quelques jours.

D’aprés les vents ECMWEF, le transport dans la basse troposphére est réalisé princi-
palement par les alizés vers ’ouest et implique un transport des polluants africains vers
I’Atlantique tropical et I’Amérique du sud. La convergence au niveau de 'ITCZ permet
un transport vertical efficace des masses d’air. Les vents dans la troposphére libre per-
mettent un transport rapide au-dessus de I’Afrique du Nord dans le jet subtropical vers
I’est, c’est-a-dire vers le Moyen-Orient, I'Inde puis I’Asie. Au-dessus de I’Afrique du Sud,
le jet subtropical peut également entrainer les masses d’air vers ’est (moins rapidement
cependant).
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Amérique du Nord : Stohl et al. [2002] montrent que le transport zonal de traceurs
nord-ameéricains est trés rapide dans les régions extra-tropicales de I’hémisphére nord avec
quasiment aucun transport vers I’hémisphére sud. Le transport méridien est caractérisé
par le mouvement vers I'est le plus rapide des traceurs de I’hémisphére nord. Une faible
portion des traceurs de 'ouest de la région sont transportés vers le Pacifique. Cependant,
ces traceurs exportés peuvent tourner autour de I’anticyclone sub-tropical localisé sur 1’est
de 'océan Pacifique et ainsi retourner en Amérique du Nord & des latitudes plus élevées.
Les vents ECMWEF sont en bon accord avec cette description. Les vents d’ouest
s’étendent jusqu’a la surface. Il sont particuliérement importants au large de la cote est
ameéricaine au-dessus de I’Atlantique nord (“storm-track” Atlantique). Les vents semblent
indiquer une zone de convergence au-dessus du centre et du sud-est des Etats-Unis qui
peut élever les masses d’air depuis la surface jusqu’a la troposphére libre. Ce soulévement
en avant des fronts froids est appelé “warm-conveyor-belt” et est trés fréquent au prin-
temps dans cette région [Stohl et al., 2001]. La couverture nuageuse POLDER met en
évidence des nuages associés aux systémes de basses pressions au-dessus du nord-ouest de
I'océan Atlantique. Ces nuages sont diis & la convergence (et & I’ascendance associée) des
masses d’air dans la dépression. Dans la troposphére libre, les masses d’air sont rapide-
ment transportées par les vents d’ouest avec deux trajectoires possibles : 'une contourne
I’anticyclone des Acores vers le nord et implique un transport vers I’Europe et 'autre le
contourne vers le sud et implique un transport vers I’Afrique du nord, le Moyen-Orient et
le sud de I'’Asie. A I'ouest de la région, au niveau de la surface, I’anticyclone subtropical
est bien visible et entraine effectivement les masses d’air vers les plus hautes latitudes.
La zone de convergence entraine un mouvement convectif et la formation de nuages (vi-
sibles sur les observations POLDER). Une fois dans la troposphére libre, les masses d’air
sont transportées vers I’Ameérique du Nord par les vents d’ouest, se confondant avec les
masses d’air provenant d’Asie. Les alizés (& basse altitude) peuvent également rapidement
transporter les masses d’air des moyennes latitudes vers le Pacifique tropical.

Amérique du Sud : D’aprés Stohl et al. [2002], 6 & 8 jours suffisent & mélanger ver-
ticalement les traceurs sur toute la hauteur de la troposphére. Comme en Afrique, le
transport méridien de traceurs est trés lent. Le transport zonal est cependant plus rapide.
La plupart des traceurs se dirigent initialement vers le Pacifique, mais les émissions de
I’extréme sud du continent peuvent étre advectées dans I’ Atlantique et atteindre I’ Afrique
du sud en quelques jours.

Les données dont nous disposons pour avril 1997 sont en bon accord avec ce com-
portement. Les vents ECMWF mettent en évidence la zone de convergence tropicale qui
entrainera une forte convection au nord de la région, associée a une forte couverture nua-
geuse (POLDER) et & un transport vertical rapide. Au nord de la région, le transport
zonal de masses d’air est réalisé vers le Pacifique par les alizés (dans la basse atmosphére).
Au sud, les masses d’air sont entrainées vers I’Atlantique par le jet subtropical. Au sud-
ouest, les masses d’air peuvent subir un transport vers le Pacifique puis contourner le
centre de basses pressions avant d’étre entrainées par les vents d’ouest.

Asie :  Stohl et al. [2002] montrent qu’au bout de 6-8 jours, les traceurs restent proches
de leur région source sauf ceux qui sont entrainés dans le storm-track Pacifique (autour
de 30°N). Cette accélération du jet peut entrainer les traceurs jusqu’en Amérique du
Nord et au-dela. Les warm-conveyor-belts sont supposées responsables du transport vers
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la troposphére libre. Les traceurs émis plus au sud de la région (en Inde en particulier)
se dirigent vers ’équateur avec les alizés. Au bout de 25-30 jours, au nord de 10°N, les
traceurs sont mélangés sur toute la troposphére horizontalement et verticalement, alors
qu’au sud, un panache est toujours bien visible au-dessus de I'Indonésie et de 1’océan
Indien. [’étude montre d’autre part peu de mélange avec I’hémisphére sud extratropical.

Les alizés dans la basse atmosphére, localisés au-dessous de 30°N, permettent un trans-
port vers I’équateur et vers I’ouest. Dans la troposphére libre en revanche, les forts vents
d’ouest permettent un transport rapide vers I'est, a travers le Pacifique. Dans le Pacifique,
deux trajectoires semblent ensuite se dessiner permettant un transport vers I’Amérique
du Nord d’une part et I’Amérique centrale d’autre part. Les masses d’air seront soulevées
par des mouvements convectifs. La rencontre des masses d’air froid provenant du nord
(anticyclone de Sibérie) et des masses d’air tropical océanique provenant du sud (alizés)
implique une zone de convergence au-dessus du centre de la Chine, associée a une forte
couverture nuageuse bien identifiée par POLDER. Les warm-conveyor-belts au-dessus du
Pacifique ont leur point de départ principalement dans cette région (sud-est de 1’Asie)
[Stohl et al., 2001].

Europe : L’étude des traceurs de Stohl et al. [2002] montre que le transport par les
vents d’ouest est dominant dans cette région. La cyclogéneése est moins fréquente qu’au
niveau des cotes est des continents américains et asiatiques car I’Europe se situe a la
fin du storm-track Atlantique. Les warm-conveyor-belts sont aussi moins fréquentes et
moins intenses dans cette région [Stohl et al., 2001]. Le transport convectif est donc moins
important et les traceurs ont tendance a rester dans la basse troposphére. Une grande
partie des traceurs européens est advectée vers 1’Arctique. Il peut également exister un
panache secondaire au-dessus de I’Atlantique, autour de 15°N environ, di au transport
de traceurs émis au sud de I’Europe vers le bassin méditerranéen et I’Afrique du Nord.

Nous retrouvons ces grandes caractéristiques sur les champs de vent ECMWF. Les
vents de surface sont relativement faibles. Ils semblent entrainer les masses d’air vers le
bassin méditerranéen puis ’Afrique du Nord, ou vers I’Atlantique. Elles peuvent alors
contourner I'anticyclone des Agores puis étre transportées vers I’Amérique du Nord (en
contournant la dépression d’Islande) ou retourner vers I’Europe avec les vents d’ouest, ou
bien étre entrainées vers 1’Atlantique tropical par les alizés. Il peut alors y avoir un trans-
port vertical vers la troposphére libre. La couverture nuageuse observée par POLDER est
relativement importante au-dessus de I'est de I’Atlantique et montre qu’il y a convection
a cette période. La couverture nuageuse est cependant trés faible sur I’Europe de ’ouest.
Dans la troposphére libre, deux trajectoires se distinguent également : I’'une le nord-est,
transportant les masses d’air dans le jet polaire vers I’Arctique puis vers 1’Asie, et ’autre
vers le sud, transportant les masses d’air vers le bassin méditerranéen puis vers I’Est dans
le jet subtropical.

7.3 Premier bilan global

Pour chacune des régions étudiées, nous allons dans cette partie tenter d’utiliser les
distributions des sources et des précurseurs en tenant compte des processus de transport
afin d’interpréter les distributions d’O3 troposphérique obtenues.

Comme nous 'avons déja précisé, la durée de vie du CH, est trop importante pour
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pouvoir réaliser une étude de processus précise. Les données spatiales sur cette espéce
seront donc difficilement exploitables par rapport aux NO,, caractéristiques des zones
d’émissions, et au CO, transporté dans le vent des zones polluées.

Afrique : D’aprés le bilan des sources de précurseurs, les fortes concentrations de NO,
observées dans le centre de la région sont le résultat d’émissions a la fois des biocarbu-
rants, des feux de biomasse, des sols (stimulés par les activités de brilage et 'humidité)
et des éclairs. Il faut cependant noter que les études de Martin et al [2002b| ont mon-
tré que I'instrument GOME est moins sensible aux concentrations de NO, dans la haute
troposphére, rendant difficile la détection d’émissions liées aux éclairs. Dans le sud-est,
la forte quantité de NO, observée peut étre attribuée aux activités industrielles impor-
tantes dans la région de Johannesburg. Les fortes concentrations de CO sur le continent
africain s’expliquent principalement par les feux de biomasse nombreux dans le nord et
le centre. L’utilisation de biocarburants émet également une quantité importante de CO
et les émissions par la végétation peuvent contribuer aux forts maxima dans cette région.
Les fortes concentrations de CO et les concentrations relativement élevées de NO, dans
le nord de la région et au-dessus du Moyen-Orient peuvent en partie étre attribuées aux
émissions technologiques.

La pollution africaine peut étre transportée par les alizés a travers I’Atlantique tropical
vers ’Amérique du Sud. Une autre voie est le transport vers I’est par le jet subtropical
au-dessus de I’Afrique du Nord et de I’Afrique du Sud. Nous pouvons en effet observer de
fortes colonnes de CO au-dessus de I’Atlantique tropical, méme si le manque de mesures
IMG conservées ne permet pas une distinction nette du panache. Un apport de pollution
provenant de I’Europe ou de I’Amérique du Nord peut également affecter I’Afrique du
Nord, ce qui pourrait contribuer aux fortes colonnes de CO dans cette région.

Les distributions d’O3 troposphérique observées sont proches des distributions de CO.
Des colonnes relativement fortes sont observées en Afrique centrale, ot la plupart des
émissions ont lieu. Bien que ces fortes quantités d’Osz semblent s’étendre au-dessus de
I’Atlantique tropical, le manque de mesures IMG ne permet de distinguer clairement le
panache. Les fortes valeurs en Afrique du Nord sont difficiles & interpréter. Elles pour-
raient étre dues & une production in situ accentuée par I'importation de pollution depuis
I’Europe et/ou I’Amérique du Nord. Les panaches observés au-dessus de la partie sud et
ouest de I’Atlantique Nord semblent appuyer cette théorie : des concentrations d’ozone
relativement élevées sont en effet observées sur les voies efficaces de transport identifiées
dans la partie précédente. Un maximum d’ozone au-dessus du Moyen-Orient a été iden-
tifié en été par Li et al. [2001] & partir de simulations de modéle atmosphérique et a été
attribué principalement au transport de pollution depuis les moyennes latitudes par les
vents d’ouest, au transport depuis I’ Asie et aux éclairs. Ici, le transport depuis I’Europe et
I’Asie joueront également un role important, mais le fort NO, semble indiquer une source
locale.

Un panache d’ozone est également observé dans 1’hémisphére sud au large du sud-
ouest de ’Afrique. Méme si ce maximum correspond bien & un maximum de CHy, il ne
correspond pas aux les sources de précurseurs identifiées précédemment. Nous avons déja
abordé ce phénoméne lors de I’étude des mesures d’ozone troposphérique de 'instrument
TOMS pour la validation (partie 6.2.3). Ce “paradoxe Atlantique” apparent, trés fort sur
les mesures TOMS, a été mis en évidence par Thompson et al. [2000,2001] et semble en
bon accord avec les mesures in situ d’ozone. Martin et al. [2002a] et Edwards et al. [2003]
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ont montré qu'une grande partie du paradoxe s’explique par la moins bonne sensibilité de
TOMS a la basse troposphére mais qu’il est également di aux éclairs, source de précurseurs
d’O3 dans ’hémisphére sud, ou au transport inter-hémisphérique des précurseurs de 1’O3
a travers la zone de convergence.

Des éclairs sont observés par OTD de part et d’autre de ’équateur, méme si le maxi-
mum de NO; GOME semble plut6ot localisé dans I’hémisphére Nord (moins bonne sen-
sibilité a la haute troposphére). Le maximum de NO, a 'extréme sud-est du continent
pourrait également expliquer les fortes quantités d’O3 en Afrique du Sud. Une production
dans cette région pourra ensuite étre transportée a la fois vers 'océan Indien par le jet
subtropical et vers I’Atlantique Sud et I’Atlantique tropical par les alizés.

Tout comme dans le cas de TOMS, une légére sous-estimation de 1’ozone troposphé-
rique par IMG pourrait expliquer les relativement faibles concentrations au-dessus de
I’Afrique tropicale et de 1I’Atlantique tropicale : les précurseurs sont en effet dans ce cas
émis dans la basse troposphére (par les feux et les biocarburants).

Amérique du Nord : Les fortes concentrations de CO et de NO, dans cette région
sont en majeure partie associées aux émissions technologiques, extrémement fortes dans
le nord-est et le sud-ouest des Etats-Unis. Des émissions biogéniques de NO, par les sols
peuvent contribuer aux fortes concentrations de NO, observées méme au-dessus de régions
plus rurales (fortes émissions liées a 'agriculture intensive). Les émissions biogéniques de
CO par la végétation sont également importantes mais restent beaucoup plus faibles que
les émissions technologiques [Pétron, 2003]. Au-dessus du sud-est des Etats-Unis et de
I’Atlantique Ouest, des émissions de NO, importantes peuvent étre associées aux éclairs.
Dans le Pacifique, des concentrations importantes de NO, sont inversées par Martin et
al. [2002b| mais pas par Richter et Burrows [2002].

Les fortes colonnes de CO au-dessus de I’Atlantique mettent en évidence 'importance
du transport trans-atlantique. Elles sont particuliérement importantes au-dessus du sud-
ouest de I’Atlantique. Cette trajectoire pourrait donc étre plus importante. De méme, les
fortes colonnes a I'ouest de la cote ouest de la région, qui semblent se diriger vers le nord,
pourraient étre dues a un transport de pollution venant du sud-ouest. Elles pourraient
cependant également étre associées au transport de polluants asiatiques.

Pour cette région encore, les colonnes d’O3 troposphérique sont en bon accord avec les
distributions de ses précurseurs. Des colonnes importantes sont observées sur une grande
partie de la région. Les trés fortes concentrations de précurseurs au nord-est de la région
ne semblent pas associées & des concentrations d’O3 particuliérement élevée. Ceci pourrait
étre da au fait que la production d’Ojz est limitée par de trop fortes concentrations de
NO,. Cependant, nous avons vu au chapitre précédent que notre méthode a tendance
a sous-estimer 1’0O3 troposphérique aux moyennes latitudes de I’hémisphére nord. Il faut
donc rester prudent dans l'interprétation de ces distributions.

Le transport décrit pour le CO est également observé pour I’Os. Les deux trajectoires
de transport au-dessus de I’Atlantique sont plus clairement visibles : deux panaches sont
observés au nord et au sud de I’Atlantique Nord. Un panache d’O5 est d’autre part observé
a lest du Pacifique et semble correspondre & un transport depuis le sud-ouest de la région.

Li et al. [2002] ont montré, grace a un modéle de chimie-transport, que le transport
trans-atlantique est fortement corrélé a 'indice de NAO (North Atlantique Oscillation).
D’aprés cette étude, les polluants nord-américains peuvent avoir un impact important
sur I’O3 au niveau de la surface en Europe. Cette influence est principalement associée
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au transport de ’O3 plutét que de ses précurseurs, avec une contribution comparable
du transport direct dans la couche limite et du transport dans la troposphére libre (la
pollution atteint alors la surface suite & un mouvement subsidant au-dessus de I'Europe).

De fortes colonnes d’ozone sont également observée au-dessus de 1’Arctique. Ces co-
lonnes seront discutées dans le paragraphe dédié a I’étude de I’Europe car un phénomeéne
similaire peut-étre observé a I’extréme nord de cette région.

Amérique centrale et Amérique du Sud : Des concentrations importantes de NO,
sont observées par GOME au-dessus de ’Ameérique centrale (trés net maximum pour
Richter et Burrows [2002] et fortes valeurs pour Martin et al. [2002]), trés clairement
liées aux feux, mais certainement également a la combustion de carburants fossiles et
de biocarburants. Les colonnes relativement élevées observées au-dessus du centre et du
sud-ouest de la région peuvent étre attribuées a des émissions technologiques (transports
et biocarburants en particulier, au niveau des grandes agglomérations brésiliennes par
exemple) et & des émissions par les sols. Les éclairs sont également nombreux dans le nord
de I’Amérique du Sud mais leur influence est mal détectée par GOME.

De fortes colonnes de CO sont mesurées par IMG sur toute la partie nord de la région
et peuvent étre associées aux feux et a l'utilisation de combustibles fossiles et de bio-
carburants mais aussi aux émissions biogéniques par la végétation au-dessus de la forét
amazonienne. Le transport peut également jouer un roéle important dans la formation de
ce panache trés étendu. Aux émissions (et a la production) locales s’ajoutent les émissions
anthropiques provenant des régions plus peuplées d’Amérique centrale et des cotes brési-
liennes, transportées par les vents de sud-est (alizés). Des masses d’air polluées provenant
de I’est de I’Amérique du nord, de I’Europe et de I’Afrique centrale peuvent également étre
transportées jusque dans cette région par les alizés. Les vents sont cependant relativement
faibles sur le continent et le transport associé devrait étre lent.

Les colonnes d’O3 IMG semblent plutot suivre le comportement des colonnes de NO,
et la production semble donc relever du régime “NO, limité”. Des valeurs relativement
élevées sont observées au-dessus de I’Ameérique centrale, du Brésil et du sud-ouest de
I’Ameérique du sud, s’étendant sur le Pacifique Est. Ce panache au-dessus du Pacifique
peut s’expliquer par un transport vers le nord-ouest par les alizés.

Asie :  De trés fortes valeurs de NOs,, caractéristiques de la pollution urbaine et indus-
trielle dans les pays industrialisés, sont restituées par les deux méthodes dans le nord-est
de la région. Dans le sud, les concentrations sont également élevées, méme si la méthode
de Richter et Burrows [2002] donne des colonnes plus fortes, et sont plutot caractéristiques
des émissions par les feux de biomasse (méme ordre de grandeur qu’en Afrique centrale).
De treés fortes colonnes de CO sont observées sur I’ensemble de la région, en particulier au-
dessus du sud, de I’est et de 'océan Pacifique. Les principales sources sont la combustion
fossile dans le nord-est et les feux dans le sud et ’est. La combustion de biocarburants et
la végétation devraient également constituer des sources importantes dans le sud.

Les processus dynamiques entrainent un transport rapide vers le Pacifique dans la tro-
posphére libre (avec deux trajectoires possibles vers le continent américain) et un trans-
port vers 'ouest dans la basse troposphére avec les alizés. La pollution asiatique pourra
donc étre transportée a travers le Pacifique et la pollution du sud-est asiatique pourra
étre entrainée vers ’océan Indien, le Moyen-Orient et I’Afrique du Nord. Le transport de
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pollution par les vents d’ouest depuis I’Afrique, I'Europe et ’Amérique du Nord pourrait
d’autre part avoir un impact sur les observations en Asie.

Les quantités d’O3 sont importantes sur toute la région et sur le Pacifique, mettant
en évidence la production importante et le transport rapide. Il est, dans cette région, trés
difficile de distinguer 1’origine des précurseurs et donc de 1’O3. Plusieurs études ont couplé
I’analyse de modéles et d’observations in situ afin d’estimer la contribution des différentes
sources et de quantifier le transport d’ozone depuis cette région. Bey et al. [2001] ont
ainsi montré que le transport vers I'océan Pacifique dans la troposphére libre constitue le
principal processus d’exportation de polluants asiatiques et ont mis en évidence I'impor-
tance des soulévement de masses d’air au-dessus de la Chine. D’aprés 1’étude de Wild et
al. [2001], 'est de I’Asie est la région qui a le plus fort impact sur I’ozone troposphérique,
principalement du fait du transport vertical trés efficace. Les travaux de Liu et al. [2002]
ont mis en évidence une influence comparable des feux de biomasse (aux latitudes infé-
rieures & 32°N), des combustibles fossiles et des éclairs sur 1'O3 observé en Asie. Ils ont
également montré l'influence du transport depuis la stratosphére, qui peut s’étendre vers
de plus basses latitudes par ’ondulation du jet subtropical, ainsi que I'importance de la
contribution de la pollution européenne, africaine et nord-américaine.

Europe : Le NO, observé est extrémement élevé au nord de 'Europe de 1’Ouest, ca-
ractérisant une trés forte pollution associée principalement aux émissions technologiques.
Les études de Pétron [2003] et Martin et al. [2003] montrent que les émissions biogéniques
sont relativement faibles dans cette région en avril (plus importantes en été). Les colonnes
de CO sont également fortes sur toute la région mais les valeurs maximales sont atteintes
au nord-est. Ceci pourrait étre lié a la moins bonne sensibilité de I'instrument IMG aux
premiéres couches de la troposphére. Les maxima ne sont donc détectés qu’aprés le trans-
port vertical de la pollution vers la troposphére libre. Ce décalage pourrait également
étre di aux émissions moins importantes & 1’ouest, comme le montre la distribution des
émissions anthropiques de CO dans I'inventaire EDGAR-3.2 de la figure 7.4, mettant en
évidence les différentes politiques énergétiques (utilisation d’énergie nucléaire en France
par exemple).

L’O3 observé ne semble pas trés fort par rapport aux précurseurs présents dans la
région. La validation a mis en évidence les problémes de notre méthode pour estimer 1’O3
troposphérique aux moyennes latitudes de I’hémisphére nord, en Europe en particulier,
lors de fortes variabilités dans la basse troposphére (cf. partie 6.2.2). Il pourrait également
y avoir des quantités de NO, trop importantes par rapport au CO pour permettre une
production nette d’Os.

Un panache de fortes colonnes troposphériques d’ozone est en revanche observé au-
dessus de I’Europe du Nord. Ces fortes valeurs peuvent étre rapprochées du phénoméne de
"brume Arctique" lié a4 I’accumulation de pollution dans les régions polaires durant ’hiver
et & la forte production d’ozone au printemps lors du retour du soleil et de la photochimie.
De nombreux travaux ont porté sur I’étude de la présence d’une pollution intense dans les
régions polaires en hiver et au printemps. Klonecki et al. |2003] ont montré que, durant
I’hiver, la pollution transportée vers 1I’Arctique provient principalement d’Europe et de
Sibérie, la pollution nord-américaine restant plus au sud, souvent au sud du cercle polaire.
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7.4 Conclusions

L’étude des distributions des principaux précurseurs de ’ozone et de leurs sources
permet donc de vérifier la bonne cohérence des distributions d’ozone troposphérique in-
versées. Bien que cette analyse soit handicapée par la faible couverture spatio-temporelle
des mesures IMG, un premier bilan simplifié des processus régissant la présence de I’ozone
dans la troposphére a pu étre réalisé.

En avril 1997, I'ozone semble étre majoritairement associé aux émissions technolo-
giques aux moyennes latitudes de I'hémisphére nord (nord-est et sud-ouest de I’Amérique
du Nord, nord-est de I’Asie, Europe) et aux feux de biomasse (en Afrique centrale et en
Asie du Sud-Est), aux éclairs (principalement au-dessus de continents dans les tropiques)
et & 'utilisation de biocarburants dans les tropiques et les subtropiques. L'importance du
transport est d’autre part bien visible sur les distributions de polluants, avec de panaches
intenses de CO et d’O3 au-dessus de I’Atlantique et du Pacifique.

Dans certaines régions cependant, les quantités observées sont plus difficiles a interpré-
ter. C’est en particulier le cas en Afrique du Nord, dans le nord de I’Amérique du Sud, au
Moyen-Orient et en Europe. Dans ces régions, une étude plus détaillée est nécessaire afin
d’évaluer les hypothéses avancées lors de cette premiére étude et de déterminer I'influence
relative des différentes sources de précurseurs et du transport depuis d’autres régions.

L’analyse est ici purement descriptive et se base sur la considération en paralléle des
distributions des différents constituants, des observations disponibles sur leurs sources
(feux, végétation, éclairs), des inventaires des émissions de polluants et de la population
mondiale, ainsi que des processus de transport des masses d’air a partir des champs ana-
lysés ECMWEF. Pour une compréhension plus précise des processus, une analyse couplée
de ces différentes informations est nécessaire. Plusieurs études sont pour cela envisagées,
comprenant le calcul de trajectoires/rétro-trajectoires (ou rétro-panaches afin de suivre
le transport des traceurs en fonction de I’age des masses d’air), I'utilisation d’un modéle
atmosphérique de chimie-transport (calculs de flux de polluants, études de sensibilité) et
le couplage de ce modéle avec les observations disponibles en utilisant des méthodes de
modélisation inverse (contrainte des sources) et d’assimilation de données (contrainte de
I'état de I'atmosphére).

Les travaux qui seront réalisés dans le futur pour ’analyse de ’O3 seront détaillés dans
la conclusion générale de cette thése.
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Chapitre 8

Observations de la composition de
I’atmosphére a partir d’un satellite
géostationnaire

La majorité des missions spatiales dédiées a 1’étude de la chimie atmosphérique, lancées
ou prévues pour les années a venir, volent sur des orbites terrestres basses, héliosynchrones,
avec des intervalles de temps entre deux passages successifs au-dessus du méme point de
typiquement trois jours (quatre jours pour IMG/ADEQOS, une demi-journée seulement
pour TASI/METOP grace au balayage) et un passage au-dessus d’un point donné a un
moment fixe de la journée (10h30 pour IMG/ADEOS, 9h30 pour IASI/METOP — orbites
descendantes). Il n’y a actuellement aucun instrument dédié a la chimie atmosphérique sur
une orbite géostationnaire. Des mesures de ce types ont cependant un potentiel énorme
dans ce domaine car elles permettent de fournir des données sur une échelle synoptique et
représentatives du cycle diurne, en particulier pour des applications opérationnelles telles
que la surveillance et la prévision de la qualité de I’air et du rayonnement UV & la surface,
le controle des émissions de polluants atmosphériques, la détection et le suivi de panaches
de pollution imprévisibles (éruptions volcaniques, feux de foréts, etc.)

Depuis plus de vingt ans, les satellites géostationnaires Meteosat, développés par I’ASE
et exploités par EUMETSAT, contribuent de maniére active a la météorologie opération-
nelle. Aprés le lancement en 2002 de Meteosat seconde génération (MSG — amélioration
du satellite et de la distribution des données par rapport a Meteosat), des applications
aux études de la chimie atmosphérique sont actuellement envisagées pour la nouvelle gé-
nération de satellites géostationnaires (pour 2015-2025). Un processus de consultation des
utilisateurs (“The user consultation process”) a été lancé par EUMETSAT afin de définir
le Post-MSG.

Une premiére contribution, ’étude “Geostationary satellite observations for monitoring
atmospheric composition and chemistry applications” | Lelieveld, 2003], a permis de définir
les domaines d’application des mesures géostationnaires ainsi que le type de mesures
nécessaires. Ils précisent en particulier qu’une combinaison de mesures dans I’'UV-visible
et dans I'IR serait optimale.

Suite & cette étude, I’étude “Capabilities of infrared sounder observations for moni-
toring atmospheric composition and chemistry applications” [Clerbauz et al., 2003b| a
analysé les capacités d'un sondeur IR de type IMG ou TASI & satisfaire les exigences
définies par Lelieveld [2003] pour I'observation de la composition de I’atmosphére en se
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basant sur les spécifications fournies par EUMETSAT pour un instrument Post-MSG. Les
objectifs de cette étude étaient :
— identifier les régions d’absorption pour chaque produit en utilisant des bases de
données spectroscopiques standard ;
— réaliser des simulations de transfert radiatif en utilisant des situations atmosphé-
riques représentatives (e.g. forts/faibles niveaux de pollution);
— étudier I'impact du bruit et de la résolution verticale sur la précision des produits
inversés;
— explorer la possibilité d’inverser des profils verticaux pour des espéces sélectionnées
et quantifier la résolution verticale qui pourra étre atteinte.
Le rapport complet est disponible sur le site internet de EUMETSAT a I’adresse
http://www.eumetsat.de.

Apreés une rapide description du cadre de ces travaux (spécifications instrumentales) et
des principaux résultats obtenus pour les trois premiers objectifs, je détaille dans ce cha-
pitre ma contribution a cette étude : le diagnostic du contenu en information des spectres
IR et ’analyse de la dépendance de cette information aux spécifications instrumentales.

8.1 Spécifications instrumentales

Les spécifications instrumentales fournies par EUMETSAT pour l'instrument Post-
MSG (extraites du document “Post-MSG Mission MRD Sounder Discussion”, juin 2003)
sont indiquées. Elles ont été définies afin de remplir en priorité les exigences pour la
prévision météorologique (Numerical Weather Prediction, NWP) régionale et globale.

8.1.1 Résolution spatiale et temporelle

Afin d’augmenter la capacité des services de météorologie nationale a initialiser les
modéles de prévision avec des champs de température, d’humidité et de vent réalistes,
des mesures ayant une grande résolution verticale et spatiale et un bon échantillonnage
temporel sont nécessaires.

Le domaine de balayage de I'instrument pourra étre sélectionné et pourra s’étendre
des méso-échelles (1000x1000 km) au-dessus des domaines des modéles régionaux a un
disque complet pour les applications globales.

— Pour les modéles globaux, un échantillonnage temporel de 60 minutes au-dessus du
disque complet est nécessaire (valeur SEUIL), mais certaines applications peuvent
nécessiter un échantillonnage de 15 minutes (valeur CIBLE).

— Pour les modéles régionaux, un échantillonnage temporel de 10 minutes au-dessus
d’un domaine de la taille de 'Europe est nécessaire (SEUIL; CIBLE : 5 minutes).

— Pour la prévision & trés court terme (“nowcasting”), un échantillonnage temporel
de 2 minutes sur un domaine de 1000x1000 km (SEUIL; CIBLE : 1 minutes) est
nécessaire.

Pour étre en accord avec la résolution des modéles de prévision, l'instrument doit
fournir des spectres pour une inversion de la température et de I’humidité relative avec
une résolution spatiale de AX = 10 km (SEUIL; CIBLE : AX = 2 km). Cette résolution
est nécessaire afin de définir les gradients horizontaux de température et d’humidité. La
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résolution spatiale CIBLE est préférée car augmenter la résolution spatiale augmente
fortement les chances d’obtenir des mesures en ciel clair et améliore les capacités de
I'instrument & effectuer des mesures autour des points nuageux.

8.1.2 Reésolution spectrale et bruit

L’instrument Post-MSG devrait couvrir de maniére continue un domaine spectral al-
lant de 700 cm™! & 2500 cm ™! (c’est-a-dire 4.0 ym a 14.3 ym). Une performance réduite
peut-étre acceptée pour le domaine de 1250 cm ™! & 1587 cm ™! (i.e. 6.3 um & 8.0 ym). Le
domaine spectral devrait étre étendu jusqu’a 667 cm™! (14.99 pm), la structure la plus
opaque de la bande & 15 ym du CO,, mais le bruit n’est spécifié que jusqu’a 700 cm™!.
Les performances seront rapportées jusqu’a 667 cm™?.

La résolution spectrale aprés apodisation est indiquée dans le tableau 8.1 en fonction
du nombre d’onde.

Le bruit radiométrique est spécifié en terme de différence de température équivalente
(noise equivalent temperature difference — NEDT) associée & une température de réfé-
rence de 280 K.

Il est également indiqué dans le tableau 8.1. Les spécifications sont ici fournies pour
des spectres calibrés, c’est-a-dire que le bruit associé aux coefficients de calibration est
inclus.

TAB. 8.1 — Résolution spectrale et bruit spécifiés en fonction du nombre d’onde (T= SEUIL, G=
CIBLE).

Bande Domaine de fréquence Résolution spectral NEDT @ 280 K
cm~! cm ™! lo
IRS-0 667-700 0.625 cm~! (T; G 0.5) TBD
IRS-1  700-770 0.625 cm™! (T; G 0.5) 0.2 (G :0.1) TBC
IRS-2  770-1000 0.625 cm~! (T; G 0.5) 0.24 (G : 0.12) TBC
IRS-3  1000-1070 1.25cm™! (T; G 0.5) 0.2 (G :0.15) TBC
IRS-4 1070-1210 1.25 cm~! (T G 0.5) 0.3(G:0.2) TBC
IRS-5 1210-1600 1.25 cm™! (T; G 0.5) 2 (G :0.1) TBC
IRS-6  1600-2000 1.25cm™! (T; G 0.5) 0.35 (G :0.25) TBC
IRS-7  2000-2250 1.25 ecm™! (T; G 0.5) 0.2 (G:0.15) TBC
IRS-8  2250-2400 1.25 cm™! (T; G 0.5) 3 (G :0.25) TBC
IRS-9  2400-2500 1.25 cm~! (T; G 0.5) 4 (G :0.25) TBC

Un objectif secondaire de la mission est de répondre aux besoins dans les domaines de
la chimie atmosphérique et de I'observation opérationnelle de la qualité de 'air. Il a pour
cela été proposé d’ajouter un mode spécifique & la chimie, caractérisé par une résolution
de 0.2 cm™! ou meilleure. II faut cependant souligner qu’augmenter la résolution spectrale
peut engendrer une diminution de I’échantillonnage temporel et/ou du domaine couvert.
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8.2 Observations géostationnaires pour la chimie atmo-
sphérique

8.2.1 Objectifs

Les observations requises pour les études de chimie atmosphérique, définies par ’étude
de Lelieveld [2003] et par I'étude de Golding et al. [2003] (“Consolidated Table of Obser-
vational Requirements for Nowcasting and very short range forecasting in 2015-2020,
excluding NWP?”), sont indiquées dans le tableau 8.2.

Ce tableau précise pour chaque produit la question scientifique correspondante, ainsi
que les caractéristiques prérequises en termes de précision et de résolution spatiale et
temporelle. Les questions scientifiques sont spécifiées de la maniére suivante :

A= Applications opérationnelles pour la chimie atmosphérique |Lelieveld, 2003] ;

B= Transport : aviation (alertes, dommages), transports terrestres [Golding et al., 2003];
C= Vie : effets respiratoires (1), exposition aux UV (2) [Golding et al., 2003 ;

D= Observation des sources/puits, inversion de gaz traces [Golding et al., 2003];

E= Qualité de air / feux de végétation |Golding et al., 2003 ;

F= Destruction de ’O3 stratosphérique [Golding et al., 2003].

Pour chaque question, les variables intéressantes sont spécifiées, avec AOT pour I’épais-
seur optique des aérosols, Aer Reff pour le rayon effectif des aérosols, SSA pour leur
albédo de diffusion simple, PAN pour le nitrate de peroxyacétyle, COV pour les composés
organiques volatiles. La résolution nécessaire pour qu’une observation puisse étre réalisée
(valeur seuil) est indiquée, avec entre parenthéses la résolution au-dela de laquelle aucune
avancée ne peut étre réalisée (valeur cible). Pour la résolution verticale, “T” représente la
colonne totale atmosphérique, “t” la colonne troposphérique, “BL” la couche limite, “FT”
la troposphére libre et “s” la stratosphére. Pour la résolution temporelle, I’indice “d” re-
présente le jour et “n” la nuit. Des valeurs seuil et cible requises sont également spécifiées
pour la précision des observations. Celle-ci peut étre exprimée par une erreur quadratique
(RMS en %) ou par un taux de succés pour la détection d’une variable (e.g. en unités AOT
ou SSA). Enfin, les précision /résolution spatiale/verticale/temporelle qui fourniraient une
avancée significative dans la capacité de prévision par rapport aux données actuellement
disponibles sont indiquées.

8.2.2 Variabilités

Pour pouvoir étre détectée depuis I’espace, une molécule doit d’une part avoir une
signature spectrale dans le domaine spectral couvert par 'instrument (voir paragraphe
suivant) et d’autre part étre présente dans 'atmosphére dans une quantité suffisante.
Cette derniére condition dépend des sources et des puits de chaque espéce et est sujette a
d’importantes variations dues a la variabilité locale associée aux contributions naturelles
et/ou anthropiques. Les rapports de mélanges et les durées de vie représentatifs d’une zone
de pollution urbaine (moyennée sur le globe) pour les produits que I’on désire observer sont
donnés dans le tableau 8.3. Les durées de vie dépendent de la saison et de la localisation
considérées.
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TAB. 8.2 — Spécifications sur les observations nécessaires pour les applications en chimie opéra-

tionnelle.
Question Produit Résolution Résolution Résolution Précision Niveau
scientifique observé horizontale verticale temporelle en % d’innovation

en km en km en h

Ozone
A,C1 O3 10 (2) t (2) 14(n) (.5) 10 (5) 5%/10km /tropo/1h
c2 03 total 100 (10) T 24 (1) - 50km/6h
C2 O3 profil 50 (10) 2 (.5) 24 (1) - -
Pollution
AE Cco 10 (2) t (2) 24(n) (.5) 10 (5) 10%,/10km/tropo/1h
AE SO, 10 (2) t (2) 14(n) (.5) 50 (20) 50%/10km/tropo/1h
AE H2CO 10 (2) t (2) 14(n) (.5) 50 (20)  50%/10km/tropo/1h
E NO 10 (2) t(2) 1(.5) - -
AE NO2 10 (2) t (2) 14(n) (.5) 50 (20)  50%/10km/tropo/1h
AE PAN 10 (2) t (2) 14(n) (.5) 50 (20)  50%/10km/tropo/1h
E cov 10 (1) t (2) 3 (.25) 20 (10) -
Rayon. UV
A UV-A 10 (2) surface 14(m)(0.5) 20 (5) régional
C UVA 50(2) surface 3 (.5) 20 (5)  10%/10km/surf./1h
A UV-B 10 (2) surface 14(n)(0.5) 20 (5) régional
C UVB 50(2) surface 3 (.5) 20 (5)  10%/10km/surf./1h
C2 albédo UV 10 (1) surface >24 20 (10) -
c2 absorbants UV (NOa,...) 10 (10) T 24 (1) -
Aérosols
A,C1 AOT (D<1 pm) 5 (0.5) t (BL+FT) 14™(0.25) 0.05(0.01) .05/5km/T/1h
A,Cl AOT (D>1 pm) 5 (0.5) t (BL+FT)  14(™)(0.25) 0.05 .05/5km/T/1h
A,Cl Aer Reff 5 (0.5) T 14(n)(0.25) 30 (10) 30/5km/T/1h
A,C1 SSA 5 (0.5) T 14(7) (0.25) 0.03 .03/5km/T/1h
B conc. cendres volcaniques 50 (1) t (.3) 6 (.25) 20 (5) 20%/20km/total/1h
B loc. cendres volcaniques 250 (1) t (.3) 6 (.25) 20 (5) 20%/20km/total/1h
B comp. cendres volcaniques 100 (1) t (.3) 1 (.25) 70 (85) 70%/20km/total/1h
B loc. tempétes sable/poussiéres 50 (1) t 1 (.25) 50 (85) 70%/40km/total/1h
B localisation volcans 1(.1) surface 6 (1) 50 (85) 50%/50km/surf./1h
C2 total aérosols 50 (10) T 24 (1) 25 (10) 25/20km /24h
Meétéo.
D T 10 (2) 2 (1) 1 (.25) 2K (1K)  2K/10km/2km/1h
A, D H20 5 (0.5) t (BL+FT)  14")(0.25) 5 (1) 5%/10km/2km/1h
C2 total eau nuages 50 (10) T 24 (1) - -
Climat
AD CO2 50 (10) t (.5) 6 4(M(1) 2 (1) 5% /50km /total/6h
AD CH4 50 (10) t (1) 64(m) (1) 5 (1) 5%/50km /total/6h
F CFC11 50 (10) S 24 (1) - -
F CFC12 50 (10) S 24 (1) - -

8.2.3 Espéces détectées par un sondeur IR

Les principales signatures spectrales comprises dans les spectres atmosphériques me-

surés depuis ’espace dans le domaine de I'IR thermique ont été présentées dans le pa-
ragraphe 2.1.6 de cette theése. Toutes les molécules ciblées par le tableau 8.2 ont une
signature d’absorption dans le domaine nominal prédéfinit (700 cm™! - 2500 cm™?) sauf
H,CO dont la signature se situe entre 2750 cm™! et 3000 cm~!. Les domaines spectraux
d’absorption sont précisés pour chaque molécule dans Clerbauz et al. [2003b].
L’inversion des colonnes atmosphériques totales a permis de tester la capacité du
sondeur IR a observer ces molécules. Une inversion en utilisant un code d’ajustement
des moindres carrés a pour cela été utilisée. L’étude a montré que la précision exigée
pour les études de chimie atmosphérique est atteinte pour toutes les molécules identifiées
comme fortement absorbantes dans I'IR (forte absorption dans I'IR et/ou forts rapports
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TAB. 8.3 — Rapports de mélange dans la couche limite et durées de vie atmosphériques des gaz
traces observés. Les durées de vie représentatives de conditions urbaines pour les gaz réactifs (Os,
CO, NO,, HyCO et PAN) ont été calculés en utilisant le modéle régional CHIMERE [Derognat

et al., 2003] (avec la permission de Claude Derognat, Service d’Aéronomie).

Donnée Rapport de mélange Durée de vie urbaine/continentale

O3 50 - 150 ppbv 1 jour/6 jours
CO 50 - 750 ppbv 1 jour/1-2 mois
SO9 10 pptv - 1 ppbv 1 jour
H,CO 0.1 - 10 ppbv 3 heures/10 heures
NO» 1 ppbv - 100 ppbv 3 heures/1.5 jours
PAN 100 pptv - 10 ppbv 3 heures/3 jours
H->O 1000 ppmv -

COq 3.65 ppmv 100 ans

CHy 1.7 ppmv 9 ans

de mélange atmosphériques), c’est-a-dire H,O, CO,, O3, NyO, CHy et CO, méme si les
incertitudes obtenues sont certainement sous-estimées car elles ont été évaluées sur des
spectres simulés, pour lesquels tous les paramétres sont connus. La performance de I'in-
version semble d’autre part plus sensible au bruit qu’a la résolution spectrale, bien que
cette derniére ait un fort impact sur les inversions de CHy.

Les molécules identifites comme faiblement absorbantes dans I'IR (faible absorption
dans I'IR et/ou faibles rapports de mélange atmosphériques) sont plus difficilement dé-
tectées. Les bandes d’absorption de NOo, SO,, HyCO et PAN sont trop faibles pour étre
détectées dans des conditions atmosphériques normales avec les caractéristiques définies
pour Post-MSG. Leur signature peut cependant se distinguer du bruit dans des condi-
tions polluées a fortement polluées (par exemple SO en cas d’éruptions volcaniques). Une
haute résolution et un bruit faible sont toutefois nécessaires afin de pouvoir observer ces
espéces.

8.3 Contenu en information

Un diagnostic du contenu en information a été réalisé d’aprés Rodgers [2000] en utili-
sant la théorie exposée dans le chapitre 4 de cette thése. Trois espéces seulement ont été
considérées adaptées a une inversion a une meilleure résolution verticale que la colonne
totale : 'Og3, le CO et le CHy. L’impact de la résolution verticale et du bruit instrumental
sur la quantité d’information indépendante qui peut étre observée sur la verticale a été
estimée.

Pour cela, quatre résolutions spectrales ont été testées, tout d’abord avec un bruit
NEDT constant égal & 0.2 K, puis avec un bruit variant entre 0.05 et 0.5 K :

— la résolution seuil égale a 1.25 cm™!;

— la résolution cible égale & 0.5 cm ™! ;
— deux résolution additionnelles : 0.75 cm™! (“performance réduite”) et 0.2 cm ™" (“per-
formance améliorée”).

Les profils atmosphériques tracés sur la figure 8.1, correspondant & une région pol-
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F1G. 8.1 — Profils atmosphériques d’Os, de CO et de CHy correspondants a des conditions polluées
(Amérique du Nord).

luée, ont été utilisés pour les simulations de transfert radiatif (réalisée a I’aide du code
de transfert radiatif LBLRTM). Pour chaque molécule, les études sont réalisées sur les
intervalles spectraux qui ont été sélectionnés pour IASI, indiquées dans le tableau 4.1 du
chapitre 4 de cette thése pour ’O3 et dans le tableau 8.4 pour le CO et le CH4. Bien
que les canaux optimaux (signature spectrale intense et contribution minimale des gaz
traces interférents) dépendent de la résolution spectrale considérée, une sélection spéci-
fique a chaque résolution n’a pas été réalisé. Une étude plus précise devra étre réalisée en
effectuant une sélection précise des canaux pour chaque résolution spectrale.

[’évaluation du contenu vertical en information requiert le calcul de plusieurs ma-
trices : les Jacobiens K, la covariance a prior: S, associée au profil vertical a prior: x, de
la molécule étudiée et la covariance de I'erreur sur la mesure S..

Comme pour I’étude du chapitre 4, K est calculée en utilisant une méthode de per-
turbation.

Le bruit radiométrique € a été considéré comme la seule erreur sur la mesure. Un bruit
non corrélé a été simulé en multipliant un niveau de bruit donné a un nombre aléatoire (de
déviation standard égale & 1), si bien que S, est une matrice diagonale dont les éléments
diagonaux représentent la variance de €.

La matrice de covariance S, est plus difficile & simuler. S, correspond a la variabilité
autorisée autour de I'état a priori x, considéré pour l'inversion. Le nombre de degrés de
liberté du probléme dépend fortement de cette matrice. La figure 8.2 montre les matrices
S, estimées pour 1’O3, le CO et le CH4 en utilisant des profils atmosphériques réalistes
(sorties du modéle de chimie-transport MOZART |Hauglustaine et al., 1998| raccordées
aux climatologies UGAMP [Li and Shine, 1995] au-dessus de la tropopause). Pour le CO,
seules les corrélations jusqu’a 30 km d’altitude sont représentées sur la figure afin de ne
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TAB. 8.4 — Canauz sélectionnés pour linversion du CO et du CHy & partir des mesures IASL

Molécule ‘ Intervalle spectral (cm~!') Canaux IASI Nombre de canaux ‘

CO 1 2111.25 - 2112.00 5866 - 5869 4
2 2150.25 - 2150.75 6022 - 6024 3

3 2154.00 - 2154.50 6037 - 6039 3

4 2157.75 - 2158.75 6052 - 6056 5

5 2165.00 - 2166.00 6081 - 6085 5

6 2168.75 - 2169.50 6096 - 6099 4

7 2172.50 - 2173.25 6111 - 6114 4

8 2176.25 - 2176.50 6126 - 6127 2

Total 30

CHy 1 1230.00 - 1230.25 2341 - 2342 2
2 1235.75 - 1236.00 2364 - 2365 2

3 1241.00 2385 1

4 1245.75 2404 1

5 1246.50 2407 1

6 1247.50 - 1248.00 2411 - 2413 3

7 1249.75 - 1250.00 2420 - 2421 2

8 1253.25 - 1253.75 2434 - 2436 3

9 1263.25 - 1263.50 2474 - 2475 2

10 1275.00 - 1275.25 2521 - 2522 2

11 1282.75 - 1283.50 2552 - 2555 4

12 1302.75 - 1306.50 2632 - 2647 16

13 1327.00 - 1327.50 2729 - 2731 3

14 1332.00 - 1332.75 2749 - 2752 4

15 1341.75 - 1342.00 2788 - 2789 2

16 1342.75 - 1343.00 2792 - 2793 2

17 1346.50 - 1347.00 2807 - 2809 3

Total 53

montrer que les variabilités dans la basses atmosphére. En effet, pour cette molécule,
la variabilité la plus importante est localisée dans la haute atmosphére. Pour les trois
molécules, la variance a un niveau donné et les corrélations entre les niveaux dépendent
fortement de D’altitude. Afin de simplifier I’étude, nous avons choisi de considérer une
variance constante, caractéristique de la troposphére puisque c’est a cette région que
nous nous intéressons en priorité ici, avec une matrice de covariance de la forme suivante
(corrélation exponentielle suivant une loi d’échelle) :

S = ouliat) exp =200 8.)
ol S¥ représente la covariance entre les niveaux i et j d’altitude z(7) et z(j), pour lesquels
la variance des rapports de mélange de gaz trace est égale a 0,(7) et 0,(j). h représente la
longueur de corrélation entre les niveaux, c’est-a-dire la distance a laquelle la corrélation a
diminuée de exp(—1). Les matrices correspondantes pour O3z, CO et CH4 sont représentées
sur la figure 8.3. Pour I’O3, cette approximation peut conduire a une sous-estimation de
I’information due aux fortes concentrations stratosphériques.
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Fi1G. 8.2 — Matrices de covariance a priori calculées a partir des sorties d’un modéle

troposphérique connectées a des climatologies.
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F1G. 8.3 — Matrices de covariance a priori calculées en utilisant une variance constante caracté-
ristique de la troposphére (éléments diagonauz) et une corrélation exponentielle entre les niveauz

(équation 8.1). La variance est fizée a 0.025 ppm pour I’Os, & 0.05 ppm pour le CO et 6 0.03 ppm
pour le CHy, et la longueur de corrélation a 10 km.
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8.3.1 Sensibilité de ’'instrument

Les Jacobiens K caractérisant la sensibilité des mesures a I’Og3, le CO et le CH4 pour
la résolution seuil (1.25 cm™!) sont représentés sur la figure 8.4. Comme nous avons pu le
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F1G. 8.4 — Matrices des Jacobiens K caractérisant la sensibilité des mesures a 1’03, le CO et le
CHy pour la résolution seuil (1.25 cm™!).

voir pour TAST (chapitre 4), 'amplitude des Jacobiens dépend fortement de 'intensité de
I’absorption et de I’émission et atteint un maximum dans la troposphére libre, entre 6 et
10 km. La sensibilité diminue rapidement au-dessous de 2 km. Pour I’Os, il y a plus d’in-
formation au-dessus de 25 km que pour les autres molécules dii aux fortes concentrations
dans la stratosphére.

Le rang de K donne une premiére estimation des informations indépendantes qui
peuvent &tre observées par l'instrument dans des conditions idéalisées (sans erreur de
mesure). Une étude de ce type a été réalisée dans le chapitre 4 de cette thése pour TASI,
nous n’allons pas redétailler les résultats, similaires ici méme si les différentes résolutions
spectrales impliquent des sensibilités différentes aux principaux modes de variation.

Cette premiére étude confirme que les mesures IR au nadir comprennent une informa-

tion sur les principaux gaz traces qui dépend de I’altitude, avec un maximum de sensibilité
dans la troposphére libre.
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8.3.2 Quantité d’information indépendante

L’erreur sur la mesure (bruit radiométrique seulement ici) et la variabilité du consti-
tuant étudié sont prises en compte en considérant la matrice K normalisée K. La SVD
de cette matrice permet de mettre en évidence ses principales structures et de calculer
la quantité d’informations indépendantes contenu dans les spectres. Le nombre d’infor-
mations indépendantes correspond au nombre de valeurs singuliéres )\; de K qui sont
supérieures ou proches de 1. Le nombre de degrés de liberté peut étre déduit grace a
I’équation

m

Z (14 A2).

La SVD de K pour 1’03 est représentée sur la figure 8.5. A la résolution seuil, les trois
premiers modes ont \; = 1, ce qui implique que trois informations indépendantes environ
pourraient étre dedu1tes des mesures. Le premier mode correspond a une variabilité dans
la troposphére libre, le deuxiéme & une variabilité dans la basse troposphére et dans la
basse stratosphére et le troisiéme mode & une variabilité dans la troposphére libre et
dans la stratosphére. Le nombre de degrés de liberté déduit est égal & 2.46. Améliorer
la résolution spectrale augmente la sensibilité aux deuxiéme et troisiéme modes. A la
résolution 0.2 cm~! , le nombre de degrés de liberté augmente de 0.4 point et atteint 2.83.

La SVD de K pour le CO est représentée sur la figure 8.6. A la résolution seuil, le
premier mode correspond & une valeur singuliére supérieure a 1 et le deuxiéme a une valeur
singuliére proche de 1. Comme pour I’Og, le premier mode correspond & une variabilité
dans la troposphére libre et le deuxiéme a une variabilité dans la basse troposphére et dans
la basse stratosphére. Le nombre de degrés de liberté est estimé 4 1.38. A la résolution
améliorée, la sensibilité aux deux premiers modes augmente de maniére significative et le
nombre de degrés de liberté calculé atteint 2.24. L’impact de la résolution spectrale est
donc plus important pour le CO que pour I’Os.

La SVD de K pour le CH, est représentée sur la figure 8.7. Elle est relativement
proche de la SVD pour le CO. A la résolution seuil, seul le premier mode a \; > 1,
mais le deuxiéme mode est tout de méme important. Le nombre de degrés de liberté est
estimé & 1.2. A la résolution améliorée, la sensibilité aux deux premiers modes augmente
légérement et le nombre de degrés de liberté est estimé a 1.35. Comme pour 1’O3, 'impact
de la résolution spectrale semble étre relativement faible.

8.3.3 Impact du niveau de bruit

L’impact du bruit sur le nombre d’informations indépendantes sur la verticale qui
peuvent étre extraites des observations a été étudié en faisant varier le niveau de bruit
entre 0.05 et 0.5 K. Pour chacune de ces valeurs, un bruit radiométrique € non corrélé a été
simulé, comme précédemment, en multipliant le niveau de bruit (en termes de luminances)
a un nombre aléatoire (de déviation standard égale & 1) afin de tenir compte du caractére
aléatoire du bruit. Les résultats obtenus sont présentés sur la figures 8.8 pour les quatre
résolutions spectrales étudiées.

Les oscillations observées sont liées a la méthode utilisée pour simuler le bruit €. La
considération d’un bruit constant permet d’éliminer ces variations mais est moins réaliste.
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F1G. 8.5 — Siz premier vecteurs singuliers associés a la matrice K calculée pour 1’O3. Les valeurs
singuliéres correspondantes sont indiquées au-dessus des figures ainsi que leur importance relative
par rapport au premier mode.
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F1G. 8.6 — Méme chose que la figure 8.5 pour le CO.
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F1G. 8.8 — Nombre de degrés de liberté calculés pour 1'Og, le CO et le CHy a différentes réso-
lutions spectrales en fonction du niveau de bruit. Les valeurs de bruit cible (0.15 K pour O3 et
CO et 0.1 K pour CHy) et seuil (0.2 K) sont indiquées par les fleches en trait plein et pointillé
respectivement.



8.3. CONTENU EN INFORMATION 227

Pour les trois molécules, nous pouvons cependant constater que le nombre de degrés de
liberté dépend fortement du niveau de bruit. Il varie entre 2 (NEDT = 0.2 K, résolution
spectrale = 1.25 cm™!) et 2.5 (NEDT = 0.15 K, résolution spectrale = 0.2 cm™!) pour I’O3,
entre 1.3 (NEDT = 0.2 K, résolution spectrale = 1.25 cm™!) et 2.2 (NEDT = 0.15 K,
résolution spectrale = 0.2 cm™!) pour le CO et entre 1.1 (NEDT = 0.2 K, résolution
spectrale = 1.25 cm™1) et 1.6 (NEDT = 0.1 K, résolution spectrale = 0.2 cm™!) pour le
CH4.

L’effet de la résolution spectrale est faible, en particulier pour ’O3 et le CH; & un
bruit supérieur & 0.1 K. Pour le CO, le nombre de degrés de liberté augmente nettement
lorsque la résolution spectrale est améliorée.

8.3.4 Résolution verticale

La résolution verticale qui peut étre atteinte est étudiée en utilisant les noyaux carac-
térisant la sensibilité des inversions aux différentes couches atmosphériques. Nous nous
sommes ici placés dans le cas de l'inversion linéaire Gaussienne (voir chapitre 4 de cette
thése). Les noyaux obtenus pour ’O3, le CO et le CH, sont représentés sur les figures 8.9,
8.10 et 8.11 respectivement.

Threshold — dS:2.46 Reduced — ds=2.5517 Nominal — ds=2.6037 Improved — dS:2.8347

60 60 60 60 :
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@
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F1G. 8.9 — Noyauz obtenus pour linversion linéaire de I’O3 & différentes résolutions spectrales.
Les points colorés correspondent auzr niveaux d’inversion associés 4 chaque noyau. Le nombre de
degrés de liberté correspondants (G un niveau de bruit égal & 0.2 K) sont indiqués au-dessus des

figures.

Comme nous 'avons déja précisé, le noyau idéal pour une inversion & un niveau donné
est égal & 1 pour ce niveau et a 0 sinon (fonctions Dirac). Comme pour TASI, les noyaux
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F1G. 8.11 — Méme chose que la figure 8.9 mais pour le CHy.
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obtenus sont des fonctions plus étalées dont le pic, ou le maximum de sensibilité, ne
correspond pas toujours au niveau considéré. Une forte contribution des niveaux voisins
est donc attendue.

Pour 1’03 (figure 8.9), deux pics sont obtenus dans la troposphére pour toutes les
résolutions spectrales considérées. Ils sont localisés autour de 4 et 11 km d’altitude. Un
troisiéme pic est obtenu dans la stratosphére, autour de 15 km d’altitude pour la résolution
spectrale améliorée. Améliorer la résolution spectrale augmente donc la quantité d’infor-
mation disponible, en particulier dans la stratosphére, comme I’a déja montré I'étude de
la matrice K. Rappelons que la matrice de covariance S, utilisée minimise la contribution
de la stratosphére puisque la variance considérée est caractéristique de la troposphére, ou
le rapport de mélange d’O3 est beaucoup plus faible. La variance est d’autre par constante
sur tous les niveaux et la corrélation réguliére. Ceci explique en particulier que les phéno-
meénes de compensation entre la stratosphére et la troposphére, observés lors de I’étude
du chapitre 4 sur les noyaux pour l'inversion d’un profil de rapport de mélange d’ozone,
ne se retrouvent pas ici.

Pour le CO (figure 8.10), les noyaux pour la résolution seuil présentent tous un pic
dans la troposphére libre autour de 8 km d’altitude. L’amélioration de la résolution spec-
trale a comme conséquence un dédoublement du pic troposphérique, fournissant ainsi des
informations mieux résolues sur la basse et la haute troposphére.

Pour le CH, (figure 8.11), les noyaux sont caractérisés par un pic simple autour de
8 km d’altitude. La résolution verticale n’est pas augmentée par I’amélioration de la ré-
solution spectrale.

La largeur & mi-hauteur des noyaux fournie une estimation de la résolution verticale
qui peut étre atteinte avec cet instrument. Elle est estimée & 8-10 km pour les trois
molécules.

8.4 Conclusions

D’une maniére générale, I'étude de Clerbauz et al. [2003b] a permis de faire le bilan des
espéces détectées par un sondeur Post-MSG dans le domaine de I'IR et des spécificités
instrumentales nécessaires afin de pouvoir observer les espéces ciblées pour la chimie
atmosphérique par Lelieveld [2003].

Pour une conclusion détaillée de 1’étude espéce par espéce, le lecteur est invité a
consulter le rapport EUMETSAT Clerbauz et al. [2003b] (http://www.eumetsat.de).

L’étude du contenu en information réalisé pour ’O3, le CO et le CH, a montré que,
malgré la présence de plusieurs informations indépendantes, I'inversion de profils verticaux
de rapport de mélange n’est pas réalisable avec une bonne résolution verticale. Comme
I’ont montré les travaux pour IASI, les colonnes totales peuvent étre inversées avec une
bonne précision pour les trois molécules. La colonne troposphérique d’O3 peut également
étre restituée mais 'erreur d’inversion excéde souvent la valeur seuil spécifiée (5 %), par
exemple lorsque de fortes concentrations d’O3 sont confinées dans la couche limite (erreur
peut alors atteindre plus de 20 %).

Pour les améliorations & apporter au Post-MSG, 1’étude suggére que I'accent soit mis
sur le rapport signal/bruit par rapport a la résolution spectrale, bien que celle-ci soit
importante pour la détection des espéces plus faiblement absorbantes. Les spécifications



230 CHAPITRE 8. OBSERVATIONS GEOSTATIONNAIRES

ameéliorées sont recommandées pour les domaines spectraux (voir tableau 8.1) suivants :
IRS-2 (faible priorité : fenétre atmosphérique + aérosols), IRS-3 (haute priorité : O3),
IRS-4 (faible priorité : SO,), IRS-5 (faible priorité : CH,), IRS-6 (faible priorité : NO,)
et IRS-7 (haute priorité : CO).



Conclusion générale

L’objectif de cette thése a été d’étudier les capacités d’un instrument embarqué sur
satellite et mesurant le rayonnement du systéme Terre-atmosphére dans l'infrarouge (IR)
en visée au nadir pour ’observation et ’analyse de la distribution de ’ozone dans I’at-
mosphére. Le principal enjeu était de montrer la possibilité de mesurer non seulement
I’ozone total mais aussi I’ozone troposphérique et d’évaluer 'incertitude sur les inversions
afin d’estimer ’apport de ce type de mesures pour I’étude du bilan global de ’0zone.

Ces travaux ont été réalisés dans le cadre de la préparation de la mission IASI (CNES/
EUMETSAT), dont trois lancements successifs sont prévus a bord des satellites METOP
en 2005, 2010 et 2015. Ils s’intégrent dans le projet sur I’étude du climat et de la chimie
atmosphérique en contribuant, en particulier, au développement d’un algorithme opéra-
tionnel de restitution des principaux gaz traces et a ’exploitation scientifique des données
inversées.

Afin d’extraire I'information concernant 1’ozone des spectres IASI, nous avons isolé 148
canaux spectraux, dans la bande 1000 — 1060 cm ™!, correspondants & de fortes signatures
d’absorption de l'ozone et minimisant les contributions des gaz interférant (d’aprés la
méthode de Clerbauz et al. [1998]). Les études de sensibilité préliminaires menées sur ces
canaux ont mis en évidence un maximum de sensibilité des luminances dans la troposphére
libre autour de 8-10 km d’altitude. La sensibilité diminue rapidement au-dessous de 2 km
et au-dessus de 25-30 km d’altitude environ. Nous avons d’autre part montré que 2 a
3 éléments d’information indépendants sur la distribution verticale de ’0zone peuvent
étre observés a partir de spectres de type IASI, avec une résolution verticale de 810 km
environ.

La sensibilité limitée de l'instrument aux premiéres couches de I'atmosphére et a la
haute stratosphére, ainsi que sa difficulté & découpler les différentes couches atmosphé-
riques, justifient 'inversion de colonnes intégrées plutot que d’un profil vertical d’ozone.
Deux algorithmes d’inversion ont été développés, I'un dédié a ’inversion de la colonne to-
tale d’ozone et de colonnes partielles intégrées entre la surface et 6, 12 et 16 km d’altitude
(implémenté dans le segment-sol EUMETSAT depuis janvier 2003 pour l'inversion opé-
rationnelle de 1'ozone) et 'autre dédié a l'inversion de la colonne troposphérique d’ozone.
Deux luminances sont également restituées afin de tester la cohérence interne de la mé-
thode d’inversion.

Afin de réaliser une inversion en temps réel des luminances IR TASI, nous avons dé-
veloppé un algorithme d’inversion basé sur les techniques des réseaux de neurones (RN),
en poursuivant les travaux de Hadji-Lazaro et al. [1999|. Ces techniques ont permis la
modélisation d’une fonction globale, non-linéaire, liant directement les mesures IASI de
niveau 1 (luminances) et de niveau 2 (température de surface et profil atmosphérique de
température) aux colonnes totales et partielles d’ozone. Pour la calibration du RN, une
base de données d’apprentissage la plus représentative et homogéne possible a été consti-
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tuée en couplant un ensemble de profils sélectionnés issus d’un modéle de chimie-transport
a un code de transfert radiatif haute résolution dans des conditions de ciel clair et sans
aérosol, avec une émissivité de surface moyenne et sans considérer le relief.

Nous avons également développé un module paralléle pour I'analyse de l’erreur et
la caractérisation des inversions afin d’associer de maniére opérationnelle aux produits
inversés toutes les informations nécessaires a une utilisation fiable des mesures. Nous nous
sommes pour cela basés sur le formalisme de Rodgers [2000]. A chaque produit inversé sont
associés 'erreur due aux incertitudes sur les mesures IASI (bruit radiométrique, erreur
de restitution des températures), un profil d’ozone (pouvant représenter l'information a
priori utilisée lors de 'inversion) et une estimation du noyau caractérisant la sensibilité
de l'inversion et ’erreur de lissage associée.

La performance de 'inversion estimée sur un ensemble test donne une précision glo-
balement meilleure que 5 % sur la colonne totale et 20 % sur la colonne troposphérique,
ce qui correspond aux objectifs fixés afin de rendre compte de leurs variabilités spatio-
temporelles respectives. L’inversion de colonnes partielles (jusqu’a un niveau fixe) améliore
la précision.

Au cours de cette thése, nous avons eu accés aux données satellitaires mesurées par
I'instrument IMG/ADEOS (aoit 1996 — juin 1997), précurseur de IASI, et aux mesures
du second vol de I'instrument ballon LPMA /IASI a bord d’une nacelle stratosphérique
(5 aotit 2003). Ces données ont été adaptées aux caractéristiques de IASI/METOP, nous
permettant de confronter nos développements a des mesures réelles.

L’application aux données IMG nous a permis d’obtenir les premiéres distributions
globales d’ozone troposphérique observées directement depuis 'espace. Les paramétres
additionnels nécessaires & I'inversion n’étaient pas fournis par ’équipe IMG, nous avons
donc réalisé une inversion simplifiée des températures de surface, les profils de température
ECMWF ont été utilisés et les nuages ont été filtrés en utilisant la méthode empirique
de Hadji-Lazaro et al. [2001]. Les luminances de test ont d’autre part permis d’écarter
les inversions les moins fiables. Environ 60 % des mesures sont ainsi mises de coté. Etant
donnée la mauvaise connaissance des parameétres nécessaires a l'inversion (températures et
erreurs associées, niveau de bruit, nuages, émissivité), 'erreur sur les colonnes restituées
est plus élevée que dans le cas des simulations.

Nous avons cependant montré que les colonnes totales IMG sont en bon accord avec
les colonnes fournies par TOMS/ADEOS |Turquety et al., 2002b|, vérifiant la capacité de
IASI & fournir une colonne totale de bonne qualité, en présentant ’avantage de fournir
des mesures de jour comme de nuit.

Bien que statistiquement peu représentative, la comparaison des inversions de colonnes
troposphériques et partielles avec des mesures réalisées par des sondes d’ozone a montré
un bon accord dans les régions faiblement polluées. Les colonnes ont cependant tendance &
étre sous-estimées lorsque la concentration d’ozone dans les premiéres couches de I’atmo-
sphére est élevée ou lorsque la variabilité dans la basse stratosphére et la haute troposphére
est importante. Nous avons d’autre part vérifié que les profils verticaux d’ozone associés
aux inversions sont généralement proches des mesures sondes, bien qu’ils soient fortement
lissés.

Nous avons également comparé les colonnes troposphériques IMG aux colonnes tro-
posphériques dérivées des observations TOMS grace a différentes méthodes indirectes,
largement utilisées actuellement, dont la plupart sont limitées aux régions tropicales. Les
colonnes troposphériques IMG paraissent plus réalistes que les colonnes TOMS, et pré-
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sentent d’autre part l’avantage d’étre des inversions directes et globales.

L’application de 1’algorithme d’inversion aux mesures LPMA /TASI a permis de mon-
trer la capacité d’adaptation de I’algorithme opérationnel. Les colonnes inversées a partir
des spectres ballon sont en effet généralement en bon accord avec les colonnes intégrées a
partir du profil d’ozone mesuré par une sonde au cours du vol.

Toujours dans le cadre de la préparation de la mission TASI, des études préliminaires
ont été menées pour I'exploitation des mesures d’ozone inversées (niveau 2) afin d’étudier
le bilan de 'ozone dans la troposphére. Nous avons basé ces premiéres études sur la
description en paralléle des distributions d’ozone troposphérique et de ses précurseurs,
le monoxyde de carbone, le dioxyde d’azote et le méthane, des observations disponibles
sur leurs sources (feux, végétation, éclairs), des inventaires des émissions de polluants
et de la population mondiale, ainsi que des processus de transport des masses d’air a
partir des champs analysés ECMWF. Nous avons ainsi réalisé une premiére analyse de
la distribution d’ozone troposphérique IMG (avril 1997) qui nous a permis de mettre en
évidence les apports potentiels de ce type de mesures pour la compréhension des processus
régissant la distribution de 1'ozone a I’échelle globale et de mieux cadrer les moyens qui
devront étre mis en ceuvre pour une compréhension plus précise des processus.

Les travaux réalisés ont également permis d’identifier plusieurs limitations de notre
méthode. Tout d’abord, certaines situations ne sont pas bien représentées dans 1’ensemble
d’apprentissage du fait notamment de la difficulté a obtenir un ensemble tout a fait
homogéne mais aussi de l'utilisation de profils issus de modéles ou de climatologies définis
sur des grilles larges (2.8° x 2.8°) et fortement lissés par rapport a la réalité. D’autre
part, lors du développement et de la validation du module d’estimation des erreurs dues
a l'inversion, nous avons vu que l’application des méthodes classiques de caractérisation
des inversions aux RN est délicate car la connaissance a prior:i de 'algorithme est acquise
de maniére globale au cours de la phase d’apprentissage. La validation et l'interprétation
des inversions d’ozone IMG est en outre fortement limitée par le manque de données.

Ce travail devra donc étre poursuivit afin d’améliorer I'inversion des données et leur
exploitation. Un ensemble d’apprentissage plus représentatif et plus réaliste devra étre
construit, par exemple en incluant des mesures réelles (sondes) et/ou en ajoutant des cas
extrémes artificiels (afin de tenir compte d’éventuels biais au bord du domaine couvert
et d’éviter de biaiser des cas réalistes). Des études complémentaires devront également
étre menées afin de tenir compte du relief, des mesures IASI de part et d’autre du na-
dir (balayage) et des variations de ’émissivité de surface. L'impact des aérosols sur les
inversions d’ozone devra également étre exploré. La possibilité d’associer aux colonnes
d’ozone un “flag de qualité” basé sur les erreurs estimées et sur la qualité de la restitution
des luminances test (qui permettent de vérifier la cohérence interne de I'inversion) devra
étre étudiée. Afin de caractériser les inversions de maniére plus précise, une méthode plus
adaptée aux RN devra étre développée. Enfin, une validation plus représentative devra
étre réalisée aprés le lancement de TASI : nous aurons alors accés & des données com-
plétes (luminances et températures, bruit et erreurs de restitution associées, couverture
nuageuse, etc.) avec une trés bonne couverture spatiale et temporelle (2 mesures par jour
en un point donné pendant 15 ans).

Les travaux futurs devront d’autre part mettre en place des méthodes plus systé-
matiques d’exploitation des quantités inversées. L’utilisation d’'un modéle atmosphérique
s’avére indispensable afin de coupler les différentes informations. Le couplage des proces-
sus physico-chimiques et dynamiques dans le modéle permet de réaliser des calculs de
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flux de polluants et des études de sensibilité pour vérifier I'impact des différents processus
et leur compatibilité avec les observations. La simulation de trajectoires permet d’autre
part d’avoir une idée plus précise de la circulation des masses d’air, en particulier de leur
origine (rétro-trajectoires) et de leur transport en fonction de leur age. Les observations
peuvent également étre couplées au modéle afin de contraindre I’état de ’atmosphére et
générer des champs & 3 dimensions (niveau 3), en utilisant les techniques d’assimilation
de données, et/ou de contraindre les sources, en utilisant les techniques de la modélisation
inverse. La comparaison des champs contraints aux champs initiaux peut aider & identi-
fier des processus physiques, chimiques ou dynamiques mal modélisés. La génération de
données de niveau 3 permet également de comparer des mesures de différentes natures.

Une méthode d’assimilation séquentielle [ Lamarque et al., 1999; Khattatov et al., 2000|
a été utilisée par Clerbauz et al. [2001] afin de valider les distributions de CO IMG en
utilisant les mesures sol du réseau CMDL. La comparaison des distributions de CO simu-
lées par le modéle MOZART avec et sans assimilation des mesures IMG a fait apparaitre
des différences qui pourraient s’expliquer par une mauvaise estimation des sources liées
au feux de biomasse dans le modéle. Ces travaux sont actuellement adaptés afin d’assi-
miler les quantités totales et partielles d’O3 dans le modéle communautaire de 1'IPSL,
le modéle LMDz/INCA (modéle de circulation générale du Laboratoire de Météorologie
Dynamique couplé au module de chimie INCA — Interaction with Chemistry and Aero-
sols) [Hauglustaine et al., 2003]. Pour ’ozone, notre objectif est de réaliser une inversion
des sources de polluants primaires, a partir des observations de monoxyde de carbone et
de méthane IASI par exemple, et d’assimiler les observations des trois espéces en méme
temps afin d’obtenir des données de niveau 3 de grande qualité mais aussi de contraindre
des parameétres non-mesurables, directement ou indirectement liés aux espéces assimilées.

Des données d’origines différentes peuvent également étre couplées grace a ces mé-
thodes. Lamarque et al. [2002] ont montré la possibilité de contraindre 1’ozone tropo-
sphérique & partir de mesures d’instruments différents : sol, in situ et satellitaires. Une
approche de ce type est envisagée afin d’optimiser ’analyse des mesures disponibles pen-
dant la mission TASI. En particulier, le couplage de mesures réalisées dans les domaines
de I'UV-visible et de I'IR permettrait d’augmenter la contrainte sur la distribution ver-
ticale de I'ozone. Les deux types d’instruments étaient présents sur ADEOS avec IMG
et TOMS, ce qui nous permettra de réaliser les premiéres études de faisabilité. Dans le
futur, ils seront présents sur EOS-AURA avec TES et OMI (lancement prévu en 2004) et
sur METOP avec TASI et GOME-2.

Plusieurs projets récemment soumis & ’ASE et dédiés a 1’étude de la chimie atmo-
sphérique depuis I'espace reposent sur cette synergie IR /UV-visible : le projet GeoTROPE
(Geostationary Tropospheric Pollution Explorer, coordinateur principal : J. Burrows) pour
un lancement sur une orbite géostationnaire et TROC (TROpospheric Chemistry and Cli-
mate mission, coordinateur principal : C. Camy-Peyret) pour un lancement sur une orbite
défilante & plus basse altitude. L’objectif de ces nouvelles missions est de fournir des me-
sures pour des applications opérationnelles locales et régionales comme la surveillance et
la prévision de la qualité de I'air ou de I'indice UV au sol.

Dans le cadre de la définition de l'instrument Post-MSG, EUMETSAT s’intéresse
également a I'utilisation de satellites géostationnaires pour I’étude de la chimie atmosphé-
rique. L’expérience acquise au cours de cette thése pour la préparation de IASI a été
utilisée pour I’étude des capacités de Post-MSG pour l'observation des principaux gaz
traces atmosphériques |Clerbauz et al., 2003b).
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