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Chapitre 1

Introduction

1.1 La pollution a I'échelle régionale

1.1.1 Définition

D’aprés la Loi sur I'Air et I'Utilisation Rationnelle de 'Engre du 30 décembre 1996
(LAURE, loi numéro 96-1236), constitue ungoollution atmosphérique [...] 'intro-
duction par I'homme, directement ou indirectement, dans I'aphéee et les espaces
clos, de substances ayant des conséquences préjudiciddleature a mettre en dan-
ger la santé humaine, a nuire aux ressources biologiqueseéansystemes, a influer sur
les changements climatiques, a détériorer les biens matgéiglovoquer des nuisances
olfactives excessivegsouligné par nous, disponible suw. | egi f r ance. gouv. fr).
Toutes les substances qualifiées de polluants atmosphgritgi sont pas étrangéres a
I'atmosphere et elles peuvent aussi avoir des conséquensés/es pour la vie, comme
I'ozone présent dans la stratosphere ou le dioxyde de cartidme substance présente
dans I'atmosphére devient donc un polluant si sa concérirast modifiée de telle sorte
gue «des conséquences préjudiciables» apparaissent.

La pollution atmosphérique résulte, d’apres la loi, denktbduction par ’lhomme, direc-
tement ou indirectement, dans I'atmosphére» de pollu@#pendant, les polluants ne
sont pas nécessairement différents des substances émisgsspphénomeénes naturels.
Si les CFC (chlorofluorocarbones) sont produits et émisugantent par ’lhomme, des
activités humaines comme I'agriculture ou I'élevage caselot a I'émission de méthane
ou de poussieres qui sont aussi naturellement émises paadésries des marais ou les
déserts.

La définition donnée par la LAURE prend en compte les diff@gréchelles spatio-
temporelles auxquelles la pollution atmosphérique pertesur : (i) la macro-échelle,
qui est celle des phénomeénes globaux comme les changerfigraiques, (ii) la méso-
échelle, celle des phénoménes qui concernent un contineohe région comme les
pluies acides qui nuisent aux ressources biologiques eéansystemes, (iii) la micro-
échelle, qui est celle des phénomeénes locaux comme laatétion des biens matériels,
par exemple les monuments, ou les nuisances olfactivessxes, notamment sous le
vent de certains types d’'usines.

Cette these a pour cadre la pollution atmosphérali&chelle régionale:

— temporellement, les espéces chimiques d’intérét en tomiluégionale ont des temps
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION

de vie de I'ordre de la fraction de seconde a quelques joarsjre indiqué sur la Fi-
gure 1.2 qui met en relation échelles spatiale et temporelil@emarquera notamment
I'ozone (&) et les oxydes d’azote (NQ qui jouent un rdle prépondérant dans la pollu-
tion dite photo-oxydante décrite page 20. Les polluantsiciénés ici quantitativement
sont degyaz-trace: leurs concentrations sont au maximum de I'ordre du ppmtigpar
par million).

verticalement, les processus physico-chimiques quigagent ces especes ont lieu dans
la couche limite atmosphérique (CLA) et la partie de la trgyngse libre située juste
au-dessus. La CLA est la couche atmosphérique sous l'irtdftudes processus de sur-
face ; c’est donc la partie basse de I'atmosphére dont liéoment est influencé par
les effets thermiques et dynamiques dus a la surface. Sensah verticale dépend
des conditions météorologiques (vent, température) nesie romprise entre 100 et
3000 métres maximum. Au-dessus de la CLA, se trouvent la tpboe libre, puis la
stratosphere (des 10 km d’altitude) (Figure 1.1 d’apred §t088).).

horizontalement, leurs temps de vie permettent a cegagpeces d'étre transportées
sur plusieurs dizaines de kilomeétres. L'intérét porteracdsur une grande agglomeéra-
tion et son proche environnement soit un domaine de typegyéerode l'ordre de la
centaine de kilometres de c6té.

z (km)

Stratosphére

| Tropopause |
11 *

Atmospheére libre Troposphere

Couche limite
0 Surface Terrestre

FIG. 1.1 —Ordres de grandeur de I'épaisseur des couches basses de $phare.

1.1.2 Historique

Au XXe¢ siecle, la prise de conscience des problemes posés patlagroatmosphérique

a I'échelle régionale a été ponctuée d’épisodes dramatigaar la population ou son

environnement.

En décembre 1930, dans la vallée de la Meuse prés de Liegetaddnme®1948 a Donora, en
Pennsylvanie, en décembre 1952 a Londres, des pics de nté@rtide mortalité ont été

observés. Dans tous les cas, une situation météorologigjog@onique accompagnée de
brouillard s’est maintenue plusieurs jours, ce qui a peftfaccumulation des polluants

émis par les industries et la ville. Le dioxyde de soufre, gis@nce du brouillard, s’est
transformé en acide sulfurique, particulierement agfelssiterme de «smog», forgé au
début du siecle pour décrire I'atmosphére londonienne faét «<smoke» (fumée) et de
«fog» (brouillard), a été utilisé pour désigner ce type éges de pollution.
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1 siécle Especes a
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FIG. 1.2 —Temps de vie de quelques espéces chimiques et échelle spatiakpondant
(d’aprés L. Menut).

Dans le bassin de Los Angeles, dés les années 50, une baissésigligé, des irritations
des appareils oculaire et respiratoire humains et deseaffdastes sur les végétaux ont
éte relevés. La forte densité de population, la forte citboih automobile et I'industriali-
sation y ont en effet rencontré une situation géographitjneéeorologique favorable a
la pollution dite «photo-oxydante».

En France, la prise de conscience des problemes de polattiomsphérique par le biais
des pluies acides a amené, dans les années 80, aux prem@&Enaesde réduction des
émissions (de dioxyde de soufre puis d’autres polluantppaetllélement a conduit au
développement des activités de surveillance et de reoheltdxistence de phénomeénes
tels que le développement de panaches de pollution soustedgs grandes agglomé-
rations a commencé a étseupconnée. Enfin, en 1996, la LAURE a rendu obligatoire
la surveillance de la qualité de I'air au niveau local, senemble du territoire depuis
I'an 2000, ainsi que I'information du public. Des objectifs qualité de I'air et des seuils
variés (seuils d’information ou d’alerte de la populatimtamment) ont été établis. Une
procédure d’'alerte a été instaurée; elle est gérée par fetPgéi doit informer le pu-
blic et peut prendre des mesures d’urgence telles que lictest de la circulation ou de
certaines activités industrielles en cas de dépassemeaduile L'élaboration d’'un Plan
Régional de la Qualité de I'Air (PRQA), de Plans de Protection' Aerlosphére (PPA)
et d'un Plan de Déplacement Urbain (PDU) pour toute agglomérdeglus de 100 000
habitants est également prévue par la loi.

La perception et la connaissance de la pollution atmosphe€mnt donc évolué rapide-
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION

ment et la pollution elle-méme a changé avec les années. @dmmontrent les cas
dramatiques décrits plus haut, le dioxyde de soufre émidegaindustries était un des
polluants qui posaient le plus de problemes jusque dansniesea quatre-vingts. Les
émissions de plomb, présent dans les carburants jusqu@® 2@aient également par-
ticulierement préoccupantes. Depuis quelques annéesdsoanus inquiétants les pics
d’ozone en été et de NCen hiver. L'ozone est un des plus forts oxydants connus etnl a
impact négatif sur I'environnement et la santé. Le terme de Né&3igne la «famille» re-
groupant NO et N@ Ce dernier est un gaz irritant pour les voies pulmonairgget par
exemple provoquer des crises chez les asthmatiques. Eafiouyelles pistes d’étude se
dessinent depuis peu : les particules (ou PM) commencerg anéisurées et modélisées;
des questions surgissent au sujet des niveaux de fond (tositben moyenne représenta-
tive d’un secteur géographique entier, ambiance de poligénérale) de I'ozone dans la
troposphére dont la valeur, de 15 a 20 ppb (partie par mdlliada fin du XIX¢ siecle, a
aujourd’hui doublé dans I'hnémisphere Nord (Vingarzan 2004)

1.1.3 Sources et puits

Les especes présentes dans I'atmosphere subissent ddertrations liées a des pro-

cessus dynamiques et chimiques. Ces processus peuveségares en deux catégories
selon leur réle : les sources et les puits. Les émissiongitwerst une source, le dépot, un

puits et la situation météorologique (dynamique), la diffin turbulente et la chimie sont

a la fois source et puits.

Pour comprendre I'évolution des concentrations des @iffters especes chimiques, il est
donc nécessaire de comprendre leurs sources et puits€Rig)r

Dynamique

synoptique ///
Rayonnement
Chimie rurale
i
P Eissions _
“Advection Dynamique

de polluants ocale

g
Dépoty N 4/

FIG. 1.3 —Schéma récapitulant les différents processus dynamiquegeigeies (d’apres
L. Menut).

Emissions
biogéniques

1.1.3.1 Les émissions surfaciques et aériennes

Les émissionsconstituent I'unique source dmlluants primaires c’est-a-dire les pol-
luants directement injectés dans I'atmosphére. La majearie des émissions est sur-
facique c’est-a-dire que les espéeces sont émises a moins dimaine de metres du sol.
Cependant, les cheminées d’usines peuvent atteindrepisgiizaines de metres de hau-
teur et les avions traversent toute la CLA. Les émissionscgustituent I'enjeu de ce
travail, sont décrites da€on plus détaillée page 25.
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1.1.3.2 La chimie troposphérique

Les especes émises dans I'atmosphere peuvent réagir kegretenener a la production
de polluants dits secondaires. On parlgodiution photo-oxydante lorsque les réactions
chimiques en phase gazeuse aboutissant a la productionlldar® secondaires (qui
augmentent le pouvoir oxydant de I'atmosphere) ont été&astpar I'énergie solaire.
L'ensemble des réactions chimiques qui relient des énmisgie polluants primaires aux
concentrations de polluants secondaires forme un systemémeéaire faisant intervenir
un grand nombre d’espéeces aux temps de vie couvrant plusxderdlies de grandeur
(voir Figure 1.2 pour quelques exemples).

Pour I'étude de la pollution photo-oxydante (principalemestivale sous les latitudes
tempérées), 6zone lesoxydes d’azote (NO et NQ, notés NQO,) et lescomposés orga-
nigues volatils (COV) sont particulierement intéressants. Les,NgDles COV font partie
des précurseurs de I'ozone : aprés émission, ils particgenréactions de production et
destruction de I'ozone, polluant secondaire produit patgqlgse.

Les réactions principales du cycle de I'ozone sont reptedugn Annexe A. Pres des
sources émettrices, la masse totale de. & principalement constituée de NO ; lorsque
I'on s’éloigne des sources, le NO se convertit peu a peu en(M@r réactions chimiques
en Annexe A). C’est la concentration de NO qui détermine legsigrecdominantes. La
photochimie d’'un environnement pollué c’est-a-dire rigdmeNO (plus de 10 a 30 ppb
d’aprées Atkinson (2000)), typiquement en milieu urbainfedi# de celle d’un environne-
ment non pollué (pauvre en NO), typiquement en milieu ruralifithen 1997).

En environnement non pollué, la faible quantité de NO didpleniimite la formation
d’ozone. Une augmentation de la concentration de NO, due anliantation des émis-
sions par exemple, contribue donc directement a la prasluctiozone. Au contraire,
en environnement pollué, ou le systeme chimique est satudG: une augmentation
des émissions de NQa concentrations de COV égales, réduit la formation d’ez&
les émissions de COV augmentent en proportion des émisdmiNO,, la production
d’ozone continue. Celle-ci est donc sensiblerapport COV/NO , des émission®lu-
tét qu'aux valeurs des concentrations (Honoré et al. 2000pkéoat Vautard 2000). On
définit différentsrégimes chimiquesselon qu’une augmentation des émissions de. NO
(a émissions de COV constantes) conduit a une augmentagitan production d’'ozone
(régime NQ limité) ou a sa diminution (régime CQV limité) (Sillman 1999

1.1.3.3 La météorologie : les interactions physico-chimiques

Le terme d’advection désigne les mouvements horizontaulatieosphere, liés le plus
souvent au vent; le terme de convection est utilisé pour lesvements verticaux, en
partie dus aux échanges de chaleur.

Le vent peut amener en un point des polluants émis ou prdueitsplus loin. A I'échelle
régionale, I'advection de masses d’air polluées s’ajdudda production locale peut dé-
terminer de trés intenses épisodes de pollution a 'ozonexample. De méme, la dis-
persion des polluants émis ou produits sur place dépendvitesse et de la direction du
vent. Un vent faible, une situation de recirculation peuanener a des concentrations
particulierement élevées.

La hauteur de la CLA (définie page 17) est déterminée par H#dgverticaux de tem-
pérature et de vent. Elle délimite le volume dans lequelheisgions surfaciques sont di-
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luées et les polluants mélangés. Son évolution au coursjdertzée a donc une influence
directe sur les concentrations (Figure 1.4). Lorsque la CEkRirestable, la convection
permet un mélange des polluants quasiment homogéne daesabdauteur de la couche.

Z(m)‘

Couche résiduelle Troposphére
de la veille |?brep

1000 _| \‘ \\

Couche résiduelle

1500_|

Couche piégée
convective
Zone e A\ )
500 | d’entrainement Sédimentation
Couche nocturne
Couche de surface stable
T T ‘ T ‘ T T -
0 6 12 18 24 T (h)
J 1
] ]
Stable Neutre Instable Neutre Stable

FiG. 1.4 —Evolution temporelle de la couche-limite (d’aprés L. Menut).

L'intensité du rayonnement solaire parvenant dans la Clpedd de la quantité de nuages
et de leur nature. Elle détermine la quantité d’énergie hemse disponible pour les
réactions photolytiques, comme celles qui interviennentaurs du cycle de produc-
tion/destruction de I'ozone.

La situation météorologique est donc déterminante dandjeldppement d’une situation
de pollution atmosphérique a I'’échelle régionale.

1.1.3.4 Laturbulence

A des échelles spatio-temporelles inférieures a la dizdémaétres et & la minute, les mou-
vements de I'atmosphére ne peuvent plus étre prévuagta fdéterministe. L'écoulement
atmosphérique a ces échelles est instable et son caraktaquie fait qu'il ne peut étre
connu que par ses propriétés statistiques : il est turhulestphénomenes non-linéaires
jouent un rdle prépondérant dans un écoulement turbulénerbgie étant transférée entre
les structures de tailles trés diverses présentes daosi/l&ent.

Bien gu'il soit difficile de caractériser la turbulence, sesnbreuses propriétés sont rela-
tivement bien connues : la turbulence est instationnaissjhtive, tri-dimensionnelle et
rotationnelle, diffusive. La turbulence favorise donc lélamge : elle augmente les trans-
ferts de quantité de mouvement, de chaleur ou de masse deuptusrdres de grandeur.
Elle permet donc les transferts de chaleur du sol vers I'spthere et le mélange des
polluants.

1.1.3.5 Le dépot

Le dépbt est un puits par lequel les polluants quittent lepiére pour la surface du sol,
des batiments ou de la végétation.
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Le dépdt humide a lieu en présence de précipitations qusigkrst» I'atmosphére en
entrainant les polluants vers les surfaces. La grandebilitéades précipitations rend
difficile la quantification du dépét humide ; celui-ci dépete plus de la solubilité de
I'espece dans la neige ou la pluie (qui varie en fonction derfgpérature et du pH), de la
taille des gouttes et de leur nombre (Finlayson-Pitts & PQ00).

Le dépbt sec (en I'absence de précipitations) dépend patenent du degré de turbu-
lence de I'atmosphére, des caractéristiques de la surfateseropriétés chimiques des
polluants en contact avec celle-ci. Son mécanisme peutléa@mposé en trois étapes :
(i) une étape aérodynamique qui est le transfert du gaz aersuche laminaire c’est-a-
dire celle qui est en contact avec la surface, (ii) une étagdiftlision, a travers la couche
laminaire et (iii) une étape de piégeage du gaz par la surffacétesse de dépbt d’'un gaz
sur une surface est souvent estimée grace a un modeéle amaloglui de résistance élec-
trique, les résistances correspondant aux trois étapesdagsus étant en série (Wesely
1989; Finlayson-Pitts et Pitts 2000).

1.1.4 La mesure de la pollution
1.1.4.1 Moyens et objectifs

Les réseaux

Depuis I'an 2000, le dispositif de surveillance de la qual#d’air et d'information, défini
dans la LAURE, est géré sur le terrain par une quarantaine dtfatsons Agréées pour la
Surveillance de la Qualité de I'Air (AASQA), regroupées au seirededdération ATMO.
L'objectif de ce dispositif de réseaux est triple : sunagila qualité de I'air pour informer
les autorités et les citoyens mais aussi comprendre etiptégapisodes de pollution et
évaluer les impacts des mesures de prévention et réduditanpbliution.

Les treize polluants réglementés, qui doivent étre prisoempte dans le cadre de I'évalua-
tion et de la gestion de la qualité de I'air dans I'Union Euem#e, comptent notamment
I'anhydride sulfureux, le dioxyde d’azote, le monoxyde @ebone, les particules fines
(notamment les PM10, pour Particulate Matter d’'un diamigti€rieur a 10 microns) et
les particules en suspension et I'ozone ainsi que le ben@ndydrocarbures aroma-
tiques polycycliques (HAP) et des métaux (le plomb, le cadmliarsenic, le nickel et le
mercure) (Directive 96/62/CE du Conseil du 27 septembre t®86ernant I'évaluation
et la gestion de la qualité de I'air ambiant, Journal offinfel. 296 du 21/11/1996 p. 0055
- 0063).

Les campagnes de mesure

Dans le cadre de la recherche, des campagnes de mesure soigéeg. Elles consistent
en la réalisation de nombreuses mesures pendant une péedei®ps réduite. La mobili-
sation d’une grande quantité de matériel (et d'un persamorabreux) permet d’effectuer
des mesures originales par rapport aux réseaux, par ex@muehors des zones cou-
vertes ou pour des espéces non mesurées en routine. L AnniexigBe les principales
caractéristiques de la campagne ESQUIF qui constitue unteonme de campagne com-
plete et sera utilisée pour ce travail. De telles campagns lsien sdr, particuliéerement
colteuses. Leur but est de récolter un maximum d’informatgui serviront notamment
a valider les modéles.
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1.1.4.2 Intérét et difficultés

Les mesures constituent une information directe sur lesystréel, c’est pourquoi elles
permettent notamment la validation des modéles (voir pa@ieEtles ont cependant deux
limitations : I'information est discontinue (en espace rttemps) et nécessairement in-
compléte (en nombre d’especes par exemple, pour des raedmsques ou financieres).
Toute mesure comporte, en plus de l'incertitude liée atfumaent, une erreur ditge re-
présentativité. Une mesure est en effet représentative de la réalité darestaimncvolume
autour du point de mesure. Or, ce volume dépend de phénonmasx|(dynamique,
émissions par exemple) et de I'emplacement de la statiomilieu urbain par exemple,
une mesure d’'ozone peut n'étre représentative que desupseigétres de trottoir qui
I'entourent puisque les émissions de NO des voitures titremdne au-dessus de la rue.
En milieu rural ou en altitude, la représentativité d'unesare d’ozone peut s’étendre a
guelques kilométres. Pour un polluant a courte durée deowigree NO, qui disparait donc
trés vite lorsque la masse d’air s’éloigne de sa source, éatmqpn de la représentativité
des mesures est encore plus aigie.

Le probleme de la représentativité des mesures de surfaee partie pris en compte par

la classification européenne des stations en six types) Eloenvironnement :

— les sations rurales, situées loin des agglomérationsgiemnt de suivre les transferts
de pollution et les polluants secondaires produits loinsdegsces comme I'ozone,

— les stations urbaines et péri-urbaines, situées loinalgsas de polluants primaires ont
pour but d’estimer la pollution a laquelle est soumise laydaion au cours de toute sa
journée,

— les stations «trafic», situées au plus pres de la circalggeur évaluer I'exposition
maximale potentielle des piétons et automobilistes,

— les stations industrielles, situées pres d’installatjmerticulieres (usines, raffineries par
exemple),

— les stations d’observation, qui ne répondent pas auxesifgrécédents et sont utilisées
pour compléter les autres informations dans un cadre dereuob.

Le réseau AIRPARIF est décrit page 86.

1.1.5 Etudes, prévisions, scénarios et modeéles numériques
1.1.5.1 Nécessité de la modélisation numérique

Quatre types de besoins ont amené au développement des swodelériquesiétermi-
niste de chimie-transport:

¢ le besoin de comprendre des phénomeénes physiques cometgasiculierement de
guantifier le réle de chacun (par exemple la part due a l'ighiamn d’ozone et celle
de la production locale). La non-linéarité du systeme chirainotamment rend les
interactions entre les différents phénoménes parti@arient difficiles a interpréter.

¢ le besoin de reconstituer des informations inaccessibéstimer les concentrations
aux endroits ou aux moments ou il N’y a pas de mesure ; retoastiévolution des
concentrations dans le passé.

¢ le besoin de prévoir : la qualité de I'air pour prendre desuress avertir la population.

¢ le besoin d’évaluer des scénarios : évaluer I'impact de neesile réduction des émis-
sions ou I'impact de la non-application de ces mesures adijowi et dans I'avenir.
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1.1.5.2 Ce gu’est un modéle déterministe

Un modeéle est un ensemble d’équations décrivant une cernt@atieé physique. A par-
tir d’'un certain nombre de données parameétres ou entrées, les équations, choisies
pour décrire les lois physiques, ou les paramétrisatidmsisies pour décrire des rela-
tions empiriques, sont intégrées pour obtenirgesvisions c’est-a-dire les valeurs des
sorties. Dans le cas de la pollution atmosphérique a I'éehéljionale, les paramétres
comprennent entre autres le champ de vent, le profil vedieéémpérature (les variables
météorologiques sont des parametres : les modeéles sowfffditse, par opposition aux
modéles «on-line» qui calculent également ces variadees)pographie du domaine, le
cadastre d’émission, ... (Figure 1.5). Les prévisions semitchamps de concentrations
des polluants d’intérét pour I'’étude, par exemple I'ozoaarges pics estivaux.

RE

Météorologie Domaine Cadastre d’émissions

T, vent,... Topographie, maillage Anthropiques, biogéniques

PARAMET

CT™M
Equations, paramétrisations:

chimie, transport, turbulence,...

Concentrations
Ozone, NOX, ...

PREVISIONS

FIG. 1.5 —Schéma de principe d’'un modele de chimie-transport (CTM) détéstai

Un modele est un systéme discret car on choisit un nombredlidétquations et de va-
riables et on les décompose en espace et en temps. Les cleaittié$ parmi toutes les
équations et les variables possibles doivent étre adaptésitgpoursuivi : il n'y a pas
«le bon modeéle» maisun bon modeélepour...» A I'échelle régionale, les modéles de
chimie-transport le plus souvent utilisés sont de tgpl&rien (EUROTRAC-2 2001) : un
maillage est placé sur le domaine et la quantité de polluairitansite dans chaque boite
ainsi délimitée est calculée.

1.1.5.3 Avantages et limites des modeéles

Les modéles numériques comportent des avantages qui eddertutils complémen-
taires des mesures : ils intégrent I'ensemble des conmaissgour fournir une informa-
tion continue et potentiellement trés compléte. lls petemtide quantifier les interactions
entre les différents processus.
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lls se heurtent cependant a trois limites. La premiére estadufait qu’'un modéle ne
peut justement délivreguel’état des connaissances; il ne peut évidemment prendre en
compte, par exemple, une réaction chimique inconnue. Lgiéleie obstacle est dd a la
quantité d’'informations nécessaire en entrée d’'un modelehimie-transport, informa-
tions de type météorologique, géophysique, chimique,.finEan modeéle n’est qu’'une
représentation de la réalité et doit donc étre validé, cmar garantir que la représentation
est assez fidéle pour 'usage auquel elle est destinée gm@dau recherche par exemple).
Cette validation est peut-étre I'étape la plus délicatédaloration d’'un modéle ; elle est
méme, en toute rigueur, impossible.

La validation est la procédure permettant de jauger larmparte des résultats simulés. |
est donc possible de valider une simulation particulieeg gxemple, une journée avec
un pic d’'ozone). Pour cela, différents outils statistiquiEstype biais ou erreurs, ont été
définis pour comparer les résultats simulés aux mesuree G@ehparaison doit bien sir
prendre en compte de nombreux parametres dont les plustangosont les erreurs sur
les mesures elles-mémes (liées a I'instrument) et la éifiée de représentativité (parti-
culierement spatiale, parfois aussi temporelle) entrenlesures et le modele.

1.2 Les émissions surfaciques

Comme indiqué page 19, les émissions sont la source desptdlprimaires et elles font
partie des parameétres d’entrée indispensables aux mdpalgs 24).

1.2.1 Emissions anthropiques et biogéniques

Les émissions peuvent étre réparties en deux famillesipéles, celle des émissions
anthropigues et celle des émissionBsogéniques

1.2.1.1 Les émissions anthropiques

Les émissions anthropiques sont celles qui sont dues a tid&saniguement humaines.
Elles sont particulierement importantes en milieu urbaina plus grande part a pour
origine les transports (notamment le trafic automobile)estihdustries mais aussi le
chauffage en hiver. Ce sont les sources d’émissions maijest en intensité méme si
leur emprise spatiale est relativement limitée. Les ppagk polluants gazeux émis par
I'utilisation de combustibles fossiles sont le dioxyde dafse (SQ), les oxydes d’azote
(NO, NG, N,O), le monoxyde de carbone (CO) et des COV. De nombreux COV sont
également émis par I'utilisation de solvants et les indestjui les produisent.
Actuellement, d'importants efforts sont réalisés pour miguantifier ces émissions, par
définition hautement variables en temps (le trafic, par exenmpest pas un processus
régulier et Kiihlwein et Friedrich (2000) indiquent ainsi umesar potentielle de I'ordre
de 35%) et en espace (de nombreuses sources ont un impaottas |

1.2.1.2 Les émissions biogénigues

Les émissions biogéniques (ou naturelles) sont produstiedgs phénomenes biologiques
naturels, éventuellement dans le cadre d’une utilisationdine comme c’est le cas pour
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les émissions des plantes cultivées ou des animaux d'déeliag végétaux émettent des
COV tres réactifs, principalement de l'isopréne et deséees. Les bactéries présentes
dans le sol émettent entre autres des oxydes d’azote, dmbarac, des composés soufrés
et du méthane (CH (Finlayson-Pitts et Pitts 2000).

En dehors de milieux fortement urbanisés, les émissiorgébigues deviennent la prin-
cipale source en intensité. Or, ces émissions sont aussiomailies : I'incertitude sur les
totaux annuels d’'une base de données d’émissions d'ispmtede terpénes a I'échelle
de I'Europe est estimée a un facteur 2 a 3 (Simpson 1999)e @e#inde incertitude
est due a la trés importante variabilité des émissions daspece a I'autre voire d’une
plante a l'autre. De plus, la variation de ces émissions entifmm de facteurs clima-
tiques (température moyenne, pluviométrie,. . .) resterenoal comprise. Les processus
micro-biologiques fondamentaux de I'émission de comp@gésés par les sols et leur
dépendance a I'état de ceux-ci ne sont pas encore bien @nwriplus. De plus, les es-
péces chimiques émises ont souvent des temps de vie assezasogui rend les mesures
spatialement peu représentatives ; certaines especes\ecta® carbonylés sont difficiles
a mesurer. Enfin, isoler dans la concentration mesurée tagsale de I'émission reste
délicat.

1.2.2 La construction de cadastres «bottom-up»

A I'échelle régionale, les cadastres d’émissions sont igé@@ent construits en suivant
une approche dite «bottom-up» : a partir de mesures direttds statistiques concer-
nant les différents secteurs d’activité, des masses desutg NQ et de COV sont ré-
parties sur une grille réguliere avec une résolution teelpotypique d’'une heure (voir
www. erep. i nt etwebdab. emep. i nt pour une description des travaux effectués en Eu-
rope). Cette approche est la plus réaliste mais pose urrcadembre de problémes qui
sont actuellement que :

— les mesures ne peuvent décrire toutes les espéces enmges ¢ait pas mesurer cer-
taines espéces, d’autres sont émises en quantité trés éitdbnc difficilement détec-
table).

— les statistiques ne sont pas toujours précises. Les @mssanthropiques issues de I'in-
dustrie, par exemple, sont estimées statistiquement & gartiéclarations d’activités
industrielles qui ne sont pas de maniére s(re exactes et.a jou

— les émissions changent en permanence et il est difficildubiser les masses émises
(Kuhlwein et Friedrich 2000) ; ces changements se produiseliffé&entes échelles
de temps, de I'heure a I'année, tant pour les émissions biqgés (en fonction de
la lumiere, des précipitations, de la couverture végétaleque pour les émissions
anthropiques (en fonction du trafic, de la production indek, de facteurs socio-
économiques). Le probleme se posealgh aigie en milieu urbain, ou les émissions
sont en grande partie issues d’activités comme la ciraulautomobile ou les petites
industries qu'il est difficile d’estimer et, surtout, de\w@.

Finalement, la composition des cadastres d’émission@egtlexe : les données «brutes»

permettant de les constituer sont souvent incompleteseffisantes. Comme elles sont

hétérogeénes en temps et en espace, il est difficile de regraep nombreuses informa-
tions en un ensemble cohérent.
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1.2.3 La mise en ceuvre dans les modéles : les especes-modele

Il est impossible, dans un modéle, de prendre en comptestdegeespeces réellement
présentes dans I'atmosphére et toutes les réactions [ess<ilela est di non seulement a
leur nombre élevé mais aussi a un manque de connaissarai@ cegs modeles utilisent
des especes-modeéle. Elles correspondent a des groupeatiesmsces réelles ayant des
propriétés réactives (supposeées) proches. La chimie niecieble des espéeces réelles est
alors représentée par celle de I'espéce-modele choissecddastres d’émissions doivent
donc étre exprimés en fonction de ces especes-modele, s cwlies qui correspondent
a des polluants primaires.

Dans un cadastre d’émissions, certaines especes (réelleg)msrélées. C'est le cas par
exemple de NO et N§) dont les émissions ne pouvaient étre mesurées indéperglamm
Les cadastres ont donc été élaborés a partir de mesures centations de NQeffec-
tuées assez prés des sources pour étre considérées conmsnauement aux émis-
sions. Cependant, la chimie modélisée a besoin de conhestéamissions de NO et de
NO, séparémment puisque chacune des especes correspond pecemeedele diffé-
rente, subissant des réactions chimiques différenteséiressions de NQdu cadastre
«brut» sont alors arbitrairement réparties en NO et gface a un coefficient empirique
(par exemple 90% de NO et 10% de Nfbur des émissions dues au trafic routier). Selon
le degré de détail du cadastre «brut» et les espéces-madiligiéas, ce type d’hypotheses
concerne un plus ou moins grand nombre d’espéces.

1.3 Les objectifs de cette these

Pour les modeles de chimie-transport déterministes égilen pollution atmosphérique
(page 23), les émissions sont un parametre d’entrée iniapée auquel les concen-
trations simulées sont trés sensibles. Dans le cas de laipoliphotochimique/photo-
oxydante a I'échelle régionale, le rble des émissions esialr: la qualité des concentra-
tions simulées est directement liée a celle du cadastreisséns utilisé (Menut 2003).
Une meilleure détermination des flux d’émissions permetti@c de mieux simuler les
champs de concentrations et de mieux comprendre les phé&esrde pollution. Cepen-
dant, il semble irréaliste de revoir les méthodes de coctstmudes cadastres (page 26)
pour réduire I'incertitude. Il sera dortoujours impossible de disposer de données
d’émissions a jour et a la résolution spatiale et temporelle udue.

Il reste donc la possibilité demodifier les cadastres existanen y ajoutant de I'informa-
tion permettant d’obtenir des cadastres a jour. Cettenmdtion existe : elle est disponible
dans les mesures de concentrations d’espéces chimigeetuéffs en surface (et parfois
en altitude) par les réseaux ou lors de campagnes de mesures.

Le but de I'optimisation des émissionsest donc de trouver leadastre optimal c’est-
a-direcelui qui minimise la différence entre les champs de concentrains simulés et
mesurés Le résultat obtenu se présente alors sous la fornfaaeurs correctifs pour
les flux de chaque espéc@u famille) émise.

Il s’agit donc de retrouver les émissions «qu'il auraitdadlonner en entrée au modele»
pour obtenir des concentrations simulées en sortie du raa@dglles aux concentrations
mesurées (ou presque égales : on traitera plus tard du prelae la qualité des mesures
et de leur représentativité par rapport au modele, page 38).

27



CHAPITRE 1. INTRODUCTION

Un tel probleme est dinverse: il s’agit de trouver les valeurs de parameétres du modéle
direct, en I'occurence des flux d’émission, a partiobservations ici les mesures de
concentrations, qui apportent de I'information sur les/miéns, c’est-a-dire les concen-
trations simulées.

Les méthodes permettant de résoudre de tels problemedagiguément) appeléené-
thodes inverseset sont décrites a la Section 2.1.1 page 29.

Le premier objectif de cette thése est de mettre au point uthadologie d’'inversion
des émissions anthropiques de N& de CQOV a I'échelle régionale dans les grandes ag-
glomérations et leur région (comme Paris et I'lle-de-Fegnen utilisant les mesures de
routine des réseaux (@t NO,). Ce dernier point doit permettre d’'une part de mener des
études lors d’épisodes passés variés et, d’autre paryjiséger une utilisation de I'inver-
sion pour I'amélioration des prévisions et finalement diassla validité de la méthode
pour une large gamme de périodes et de lieux.

Une fois validée, la méthodologie élaborée sera appliquéle-efe-France

1.4 Plan du manuscrit

Le chapitre 2 propose un état de I'art des méthodes invarsesnalyse des possibilités et
des limites de ces méthodes a I'échelle régionale et lex éfii@ictués pour notre travalil,
notamment l'utilisation d’'une méthode de krigeage couplémverse.

Le chapitre 3 présente le modele CHIMERE et son adjoint,éise élaboré sur ces bases
et enfin, une validation du code développé grace a des cagrampees simples.

Le chapitre 4 détaille 'approche originale utilisant legeage et présente les résultats
obtenus sur des cas académiques réalistes représeradelFrance destinés a valider
cette méthodologie.

Le chapitre 5 compléte la méthode élaborée par une préparti zones qui a pour but
de réduire la dimension des problémes réels. La méthodeletagst validée sur des cas
académiques.

Le chapitre 6 expose les résultats obtenus pour I'optiisisates émissions en lle-de-
France en été.

Enfin, la derniere partie resume les conclusions de ce tenaidique des perspectives.
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Méthodes inverses

2.1 Etatde l'art

2.1.1 Principe général et historique

Comme indiqué a la Section 1.3 page 27, le but des méthodesésvest de résoudre le
probléme inverse c’est-a-dire d’estimer, a partir d'olsaBons, les valeurs des parametres
du modele permettant de retrouver les prévisions soulsaitée

En pratique, les méthodes inverses consistent a mininaisiff€rence entre I'observation
et la prévision pour une variable (ici les concentrationpalkiants) afin de mieux estimer
certains parametres (les émissions par exemple) dont dégdle-ci. La méthode d'in-
version modifie les valeurs de départ des parameétres,aftaeri (ou «first-guess») pour
obtenir les valeursptimisées On appelledimension du probleme(inverse) le nombre
de parametres a inverser, que I'on regroupe exeaateur d’état. Dans le cas des émis-
sions par exemple, chaque flux de chaque espéce émise wenstiparametre d’entrée.
On appellecontraintes les observations c’est-a-dire les valeurs que les préssioivent
approcher. Des mesures de concentration sont classiquatilisées comme contraintes
pour I'inversion des émissions. Pour comparer les valeggsscdntraintes aux prévisions,
on relie le vecteur d’état a I'espace des observations papénateur d’observation.
Celui-ci n’est autre que le modeéle qui permet de calculevadésurs simulées aux mémes
points que les observations : par exemple, un modéle de etiramsport qui calcule les
concentrations en fonction des émissions puis un systémteigiolation permettant d’ob-
tenir les concentrations simulées aux emplacements diésnstale mesure (en général,
les points de grille du modeéle et les emplacements des ngesareoincident pas).

La modélisation inverse fait donc partie de la famille detteques dhybridation entre
mesures et modelalont le but commun est de définir au mieux I'état d’'un systéme e
utilisant le maximum d’informations.

Les premieres applications de ces technigques avemddsles déterministes eulériens
ont consisté en le développement desBimilation de donnéegour I'océanologie et la
météorologie (voir Daley (1996a) et Daley (1996b) pour uneedvistorique). L'assimi-
lation de données consiste a intégrer des informationsstellie des observations pour
améliorer’évolution du modéle. Il s’agissait alors de traiter de grandes échsfiatiales
sur de longues périodes (de type «climatologies»). L'apfithn de ce type de techniques
a des problémes concernant les gaz-trace de I'atmosphénegsécente et porte la trace
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de cette histoire : Elbern et al. (1997) présentent I'adaiion de données chimiques dans
la troposphere a I'échelle globale et 'ouvrage de Kasilahettlal. (2000) permet de faire
le lien entre I'atmosphere et I'océan, toujours a I'échgli@bale. Parmi les nombreuses
classes d’algorithmes qui ont été développées peu a pquuksouramment employées
aujourd’hui sont lassimilation séquentielle(qui prend en compte les observations les
unes apres les autres, dans I'ordre chronologiguegssiimilation variationnelle (qui
prend en compte les observations dans femétre temporelled’'une durée adaptée au
probléme a traiter). Leur théorie est décrite de manieraestive dans Talagrand (1997).
Bien que le but de l'inversion, qui est d’estimer gewameétres du modele, soit diffé-
rent de celui de I'assimilation de données, les algorithdée®loppés pour cette derniére
ont pu servir de base aux techniques d’inversion propremiéantMénard et al. 2004).
L'ouvrage de Enting (2002) est consacré aux problémessegaencontrés dans I'atmo-
sphere et Reeves et al. (2004) traitent de I'inversion desséoms a partir de mesures de
concentrations. C’est ce dernier point qui nous intéreass tk cadre de ce travail et on
présente donc, dans ce qui suit, un état de I'art de I'ineardes émissions de gaz-trace
dans I'atmosphére a I'aide de modéles eulériens.

2.1.2 Quelles sont les méthodes utilisées ?

Les travaux réalisés jusqu’a présent portent principatesigr I'échelle globale ou conti-
nentale et utilisent plus souvent la méthodditlite de Kalmann (Hartley et Prinn 1993;
Haas-Laursen et al. 1996; Hein et al. 1997; Mahowald et al. \B&0b et al. 2002; Wang
et Bentley 2002; Gilliland et al. 2003) que cellel@aljoint (Houweling et al. 1999; Mil-
ler et Stavrakou 2005). A I'échelle régionale, trois deg Btudes disponibles utilisent le
filtre de Kalmann (Mulholland et Seinfeld 1995; Chang et aB@;3Chang et al. 1997) et
quatre, la méthode de I'adjoint (Elbern et al. 1997; Elbdr8ahmidt 1999; Elbern et al.
2000; Quélo et al. 2005).

Le filtre de Kalman

Originellement, cette méthode estquentielleet basée sur la relation linéaire entre la
modification des contraintes (des observations) et lesnetras pendant la méme période
(Hartley et Prinn 1993). Le but du filtre de Kalman est d’obteaiun instant donné, la
meilleure estimation possible du vecteur d'état compierties observations disponibles
a cet instant. Le principe de I'algorithme, basé sur la menge, est le suivant (Kalman
1960; Kalman et Bucy 1961; Lacarra et Talagrand 1988; EntQ@?:

1- Ondispose d’'un modéle permettant :
— de relier, a n'importe quel instant le vecteur d'état:(¢,,) aux variables observées
y(t,) grace a l'opérateur d’'observati@h, selon :y.;,,.(t,) = H,z(t,). .
— de prévoir le vecteur d'état’ (¢,,,,) al'instantt,, . (z/(t,,1) est appelé prévision,
pour «forecast») a partir de I'état(¢,,), analyse obtenue al'instant précédent, soit :
2 (tpy1) = My _pi12%(t,), le modeleM,, ., étant valable entre les instamtset
b
2- Les covariances d’erreur de la prévisioh(t,, ), contenues danE’Z;H, dépendent
alors des covariances d’erreur de I'analy&eet des covariances d’erreur du modéle
correspondant d1,,_,,,1, contenues dang,,. On a 3P£+1 = Mn_,nHPZMZ_mH +
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Q... On remarquera que I'on suppose que les erreurs du modéteartdairs de I'ana-
lyse ne sont pas corrélées.

3- Legainoptimal K,,, 1, qui contient les poids permettant d’effectuer I'analysésmps
t.+1, dépend des covariances d’erreur de la préviE’iépl et des covariances d’erreur
d’observation correspondanth, , |, contenues dar®,, . ;. Il est donné parK,, . ; =
P/, HT [H,. P/, H' +R,.|".P/ H, contientdonc les covariances d'er-
reur du modele entre les points de grille et les points de meéﬁnHP?ﬁHHgﬂ
réduitPfL+1 aux seuls points de mesure.

4- Une fois les poids calculés daks, ,, on peut effectuer I'analyse de I'état au temps
t.+1, QUi correspond & la prévision effectuée a la premiere étepeigée» par les va-
leurs utilisables au temps, ; contenues dans le vecteyg,(t,,+1). On a:z*(t,1) =
2 (tns1) + K1 [Yovs (1) — Hus1@f (t41)]. Le vecteUnyps(tns1) — Hyprad (6,41)
contient simplement les écarts entre valeurs mesuréeteetrsaimuléeg ., (t,.1) —
ysim(tn-i-l)-

5- Enfin, on obtient les covariances d’erreur de la nouvelddyseP | grace a P, =
- KTL+1H”+1]P7J’CL+1'

Il est nécessaire d'initialiser la procédure avéct) et P§

Les problémes rencontrés en océanologie et météorolamie &t général non-linéaires,
le filtre de Kalman dit étendu généralise 'algorithme a desléles et des opérateurs
d’observation non-linéaires en les linéarisant au vogenae I'analyse a effectuer. Pour
les problemes fortement non-linéaires, il est possiblaildser le filtre de Kalman dit
d’ensemble, introduit par Evensen (1994) et utilisant |éhmdes stochastiques. Enfin, le
lissage de Kalman («Kalman smoother» en anglais) permetndiétde filtre de Kalman
a une fenétre temporelle (Gelb 1974).

L'approche adjointe

Le principe de cette méthodariationnelle est résumé sur la Figure 2.1. A partir des
forcages de la météo et des émissions, le modéle de chiamspiort direct (& gauche)
fourni des champs de concentrations que I'on peut comparenlaservations effectuées.
La modélisation inverse (représentée a droite) consisténaniser la différence entre
les concentrations simulées et les concentrations olesee® modifiant les émissions.
La distance entre les concentrations simulées et les contraintes psisentée par une
fonction colt, qui doit donc étre minimisée. La fonction codt bien choess¢ calculée
par le modele direct alors que son gradient par rapport ataptres (par exemple, les
émissions) est fourni par I'adjoint. Celui-ci permet deccddr la dérivée d’une quantité
simulée (par exemple, la concentration d’'une espece dattenée une maille donnée) a
tous les paramétres d’entrée (par exemple, tous les fluxistémns). A partir de la valeur
du codt et de son gradient en un point, un minimiseur permetadg/er la correction
a apporter aux parametres pour se rapprocher des obsasvatioépéte le cycle direct-
adjoint jusqu’a obtenir d’'une part un écart minimal entraalales simulées et observées
et d’autre part les corrections qui lui correspondent ezedire 'ensemble de parametres
(par exemple le cadastre d’émissions) qui donne les masligsultats de simulation.

Il existe plusieurs choix de formulation du codt, adaptésdifférents problemes traités.
Cette fonction du vecteur d’état permet en général d’ingliqliune part, a quel point on
souhaite se rapprocher des contraintes et d’autre parglgqgint on peut s’éloigner des
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Emissions| |Météorologie

| Commanee)
CTM @ Observations i;‘nimisation

\
@ =z Cobs = + A Emissions

FIG. 2.1 —Principe de la modélisation inverse. CTM = Chemistry Tran$pdodel

parametres priori. Le colt est donc exprimé le plus souvent a l'aide de deuxevest
contenant, pour I'un, les différences entre les conceatratsimulées et les contraintes
correspondant, pour l'autre, les différences entre leamatres optimisés &t priori.
Elle prend alors la forme (Talagrand 1997; Elbern et al. 1¥9@ern et Schmidt 1999;
Houweling et al. 1999; Elbern et al. 2000; Daley 1997; Prinn etleyad 995) :

J(@(t)) = (Yobs(t) — Ha(t))" R (yobs (t) — Ha(t)) +(z7, () — ()" B (w54(t) — x(1))
—— —

-~

y(t) X(t)

~

ou:

e x(t) est le vecteur d'étatt n'indique pas un instant dans le temps mais un état de
I'optimisation

e H est I'opérateur d’observation

e y(t) estle vecteur qui contient les différences entre les cdratons simuléesg s (t))
et les contraintes correspondant;{, (t) = Hz(t))

e X(t) est le vecteur qui contient les différences entre les paraséptimisésiA(t)) et
a priori (zs,(t), ¢, pour «first-guess» ou ébauche)

e R est la matrice desovariances d’erreur d’observation Ses termes diagonaux cor-
respondent directement aux variances et les termes @ggarhux représentent les
éventuelles corrélations entre ces erreurs, qui peuveati@portantes par exemple
dans le cas de mesures effectuées avec le méme instrumamteca bord d’un satel-
lite.

e B est la matrice desovariances d’erreur du modeéleet est souvent appelée matrice
«de background» Ses termes diagonaux sont des poids qui s’appliquent aup@o
santes du vecteur des différences entre parameétres ogsigtes priori. lIs permettent
donc de pénaliser les solutions de I'optimisation qui sgHent trop de la priori en
prenant en compte son incertitude. Ceci est particulientnde dans les cas ou cette
incertitude n’est pas trop élevée. Les termes extra-dagode la matrice «de back-
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ground» permettent d’ajouter d’autres informati@ngriori dans I'espace des para-

metres a inverser telles que :

— des liens temporels. Ceci est particulierement utile etéanélogie puisque I'on
traite des phénomenes continus. Si une erreur sur la tetapEr@st constatée a
I'heuret, la méme erreur est treés probablement présente Act.

— des liens spatiaux. Les termes de la matrice établissentamélation spatiale entre
les espéces émises au méme moment dans tout le domaine hAllgcontinen-
tale, des fonctions de corrélation peuvent étre élaboréesneprésenter une zone
cohérente comme un désert par exemple.

2.1.3 Quelles émissions ont été inversées ?

Les plus récentes des études d’inversion d’émissionsteffes avec des modeles de
chimie-transport eulériens tridimensionnels sont indegidans le Tableau 2.1. Les mé-
thodes inverses ont principalement été utiliséegéhklle globalgcouvrant toute la pla-
néte) oucontinentale Les espéces d’intérét a ces échelles spatiales sont gellest
des temps de vie longs (voir Figure 1.2) comme le méthane (Hein E97; Houweling
et al. 1999; Wang et Bentley 2002), le dioxyde de carbone £Boet et al. 1999a; Ka-
minski et Heimann 2001; Rédenbeck et al. 2003; Gurney et abR0&s CFC (Hartley
et Prinn 1993; Mahowald et al. 1997) ou encore le monoxydeadeonie (Bergamaschi
et al. 2000; Pétron et al. 2002; Pétron et al. 2004; Milletatrakou 2005; Wang et al.
2004). En plus de 'inversion des sources d’émissionsacers etudes se préoccupent des
puits comme Bousquet et al. (1999a) pour le dioxyde de ca;baire du bilan général
de I'espéce comme Jacob et al. (2002) pour 'acétone. Detestspermettent d’abor-
der le probléme de la qualité et de I'éventuelle amélioratia réseau de mesure pour
I'inversion (Hartley et Prinn 1993; Mahowald et al. 1997).

La question de lavariabilité temporelle des sources est particulierement détaillée par
Haas-Laursen et al. (1996), Hein et al. (1997), Pétron et@4Ret Gurney et al. (2005).
Bousquet et al. (1999a) traitent une année représentatilee dimatologie de toute une
décennie. Les aspects théoriques de l'inversion de fluxidsaom variables dans le temps
sont traités pour le dioxyde de carbone a I'échelle globateBaker (2000).

Les corrections apportées aux cadastr@siori peuvent aussi présenter uveriabilité
spatialepropre. A I'échelle globale, Miiller et Stavrakou (2005)iebt une augmentation
des émissions de CO de 28% et une diminution des émissions del&D1% mais cette
derniére correspond a une augmentation des flux tropicauxmee diminution en Europe
et en Asie. A I'échelle continentale, Wang et al. (2004) obi@nt, pour la Chine, des
augmentations moyennes des flux de CO et des M43 et 47% respectivement; la
répartition spatiale des corrections a travers le paysresthétérogene mais peut étre
expliqué de &con réaliste.

Enfi, les résultats obtenus consistent non seulement en uleeltes valeurs pour les
sources, mais aussi en une réduction oeértitude sur celles-ci, qui peut atteindre 75%
pour un hémisphere entier (Houweling et al. 1999) ou de 25 a 809 pn continent
(Wang et Bentley 2002).

Les références citées ici ne forment pas une liste exhaudeg études effectuées a
I’échelle globale. De nombreuses équipes travaillent #ietment sur I'inversion des émis-
sions des gaz a effet de serre comme le dioxyde de carbone.
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| Référence | Espéces inverségsEspeces mesurées |
Echelle globale
Hartley et Prinn (1993) CFCk CFCk
Hein et al. (1997) CH, CH,
Mahowald et al. (1997) CFCk CFCk
Bousquet et al. (1999a) CO, CO,
Houweling et al. (1999) CH, CH,
Bergamaschi et al. (2000) CO CO
Kaminski et Heimann (2001) CO, CO,
Jacob et al. (2002) acétone acétone
Pétron et al. (2002) CcoO CO
Rodenbeck et al. (2003) CO, CO,
Pétron et al. (2004) (6{0) CO (sat)
Gurney et al. (2005) CO, CO,
Muller et Stavrakou (2005) CO, NQO, CO, NO, (sat)
Echelle continentale
Wang et Bentley (2002) CH, CH,
Gilliland et al. (2003) NH; NH;
Wang et al. (2004) CO, NQ, CO, NQ,
Echelle régionale
Mulholland et Seinfeld (1995) CO CcoO
Chang et al. (1996) isoprene isopréne
Chang et al. (1997) (6{0) (6{0)
Elbern et al. (1997) étude théorique
Elbern et Schmidt (1999) NO, O
Elbern et al. (2000) NO, COV O3
Mendoza-Dominguez et Russell (2001)CQV, CO, NQ, | CQOV, CO, NO, NQ,
NO,, NO,, O,
Quélo et al. (2005) NO, NO, NG,, O3

TAB. 2.1 —Etudes en modélisation inverse des émissions a I'échellemély.

Les études de modélisation inverse échelle régionalesont rares (huit sont indiquées
dans le Tableau 2.1). La région d’Atlanta, ou a eu lieu une cgmgpde mesures en 1992
a donné lieu a elle seule a la moitié d’entre elles. Linvangies émissions de monoxyde
de carbone par Mulholland et Seinfeld (1995) a Los Angeledaibttes auteurs a relever
la prépondérance des corrections dues aux sources matitasyment le trafic routier.
Chang et al. (1996) et Chang et al. (1997) ont inversé reispentnt les émissions d’iso-
prene et de monoxyde de carbone a Atlanta. Dans le premieresagdultats sont jugés
satisfaisants bien qu’amenant a multiplier les émissi@ansip facteur deux a dix. Cepen-
dant, pour le monoxyde de carbone, des oscillations teripsiieréalistes apparaissent.
Les auteurs concluent sur la difficulté a estimer des souteeS0O, plus localisées et
moins homogenes spatialement que l'isopréne. Mendoza+iprez et Russell (2001) se
sont intéressés aux précurseurs de I'ozone que sont les €@Y NO,. A partir de la
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campagne menée a Atlanta, les émissions ont été ajustéestiagutnt les contributions
des sources anthropiques mobiles, ponctuelles, ou syufeset biogéniques. Le principal
objectif de Elbern et Schmidt (1999) était I'assimilatianmesures d’ozone. Cependant,
comme le cadastre disponible n’était pas a jour, la méthaxté adaptée pour optimiser
les émissions des précurseurs de I'ozone. Bien que le pneldeit mal posé, les résultats
sur les concentrations d’ozone sont améliorésad®r significative avec les émissions
optimisées. Les études de Elbern et al. (2000) sur des cdéraagues ont montré qu'il
est possible d’optimiser les émissions de précurseursodere dans des sites urbains
complexes a condition de disposer d’'un grand nombre deaiotds. Par ailleurs, I'étude
conclut a une importante sous-estimation des COV tant eeumirbain qu’autour de la
ville, ce qui rejoint les résultats de Chang et al. (1996)rg@opréne. Enfin, I'étude la
plus récente et la plus proche de notre problématique aatééé par Quélo et al. (2005)
dans la région de Lille. Le profil temporel des émissions de ld®cours d’une semaine
a été optimisé a I'aide de mesures de routine d'ozone, de xydeal’azote et de dioxyde
d’azote. La validation des résultats est effectuée d’'umegraappliquant les émissions
optimisées a d’autres semaines afin de déterminer si lessméy sont améliorées et
d’autre part en étudiant leur sensibilité au cadastpeiori, a la situation météorologique
et au mélange vertical.

2.2 Limitations des méthodes inverses et échelles d’appli-
cation

Les techniques d’assimilation de données furent origéne#int développées pour trai-
ter des problemes météorologiques, qui sont des problémesndlitions initiales. En
effet, les équations régissant I'écoulement atmosphérigant fortement non-linéaires,
la qualité des conditions initiales a une influence déteamti® sur celle des résultats de
I'intégration compléte du modéle.

Les probléemes de chimie-transport sont beaucoup moindinéaires. lls sont du type
conditions aux limites Les principaux parametres dont la qualité détermine cke
sorties du modéle sont en effet les sources surfaciquesues, ld cas de la pollution a
I'échelle régionale, les concentrations aux limites du dioma étudié, qui peuvent jouer
un role prépondérant lors de certains épisodes (voir panpbee(Menut et al. 2000) pour
le cas de I'lle-de-France). Les théories développées pométéorologie ne peuvent étre
appliguées directement a I'étude d'especes chimiques g tlemps de vie a I'échelle
globale et sont encore plus difficiles a adapter au cas ddll#ipa a I'échelle régionale.
Nous nous proposons donc de répertorier les limitations d#bhades d’inversion des
émissions en général, qui sont principalement dues auxtituckes et aux erreurs des
mesures, du modele et de ses données d’entrée, puis leemi#s entre les échelles
d’application.

2.2.1 Limites dues aux mesures : toutes les informations nésagres
ne sont pas disponibles

Toutes les informations nécessaires ne sont jamais dislgsrdans un cas réel, ceci pour
des raisons variées. Les informations fournies par les ragsie sont pas assez nom-
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breuses, ne sont pas adaptées a tous les problemes, ihtdgsesifets différents, sont
bruitées et enfin, ne sont pas indépendantes les unes des. autr

Surtout si I'on souhaite utiliser les mesures de routineéeaux, laguantité de me-
sures disponiblesest bien inférieure a la dimension du probleme qui est alibrsodis-
contraint. Par exemple en lle-de-France, il y a environ 40 stationsakifpnesurant les
concentrations d’ozone. Le cadastrgriori est constitué de 625 flux surfaciques par es-
péce émise. Le rapport entre le nombre de contraintes emlendion du probléme pour
I'inversion d’une seule espéce est donc d’environ 5%. Il faugsi noter que les mesures
de surface ne fournissent aucune information sur la végtidautilisation de mesures
aéroportées (Jacob et al. 2002; Bousquet et al. 1999a; Waalg2004) ou satellitales
(Fisher et Lary 1996; Lyster et al. 1997; Pétron et al. 2004|lé4 et Stavrakou 2005)
ne permet pas de résoudre ce probleme : Miiller et Stavrak@b)2ndiquent que I'hé-
misphere Sud n’est pas assez couvert et Bousquet et al.gl88®ment qu'’il n’y a tout
simplement pas assez de contraintes dans certaines zdfessuér des simplifications
dans la distribution spatiale des émissions peut permé&reompenser ce manque de
contraintes (Enting et Mansbridge 1991) : des régions d&simins regroupant des zones
géographiques présentant des similitudes climatiguesatoniques sont définies par
Bousquet et al. (1999a) pour l'inversion des flux de dioxydecdrbone. Cependant, les
informationsa priori qui sont utilisées pour simplifier le probléme ont une infiteenon
négligeable sur les résultats obtenus (Hein et al. 1997; @it al. 1999a).

La pertinence de l'information disponible constitue un deuxieme obstacle. Il n’est pas
possible d’'inverser des émissions qui n'ont pas d'influesureles mesures disponibles
puisqu’on ne dispose alors d’aucune information. Par exenmverser des émissions de
HONO avec des mesures de [NPeut ne rien donner parce que HONO peut varier du
simple au double sans que son influence dépasse I'ordre dugmbisur les concentra-
tions mesurées. Méme lorsque I'espece étudiée est a laaf@igurce a optimiser et la
contrainte c’est-a-dire I'espéce mesurée et simulée ntetapéche pas les contraintes de
ne pas toujours étre assez pertinentes : Hein et al. (199%)déwant que les mesures de
méthane disponibles a I'échelle globale sont trop peu BErssaux émissions ; a I'échelle
régionale, une étude inversant les émissions de monoxydartiene avec des mesures
cette méme espece (Chang et al. 1997) a obtenu des réshltatguement non réalistes.
Le probléme se pose également si I'on considere I'évolugamporelle des émissions et
des concentrations. En effet, les émissions auxquellesheentrations sont les plus sen-
sibles peuvent étre celles d’heures bien antérieurest [@'eas par exemple des concen-
trations d’ozone lors du pic de I'aprés-midi qui sont tresssisles aux émissions de NO
du pic de trafic le matin et peu sensibles a celles de I'heueédolant le pic. Des me-
sures d’ozone sont utilisées a I'échelle régionale poavéision des émissions d’oxydes
d’azote et de COV (précurseurs de I'ozone) par Elbern et &itht099), Elbern et al.
(2000), Mendoza-Dominguez et Russell (2001), et Quélo eR@DR) : a condition de
disposer de suffisamment de mesures (lors d’une campagrexgaple), les résultats
obtenus sont jugés cohérents par rapport aux cadastresdiénsa priori et améliorent
les concentrations simulées.

La qualité de I'information disponible peut n’étre pas assez bonne. L'information-four
nie par une mesure integre de nombreux effets différentsohaentration mesurée est un
bilan de l'influence de plusieurs sources. |l n’est pas [bssi priori de séparer les diffé-
rentes contributions. Lorsque les effets de plusieurscasuse superposent en un méme
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point de mesure, il n'est pas possible de retrouver les nmftions concernant chaque
source sans d’autres mesures pour lesquelles les effesdases sont découplés. Ma-
howald et al. (1997) déplorent que les stations de mesureiaptpas placées plus prés
des zones sources. Cependant, méme pour une mesure saleenent dans le panache
d’'une unique source, il peut étre impossible de distingn&geaun mauvais placement de
la source et une amplitude mal estimée.

La question de Ihdépendance des mesuresst d’autant plus importante que I'échelle est
petite. Pour des études a I'échelle globale (Bousquet &98Pa; Bousquet et al. 1999b),
on peut considérer qu'une mesure de,&0r un continent est indépendante d’une mesure
effectuée sur un autre continent. Mais plus I'échelle etitgelus les mesures peuvent
étre liées. A I'échelle régionale, cette information esiteaue dans des covariances. Or,
si les variances sont (habituellement) fournies avec lesines, les covariances ne le sont
pas.

Enfin, lesinstruments de mesureeux-mémes ne sont pas parfaits, les mesures com-
portent incertitudes et erreurs. L'optimisation peut slaboutir a des corrections qui
transférent les erreurs de mesures sur les émissions.

2.2.2 Limites dues au modele : les erreurs dues au modele n'onag
une influence minimale

Les erreurs dues au modeéle peuvent provenir des donnédséd’@u du modele direct
lui-méme.

La qualité des cadastres optimisés dépend de celle destresdapriori des espéces
inversées. Pour Chang et al. (1997), les oscillationslistéa obtenues lors de I'inversion
des émissions de CO sont dues au fait que le cadagir®ri est trés inhomogene. On
remarquera d’ailleurs que I'on peut obtenir de meilleu@scentrations avec un cadastre
totalement irréaliste. Pour le NO, Elbern et al. (2000) oltézrt des résultats satisfaisants
si le cadastre priori n’était pas trop éloigné du régime chimique correct; il 8t@vpar
contre impossible d’inverser les COV individuellement. @tana de plus que le probleme
de la spéciation au sein des familles peut se poser : (Wanlg 20@4) suppose que la
spéciation des NQest toujours la méme, quelle que soit l'intensité des émssile NQ

et Quélo et al. (2005) relie des mesures de monoxyde et dickpdete aux émissions
de NQ.,.

La méthode d’inversion choisie suppose que tout I'écamedet mesures et les valeurs
simulées est d0 aux émissions a inverser.|&r,valeurs d’ autres parametres d’en-
trée du modele direct contribuent bien sdr a cet écart, notamiasrdonnées météoro-
logiques. Une erreur sur la direction du vent, par exemplat g@caler le panache d’'une
source par rapport aux mesures ; la température joue ausSieuimportant dans la chi-
mie photo-oxydante (Menut 2003). Les émissions inverségaent d’étre sur-corrigées
pour compenser en méme temps les erreurs sur les autresgpasm’entrée , ce qui
amene a des cadastres optimisés peu réalistes. (Wang @D4), par exemple, déplorent
un probléme de reproduction de la direction du vent qui caréddes résultats peu fiables
dans certaines régions du pays étudié. Mendoza-DomingurRuzssell (2001) explorent
les erreurs possibles sur deux autres types de parametflss solaire et les conditions
aux limites, pour expliquer le peu d’'impact de 'inversiogsdemissions sur les concen-
trations d’ozone. Elbern et Schmidt (1999) soulignentidatit donc absolument éviter
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ce type d’erreur et Rodenbeck et al. (2003) insistent sonpldrtance d’utiliser, pour des
échelles de temps de plusieurs années, des données nagénres reproduisant la va-
riabilité inter-annuelle.

Méme si la direction et la vitesse du vent sont correctesche&ma de transportqui les
utilise peut avoir une précision insuffisante. A I'échelletmale, I'inversion de I'espéce
utilisée comme contrainte permet de limiter les incergtsidues aux erreurs du modele
sur certains processus. Elles ne sont cependant pas cemplitéliminées. Houweling
et al. (1999) estiment que la contribution des erreurs dersmtele sur le transport et la
répartition spatiale des radicaux hydroxyles est «considé». Hartley et Prinn (1993)
posent la question de la qualité de la circulation dans leateoet proposent de déduire
d’inversions effectuées avec un traceur dont la chimie iest onnue I'existence et la
valeur d’un éventuel biais dans la circulation. Pour comeu ce probleme, Bousquet
et al. (1999a) font I'nypothése que le transport est «pizfai petite échelle, la diffusion
numérique joue un réle crucial dans I'obtention d’'un parathzone de taille et de forme
réaliste par exemple.

La qualité des paramétrisationsjoue un role déterminant. Pour la modélisation chimie-
transport, les deux parametres les plus importants sola {ifesse de friction et (i) la
hauteur de couche-limite (HCL) (Menut 2003; Hanna et al. 1888)na et al. 2001). La
vitesse de friction yest utilisée directement dans le calcul du dép6t sec desesph
I'échelle régionale, la sensibilité des polluants,aiest pas négligeable sans étre la prin-
cipale (Menut 2003). La hauteur de couche-limitggst €galement un paramétre diagnos-
tiqué a partir de certains parametres : sa valeur, dédustprddils verticaux de vent et de
température, comporte une grande incertitude. Malheareest, elle est directement liée
a I'impact des émissions surfaciques sur les concentsatierpolluants : une mauvaise
estimation de la hauteur de couche-limite peut amener aapgtande concentration ou
dilution des émissions. Par exemple, une surestimatiorraesentrations d’ozone peut
étre interprétée comme due a des émissions de COV ou dgge¢n le régime chimique
(Honoré et Vautard 2000)) trop importantes ou & une faibls-sstimation dé. Ce type
de probléme est particulierement difficle & diagnostiquesque les paramétrisations uti-
lisées dans les modeles sont en général les meilleureniiégpm

Il est par définition difficile de se rendre compte quprocessus important manque
dans un modele. Seules des simulations a long terme et dgsmcaisons avec de nom-
breuses données permettent en général de détecter un tgienan

Enfin, un des problémes les plus importants est celui depgeésentativité du modéle
par rapport aux mesures Rédenbeck et al. (2003) proposent une méthode afin d’amélio
rer la cohérence des comparaisons entre concentratioriexdeld de carbone mesurées
et simulées a I'échelle globale. A I'échelle régionale, @nmme endroit, des mesures ¢’'O
et de NQ n’ont pas la méme représentativité spatiale, comme expligige 23. L'ozone
est un polluant secondaire, produit loin des sources apuggeprs heures de transport.
La diffusion naturelle fait donc gu’'une mesure d’ozone a epésentativité quila rend
comparable a une maille de modele a cette échelle, c’ese&d 6 km. Les NQ quant a
eux sont des polluants primaires qui ne sont représentgiifsle leur source, c’est-a-dire
a une échelle de quelgues metres (derriere une voiture aairsullation) a quelques cen-
taines de metres (prés d’une autoroute) mais pas plus, @sghien inférieur a la taille
d’'une maille.
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2.2.3 Différence entre les échelles d’application

Les limites mathématiques de I'optimisation doivent éttiegs en compte dans tous les
cas. Certains problémes de stabilité peuvent se poser Haotley et Prinn (1993), plus
la différence entre le modéle et les observations est grahakel'inversion est instable et
plus le biais des sources estimées est grand. De plus, il nag agcessairement unicité
de la solution de la minimisation. Cependant, si la théohdmatique est la méme, les
problemes rencontrés ne sont pas les mémes selon I'écpatie-semporelle considérée
(Enting 2002).

Le principal obstacle technique auquel se heurtent leseétad modélisation inverse est
gue la matrice des covariances d’erreur du modele est ineor®e probleme n’est pas
traité de la mémeaicon selon I'échelle étudiée. A I'échelle globale, les argessayent
d’estimer les covariances grace a des modéles de corrélgatiaux ou basés sur des
climatologies (Kasibhatla et al. 2000; Daley 1996a). A I'dheégionale, les émissions
surfacigues ne sont pas un phénomene continu, ni spatialemdemporellement. De
plus, un flux estimé peut étre faux a une heure donnée mais [@asuvante. |l de-
vient donc particulierement difficile d’ajouter de l'infoationa priori dans les termes
extra-diagonaux de la matrice «de background». Finalerteeplus souvent, par manque
d’information, une matrice diagonale est utilisée (Elbetr®&chmidt 1999; Mulholland et
Seinfeld 1995).

Méme avec une matrice diagonale, la valeur des termes éstlelia estimer et actua-
liser. Une étude récente a été menée a ce sujet mais dans éxteoti¢ I'assimilation
de données chimiques a I'’échelle régionale par Hoelzemaain (@001). Cette méthode
utilise la théorie PSAS (Physical-space Statistical Analgsistem), méthode d’interpo-
lation statistique, et permet d’élaborer un modele de ¢amaee inhomogéne et anisotrope
prenant en compte les différences entre milieux urbairret efila densité du réseau d’ob-
servations. Cette méthode, basée sur des informationstigjias, est tout a fait correcte
pour des simulations a long terme (par exemple des scérdgioariation d’émissions
d’année en année) mais ne peut étre utilisée a I'’échellenéls et horaire a cause de la
forte variabilité des sources et des puits.

L'échelle de temps des phénomeénes considérés et notamanehintie (Enting 2002)
ameéne de plus des problemes particuliers a I'échelle réggoRour Mulholland et Sein-
feld (1995), le décalage entre les émissions et I'impadesunesures peut étre particulie-
rement génant et difficile a prendre en compte. Chang et@®6)Inotent que les correc-
tions apportées aux émissions a une heure donnée sur-ceampsouvent les mauvaises
estimations des heures précédentes. La premiére heuverdion est corrigée de facon
a compenser de mauvaises conditions initiales et des aotutomportant des émissions
négatives sont obtenues pour certaines heures. Ces tesukalistes sont interprétés
comme indiquant soit une sur-compensation due a des suetgtns aux heures préce-
dentes soit un mécanisme manguant dans le modéle.

Finalement, toutes les études effectuées indiquent quemdtisodes inverses sont trés
prometteuses mais que de nombreuses limites demeurent.
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2.3 Elaboration de notre méthode d’inversion

Le fait que les émissions matinales de certaines espesesxfjedes d'azote) influencent
le pic d’ozone de I'aprés-midi nécessite de disposer d’uéthote permettant de prendre
en compte la trajectoire du modéle. Or, originellement, |éshmdes basées sur le filtre
de Kalman ne pouvaient traiter que de trois dimensions, sansie en compte le temps.
L'approche adjointe (voir page 31) a donc été choisie poitie &ude parce qu’elle permet
de prendre en compte les liens non-linéaires entre émissiotoncentrations le long de
trajectoires a des échelles de temps égales au temps demiguh des especes étudiées.

2.3.1 Le vecteur d'état

Le vecteur d’état contient en principe les paramétres aseveComme ceux-ci pourront
étre de natures différentes (flux d’émissions ou parameteggorologiques) et couvrir
plusieurs ordres de grandeur (pour les flux d’émissionsytitisera en pratique un vec-
teur d’étatz*(¢) contenant lesoefficients correctifsa appliquer aux parametres corres-
pondant. Le vecteur(t) est reconstitué en appliquarit(¢) aux paramétrea priori.

Pour prendre en compte la dimension temporelle du probléamecteur d’état contient
les parametres de plusieurs heures comme autant de corgmsdiférentes. En effet,
les espéeces émises n'ont pas une influence immédiate susdéses mesurées. Le pic
d’'ozone de I'apres-midi par exemple est principalemensibdsm aux émissions de NO
du pic de trafic du matin. Il apparait donc nécessaire dafeacl’inversion dans des
fenétres temporellesde taille pertinente par rapport a la physique et a la chirei¢éad
pollution photo-oxydante, par exemple, de 9 heures a 15ekeqaour I'inversion du N@
avec des mesures d’'ozone.

La fonction colt prend donc en compte les mesures disp@yeledant toute la «fenétre»
et une seule exécution de I'adjoint (en remontant le temps wate la période) permet
d’obtenir toutes les composantes du gradient. Il faut rgoarque I'utilisation de fenétres
temporelles augmente rapidement la dimension du problénecurée ne peut donc pas
dépasser quelques heures et dépend des liens entre espscedean et inversées.

2.3.2 LamatriceR

Un des obijectifs de ce travail est d’élaborer une méthodesartil lesmesures de routine
des réseauxOr, pour un réseau de mesures, les covariances des errebse/ation
c’est-a-dire les termes extra-diagonauxiesont supposés nuls car tous les instruments
sontindépendants. Il reste donc & estimer les termes diagaleR = diag(w1, - -+ ,wy)
(avecN le nombre de contraintes disponibles).

Pour prendre en compte la qualité des contraintes c’esedal confiance qu’on leur
accorde, les poids des termes de la fonction colt compantendifférence entre concen-
trations simulée et mesurée sont proportionnels a la cadigue 'on accorde a la
contrainte. Le poids; doit donc étre proportionnel & la confiance accordég&i). On
pourrait utiliserwiaﬁ avecvar(i) la variance associéeq,(i) et I(i) I'incertitude
correspondant. Mais si I'on utilise la variance absoluepettes concentrations auront
une petite variance et donc un grand poids dans |'optinosatiors que les concentrations
élevées auront une variance absolue beaucoup plus graddecetine influence moindre
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dans l'optimisation. Or, c’est notamment la reproductiomrecte des pics de concen-
trations qui est recherchée. Au lieu d'utiliser directemantariance des contraintes, on
utlise donc l'incertitude relativé..; transformée en «variance relativevur (i) = I(:)? et
Lq(i) = I(i)/val(i) donnentwar,(i) = Lq(i)> = (1(i)/val(i))?. Pour plus de facilité
de lecture, tout est exprimé en pourcentadg;(i)(pourcent) = I(i)/val(i) x 100 d’ou
varye (1) (pourcent) = var,q (i) x 10000.

2.3.3 Lamatrice B

Dans le cas de notre étude, aucune information sur I'inaeeitiu cadastre a priori n’est
disponible. Celle-ci pourrait étre de 35% (Kuhlwein et Frieklr2000) pour les espéces
anthropiques et d'un facteur 2 a 3 pour les especes bioggni@eekmann et Derognat
2003; Sillman et al. 2003). Finalement, I'espace des éomnssie peut pas étre enrichi par
des informations priori permettant de construire une matriBepour les émissions
Dans le cas de l'inversion de parametres météorologiquesmnatrice «de background»
au moins diagonale devra étre élaborée. En effet, la métgpeactant calculée «off-line»,
il est nécessaire d’éviter que les valeurs optimisées dainsmparametres ne s’éloignent
trop des valeursa priori, sous peine d'obtenir des résultats incohérents. Dans ldecas
la hauteur de couche-limite par exemple, la valeur optienise doit pas s’éloigner de
la valeura priori au-dela de l'incertitude de la fonction de diagnostic qupeté de la
température et de la pression fournies «off-line». Dans $ecoatraire, la hauteur de
couche-limite optimisée n’est plus en accord avec les preéfticaux de température et
de pression.

2.4 Conclusion

Un état de I'art des méthodes inverses a permis de constateetjas-ci fonctionnent de-
puis longtemps deaf;on satisfaisante a I'échelle globale. Les principalegditions sont
dues aux incertitudes et aux erreurs des mesures, du mddéde données d’entrée. A
I'échelle régionale, cependant, peu d’études sont digiemet les problémes rencontrés
ne sont pas tout a fait les mémes qu’a I'échelle globale.

La méthode de I'adjoint a été choisie pour notre travail eayg’elle permet de prendre
en compte facilement la trajectoire du modéle. La fonctio@t @€laborée est d’'une forme
classique : elle comporte (i) un terme constitué par legdifices entre contraintes et pré-
visions avec une matrice de covariances d’erreur d’'observdiagonale dont les termes
sont calculés simplement & partir des variances assodigesoatraintes (ii) un terme
constitué par la différence entre les valeurs des parasegaori et optimisés avec une
matrice de covariance d’erreur du modele a élaborer sefopaeametres inverses.

Parmi les limitations rencontrées, les plus préoccupasuatla quantité insuffisante de
contraintes par rapport a la dimension du probléme, larpartie des informations dispo-
nibles dans ces contraintes par rapport au probleme posdiriaqualité de ces infor-
mations. Pour contourner ces difficultés, deux stratégiasenvisageables : d’'une part,
augmenter le nombre de contraintes et leur «adéquationsapport au probléme a in-
verser et d’autre part, diminuer la dimension du problentieseont été mises en ceuvre
simultanément en utilisant les informations contenues daspace des concentrations
c’est-a-dire des prévisions et dans celui des parametrgdgmémissions.
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Chapitre 3

Cadre de modélisation

Pour procéder a I'inversion des émissions a I'échelle re® il est nécessaire de dispo-

ser d’'un modeéle permettant :

— de prendre en compte tous les phénomeénes physiques etjabsrpertinents a cette
échelle,

— d’effectuer des simulations a une résolution spatialériefire a la dizaine de kilo-
metres et a une résolution temporelle de I'ordre de la mjnute

— de prendre en compte des conditions aux limites ayant swdutéon temporelle de
I'ordre de I'heure (et non des valeurs climatologiques).

De plus, ce modéle doit étre «adjointisable» c’est-a-diré daoit étre construit de telle

sorte gqu'il est possible d’obtenir un adjoint fonctionriehfin, le modeéle direct doit avoir

été validé pour les régions dans lesquelles les études trenn@nées, notamment I'Tle-

de-France.

Ces différentes exigences nous ont conduit a choisir le fedctidIMERE.

3.1 Le modele CHIMERE

3.1.1 Principe général du modéle

CHIMERE est un modele eulérien tridimensionnel : il simule sa maillage cartésien
régulier des champs de concentrations d’especes chimdjumsrét pour I'étude de la
pollution atmosphérique dans la basse troposphére et nwatria couche-limite atmo-
sphérique (Vautard et al. 2001; Schmidt et Martin 2003).

Comme tout modéle de chimie-transport, CHIMERE integre kespe différentiel re-
présentant I'évolution d’espéces chimiques a partir deslsaurces et leurs puits :

oC;
ot

ou C; est la concentration de I'espece chimigu&” le coefficient de diffusivité verticale,
PL; le bilan net de produit et perte sur cette espéides émissions surfaciques @t le
dépot sec.

A l'origine, CHIMERE a été développé dans un but de prévisi@éeniniste des concen-
trations d’ozone en région parisienne (Vautard et al. 198 frévision des pics d'ozone
étant un de ses principaux objectifs. La premiére versiomddéle était un modele de
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boites, représentant les départements d’lle-de-Franeaet al. 2000). Depuis, toute
la structure du modéle a évolué, pour en faire un outil préei¥me de simuler, en peu
de temps informatique, de longues périodes et sur de grammdaides.

3.1.2 Les parameétres d’entrée
3.1.2.1 La géométrie des domaines

A partir d’un unique code, CHIMERE peut fonctionner & deuxadies : (i) a I'échelle
continentale, pour un domaine qui couvre I'Europe de I'Oaest une résolution de 0.5
comme représenteé sur la Figure 3.1 par les points indiquamidguds du maillage et (i)
a I'échelle régionale pour divers domaines dont la posigistnindiquée sur la Figure 3.1
par les rectangles, avec généralement des résolutions @&k a
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Fic. 3.1 —Cartes des domaines de simulation CHIMERE

En mode prévision, pour garantir la rapidité du calcul, ledéle utilise huit niveaux
verticaux, allant de la surface a 750 hPa (a peu pres 300@snétxltitude), leur épais-
seur dépendant de la météorologie. Les caractéristiquesldt le relief des différents
domaines sont interpolés a partir des données de la NOAA (Natixeeanic and Atmos-
pheric Administrationyww. noaa. gov).

3.1.2.2 La météorologie

CHIMERE est un modeéle «off-line» et doit donc étre alimentéges données météo-
rologiques précalculées. En mode prévision, pour le dognagmtinental, les données
utilisées sont celles délivrées quotidiennement par lér€&uropéen pour les Prévisions
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Météorologiques a Moyen Terme (CEPMMT ou ECMWEF en anglaistaine résolution
d’'un demi degré. Pour les domaines régionaux, ces mémegédssont interpolées, de
maniere a fournir des champs météorologiques a la résoluatiolue.

3.1.2.3 Les conditions aux limites et les conditions initiales

Les conditions aux limites ne concernent que les especesqies. La version conti-
nentale utilise des champs de concentrations climatalegigalculés avec le modeéle de
chimie-transport global MOZART (Brasseur et al. 1998). éiréit de I'approche a deux
échelles est de permettre le «nesting» : les résultats dedations a I'échelle conti-
nentale sont utilisées comme conditions aux limites posidigmaines régionaux. Une
simulation régionale inclut donc de maniére systématiaqueepremiere simulation conti-
nentale sur la méme période.

Les conditions initiales ont un impact fort sur les concatibdns calculées au début d’'une
simulation. A I'échelle continentale, une simulation dmiendre en compte le transport
des masses d’air par le vent sur plusieurs centaines de &item Le temps nécessaire
pour que les conditions initiales n'aient plus d’'influence l&s concentrations simulées
est donc de plusieurs jours. A I'échelle régionale, les @t initiales n’ont pas d’'im-
pact fort sur les concentrations au-dela d’un cycle diugston I'échelle, il est donc né-
cessaire d’effectuer un ou quelques jours de simulatioremxpivitables avant la période
d’intérét.

3.1.2.4 Les émissions

En version prévision, il faut fournir au modeéle les émissiale seize espéces-modele
sous forme de flux surfaciques exprimés en molécules painuetné carré par seconde
(moléc.cnt?.s71).

A I'échelle continentale Les émissions anthropigques sont issues de la base de données
annuelles EMEP pour 1998 sous la forme de masses totaleslisule NQ, SG;, CO et

de composeés organiques volatils (COV) non méthaniquesn@timabutane, éthéne, pro-
péne, o-xylene, formaldéhyde, acétaldéhyde et méthylgleatt cétone). Il est nécessaire
de transformer ces données brutes en profils temporels dieitiéa horaire, dépendant
du mois, du jour (semaine, jour férié€) et de I'heure, pourccing des especes-modéle.
La ventilation temporelle des émissions s’effectue gradesacoefficients a appliquer aux
masses annuelles pour les moduler selon le mois, le joursdgriaine et I'heure de la jour-
née. Ces profils temporels sont construits a partir desnrdtions contenues dans la base
de données GENEMIS (GENeration and evaluation of EMISsion d8@jiety 1994).
La modulation mensuelle prend en compte des variationeragigsres comme celles des
émissions dues au chauffage. Les profils horaires prennesdrapte trois types de jour
correspondant aux jours de la semaine (du lundi au vengdeadgamedi et au dimanche
ou jour férié. Les émissions de tous les lundis ont donc ufilgemnporel identique a
celui de tous les mardis.

Une fois les masses annuelles réparties dans le temps, éffagtuer la spéciation des
especes en especes-modeles. Aprés avoir été regroupénterdax classes selon leur
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réactivité, les COV non méthaniques sont agrégés en 10espaéodeles suivant les re-
commandations de Middleton et al. (1990).

A ces émissions anthropiques, sont ajoutées des émissimgésniques d'isopréne, de

terpenes et de NO, calculées a partir des données météormsgitides caractéristiques
du terrain (Guenther 1997).

A I'échelle régionale Les émissions employées pour I'lle-de-France dans le adelre
cette étude ont été élaborées par AIRPARIF pour la campagn& EES€Qrr la base du
mois de Juillet 1998 a I'aide des modules «émissions» de SRBystéme Informatique
de Modélisation de la Pollution Atmosphérique a I'échellgiggale). Ce qui suit résume
les explications détaillées fournies par Vautard et al0O8@t dans le rapport ESQUIF
(2001).

Le cadastre élaboré indique les émissions de monoxyde Hererdioxyde de carbone,
dioxyde de soufre, oxydes d’azote, COV non méthaniques &tané pour trois types
de jours correspondant aux jours de semaine, au samedi énanahe (ou jour féri€)
a une résolution spatiale de 3 km (sur le domaine de 150<kfrfb0 km représentant
I'le-de-France) avec un pas horaire d’une heure.

Les masses totales annuelles sont calculées en prenaninetedes onze secteurs d’'ac-
tivité définis par la nomenclature SNAP (Selected Nomenddtursources of Air Pollu-
tion) dont les intitulés sont les suivants :

1 - combustion dans les industries de I'énergie et de laflbemstion de I'énergie
2 - combustion hors industrie
3 - combustion dans l'industrie manufacturiere
4 - procédés de fabrication
5- extraction et distribution de combustibles fossiles
6 - utilisation de solvants et autres produits
7 - transport routier
8 - autres sources mobiles et machineries
9 - traitement et élimination des déchets
10 - agriculture et sylviculture et aquaculture
11 - autres sources et puits

En pratique, les sources sont divisées en trois catégarigspacune desquelles un mode
de calcul adpaté est appliqué :

(i) les grandes sources ponctuelles telles que cheminéestielles, centrales ther-
miques, incinérateurs, soit en tout deux cent trois en éld=ghnce. Les émissions
sont calculées a partir des données collectées par la DRIREc{®in Régionale
de I'Industrie, de la Recherche et de I'Environnement)edde-France en 1998. Les
profils temporels permettant de passer des masses totalesllas a la résolution
horaire sont tirés du programme GENEMIS (comme a I'échell¢icentale) et des
déclarations des industries.

(i) les sources linéiques (grands axes routiers, autes)uElles sont calculées en com-
binant quatre types d’'information :
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— les données sur le réseau routier et le trafic, fourniessdaREIF (Direction Ré-
gionale de I'Equipement en lle-de-France) et qui concdrfemntypes de voies
(voies urbaines, routes et autoroutes), leur débit, Isséealu trafic, le pourcen-
tage de véhicules roulant «a froid» pour les trente cingenbitins du réseau.

— la composition du trafic c’est-a-dire les pourcentagesdee catégorie de véhi-
cules (véhicules particuliers, deux roues, véhiculedaitiés Iégers, poids lourds,
bus et cars) circulant sur les trois types de voies selomitéhde la journée.

— les facteurs d’émissions pour ces veéhicules, obtenusa@sda méthode COPERT
[l (Computer Programme to Calculate Emissions from Roah3port) (Ntzia-
christos et al. 2000)

— la température extérieure, qui influence les émissiongid &t les pertes par
évaporation.

Les profils temporels diurnes sont calculés par le modéleafie mais une modu-

lation, obtenue a partir des mesures d’une station «tratiaeseau AIRPARIF, est

appliguée pour différencier les trois types de jours.

(i) les sources surfaciques c’est-a-dire celles qui me fias partie des deux premieres
catégories comme le chauffage domestique, le trafic difasspetites sources in-
dustrielles. Les données du CITEPA (Centre InterprofessbTechnique d’Etudes
de la Pollution Atmophérique) pour 1994, fournies pour desratissements ou
départements, sont combinées a I'occupation des solsu@eigar I'lFEN (Insti-
tut Francais de I'ENvironnement) afin d’obtenir la résolutiomtse voulue. Les
profils temporels proviennent également de GENEMIS.

La spéciation des COV en espéces-modeéle est effectuéelmmue secteur SNAP d’aprées
des études diverses (Theloke et al. 2000; Theloke et al., B¥binitz et al. 2000; Rudd et
Marlowe 1998; Hassel et al. 2000). Les oxydes d’azote sonttig@a 10% de dioxyde
d’azote et 90% de monoxyde d’azote.

Dans le cadastre obtenu, le trafic routier est la principalecsode NQ, avec 53% des
émissions totales. Les solvants et le trafic sont les prahegisources de COV (36 et 35%
respectivement).

3.1.3 Principes généraux des schémas et paramétrisations

La chimie CHIMERE peut travailler avec divers mécanismes chimiquagrgévision,
une version réduite du mécanisme chimique MELCHIOR (Moddiudle Lagrangienne
de la CHImie de I'Ozone a I'échelle Régionale) est utiliséée Ebmporte 40 especes et
100 réactions (80 espéces chimiques et 200 réactions pautdanisme complet) (Lat-
tuati 1997). Le rayonnement est pris en compte grace a deslégphotolyse tabulés, va-
lables par ciel clair (Madronich et Flocke 1998). Un modéddistique prenant en compte
la nébulosité et le profil d’humidité dans les couches bassanet de paramétrer I'atté-
nuation du rayonnement due aux nuages (ESQUIF 2001).

La turbulence et le dépbt Des parameétres turbulents doivent étre diagnostiquésia part
des grandeurs météorologiques principales (Louis 197@islet al. 1982). On doit donc
estimer le flux de chaleur sensible surfaciqugl@vitesse de rugosité pla hauteur de la
couche limite atmosphérique le profil de diffusion turbulente K Ces différentes para-
métrisations sont décrites en détail dans (Vautard et atl;2denut 2003) par exemple.
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Le dépbt sec est paramétré suivant un modeéle de résistarodegdge 21). La résistance
aérodynamique est inversement proportionnelle au comffice trainée (calculé par la
méthode de Louis (1979)) et au module du vent dans la coudégemre du modéle
(Wesely et Hicks 1977). La résistance de la couche laminsiragprochée par la formule
de Hicks et al. (1987) avec une vitesse de friction estimémdsbuis (1979). Enfin, la
résistance de surface dépend de la solubilité et du pouxpitamt de I'espéce chimique,
qui interviennent dans la paramétrisations de processsigréace des végétaux (Erisman
et al. 1994), ou prend en compte le type de sol selon la baserd&ds de van de Velde
et al. (1994).

Le transport Le transport horizontal peut étre traité grace au schéma @iabolic
Piecewise Method) d’ordre trois de Colella et Woodward (3984grace au schéma dit
«Van Leer» (Van Leer 1994) dont le code est reproduit en Anfiexe

Le transport vertical est déterminé pour assurer la coatiervde la masse : il est calculé
de facon & compenser la convergence ou la divergence des fliohtaux.

Résolution numérique Une caractéristique importante de CHIMERE par rapport a
d’autres modeles est qu’il n’'integre pas le systeme 3.1 d&pproche classique de sé-
paration des opérateurs (Figure 3.2). Le modele integre rtwate globalement tous les
flux pour une méme espéce. Cette intégration est réaliséelensolveur de systemes
différentiels raides Two-Step (Lanser et Verwer 1998).

Operator—splitting Prod—Loss budget
e \ atP (e l;\
\ n metea) AP
[ c=c+Ac] Emissions [ P (emissions) )
__ PetL{transporf)
[ c=ct+Ac] Transport P et L {diffusion)
L (deposition)
[ c=c+Ac Diffusion F et L {chemistry)
[« L_C+AC Deposition ‘ P& L‘
C |
At [ PL
| C_C+A(: Chemistry Ry
o __i__'--a.
o] FR
\ n+l [n"“mp/ K&'l+1:['1+A[/J

FiG. 3.2 —Différence entre la méthode de séparation des opérateure(atg splitting»)
et la méthode utilisée dans CHIMERE («Prod-Loss budget»).

CHIMERE est utilisé actuellement en prévision par AIRPARIF &aais aussi a Lyon,
a Toulouse, a Marseille et en Alsace et a I'échelle europégangle systeme PREV'AIR
(http ://prevair.ineris.fr/fr/introduction.php).Enrecherche, CHIMERE
est utilisé pour des études de cas et de scénarios : parnmbjessen cours, on peut citer
notamment la campagne ESCOMPTE, menée a I'été 2001 dansda dggMarseille et
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comportant un exercice de modélisation (disponibtedi as. obs- i p. fr/ esconpt e/
exer ci ce/ HTM./ exe. ht m ). Linter-comparaison de nombreux modéles de chimie-
transport, dont CHIMERE, fait I'objet du projet City-Deltag@onible suhttp ://rea.
ei.jrc.it/netshare/thunis/citydelta/).De nombreux développements de CHI-
MERE sont en cours, notamment la prise en compte des poesdiésertiques (CHIMERE-
DUST) et des particules (Bessagnet et al. 2004).

3.2 Ladjoint

3.2.1 Principe

Alors que le modele direct peut calculer 'impact de la modifen d’'un parametre sur
les prévisions, le modéle adjoint calcule pour une prémisimpact de la variation de
tous les paramétres, comme schématisé sur la Figure 3.3. Eterpnobléme n’est pas
linéaire, I'impact calculé n’est valable que pour une v@oiainfinitésimale du paramétre.

Entrée Sortie
uv ,w
T,0
hr,q, P .
g . Direct
u*, Qq , zi
Co p=p+d p

Parametres: p

uv,w =
T,0© - Adjoint
hr, q, P
u*, Qp , Zil< dc
Co - op

FIG. 3.3 —Principe de I'adjoint d’'un modele de chimie-transport.

D’un point de vue plus mathématique, I'adjoint a pour but deuwdar le gradient d’'une
fonction scalaire des parameétres. Le modele adjoint est lgagradient du modéle direct.

3.2.2 Développement et validation

Les équations adjointes sont obtenues a partir de modékEletangent qui est la linéari-
sation du modeéle direct (non-linéaire) autour des var@bieectes d’entrée. L'opérateur
d’adjonction est défini de telle sorte qu'il est équivalean& transposition si on utilise le
produit scalaire canonique. A partir du modéle linéaireyéant, une simple transposition
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des lignes en colonne (ainsi que l'inversion de I'ordre tllatisation des variables) per-
met d’obtenir les équations adjointes, les variables thged’ entrée devenant les variables
adjointes de sortie.

En pratique, pour construire I'adjoint d’'un modele, il faldnc d’abord écrire le modele
linéaire-tangent puis I'adjointiser. Il existe des pragraes qui effectuent cette tache au-
tomatiqguement. L'adjoint de CHIMERE version 200211K a cejzan été réalisé «a la
main» afin d’'obtenir une programmation permettant d'openie temps de calcul. Une
intégration adjointe est en effet environ trois fois plusgoe qu’une intégration directe.
A chaque version du modeéle direct correspond donc un adjgintdoit étre mis a jour
lorsque le modéle direct évolue. Dans le cadre de ce travdiiéhe, la version de I'ad-
joint correspondant a la version 200211K du modele directMEERE a été complétée et
actualisée. Le code adjoint du schéma de transport «\Vam | gera été élaboré au cours
de ce travail est reproduit en Annexe C a titre d’exemple.

La validation de I'adjoint est une étape délicate, décmtdrnexe C.

3.3 Loptimiseur

Le minimiseur utilisé est NLQN3 (Gilbert et Lemaréchal 1989 version décrite
plus récemment par Gilbert et Lemaréchal (1995). Il utilise méthode de type quasi-
Newton a mémoire limitée pour résoudre les problemes de nsaiion sans contrainte.
Son principe consiste en la détermination a chaque itérdtime direction de descente et
d’un pas adapté le long de cette direction. Celle-ci esut@cen utilisant une approxima-
tion du hessien et le gradient de la fonction co(t au pointarttuLa longueur du pas est
obtenue par une procédure de recherche linéaire et datasrdiles conditions de Wolfe.
Les itérations s’arrétent lorque la précision choisie deuwritere d’arrét est atteinte. Ce
critere est le rapport entre les normes du gradient au pouraot et au point de départ.
La convergence est alors considérée comme atteinte auqooirant. Des nombres maxi-
maux d'itérations et de simulations sont choisis selonrtg®ede calcul considéré comme
raisonnable. Si I'optimisation ne converge pas avant qdermes deux nombres ne soit
atteint, elle s’arréte au point atteint.

3.4 Linverse

3.4.1 Principe : imbrication des modules de calcul

L'inverse ne représente en principe qu’un gestionnairenpdant de calculer le codt et
son gradient puis de procéder a leur minimisation. Il s’dgitc de faire appel ou modele
direct, a I'adjoint et au minimiseur.

La Figure 3.4 indique les différentes entrées et étapes dimmalation inverse. La proceé-
dure d’inversion comprend cing étapes :

Etape 1: le modéle est initialisé avec les paramétasori = ; et les concentrationsg,,,
sont calculées

Etape 2 : une premiére valeur du cofit:(¢,)) = J(z;) est évaluée avec les contraintes
Yobs disponibles
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boucle sur les
24 premieres
heures

(spin-up)

\

initialisations

. . -« parameétres a priori
pour l'inversion

v boucle sur
intégration directe ——»| les heures &
inverser

concentrations a priori
nouveaux parametres 1
calcul du colit |« contraintes
+ boucle sur
L N intégration adjointe——»/ les heures a
minimisation co(t inverser
et gradient v en remontant

le temp

i .
calcul du gradient

\

test de convergence

minimiseur

\d

parametres optimisés

FIG. 3.4 —Principe de I'inversion d’'une simulation.

Etape 3 : une simulation adjointe est faite et les composahtggradient de la fonction
colt%Z(z;) sont calculées

Etape 4 : le minimiseur fournit le meilleur ajustemerit,) de 2 pour minimiserJ et
0J/0x

Etape 5: le modeéle est ré-initialisé avec les nouveaux pitrasy (t,)

Les itérations se poursuivent jusqu’a ce que le critera@& aoit atteint.

L'inverse basé sur la version V200211K de CHIMERE a été déydalans le cadre de ce
travail de thése. Son organigramme et I'algorithme tellguété programmé constituent
I’Annexe D.
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3.4.2 Le critere d’'arrét

Le critere de convergence sur la norme du gradient estepote L'optimisation s’arréte

guand le nouveau rappait calculé est inférieur apsg choisi au départ :

gl
191l

On veut s’arréter quanitly, || est presque nulle (en supposant qu’elle peut I'étre).

€k < epsg.

0X,
Mais comme le vecteur contient des coefficients correctifs, on ne cherche pasra fai
tendreh vers 0 pour ne pas tenir compte de corrections inférieurés pak exemple. On
cherche plutdt une situation % est quasiment nulle avec én= 102 fini. Il ne reste
plus alors qu’a estimer une valeur pour laquelle la difféeedJ = J(..., X, +h,...) —
J(...,X,,...)estapeu prés nullé.] est de la forme :

AJ = Z wi[(y"bs(i> - ySim(i7 XTL + h>>2 - (yobs(i) - ysz’m(i, Xn>>2]

La différence entre deux termes en ppb est non significatiead) elle est strictement
inférieure a 102. AJ est donc non significative quand elle est strictement iaféd a
104 x Zﬁ\il w;. Pour une meilleure approximation, on considére fue«nulle» quand
elle est égale 405 x SV | w;

Finalement, on obtient une valelly, || satisfaisante quand on a :

, 10-5 x SN w;
||gk||w\/dzm><< 2izy Wiy

102

_ N
v 107X
102

N
~ Vdim x 1072 x Zwi
=1
On peut donc choisir
Vidim x 1073 x SN w;
gl

epsg =

3.5 Unoutil d’étude méthodologique : les cas académiques

3.5.1 Principe

L'étude de cas académiques est utilisée pour la validattométhode comme I'assimi-
lation de données (Elbern et Schmidt 1999; Cirpka et Kitanifl01). Elle permet de
valider la méthodologie employée tout en déterminant seidiions.
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L'élaboration d’un cas académique permet en effet de dapisne «réalité» a laquelle
il suffit de comparer les résultats de I'optimisation poutedéiner le degré de préci-
sion de la méthode. La démarche d’inversion d’'un cas acapérest résumée sur la
Figure 3.5. La simulation directe effectuée avec le cadaséel» (qui donne donc les va-
leurs de concentrations considérées comme «réelles» maaitets polluants dans toutes
les mailles du modele) et le choix des stations de mesureléesmpent et espéces mesu-
rées) permettent de générer les mesures, plus ou moinhéasad'erreurs selon l'incer-
titude choisie. Il faut noter que les problemes dus a la siiffa numérique sont en partie
evités puisque mesures et «réalité» sont générées avemle méillage. Les parametras
priori sont créés en perturbant les parametres «réels». Dans la cadaktre d’émission
indiqué sur la Figure 3.5, les émissions de certaines espéoémultipliées ou divisées.
La simulation inverse utilise le cadastepriori (qui fournit donc les concentrations si-
muléesa priori) et les mesures pour produire un cadastre optimisé. La aaispa entre
cadastre «réel» et cadastre optimisé est possible, aemrant & ce qui se passe dans la
réalité.

— Cadastre rée

\ ,

perturbation

simulation directe ‘ choix de "stations"

/ Y
‘ Cadastre connu

inversion

‘ Cadastre optimisé‘

FIG. 3.5 —Principe d’élaboration d’'un cas académique

3.5.2 Du simple au quasi-réel

Le principe général décrit a la Section précédente pernéddlabrer différents types de
cas académiques.

Les cas académiques formels, comme ceux de la Section wjiusitisent des fichiers de
parametres (météorologie et émissions) élaborés sp@aataeprésentant des situations
extrémement simples. Le maillage du domaine compte moih®tes afin de raccourcir
le temps de calcul et de simplifier la visualisation des téssil
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Les cas académiques-réels sont basés sur de véritabldatsims telles qu’elles ont déja

été effectuées, par exemple en prévision. Elles constialers la «réalité» et les valeurs
de certains parametres, par exemple quelques flux d’émjssiat perturbés pour générer
le casa priori.

Dans tous les cas, seuls les paramétres sont modifiés, notdatersadastre d’émissions,

la météorologie ou le domaine ; les mécanismes internes a&lmsont inchangés, par
exemple la chimie et les paramétrisations de transport.

3.6 Validation de la gestion numérique

Afin de valider la gestion numérique de l'inverse, des cas éuaglies formels ont été
élaborés. Le nombre de mailles réduit assure des calcuttesapt la simplicité des pro-
blemes pemet de mettre en évidence les principaux aspeptecessus d’inversion.

3.6.1 Un modele simple de cas académiques
3.6.1.1 Maillage et météorologie

Le domaine représente Ille-de-France, de 1,3 4B& de 48,1 & 49°A. Le maillage
est constitué de 18 10 mailles pour cing niveaux verticaux dont I'épaisseur agevpas
dans le temps. L'épaisseur du premier niveau est fixée a 2@séts niveaux supérieurs
sont de plus en plus épais et englobent jusqu’a 300 metreessus de la hauteur de
couche-limite maximale (Figure 3.7).

Les conditions météorologiques reproduisent celles dpisoéle de pollution estival en
Tle-de-France : températures élevées, des vitesses déail#as et aucun nuage. Le vent
et la tempérautre sont uniformes dans le domaine.

La direction du vent est fixée a 48’est-a-dire soufflant du Nord-Est a une vitesse en
surface de 4 m:s. Cette vitesse correspond a une valeur réaliste en lleralecE (voir
par exemple la POI 5 d’'ESQUIF, Annexe B) assez élevée pour peemate bonne vi-
sualisation des résultats dans le maillage choisi. Le preftical du module du vent est
déterminé a partir de cette vitesse de surface et une loritbgaque dans la couche-
limite. Au-dessus de la couche limite, le module du vent esstamt.

La valeur moyenne de la température a deux métres pour lagewest fixée a 2&. La
température a 2 métres suit un profil temporel sinusoidgu¢ei 3.6) qui représente un
cycle diurne typique avec un maximum a midi et un minimum ugzéré avant le lever du
Soleil. Un profil vertical réaliste est obtenu en appliquarg décroissance linéaire de 6K
par kilométre avec une inversion de 2K a la hauteur de la alictite.

La hauteur de couche-limite minimale est fixée a 300 metdmliteur maximale est fixée
a 2200 metres. Le Soleil se levant a 5h et se couchant a 19t @uezénith a 12h), le
maximum est atteint a 15h (trois heures apreés le passagédeiliggozénith). L'évolution
de la hauteur de couche-limite est sinusoidale pendaneles ghrties du jour alors que
la hauteur de la couche-limite nocturne est constante aehrala.

Les concentrations aux limites (latérales et au sommet)radles et le temps de mise a
I'équilibre est de 24 heures (durée typique pour une sirtrian Tle-de-France).
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FiG. 3.6 —Evolution de la température & 2 métres sur 24 heures.
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FiG. 3.7 —Niveaux verticaux et évolution de la hauteur de couche-dimit 24 heures.

3.6.1.2 Les émissions

Les émissions biogéniques sont quasiment nulles afin deenegttévidence les relations
entre émissions anthropiques et concentrations pour lexyde d’azote (NO est en effet
une espece émise anthropique et biogénique). Elles ne asmtxpctement égales a zéro
pour éviter tout probléme de calcul dans certaines routmaéant des émissions.

Le cadastre d’émissions comporte deux sources anthrapiopgigquées par les numéros 1
et 2 sur la Figure 3.8. Elles émettent les 16 espéces-moddi®pigues. Les proportions
des flux des différentes especes sont réalistes. Lintensdtximale des flux d’émission
des principales espéces sont dé*htbléc.cnt?.s7! pour CO, 16°moléc.cnt?.s™! pour
NC,H;, et NO, 13?moléc.cnm2.s™! pour GH,, C,Hg, C3Hg, HCHO, NG, OXYL, SO..
Pour chaque source, les émissions sont constantes et adalesentre 7 et 11 heures et
égales &,,,../10 le reste du temps.

Le cadastre priori est créé en sous-estimant les émissions «réelles» elBl@0% pen-
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dant les cinq heures d’intensité maximale. La proportior20% est considérée comme
une estimation réaliste de l'incertitude du cadastre pesi€missions dues au trafic. La
durée choisie correspond au nombre d’heures de pic de tefiant une matinée ou un
aprés-midi. Deux inversions des émissions de,[gerturbées sont effectuées, en conser-
vant un rapport de 90% de NO pour 10% de{NDans les deux cas d’inversion, les émis-
sions de NQ sont inversées pendant une fenétre temporelle de six helaé&sheures a
midi. Le coefficient de correction qui devrait étre obtentidemc de 1,25 pour les cing
premiéres heures et 1 pour la derniere. Les différences eatlastre priori et cadastre
«réel» amenent aux écarts entre concentrations dedW@ulées représentées sur la Fi-
gure 3.8 pour NO.

[NO] l/ra\e: 10 I‘19ures ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ 5mis ‘ 100 [NOJ ‘connue - ‘[NO] vrai;: 10 heu‘res ‘ 5mis 0
e 90 —
49.25 - 4 I— 80  49.25 1 ’ I— 2
75
a"‘l 70 a_'_1 -4
49.00 - 65 49.00 - 6
60
55 8
2+ 50 +?
48.75 1 45 48.75 -10
/ /e / e
48.50 | 25 48.50 | 14
20 16
15
48.25 10 4825 18
T T T T T T T T E T T T T T T T T -20
1.50 1.75 2.00 2.25 2.50 2.75 3.00 3.25 1.50 1.75 2.00 2.25 2.50 2.75 3.00 3.25
(a) Concentrations de N&imulées avec le ca- (b) Ecarts entre les concentrations de NO simu-
dastre réel |ées avec le cadastagpriori et avec le cadastre

«réel»

FIG. 3.8 —Concentrations surfaciques de NO et écarts (ppb) entreanations a priori
et «réelles» a 10 heures.

3.6.2 Reésultats
3.6.2.1 Cas formel 1 : précision théorique du systéme

Dans ce premier cas d’inversion, les deux stations de meayet (a’) sont disponibles

(indiquées sur la Figure 3.8). Ces stations fournissent @ssiras «parfaites» de NO, I'in-

verse doit donc en principe permettre de retrouver les valegelles» des émissions. Il
s’agit en effet d’'un cas parfait pour I'inversion : touteaWformation nécessaire est fournie
sans erreur ni incertitude. Seules les erreurs dues au endutétt peuvent dégrader les
résultats.

L'optimisation converge et le colt s’annule puisque lestintes sont parfaites. La Fi-

gure 3.9 résume les résultats pour les deux sources. Lesa@#ide correction obtenus
pour les deux sources sont de 1,25 pour les cinq heures pigtudi de 0,99 pour la

derniére heure de la fenétre. Les émissions «réelles» santrdtrouvées.
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FIG. 3.9 —Coefficients correctifs pour les sources 1 et 2 a chaque heera fenétre

temporelle pour le cas formel 1.

Heure de simulation

(b) Source 2

3.6.2.2 Cas formel 2 : un exemple simple de manque d’information

Pour ce deuxieme test, seule la station (a’) est disponiliteienit des mesures parfaites.

La seule information disponible intégre donc les effetsabsx sources.

L'optimisation converge et le colt s’annule puisque lestintes sont parfaites. La Fi-

gure 3.10 résume les résultats pour les deux sources.

< Source 1 c Source 2
B 1.50 e—e Optimisation | ! | '% 1.50 | | | |
q:’ I | =--8 Coefficient vrai . o n
3 3
o 1.251— i i hbhio ] o 1.25—
° " e
2 1.00 -1 &8
5 % 1.00 e—e Optimisation
8 L E 8 | @- -8 Coefficient vrai
I B I
0.7
%O 31 32 33 34 35 36 < 0'7%0 31 32 33 34 35 36 :

Heure de simulation Heure de simulation

(a) Source 1 (b) Source 2

FIG. 3.10 —Coefficients correctifs pour les sources 1 et 2 a chaque heeida fenétre
temporelle pour le cas formel 2.

La source 2, dans laquelle est placée la station (a’) estjpegsarfaitement corrigée par
I'inversion : le coefficient de correction pour les heuregymbées varie entre 1,25 et 1,27
et vaut 1,14 pour la derniére heure. Lintensité de la sourcest quasiment pas modifiée
par l'inversion : la correction pour les heures perturbé&egeventre 1,01 et 1,03 et vaut 1
pour la derniere heure de la fenétre temporelle.

Bien que la station (") soit située en aval de la source dfllience de celle-ci sur les
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concentrations mesurées est faible a cause de la distgpaestla source et la station
(voir la Figure 3.8) et parce que la source 2 a un impact tréstorcette mesure. Lin-
formation fournie par la station (a’) n’est donc pas pertieepour la source 1 qui n’est
donc presque pas modifiée par I'optimisation. Une |égerestinration de l'intensité de
la source 2 est nécessaire pour simuler des concentrakaotement égales aux mesures
a la station (a’) puisqu’il faut compenser la sous-estioratle la source 1. A la derniére
heure, la source 1 n’est plus sous-estimée mais la source2g@restimée parce que la
réponse des concentrations au changement d’émissionéasdéd a cause du temps de
transport.

3.7 Conclusion

L'inverse du modéle CHIMERE a été développé pour ce travadréindu modéle direct
version V200211K, de son adjoint et de I'optimiseur N1QN3. Cetl alait permettre
d’optimiser les paramétres d’entrée du modele direct,motant les émissions.

Une procédure permettant de générer des cas académiqueniaeten place afin d’éva-
luer les capacités de I'inverse. Les cas élaborés peuvertrés simples ou basés sur des
cas reels.

Pour valider la gestion numérique de l'inverse, des casémaples formels, trés sim-
plifiés afin d’assurer la rapidité des calculs ainsi que laemais évidence des principaux
aspects de l'inversion, ont été utilisés. Pour estimer &ipion théorique du systeme,
un premier cas, dans lequel toute I'information nécessdie fournie, a été inversé. Les
résultats parfaits a la précision de la machine pres ontm@guoke la précision de l'inverse
pouvait étre tres élevée.

Pour mieux comprendre les limites de I'outil d’'inversioimversion d’un deuxiéme cas,
dans lequel I'information sur deux sources est intégréenenseule mesure, a été effec-
tuée. Cette premiere quantification des limitations de lthode a mis en évidence deux
effets complémentaires : (i) tout d’abord, la sur-cori@ttile la source ayant I'impact le
plus fort sur la mesure utilisée au détriment de la corradii® la deuxieme source, dont
I'influence est nettement plus faible; (ii) ensuite, la Ees1ce de cette sur-correction
dans le temps a cause du temps de transport entre la soueqeo@tti de mesure.
Finalement, I'utilisation de I'outil d’inversion pour ltédde de cas réels nécessite la mise
en place d’une méthodologie permettant d’utiliser la reaile information possible.
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Chapitre 4

Méthodologie d’optimisation avec
krigeage

Utiliser les informations dans I'espace des concentrationsLe faible nombre de me-
sures disponibles par rapport a la dimension du probléme etanque d’information
dans I'espace des parametres (concernant le cadastresdiéns) conduisent a rechercher
un moyen d’obtenir les informations contenues dans I'esphes concentrations. Ceci
semble possible grace &ngeage méthode d’hybridation entre modéle et mesures qui
fournit un champ de concentratioasalyséprenant en compte les informations fournies
et par les mesures et par le champ sinaybéiori. Si ce dernier présente déja une structure
validée, comme c’est le cas pour CHIMERE (voir notamment Sdhet al. (2001) pour
I'echelle continentale etwwv. prevai r.org/fr/ pour des statistiques quotidiennes),
I'utilisation du champ analysé pour l'inversion permet depdser de contraintes re-
présentant la meilleure information possible dans I'espgs concentrations. De telles
contraintes sont notamment adaptées a la représentaivitaillage.

4.1 Le krigeage

4.1.1 Rappels théoriques

Ces rappels utilisent les notations de Blond (2002a) et pluslétails sont disponibles
dans (Blond 2002a; Blond et Vautard 2004; Blond et al. 2008%iequ’en Annexe E.

Le but du krigeage est de calculer les analyggés) d’'un champ de concentratiopsg;, (s)
pour tout points, le jourt (t = 1,...,T) a'’heureh (h = 1...,24). Un ensemble de
p mesures de concentrations, (sx) aveck = 1,...,p ets, I'emplacement de |&ieme
station de mesure et un champ de concentratiopsiori (appelé aussi «first-guess»)
vy ,(s) sont disponibles. Les concentrations analygéegs) sont alors données par :

p

y?,h(s) = yﬁh(S) + Z wfh(SxyZh(Sk) - yih(sk)) (4.1)

k=1

L’équation 4.1 montre donc que le champ analysé consiste @camection du chama
priori par une combinaison linéaire diemovations y;, (si) — y7,(sk). Les coefficients
wf,(s) sont des poids a déterminer.
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Dans le cadre du krigeage intrinseque des innovations, ids p$), (s) sont solutions du
systeme Blond (2002a) :

Vk=1,...,p,

=1 wi 1 (8)[7en (8K, 81) + 075 (S1)0k] = .0 (Sk, 8), (4.2)

;f lwzlth(s> =1

0U 1, (sk, s1) est la semi-variance des différencéési) — X (s1) = (ye,n(sk) —yp 5 (sx)) —
(yen(s1) — Y2, (s1)) SOIty, (5K, 81) = 3E(X (sk) — X (s1))? (E(.) représente la moyenne) ;
o7} (sk) estla variance de I'erreur d’observation. Cette derniste@pposée homogeéne et
constante dans le temps, seft; (sx) = o7>. Pour calculer les semi-variances, (s, s1),

on utilise les semi-variances des différences spatiakeshigervationgy; , (i)~} , (sk)) —

(2 n(s1) = ypn(s1)) SOity n(llsk — sill) = yen(r) avecr = sk — si|. La semi-variance
M, h( ) est obtenue grace a un variogramme experlme,rjtﬁl Celui-ci est calculé a par-
tir de toutes les mesures disponibles a I'helurde jour t. Tout d’abord, les classes de
distance sont construites avec un intervdllet une tolérance. Pour chaque classe, la
variance; E(X°(sx) — X°(s1))? est ensuite calculée. Enfin, le graphe des variances en
fonction de la distance moyenne dans la classe est tracasté &u semi-variogramme
exprérimental par un modele exponentiel avec un «effet@gnoteNUG), = 722).

4.1.2 Mise en ceuvre

La technigue et le code de krigeage utilisés pour ce travaibté élaborés par Nadege
BLOND au cours de sa thése, sous le nom de «méthode INK» (Blonca280@nd et
Vautard 2004; Blond et al. 2003). C’est un outil implanté slémversion de CHIMERE
utilisée quotidiennement en Tle-de-France par AIRPARIF péaliser les cartes de prévi-
sion (disponibles suww. ai r pari f . or g/ page. php?arti cl e=r egi onal e&r ubri -
que=nodel i sat i on).

La Figure 4.1 illustre un exemple d’analyse en Tle-de-Fraauec le réseau AIRPARIF,
le modele CHIMERE et la méthode de krigeage INK.

En Tle-de-France, avec le réseau AIRPARIF, on utilise un valéx L. =5 km et une
tolérancer=4 km pour les classes de distance. De plus, nous avons clisiff la
variance maximale de toutes les mesures disponibles aélheu

4.2 Krigeage et inversion itérative

L'utilisation des analyses fournies par le krigeage comargraintes pour l'inversion per-
met d’obtenir d’une part les émissions optimisées et déapart les concentrations op-
timisées correspondant. On peut donc envisager d'utilserociveau champ de concen-
trations simulées pour effectuer une deuxieme analyseumgisieuxieme inversion des
émissions. Des itérations successives de cycles kriggatgaisation peuvent ainsi per-
mettre d’affiner les résultats. Cependant, la question deraergence et de I'optimalité
d’une telle méthode itérative reste posée. L'Annexe F ingli@upiste suivie dans un cas
linéaire simple. Dans le cadre de ce travall, la validatiotedeéthode a été abordée par
le biais de cas académiques.
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FIG. 4.1 —Exemple de résultats obtenus en lle-de-France avec le réaHRIBARIF, le
modele direct CHIMERE et la méthode de krigeage INK.

4.3 Stratégie de validation : les cas académiques

4.3.1 Principe

L'ajout du krigeage a I'élaboration des cas académiquestddmage 51 se fait comme
indiqué sur la Figure 4.2. Le krigeage est effectué a parirrdesures et les concentra-
tionsa priori, obtenues avec le cadastre connu. Les concentrationséralginsi que les
variances correspondant sont utilisées comme contrgiotad’inversion.

4.3.2 Cas académiques élaborés

Le cas académique-réel est élaboré a partir du 7 ao(t 199&igpartie de la POI2
d’ESQUIF (Menut 2003) (voir Annexe B). Lors de cette journéaidieu un épisode de
pollution local, d0 a un vent faible (moins de 3 miyavec une HCL faible (moins de
800 metres), dans lequel les émissions locales jouent arprépondérant. L'élaboration
de cas académiques a partir de ce jour facilite donc la miggidence de l'influence des
émissions et des différences entre cadastres.

Afin d’évaluer les possibilités et les limites de la méthodddautilisant le krigeage pour
I'inversion des émissions, il faut éviter autant que pdssitinteraction avec d’autres
limitations de la méthode.

Pour cela, on suppose tout d’abord que les sources d’émsssant bien placées, seule
leur intensité est perturbée et doit étre inversée. De plugyraparamétre autre que les
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FIG. 4.2 —Principe d’élaboration d’'un cas académique avec krigeage.

émissions n’est perturbé pour la simulatepriori. Une mauvaise estimation des para-

meétres météorologiques ou des variables diagnostiquéese la hauteur de couche-

limite par exemple) ne peut donc pas interférer avec I'imfgede 'erreur sur les émis-
sions.

Le cadastrea priori est obtenu en perturbant, dans le cadastre «réel», lesiénsiske

NO, du pic de trafic matinal de 8 heures a 9 heures. Les flux core¢le® quatre plus

intenses) sont indiqués sur la Figure 4.3. Le pourcentagederpation varie selon les

cas:

— les cas «uN» correspondent a une sous-estimation des@msisisi N% : pour u70, les
émissions priori ne repréentent que 70% des émissions «réelles» ; sont aussi générés
les cas u50 et u20

— les cas «0N» correspondent & une surestimation des énsisi&dd% : pour 020, les
émissionsa priori repr&sentent 120% des émissions «réelles» ; sont aussi géngrés le
cas 050, 070 et 0100.

Les stations de mesure disponibles sont aux mémes emplatemee celles d’AIR-
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FIG. 4.3 —Cadastre d’émission «réel» : flux de NO a 9 heures le 7 ao(t 1988flux
perturbé pour créer le cadastre a priori.

PARIF (cartes page 86). Lutilisation de réseau réel est Eepar l'interpolation des
concentrations «réelles» aux emplacements exacts demstde mesure. Les mesures
générées ont donc la bonne représentativité par rapporadlage utilisé. Les mesures
de concentrations de NO ou d’ozone sont soit parfaites suiinseées aléatoirement dans
un intervalle det10 ou 15% autour de la valeur «réelle». Les variances desresesont
ensuite calculées grace aux fonctions d’incertitude fiesrpar AIRPARIF.

4.3.3 Inversions

L'inversion porte sur les émissions de N@es plus intenses de 8 heures a 9 heures

avec comme contraintes les mesures de concentrations de N@zmne de 9 heures

a 17 heures.

Différents cas d’inversion sont comparés afin d’estimefllience de :

— la qualité des contraintes et notamment la différencesédhttilisation des mesures et
du krigeage

— la qualité du cadasteepriori

— la pertinence de I'information fournie par les contrasntdO ou ozone).

4.4 Résultats

4.4.1 Définition du score

Un score est défini pour quantifier la qualité des résultasmist :

score, = (1 — M) x 100

Lapriori — Lréel
avecz,,, la valeur optimisée de, x,¢ la valeur «réelle» et,,,....;, la valeura priori, =
étant un flux d’émission. La valeur du score correspond darahangement en pourcen-
tage de la différence entre le cadastiiori et la «réalité» aprés I'optimisation. Un score
positif indique que la différence avec la «réalité» a étditédalors qu’un score négatif

62



CHAPITRE 4. METHODOLOGIE D’'OPTIMISATION AVEC KRIGEAGE

indique qu’elle a été augmentée par I'optimisation. Unerjsiation parfaite correspon-
drait donc a un score de 100% indiquant que la différence arnriori et «réalité» a été

annulée apres optimisation.

Pour quantifier les résultats obtenus par I'optimisatios lugt flux de la fenétre tempo-

relle, le score moyen et éventuellement la variance cooreggmt peuvent étre calculés.
La liste des cas inverseés et leurs scores moyens est indiiguéele Tableau 4.1 qui est

discuté en détails dans les Sections suivantes.

Espéce Typede | Qualité qualité du cadastra priori €g
utilisée|contraintegmesures,,, | -70% -50% -20% +20% +50% +70% +100%
0 538 354 x X X X X
mesures 10 49.3 209. X -77.4 X X X
NO 15 57. X X X X X X
0 298 29.1 303 288 x X 21.9
krigeage 10 316 314 327 268 257 253 21
15 29.7 30.2 428 174 262 222 20.9
0 X X X X X X X
mesures 10 X X X X X X X
ozone 15 X X X X X X X
0 X 8.3 7.3 5.7 0.6 X X
krigeage 10 X 109 138 x 4.1 X X
15 3.5 3.1 X 10.9 124 8.5 6.8

TAB. 4.1 —Scores moyens obtenus pour I'optimisation des émissions deaM&x des
concentrations d’ozone ou de NO comme contraintes. X = coaxeggnon atteinte.

4.4.2 Necessité du krigeage

L'utilisation de concentrations de NO comme contraintes fowersion d’émissions de
NO, permet d’avoir un maximum d’informations. Limpact sur ncentrations de NO
d’'une erreur sur les émissions de N€st maximal a I'endroit et au moment de I'émission
ainsi quimmédiatement en aval, comme indiqué sur la Figuréb). Or, les stations de
mesure se situent juste au-dessus et aux environs desa@miasnverser (Figure 4.7(b)).
Cependant, le nombre total de contraintes pertinentes passsuffisant : pour le cadastre
0100, celui pour lequel I'écart avec la réalité est le plungr a 9 heures, moins de dix
mesures sont situées en des endroits ou cet écart est siihificgure 4.7(b)). Fina-
lement, seuls six cas sur les vingt-et-un utilisant les messgeules convergent contre
dix-neuf sur les vingt-et-un utilisant le krigeage (Tahbidal, moitié supérieure). Les six
cas utilisant les mesures seules qui atteignent la conveegeorrespondent a des écarts
de -50 ou -70% entre le cadastre connu et le cadastre réstdess des cas u70 étant plus
élevés. Un examen des résultats indique que I'optimum a#stra chaque fois le méme.
Le score est donc d’autant plus grand que le point de dézatreéigné de la réalité.
Lorsque des concentrations d’ozone sont utilisées commieaintes, I'information por-
tant sur les émissions de N@st plus dispersée dans le temps et I'espace. Une erreur sur
les émissions de NOpendant le pic de trafic matinal améne une mauvaise estimadei®
concentrations d’ozone en plusieurs endroits : au-dessufiuk en question au moment
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des émissions mais aussi dans le panache huit heures plusdamme indiqué sur la Fi-
gure 4.7(a). Linformation concernant les N@mis le matin en ville est donc contenue
principalement dans les concentrations d’'ozone du pardehaprés-midi. Pour récupé-
rer au moins une partie de cette information, le krigeag@éstssaire puisque trés peu
de mesures sont situées au bon endroit (Figure 4.7(a)).ciealt, avec des concentra-
tions d'ozone comme contraintes, aucun cas n’utilisaniegienesures ne peut converger
alors que treize des vingt-et-un cas utilisant le krigeagaryiennent (Tableau 4.1, moitié
inférieure).

Les concentrations d’'ozone n’étant pas linéairement lg@esémissions de NO(voir
page 20), une grande perturbation des émissions derBOpas nécessairement un fort
impact sur les concentrations d’'ozone. Comme indiqué skrgare 4.7(a), un double-
ment des émissions de N@duit des variations de moins de 15% dans les concentgtion
d’ozone de I'aprés-midi, a une heure ou la sensibilité a ngssons est pourtant élevée.
D’un point de vue formel, l'utilisation du krigeage est dorérassaire dans de nombreux
cas pour que I'optimisation atteigne une solution mathé&ueament acceptable.

4.4.3 Impact du krigeage

La comparaison des cas dans lesquels les deux méthodesoatgdpermet de quantifier
I'impact de l'utilisation du krigeage par rapport a cellesdeesures seules. Les scores
moyens obtenus dans ces cas (Tableau 4.1) sont reprodust$ed@ableau 4.2 avec les
variances correspondant.

€B €m Type de contraintes

mesures | krigeage
-70% | 0% | 53.8(10.9) | 29.8 (7.7)
10% | 49.3(9.9) | 31.6(2.7)
15% | 57.(14.4) | 29.7 (8.7)
-50% | 0% | 35.4(21.3) | 29.1(1.2)
10% | 29.(19.4) | 31.4(0.5)
+20% | 10% | -77.4 (121.4)| 26.8 (0.7)

TAB. 4.2 —Scores moyens (avec leur variance) obtenus pour I'optinsates émissions
de NQ, avec des mesures ou des analyses de NO comme contraintes.

L'écart moyen avec les émissions «réelles» est réduit de &%93,3% en utilisant les

mesures (mais il est augmenté dans un cas) et de 26,8 a 31,6%isamiule krigeage.

Cependant, les variances plus élevées obtenues pour lesilst les mesures seules

(Tableau 4.2) indiquent que pour ceux-ci, les correctionsam pas réparties également

sur tous les flux.

Le cas u50 avec des mesures de NE18% illustre la répartition des corrections obtenues

par trois méthodes :

— avec les mesures seules

— avec les mesures et une matrice « de background» égaleatitépar manque d’'in-
formation

— avec le krigeage.
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La matrice « de background» ajoute au codt, pour chaque floxesiser, un terme de la
formeb;; x (z;(t) — z; ¢(t))* (voir page 31) avee; ;(t) = 1Vi, t (il sagit du coefficient
multiplicatif a priori) etb;; = 1Vi puisqu’on a choisi la matrice identité. Chaque compo-
sante du gradient comporte donc un terme supplémentaisgfdee2 x b;; x (z;(t) —1).
Rappelons que la matrice «de background» a pour rble deigénbds solutions qui
s’éloignent trop des valeusspriori.

La Figure 4.4 indique I'écart entre le flux optimisé et le fluglr@en %) pour les huit flux
inversés (quatre flux a 8 heures et 9 heures). L'utilisatesrdesures seules aboutit bien
a une distribution des corrections trés hétérogene en egiamn temps : dans la partie
sud-ouest par exemple, le flux optimisé est sous-estiméudemnsent 13,9% a 8 heures
mais il est surestimé de plus de 37% a 9 heures. L'ajout de teamade background»
permet d’homogénéiser la répartition des correctionse@eant, les meilleurs résultats
sont obtenus avec le krigeage : les corrections sont répatti &con homogene et I'écart
moyen sur les huit flux inversés, qui est de 50% (en valeurladspour le cadastra
priori, est réduit a 34,3%.

mesures mesures + B=l krigeage
—-75.7| -56.3 -69.3| -51.4 -34.8/ -35.5

8 heures
-13.9| -26.6 -16.6| —27.7 -26.5| -33.3
-33.4 -33.1 -35.2 -38.3 -35.4 -34.0

9 heures
372 7.4 12.4 | -14.6 -39.9 -35.1

FIG. 4.4 —Ecart entre le flux optimisé et le flux réel (en % par rapport ax fléel) :
comparaison des résultats obtenus en utilisant trois tyjgesothtraintes différents. Ecart
entre les flux a priori et les flux réels = -50%.

Une correction beaucoup plus grande de certains flux pewuedsoit que le cadastee
priori n’est pas d’une qualité homogene soit que I'informatiorshfEs bien répartie. Les
cas académiques permettent de comprendre ce qui se passia dansonde possibilité.
Les flux eux-mémes ne sont pas homogenes, ni dans I'espaaesietemps. Cependant,
le but de I'inversion est d’optimiser le cadastre comme wr.tbes corrections doivent
donc étre réparties de fagcon aussi homogene que possiblguafila structure générale
du cadastre, les rapports entre les différents flux (coomedgnt a des mailles urbaines ou
rurales par exemple) soient respectés.
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4.4.4 Lien entre contraintes et espece a inverser
4.4.4.1 Concentrations de NO

La Figure 4.5 indique les scores obtenus pour 'ensembleadeslaborés pour trois cycles
krigeage - optimisation successifs (Tableau 4.1 pour le @rerycle). Labsence de score
pour un des cycles signifie que la convergence n’a pas étgtattians le nombre d'itéra-

tions ou de simulations imparti (qui correspond a un tempsattaul de plusieurs heures).
Cependant, lorsqu’un cycle n’a pas permis d’atteindre fvemence, il est tout de méme
possible de repartir du point atteint pour effectuer le eygtlivant.
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FIG. 4.5 —Scores moyens (%) aprés un a trois cycles krigeage-optimisatio

L'influence de la qualité des mesures n’est pas significatiueel que soit le nombre de
cycles krigeage-optimisation considéré, une meilleuaditfudes mesures,{, plus petit)
n'implique pas systématiquement un meilleur score. Il thplus noter que le principe
du krigeage implique que toute mesure supplémentaire autgrteequalité des analyses.
Si I'on considére les résultats de la premiere optimisatianfluence de la qualité du
cadastre priori n’est pas limitante, du moins dans la fourchette de vanatstée ici (de
-70 & +100%), qui est raisonnable pour les émissions de &tQle-de-France.

Le fait que le krigeage utilise les concentrations obtepaeta simulation directe «brute»,
effectuée avec le cadastriori, semble limiter les possibilités de I'optimisation. Apres
une optimisation, I'écart moyen avec la «réalité» est il 7,4 a 42,8% (Tableau 4.1).
Dix-neuf cas convergent aprés le deuxieme cycle krigeagieimation. La qualité des
résultats est améliorée pour 16 d’entre eux, pour lesqiéslart avec la réalité est dimi-
nué de 46 a 86%, et la convergence est atteinte avec des sgpéeesrs a 60% pour 2
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autres cas. Un troisieme cycle permet d’augmenter le scot@ das sur 15.

L'influence des différents cycles sur la qualité des contes obtenues est représentée sur
la Figure 4.6 pour la maille correspondant au Sud-Ouest denla foomée par les quatre
flux. La comparaison des analyses montre qu’elles se rapenbcle la réalité a chaque
cycle dans tous les cas; le colt est bien diminué a chaque, @jioki que la norme du
gradient. Dans un cas réel, pour lequel on ne dispose pas dmfzacaison a la réalité, il
parait donc difficile de prévoir si une optimisation suppdétaire conduira a un meilleur
cadastre optimisé.

110 I I
100~ — a priori =
i optimis. b
90 - vraie 7]
i contrainte b
80— optimis. 2 u
i contrainte 2 T
70— —
= F i
g oo .
O ol _
S sof ]
40 .
30— —
20— —
10— e = - I
ol l ! | | ! ! | ! | |

9 10 11 12 13 14 15 16 17

FiG. 4.6 —Evolution des concentrations de NO «réelles», a priori eiirojsées pour
0100 avec les contraintes obtenues a partir de mesutes 0%, dans une maille située
au-dessus d'un des flux inverseés.

4.4.4.2 Concentrations d'ozone

Les scores obtenus pour l'inversion des émissions dedNV@c des concentrations d’ozone
comme contraintes restent inférieurs a 15%, quel que saiarfféentre les cadastres
priori et «réel» (Tableau 4.1).

Ces mauvais résultats s’expliqguent par I'absence de nmesliogone a I'endroit et a
I'heure auxquels la sensibilité aux émissions de, NGt maximale. Comme indiqué sur
la Figure 4.7(a), la direction du vent fait qu’il n’y a pas desuee dans le panache. Cette
situation est a comparer a celle des cas précédents : adieetlia I'heure auxquels la
sensibilité des concentrations de NO aux émissions deddéOmaximale, c’est-a-dire au-
dessus des émissions a 9 heures, de nombreuses mesuresgmrbtes (Figure 4.7(b)).
Les mesures d’ozone disponibles ne fournissent donc pafediation pertinente, ou du
moins pas assez, sur I'espéce a inverser c'est-a-dire leENs le matin en ville.
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FiG. 4.7 —Ecart (ppb) entre les concentrations simulées avec le caglagtriori 0100 et
les concentrations «réelles» a I'heure du pic.

Ce manque d’information conduit le krigeage a peu modifigrciencentrationa priori
dans le panache : les analyses en sont donc trés procheFifuaie 4.8, & comparer a la
Figure 4.6). Avec des contraintes peu différentes des \&tepriori, I'inversion conduit
a des flux optimisés proches des faupriori.
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FiG. 4.8 —Evolution des concentrations d’ozone «réelles», a pribrgtimisées pour
0100 avec les contraintes obtenues a partir de mesures¥%, au ceeur du panache.

Des stations de mesures «virtuelles», indiquées sur ladg-#ydmpar des points blancs, ont

été ajoutées dans le panache. Des mesures parfaites (a 0%) gémérées avec ce nouvel
ensemble de stations. Le premier cycle de krigeage et digdtion des sept cadastres
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perturbés a été recalculé. Les résultats obtenus pouréeqas qui convergent apres la
premiére optimisation montrent une amélioration des sqooer u50 (11.6 au lieu de 8.3)
et u20 (10.9 au lieu de 7.3) et une dégradation pour 020 (4.1&addi®.7) et 050 (-2.3 au
lieu de 0.6). L'ajout d’informations dans le panache n’estiapas aussi profitable selon
I'erreur commise dans le cadastre connu. Dans notre castai&sns supplémentaires
permettent une meilleure correction d’une sous-etimatesémissions de NOe matin
en ville alors qu’une surestimation des mémes émissiotes nesl corrigée.

Casdes COV Linversion des émissions de COV nécessiterait I'utiisatie contraintes
liées aux émissions de COV, par exemple des concentratiomsree. Comme indiqué
dans le cas de émissions de N@es informations contenues dans le panache d’ozone
I'aprés-midi ne sont pas accessibles aux mesures. Or, daas lge I'lle-de-France par
exemple, les flux les plus intenses de COV sont, comme podmniéssions de NQ lo-
calisés au centre du domaine (Figure 4.9) alors que leur imfusur les concentrations
d’ozone est ressentie dans le panache de I'aprés-midir@-#a0).

2950 — s s s s s ‘ ‘ s 100
Cadastre vrai (molec.cm-2s-1 x10ell) COV: 9 heures 90
49.25 75
49.00 - 60

55
48.75 45

48.50 30

48.25 15

48.00 T T T T T T T T - 0
125 150 175 200 225 250 275 3.00 325

FIG. 4.9 —Cadastre d’émission «réel» : flux total de COV a 9 heures le 7 4608.
x = flux perturbé pour créer le cadastre a priori.

L L L L L L L L
[O3] a priori - [O3] vraie Niv. 1: 1998/08/07 - 16 heures

49.25 10
49.00
48.75

o '

48.25

o & A NN A O

o
N o

N
®

T T T T T T T T
125 150 175 200 225 250 275 300 325

FIG. 4.10 —Ecart (ppb) entre les concentrations d’'ozone simulées awamtiastre a
priori 0100 pour les COV et les concentrations «réelles»halire du pic.
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4.5 Conclusion

L'utilisation des analyses comme contraintes pour l'isi@n s’avere donc plus facile
et sdre que celles des mesures seules ou d'une matrice «lgrdnand». La répartition
spatiale et temporelle des corrections est plus homogéuhétente pour I'ensemble du
cadastre.

Lorsque l'information contenue dans les mesures est et il est possible d’affiner les
résultats de l'inversion en effectuant des cycles krigeggenisation. Dans le cas ou une
optimisation n’a pas convergeé, un cycle supplémentairerqpéme permettre a l'inversion
d’aboutir (cas 050 et 070 avec mesures parfaites). Lestadsydeuvent cependant étre
dégradés dans certains cas.

L'utilisation du krigeage permet de répartir I'informatidisponible dans les mesures de
facon a la rendre mieux exploitable par I'inverse mais, bign ik n'y a pas création
d’'information. Il n’est donc pas possible de compenser unqua d’information dans
les mesures. Dans le cas de base utilisé ici pour élaboreaseacadémiques, aucune
mesure n’est disponible dans le panache ; I'utilisationadbesentrations d’'ozone comme
contraintes pour inverser les émissions de ,M@tinales n’est donc pas intéressante.
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Chapitre 5

Agregation spatiale et autres
parametres . compléter la méthodologie

5.1 L'agrégation spatiale

Utiliser des informations a priori dans I'espace des paramétres L'utilisation du kri-
geage permet d’exploiter au mieux toutes les informatiasysahibles. La quantité totale
d’informations reste cependant limitée et le probleme dgdade dimension du probleme
par rapport a la quantité d’informations disponible derselrans le cas de la pollution
a I'échelle régionale, il est cependant particulieremdfitile d’ajouter de I'information
dans I'espace des émissions (voir page 41).

Une technique simple dgrégation spatialedans I'espace des paramétres peut résoudre
en partie le probléme. En regroupant des parametres paudisson suppose que les
corrections a apporter sont assez proches, il est possibégldire la dimension du vecteur
d’état (qui contient les coefficients de correction et n@gdaramétres eux-mémes) c’est-
a-dire celle du probléme.

Tout ajout d’information dans I'espace des émissions agfrégation spatiale en particu-
lier, exige cependant d’effectuer des choix a priori, basgsdes hypothéses de travail.
Aussi réalistes soient-elles au regard des données disessidur validité est nécessaire-
ment discutable.

5.1.1 Principe

Pour diminuer la dimension du probléeme, c’est-a-dire ldetdiu vecteur d’état, une solu-
tion simple consiste a regrouper les parametres de telie golune seule composante du
vecteur d’état, c’est-a-dire un seul coefficient correstédpplique a plusieurs parametres,
par exemple plusieurs flux d’émission. Ces parameétres samtqela regroupés au sein
d’'une mémeone

On peut envisager de regrouper les paramétres spatialetremgorellement, des cri-
téres variés étant retenus pour définir 'emplacement atlla tes difféerentes zones d'in-
térét (voir Heimann et Kaminski (1999) pour des exemples saiééchelle globale) :
a I'échelle globale, Bousquet et al. (1999a) se basent su@iplartition géographique et
les différents secteurs d’émissions, Prinn et Hartley (1986ommandent d'utiliser les
mesures de flux d’émission disponibles, enfin, Houweling €18P9) se basent sur la ré-
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solution de leur modéle ; a I'échelle régionale, Mulhollat&einfeld (1995) constituent
des ensembles de sources particuliers. D’un point de vueiduéo le nombre de zones
doit étre égal au nombre de contraintes et en pratique egésbinférieur (Heimann et
Kaminski 1999). Le choix de zones trés étendues, al’échidleate, peut introduire des
erreurs importantes dues aux processus d’échelles infése la taille des régions défi-
nies (Kaminski et al. 2001). Au sein de chacune des grandes Zardistribution relative
des flux d’émission est supopsée conayeiori (Hartley et Prinn 1993). Seule I'intensité
des émissions dans chaque zone est alors optimisée (Mahetal 1997).

Cependant, dans notre cas, les mémes raisons qui limitemokesibilités de mise en
ceuvre d’'une matrice «de background» pertinente (voir pageblibent a procéder aussi
simplement que possible, afin d’éviter d’avoir a faire depdifiéses trop rigides. C’est
pourquoi il a été choisi de regrouper les paramétres spatait mais non temporelle-
ment. On évite ainsi d’avoir a formuler des hypothéses surdéilgemporel des cor-
rections. Les différentes zones sont alors définies commeedgoupements spatiaux de
parameétres, par exemple en ensemble de flux d’émissionsxruogsins.

L’ agrégation spatialene doit pas effacer les disparités a I'intérieur de chague afin de
conserver la structure spatiale sous-jacente, notamma#atdu cadastre dans le cas des
flux d’émissions. On définit donc des zones, différentes pbague type de parameétre,
a l'intérieur desquelles on applique le méme coefficientude® les valeura priori. On
fait donc simplement I'hypothése que les parametres regodoivent étre corrigés de
la méme &con, dans la méme proportion. Cette information peut &tre tes connais-
sances sur I'élaboration du cadastre. Par exemple, totisixed’émissions dus au trafic
comportent probablement des erreurs du méme type.

Cependant, la construction des zones doit également gremdcompte la sensibilité de
la fonction colt aux parameétres regroupés. En effet, daaszanez, pour lesn valeurs
d’'un parametre de type la composante en, du gradient est :

apl 8 axz

aJ z”: aJ  Op;

i=1
_ Z oJ " pg
i1 Op;

avecp!? la valeura priori dep;. Il faut donc regrouper les parametrege telle sorte que
les termes er%’_ ne se compensent pas. Sans cette précaution, il sera padsibtenir
un gradient nul non représentatif du probléme.

5.1.2 Mise en ceuvre

L'agrégation spatiale a été congue avant tout pour les flamasions dans le cas d'un
cadastrea priori sur lequel aucune autre information n’est disponible. lbaaété sup-
posé que des flux de méme intensité étaient a corriger danglees proportions. Cette
hypothése est par exemple valable dans le cas ou un mémars#eiivité est respon-
sable de la plus grande partie des émissions d’'une espéamete trafic est responsable
de presque toutes les émissions de, N été en lle-de-France. Il est alors logique de
supposer que les éventuelles erreurs dans la constitutioadhstre sont les mémes pour
tous les flux urbains ou ruraux par exemple.
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Il n'est pas possible d’effectuer systématiqguement deutsatie sensibilité pour délimiter

des zones cohérentes pour chaque type de paramétre. Ecafieiécessiterait un calcul

adjoint complet par maille du domaine, ce qui annuleraitdedfice en temps de calcul

de la méthode de I'adjoint. Cependant, il est possible derohéher grossierement des

zones suffisamment cohérentes d’apres la physique du adig,épproche qui dépend

donc prinicpalement de la configuration du site d’étude.

Dans les cas ou une zone de sources tres intenses existe,tafigt@guer, en plus de

cette zone, trois régions, schématisées sur la Figure 5.1 :

— une région en amont de la zone source, particulieremesttderaux conditions aux
limites et aux émissions locales

— une région située directement sous le vent de la sourcs,léganache, qui est donc
particulierement sensible a I'intensité de la source

— une région en aval de la source mais qui n'est pas situéetelinent dans son panache.

vent
N

Id

B zone maximale
B zone aval
Bl zone amont

[] flux < seuil
[0 panache

FIG. 5.1 —Schéma d’'un découpage en grandes régions selon la direatioert.

Finalement, pour les flux d’émissions, la construction degs se fait en quatre étapes :

Etape 1: un seuil est imposé afin de ne pas traiter les flux dsami trés faibles (Fi-
gure 5.1). Dans le cas des NPar exemple, on peut ne s’intéresser qu’aux flux
du méme ordre de grandeur que le flux maximum ou prendre entedeslux
de l'ordre de grandeur inférieur.

Etape 2 : lazone d’émission maximale est déterminée : @esine qui comprend le flux
maximal et ceux qui sont compris dans la tolérangehoisie. La tolérancey
est le pourcentage maximum d’écart souhaité entre le fluxmabet les flux
regroupés dans la méme zone : celle-ci englobe donc le fluxmah¥,,, .. et
tous ceux qui sont au moins égaukla— 7z) X Ea-

Etape 3 : les zones «amont», «aval» et «de panache» (de |lalBmission maximale)
sont déterminées a partir de la direction du vent dans la aanémale. Cette
étape de calcul simple est valable pour la région parisiemais sera éventuel-
lement a élaborer davantage dans le cas de topographiesopymexes.

Etape 4 : alintérieur de chaque zone de I'écoulement, lessthnt regroupés selon la to-
lérancery voulue. Dans le panache par exemple, peuvent se trouver diéssma
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contenant des flux d’émissions assez intenses de banliees atailles rurales
dans lesquelles les flux sont faiblesgin’est pas trop grande, ces deux types
de flux sont finalement regroupés dans des zones différentes.

Le nombre de zones obtenu dépend du pourcentage maximuartdsécihaité. Plus la
tolérance est grande, plus le nombre de zones est petitulat®dgtapes de la construction
des zones sont répétées a chaque heure a inverser, ciestaaide résolution temporelle
correspondant aux variations d’intensité des flux d’éroissiet a celles de la direction du
vent. Il est important de noter que I'agrégation spatidieotfiée est donc dynamique : les
zones définies varient selon les heures en fonction de letidinedu vent et des variations
d’intenstié des flux d’émission.

Pour d’autres types de paramétres (météorologiques panpdak la construction des
zones devra étre adaptée selon la structure du champ : papkxgour un champ de
température assez homogéne dans tout le domaine, une sralsuffit (voir page 78).

5.1.3 \Validation par des cas académiques

Il s’agit ici d’estimer dans quelle mesure la diminution @dedimension du probleme
permet au critere de convergence défini précédemment di@mt et si 'agrégation
spatiale élaborée pour les flux d’émissions permet d’obtamrécision voulue.

5.1.3.1 Cas académiques élaborés

Le méme principe que dans le cas du krigeage (voir page 6Qjtiesé pour élaborer
des cas académiques-réels sur la base du 7 ao(t 1998, cororitgodge 60. Les flux
perturbés sont toujours les émissions de,NOB heures et 9 heures mais leur nombre
varie. Les différents cadastragriori sont indiqués dans le Tableau 5.1.

eg (%) Flux perturbés
Nom du cas aprioritéel | |ntensité (moléc.c?.s!) Nombre
050-58 +50 >1.10" 58
020-58 +20 >1.10° 58
050-127 +50 > 5,10 127
020-127 +20 > 5,101 127
0-58 +50/+40 >1.10° 58

TAB. 5.1 —Flux perturbés et différence en % entre les cadastres a petotréel» entre 8
et 9 heures. Le nombre de flux perturbés est le total sur lesusures.

5.1.3.2 Inversions

L'inversion porte sur les émissions de N@e 8 heures a 9 heures avec comme contraintes
les analyses de concentrations de NO de 9 heures a 17 heatewgéls a partir de me-
sures «parfaitesx,( = 0). Différents cas d’inversion sont comparés afin :

— de montrer I'impact de la diminution de la taille du prob&m
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— de déterminer s'il existe une dimension optimale par re@pla quantité d’information
disponible et au critére de convergence choisi

— d’estimer la précision atteinte par I'agrégation spatiadise au point pour les flux
d’émissions.

5.1.3.3 Résultats

Nécessité de la réduction de la dimension

Le cas 050-58 a été inversé en réduisant peu a peu la dimahsjobleme c’est-a-dire
en procédant a des regroupements au sein de zones de plussdarges. Les résultats
obtenus sont indiqués dans le Tableau 5.2. La dimension €sf @ non 58 avec une
tolérancery =0% car deux des flux les plus intenses sont égaux. Les zorersugstsont

représentées sur la Figure 5.2 pour une seule heure, la donetant le nombre total de
zones a inverser pendant les deux heures.

Tolérance (%) Dimension| Score (%)
0 57 X
10 33 45,66
20 21 54,64

TAB. 5.2 —Scores moyens obtenus pour I'optimisation des émissions deaM&x des
concentrations de NO comme contraintes, selon la dimensiomadilgme (cas 050-58).

X = convergence non atteinte.
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(a) dimension=33 (b) dimension=21

FIG. 5.2 —Zones obtenues pour le cas 050-58 a 8 heures (29 flux), setolétancer;
choisie.

La réduction de la dimension du probleme de 57 a 33 permetdd&teindre la conver-
gence. Rappelons que le nombre de mesures disponibles 24ty heure pour une
fenétre temporelle de 8 heures. Les scores obtenus sa@fasatnts puisque la différence
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entre les cadastrespriori et «réel» est réduite de plus de 45% apres la premiére optimi-
sation. Le principe théorique et le traitement numériquiedgégation spatiale sont donc
validés.

Dans ce cas, plus la dimension est réduite, meilleur est ldtaésle I'optimisation : le
score augmente de 9 points quand la tolérancaugmente de 10 a 20%. Malheureuse-
ment, cet effet positif de la réduction de la dimension napjt que parce que, dans ce
cas patrticulier, tous les flux regroupés sont véritableraeatrriger dans la méme propor-
tion. Dans un cas réel, I'hnypothése de I'uniformité de la ectipn n’est jamais exacte et
constitue une limite de la méthode.

Une dimension optimale ?

Plusieurs cas ont été compareés afin de déterminer s’il edistedimension permettant
d’obtenir systématiquement la convergence de I'optinogata quantité d’information

étant toujours la méme. Le Tableau 5.3 indique pour diverdecasmbre total de flux

concernés et la dimension la plus grande permettant d'mtiéeronvergence de I'optimi-

sation.

Cas Nombre de flux| Dimension
050-58 58 33
020-58 58 33

050-127 127 14
020-127 127 26

TAB. 5.3 —Dimension permettant d’obtenir la convergence pour I'optirti@ades émis-
sions de NQ avec des concentrations de NO comme contraintes, selon le aaalblux
du probléme.

Bien que les cadastragriori ne comportent pas la méme erreur, les cas 020-58 et 050-58
convergent tous les deux pour une dimension de 33. |l senoblegle, pour un probléeme
donné (méme «physique» et mémes informations), la dimep&omettant a I'optimisa-
tion de converger ne dépend que de la quantité d’informatilisponible. Cependant, les
cas 020-127 et 050-127 infirment cette possibilité. Pour éne nombre de flux a in-
verser, un cadastre priori surestimé de seulement 20% permet de n’avoir a réduire la
dimension que de 127 a 26 (soit environ 4,9 fois) pour atteitaliconvergence contre
une réduction de 127 a 14 (soit plus de 9 fois) pour un cadagtr®ri surestimé de 50%.

Il apparait donc que la dimension maximale permettant ditiapation de converger ne
dépend pas seulement de la quantité d’'informations dipp@mais aussi de la qualité
du cadastra priori et des contraintes. Cette conclusion attendue a des carssppra-
tiques sur la procédure d’inversion. En effet, pour un pFot# donné, il sera nécessaire de
procéder dedcon assez empirique a des réductions successives de lasihmgusqu’a
atteindre celle qui permettra la convergence de I'optitiosa

L'hypothese d’homogénéité de la correction
Afin de déterminer I'influence de I'hypothese de 'unifornte la correction sur la struc-
ture des résulats, le cas 0-58 a été créé en perturbantediffiéent les flux des mailles

76



CHAPITRE 5. AGREGATION SPATIALE ET AUTRES PARAMETRES : COMPLETER
LA METHODOLOGIE

paires et impaires (Figure 5.3 : mailles paires a +50%, maiflgmires a +40%). La
dimension a d( étre réduite a 9 pour que I'optimisation cayevedes flux perturbés dif-
féremment ont été regroupés.

La différence entre le cadastre optimisé et la réalité awmeda structure en damier impo-
sée au cadastiepriori (Figure 5.3). Lhomogénéité de la correction au sein d’'ungezo
ne permet pas d’obtenir une erreur plus homogéne pour lestadzptimisé que pour le
cadastrea priori.

Le score moyen global atteint cependant 56,18%, soit unerelifé®@ moyenne avec la
«réalité» réduite de plus de la moitié. Le score moyen desdilugstimés de 50% est
de 54,53 et celui des flux surestimés de 40% est de 58,22. Cdmtesypres un cycle
krigeage-optimisation sont trés satisfaisants. Si llardu cadastre optimisé n’est pas
homogeéne, la cohérence est maintenue puisque les écagteaBduits quasiment dans
la méme proportion pour les deux perturbations.

49.50 TEissions de NO: 1098108107 - 8 oures 49.50 T Erissions de NO: 1998108707 8 heures ‘ ‘ ‘ 50
40
49.25 49.25 0
+50% 20
49.00 - 49.00 1
*e :

48.75 48.75
-5
4850 | l 4850 | - L 10
+40% 20
48.25 - 48.25 -30
-40
48.00 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ 48.00 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ -50

125 150 175 200 225 250 275 3.00 3.25 125 150 175 200 225 250 275 3.00 3.25
(a) Cadastra priori (b) Cadastreptimisé

FIG. 5.3 —Différence (en %) avec le cadastre «réel» de NO pour le cas o&Beures.

5.1.3.4 Conclusion

L'agrégation spatiale utilisée ici est basée sur I'hypséhgue les paramétres regroupés
sont a corriger dans la méme proportion. Le principe gémeréhgrégation spatiale peut
étre mis en ceuvre de diversegdns. Le choix présenté ici est trés simple et adapté a une
région comme I'lle-de-France : les zones regroupent desdiémissions d'intensités
proches selon la physique de la situation qui permet de peeardcompte le signe de la
sensibilité du colt a ces émissions.

Des cas académiques ont permis de valider la gestion nureégtoqie montrer l'intérét
de la réduction de la dimension du probleme. Les scores ebtaprés un seul cycle
krigeage-optimisation sont tres satisfaisants, supgr&ed5% dans les exemples détaillés.
L’'agrégation spatiale élaborée ici permet de diminuer taetision du probléme de telle
sorte que le critere de convergence est atteint et que led’8uxssion sont inversés avec
la précision voulue.

Cependant, il est également apparu que la dimension pamhatioptimisation de conver-
ger ne pouvait étre déduite uniqguement de la quantité dimédion disponible mais du
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probleme dans son ensemble (la qualité du cadasfrgori joue notamment un réle
important). En pratique, cela signifie que l'inversion d'ces réel demandera plusieurs
essais, avec des réductions successives de la dimension.

5.2 Prise en compte de parametres autres que les émis-
sions

5.2.1 Necessité

Les émissions font partie des parameétres auxquels les mpatiens simulées sont les
plus sensibles. Mais selon le cas étudié, d’autres parampauvent jouer un réle aussi
important (Menut 2003). Or, I'hypothése inhérente a la métthagie choisie attribue aux
parameétres a inverser tout I'écart entre concentratiormirges et simulées. L'inversion
des émissions seules aboutit alors au report de tout I'énén¢ mesures et modéle sur les
flux optimisés : il y a sur-correction des émissions pour censgr les erreurs sur tous les
autres parametres. Le cadastre d’émissions obtenu néstls indépendant de I'outil
de modélisation utilisé.

Bien que le but de ce travail soit I'optimisation des émissidl pourrait donc étre né-
cessaire de prendre en compte dans l'inversion au moinsalesngtres autres que les
émissions ayant une influence comparable sur les condensaimulées. Il est en ef-
fet impossible d’inverser tous les parameétres d’entrég@rdeleme aurait une dimension
éenorme. |l faut donc effectuer un choix parmi les paramée®plus influents selon le cas
considéré.

Les parametres sélectionnés peuvent ensuite étre prisgpteale plusieursatons. lls
peuvent étre inversés en méme temps que les émissions nehizixeonduit a augmenter
la dimension du probleme et nécessite éventuellemenutajinypothéses, notamment
par le biais d’'une matrice «de background» (voir page 78).sDarcas de parametres
comportant un biais connu ou une incertitude bien détermiih@eut donc étre plus in-
téressant de prendre en compte I'erreur qui leur est dud Bivarersion elle-méme (voir
page 81).

5.2.2 Mise en ceuvre dans l'inverse : la matrice «de background»

L'utilisation d’'une matrice dite «de background», qui &&iéviter pour les émissions,
est souhaitable dans le cas de variables météorologignesffé, d’'une part, les valeurs
a priori de ces variables ont une incertitude connue et, d’autre G&ltMERE est un
modele «off-line». Cela signifie donc que les valeurs oé#as de variables météoro-
logiques doivent rester assez proches des vakepriori pour assurer la cohérence des
diagnostics effectués (voir page 41).

La température est un parameétre qui peut étre inversé sadsiio® a une trop grande
augmentation de la dimension du probléeme. En effet, dangégien a la topographie
assez simple (pas de cotes, pas de relief trop prononcéeuteegrosse agglomération),
on peut envisager d’agréger en seulement deux zones tautlaide, une zone constituée
par I'ilét de chaleur urbain et la deuxiéme par le reste dédgon.

78



CHAPITRE 5. AGREGATION SPATIALE ET AUTRES PARAMETRES : COMPLETER
LA METHODOLOGIE

Le vecteur d'état: comprend alors des coordonnées supplémentajtgs, qui sont les
coefficients a appliquer a toutes les températures de clmme2: = 1, 2. La fonction
codt est donc enrichie d’'un terme de la forme :

E wp N temp,

avecwg , le poids pénalisant I'écart entre la valeur optimisée etlawra priori.

Comme
temp;

avectemp; r, la valeura priori de la température, on a :

Ttempr = V la maille: dans la zone

oJ 0Jg 0Jp
= +
axtemp,r axtemp,r axtemp r
N 2 2
_ Z &]R atempz- _'_awB TXtemp r + aUJB SXtemp s
atempz axtemp T axtemp,r axtemp,r
N
0Jr Ox Ox
Z Xtempz fa +2 X Xtempr X WwpR,r —tempr +d<]B,s —temp:s
_ tempz axtemp,r axtemp,r
=l ~—— dJB ” N——
adjoint =0

Rappelons que les termes notés «adjoint» sont calculésgaiht en méme temps que
les termes correspondaﬁ%. D’ou finalement :

0Jr
Z temp; 54 X e +dJp,

8xtemp, N temp;

La composante supplémentaire du gradient est donc de la fioéme que les autres sauf
qu’il faut ajouter le termel.J .. Remarque il n’y a pas de changement dans les autres
composantes du gradient puisque la température ne dépsndepamissions a notre
échelle.

Exemple d’inversion de la température et des émissionsLe modéle simple de cas
académiques décrit page 53 comporte un cadaspmgori dans lequel les émissions de
NO, des deux sources sont sous-estimées de 20% de 7 heures add], taus les autres
parametres étant «parfaits». Afin d’estimer la précisiontilqée de 'inversion de la tem-
pérature en méme temps que les émissions, un champ de téungarnariori est élaboré

en sous-estimant la température de 10% (en Kelvin, donagmftrés exagérée) autour
des sources pendant les cing heures d’intensité maximale.

Les inversions des émissions de N& des températures perturbées sont effectuées pen-
dant une fenétre temporelle de six heures, de 7 heures almidaefficient de correction

qui devrait étre obtenu est donc, pour les cing premiéreseke(,25 pour les émissions

et 1,11 pour les températures et 1 pour la derniere heure.itff@edces entre cadastae
priori avec météorologia priori et cadastre «réel» avec météorologie «réelle» amenent
aux écarts entre concentrations de Nstimulées représentées sur la Figure 5.4 pour NO.
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(b) Ecarts entre les concentrations de NO simu-
Iées avec le cadastre et la météorolagpiori
et avec le cadastre et la météorologie «réels»

FIG. 5.4 —Concentrations surfaciques de NO et écarts (ppb) entreamnations a priori

et «réelles» a 10 heures.
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FIG. 5.5 —Coefficients correctifs pour les émissions (pour la sourcet Bs températures
a chaque heure de la fenétre temporelle quand les flux d’émissiant indépendants.

Les deux stations de mesure (a) et (a') sont disponiblesg(iées sur la Figure 5.4) et
fournissent des mesures «parfaites» de NO. Dans les deux easdgyles deux tempéra-
tures a optimiser sont regroupées en une seule zone.

Dans le premier probleme inversé, les deux flux d’émissionsisgersés indépendam-
ment. Seul I'ajout de la matrice «de background» compengae tiaugmentation de la
dimension provoquée par I'ajout de la zone des températueeBigure 5.5 résume les
résultats pour les émissions et les températures. Bienaguénhissions optimisées des
deux sources soient quasiment égales aux émissions sréalkes résultats ne sont pas
aussi bons que ceux de I'inversion des sources seulesalpage 55. Les températures
optimisées ne sont méme pas corrigées dans le bon sensefisients correctifs sont in-
férieurs a 1. Dans ce probleme, I'information ajoutée graeendatrice «de background»
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ne suffit donc pas a obtenir un cadastre et un champ de tempEEagtimisés corrects.
Dans le second probleme, la dimension est donc réduite eougant les deux flux
d’émissions. La Figure 5.6 résume les résultats pour less@ns et les températures.
Les émissions «réelles» sont parfaitement retrouvées #jpnéersion. Les températures
optimisées sont presque égales aux températures «régflespour la deuxiéme heure
(correspondant a 8 heures) ou le probléeme de sous-estmpaisiste. De plus, il est né-
cessaire, pour obtenir la convergence, d'effectuer dagand'itérations que dans le cas
de I'inversion des émissions seules.

S 1,50 —— i § 1.50 misati |
= e—e Optimisation 5 «—e Optimisation
o - | =--8 Coefficient vrai 1 @ - | =--8 Coefficient vrai 7
81,25  g--- - 81,25+ —
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Heure de simulation Heure de simulation
(a) Emissions (b) Température

FIG. 5.6 —Coefficients correctifs pour les émissions et les températurchaque heure
de la fenétre temporelle quand les flux d’émissions sont reg®u

Finalement, I'inversion de la température en méme tempdaguémissions est possible
mais ne semble pas, dans ce cas académique, trés fiable.

5.2.3 Mise en ceuvre en amont de l'inverse
5.2.3.1 Correction de biais

Les conditions aux limites et la direction du vent sont deaip@tres susceptibles de com-
porter des biais non négligeables mais qui sont, dans eextas, repérables en comparant
les concentrations mesurées et simulées. Une station situgerd du domaine en amont
des sources principales peut suffire a indiguer un biais #neonditions aux limites.
Les stations situées dans le panache d’une source tréséntesr exemple Paris en Tle-
de-France, permettent de déterminer si la direction duesintorrecte. Quand le champ
de vent est de direction et de module constants sur une \asidue, dans des situations
de turbulence faible, il est possible de rectifier ces biaies soustrayant directement des
parametres priori.

Exemple de panache urbain avec un biais dans la direction du w¢ La Figure 6.9
page 99 indique les concentrations d’ozone simulées par GRIEpour le 7 aolt 1998
a 15 heures en surface ainsi que des mesures de stationsedu RIRPARIF (voir le
Chapitre 6 pour les détails des simulations et des mesureggensité du panache est
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effectivement reproduite mais il est Iégérement décalg keeBud par rapport aux obser-
vations (ESQUIF 2001; Hodzic 2002; Menut et al. 2000), comnmelique par exemple
la mesure a 112 ppb qui est a la frange du panache modéliséuwad’'étre au centre.
Ce glissement est d0 au fait que les champs météorologidaESMVF, qui ne sont pas
finement résolus, sont linéairement interpolés.

5.2.3.2 Encadrement pour une incertitude connue

Dans le cas de la hauteur de couche-limite, il est plus ddfidé détecter et corriger un
biais. Si 'on ne souhaite pas inverser ce parametre, ibeside méme possible d’obtenir
un ordre de grandeur de son influence sur les résultats dersion. En effectuant plu-
sieurs inversions d’un méme cas avec une HGtriori [égerement modifiée, on obtient
un jeu de cadastres optimisés que I'on peut comparer.

Exemple d’inversion avec incertitude sur la HCL Dans le cas des émissions de NO
inversées avec des contraintes de NO, on peut s’attendre aeck gelation entre la
variation de la HCL et I'écart sur les corrections des émissgnit linéaire. En effet, la
hauteur de couche-limite détermine le volume dans leqadgissions sont diluées.

Le cas 050-58 a été simulé et inversé avec une HCL surestineé&6% dans tout le
domaine. Le score obtenu est de 40,6% au lieu de 45,7% lorsgqd€Laest «réelle».

Il faut remarquer que dans un cas réel, on ne peut dire quelgsion est plus proche
de la réalité. Le score plus faible obtenu avec la HCL permurbgt di au fait que la
surestimation du volume dans lequel elles sont diluées eos®en partie la surestimation
des émissions. Avec un plus grand volume de dilution desséomis, les concentrations de
NO sont déja plus proches de la «réalité» avec le cadagtrieri. La différence moyenne
entre les corrections obtenues avec la HCL «réelle» et ai€lasurestimée de 10% est
de 10,2 points, ce qui correspond a la relation prévisiblsiguent linéaire entre I'écart
sur les corrections des émissions de NO et la variation de la HCL

On dispose donc de deux méthodes pour prendre en comptedessesur des parametres
météorologiques avant une inversion : si un biais a été wéten peut I'éliminer avant
la simulation directe ; si leur incertitude est bien conrarepeut faire varier les valeuss
priori et comparer les cadastres optimisés.

5.3 Conclusion : la méthode complete

5.3.1 Linversion

La Figure 5.7 résume la méthode d’inversion complétemeboéée. Il faut d’abord ef-
fectuer le krigeage qui fournit les contraintes pour l'irsien. Les stations du réseau dis-
ponibles pour I'espece (ou les especes) choisie(s) faanides mesures. Les paramétres
connus (émissions, météorologie) sont utilisés pour efezaune simulation directe qui
donne les concentratiorspriori. Le krigeage utilise les concentrations mesurées et si-
mulées pour élaborer le champ de concentrations analyséalyges et variances).

Il faut ensuite préparer le vecteur des parametres que Bom mverser. Pour les émis-
sions, il peut étre nécessaire de procéder a une agrégpttiale, qui tient compte des
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caractéristiques du cadastre connu. |l faut effectuer vixgrarmi les autres paramétres,
comme la météorologie, afin de ne garder que les plus petsinen

L'inverse utilise comme contraintes les analyses du kggest optimise les parameétres
contenus dans le vecteur d’état. On obtient finalement urst@daptimisé pour les émis-
sions et éventuellement des corrections sur les autresptes choisis.

cadastre parametres
connu météo connu\
stations model_e
direct
\J \
mesures concer?tra_mons
a priori
W . v v
) Agati choix
krigeage agrégation _
spatiale physique
vecteur
analyses des paramétres
+ variances a inverser

/

inverse

l

cadastre /
parametres
optimisés

FiG. 5.7 —Tous les éléments de notre méthode d’inversion.

5.3.2 Stratégie générale

L'optimisation des émissions par modélisation inverseessite une stratégie générale
autour de I'inversion proprement dite.

Il faut tout d’abord identifier les problémes rencontrésglansimulation des concentra-

tions dans la région d’étude, par exemple, des biais imptsrtau une mauvaise reproduc-

tion des pics de NQ

Il faut ensuite déterminer les parameétres ayant la plusdgramfluence sur ces écarts.

L'étude des particularités de la physique du site ou desestdé sensibilités permettent

en général de retenir quelques parameétres-clefs commmissiéns de certaines especes,
les conditions aux limites ou le champ de vent.
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Pour choisir les parameétres-clefs a prendre en compteutldannaitre au moins un
ordre de grandeur des diverses incertitudes. Les pararadtaat une incertitude faible ne
doivent en effet pas étre modifiés. Cette sélection doit perede retenir les parametres
qui ont a la fois une grande influence sur les concentrationsesgrande incertitude.

Afin de choisir la meilleuredcon de prendre en compte les parametres autres que les
émissions, il est important de connaitre la maniere domesde leur influence sur les
concentrations. Les conditions aux limites, par exemph,sar la plupart des espéces
un impact linéaire : les concentrations importées dans heaitle s’ajoutent a celles qui
résultent de la production locale. Il est donc plus simpfate de «débiaiser» les condi-
tions aux limites en amont de I'inverse plutét que de lesrswe

Une fois que les parametres a inverser ont été choisis, oreffeatuer I'inversion elle-
méme, comme décrit page 82 et exploiter les résultats;a*eéte le cadastre et éventuel-
lement les autres parametres optimisés.
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Chapitre 6

Application a des cas réels

6.1 Le cadre de I'étude : I'lle-de-France

Il a été choisi de mener les premiéres études en Ile-de-Eraégion qui présente plu-
sieurs avantages de ce point de vue. Tout d’abord, sa tgpugraimple avec un relief
faible, son éloignement des cotes contribuent a créer dammh dynamiques plus ho-
mogeénes et donc plus facilement reproductibles lors deslafions que dans une région
comportant des reliefs prononcés ou une cote favorabletaéngmeénes de brise. De plus,
le réseau de mesure AIRPARIF est tres complet (extensionitéegspeces mesurées) et
la campagne de mesure ESQUIF des étés 1998 et 1999 permepdsedide huit cas de
pollution, d'une durée de deux a cing jours chacun (Annex@@&)y lesquels les impacts
des différentes incertitudes ont déja été étudiés (Beekmblderognat 2003; Menut et al.
2000; Menut 2003; Vautard et al. 2003).

6.2 Position du probleme

Afin de déterminer les problémes que pose le cadastre d’@missn lle-de-France, deux
études ont été effectuées. La premiére porte sur des pusadgsission qui sont absents
du modéle : les émissions tridimensionnelles des avionsldarouche-limite. La seconde
est une étude de comparaison entre les mesures et le modela pampagne ESQUIF.

6.2.1 Impact des émissions 3D

Les émissions utilisées dans les modéles se présentenfosmes de flux surfaciques,
qui correspondent aux sources d’émissions les plus impegacomme le trafic routier
ou les industries. Or, d’autres sources existent, non pldaggues mais en trois dimen-
sions : les avions de ligne, au décollage et a I'atterriss#ayes les trois aéroports civils de
taille importante situés en lle-de-France (Le BourgetsRpiCharles-de-Gaulle et Orly).
Méme si ces avions ne sont évidemment pas une source primajezire en milieu ur-
bain, il parait important de quantifier I'impact de ces éoiss tridimensionnelles sur les
concentrations de polluants dans la couche-limite dangtetiade I'agglomération avant
de procéder a 'inversion des émissions.
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Ce travail préliminaire est décrit dans Pison et Menut (320@produit en Annexe G. Les
résultats obtenus montrent que les émissions dues au téanau sein de la couche-
limite ont un impact non négligeable sur les concentratdbozone dans I'agglomération
(Figure 6.1). Limpact global net de ces émissions sur lesentmations d’ozone est néga-
tif, ce qui indique que les aéroports accentuent la titradie 'ozone par NO. Cet impact
est confiné au voisinage des aéroports (Figure 6.1), a causerdgidité des réactions
chimiques combinée a des vitesses de vent faibles (situlatiplus fréquente lors des cas
de pollution observés en lle-de-France).

Finalement, il a été montré que la prise en compte de cesiémsgsermettait de mieux
reproduire certains phénomeénes observés pendant la caeMg&PUIF (dont des pro-
cessus de titration de I'ozone par NO, mesurés par les aviongsléleur passage a la
verticale du Bourget). Cependant, la procédure d'impléat@n des émissions tridimen-
sionnelles est particulierement lourde a gérer dans le laaldechimie-transport, pour un
impact sur les résultats qui n'explique pas completemardiféérences entre les mesures
et le modele : I'erreur majeure n’est pas due a ces émissatisylieéres. Dans un premier
temps, il a donc été décidé de ne pas prendre en compte cesa@miaeroportées lors
des procédures d’inversion. On inversera donc les émisaitthsopiquesurfaciques

6.2.2 Comparaisons entre les mesures et le modele

Cette étude doit permettre de détecter et d’estimer leamr(par exemple des biais sys-
tématigues) du modeéle dues notamment a la météorologie €naigsions.

6.2.2.1 Les données

Les mesures de routine AIRPARIF

En 1999, les mesures AIRPAIRF sont effectuées dans 35 staéiprésentatives de trois
types d’environnements dits urbain, rural ou «trafic» eatiahs complémentaires de type
«observation» ; en 1998, dix stations supplémentairesrétdisponibles. Les mesures de
routine pour I'ozone, le monoxyde d’azote et le dioxyde dtazsont effectuées avec une
résolution temporelle d’une heure mais toutes les mesw@we®nt pas disponibles dans
toutes les stations. L'emplacement des stations, leuraypes mesures disponibles sont
indiquées sur la Figure 6.2.

Les trois types de station (décrits page 23) n'ont pas la méprésentativité. Les stations
«trafic» sont représentatives d’un trés petit volume, toub@rd de la voie sur laquelle
elles sont placées ; c’est pourquoi elles font I'objet d'éhede spéciale dans ce qui suit.
Les stations «observation» ne sont pas utilisées car Ipuégentativité n’est pas bien
controlée.

Dans les stations équipées, le dioxyde d’azote n’est pasréndsectement. La méthode
employée conduit a surestimer la concentration de bED d’autres composés azotés tels
gue le PAN, le HONO, le HN@et certains nitrates organiques y sont inclus. Les mesures
de NG, fournies sont donc plus proches des concentrations dg sit@ulées. Dans la
suite, seules les observations d’'ozone et de monoxydetd’apot prises en compte.

Les concentrations mesurées sont fournieg.em —3. Comme les mesures sont effec-
tuées prés du sol, il est possible de les convertir facileée@ppb (I'unité de référence du
modele) en utilisant les coefficients constants de cormeysjui sont typiquement d@lg—s
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(a) Ecarts maximaux négatifs
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FIG. 6.1 —Cartes composites d’écarts (ppb) entre les concentratitomode de la simu-
lation prenant en compte les émissions des avions jusqu’aB@d@s et de la simulation
de référence sans émission tridimensionnelle : pour chaquiéemigcart maximal (né-
gatif et positif) obtenu sur toute la durée de la simulatiorla®Ol 2 a tous les niveaux
est représenté. L'échelle est choisie de telle sorte quprand pas en compte les 10%
les plus faibles. CdG = aéroport Charles-de-Gaulle.
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FIG. 6.2 —Stations de mesures AIRPARIF. Le type de station est indigqu&wdeur :
rouge = urbain, bleu = observation, vert = rural, jaune = trafi Les mesures effec-
tuées sont indiquées par le symbole : croix 3,®I0 et NQ, cercle = O; seulement,
triangle = NO et NQ seulement.
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pour I'ozone e% pour le monoxyde d’azote.
Enfin, lorsque plusieurs mesures sont disponibles pour @émeamaille, c’est leur moyen-
ne qui est comparée a la valeur simulée.

La simulation climatologique Les champs de concentrations des étés 1998 et 1999 ont
été simulés du 11 juin au 30 septembre, avec mise a I'égaitlbrX” au 10 juin avec le
modeéle CHIMERE version V200211K en mode prévision décrit aapitre 3. Lle-de-
France correspond, dans le modele, a un domaine de IEDkm centré sur Paris. La
résolution du domaine a été choisie pour coincider avee dalcadastre d’émissions, qui
est de 6 km. Le maillage compte donc2ZZb mailles horizontalement pour huit niveaux
verticaux.

6.2.2.2 Les indicateurs statistiques

Dans tout ce qui suit, on note, la n-ieme valeur observée de I'échantillon considéré de
taille N etS,, la n-ieme valeur simulée. La moyenne de chacune de ces varigdiles

1 N
=1

Suivant (Blond 2002a), on étudie les performances du maaléde les trois indicateurs

statistiques suivants :

— le biais : c’est I'écart moyen entre les valeurs simulées et obsserniééndique les
erreurs systématiques. On a:

biais =

==

s

— la moyenne quadratique: elle donne I'erreur moyenne en valeur absolue. On a:

L
rms = WZ(S —
i=1

— la corrélation : elle permet de savoir si la variabilité est bien reproduitdépendam-
ment de 'amplitude. On a:

N
ZS —SN O ON)

cor =

N
1
(S — Sy)? NZ::O —On)?

IIMZ

1
N

Ces variables permettent d’évaluer statistiguement léit§udu modéle si I'on suppose
gue les observations ne sont pas biaisées.Cette hypothéfaeiese : les mesures sont
effectivement biaisées, leur contribution au biais étarg grincipalement aux erreurs
de représentativité de la mesure par rapport a la maille diefadau sol, les erreurs de
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mesure liées a l'instrument sont connues et tres faibles)é&ite, on ne peut pas attribuer
les parts d’erreur respectives dues a la mesure ou au mddges-ci peuvent de plus
se compenser. Ce n'est pas le but de cette étude puisqugdéage permet d'obtenir le
meilleur état des connaissances prenant en compte lesesetles simulations. Il s’agit
ici de détecter les principaux points faibles dans les patas du modéle, en considérant
gu’un écart important avec les mesures en constitue unatedic

6.2.2.3 Résultats statistiques

L'ozone :

L’'ozone est un polluant secondaire représentatif a la ®todte la chimie troposphérique
et des émissions. Les écarts entre concentrations d’'ozeserges et simulées apportent
donc des informations sur I'ensemble des processus en jeu.

Statistiques ozone été 1998 été 1999
Site biais | rms | cor || biais | rms | cor
zones urbaines

Champs-sur-Marne 7.5|13.3| 0.76 X X X
Créteil 5.0 12.3| 0.75 751 13.1]| 0.79
Garches 7.1 11.3| 0.59 1.1|12.5|0.76
Gennevilliers X X X 3.3/ 11.5|0.81
Mantes 6.5 12.4| 0.79 3.2/ 11.6|0.81
Melun X X X 76| 13.1|0.81
Montgeron 29|11.5|0.78 6.3| 12.3| 0.80
Paris Nord-Est 0.8 10.2| 0.8 0.5|111| 0.8
Paris Nord-Ouest 46| 11.0| 0.8 46| 11.8| 0.79
Paris Sud-Est -2.8110.9|0.80|| -1.3|11.8|0.78
Paris Sud-Ouest 1.1/ 10.7| 0.78 0.2]11.4|0.78
Tremblay -1.8| 11.6| 0.77 0.3| 12.|0.78
Vitry 0.1 10.5| 0.64 19| 12.0|0.77
zones rurales
zone rurale Est X X X 51(11.1]0.81
zone rurale Nord-Est 0.2]10.9|0.75| -0.5|11.9|0.71
zone rurale Nord-Ouest 8.8 | 11.7 | 0.82 0.5] 10.0| 0.82
zone rurale Ouest X X X 52111.1]0.82
zone rurale Sud-Est X X X 5.6 11.7]| 0.82
zone rurale Sud-Ouest -0.7| 9.5|/0.83| -1.7|10.8| 0.84

TAB. 6.1 —Valeurs des variables statistiques (biais, moyenne quagrairms) et corré-
lation (cor)) calculées sur tout I'été en 1998 et 1999 powrdencentrations d’'ozone (en
ppb) dans les différentes mailles ou se trouvent des statiemsesure.

¢ Le biais dans I'estimation des concentrations d’ozone est comptis e2,8 et 8,8 ppb
(Tableau 6.1). Dans les zones rurales, ou la représentalieténesures est a priori
meilleure que dans les zones urbaines, le biais est centi@ Syppb : le modéle a
tendance a surestimer les concentrations d’'ozone. Danenes zrbaines, le biais est
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centré sur 2,9 ppb ce qui indique une tendance a la suressiimé&es tendances glo-
bales peuvent cependant résulter de la compensation deocements trés différents
selon 'heure.

e Leserreurs moyennessont comprises entre 9,5 et 13,3 ppb (Tableau 6.1), infériéures
12 ppb dans les zones rurales. Le modéle étant particuléresapté a la reproduction
des pics, ces erreurs restent assez faibles par rapportoagendrations maximales
atteintes (plus de 120 ppb pour une alerte).

e Enfin,la corrélation est comprise entre 0,59 et 0,84 (Tableau 6.1) ce qui indique glo-
balement une bonne reproduction des variations de comtiemid’'ozone. Cependant,
étant donné les fortes variations de concentration d’ozaneours d’'une journée, la
tendance globale peut dissimuler de fortes disparitésdekheures. La répartition
géographique des corrélations (Figure 6.3) montre queseeilsont plus élevées dans
les zones rurales et les zones urbaines éloignées de Parisefdets concourent a une
répartition aussi nette : d’une part, la représentativit® stations rurales est meilleure
et d’autre part, la corrélation de I'ozone en ville peut &fbaissée par des défauts dans
le profil temporel des émissions de N@ui titrent I'ozone rapidement.
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48.1 0.71

49.3
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14 16 18 20 22 24 26 28 30 32

FIG. 6.3 —Répartition géographique de la corrélation calculée pemda&té 1999 pour
les concentrations d’ozone (ppb).

On s'intéresse donc plus précisément aux variations ter@®itu biais et de la corré-
lation selon les heures de la journée. Parmi toutes lesrerpmssibles, on notera que la
représentativité des mesures peut varier en fonction détodg : si I'on étudie un cas de
forte pollution a 'ozone homogéne sur tout le domaine, laune sera plus représentative
de son environnement que si I'on étudie uniquement des cpslligion locale avec des
panaches trés concentrés.

Les variations du biais dans I'estimation des concentmati®ozone selon I'heure de
la journée (Figure 6.4) indiquent, comme le confirme I'éviolnitde la corrélation (Fi-
gure 6.5), que le modele ne s’attache pas particulieremeptraduire les faibles concen-
trations nocturnes et leurs variations.

Pendant la journée, les concentrations d’ozone simulépsas-midi sont bien estimées
relativement a l'intensité d’'un pic dans les régions rusdkntre -3,4 et +8,4 ppb a 15
heures) mais surestimées en zone urbaine (jusqu’a +9,7 ppthautes et +11,5 ppb a
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FIG. 6.4 —Evolution du biais selon I'heure de la journée pendant l&sét998 et 1999
pour les concentrations d’ozone (ppb). En été, TU = heuralk®g?2 heures.

14 heures) (Figure 6.4). Ces biais sont directement inflisepaéles données météorolo-
giques d’entrée du modele puisqu’un décalage de la positigganache de la ville par le
modéle, qui se produit notamment quand le vent est faibdieliilien sir un biais impor-
tant avec les mesures (voir 'exemple page 81 avec la stdéida zone rurale Sud-Ouest).
L'évolution temporelle de la corrélation (Figure 6.5) indeg indépendamment des pro-
blemes d'intensité, que le modéle reproduit bien I'évalatdes concentrations d’ozone
pendant la journée et particulierement les pics de I'aprii{corrélation comprise entre
0,78 et 0,93 a 15 heures). La zone rurale Sud-Ouest, qui estreaitvgSe sous le vent de
la ville et dans son panache d'ozone, présente les comésatnoyennes les plus grandes
(0,83 et 0,84, Tableau 6.1).

Cas patrticuliers des stations de Garches et Vitry en 19@8 corrélations obtenues dans
ces deux stations sont négatives entre 8 heures et 10 heBegslzes (-0,3 a -0,4) et qua-
siment nulles a 10 et 11 heures a Vitry. Ces heures étansailipic de trafic du matin,
ceci pourrait étre di a un probléme de représentativité aunatdélisation du trafic rou-
tier. A Garches, les corrélations négatives corresponddes diais élevés : 13,4, 16,2 et
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FiG. 6.5 —Evolution de la corrélation selon I'heure de la journée pantlles étés 1998
et 1999 pour les concentrations d'ozone (ppb). En été, TUurdkgale - 2 heures.

15,2 ppb. Pour les deux stations, les corrélations sont dansyenne des autres stations
comparables le reste du temps et notamment I'aprés-midi.i@dique que le probléme
doit étre lié au trafic. La titration de I'ozone autour de latsn par les émissions dues
au trafic routier du matin conduit a une baisse des concenisad’aprés la mesure alors
gu’a I'échelle de la maille du modele, elles augmentent.

Finalement, I'étude des corrélations entre concentratdiozone mesurées et simulées
permet d’affirmer que leycle diurne de I'ozone est bien représenté dans le modele. Le
biais et la moyenne quadratique indiguent de plusliptensité des picsest bien repro-
duite malgré une certaine sensibilité alonnées météorologiqguesomme la direction
du vent qui peut induire un décalage du panache. Certairs@sparticuliers, comme la
répartition géographique des corrélations moyennes otakesles stations de Garches et
Vitry, ameénent a examiner les concentrations de monoxyaeode, leur profil temporel
pouvant présenter des défauts dus aux émissions du trafic.
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Le monoxyde d’azote :

¢ Le biais dans I'estimation des concentrations de NO pour tout I'ét&€@smpris entre
-9,9 et +0,2 ppb (Tableau 6.2) pour les zones urbaines et rutaescalculs sur les
stations «trafic» ont été faits a partir d’'une simulation poenant une «couche d’émis-
sions» c’est-a-dire un niveau supplémentaire représeuntenfraction du premier des
huit niveaux du domaine dans lequel les émissions sonttégealors que la dilution
n’intervient pas. Malgré cet artifice, les stations «traficw des biais trop importants
(jusqu’a -66 et +125 ppb) : elles ne sont pas assez repréisestpar rapport a la maille
du modele.

e Cependantles corrélationsobtenues pour ces stations sont en général supérieures a
celles des autres stations : 14 stations urbaines ou rwsate36 ont des corrélations
supérieures ou égales a 0,6 contre 10 sur 13 pour les statiarfiex (Tableau 6.2).
Ceci pourrait indiquer une reproduction correcte du cyolenalier des émissions de
NO, dues au trafic. La répartition géographique des corréla{igure 6.6) montre en
effet que celles-ci sont d’autant plus élevées que le ligsiceré est proche de Paris
ou contient un grand axe routier.
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FIG. 6.6 —Répartition géographique de la corrélation calculée surttbété en 1998 et
1999 pour les concentrations de NO (ppb).

e Enfin,les erreurs moyennesles stations urbaines sont comprises entre 6,4 et 23,7 ppb
(Tableau 6.2) ; dans les deux zones rurales, I'erreur moyestrieférieure a 4 ppb. Ces
erreurs sont élevées par rapport aux concentrations mbeesmigs pics correspondant
aux heures de pointe du trafic dépassent rarement 80 ppden vil

Les variations temporelles du biais dans I'estimation desentrations de NO indiquent
une tendance a la sous-estimation de plus de 10 ppb le matflés zones urbaines
(Figure 6.7 (a) a (d)), particulierement entre 6 et 9 heurest-@-dire aux heures du pic
matinal des émissions de N@ues au trafic. Dans les deux zones rurales disponibles, le
biais est quasiment constant au cours de la journée ave®useestimation inférieure a

5 ppb (Figure 6.7 (b) et (d)).

Cas particulier de Garches en 1998, qui présente aussi uni@nad pour I'ozone les
biais atteignent -39 a -87 ppb de 6 a 9 heures (non représkat®O étant tres largement
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Statistiques NO éte 1998 éte 1999
Site biais| rms | cor || biais| rms| cor
zones urbaines
Argenteuil -5.8| 155(/0.63| -54| 13.3|0.56
Bobigny -46| 18.1/055| -5.1| 16.9|0.54
Champs-sur-Marne -9.9 21.1 041 X X X
Créteil -6.0| 17.4|0.46| -59| 16.3|0.55
Evry X X X -7.| 16.2]0.50
Garches -6.5| 23.7| 0.4 -0.1 9.3/ 0.44
Gennevilliers -5.9| 22.7| 0.73 -4.7| 18.9]| 0.67
La Défense -7.4 18. | 0.66 X X X
Mantes -75| 14.4|046| -3.4 7.3 0.45
Melun -7.0| 11.5/0.29| -3.3 6.4 | 0.46
Montgeron -2.3 8.4|0.39| -3.2 7.4|0.62
Paris Nord-Est -2.1| 14.2| 0.69 -2.5| 145] 0.57
Paris Nord-Ouest -3.4| 149|0.60| -2.8| 13.5|0.56
Paris Sud-Est -0.3| 14.4(062| -0.8| 12.7|0.61
Paris Sud-Ouest 0.2 10.|1 0.65| -1.3| 10.3|0.60
Saint-Denis -55| 19.3|/0.66|| -3.9| 17.2| 0.64
Tremblay -1.3| 11.0|0.46| -2.5| 14.2|0.48
Versailles -3.3 9.6|0.61| -2.7 8.4 | 0.56
Vitry -48| 18.6| 0.5 -5.1| 18.3|0.48
zones rurales

zone rurale Sud-Est X X X -2.1 2.4 0.16
zone rurale Sud-Ouest 2.1 3.3/ 0.25 -1.9 2.710.21
stations trafic : avec couche d’émissions

Al Saint-Denis -66.4| 104.3| 0.68 | -41.5| 81.3|0.65
Basch+BP Auteuil+Dantzig 71| 52.3]0.67| -429| 75.6|0.71
Rue Bonaparte 118.4| 125.9| 0.7 125.3| 134.2| 0.66
Champs-Elysées 107.8| 122.|0.51| 118.3| 131.4| 0.48
Quai des Célestins 60.2| 93.7|0.64| 45.4| 90.8| 0.63
RN4 Joinville 27.3| 59.3| 06| 21.2| 59.6| 0.62
RN13 Rueil-Malmaison X X X 34.7| 51.8|0.65

TAB. 6.2 —Valeurs des variables statistiques (biais, moyenne quagrairms) et corré-
lation (cor)) calculées sur tout I'été en 1998 et 1999 powwr ¢encentrations de NO (en
ppb) dans les différentes mailles ou se trouvent des statiemsesure.

sous-estimé a cet endroit a ces heures particuliéresgit slanc trés probablement d’un
probleme lié au trafic. Lozone est titré prés de la statiomsmas dans le modéle, pour
lequel le NO est plus dilué dans cette maille. Il y a donc un lgrole de représentativité
de la mesure (qui disparait en 1999, les stations AIRPARIFtaypanes été revues et
modifiées).

Finalement, I'étude des corrélations entre concentratittnmonoxyde d’azote mesurées
et simulées indique que lariabilité et le phasage temporelsdu NO en milieu urbain
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FIG. 6.7 —Evolution du biais selon I'heure de la journée pendant I'é899 pour les
concentrations de NO (ppb). En été, TU = heure Iégale - 2 heure

sont correctement représentés. Cependant, le biais etyarme quadratique indiquent
que l'intensité en est mal reproduite, probablement a cdas#éfauts dankamplitude
des flux émis par le trafic. On peut également évoquer I'hypetittune imperfection
dans la paramétrisation dunélange vertical Un déclenchement trop rapide de celui-Ci
pourrait conduire a sous-estimer les concentrations de Nahes. L'évolution tempo-
relle des corrélations (non représentée) indique cepéngenl’heure de déclenchement
est correcte. Il reste donc a examiner l'intensité du méaregtical, qui dépend princi-
palement du coefficient de mélange turbulent et de la hadiegouche-limite (Vautard
et al. 2003). L'influence de ces deux variables sera dongéguthns ce qui suit avant de
procéder a toute inversion.
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6.3 Choix des cas a étudier

6.3.1 Hypotheses
6.3.1.1 Le modele

On considére dans ce qui suit qu’aucun processus ne mancgikedaodéle (voir page 85)
et que toutes les paramétrisations nécessaires sont suffesat réalistes. De plus, lors-
gu’il n’y pas de correction préalable ou d’inversion de pagres météorologiques, cela
signifie que les conditions aux limites et la météorologamment la vitesse et la direc-
tion du vent et la température, sont considérées comme pigsEges pour que les défauts
de la simulation directe ne leur soient pas majoritairerimaptitables. Ces hypothéses de
travail ne sont pas totalement exactes mais elles sonts@oes et assez réalistes, le mo-
dele simulant déja deaton satisfaisante la structure des champs de concengratiox
échelles continentale et régionale (ESQUIF 2001; Blond BR0O2

Le critere d’arrét :  la valeur théorique estimée page 51 est trop petite pouapfi-
cable a des cas réels. On considéere donc que la différeneedmik termes en ppb est
non significative quand elle est inférieure a non pas?I@ais seulement 10, ce qui

\ - J1yN
correspond apsg = \/%X“;lgluxzzzlwz.

6.3.1.2 Le cadastre

Emissions bien placées Comme indiqué précédemment (voir page 35), il peut étre im-
possible de distinguer entre un mauvais placement de lasairune amplitude mal
estimée. Dans toute notre étude, on suppose que les soutngisslbns sont bien placées
et que seule leur intensité doit étre modifiée. Cette hypatiest réaliste, les nombreuses
études menées en lle-de-France ayant permis de corrigévéasuelles grosses erreurs
de positionnement (Vautard et al. 2003).

Familles d’espéces L'inversion des familles (NQ, COV) est faite en supposant que
I'agrégation des especes émises au sein de chaque famglefessamment réaliste. Cela
signifie que les rapports fournis par le cadaatgiori entre les différentes especes com-
posant la famille, par exemple le NO et le N@ont conservés lors de I'inversion; c’est
donc l'intensité du flux de toute la famille qui est inversée.

6.3.2 Le probleme a inverser
6.3.2.1 Emissions & optimiser

Les résultats statistiques obtenus pour les concentsatians la Section précédente sug-
gérent que les émissions du pic matinal de,N@ Tle-de-France pourraient étre mal éva-
luées dans le cadastagriori. Le réle du mélange vertical dans les écarts entre coneentra
tions mesurées et simulées doit cependant étre étudié deamocéder éventuellement a
I'inversion de ces émissions. Dans ce cas, il apparait dotesséire d’'inverser les émis-
sions de NQ afin d’obtenir un profil temporel optimisé pour le pic de camtcation du
matin, de 4 a 11 heures d’apres les évolutions du biais (\age®6).
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Le probléme concernant les flux en milieu urbain (voir pagg 98uls sont optimisés
les flux les plus intenses c’est-a-dire ceux qui recouvesizbnes de trafic routier. Cela
correspond aux flux de NGsupérieurs a 510''moléc.cnt2.s7!, soit environ 30 a 60 flux

pour chacune des huit heures de la fenétre temporelle dgfégcédemment. La Figure 6.8
représente les émissions de NO (soit 90% des émissions d§ aNfiori a 8 heures :

les flux non inversés sont en blanc et correspondent auxoeméments ruraux ou peri-
urbains peu denses. L'agrégation spatiale est effectuéestiux sélectionnés comme

49.50

L L L L L L L L L
Emissions a priori (mokec.cm?sT x10e)NO: 1998/08/07 - 8 heures 100

49.25 A 75
70
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49.00 A 60
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| s

48.75 A 45

48.50 A
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125 150 175 200 225 250 275 3.00 325

FIG. 6.8 —Cadastre d’émissions a priori : flux de NO le 7 ao(t 1998 a 8 hedid. En
été, TU = heure légale - 2 heures.

décrit page 72. Cette technique étant adaptative, le noatbleetaille des zones définies
varient a chaque heure.

6.3.2.2 Contraintes

Les contraintes utilisées pour I'inversion des émissiandl@, sont les analyses de NO
effectuées de 4 a 16 heures. En effet, les résultats obtenGeapitre 4 (page 58) in-
diquent que les concentrations d’ozone mesurées en liratese ne contiennent pas as-
sez d’information sur les émissions de Nf@atinales. Le krigeage des concentrations est
effectué grace aux mesures du réseau AIRPARIF décrites pages6tations «observa-
tion», dont la représentativité n’est pas controlée, estasons «trafic», dont la représen-
tativité n’est pas adaptée au probléme (trop petite paroragpla maille du modéle), ne
sont pas utilisées pour I'analyse.

Dans un premier temps seront inversés des cas particuliardgsmuels de nombreuses
données et études complémentaires sont disponibles. @ssélevraient permettre de
déterminer a quelles conditions il est possible d’applidaenéthode d’optimisation a
d’autres périodes.
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6.4 Le 7 aolt1998

6.4.1 Choix de cette journée

Le vendredi 7 ao(t 1998 est le deuxieme jour de la POI2 (Pédddbservation Inten-
sive) de la campagne ESQUIF. Pendant cette journée, le verasté faible (inférieur
a 3m.s!), les températures élevées (caniculaires avec des ralépéssant 3€) et les
masses d’air importées dans le domaine étaient peu chagggadluants car d’origine
océanique (ESQUIF 2001; Menut et al. 2000). Cette situatiéteorologique de stagna-
tion couplée a une hauteur de couche-limite faible (moinkd® meétres a son maximum
d’'aprés les données de 'TECMWEF, moins de 1300 métres d'dpsasiesures ESQUIF,
voir ci-dessous page 102) a conduit a un épisode de pollditerxlocale» lors duquel
l'influence des émissions locales est prépondérante, paoranotamment a celle du
contenu des masses d’air advectées (Menut et al. 2000).

Un panache d’'ozone s’est formé I'aprés-midi au Sud-Ouest ds,lBamme représenté
sur la Figure 6.9. La production d’'ozone est maximale danateaghe, a environ 50 km
sous le vent de la ville elle-méme. Des concentrations d'ezatteignant 110 ppb ont été
observées en fin d’apres-midi alors que les concentrationsiat étaient de 60 a 70 ppb.
La différence de concentration d’'ozone due aux émissicrads était donc d’au moins
50 ppb ce jour-la. A part un léger décalage du panache, égpaigje 81, les mesures et le
modéle sont globalement en bon accord (ESQUIF 2001; Hodzi2; A08nut et al. 2000).
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FIG. 6.9 —Concentrations d'@ (en ppb) en surface le 7 aolt a 15 heures TU. Les fleches
rouges indiquent le sens et l'intensité du vent, les étiggatorrespondent aux valeurs
relevées par des stations de mesure AIRPARIF. En été, TU = hégale - 2 heures.

Cependant, une comparaison plus détaillée des concensatiozone et de monoxyde
d’azote mesurées et simulées indique que les concensat®NO simulées le matin en
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Paris Sud-Ouest
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FIG. 6.10 —Comparaison entre les concentrations de monoxyde d'azoteréasspar
le réseau AIRPRIF et calculées par le modele pour le 7 aolt 1B88&té, TU = heure
légale - 2 heures.

ville sont trés supérieures aux concentrations mesureebiglre 6.10 représente la si-
tuation dans le quart Sud-Ouest de Paris, les concentraiiongées entre 6 et 10 heures
étant 1,8 a 3,1 fois supérieures aux concentrations meséées que les concentrations
d’ozone mesurées et simulées sont en bon accord en amontitle,laomme représenté
pour la zone rurale Nord-Est sur la Figure 6.11, les conceniasimulées I'aprés-midi
dans le panache sont sous-estimées, indépendamment denpectle centrage géogra-
phique de celui-ci : dans la zone rurale Sud-Ouest, les ctratems mesurées entre 15
et 20 heures sont supérieures de 8 a 219% aux concentraiionleess (Figure 6.11).
Selon le régime chimique dominant dans le panache, la suagin des concentrations
de monoxyde d’azote en ville pourrait expliquer la sousiesion des concentrations
d’ozone I'apres-midi dans le panache.

Comme indiqué page 97, la surestimation des concentragiongées de NO (par rapport
aux mesures) peut étre due a une sous-estimation du mélenigEalou a une sures-
timation des émissions de NOL'influence du mélange vertical sur les concentrations
simulées le 7 ao(t 1998 sera donc estimée en examinant éssddlcoefficient de mé-
lange turbulent et de la hauteur de couche-limite avantilitipation des émissions de
NO,.
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FIG. 6.11 —Comparaison entre les concentrations d’ozone mesurées astddons

AIRPARIF et calculées par le modele le 7 ao(t 1998. La ZonelRiard-Est correspond
a la station de Montgé-en-Goéle (au vent) et la Zone Rurale@uest, a la station de
la forét de Rambouillet (sous le vent) - voir Figure 6.2 page 88rd’emplacement des
stations. En été, TU = heure Iégale - 2 heures.
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6.4.2

6.4.2.1 Coefficient de mélange turbulent

Impact du mélange vertical

Pour estimer l'influence du mélange vertical, des simutetidirectes ont été effectuées
en perturbant le coefficient de mélange turbul&nt pour tout le profil vertical et dans
tout le domaine, de-30% entre 4 et 11 heures.

Par rapport a la simulation de référence, les concentsatiermonoxyde d’azote simulées
le matin en ville (Figure 6.12(a) en haut) sont augmentéesaadmum de 16,4% lorsque
le coefficient/, est diminué de 30% et diminuées au maximum de 10,4% lorsquefe c
ficient K, est augmenté de 30%(Figure 6.12(a) en bas). Ces perturbatmpratique-
ment pas d’'impact sur les concentrations d'ozone dans lagb&nl’apres-midi, comme
représenté sur la Figure 6.12(b) pour la zone rurale Sud-Gibeééé dans le panache entre
12 et 17 heures.

Cette étude d'impact trés simple indique que la paramétiisalu coefficient de mé-
lange turbulent n’a pas une influence suffisante pour expijciu elle seule, les écarts
entre mesures et modele. Cependant, la hauteur de couuite-kui intervient dans la
paramétrisation de K est un paramétre comportant une grande incertitude.

6.4.2.2 Hauteur de couche-limite

Pour la journée du 7 aolt 1998, faute de mesures par lidag dispose que des mesures
obtenues par les sondages effectués a Trappes (base deslacnéssible en ligne sur
http ://clinserv.ipsl.polytechnique.fr/esquif/),dontlesrésultats sontin-
diqués dans le Tableau 6.3. Comme les mesures plus nombars8set 9 aolt (avec

Heure | HCL mesurée (m) HCL modele (m) HcffofftH(g/‘?m
HCLme
9,5 93 61 -34,4
8,45 229 148 -35,4
11,3 690 507 -26,5
14,5 923 734 -20,5
17,45 1267 535 -57,8

TAB. 6.3 —Hauteur de couche-limite (m) mesurée et utilisée par le modelad£i71998.

notamment le lidar de Palaiseau), les mesures du 7 aoUtigoérisures aux valeurs uti-
lisées par la modéle de 20,5 a 57,8%. D’apres les deux mesuresithlgs a 5 heures 30
et a 8 heures 27, la HCL matinale utilisée par le modéle estastirmée d’environ 35%
par rapport aux mesures.

Pour quantifier I'influence d’'une éventuelle sous-estioratie la hauteur de couche-
limite, deux simulations directes sont effectuées en amgamé la HCL de 50% pendant
toute la journée afin de garder un profil temporel cohérentiretosit le domaine afin de
conserver le profil spatial di a l'ilét de chaleur urbain (ba'il soit peu important en
été). Pour la seconde simulation, le coefficient de mélamipeikent est de plus augmenté
de 30% le matin.
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FIG. 6.13 —Concentrations de monoxyde d’azote et d’ozone (ppb) obseanex diffé-
rentes HCL et valeurs de . KEn été, TU = heure Iégale - 2 heures.

Les concentrations de NO simulées le matin en ville avec une &@imentée de moitié

sont de 15 a 39,5% inférieures aux concentrations obtenweslaHCL de référence,

I'impact du K, restant faible (Figure 6.13(a)) et sont nettement plus @medes valeurs

mesurées. De plus, la sous-estimation des concentratioasrdé simulées par rapport
aux mesures est peu accentuée par I'augmentation de la HQUréF6.13(b)) .

6.4.2.3 Conclusion

La paramétrisation du coefficient de mélange turbulent aoteples bases physiques va-
lidées. Il parait donc difficile de modifier arbitrairemeatiefficient obtenu avec comme
seul objectif de mieux reproduire les concentrations dearpte d’'azote en certains
lieux et a certaines heures. De plus, ces modifications ddicieet de mélange turbu-
lent n’ont quasiment pas d’influence sur les écarts entreardrations d’ozone simulées
et mesurées dans le panache I'apres-midi. On considere d@mscalute cette étude que
la paramétrisation du coefficient de mélange turbulentgt correcte. Par contre, il est
nécessaire, lorsque cela est possible, de débiaiser launalg couche-limite avant de
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procéder a l'inversion. Dans les inversions effectuées pouraodt 1998, la HCL est
augmentée de 50% sur tout le domaine pendant vingt-quairese

6.4.3 Optimisation des émissions

Pour I'optimisation effectuée ici, seuls les flux de N€bnt inversés : le rapport COV sur
NO, a I'émission est donc modifié. L'agrégation spatiale estatffée avec une tolérance
T >25% qui permet de regrouper, pour la plupart des heuressiéesr les quatre flux

correspondant a la ville au sein d’'une méme zone. Deux cydlgsdge-optimisation sont

enchainés, deaton a améliorer la qualité des résultats par rapport & urcgele mais

sans utiliser un temps de calcul trop long (voir page 66).

6.4.3.1 Inversion des flux de NQ

Moyenne sur tout le domaine La tendance globale donnée par I'optimisation aux flux
d’émission de NQ est indiquée par le profil temporel moyen sur tout le domakie (
gure 6.14). Par rapport au cadastrgriori, le pic du matin du cadastre optimisé est
intensifié entre 4 et 5 heures et réduit les heures suivddéegmentation la plus forte

est obtenue a 5 heures avec un flux optimisé moyen plus inten$é, 7% que le flua

priori ; la réduction la plus forte est obtenue a 6 heures avec un fitimzé moyen plus
faible de 16,1% que le flua priori. La masse moyenne émise au cours de la journée dans
tout le domaine n’est donc diminuée que de 1% par I'optinosaCes corrections font
apparaitre sur le profil temporel moyen deux pics nettenmépares le matin, entre 4 et

5 heures et 8 et 9 heures, au lieu d'un plateau de 4 a 9 heures.
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FIG. 6.14 —Profil temporel moyen sur tout le domaine du flux d’émission de NCat&lt
1998. En été, TU = heure légale - 2 heures. Les zones griséesspondent aux heures

non optimisées.
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Répartition spatiale Afin de déterminer quelles émissions optimisées contribiiert
deux pics différents, les répartitions spatiales des ctiomres a 5 et 8 heures sont détaillées
sur la Figure 6.15. Celle-ci indique qu’a une heure donnégegoes corrections ne sont
pas effectuées dans le méme sens.

A 5 heures, les flux les plus intenses correspondant a lasatiemultipliés par 0,5 & 0,75
alors que les flux intenses extérieurs a Paris situés en atadatville sont multipliés par
1,25a2,75. Les flux les plus faibles sont peu modifiés, le camftide I'optimisation res-
tant compris entre 0,95 et 1,25. Ainsi le premier pic des énmssiptimisées moyennes
sur tout le domaine est-il d0 a la forte augmentation, appéisngsation, des fluxa priori
assez intenses de lieux situés en amont de Paris elle-méme.

A 8 heures, les flux les plus intenses sont modifiés de moin&wavec des coefficients
de correction compris entre 0,95 et 1,05. Les flux moins ineded’extérieur de la ville
sont réduits, multipliés par 0,75 a 0,95. Les corrections beaticoup plus homogénes
gu’'a 5 heures : le deuxieme pic du profil temporel des émisaptimisées moyennes sur
tout le domaine correspond donc a un abaissement générdlixid®E&missions inversés.
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FIG. 6.15 —Répartition spatiale des corrections pour les N&t intensité des émissions
de NO (représentant 90% des flux de N@ 7 aolt 1998. En été, TU = heure légale -
2 heures.
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Différents lieux Le profil temporel moyen des émissions recouvre donc deatgiths
différentes selon les lieux : dans Paris, en amont de laefiléaix endroits ou les flux sont
plus faibles.

L'évolution temporelle des flux d’émissions et des conaiins de monoxyde d’azote
dans la ville sont représentés sur la Figure 6.16 pour laenaolirespondant a Paris Sud-
Ouest (représentative de la ville). La durée du pic d’émissmatinal (flux supérieurs

a 3102moléc.cm.s! pour cette maille) est réduite de cing heures, de 5 a 9 heures d
matin, & deux heures, de 8 a 9 heures. L'effet général suofd fgmporel d’émissions

Paris Sud-Ouest
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FIG. 6.16 —Evolutions temporelles des émissions et des concentratiermaahoxyde
d’azote le 7 aolt 1998 dans la maille Paris Sud-Ouest. Les ctratens d’une heure
donnée résultent des émissions de I'heure précédente. Enété& heure légale -
2 heures. Les zones grisées correspondent aux heures rionsaas.
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correspond au deuxiéme pic nettement séparé observé stofienpoyen du cadastre
optimisé (Figure 6.14). Les évolutions temporelles des entrations de N@ priori et
mesurées présentaient des allures semblables avec un f@alnsarvenant a 7 heures.
Les concentrations optimisées conservent le méme proffidezh seule leur intensité est
modifiée, le pic passant de 94 ppb simwgsriori a 84 ppb pour une mesure de 68 ppb.
A ce stade, le réalisme des émissions optimisées ne pewdséineé que sur des critéres
généraux : le profil temporel ne comporte pas d’oscillatitngadastrea priori ayant
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FIG. 6.17 —Evolutions temporelles des émissions et des concentratiermaahoxyde
d’azote le 7 ao(t 1998 dans la maille de Tremblay. Les conceatrsd’'une heure donnée
résultent des émissions de I'heure précédente. En été, TUWirehégale - 2 heures. Les
zones grisées correspondent aux heures non optimisées.
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été construit sur la base du mois de juillet 1998, on peutsagér que le trafic moins
dense du mois d’aolt aboutisse au retardement du pic en Eitleffet, les variations
diurnes utilisées pour élaborer le cadastrpriori sont les mémes en juillet et en aodt,
seule l'intensité est a toute heure inférieure de 20% au diadt.

Dans quatre mailles situées en amont de la ville (représeatéerange sur la Figure 6.15
(@), les flux d’émissions ont été fortement corrigés pehdae ou deux heures. L'évo-
lution temporelle des flux d’émissions et des concentratie monoxyde d’azote dans
la maille de Tremblay, qui en fait partie, sont représentédas Figure 6.17. Le pic de
concentrations de NO mesuré était plus matinal et plus iatgas le pic simulé@ priori :
123 ppb a 6 heures contre 51 ppb a 8 heures. Pour approchamigaiates en inten-
sité et en temps, les émissions de N&Dpriori sont multipliées par 1,9 a 4 heures et 2,7
a 5 heures. Cette modification importante des intensitéflaesle NO, correspond au
premier pic (a 5 heures) observé sur le profil moyen du caslagtimisé (Figure 6.14).
Lintensité trés élevée (plus de 4,75'1@oléc.cnt?.s71) atteinte par le pic des émissions
optimisées constitue une modification peu réaliste du ¢eetapriori. Cependant, la mo-
dification du profil temporel avec un véritable pic entre 4 ébires pour les émissions
optimisées plutdt qu’'un plateau pour les émissiamsiori est semblable a la correction
obtenue dans les mailles de la ville. On peut donc faire I'tlypse que dans les mailles
péri-urbaines concernées, le pic d’émissions optimiséasspond a un pic de trafic ma-
tinal mesuré mais non simulé, da au trafic journalier poursRar mois d’aolt ou a des
départs en vacances, dont I'intensité est exagérée, peud-€ause d’un manque de re-
présentativité des mesures.

6.4.3.2 Impact sur les concentrations d’'ozone

L'impact des émissions de NQoptimisées sur les concentrations d’ozone est di a la
fois & la modification de l'intensité des émissions et a célleapport COV sur NQ,
L'inversion des émissions de N@meéne donc a la question dkgime chimique Or, en
Tle-de-France, le régime chimique dans le panache de &esl le plus souvent proche de
la transition entre NQlimité et COV-limité, des régimes différents pouvant établis

au méme moment en différents lieux (Sillman et al. 2003). dra@exité de la situation
fait donc des concentrations d’ozone optimisées un pointatidation nécessaire des
émissions optimisées.

L'impact des émissions de Nptimisées le matin sur les concentrations d’'ozone dans
le panache I'apres-midi est faible, comme indiqué a 15 tsesue la Figure 6.18. Les
concentrations simulées lors du pic sont augmentées de appiaximum, ce qui cor-
respond a une modification de seulement 4,5%. Cette corrextimaspond a une amé-
lioration des concentrations simulées, les concentraigoriori simulées a cette heure
étant sous-estimées de 8% par rapport aux concentratic\g@es (voir page 99).

On peut cependant se demander si des concentrations d’optimésées en aussi bon
accord avec les concentrations mesurées n'auraient pagepoldenues sans modifier
le rapport COV sur NQ a I'émission. En conservant ce rapport, les régimes chiesqu
établis dans le domaine avec les émiss@psiori ne sont pas modifiés par les émissions
optimisées. Les concentrations d’'ozone simulées ne soctatoéliorées que sileur sous-
estimation est due a une mauvaise estimation de I'interali§olue» des flux de COV et
de NQ..
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FIG. 6.18 —Différence (ppb) entre les concentrations d’'ozone optinsigtea priori le
7 ao(t 1998 a 15 heures TU. En été, TU = heure Iégale - 2 heures.

Rapport COV sur NO, conservé Une inversion identique a celle qui a été discutée
jusqu’ici mais conservant le rapport COV sur N@ priori a été effectuée : le méme co-
efficient correctif a été appliqué a toutes les especes desfdmilles. Les contraintes
utilisées étant toujours les concentrations de monoxydeoté, sur lesquelles les émis-
sions de COV n’ont quasiment pas d’influence, les résultatsnus pour les émissions
de NQ, sont les mémes que lors de la premiere optimisation & mois28é. Le profil
temporel moyen des émissions totales de COV optimiséear@ig19) suit donc celui
des flux de NQ de facon a maintenir le rapport COV sur N@ I'émission égal au rap-
port a priori. Les deux profils temporels présentent les mémes cardij@dgs avec un
pic matinal intensifié entre 4 et 5 heures et réduit les haauisantes. La plus grande dif-
férence en valeur absolue est obtenue a 6 heures et cordedpore diminution de 14%
par rapport au flux de NQa priori.

L'effet de I'inversion des émissions de N@t de COV matinales sur les concentrations
d’ozone dans le panache I'apres-midi est opposé a celuirdetsion des émissions de
NO, seules : les concentrations d’'ozone simulées lors du picteelites sont diminuées
de 1,5% (Figure 6.20). Bien que I'impact en soit faible, I'irsien conservant le rapport
COV sur NQ, a I'émission aggrave donc la sous-estimation des condemtsad’ozone
simulées. Ceci ne signifie pas que les émissions de @@Kori sont plus «justes» que
les émissions obtenues ici mais que le rapport COV sug B@riori ne peut pas étre
considéré comme une donnée a conserver.

Finalement, puisqu’on ne dispose pas de contraintes pemekinverser les émissions
de COV indépendamment, I'optimisation des émissions de pEmet d’optimiser a la
fois l'intensité de celles-ci et le rapport COV sur NO
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FIG. 6.20 —Différence (ppb) entre les concentrations d’'ozone optinsigtea priori le
7 ao(t 1998 a 15 heures TU. En été, TU = heure légale - 2 heures.
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6.4.4 Conclusion

La journée du 7 ao(t 1998, au cours de laquelle s’est dévelappépisode local de
pollution photo-oxydante bien documenté par la campagri@ B, a été choisie pour la
premiere étude compléte d’'inversion sur un cas réel. Lafeétmenées dans le cadre de
la campagne ont indiqué une sous-estimation des condensatozone simulées dans le
panache I'apres-midi, probablement liée a la surestimates émissions de NQx priori

le matin en ville ou a une sous-estimation du meélange vértica

Une rapide étude de sensibilité a permis de constater quedmpgrisation du coefficient
de mélange turbulent ne pouvait expliquer les écarts ergsuras et modéle. La correc-
tion de la hauteur de couche-limite, treés sous-estiméeggaldnnées de 'TECMWF par
rapport aux mesures effectuées lors d’'ESQUIF, a par contraip&’expliquer un peu
moins de 40% de I'écart entre concentrations de NO mesuréamelées le matin en
ville.

Une fois la hauteur de couche-limite débiaisée, les émissierNQ. ont été optimisées.
Le profil temporel des émissions optimisées présente urgailticke inférieure au plateau
du profila priori. Pour les flux les plus intenses correspondant a la villematant, le pic
matinal est réduit en durée de cing heures, de 5 a 9 heuresxdederes, de 8 a 9 heures.
Le cadastra priori ayant été élaboré sur la base du mois de juillet 1998, cetteti®n de

la durée du pic d’émission de NOnatinal pour le mois d’aolt semble réaliste. De plus,
le cadastre élaboré par AIRPARIF pour I'année 2000 a partirahnées de la DREIF
indique que la durée du pic du soir pour un jour ouvrable m@gtplus grande que celle
du pic du matin (quatre heures contre deux, de 8 a 9 heuresPHRIF- 2004). Certaines
caractéristiques du cadastre optimisé sont moins réaliste pic d’émission trés intense
entre 4 et 5 heures dans quatre mailles péri-urbaines paeaiplacé dans le temps mais
d’une intensité surestimée.

Les émissions de NQoptimisées le matin provoquent une augmentation de moib%ae
des concentrations d’ozone simulées dans le panache a iéshtas concentratiors
priori a la méme heure étant sous-estimées de 8% par rapport auresieSat impact
positif est d0 a la fois au changement d’intensité des éomssile NQ et a la modifi-
cation du rapport COV sur NOa I'émission induit par I'optimisation des flux de NO
La comparaison avec une optimisation de I'intensité desdXO, et de COV, obtenue
en répercutant les modifications des émissions de 8@ la famille entiére des COV, a
montré que les concentrations d’ozone obtenues en comséeviaapport COV sur NQ

a priori étaient moins proches des mesures d’une part que les coato@ms optimisées
précédentes et d’autre part que les concentratopsori. L'optimisation de l'intensité
des émissions de NGet du rapport COV sur NQa I'émission est donc plus satisfaisante
étant donnée les connaissances actuelles sur les régiimegués en le-de-France.
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6.5 Du 16 au 18 juillet 1999

6.5.1 Choix de cette période

Les vendredi 16, samedi 17 et dimanche 18 juillet 1999 ctuestt la POI 6 de la cam-
pagne ESQUIF. Ces trois jours présentent les mémes casticiéeis météorologiques
que la journée du 7 aolt 1998 : une situation anticyclonigouerant un épisode de pol-
lution locale. De plus, les trois jours de cette POI correspahdux trois types de jours
définis pour les émissions dues au trafic : semaine pour leegndamedi et dimanche
ou jour férié.

Des panaches d’'ozone trés concentrés (plus de 120 ppb le $@hsdéveloppés a des
endroits différents pendant les trois journées de la POI 6.

Le 16 juillet, le panache se situe au Sud-Est de Paris et leseatrations n'y dépassent
pas 80 ppb pour des concentrations au vent d’environ 50 pgbré=6.21 (a)). Mesures et
modéle sont en bon accord pour les valeurs des concensatialyré un Iéger décalage
du panache simulé vers le Sud (ESQUIF 2001; Hodzic 2002; \thetaal. 2003).

Le 17 juillet, le panache se développe a I'Ouest de Paris eblesentrations y dépassent
100 ppb pour des concentrations en amont supérieures a 6Fjgpive 6.21 (b)). Pour
cette journée, les mesures et le modéle sont en bon accopmbtaries valeurs des concen-
trations que pour la position du panache (ESQUIF 2001; HodX@ R

Enfin, le 18 juillet, le panache est situé prés de la ville, atdNDuest. Les concentrations
d’ozone y sont supérieures a 100 ppb pour des concentratiorent supérieures a 65 ppb
(Figure 6.21 (c)). Les valeurs des concentrations mesuté&gsglées sont en bon accord
bien que le modéle situe le panache Iégerement plus a 'Ouedeq mesures (ESQUIF
2001; Hodzic 2002).

Une comparaison plus détaillée des concentrations de mdeaXg@zote mesurées et si-
mulées indique cependant que les concentrations de NO siglelénatin en zone urbaine
(Paris) ou péri-urbaine (Garches) sont trés supérieuresanoentrations mesurées le sa-
medi et le dimanche (Figure 6.22). Le pic matinal de NO simulgalmedi est plus de
deux fois supérieur au pic mesure et le pic simulé le dimancain n’est pas observé.
La surestimation par le modéle des concentrations de &kplique la sous-estimation
des concentrations d’'ozone simulées en ville (écart panpkede 10 ppb pour le pic
du samedi a Paris Sud-Ouest) et dans le panache (écart deeplOspghb pour le pic du
vendredi) (Figure 6.23).

Les différences entre concentrations de ,Nf@esurées et simulées sont particuliérement
grandes le samedi et le dimanche. Or, les variations diuregghissions utilisées pour
ces deux types de jour sont trés incertaines (ESQUIF 2001)Iu3elps faibles concen-
trations d’'ozone observées en amont de la ville sont bienvdejites (ESQUIF 2001). On
peut donc supposer que le rapport COV sur,N’émission utilisé par le modele joue
un role prépondérant dans les écarts entre concentratiessrées et simulées, en plus
d’éventuelles erreurs sur la hauteur de couche-limite chilaie.

Aprés avoir corrigé la hauteur de couche-limite fournie adét® a I'aide des mesures de
la campagne ESQUIF, on inversera les émissions dge &l©n s’intéressera particuliere-
ment aux caracteéristiques des trois types de jours.
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FIG. 6.21 —Concentrations d'@ (en ppb) en surface les 16, 17 et 18 juillet 1999 a 15 heures TU.
Les feches noires indiguent le sens et l'intensité du vesttiquettes correspondent aux valeurs
relevées par des stations de mesure AIRPARIF. En été, TUre hegale - 2 heures.
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6.5.2 Inversion des émissions de NO

Pendant la POI 6, des mesures de hauteur de couche-limiteééoetféctuées par le li-
dar de Palaiseau, en plus des sondages de Trappes. La cmmpaneec les valeurs de
'TECMWEF (Figure 6.24 tirée de Fochesatto et al. (2001)) indigine sous-estimation de
la HCL utilisée par le modéle.

POI6: 16-17-18 Juillet 1999
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FIG. 6.24 —Hauteur de couche-limite pendant la POI 6 d’ESQUIF : comparaisatnee
les mesures et les valeurs fournies au modeéle par 'TECMWEF. ETBté&, heure légale -
2 heures.

Avant I'inversion des émissions, la HCL a donc été corrig&mrEs mesures du lidar de
Palaiseau : elle a été augmentée de 10% le 16 juillet entré 1% leeures, de 10% le 17
juillet entre 10 et 19 heures et de 20% le 18, entre 10 et 1%kdfigure 6.24).

Seuls les flux de NQsont inversés donc le rapport COV sur N®I'émission est modifié.
L’'agrégation spatiale est effectuée avec une tolérapce25% qui permet de regrouper,
pour la plupart des heures inversées, les quatre flux camest a la ville au sein d’'une
méme zone. Deux cycles krigeage-optimisation sont enchainé

Moyenne sur tout le domaine La tendance globale donnée par I'optimisation aux flux
d’émission de NQ est indiquée par le profil temporel moyen sur tout le domalktie (
gure 6.25). Par rapport au cadas&rgriori, l'intensité des pics matinaux du cadastre
optimisé (de 4 a 11 heures) est peu modifiée le vendredi eiteguhur les deux types de
jours «samedi» et «dimanche ou jour férié». Les modificataont inférieures a 2% (en
valeur absolue) le vendredi; la réduction atteint -23% auwdele samedi et -28,6% a
6 heures le dimanche. La masse moyenne émise au cours derlégast inchangée le
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vendredi et réduite de 3,2% le samedi et 4,7% le dimanche.

Ces corrections conservent le profil temporel moyen desséonis le vendredi; la durée
du pic du samedi est réduite de cing heures (de 5 a 9 hea@$dri a trois heures (de
7 a 9 heures). Enfin, le dimanche, le profil temporel mogeariori, comportant un pic
matinal culminant a 7 heures, est modifié par un déficit pgroe@u cadastra priori a

8 heures, qui devra étre examiné plus particuliéerement.

Les réductions de I'intensité et les modifications de I'aldu profil temporel des flux
d’émission sont beaucoup plus importantes pour le samddi @itnanche que pour le

vendredi.
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FIG. 6.25 —Profil temporel moyen sur tout le domaine du flux d’émission de N@6du
au 18 juillet 1999. En été, TU = heure légale - 2 heures. Leeg@risées correspondent

aux heures non optimisées.

Répartition spatiale Afin de déterminer si les réductions moyennes concernent tous
les flux, la répartition spatiale des corrections est exémanchaque heure inversée. Les
heures qui présentent les plus grandes disparités dansdéiients de correction sont
représentées sur la Figure 6.26.

Le vendredi a 10 heures, les flux les plus intenses correspondant a éasafit multi-
pliés par 0,75 a 0,95. Les flux extérieurs a Paris, moins inggrssmt peu modifiés, le
coefficient de I'optimisation restant compris entre 0,95,661Ainsi la stabilité moyenne
de l'intensité des émissions du vendredi matin correspaieda de faibles modifications
(inférieures a 5%) de la majorité des flux.

Le samedia 7 heures, les flux les plus intenses correspondant a lasaifiemultipliés
par 1,25 a 1,5 alors que les flux intenses extérieurs a Parésstuaval sont multipliés
par 1,05 a 1,25. Le coefficient de correction des autres fluxsigereste compris entre
0,75 et 1,05. Le pic du profil temporel moyen correspond donaugtentation, dans le
cadastre optimisé, de certains flux tres intenses alorsaguajorité des flux d’émissions
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sont diminués par rapport au cadastneriori.
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NO (représentant 90% des flux de N@es 16, 17 et 18 juillet 1999. En été, TU = heure

légale - 2 heures.

119



CHAPITRE 6. APPLICATION A DES CAS REELS

Le dimanchea 8 heures, les corrections comprises entre 0,5 et 0,75 samtieSpde fa-
con tres homogene sur le cadastre. Le déficit apparaissatg profil temporel moyen
correspond donc a une réduction de -25 a -50% de tous les flexsiés, certains étant
réduits de plus de 50% (coefficients compris entre 0,25 et 0,5).

Différents lieux Pour les journées du samedi et du dimanche, le profil tempurgén
des émissions recouvre donc des situations différentes & lieux : dans Paris et aux
endroits ou les flux sont moins intenses. L'évolution temsplerdes flux d’émissions et
des concentrations de monoxyde d’'azote dans la ville eséseptée sur la Figure 6.27
pour la maille correspondant a Paris Sud-Ouest (représenti la ville) et sur la Fi-
gure 6.28 pour la maille de Tremblay.

Comme indiqué précédemment, le profil temporeldadredi est conservé partout, les
flux les plus intenses correspondant a la ville ayant été antgds de facon plus importante
pour seulement trois heures (entre 5 et 8 heures). Le pnoffidec| des concentrations de
NO est lui aussi inchangé, seule I'intensité est modifiée :ikk e pic optimisé atteint
20 ppb contre 22 ppb simul@spriori pour une mesure de 23,7 ppb et une contrainte de
21,5 ppb. On peut supposer que la réduction du pic de R@atin du vendredi 16 juillet
correspond a une réduction du trafic due a des départs en wiegkyend» du mercredi
14 (férié) au dimanche 17.

Les deux profils temporels font apparaitre la grande difiéggeconstatéke samedi: les
émissions optimisées dans la maille urbaine constitueptaplus intense mais plus court
que dans le cadasteepriori (5 au lieu de 3,7.18 moléc.cnt?.s™! & 7 heures) alors que
dans la maille péri-urbaine, le pic matinal a disparu du sadaoptimisé (moins de 1,5
au lieu de plus de 1,7.10moléc.cmm?.s7! de 5 a 7 heures). Les concentrations de NO
optimisées suivent le méme profil temporel que les concgrmisasimulées priori. Elles
sont cependant trés inférieures a ces derniéres : en wlmricentration du pic matinal
est diminuée de plus de 40% (71 palpriori et 40 ppb aprés optimisation) et dans la
maille péri-urbaine, elle est divisée par deux (de 39 agviori a 20 ppb apres optimi-
sation). Les corrections apportées par I'optimisation @missions du samedi sont donc
importantes; a ce stade cependant, elles ne comporterm @lé&ment irréaliste. On re-
marquera que la différence entre le vendredi et le samedédsite par I'optimisation, ce
qui pourrait correspondre a une différence de trafic moingjoee entre jour de semaine
semaine et jour ouvrable de week-end en période de vacannegess

Le profil temporel dudimanche en ville indique que le pic de concentration de NO qui
était simulé avec le cadastepriori entre 7 et 8 heures mais non observé disparait avec le
cadastre optimisé. Le pic d’émissions correspondant, ajs ¢e cadastra priori dépas-
sait 2,7.1% moléc.cnt?.s7! de 6 a 10 heures, n'existe plus dans le cadastre optimisé, les
flux atteignant juste 2,7.10moléc.cn.s! a9 et 10 heures. L'évolution temporelle des
émissions dans la maille de Tremblay est la méme que dars Rareémissions optimi-
sées entre 5 et 9 heures étant tres inférieures aux émissiwi (de -14 a -73%) sauf
a 7 heures. A cette heure seulement, les flux optimisés nergérieurs que de 12,6%
aux flux réels et le profil temporel optimisé comporte doncigrdfmission d’une heure.
De méme, les concentrations de NO optimisées sont tres faableapport aux concen-
trationsa priori : le pic atteint 13,6 ppb a 8 heures au lieu de plus de 18 ppb &rdte

8 heures. Les corrections obtenues pour les flux de la villesetiux péri-urbains per-
mettent de remédier & un défaut de réalisme du cadagreri en éliminant un pic non
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FIG. 6.27 —Evolutions temporelles des émissions et des concentratiermaahoxyde
d’azote du 16 au 18 juillet 1999 dans la maille Paris Sud-Ouess.concentrations d’'une
heure donnée résultent des émissions de I'heure précédemtté, TU = heure Iégale -
2 heures. Les zones grisées correspondent aux heures rionsgas.

observé et ne comportent en elles-mémes aucun élémeitisieeRour les mailles péri-
urbaines cependant, le pic d’émission du profil temporehapé (& 7 heures) constitue
une oscillation peu réaliste.

Finalement, pour le samedi et le dimanche, les deux typesute gomportant une grande
incertitude sur le profil d’émission utilisé pour élaborercladastre priori, les correc-
tions apportées par I'optimisation consistent en d’'imgates augmentations (le samedi
en ville) ou réductions (le dimanche en ville, le samedi enppérie de I'agglomération)
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FIG. 6.28 —Evolutions temporelles des émissions et des concentratiemmaahoxyde
d’azote du 16 au 18 juillet 1999 dans la maille de Tremblay. L&scentrations d’'une
heure donnée résultent des émissions de I'heure précédemtté, TU = heure Iégale -
2 heures. Les zones grisées correspondent aux heures rionsgas.

de l'intensité des flux émis. La plupart de ces modificaticasmjssent réalistes (on peut
notamment en proposer des explications en terme de trafs)émissions optimisées
du dimanche présentent cependant des caractéristigaabstes. Ceci peut étre lié aux
écarts tres importants entre concentrations de monoxyait mesurées et simulées
constatés ce jour-la tant en ville que dans certaines ragilei-urbaines. La tentative de
réduction de ces écarts lors de I'optimisation a pu condaifapparition d’oscillations
dans les profils temporels des flux d’émission des maillasysBaines.
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6.5.3 Conclusion

Les vendredi 16, samedi 17 et dimanche 18 juillet 1999, awuscdesquels s’est déve-
loppé un épisode de pollution photo-oxydante bien docuéngat la campagne ESQUIF,
ont été choisis pour une premiére étude comparative ersttedis types de jours utilisés
pour I'élaboration du cadastre (semaine, samedi et dineanahjour férié). Les études
menées dans le cadre de la campagne ont indiqué une forsisation des concen-
trations de monoxyde d’azote simulées le matin en ville esdas zones péri-urbaines,
particulierement marquée le samedi et le dimanche. Etamié@la forte incertitude liée
aux profils temporels diurnes de ces deux types de jours, orsagposer que le rapport
COV sur NO, a I'émission était un paramétre a optimiser.

Une fois la hauteur de couche-limite débiaisée, une inversiotant sur les seules émis-
sions de NQ a été effectuée. Les corrections obtenues pour les troes tgtp jours sont
tres différentes. L'allure du profil temporel du vendredia@mserveée, I'intensité des émis-
sions étant modifiée de moins de 5% pour la majorité des flugréds a 25% pour
guelques flux plus intenses. Le samedi, les résultats obteifférent selon les lieux :
les émissions optimisées forment en ville un pic plus irgetienviron 35% que le pia
priori mais d’une durée plus courte (deux heures au lieu de cingg¢xtétieur de Paris,
les flux d’émisison sont réduits de telle sorte que le pic madd priori disparait complete-
ment du cadastre optimisé. Les corrections obtenues spotiantes mais ne comportent
aucun élément irréaliste a ce stade. Enfin, le dimancheg ldgpconcentration de NO qui
était simulé en ville avec le cadastigriori mais non observé disparait avec le cadastre
optimisé. Cependant, les corrections obtenues pour ldeempéri-urbaines, qui amenent
un pic d’émission isolé a 7 heures, paraissent peu réaliSeemanque de réalisme peut
étre dd a la réduction d’un tres grand écart entre concénisatesurées et simulées (7,5
fois plus élevées a 8 heures lors du pic simulé mais non ofserv

La comparaison des deux vendredis, le 7 ao(t 1998 et le 16tjai®99, indique des
tendances différentes : dans le premier cas, le profil teghjpl@s émissions est modifié
(durée du pic réduite) alors que dans le deuxieme cas, ibasecveé. Cependant, dans tous
les cas, le réalisme des corrections obtenues par I'o@troisest plus satisfaisant pour
les flux intenses, en ville, c’est-a-dire la ou sont con@grde nombreuses mesures, que
pour les flux périphériques, moins intenses et situés dansahes ou le réseau de mesure
est moins dense. On retrouve donc les limites de la méthodahogigre I'utilisation du
krigeage qui permet de répartir au mieux lI'information disiple dans les concentrations
mesureées.

Les deux études réalisées sur des cas de pollution photiantey bien documentés ont
permis de montrer que la méthodologie d’'inversion étaitiagble a des cas réels. Les hy-
potheses posées lors de la validation sur des cas académsmputadonc raisonnablement
réalistes. Cependant, les résultats obtenus pour ces tlgleséne sont pas généralisables
a d’autres périodes. En effet, les cadastres optimisésaademb des caractéristiques par-
ticulieres a chacun des cas, ce qui ne permet pas de dégagendances valables pour
une semaine ou un mois entiers. |l s’avére donc nécessaineer une étude d’inversion
a plus long terme.
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6.6 Inversions climatologiques

6.6.1 Choix de la période

Cette étude climatologique s’étend sur les mois de juilledatit 1998 et 1999. Cette
période de deux fois deux mois permet d’englober les POI 2 éEBQUIF, étudiées
individuellement dans les Sections précédentes.

Grace a cette étude sur deux étés, il est possible détermifgptsnisation des émis-
sions permet d’améliorer systématiquement les concémsasimulées. Parmi tous les
parameétres susceptibles d’'influencer l'inversion des flémission, on examinera parti-
culierement les conditions aux limites et la hauteur de ketlonite, qui ont, potentiel-
lement, le plus fort impact (Menut 2003; Menut et al. 2000)fil, on pourra étudier la
variabilité temporelle des émissions selon les différgmiss, notamment les éventuelles
différences entre les jours de la semaine, non représetadede cadastra priori.

6.6.2 Inversion des émissions de NO

On n'utilise aucune information autre que les mesures datea&RPARIF pour l'inver-
sion des émissions de NOLa HCL n’est donc pas débiaisée avant I'inversion. Cepen-
dant, I'utilisation, pour des preévisions sur de longuesquiers (wwv. prevai r.org/fr/),
des valeurs de hauteur de couche-limite fournies au moa@elEECMWF montre qu’en
moyenne, sur 'ensemble du domaine, la variabilité de la H&lLbeen reproduite. L'in-
fluence, sur les flux optimisés, d’éventuelles correction$adHCL grace a des mesures
sera examinée pour les jours des POI 2 et 6 ’ESQUIF étudiéégeaunent. L'agréga-
tion spatiale est effectuée avec une tolérance>25%, qui permet de regrouper, pour la
plupart des heures inversées, les quatre flux correspoadanlle au sein d'une méme
zone. Deux cycles krigeage-optimisation sont enchainéfggba a améliorer la qualité
des résultats par rapport a un seul cycle mais sans utilisézraps de calcul trop long
(voir page 66).

Impact sur les concentrations

Le biais, la corrélation et la moyenne quadratique sur leis admjuillet et ao(t sont calcu-

|és pour les concentratiomspriori et optimisées de monoxyde d’azote et d’'ozone. Pour
quantifier I'impact de I'optimisation sur les concentraig les écarts entre les valeurs
obtenues avec le cadastaeriori et les valeurs obtenues avec le cadastre optimisé sont
indiquées en pourcentage dans les Tableaux 6.4 et 6.5 : paplkxgraur le biais, on a
Abiais = " oo N optimicé (),

biaisapriori

Le monoxyde d’azote Les concentrations de monoxyde d’azote analysées ontilté ut
sées comme contraintes pour I'inversion. Les concentratiptimisées doivent donc étre
beaucoup plus proches des mesures que les concentratiuiéesa priori, tant en inten-
sité qu’en phasage temporel. Dans les stations urbaind(papérieure du Tableau 6.4),
ceci est confirmé par les variations du biais, centrées &2%3 et les variations de I'er-
reur moyenne, centrées sur -15%, qui indiquent que les éearistensité sont dimi-
nués apres optimisation. Les fortes augmentations du diBeris Sud-Est et Sud-Ouest
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(+123,9 a +845,9%, Tableau 6.4) correspondent a des valeuaeasitres faibles, infé-
rieures a 0,8 ppb en valeur absolue : ces biais restent datréeinfs a 6,5 ppb en valeur
absolue. Les variations de la corrélation, centrées sud928ans les stations urbaines et
améliorées de 1,6 a 6,3% dans les stations rurales (Tableaadhfiment que le phasage
temporel des mesures est mieux reproduit par le modéle aptigsisation.

Lozone Comme I'a montré I'étude du 7 aolt 1998 (voir page 109), lexeantrations
d’'ozone peuvent servir de premiere validation aux réssuttat’optimisation. L'étude cli-
matologique effectuée sur les concentrations simageri (voir page 90) indiquait que
les concentrations d’ozone étaient bien reproduites pawolgele, tant en intensité qu’en
phasage temporel, malgré une Iégére surestimation (meédean2,9 ppb pour les stations
urbaines). Les variations du biais, centrées sur -1,6% éedeur moyenne centrées, sur
-2,3%, indiguent que I'optimisation permet de réduire enteseccarts en intensité entre
concentrations simulées et mesurées (Tableau 6.5). Le darcentage obtenu pour le
biais a Tremblay correspond au passage d’un biais quasmeé(ihférieur a 0,02 ppb) a
un biais de I'ordre de -0.2 ppb. La corrélation est égalemméliarée (variations centrées
sur +1,5%, Tableau 6.5).

Finalement, les flux d’émissions optimisés permettent ueélenre reproduction des
concentrations de monoxyde d’azote et d’ozone simuléeadesix étés : par rapport au ca-
dastrea priori, les valeurs du biais et de I'erreur moyenne sont diminuélesocerrélation
est augmentée.
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Statistiques NO été 1998
Site biais | Abiais | rms | Arms | cor [ Acor
zones urbaines
Argenteuil -4.5 -22.3| 11.7| -22.8| 0.5| +49.1
Bobigny -3.5 -40.9| 14.3| -15.0| 049 | +35.1
Champs-sur-Marne -7.7 -22.2|18.1| -22.1| 0.37| +86.0
Créteil -4.0 -41.2| 15.2| -36.7| 0.35| +126.6
Evry X X X X X X
Garches X X X X X X
Gennevilliers -2.9 -33.2| 11.4| -27.2| 0.53 +48.
La Défense -5.7 -19.6 | 13.6 -94 1] 0.52| +16.7
Mantes -4.6 -9.7| 81| -16.2| 0.41| +63.7
Melun -7.6 -1.7| 123| -2.1]0.21| +53.6
Montgeron -1.5 -68.8| 7.8| -247| 04 +95.
Paris Nord-Est 2.1 -65.7| 12.4| +3.1| 0.63 +2.3
Paris Nord-Ouest -2.7 -42. | 14.9 -7.1 | 0.48| +23.6
Paris Sud-Est 0.8 | +164.0| 135| -30.1| 0.53| +55.9
Paris Sud-Ouest 0.8 | +123.9| 9.1 +7.1 0.63| +12.6
Saint-Denis -3.6 -38.6| 13.7| -249| 0.62| +27.3
Tremblay -1.1 -445| 10.6 | -16.1| 0.40| +81.2
Versailles -2.3 -42.0| 75| +9.5]| 0.43| +28.4
Vitry -4.6 -27.7| 20.1| -32.8| 0.41| +93.3
zones rurales
zone rurale Sud-Est X X X X X X
zone rurale Sud-Ouest -1.9 -05| 25 -0.1| 0.2 +6.3
Statistiques NO été 1999
Site biais | Abiais | rms | Arms| cor| Acor
zones urbaines
Argenteuil -3.5 -12.2| 8.6 | -12.7| 0.67| +12.9
Bobigny -4.3 -28.5| 13.8| -18.2| 0.56| +235
Champs-sur-Marne X X X X X X
Créteil -3.9 -20.2| 12.1| -15.3| 0.43| +49.2
Evry -5.8 -14. | 125| -10.8| 0.43| +33.1
Garches -0.1| +420.5| 95| -13.2| 0.44| +48.9
Gennevilliers -3.2 -26.7| 11.6 | -27.6| 0.65| +27.6
La Défense X X X X X X
Mantes -2.7 -58| 5.2 -0.71 052| +25.2
Melun -2.9 -1.3| 4.9 -1.4| 0.44 +6.8
Montgeron -2.7 -14.| 55 -0.3 | 0.55 +3.3
Paris Nord-Est -1.3 -84 | 10.2| -12.6| 0.68| +12.7
Paris Nord-Ouest -1.6 -87.5| 9.7| -221| 0.66| +26.6
Paris Sud-Est 0.2 | +8459| 9.6 | -12.3| 0.58| +35.2
Paris Sud-Ouest -0.7 -37.7| 7.6 -4.3 ] 0.69| +15.0
Saint-Denis 2.2 -46.2| 9.2| -19.6| 0.69| +13.6
Tremblay -1.9 -62.2| 11.9| -22.3| 0.39| +81.6
Versailles 2.1 -14.4| 5.9 -2.1| 0.62 +5.9
Vitry -3.2 -28.3| 12.2| -24.3| 0.49| +53.5
zones rurales
zone rurale Sud-Est | -1.9 02| 21 -0.1| 0.2 +1.6
zone rurale Sud-Ouest -1.9 04| 25 -0.3 | 0.25 +3.3

TAB. 6.4 —Valeurs des variables statistiques (biais, moyenne quagprairms) et corré-
lation (cor)) calculées sur les mois de juillet et aolt en 1898999 pour les concen-
trations de NO (en ppb) a priori dans les différentes maillésse trouvent des sta-
tions de mesure (x = pas de mesure a cette période) et écarts (de ¥ valeur a
priori) entre les valeurs calculées pour les concentrasia® NO a priori et optimisées.
AX — Xapriori—Xoptimisé % 100 126

apriori
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Statistiques ozone été 1998
Site biais | Abiais | rms [ Arms | cor | Acor
zones urbaines
Champs-sur-Marne 7.9 -89|146| -34|0.77| +1.6
Créteil 4.6 -105| 13.3| -2.1|0.77| +2.0
Garches X X X X X X
Gennevilliers X X X X X X
Mantes 4.3 -6.5| 11.6| -3.3|0.80| +15
Melun X X X X X X
Montgeron 2.5 -22.0| 125 -27| 0.8 +1.9
Paris Nord-Est 1.2 -32.8 | 11.2 -1.4]0.81| +15
Paris Nord-Ouest 5.3 -7.0] 12.2 -2.1] 0.80| +1.7
Paris Sud-Est -3.1 +9.4| 116| -0.7]|0.82| +1.3
Paris Sud-Ouest 1.4 -23.6| 11.8| +0.3| 0.79| +1.1
Tremblay -1.9 +28.5|12.8| -2.4|0.78| +2.2
Vitry 0.8 +10.4| 95| -12.1| 0.81 +6.
zones rurales
zone rurale Est X X X X X X
zone rurale Nord-Est 0.0 | +1587.1| 11.8 -1.4 ] 0.77| +0.6
zone rurale Nord-Ouest 8.5 -1.6 | 11.3 -1.1|1 0.84| +0.4
zone rurale Ouest X X X X X X
zone rurale Sud-Est X X X X X X
zone rurale Sud-Ouest| -1.4 -49 1| 10.4| +0.2| 0.85 0.0
Statistiques ozone été 1999
Site biais | Abiais | rms | Arms | cor | Acor
zones urbaines
Champs-sur-Marne X X X X X X
Créteil 7.8 -421136| -27]077| +1.6
Garches -0.7 +48.5| 125| -2.3|0.78| +1.9
Gennevilliers 3.6 -9.7 1 119 -3.4| 081 +1.6
Mantes 1.9 93] 111 -2410.84| +1.0
Melun 6.1 -1.2| 12.0| -0.8]0.82| +0.3
Montgeron 5.6 44| 12.1 -23| 08| +1.1
Paris Nord-Est 0.2 +79.8 | 11.2 47| 08| +2.7
Paris Nord-Ouest 3.7 -126| 114 -47)| 08| +2.6
Paris Sud-Est -2.2 +20.7| 12.4| -3.2|0.77| +2.9
Paris Sud-Ouest -0.8 +49.9| 11.6 -3.8 | 0.78| +2.8
Tremblay -0.6 +48.3| 12.2 -24 1 0.78| +1.6
Vitry 1.2 -33.2| 12.3| -3.7|0.76| +2.5
zones rurales
zone rurale Est 4. -1.8 | 10.2 -0.2 | 0.83 0.0
zone rurale Nord-Est -2.3 +4.3 | 10.9 -0.8 | 0.78 | +0.7
zone rurale Nord-Ouest -0.3 +53.| 9.7 -26 1| 0.85| +1.0
zone rurale Ouest 3.7 -1.4 | 10.0 -1.4 | 0.86| +0.5
zone rurale Sud-Est 4.9 +0.3| 11.1 0.0 | 0.83 0.0
zone rurale Sud-Ouest| -2.8 -1.1] 115 -0.3] 0.84| +0.2

TAB. 6.5 —Valeurs des variables statistiques (biais, moyenne quagprat(rms) et cor-
rélation (cor)) calculées sur les mois de juillet et aolt e®8@t 1999 pour les concen-
trations d’ozone (en ppb) a priori dans les différentes neailbu se trouvent des sta-
tions de mesure (x = pas de mesure a cette période) et écarts (de ¥ valeur a
priori) entre les valeurs calculées pour les concentrasiofpzone a priori et optimisées.
AX — Xapriori—Xoptimisé % 100

Xapriori

127



CHAPITRE 6. APPLICATION A DES CAS REELS

Influence d’autres parameétres sur I'optimisation des émissios

Parmi tous les parameétres du modele, les conditions autebret la hauteur de couche-
limite ont potentiellement une influence importante (Me2003; Menut et al. 2000) et
tres différente selon les jours sur I'optimisation des &ioiss.

Les conditions aux limites Imposées par une simulation CHIMERE a I'’échelle conti-
nentale (voir page 44), elles sont considérées comme tesrftypothése de travail réa-
liste, voir page 97). Cependant, la quantité d’informatitife a I'inversion des émissions
locales contenue dans les concentrations mesurées dépknuat thtensité. Cette situation
estillustrée sur la Figure 6.29. Pour cette illustrationaeaprésenté (sur I'axe vertical de
la Figure 6.29) les concentrations (en unités arbitrairass@ux masses d’air advectées
dans le domaine (G,.+), les concentrations réelles dues aux émissions,(B) et les
concentrations simulées avec le cadaatpegiori (E, ;). L€S concentrations mesurées
(C,esure) COrrespondent a la somme des concentrations dues austioas@iux limites et
des concentrations dues aux émissions locales. Les coattens simulées (G,...) cor-
respondent a la somme des concentrations dues aux cosditiarimites et des concen-
trations simulées avec les émissiangriori. Finalement, pour des flux d’émission locaux
identiques, I'écart entre concentrations mesurees etéga( ;,) di a des defauts du ca-
dastrea priori représente une proportion des concentrations simuléatadiplus faible
gue les concentrations importées dans le domaine sonteélelvé probléme se pose de
facon d’autant plus aigtie que les concentrations imporgeésentent un fort pourcen-
tage des concentrations mesurées ou simulées en aval dessdémission du domaine.
Or, en Tle-de-France, les émissions locales de monoxydet@a®passent de beaucoup
les concentrations advectées (ESQUIF 2001) : les conciemsade NO importées dans
le domaine atteignent au maximum 5 ppb, que la masse d'didswigine océanique
(7 aolt 1998, POI 5 et 6) ou d’origine continentale (POI 1,2,7 el8)s que les concen-
trations simulées en ville aux mémes heures dépassent 13 pplersion utilisant les
concentrations analysées de monoxyde d’azote comme tudagdes conditions aux li-
mites «propres» ou «polluées» n'ont pas une influence sutifigeour limiter la validité
des corrections des émissions.

La hauteur de couche-limite Les émissions anthropiques en été en ile-de-France ne
dépendent pas de la météorologie, notamment parce qu'd pgs de chauffage en ville.
Les émissions et la hauteur de couche-limite réelles paulost Etre considérées comme
des phénomeénes indépendants. Cependant, lors de I'ogtiomisune mauvaise estima-

oL . HCL
Emissionsa priori o o
surestimée sous-estimée
sous-estimées E,pt surestimées E,pt ~E,, — sous-estimées
correctes E,,t surestimées E,,t SOus-estimées
surestimées E.pt ~E,, — surestimees E,p: SOUs-estimées

TAB. 6.6 —Conséquence sur les émissions optimisées des différentemamabs d’er-
reurs sur le cadastre a priori et la hauteur de couche-limite.
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| ppb
C simu
/" C mesure ¢ Afg =25% C simu
| E connues,” ,/
C import B
E vraies
Conditions aux limites: concentrations basses
Ppb C simu
e mesurei Afg=16% C simu
C import E connues///l
B E vraies

Conditions aux limites: concentrations hautes

FIG. 6.29 —lllustrations de I'impact des conditions aux limites sur fanmation concer-
nant les émissions locales contenue dans 'écart,§ entre concentrations mesurées et
simulées.

tion de la hauteur de couche-limite dans le modéle peut amaresur-correction des
émissions. Les différentes combinaisons d’erreurs suén@ssionsa priori et la HCL
sont réesumées dans le Tableau 6.6.

On remarquera que méme lorsque le cadastpeiori est correct, une HCL trop faible
conduit a simuler des concentrations trop €levées et doocrigger indiment les émis-
sions a la baisse ; inversement, une HCL trop grande amenecamientrations simulées
trop faibles donc a des émissions corrigées a la haussg@ablkeau 6.6, ligne du milieu).
Enfin, lorsque les erreurs sur les émissions et la HCL sont duevddre de grandeur,
elles peuvent se compenser si la HCL et les émissions sorstisuées ou sous-estimées
ensemble. Finalement, quelle que soit I'erreur du cadasipeori, une surestimation
(respectivement sous-estimation) de la hauteur de cdunite-améne a des émissions
optimisées surestimées (respectivement sous-estimées).

Pour tenter de quantifier 'impact de I'erreur sur la hautdeicouche-limite sur les flux
d’émission optimisés, on compare les résultats obtenuslpsuwleux vendredis étudiés
précédemment, le 7 aolt 1998 et le 16 juillet 1999.

La Figure 6.30 représente les écarts (en %) entre les émisgitingsées obtenues avec
la HCL corrigée grace aux mesures et avec la HCL fournie parMBG pour ces deux
journées. Le 7 ao(t, la HCL fournie par 'TECMWF est augmen&&@Pb6 pendant toute
la journée pour approcher les mesures disponibles (reggEsen bleu sur la Figure 6.30,
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0 o -a E,, 07/08/98

— - HCL 07/08/98
o—e E,, 16/07/99

— HCL 16/07/99

-xbrute)/xbrute x 100 (%)
w
a1

corrigée

1 6 12 18 2¢
Heure (TU)

FIG. 6.30 —Différence (en %) entre les profils temporels moyens sur toutreaitte des
flux d’émission de NO optimisés avec la hauteur de couche-limitaie par ECMWF et
avec la hauteur de couche-limite corrigée grace aux mesurest& TU = heure légale -
2 heures. Les zones grisées correspondent aux heures rionsaas.

voir page 104). Les flux optimisés obtenus avec la HCL corrgpad supérieurs de 2%
a 7 heures a 12,5% a 4 heures aux flux optimisés avec la HCL brsecdrrections de
HCL effectuées le 16 juillet (augmentation de 10% nécesgarelant quelques heures
seulement, représentée en bleu sur la Figure 6.30, voir pagenlont quasiment pas
d’'impact sur les flux optimisés : la différence est inféreear0,5%.

Le 7 ao(t 1998 est la seule journée, sur I'ensemble des gegtaurs de POl ESQUIF en
juillet et aolt 1998 et 1999, qui présente a la fois une HCUddjinférieure a 1000 métres)
et une erreur trés importante par rapport aux mesuee3500). L'écart maximal sur les
flux optimisés avec et sans correction de la HCL reste 3,5 foissmgrand que la cor-
rection apportée a la HCL. Dans le cas d’une HCL plus grande eteddureur relative
plus faible, comme le 16 juillet 1999, I'influence de la catren de la HCL sur les flux
optimisés moyennés sur tout le domaine est négligeablaldrrent, bien que deux cas
ne puissent suffire a établir une quantification précise,arn ponsidérer que la correc-
tion de la hauteur de couche-limite est importante poundlétde journées spécifiques
mais ne représente pas une erreur de premier ordre powgrkion d’une longue période
comportant peu de situations exceptionnelles en ce quiecbada HCL.

Impact global sur les flux d’émission

Dans ce qui suit, pour représenter les résultats de I'opdiiis sur la période complete
de quatre mois, on utilise la médiane des flux optimisés. kat,d& valeur de cet in-
dicateur n’est pas influencée, comme la moyenne, par leargadxtrémes, qui peuvent
correspondre a des intensités aberrantes dues a une soticor des émissions.

Répartition temporelle  On examine dans un premier temps I'ensemble des jours op-
timisés afin de quantifier la variabilité des émissions ojst®s. Le cadastra priori
présente une variabilité due au fait qu'il existe six typegpdofils différents, représentés
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sur la Figure 6.31 : un pour chacun des trois types de jour (semsamedi, «dimanche
ou jour férié»), avec des intensités différentes en judtetn aodt (20% de moins, voir
page 109).

5e+12 I T T

4,5e+12

BE—a semaine juillet
* -x semaine ao(t
o—o samedi juillet
¥ -% samedi aolt

4e+12)

—~

(\"E 3,5e+12 e—e dimanche juillet
,.fn’- p- —> dimanche ao(t
‘G 3e+12)

R

g 2,5e+12

5 2e+12

[

1,5e+12

1 6 12 18 2¢
Heure

FIG. 6.31 —Profils temporels a priori des flux d’émission de NO moyennésaurlé
domaine, selon les différents types de jour pour les mois tletjat aolt 1998 et 1999.
En été, TU = heure |égale - 2 heures.

La Figure 6.32 représente donc la médiane des profils tenspdesl 124 jours optimisés
avec les percentiles 50 et 80 et les deux profils temporetesmondant aux variations
extrémes du cadasteepriori.

Se+12— 1 I
4,5e+12—

I [
percentile 801

4e+12

53,5e+12—

3e+12—
2,5e+12—

2e+12—
1,5e+12

Flux (moléc.s

3 £1 émissions optimisées
—— émis. a priori semaine juillet-
/ — — émis. a priori dimanche ao[it]

le+12

-1 | | | | | | |
+11!
e 5 6 7 8 9 10

Heure

FIG. 6.32 —Profil temporel médian des flux d’émission de NO moyennés suretala-|
maine, obtenu sur les périodes du ler juillet au 31 ao(t 199®89. En été, TU = heure
légale - 2 heures.
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La moitié supérieure du percentile 80 indique une grandeedsson des flux moyens op-
timisés, notamment de 4 a 8 heures. Comme indiqué plus heumj fes flux optimisés
tres éloignés de la médiane se trouvent probablement dd&téslus a une sur-correction
des émissions effectuée a cause d’'une mauvaise estimatienHICL. Cependant, cela
n'explique pas la dissymétrie, qui apparait a 5 et 6 heuras s intensités : la limite
supérieure du percentile 80 correspond a des flux atteigia®9% de la médiane. Un exa-
men des profils temporels journaliers montre que, lorsgtla est faible le matin avant
6 heures (inférieure a 300 métres) puis double a 7 heuresnbme de flux supérieurs
au percentile 80 est deux fois plus grand que le nombre derféxiéurs. La variation
rapide de la HCL semble donc étre mal prise en compte par f$evqui a tendance a
augmenter dedcon disproportionnée les émissions pour compenser |atilbrutale
des concentrations.

Entre 3 et 10 heures, le percentile 50 du profil médian opérn@respond a des flux
d’émission variant de -51 a +56% autour de la médiane. Caeiti@hilité est donc du
méme ordre de grandeur que I'écart d’intenaifg@riori de 20% entre le mois d’ao(t et le
mois de juillet d’une part et que la différence de 35% dansdasa émise de 3 a 10 heures
entre les jours de la semaine et le type «dimanche ou joésféfautre part (Figure 6.31).
La variabilité de I'ensemble des flux optimisés parait d@adiste. On peut compare dans
ce qui suit les résultats obtenus pour le cadastre opimisgadastrea priori pour les
différents types de jour utilisés.

Répartition spatiale L'étude du 7 aolt 1998 et du week-end du 16 au 18 juillet 1999
a montré que la répartition spatiale des corrections n’pte homogene mais dépendait
du lieu et de I'heure (voir pages 107 et 118). Parmi I'ensendas coefficients de cor-
rection appliqués & une méme maille au cours de la périodmispe, certaines valeurs
sont obtenues avec une fréquence trés supérieure aux.dwgregyure 6.33 représente
les distributions en fréquence des coefficients de comeaibtenus pour la maille ru-
rale de Paris Sud-Ouest et pour la maille périphérique de Alegmavec des classes de
0,05. Dans la maille urbaine (Figure 6.33 (a)), a chaque heuimispe, une seule classe
dépasse 50 occurences sur un total de 124. Dans la maillh@ggpe, la distribution
présente également un pic de fréquence pour une seule,dasdépasse 35 occurences
(Figure 6.33 (b)). On choisit donc d'utiliser le coefficientglus fréquemment obtenu
dans chaque maille pour représenter la répartition spaties corrections.

La Figure 6.34 indique, pour chaque heure inversée dans ehaaille optimisée, la
correction la plus fréquente sur I'ensemble des jours apéigt pour des raisons de li-
sibilité, toutes les classes ne sont pas représentéegdineliement. On remarquera tout
d’abord que, quelle que soit I'heure considérée, les cbomes le plus souvent effectuées
consistent en I'augmentation des émissions de, N§@ qui est cohérent avec la sous-
estimation des concentrations matinales de NO, au moinslenndiquée par les compa-
raisons statistiques (voir page 93). Entre 6 et 8 heuresqiies10 heures, ces corrections
sont réparties differemment selon I'intensité des flux. Eeteles flux les plus intenses
du centre du domaine sont le plus fréquemment diminuésggatihisation (jusqu’a -5%
par rapport aux valeurs priori, coefficients compris entre 0,95 et 1) alors que la majo-
rité des flux périphérigues moins intenses sont augmentéguja +5% par rapport aux
valeursa priori, coefficients compris entre 1 et 1,05). De 3 a 5 heures et a 9s)dare
répartition spatiale est plus homogeéne, la plupart des tiamt dréquemment multipliée
par des coefficients compris entre 1 et 1,05.
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(a) Paris Sud-Ouest
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(b) Tremblay

FIG. 6.33 —Distribution en fréquence (pour des classes de 0,05) des deett de cor-
rection obtenus a chaque heure inversée sur la période dyullat au 31 ao(t 1998
et 1999. Pour plus de lisibilité, la courbe indiquant la distition de chaque heure est
décalée vers le haut d'une unité de plus que la précédente.
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FIG. 6.34 —Représentation spatiale des corrections les plus fréquertrap@iquées aux
flux d’émission de NQsur les périodes du ler juillet au 31 aolt 1998 et 1999. Classe
de 0,05 non représentées individuellement. En été, TU = hégadd - 2 heures.
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Impact sur les différents profils temporels

Mois de juillet etaoGt Comme indiqué plus haut, les émissi@ngriori du mois d’aolt
sont, a toute heure, inférieures de 20% aux émissions dudaqisllet. Les profils tempo-
rels médians des flux optimisés aux mois de juillet et aopit@sentés sur la Figure 6.35,
montrent que cette différence est presque conservée gmigggation : elle varie entre
-19,2% a 8 heures et -22,5% a 6 heures.
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FIG. 6.35 —Profils temporels médians des flux d’émission de NO optimisés més/enr
tout le domaine, obtenu sur les mois de juillet et aolt 1998 891Bn été, TU = heure
légale - 2 heures. Les zones grisées correspondent auxsheoineoptimisées.

Semaine Par rapport au profil temporel priori, I'intensité des émissions optimisées
est augmentée de 9,4 & 17,7% entre 4 et 10 heures (Figure 6.3@ndaat, I'allure

du profil est conservée, avec deux pics, a 5 et 8 heures. Ay Iatalasse émise est
augmentée de 13,1%. L'intensité plus élevée des flux d’énmsgtimisés est un résultat
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FIG. 6.36 —Profil temporel médian sur tout le domaine des flux d’émission dgdl®d
le type «semaine» obtenu sur les périodes du ler juillet auoBt 2998 et 1999. En été,
TU = heure légale - 2 heures. Les zones grisées correspoadeariteures non optimisées.
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attendu. En effet, la comparaison des concentrations dexyde d’'azote simuléea
priori et mesurées avait mis en évidence la sous-estimation desrtogitions matinales
de NO, au moins en ville (voir page 93). La conservation deutaldu profil temporel est
cohérente avec les résultats de I'étude des corrélatidragit indiqué que la variabilité
et le phasage temporel des concentrations de monoxydee'&zoent corrects, au moins
en milieu urbain (voir page 95).

Samedi et dimanche/jour férié Le samedi (Figure 6.37 en haut), I'intensité des émis-
sions optimisées est réduite, entre 4 et 10 heures, de 1,9% péyIapport au cadastae
priori. Les réductions les plus importantes sont obtenues a 5 atréh§l 3,2 et 16,3%).
Au total, la masse émise est inférieure de 7,7% pour le profimigpé par rapport au
profil a priori. Le profil optimisé comporte un pic d’émissions entre 7 et Qrag (flux
supérieurs a 2,5.1®moléc.cnt?.s71) alors que les fluxa priori sont quasiment constants
entre 5 et 9 heures (flux compris entre 2,7 et 2,% hioléc.cn2.s71). On peut évoquer
la possibilité que ce pic corresponde au trafic de «loisirsatnedi matin, plus tardif et
moins intense que le trafic d0 aux déplacements de travadreaise.

Le dimanche (Figure 6.37 en bas), I'impact de I'optimisatest plus faible que le sa-
medi : les flux optimisés sont augmentés de 15,6 et 10,5% a 8 er&®shpar rapport aux
flux a priori et différent de ceux-ci de moins de 5% de 4 & 7 heures. La masse éntre

3 et 10 heures est augmentée de moins de 7% aprés optimisatiorofil médian du type
«dimanche ou jour férié» a été élaboré a partir de 18 dimanulus les 14 juillet 1999 et
1998 et le samedi 15 aolt 1998. Un sixieme des flux optimisésecnant donc des jours
tres particuliers pour le trafic. Par exemple, le mardi 14guiLl998 a pu donner lieu a
des retours de «pont» (depuis le samedi 11), bien que caofe@ncent en principe les
émissions de la soirée. Finalement, 'allure des profilsnuipés differe peu de celle des
profils a priori qui étaient cependant supposés comporter une grandeitindergvoir le
17 et 18 juillet 1999 page 113).

Les différents jours de la semaine Un unique profil du type «jour de la semaine» a été
utilisé lors de I'élaboration du cadastgriori. Or, le trafic comptant pour la majorité des
émissions de NQ(53% des émissions totales dans le cadasfnéori), on peut supposer
gue les profils temporels des différents jours de la sema#septent des caractéristiques
particulieres.

Pour différencier chacun des cing jours de la semaine dacadastre optimisé, il faut
comparer le profil médian de chaque jour au profil médian deettausemaine. Afin
de séparer la variabilité due aux différences d’intengitiéecles mois de la variabilité
éventuelle due aux diférences entre les jours, les médarteité calculées séparément
pour juillet et aolt. Au total, on compte dix-huit lundis (8 jillet, 10 en ao(t), jeudis
(10 en juillet, 8 en ao(t) et vendredis (10 vendredis engt)iB en ao(t), seize mardis (7
en juillet, le 14 juillet 1998 étant un mardi, 9 en aodt) ezeanercredis (8 en juillet, le
14 juillet 1999 étant un mercredi, 8 en aodlt).

Pour le mois de juillet, les profils temporels médians deslilumardi, jeudi et vendredi
sont trés semblables au profil temporel médian de la semé&dseécarts sont inférieurs
a 3,5% a toute heure, I'écart maximal étant de 3,4% le jeudi audebgFigure 6.38).
Le profil temporel du mercredi est également tres proche diil pypique de la semaine
(différences inférieures a 2,5%) sauf a 7 heures ou I'écaeinatt5,6% (Figure 6.38).
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FIG. 6.37 —Profils temporels médians sur tout le domaine des flux d’émissoN@
pour les types «samedi» et «dimanche ou jour férié» obtenutesurériodes du ler
juillet au 31 aolt 1998 et 1999. En été, TU = heure légale - 2rbguLes zones grisées
correspondent aux heures non optimisées.

Les flux d’émission du mercredi ne sont donc pas quasimerstants de 5 a 8 heures (a
environ 3,7 moléc.cn?.s™!), comme avec le profil hebdomadaire, mais forment un pic a
plus de 3,9 moléc.cnt.s ! a 6 heures.

Au mois d’'ao(t, les profils temporels médians des mardi, jetidendredi sont trés sem-
blables au profil temporel médian de la semaine : les écantsrs@rieurs a 7% a toute
heure, I'écart maximal étant de -6,9% le mardi a 6 heures (Ei§138). Le profil temporel
du mercredi conserve l'allure du profil hebdomadaire maeawne intensité, entre 4 et
8 heures, supérieure de 0,8 a 8,3%. Le profil temporel du lunéigadement trés proche
du profil typique de la semaine (différences inférieures &63 2auf entre 5 et 6 heures
ou 'écart atteint +11,2 et +18,4% (Figure 6.38). Les flux d’&ius du lundi présentent
donc, a 5 heures, un pic a prés de 3,7 moléczsi'. On peut en proposer une expli-
cation en terme de trafic de retour de longs week-end. En dtie I'ensemble des 10
lundis du mois d’aodt se trouvent quatre lundis susceitlétre des jours de trafic da
aux vacanciers (les lundis 2 et 30 aolt 1999 et les lundis 3 ab8t 1999) ainsi que les
deux lundis 16 aott 1999 et 17 aot 1998 cloturant les week-@nd5 aodt.

Finalement, les cing jours de la semaine ne présentent pearaetéristigues moyennes
tres marquées par rapport aux profils hebdomadaires. Capertepuis 1999, on peut
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s’attendre a ce que les habitudes de déplacement de la popuaint été modifiées par la
loi dite «des 35 heures». Cela pourrait faire apparaitralif&sences systématiques plus
importantes entre le profil typique de la semaine et les kiativendredis par exemple.

6.6.3 Synthese des résultats

L'optimisation des émissions de NQOnatinales sur les mois de juillet et aolt 1998 et
1999 a permis d’obtenir des concentrations d’'ozone en eueificcord avec les mesures.
Le biais et I'erreur moyenne ont été diminués de 1,6 et 2,3% @triglation a été amé-
liorée de 1,5%. Aprés avoir comparé les 7 aot 1998 et 16 juii®®lon considére que
la correction de la hauteur de couche-limite, importantar pétude de journées spéci-
fiques (c’est-a-dire comportant des situations météorplms extrémes), n’est pas essen-
tielle pour I'inversion d’une longue période comportantigie situations exceptionnelles.
L'examen de la médiane de I'ensemble des flux optimisés mante la variabilité du
percentile 50, regroupant donc la moitié des jours inversstscomparable a celle qui a
été introduite dans le cadasaeriori (différence entre les mois et les types de jour). Les
corrections les plus fréequemment effectuées sont répatiatialement selon 'intensité
des flux d’émission. Apres optimisation, les flaxpriori les plus intenses du centre du
domaine sont le plus souvent diminués de 65% ou plus alor§igtensité de la majo-
rité des flux moins intenses en périphérie est modifiés de sm@n55%. Pour tous les
types de jour (semaine, samedi et «dimanche ou jour féliE&s§Ecarts entre profils opti-
misés eta priori sont inférieurs a 15%. Cette valeur rejoint les résultatsrin lors de
I’évaluation du cadastre d’émission effectuée grace awsunes aéroportées au cours de
la campagne ESQUIF (ESQUIF 2001) : I'erreur globale sur lessgimns de NQ avait
alors été estimée a 15% au maximum. Enfin, la comparaisoe enprofil obtenu pour
toute la semaine et celui de chacun des cing jours ne faitrajipde caractéristique
particuliere que pour les lundis et les mercredis du moisitt'aCependant, on peut sup-
poser que les caractéristiques du trafic des différents pheita semaine ont été modifiées
depuis 1999.
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6.7 Conclusion

L'le-de-France constitue un bon cadre aux études d'ifwardes émissions. En effet,
dans cette région, les champs dynamiques sont bien regsqauile modele. De plus, le
réseau de mesures AIRPARIF y est bien développé.

Aprés que l'influence des émissions tri-dimensionnellesdue avions de ligne a été
quantifiée et trouvée faible, il a été décidé de n’inverser lgs émissions anthropiques
surfaciques.

Une étude climatologique de comparaison entre concensatimzone et de monoxyde
d’'azote simulées et mesurées au cours des étés 1998 et 1889ia de déterminer les
points faibles des simulations de CHIMERE. Les indicatetassdiques (biais, moyenne
qguadratique et corrélation) ont indiqué que les conceatratd’ozone lors des pics étaient
bien reproduites par le modéle (biais inférieur a 10 ppb pms concentrations supé-
rieures a 100 ppb) malgré la sous-estimation des concemsanatinales de monoxyde
d’azote en ville (biais supérieur a -10 ppb). Ce défaut paetrélié soit a une mauvaise
estimation de l'intensité du mélange vertical soit a unessestimation des flux d’émis-
sion de NQ.

Une étude simplifiée de I'impact du coefficient de mélangeuiert et de la hauteur de
couche-limite sur les concentrations lors de la POI 2 d’'ESQ&JIRdiqué que la para-
métrisation du mélange vertical pouvait étre considéréenae correcte. La comparaison
des flux d’émissions optimisés obtenus avec et sans camedé la hauteur de couche-
limite lors de deux journées des POI 2 et 6 (les vendredis 7E34R et 16 juillet 1999)
ont indiqué qu’il était nécessaire de débiaiser la hautewodiche-limite pour I'étude de
journées tres particulieres, comportant des situationéangogiques extrémes mais pas
pour I'inversion d’une longue période comportant peu degasions exceptionnelles.
L'étude de cas réels effectuée ici comporte deux volets nalpart, I'inversion de cas
particuliers de pollution, d’autre part, I'inversion demlimatologie composée des deux
étés 1998 et 1999.

Dans tous les cas, on inverse les émissions matinales (de 3éui€s) de NQ, ce qui
modifie donc le rapport COV sur NCa I'émission. Parmi les hypotheses de travail re-
tenues, trois sont particulierement importantes : (i) lesamétrisations du modele sont
assez réalistes, (ii) sauf pour la HCL de certaines jour@emgtéorologie est considé-
rée comme assez réaliste pour n’avoir pas besoin d’étresé@eeu débiaisée et (iii) les
sources d’émission sont bien placées dans le cadagir®ri, I'optimisation porte sur
leur intensite.

Deux cas de pollution dite localedans lesquels les émissions du domaine jouent donc
un role prépondérant, constituent les POI 2 et 6 de la cam@ag§QJIF. Les émissions
matinales de NQ du vendredi 7 aolt 1998 et des vendredi 16, samedi 17 et dimeanc
18 juillet 1999 ont été inversées apres que la hauteur denedirnite a été corrigée en
fonction des mesures obtenues par les instruments supigines.

Les résultats obtenus pour les deux vendredis sont trésetitfs. En effet, le profil tem-
porel des émissions du 7 ao(t 1998 est modifié de telle soetéacurée du pic matinal
en ville est réduite de cing heurasoriori a deux heures apres optimisation alors que le
profil temporel du 16 juillet 1999 est conservé. Ces modificet peuvent étre reliées au
fait que le cadastra priori a été élaboré sur la base du mois de juillet, les émissions du
mois d’aolt étant obtenues en diminuant tous les flux de 20% emssuivant les mémes
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variations diurnes. Les modifications apportées par lfojgation le 7 ao(t peuvent donc
correspondre a une différence réelle dans le trafic entradés de juillet et aoQt.

Les profils temporels de type «samedi» et «dimanche et joiésfétilisés pour I'élabo-
ration du cadastra priori comportent une grande incertitude. Le samedi 17 juille9199
présente finalement des résultats tres contrastés seltaursEn ville, le pic matinal
d’émission de NQ est réduit en durée (de cing heugegriori a deux heures apres op-
timisation) mais augmenté de 25% en intensité. A I'extéridaila ville, le pic matinal
d’émission disparait du cadastre optimisé. Le dimancheuilletj le cadastre optimisé
permet de rectifier une erreur importante en éliminant urdf@mission simulé en ville
mais non observé. Il comporte néanmoins, pour les flux maiesses, des modifications
peu réalistes

La répartition spatiale des corrections a montré que lagteds obtenus pour les flux de
la ville, c’est-a-dire la ou sont concentrées de nombremsesires, étaient plus réalistes
gue ceux obtenus pour les flux périphériques, situés darmodes ou le réseau de mesure
est moins dense. L'utilisation du krigeage pour répartimaeux I'information disponible
dans les concentrations mesurées ne permet donc pas dengertoates les limitations
dues a la quantité limitée d’information.

Finalement, I'étude de deux cas particulierement bien ah@rués a montré que la mé-
thodologie d’inversion était applicable a des cas réels. élnde d’inversion a plus long
terme a donc été menée pour obtenir des résultats génbladisad’autres périodes.

L’ inversion a long termea porté sutes mois de juillet et aolt 1998 et 199%ur I'en-
semble des profils d’émission optimisés, la moitié préseméevariabilité inter-journaliere
du méme ordre de grandeur que les écarts utilisés lors dbdétion du cadasteepriori
pour reproduire les différences entre les mois (juilletéitpou les jours (semaine par rap-
port au dimanche ou jour féri€). La répartition spatialec@sections les plus fréquentes
sur toute la période inversée confirme les différences éedréux intenses du centre du
domaine, donc lintensité est souvent corrigée de plus @eé, &4 les flux périphériques
moins intenses et modifiés dans des proportions moindres.

La comparaison des profils optimisésaepriori pour les trois types de jour (semaine,
samedi et «dimanche ou jour férié») montre des écarts @ufigria 15%, ce qui correspond
a I'estimation de I'erreur globale sur les émissions de, N@ectuée lors de la campagne
ESQUIF.

Enfin, seuls les profils temporels des lundis et mercredis dis niao(t présentent des
caractéristique particulieres différentes de celles ddilgrebdomadaire typique. Cepen-
dant, ces résultats ne sont probablement valables quegmanhées antérieures a 1999.
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Chapitre 7

Conclusions et perspectives

7.1 Conclusions

Rappel du cadre du travail

Ce travail avait pour objectif d’élaborer une méthode cirsion des émissions anthro-
pigues de NQ et de COV a I'échelle régionale, utilisant les mesures démeudes ré-
seaux (@ et NQ,). Ces derniéres étant disponibles dans de nombreusességipour de
longues périodes, une telle méthode permettrait (i) diesta posteriori les émissions né-
cessaires a une meilleure simulation des champs de coatiensrlors d’épisodes passés
variés, (ii) d’envisager une utilisation de I'inversionysd’amélioration des prévisions.
De plus, une meilleure connaissance des émissions passaesi@tes peut offrir une
base plus slre a I'élaboration de scénarios prospectifs.

Bien que les méthodes de la famille de I'assimilation sodkja utilisées dans de nom-
breux domaines et notamment en météorologie et en chimiatdeolsphere a I'échelle
globale, les études d’inversion des émissions a I'échéjenale sont actuellement peu
nombreuses. Il était donc nécessaire d’évaluer ce que lgwdes inverses peuvent ap-
porter a la simulation de la pollution photo-oxydante aliéite régionale.

Méthodologie élaborée

La principale limitation des méthodes inverses réside tansiantité d’information né-
cessaire. C’est pourquoi le nombre limité de données diwhsen disponibles a consti-
tué le principal probleme a résoudre. Deux stratégies ont étdnmises en ceuvre simulta-
nément : d’'une part, augmenter le nombre de contraintesiekéaléquation» par rapport
au probleme a inverser, en utilisant les informations cuns dans I'espace des concen-
trations, et d’autre part, diminuer la dimension du prol@éen utilisant les informations
contenues dans I'espace des émissions.

La structure du champ de concentrations sinaydéiori par CHIMERE ayant été validée,
une technique de krigeage a été mise en place pour utilseft@mations contenues dans
I'espace des concentrations. Les contraintes constipeiele champ de concentrations
analysé prennent en compte a la fois les informations fearpar les mesures et par
le champ simulé. Elles représentent la meilleure inforomagiossible dans I'espace des
concentrations (notamment par rapport a la représenéativimaillage).

Dans I'espace des parametres, une technique d’agrégattinleglynamique a été éla-
borée : des zones regroupent les paramétres qui sont aezatags la méme proportion.
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La dimension du probléme est ainsi réduite du nombre totglatametres au nombre
de zones défini. Dans le cas des flux d’émission en lle-de-Eramcregroupe des flux
d’émissions d’intensités proches. De plus, la dynamiqua didation est prise en compte
afin de définir des zones dans lesquelles le signe de la daésibicolt a ces émissions
estle méme.

La méthode de I'adjoint a été choisie pour notre travail papcelle permet de prendre en
compte facilement I'évolution temporelle des concentratiet des émissions. L'inverse
du modéle CHIMERE a donc été développé a partir du modéletdieesion V200211K,
de son adjoint (qui a été revu et modifié) et de I'optimiseur N1IQN3

Validation et limites de I'outil

La méthodologie élaborée ne comporte aucune hypothédatinsia validité a priori. elle
peut donc en principe étre utilisée pour toutes les périoddeannée, pour toutes les
especes pour lesquelles on dispose d’'une technique deagegedaptée. Cependant, la
réalisation de I'agrégation spatiale dépend des caratitgres dynamiques du domaine
considére.

Pour évaluer les capacités de I'inversion, une procéduragtéant de générer et d’étudier
des cas académiques a été mise en place.

Si toute l'information nécessaire est disponible, on v&qfie la précision de l'inverse est
égale a la précision de la machine.

La méthode avec krigeage a été comparée a une méthodentitdisst mesures seules
et a une méthode utilisant une matrice «de background». drtsaintes fournies par le
krigeage permettent d’obtenir des corrections dont lartiéjoe spatiale et temporelle est
plus homogéne et cohérente pour I'ensemble du cadastre.

Cependant, le krigeage ne permet pas de créer de I'infasmalti est donc nécessaire
de choisir comme contrainte une espéce pour laguelle sspowibles suffisamment de
données d’observation contenant de I'information sur fegssions a inverser. En lle-
de-France par exemple, on ne peut utiliser les concenteatitbzone pour inverser les
émissions de NQmatinales car on ne dispose en général que d’'une seule ahearv
dans le panache de I'aprés-midi.

Etude en lle-de-France

Les premiéres études d’inversion ont porté sur le cadaktbmi& par AIRPARIF pour
I'le-de-France. En effet, cette région présente une togquitje simple (relief faible, éloi-
gnement des cotes) et le réseau de mesure AIRPARIF est suffesgrdemse et complet
pour le développement et la validation de notre méthodengpifisieurs cas de pollution
ont été bien documentés et étudiés en détail lors de la caraplgmesure ESQUIF des
étés 1998 et 1999.

Dans un premier temps, les écarts entre concentrations éesselr simulées ont été exa-
minés afin de déterminer les éventuels problemes rencqrdards modele.

Une étude climatologique de comparaison entre concemgatimzone et de monoxyde
d’'azote simulées et mesurées au cours des étés 1998 et 199thim pe déterminer
les points faibles des simulations de CHIMERE. Les indicatesfatistiques calculés
montrent que le cycle diurne des concentrations d’ozondustparticulierement les va-
leurs atteintes lors des pics étaient bien reproduits pawolgele (biais inférieur a 10 ppb
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pour des concentrations supérieures a 100 ppb). Cepetetaaogncentrations matinales
de monoxyde d’azote en ville sont sous-estimées.

De facon plus ponctuelle, deux cas de pollution dite locales diesquels les émissions du
domaine jouent donc un réle prépondérant, ont été étudigsléola campagne ESQUIF.
La journée du 7 aolt 1998 (POI 2 d’'ESQUIF) présente un épisacid tie pollution
photo-oxydante au cours duquel les concentrations d’osimealées dans le panache
I'apres-midi sont sous-estimées alors que les concemiatie NQ matinales en ville
sont surestimeées.

Les journées du vendredi 16, samedi 17 et dimanche 18 juBi@® (POl 6 d’ESQUIF),
ont été choisies parce qu’elles correspondent aux troestge jours utilisés pour I'éla-
boration du cadastre (semaine, samedi et dimanche ou joély. fBour les deux derniers
types, les profils temporels diurnes des émissions companme grande incertitude. Pen-
dant ces trois jours, les concentrations de monoxyde ddasiotulées le matin en ville et
dans les zones péri-urbaines sont tres surestimées partrapp mesures, particuliere-
ment le samedi et le dimanche.

Dans un deuxieme temps, la détermination des parameétresum@mfluence prépondé-
rante sur les écarts constatés a été effectuée. Les mawsisrations des concentrations
de monoxyde d’azote simulées le matin en ville peuvent étiéas soit a une mauvaise
estimation de I'intensité du mélange vertical (qui dépeadbdparamétrisation du coeffi-
cient de mélange turbulent et de la hauteur de couche-)insibét & une sous-estimation
des flux d’émission de NO Une étude de sensibilité a permis de constater que la para-
métrisation du coefficient de mélange turbulent ne pouvaliguer tous les écarts entre
concentrations mesurées et simulées. Les bases physiggettel paramétrisation ayant
été validée par allleurs, il a été décidé de ne pas la modercontre, la correction de la
hauteur de couche-limite fournie par 'TECMWF grace aux meseffectuées lors d’'ES-
QUIF, permet d’expliquer une grande part de I'écart entrecentrations de NO mesurées
et simulées le matin en ville (pres de 40% dans le cas étudié).

Enfin, les trois cas retenus ont été inversés : le 7 ao(t 1698,8, 17 et 18 juillet 1999
et les deux étés (mois de juillet et aolt) 1998 et 1999. Leekgg des concentrations
est effectué grace aux mesures du réseau AIRPARIF : les auesasont les analyses
de NO effectuées de 4 a 16 heures. Les flux de, N&3 plus intenses (supérieurs a
5x10'"moléc.cnt?.s7!) sont optimisés de 3 a 10 heures du matin.

Synthése des résultats

L'optimisation permet de corriger certains écarts trésdrtgnts entre concentrations me-
surées et simulées. Par exemple, le dimanche 18 juilletjaud’@mission de NQ était
simulé en ville avec le cadastaepriori mais il n’était pas mesureé ; avec le cadastre opti-
misé, ce pic n’est plus simulé.

Les résultats de I'optimisation d’'une journée donnée dfiéselon les lieux. D’'une facon
générale, le réalisme des corrections obtenues est plefagant pour les flux intenses,
en ville, c’est-a-dire la ou sont concentrées de nombrenssires, que pour les flux
périphériques, moins intenses et situés dans des zonegéseku de mesure est moins
dense. Le dimanche 18 juillet 1999, par exemple, le cadaptimmisé comporte, pour les
flux des mailles rurales, des modifications peu réalistepizid’émission trés intense a
7 heures). Malgré I'utilisation du krigeage, qui permet dpartir au mieux dans tout le
domaine I'information disponible dans les observatioasiveau de fiabilité des résultats
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diminue donc avec la densité du réseau de mesure. Dans le £&nifesions de NO
optimisées grace aux concentrations de monoxyde d’asstegsultats présentant le plus
haut niveau de confiance sont finalement ceux qui concerasriluix les plus intenses,
qui contribuent le plus aux épisodes de pollution en Tle~damnce.

L'optimisation des émissions sur la période regroupantess de juillet et aolt 1998
et 1999 a été effectuée avec les mesures du réseau de smoeitle la qualité de l'air.
Elle a permis d'obtenir des profils temporels présentantuambilité inter-journaliére
du méme ordre de grandeur que les écarts utilisés lors ddbdgtion du cadastra
priori pour reproduire les différences entre les mois (juilletaitaou les jours (semaine
par rapport au dimanche ou jour férié). Les écarts entrelpuagftimisés et priori sont
inférieurs a 15%, ce qui correspond a I'estimation de I'erggabale sur les émissions de
NO, effectuée lors de la campagne ESQUIF. De plus, les émissidinsis@es permettent
d’améliorer la simulation des concentrations d’ozone suohg terme (biais et erreur
moyenne diminués par rapport aux valeangriori, corrélation augmentée). Finalement,
les corrections apportées a la masse moyenne émise dassniible du domaine et aux
profils temporels correspondant sont donc réalistes.

7.2 Perspectives

Validation extérieure des cadastres optimisés

Ce travail a principalement porté sur I'élaboration et l#idaion de la méthodologie
d’inversion a I'échelle locale en utilisant les mesures olgtine du réseau. Apres les
premiéres études réalisées en lle-de-France pendantéled $98 et 1999, la question
de la validation extérieure des cadastres optimisés reste a discuter. En effet, si les
émissions optimisées paraissent cohérentes et permedte@duire I'écart entre concen-
trations simulées et mesurées, elles peuvent néanmoirasrepespondre a une réalité
physique et dépendre du modele utilisé. L'utilisation dadastres optimisés avec I'in-
verse de CHIMERE par d’autres modeles pour simuler les mépissdes de pollution
est donc une étape permettant de déterminer le degré ded#gmenau modele de ces
cadastres. Dans un premier temps, on peut envisager delésstadastres optimisés avec
le méme modele mais avec diescages différents, par exemple en remplacant les don-
nées metéorologiques de TECMWEF par des champs issus deesddis que RAMS ou
MM5.

Quantifier l'incertitude des cadastres optimisés

Notre méthodologie d'inversion ne permet pas d’associerineertitude aux cadastres
optimisés obtenus.Le projet OPTEMI (OPTimisation des Emisspar Modélisation In-
verse), dans lequel s’inscrit ce travail, prévoit des sxtgons entre I'inversion et des
simulations Monte-Carlo. Ces derniéres permettent en @éfguantifier les incertitudes
des différents parametres d’entrée du modéele.

Application aux COV
Dans les cadastres actuels, les émissions de COV componteigrande incertitude qui
porte a la fois sur la quantité totale et sur la spéciatiomfte-tenu de I'importance du

145



CHAPITRE 7. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

rapport COV sur NQ a I'émission dans la production d’'ozone, I'optimisatiodépen-
dante des émissions de COV et de N@durrait s'avérer trés intéressante pour I'étude de
la pollution photo-oxydante.

Des mesures de concentrations et surtout de spéciation dee@€tuées en routine par
les réseaux seraient donc nécessaires. Bien que les nanpeseant la prise en compte
en routine d’especes de plus en plus nombreuses en méme gempss mesures de-
viennent techniguement réalisables, on ne peut espémosdis rapidement de données
d’observation spécifiques aux COV assez nombreuses.

A défaut d’avoir acceés a la spéciation, les mesures d’ozemeent permettre d’inverser
I'ensemble de la famille des COV. Bien gu'il ait été montr&des mesures d’ozone dis-
ponibles actuellement en Tle-de-France n’étaient pazassmbreuses pour contraindre
efficacement l'inversion des émissions de COV, le dévelomre du réseau de mesure de
I'ozone dans les zones périphériques pourrait, dans dasdéisonnables, apporter les
informations nécessaires.

Application a d’autres régions

L'optimisation des émissions a un intérét immeédiat pourréggons qui disposent d’'un
réseau de mesure assez bien développé mais d'un cadastpeéoeiou non remis a
jour. Cependant, méme dans une région disposant, comreaéiFrance, d’'un «bon»
cadastre, I'optimisation des émissions permet de premdcempte les jours particuliers,
par exemple les grands départs en région parisienne. Lastcasloptimisés peuvent fina-
lement étre utilisés par les réseaux de surveillance dedlit@de I'air comme AIRPARIF,
AIRFOBEP et AIRMARAIX, d’'une part, dans le but d’obtenir de meiltes prévisions
des pics et d’autre part, pour effectuer des simulationgéeagios d’émissions plus pré-
cis.

Le colt d’'une optimisation fiable correspond a celui desmstatde mesure nécessaires
a I'obtention d’analyses de bonne qualité. Cette derniénstitue un enjeu dont le cadre
dépasse largement celui de linversion. C’est pourquoiolét enatériel et financier de
I'optimisation des émissions n’est peut-étre pas systé@unent plus élevé que celui de
la mise a jour d’'un cadastre par des méthodes de type «bafpem-

La méthode d’inversion a été utilisée en Tle-de-France pgesraisons de simplicité de la
dynamique et de disponibilité des observations. L'objesti de I'appliquer a des sites de
plus en plus complexes. Dans un premier temps, on étudie gimmngossédant un réseau
de mesure dense mais dont le cadastre comporte des imbestilus grandes que celui de
I'lle-de-France, par exemple en raison d’émissions ingrags de COV biogéniques. On
pourrait ensuite optimiser les émissions dans une régimpodant également de fortes
incertitudes sur d’autres parameétres, par exemple suhbasgs dynamiques.
Actuellement, la région dans laquelle on dispose du plusdgremmbre d’observations
est celle de Fos-Berre Marseille ou a eu lieu la campagne ESZX&EVauU cours des
étés 2000 et 2001. Les cadastres d’émissions optimisésaentr étre utilisés par les
équipes travaillant sur les analyses des épisodes de aetfgagne. Malheureusement, la
dynamique y est beaucoup plus complexe qu’en lle-de-Frépteenomeénes de brise de
mer notamment). La durée exceptionnelle de la campagne serenpermet néanmoins
de disposer d'épisodes «simples» (régime de brise bieti ptatexemple) qui peuvent
constituer les premiers cas d’inversion.
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Annexe A

La photochimie dans la troposphere

Les réactions chimiques expliquant la production et lardesbn de I'ozone dans la
troposphére sont nombreuses. Cette annexe présenteriepalés étapes du cycle de
'ozone (O;) qui mettent en jeu le dioxyde d’azote (NJQle monoxyde d’azote (NO),
deux espéces regroupées dans la famille des oxydes d'&0t@, (e monoxyde de car-
bone (CO), les composés organiques volatils (COV), les ragibgdroxyles (OH) et hy-
dropéroxyles (H@) au cours d’'un processus rapidesduilibre photochimique, et d’'un
processus plus lent, Bycle des radicaux

A.1 Lequilibre photochimique

Une molécule d’'ozone est formée par la combinaison d’'un ame/gene dans I'état
fondamental (§7)) avec une molécule de dioxygéne, un troisiéme corps peantaie
stabiliser la réaction :

Oy + 08P + M — O3+ MM = O, N, (A.1)

Dans la troposphére, 'atomel® provient le plus souvent d’'une molécule de Nqui
a été photodissociée par un rayonnement d’une longueudéd’oamprise entre 290 et
400 nanometres (visible et proche ultra-violet) :

NOy + hv — NO + O®) (A.2)

La molécule de NO formée peut elle aussi réagir avec une meld@reone : il s'agit de
la titration de I'ozone par NO qui donne :

Les équations A.1 et A.2 d’'une part et A.3 d’autre part constitliéqgtilibre photochi-
mique et ne peuvent expliquer la production nette d’'ozone qui adraddes concentra-
tions supérieures a 100 ppb lors de certains épisodes dgipoll

A.2 Le cycle des radicaux

Une description détailée du cycle décrit ici brievement @& consultée dans Toupance
et al. (1988).
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A.2.1 Production d’'ozone

Lorsqu’un oxydant autre que I'ozone est disponible pounvedir le NO en NQ (réac-
tion A.3), celui-ci peut s’accumuler dans la troposphére. y&ecd’'oxydation des COV
ou cycle des radicauxconvertit le NO en N@; ce dernier est alors photodissocié selon
la réaction A.2 et I'ozone est produit suivant la réaction A.1.

Le cycle des radicaux n’est pas initié par les mémes moléairemilieu urbain et en
milieu rural. En milieu rural, les COV, le méthane et le CO ynut étre oxydés par OH
en présence de NO et de rayonnement solaire. En milieu utbaiéthane et le CO n’ont
pas le temps de réagir avec OH, le temps de passage d’'une massauetiessus d’'une
agglomération étant en général bien inférieur au tempsaigiod de ces oxydations.

La premiere étape d'un cycle d’oxydation d’'un COV consigtela production d’'un
peroxy-radical (RQ) trés réactif :

COV+0OH — R+ H)O

R+0y+M — ROy+M (A-4)

Ce peroxy-radical assure la conversion de NO en M@produisant un composé carbo-
nylé R'CHO :

De plus, le radical HQ permet la conversion d’'une autre molécule de NO en, 8O
régéneére un radical OH, disponible pour I'oxydation d’una@oV :

(A.5)

HOy + NO — NOy + OH (A.6)

Le bilan des réactions précédentes permet donc la conmatsideux molécules de NO
en NG, :
COV +2NO + 20, — 2NOy + H,O + RCHO (A7)

Le cycle n’est pas terminé puisque le composé R'CHO peut &yeéopar OH et produire
un HO, disponible pour une seconde réaction A.6. L'exemple simpléodualdéhyde
(HCHO) donne :

HCHO+OH — CHO + H,O

Les radicaux OH, R@et HO, sont constamment recyclés. La production d’'ozone est
donc d’autant plus importante que le COV en jeu peut subirrandynombre de cycles
d’oxydation. Une molécule de méthane permet la formationudérg molécules d’'ozone
mais une molécule desEl;, permet la formation de 12 molécules d’ozone. La production
d’ozone dépend donc de la quantité de NO disponible et de $&pecé des radicaux.

(A.8)

A.2.2 Sources et puits pour les radicaux

La principale source de production de radicaux OH est la yseale 'ozone par des
rayonnements de longueur d’onde comprise entre 290 et 3idmetres :

O3+hV — 02+01D

oY + H,0 — 20H (A.9)
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La photolyse de composés carbonylés est une source deuatiEy ; par exemple avec
le formaldéhyde, on obtient :

HCHO 420, +hv+ M — 2HO; + CO + M (A.10)
Deux puits de radicaux tres différents existent. Les radigeawvent réagir entre eux :

RO;+HO, — ROOH

RO; + ROy  —  peroxyde (A-11)

lIs peuvent aussi réagir avec NO ou NMotamment pour former de I'acide nitrique
(HNOs) qui peut contribuer a I'acidification des précipitationngles nitrates organiques
(RONG,) qui contribuent au transport du N@ longue distance :

OH+NO+M — HONO+M
R02+N02+M — ROQNOQ—‘FM

A.2.3 Lesrégimes chimiques

Dans un environnement pauvre en NO, par exemple en milieu tenaliits de radicaux
dominant est I'ensemble de réactions A.11. Une augmentatisréndssions de NO
permet donc d’augmenter porportionnellement la prodaatiozone en fournissant des
molécules de NO a la réaction A.5 avant que,R@ disparaissent avec d’autres radicaux.
Dans un environnement riche en NO, par exemple en milieu urleapuits de radicaux
dominant est I'ensemble ds réactions A.12. Une augmentatisrénéssions de NO
augmente donc la perte des radicaux et limite le cycle : lm#bion d’ozone est réduite,
tant que les émissions de COV n‘augmentent pas elles aaggadttion limitante étant
A4,

La production d’ozone est donc sensible au rapport COV/NEs émissions plutdt qu’a
leur intensité. Différentségimes chimiquespeuvent étre observés selon le milieu. On
parle de régime NQIlimité quand, pour des émissions de COV constantes, uneengm
tation des émissions de N@onduit a une augmentation de la production d'ozone. On
parle de régime CQV limité quand, pour des émissions de C@gtaates, une augmen-
tation des émissions de N@onduit a une diminution de la production d’ozone. Cette
sensibilité particuliere de la production d’'ozone aux é&ioiss de précurseurs expliqgue
gue les pics de concentrations d’ozone sont observés nqur@asles sources mais dans
le panache des agglomérations. Pour une étude des difféégimnes chimiques selon les
concentrations de COV et de NQvoir Sillman (1999) ; pour une étude de la sensibilité
des régimes chimiques, voir Menut et al. (2000).
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Annexe B

La campagne ESQUIF

Toutes les informations concernant la campagne ESQUIF ssparibles dans ESQUIF
(2001) ainsi que dans plusieurs articles de synthése damaidhet al. (2003, Menut et al.
(2000). Les caractéristiques générales de la campagnes sitlations rencontrées lors
des Périodes d’Observations Intensives (POI) sont brieverappelées ici.

B.1 Lacampagne de mesure

En plus des mesures de routine effectuées par le réseau AIRP®IRI les concentrations
de polluants et par METEO-FRANCE pour les paramétres métégoples, un dispositif
expérimental particulier a été mis en ceuvre pour la campa§eJE-. || comportait :

— des mesures aéroportées portant sur :

la structure tridimensionnelle des champs de polluants
les concentrations de fond

I'étude de la production photochimique d’ozone
I'étude des aérosols urbains.

Tous les détails des mesures aéroportées effectuées audasuPOl sont disponibles
dans Yautard et al., 2001 ; Beekman et Derognat, 2003

— des mesures fixes au sol en un site urbain et deux sitesrpéiirg. Celles-ci compre-
naient :

des mesures de la dynamique atmosphérique (par LIDAR)

des mesures de concentrations de polluants (par spectieiD&AS)

des mesures de rayonnement et de taux de photolyse

des mesures du contenu en aérosols et de la granulométadaetdmposition chi-
migque ceux-Ci.

— des mesures mobiles au sol permettant de cartographiehdesps de polluants et de
déterminer les concentrations aux limites du domaine daiosrCOV.
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B.2 Caractéristiques des POI

Nous reprenons un tableau de synthése (Tableau B.1), tirc@EES2001), qui présente
toutes les périodes de mesure de la campagne et donne quigldigations sur le type de
situation rencontrée.

POl Dates Origine de la masse Remarques(sur toute la POI)
d’air

Eté 1998

1 25— 26/07/1998 Continentale 1-2 joursPériode nuageuse (moyens et hauts), vent
de stagnation faible

2 07— 09/08/1998 Continentale 2-5 joursCiel clair, fortes températures et vent faible
de stagnation

Eté 1999

3 16— 17/06/1999 Continentale 3-4 joursVent dominant de Nord-Est 3 m.s™!
de stagnation

4 25— 26/06/1999 Continentale 3-4 joursCiel clair, vent venant souvent de I'Est 5
de stagnation m.s!

5 01— 02/07/1999 Maritime Ciel clair, vent de Sud-Est m.s™!

6 16— 18/07/1999 Maritime puis stagnant  Ciel clair

7 24— 25/07/1999 Continentale 2-3 joursExpérience de suivi du panache parisien au-
de stagnation dessus de la Bretagne. Période ventée.

8 28— 31/07/1999 Continentale 3-4 joursVent trés faible< 2 m.s™!

de stagnation

Hiver 1999-2000

9 07— 08/10/1999 Continentale 2-3 joursConditions anticycloniques. Expéreinces
de stagnation pour la qualification de la conversion
NO—NO,
10 26— 28/01/2000 Continentale Expérience pour I'observatiorsitigations
a tres fortes [NQ]. Panache parisien vers
I'Ouest.
Eté 2000
11 19— 20/07/2000 Episode photochimique Expérience sur les aérosols
modéré sans stagnation
continentale
12 30— 31/07/2000 Conditions seches, pa&xpérience sur les aérosols

de stagnation

TAB. B.1 — Récapitulatif des douze POI d’ESQUIF. La colonne «origine alenhsse

d’air» indique I'origine continentale ou maritime de celle-ces «remarques» mettent en
relief la spécificité de chacune des situations météoroleggq
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Annexe C
’adjoint

C.1 Principe

Le principal objectif du modéle adjoint est le calcul du deadV H (X) de la fonction
scalaireH (X ). Cette fonction, dans le cas de l'inversion, est la fonctiofit soit une
somme comprenant les concentrations chimigues de cestegp&ces a certains instants
et en certains lieux. Ce gradient dépend des variables gtignes du modeéle par rap-
port aux parametres météorologiques (vent, températtid)imiques (émissions, taux
de réactions).
On considere un ensemble de variable£voluant spatialement et temporellement sui-
vant le systeme d’équations suivant :

dX

— = F(X.Y), (C.1)

X représente donc les concentrations et est le «vecteubdtiaysteme photochimique.
Puisque le temps est discret dans le modéle, on peut notexcteuwv d’étatX,, a l'ins-
tantt = ndt. Le vecteurY contient 'ensemble des parametres. Enfingst la fonc-
tion (non linéaire) donnant la tendance instantané& gec’est-a-dire contenant toute la
physico-chimie du modéle mais aussi ses approximationgrgoes. L'équation discré-
tisée d’évolution des variables du modeéle s’écrit :

Xy = F(X,,Y) (C.2)
Soit le gradientS de la fonction scalairé/ (X') de X a un instant donné:
S =Vy(H(X(1))). (C.3)

S est aussi appelé sensiblité He¢ X,,) par rapport & .

En se donnant un produit scalaire ( >) dans I'espace des parameétres, le gradiede
H(X,) par rapport & est tel que toute perturbation infinitésimalé deY va créer une
perturbation infinitésimaléH (X,,) de H(X,,), telle que :

VH(X,)=<S5,0Y >. (C.4)
A chaque instant, la perturbation d& s’exprimera avec le systéme suivant :
oG oG
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En faisant I'hnypothése qu'il n'y a pas de perturbation adgi surd.X,, on obtient, par
remplacement successif dans (C.5), une expression pourtlahzion finale) X, :

5X, = ASY, (C.6)

ou A est une matrice composée des sommes successives desritedis dérivées par-
tielles de la fonctiorz, par rapport & etY’.

Onadonc: oH
ce qui peut, aussi s’écrire, en utilisant 'opérateur ddadiion (noté par une) :
LOH™
YH(X,) = <A X ,5Y>. (C.8)

Dans ce cas, on notera que I'opérateur d’adjonction estigient une transposition car
le produit scalaire choisi est canonique. Cette derniéatioe, eq. (C.8) montre en parti-
culier (si on la compare a I'équation (C.4)) que :

_[(OH\®
S=A (6—X) (C.9)

L'intégration «a rebours» dans le temps des équationsradpdu systeme (C.2) peut
résoudre numériquement le systeme (C.9) tel que, avec

= ()

oG i
0" X1 = | =—=—=(X,_1,Y 0" Xy, C.10
= (Ggtoon) (€.10)
la valeur finale du calcul* X, représentera le gradient (ou la sensibilitéyfipar rapport

aux conditions initiales. Le gradieStpar rapport aux paramétres sera alors donné par la
condition finale du systeme, c’est-a-dire :

et

oY, =20
" oG "
S = 'Y

En pratique, les modele adjoints relatifs aux systemes Q.001d sont intégrés simul-
tanément, la seule différence étant que le gradient estléumousein d’'un pas de temps
physique.
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C.2 Programmation

C.2.1 Principe d’écriture d'un code adjoint

Le modele adjoint de CHIMERE a été développé «ligne a lignesatdke. Pour chaque
«instruction» représentant un processus physique, téquast différenciée au premier
ordre, linéarisée. On obtient donc le modéle «linéaire tangéd_e passage du code «li-
néaire tangent» au code «adjoint» reste dans notre casamspasition des opérations.
Pour fixer les idées, la procédure est décrite sur un exenmpfgesci-dessous.

O Code direct

result = vall + val2 x val3 + vald

avecvall, val2 etval3 des parametres du modele que I'on souhaite «adjointisemniet
une constante.

On linéarise autour des valeurs@é1, val2 etval3 pour obtenir le linéaire tangerit.al4
étant une constante, sa dérivée est nulle et n'apparait@phs dans la suite du calcul.
Les variablesiall, val2 etwval3 sont donc desariables directes d’entréeet result est
le résultat, i.e. lavariable directe de sortiede la procédure de calcul.

[0 Code linéaire tangent

dresult = dvall + val2 x dval3 + dval2 x val3

Pour finalement passer du code linéaire tangent au codenfdjai utilise la propriété
gu’une ligne de I'opérateur linéaire direct devient pans@osition (hypothese précédente
sur le produit scalaire canonique), une colonne de I'opéraadjoint. On prend donc
le coefficient devant chacune des variables d’entréedi@.l, dval2 et dval3) pour le
mettre en facteur de la variable de sortie du linéaire tan@endresult).

[0 Code adjoint

avald = aval3 + aval2 x aresult
aval2 = aval2 + aval3 x aresult
avall = avall + aresult

Dans ce cas, on aresult la variable adjointe d’entrée et avall, aval2 et aval3 les
variables adjointes de sortie Pour respecter I'ordre d’actualisation des variabletr§ex
mement important puisque I'on cumule les valeurs des Vimsadjointes), on notera que
I'ordre des relations précédentes a été inversé par rapdarformulation directe. Cela
est particulierement important lorsque, au sein de la méowegdure, une variable voit sa
valeur réaffectée plusieurs fois.

La validation de ces codes linéaire tangent et adjoint pedaise de maniére automa-
tique, en utilisant les propriétés des résidus d’écart. leenger d’entre eux se calcule
entre le code direct et le code linéaire tangent. Pour urtanbation donnééx de la va-
riable d’état, ce résidu est calculé comme I'écart entrelaw du code direct au point de
perturbation et la valeur du code direct au point sans geation augmenté de I'approxi-
mation par le code linéaire tangent. Symboliguement, ageqdtations naturelles :

Residu = H(xz + éz) — H(x) — (LT H(x), dz)
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Ce résidu doit évidemment étre du premier ordre par rapporivariations des pertur-
bationsdval 1, dval 2, dval 3 etdval 4. Le second résidu se calcule entre le code
linéaire tangent et le code adjoint, qui placés a la suites damordre ou dans l'autre,
donnent le méme résultat, a la précision machine utilisééa E€xprime le fait que les
deux opérateurs sont adjoints. Le troisieme résidu proderta méme comparaison que
dans le second, mais cette fois entre le code direct et le adjént. Le résidu sur le
calcul de la valeur de fonctionnell& doit alors étre du premier ordre aussi par rapport
aux perturbations.
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C.2.2 Gestion du temps dans I'adjoint
Le principe de la gestion du temps dans I'adjoint est indgwda Figure C.1.

Itérations ® P ®

0 emisb[nh-2] emisb[nh-1] emisb[nh]
meteo[nh-2] meteo[nh-1] meteo[nh]
emisa[nh-2] emisa[nh-1] emisa[nh]

v
nh-2 I: -- —|><ﬁ>

nh-1 |: ®4|>@ nh=nhourru
]l
[ o=@
@
Y/
emisb[nh]
meteo[nh]ﬂ>@
emisa[nh]
"/ R/
emisb[nh-1]
meteo[nh-1] — = @
emisa[nh-1]
Y/
direct
—_———
Ot =@
adjoint

O86)

FIG. C.1 —Schéma de principe de la gestion du temps dans I'adjoint
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C.2.3 \Vérification informatique du code adjoint

Initialisation
Intégration directe
Intégration adjoint

Csit=concispecsty)

Cumul résultats adjoints
ac=pxapx

y

Perturbation: p=p x (1€

;

Initialisation ]

Intégration directe

s2=conc[specstyD

FIG. C.2 —Schéma de principe de la vérification du codage du modéle adjoin

Une méthode simple est mise en place pour vérifier la validigode adjoint (Figure C.2).
Cette méthode s’apparente a un développement de Tayloeaigsrordre. Au premier
ordre car, de touteaton, I'adjoint est construit a partir du linéaire tangeqt, est lui-

méme une dérivée du premier ordre seulement.
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C.3 Schéma de transport de Van Leer : codes direct et
adjoint

Le schéma de transport de Van Leer permet de calculer Igpmardune espece chimique
d’une boite du maillage a une autre dans un plan horizohgst Ici codé en FORTRAN.

C.3.1 Code direct

function vanl eer (cupup, cup, cdo, dx, u, dt)

inplicit none
doubl e preci sion cupup, cup, cdo, u, dt, cfl, vanl eer, m nnod, dx

cfl = u*dt/dx

if (cfl.gt.1.) then
print *,'*** CFL > 1 I N VANLEER schene’
print*,” u (ms) dt (s) dx (km cfl

print*,’ ',u/100.,dt,dx/1.e6," ', cfl
if(cfl.ge.2)stop
endi f

¢ Nonmonot oni ¢ cases
if(cup.lt.mn(cupup,cdo)) then
vanl eer = cup
el sei f(cup. gt. max(cupup, cdo)) then
vanl eer = cup
el se

¢ Monotonic cases
i f(abs(cdo-cup).It.abs(cup-cupup)) then
m nnod = cdo - cup

el se
m nmod = cup - cupup
endi f
vanleer = cup + 0.5*(1. - cfl)*m nnod
endi f
return
end

C.3.2 Adjointisation

La variable directayanleer est une concentration dépendant des variables d’entrée di-
rectescupup (var . eq. 1), cup (var. eq. 2) etcdo (var. eq. 3). On cherche donc a
obtenir les variables de sortie adjointespup*, dcup* etdcdo* en fonction de la variable
adjointe d’entré@vanleer* .

Traitons le cas monotone dans lequel dada — cup| < |cup — cupup|. On obtient alors
pour la variable directeanl eer :

vanleer = cup + 0.5 x (1. — ¢fl) x (edo — cup), soit :

vanleer = cup x —0.5 x (1. + ¢fl) + 0.5 x (1. — ¢fl) x cdo Le code linéaire tangent
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correpondant, obtenu en linéarisant autour de chacuneaissariables, est donc :
dvanleer = dvanleer qypyy X dcupcup + dvanleer,, X dcup + dvanleereq, X dcdo avec :
— dvanleercypyy = 0

— dvanleere,, = —0.5 x (1. 4+ ¢fl)

— dvanleer.q, = 0.5 x (1. — cfl)

On obtient donc le code adjoint suivant :

— dcupup® = dvanleer qypyp X dvanleer®

— dcup* = dvanleerq,, x dvanleer®

— dcdo* = dvanleer,q, X dvanleer*
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C.3.3 Code adjoint

function dvanl eer(var, cupup, cup, cdo, dx, u, dt)

inplicit none
doubl e preci sion cupup, cup, cdo, u, dt, cfl, dvanl eer, m nnod, dx
i nt eger var

cfl = u*dt/dx

if (cfl.gt.1.) then
print *,’*** CFL > 1 I N VANLEER scheng’
print*,’ u (ms) dt (s) dx (km cfl

print*,’ ', u/100.,dt,dx/1.e6," ', cfl
if(cfl.ge.2)stop
endi f

¢ Nonnopnot oni ¢ cases
if(cup.lt.mn(cupup, cdo)) then
if(var.eq.2) then
dvanl eer =1
el se
dvanl eer =0.
endi f
el sei f(cup. gt. max(cupup, cdo)) then
if(var.eq.2) then
dvanl eer =1
el se
dvanl eer =0.
endi f
el se

¢ Monotonic cases
i f(abs(cdo-cup).It.abs(cup-cupup)) then
if(var.eq.1l) then
dvanl eer =0.
el seif(var.eq.2) then
dvanl eer=1-0. 5*(1.-cfl)
el seif(var.eq.3) then
dvanl eer=0. 5*(1.-cfl)
endi f
el se
if(var.eq.1) then
dvanl eer=-0.5*(1.-cfl)
el seif(var.eq.2) then
dvanl eer =1+0. 5* (1. -cfl)
el seif(var.eq.3) then
dvanl eer =0.
endi f
endi f
endi f

return
end
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Inverse

Le modéle CHIMERE V200211K direct compte environ 3500 ligneprbgramme ; les
routines de I'adjoint méme correspondent a environ 200@ekg I'optimiseur N1IQN3
comporte un peu plus de 1300 lignes de code ; enfin, les reypirepres a I'inverse (qui
font appel a toutes les autres) représentent environ 4g06dide code.

L'algorithme de linverse est représenté sur la Figure D.1ktigeage et I'agrégation
spatiale, qui sont effectués en amont de l'inversion, n'yriégt pas.
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Annexe E

Le krigeage

Le matériel et les notations de cette annexe sont tirés dedBR002a) pp. 38 a 52.

E.1 Le krigeage

E.1.1 Principe

Le krigeage permet d’obtenir en chaque point de I'espgcka concentration estimée
Z%(s,) grace a une combinaison linéaire gdeobservationsy’® effectuées aux points
Sk, k= 17p :

Za(5a> - Zwk(sa)yo(sk> (El)

ollwy(s,) est le poids de I'observatiori’(s,) dans I'estimation de la concentration vraie
Z'(s4).

E.1.2 Les poids

On suppose que I'on cherche a estimer un champ de concentuaiforme en moyenne
sur le domaine consiéré mais prenant des valeurs aléa&iresaque point. On a donc
E(Z') = m ou E() indique la moyenne et est une constante. On suppose de plus que
les observations ne sont pas biaisées. On a d&ifg™*(s;,)) = E(Z!(s)) = m.

La moyenne de I'erreur d’estimatiep(s,) s’exprime alors selon :

E[Ea(sa)] = E[Za(sa)] - E[Zt(sa)]
=) wilsa) EY ()] — E[Z'(s4)]

— (> wils.) - 1)

Pour obtenir une estimatiof“(s,) de Z!(s,) non biaisée, il faut donc que les poids
satisfassent la condition :

wi(sq) =1 (E.2)

B
Il =
—
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Si cette condition est rempli&“(s,) est la meilleure estimation possible 4&(s,) si la
variance de son erreuy(s,), notées?(s,), est minimale.

Ona:
02(50) = B wi(sa)(Y () — Z*(sa))]’ (E.3)
=D > wils)wi(sa) (Y (se) = Z'(sa))(YO(s2) = Z'(s)] (E4)
En notant :

— Cy, les covariances du champ réel entre deux paings sy

— Ry, = Ry 0k, les covariances entre les erreurs d’observations, noélées entre elles
pour des observations effectuées avec des instrumerésathifé (réseau de mesure)

I'équation E.4 devient :

p p p
02(50) = Caa — 2 ) _wi(sa)Cap + > > wi(sa)wi(sa)(Chy + Regbry).  (E.5)

k=1 k=1 I=1

Pour obtenir une variance minimale, il faut minimiser ladton .J (s, ) donnée par :

J(sa) = 0a(sa) +20(Y_ wi(sa) = 1)

k=1

avecp multiplicateur de Lagrange. La minimisation dés,,) par rapport aux poids et au
parametre: conduit donc finalement au systéeme :

p
VE=1,...,p Zwl(sa)(ck,l + Rii0ry) + 1t = Cra. (E.6)

=1

Pour résoudre le systeme E.6, il est donc nécessaire de trenlesi covariance€’y, ;.
Comme cela n’est pas possible, elles devront étre modslisée

Enfin, si I'on dispose des poids optimaux, on obtient la vargade I'erreur d’analyse en
remplacant les solutions de E.6 dans E.5 :

p
Uczz(sa) = Ca7a - Zwk’(sa)ca,k — U (E?)
k=1

E.2 Le krigeage des innovations

E.2.1 Principe

L'interpolation statistique permet d’obtenir en chaquénpale I'espaces, la concen-
tration analyséeZ?(s,) en ajoutant a la concentration simul&g(s,) une combinaison
linéaire des différences entre le®bservationd’® effectuées aux points,, k = 1,p et
les concentrations simulées interpolées en ces p#it{ts,). On a alors :

Z%(sq) = Z"(sa) + Y wi(s2)(Y(s1) — Z%(sx)) (E.8)

k=1
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ollwy(s,) est le poids de I'observatiori’(s,) dans I'estimation de la concentration vraie
Z'(84).

L'équation de l'interpolation statistique E.8 peut étre eoemme une équation de krigeage
de la forme E.1 estimant le champ d’erreur du mod€le- Z° grace aux «observations»
XO(s) = YO(sp) — Z°%(s1,). Les X(s;,) sont appelées innovations et 'analy§é(s,) =
Z%(sq) — Z°(s,) S'écrit alors :

Z wi(84) X (s1). (E.9)

E.2.2 Les poids

Si 'on admet que les erreurs d’observation et les erreursnddele sont décorrélées
(observations et simulations sont des estimations indégreas), les poids du krigeage
des innovations sont solutions du systeme :

p
Vk = 1, Lo, p Z wl(sa)(Bk,l + Rk;,l(sk,l) = Bkﬂ. (ElO)

=1
ou lesBy; sont les covariances d’erreur du modéle. On a également :

a - aa Zwkz Sa ak_,u (Ell)

E.3 Krigeageintrinseque

Cette technique suppose que la variable a analj€eest intrinsequement stationnaire
c’est-a-dire que :

V(sk,s1), B(X"(s1) — X'(s2)) =0
V(sk, 1), %UCLT(Xt(Sl) — X'(s3)) = (51 — 52)

ou~y(s; — s9) est la semi-variance des différences et¥r¢s; ) et X (s,).

On utilise vy, = jvar(X*(sp) — X'(s;)) pour modéliserBy,,; (E.10). Pour cela, on
construit un variogramme deg ;. Pour une fonction de covariangeisotrope, pout/
classes de distanc¥; definies par I'ensemble des couples de stations éloignéés de
distanceh;, on a:

] 11
v°(h;) =

2N, & Z(X(’(sk) — X )2V =1,

= Vg + — (Rkk+Rll_2le5lk)

Si I'on suppose que les variances d’erreur d’observatiom somogénes et égalesr3,
on obtient d'une part, a distance nultg(0) = v, = 0 et d’autre part, a distance non
nulle,v°(0) = v, + o3. Le variogramme expérimental donne une estimatiom,deéi o2
pres. Il est donc modélisé par une fonction de la variancéedelir d’'observation, ici :
v(h) = (1 — exp(—2)) + of aveca etc deux paramétres.
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Annexe F

Méthode iterative et optimalité

F.1 Définitions générales

— M modéle, supposé parfait et inversible de taillex m

— Y vecteur des concentrations de taitie

— Y, vecteur des observations de taith@

— Ry matrice contenant les variances des analyses diagonaélderto x mo

— X vecteur des émissions de taille
—Y=MXetX =M1Y

— J fonction codt :J(X)

— H opérateur permettant de ramener les concentrations ssaléx points d’obser-
vation (poids prenant en compte les quatre valeurs simaléesir de I'observation :
hij = 0Vj ¢ {1,2,3,4}h;; # 0V € {1,2,3,4}) taille mo x m

— W matrice des poids du krigeage de taitbex mo

— Y, vecteur des analyses de taillex m tel que :Y, =Y + W (Y, — HY)

— R, matrice contenant les variances des analyses diagonaéldet x m

On suppose que le probléme est bien posé c’est-a-dire qusposk d’autant d’observa-

tions que de flux a inverser, seit = mo. Pour simplifier, on considére de plus que les

observations et les points de grille coincident. Ainsi attb= 1.

F.2 Approche classique

La fonction colt/(X) est de la forme J(X) = (Y(X) — Y5)" Ro(Y (X) — Yp).
La solution exacteX a.J(X) = 0 est donnée parX = M~'Yj.

F.3 Développement: méthode itérative

F.3.1 Krigeage des concentrations

SoientY /9 les concentrations simuléaspriori avec les émissiors priori X /9. Le kri-
geage donne le champ analys# tel que :Y./9 = Y/9 + W (Y, — Y/9).
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F.3.2 Inversion des émissions

La fonction colt/(X) est de la forme J(X) = (Y(X) — Y,)T R, (Y (X) — Y,).
Ici, on cherche les émissions optimiséécgt telles que

J(Xo,) = (Y(X,,) — Y/9)TRIY(Y(X,,) — Y/9) soit minimale. Le modelé/ étant
inversible, on peut écrire la solution exadfg,, telle queJ(X,,) = 0. On a alors :

V(X)) =Y9soitX), = M~'Y]9.

opt

F.3.3 Deuxiéme cycle krigeage-optimisation

Le krigeage est effectué avec les observations et les cvatiensY ! simulées avec les
émissionsX,, soit 1 Y,! = Y!' + W (Y, - Y"') = MX,, + W(Yy — MX],) ou encore,

opt opt
en fonction des résultats du précédent krigedgé = Y,/9 + W (Y, — Y./9).

Les émissions optimisées’, sont données pary/(X;,) = Y, soit X2, = MY,

F.3.4 N-iéme cycle krigeage-optimisation

On a, pour les concentrations analységg = Y + W (Y, — Y™) ou encore, en fonction
des résultats du précédent krigeage,

Yan _ Yan—l + W(Y'O _ Y;}n—l)

et pour les émissions :
+1 __ —1
Xot= MY

opt

F.3.5 Convergence

Ona:
Y'=WYy+ (I —-W)Yy !

OnnoteG = I — W soitg, ; = d;; — w; ;. En posantZ,, = Y" — Y;, on obtient :
Zy=0-W)Zy1=I—-W)"Zsy = G"Zy,.

La convergence de la méthode est donc liée a celle de la suiteatticegG").
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Abstract

Accurate estimations of the emissions of primary pollutants are crucial for the modeling of photo-oxidants’
concentrations. For a majority of chemistry-transport models (CTMs), these emissions are taken into account near the
surface only. They are expressed as surface fluxes and represent surface activities such as traffic, industries or biogenic
processes. However, in the vicinity of large cities, commercial aircraft emissions represent a nonnegligible source,
located both at the surface and at altitude, including landing and take-off of aircraft within the boundary layer. This is
the case of Paris where one national airport (Le Bourget) and two international airports (Roissy-Charles-de-Gaulle and
Orly) are located less than 30 km away from the city center. This study presents the first-model analysis of the impact of
aircraft emissions on photo-oxidant concentrations over the Paris area. Using a three-dimensional aircraft emission
inventory, we compare ozone surface concentrations obtained with and without these emissions by running the CTM
CHIMERE during the second Intensive Observation Period of the ESQUIF project. The simulated differences enable
us to estimate the impact of aircraft traffic emissions on ozone surface concentrations in and around the city. The results
showed that the maximum impact, which consists in a fast ozone titration by NO near the airports within the surface
layer, occurs during the night. In remote areas and at altitude, adding new emissions enhanced photo-chemistry during
the afternoon. In order to estimate the impact of the uncertainty of our inventory, aircraft emitted masses of volatile
organic compounds (VOCs) and NO, are perturbed. The results showed that NO, air traffic emissions have a more
important impact than VOC emissions, particularly during the night and near the sources. Nevertheless, these
variations of air traffic emissions do not change previous conclusions.
© 2003 Elsevier Ltd. All rights reserved.

Keywords: Urban air pollution; Three-dimensional modeling; Regional chemistry-transport model; Ozone sensitivity; Emission
inventory

1. Introduction

Within the low troposphere, high ozone concentra-
tions are a problem for public health. Ozone is formed
by complex photo-chemistry involving primary pollu-
tants such as nitrogen oxides (NO,) and volatile organic
compounds (VOCs). These primary pollutants are
directly emitted at the surface by anthropogenic

*Corresponding author. Fax: +33-1-4517-1564.
E-mail address: pison@]lisa.univ-paris12.fr (I. Pison).

activities (traffic, solvents, industries and other activity
sectors) and biogenic sources (such as cultivated fields
and forests).

To understand the behavior of this photo-chemistry,
chemistry-transport models (CTMs) are now widely
used. Most of them are able to reproduce surface ozone
concentration fields, which are then used for the analysis
of high pollution events, scenarios on surface emissions
and forecast. But these ozone concentration fields are
not always as accurate as it is needed to help to air
policy elaboration. This is due to (i) the fact that ozone

1352-2310/$ - see front matter © 2003 Elsevier Ltd. All rights reserved.

doi:10.1016/j.atmosenv.2003.10.056
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concentrations correspond to a budget involving numer-
ous factors such as emissions, meteorology and (ii) the
nonlinear interactions of all these factors.

Among all these factors, it was previously shown that
the emissions of primary pollutants over urban areas are
the most important as well as the most uncertain. For
most CTM, these emissions are taken into account near
the surface only. They are expressed as surface fluxes
due to surface activities such as traffic, industries or
biogenic processes. However, surface emissions are not
the only primary source in the neighborhood of large
cities: commercial aircraft emissions represent a non-
negligible source, located both at the surface and at
altitude, including landing and take-off of aircraft
within the boundary layer. Moreover, the activity of
international airports increases every year, which leads
to a continuous increase of the emissions due to aircraft.

Numerous studies have been made to estimate the
impact of air traffic emissions in the troposphere but
only within its upper part (Gardner et al., 1997; Meijer
et al., 2000; Colvile et al., 2001). These studies showed,
for example, that about 60% of aircraft NO, are emitted
between 10 and 12 km at altitude, 93% of which in the
Northern Hemisphere. It was also shown that aircraft
emissions may represent up to 60% of NO, emissions in
the upper troposphere and could lead to an increase of a
few percent of ozone global concentrations in this
atmospheric layer (Derwent, 1982).

Studies concerning the lower troposphere, including
the atmospheric boundary layer (ABL), are rare. Colvile
et al. (2001) showed that the impact of aircraft emissions
is poorly known but is mainly due to aircraft movements
at the ground and related activities (buses on airports,
taxi ways, etc.) rather than to the flights themselves.
Moussiopoulos et al. (1997) showed that NO, emissions
are the most important contribution of aircraft emis-
sions but high concentrations are only observed very
close to the sources, i.e. to the airports. Finally, Perl et al.
(1997) showed that the critical point for aircraft
emissions is not the landing and take-off phases but all
the stages during which aircraft wait at the ground (the
“taxi” or “idle” phase). During this phase, engines do
not work at their optimum conditions thus emitting
significant amounts of carbon monoxide and hydro-
carbons. However, none of these previous papers
precisely quantified the impact of aircraft emissions on
photo-oxidant concentrations within the ABL.

As a complement to these studies, we propose in this
paper a verification and a direct quantification of the
impact of aircraft traffic emissions in the ABL on ozone
concentrations. This quantification is done using a new
emission inventory specifically dedicated to air traffic
around the large urban area of Paris. In this area, three
major commercial airports are located less than 30 km
from the city center, one national (Le Bourget) and
two international airports (Roissy-Charles-de-Gaulle,
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hereafter called CdG, and Orly). The methodology may
nonetheless apply to any large city with suburban
airports. The air traffic emission inventory is added to
surface emissions fluxes usually taken into account in a
regional CTM. For a real fully documented pollution
event, we evaluate how much aircraft emissions during
landing, take-off and taxi affect ozone concentrations in
the Paris area.

2. Methodology

The Paris area is an urban area surrounded by three
airports including two international ones. To study the
impact of these airports, a real pollution event was
selected; this corresponds to the second Intensive
Observation Period (IOP2) of the ESQUIF campaign
(Menut et al, 2000). To add new emissions in
CHIMERE, a new air traffic emission inventory was
elaborated. To understand all these steps, we first
present the CHIMERE model, the usual surface
emissions used, the studied case to finally explain how
the new inventory was built.

2.1. The chemistry-transport model: CHIMERE

2.1.1. General description of the model

CHIMERE is a CTM designed for the simulation of
photo-oxidant concentrations within the ABL. Its
applications concern the analysis and the real-time
forecast of pollution events (the PIONEER project) as
well as ozone climatology (Schmidt et al., 2001; Vautard
et al., 2001). The model is developed over two domains,
a macroscale one and a mesoscale one, and it is also
suitable for pollution event analysis (Schmidt and
Martin, 2003; Beekmann and Derognat, 2003).

For this study, the mesoscale version is used and
chemical boundary conditions are ensured by one-way
nesting within the continental version (see Vautard et al.
(2001) and Schmidt and Martin (2003) for a complete
description of the model and the whole set of
parameterizations). Horizontally, the 150 x 150 km
domain is centered on Paris (see Fig. 1) and the model
mesh is constituted by 25 x 25 cells. Vertically, the mesh
is composed by five levels, thicknesses of which increase
with increasing altitude (0-50-650—1280-2030-3100 m)
so as to be as accurate as possible within the surface
layer. Despite this limited number of levels, the model
was proved relevant over long periods, including the
studied case (Vautard et al., 2001).

2.1.2. Chemistry and surface emissions

CHIMERE uses MELCHIOR chemical mechanism,
which counts 44 model species reacting through 116
chemical reactions (Lattuati, 1997). Emissions are taken
into account as surface fluxes that are available hourly in
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Fig. 1. Ozone concentrations (ppb) at the first level [0-50] m on
7 August 1998 at 3 p.m. The wind was very regular, coming in
the domain from northeast and going out to northeast—east.
Are also shown the locations of the three airports (CdG, Orly
and Le Bourget), two selected points in rural areas, northeast
(RUR-NE) and southwest (RUR-SW) from the town, and a
point in the urban area, Paris southeast.

each grid cell. They are based on two data sources: (i)
the CITEPA 1993 inventory, which provides annual
total emissions of NO,, SO,, CO, CH4 and nonmethane
VOC:s (not speciated), and (ii) the 1994 Generation for
European Emission Data for Episodes (GENEMIS)
project database, which provides VOC speciation and
time distribution of annual total masses into hourly
values. Note that these surface inventories already take
surface emissions due to airport activity (e.g. road
traffic) into account but do not include emissions due to
aircraft. The two steps of the construction of model
emission inventory are briefly described here. Supple-
mentary information can be found in Vautard et al.
(2001).

The first step consists of speciation and temporal de-
aggregation of annual total emissions. The GENEMIS
VOC speciation is used to obtain a speciation in 32
NAPAP classes (Middleton et al., 1990) for each
activity. Temporal variations are calculated on the basis
of GENEMIS data for three typical days (weekdays,
Saturday and Sunday), for each calendar month, each
hour and each activity sector. Only the weekday diurnal
profile for traffic is not taken from the GENEMIS
database but from a recent publication of the emission
profile of CO in the Paris area (Salles et al., 1996).

Once the de-aggregation is performed, an aggregation
step to lump VOCs into model species is achieved
(Middleton et al., 1990). A time-integrated OH concen-
tration (INTOH) of 1.0 ppt.min is used as a control
parameter value. Simulations were done to test this
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value of INTOH and concentrations appeared quite
insensitive to INTOH changes. Hourly values of surface
anthropogenic emissions are available for 15 primary
pollutants: NO, NO,, CO, SO,, CH4, and the 10
nonmethane VOCs: ethane, n-butane, ethene, propene,
o-xylene, formaldehyde, acetaldehyde, methyl ethyl
ketone, methanol and ethanol. Isoprene is considered
as the only primary biogenic VOC. Its emission
parameterization follows the model of Guenther et al.
(1993).

2.2. The studied pollution event: ESQUIF I0OP2

The period selected for this study is the second
Intensive Observation Period (hereafter called IOP2) of
the ESQUIF project (Menut et al., 2000; Vautard et al.,
2003), extending from 7 August 1998 to 11 August 1998
(hereafter called 7A98 and 11A98, respectively). The
IOP2 is a fully documented pollution event with both
surface measurements and aircraft flights above the
Paris area. Moreover, different situations were observed
during this period: a pure local production on 7A98 (see
Fig. 1) shifted to a mixing of local production with a
long-range transport of ozone on 9A98, 10A98 and
11A98. IOP2 was extensively studied and more details
on dynamics and chemistry can be found, e.g. in Honoré
et al. (2000), Derognat et al. (2003), Menut (2003) and
Beekmann and Derognat (2003). In particular, it was
shown that CHIMERE accurately reproduces the whole
event. Comparisons with ground measurements done by
AIRPARIF, the air quality network over the Paris area,
showed a good agreement with the simulated concentra-
tion fields. For two selected surface stations, compar-
isons are displayed in Fig. 2. Even if some discrepancies
occurred, CHIMERE exhibits good scores over long
periods and is now the forecast model used over Paris.
Daily results and scores may be viewed at http://
euler.Imd.polytechnique.fr/pioneer/.

3. Elaboration of the air traffic emission inventory
3.1. Available data

The air traffic inventory used for this work was first
elaborated by the AIRPARIF network. This inventory
was built in a research context and the chosen year was
1998 for the three major commercial airports in the Paris
area, that are CdG, Orly and Le Bourget (Fig. 1).

The total masses of VOCs, CO, NO,, CO, and SO,
were distributed by AIRPARIF among the four LTO
phases. The standard landing an take-off (LTO) cycle is
defined by the International Civil Aviation Organization
(ICAO). Since pollutant concentrations and noise
emissions vary with engine speed (and therefore with
altitude), one rotation of a plane is decomposed in four
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Fig. 2. Time series of ozone concentrations (ppb) simulated at
[0-50] m and measured at surface in Paris southeast (13th
district station) and in a rural area south-west of the domain
(RUR-SW, Rambouillet station) from 5 to 11 August 1998.

phases (EPA, 1999): approach, idle or taxi, take-off and
climbing. ICAO defined climbing as the interval between
the end of take-off and the moment the plane exits the
ABL and approach between the moment the plane
enters the ABL and landing. ICAO’s norms therefore
take air traffic emissions into account from the surface
to the top of the ABL, which height is defined at 915 m
(3000 ft) by default. The altitude at which the motor
power changes between take-off (maximum power) and
climbing is also defined by default at 152 m (500 ft). For
each phase, the emitted masses are spatially distributed
among punctual sources, which cover the whole ground
surface of the airports and represent aircraft trajectories,
from the surface (5 m above ground) up to 915 m.

Time distribution of emissions at CdG and Orly was
described by monthly, daily and hourly coefficients,
which depend on the activity of each airport (and are
considered as constant at Le Bourget).

Air traffic emission data were actually available as an
inventory of punctual sources (reproducing trajectories)
defined by total annual emitted masses (tons per year) of
CO, CO,, NO,, total VOCs and SO,.

3.2. Adjusting annual emitted masses

Since the uncertainty on the provided estimated total
masses was not available, they were compared to known
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uncertainties of some others emission data. The only
other available and comparable data set we found in the
literature provides a quantification of SO,, VOCs and
NO, emitted masses for the year of 1990 and a forecast
for 2010 for North-American airports of various sizes
(EPA, 1999). These masses were established by a
“bottom-up” inventory, which takes into account the
various plane and motor types and the number of
completed rotations. This data set makes it possible to
compare total masses emitted by Paris and American
airports as a function of the number of LTOs, assuming
differences between fleets are not too important. The
results of this comparison are displayed in Fig. 3 for
VOCs and NO,. The increase in emitted masses is not a
linear function of the number of LTOs because queuing
time (during which engines are in idle phase) increases
rapidly with aircraft traffic. Best-fitting polynomials for

NO, emissions
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Fig. 3. NO, and VOC emissions as functions of the number of
LTOs. Circle, square and diamond: 1998 data for the three
airports of the Paris area.
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Table 1

Multiplying coefficients applied to the emitted masses provided
for Paris airports to be coherent with American airport
emissions

VOCs NO, SO;
CdG 1.78 1.57 0.51
Orly 1.65 1.68 0.51
Le Bourget 0.07 2.9 0.62

American data were thus computed. Since we can rely
on the “bottom-up” method, multiplicative coefficients
that bring the provided masses on the best-fitting curve
for the same number of LTO cycles were deduced
(detailed in Table 1) and applied to the provided emitted
masses.

3.3. Spatial extension of the inventory

Since the top of the model reaches 3100 m, and since
the boundary layer evolved from a few hundred meters
to 2800 m during the studied case, the LTO standard
altitude of 915 m has to be adapted for a satisfactory
description of 3D emissions within our simulation
domain. The inventory was thus extended from 915 up
to 3100 m. We analyzed trajectories of commercial
aircraft instrumented by the AMDAR project (AM-
DAR, 2003) above the Paris area. This showed that a
linear extension of trajectories is a satisfactory approx-
imation. Since engine speed does not change during a
whole phase, masses provided for climbing or approach
were allocated to the extended trajectories.

3.4. Speciation

Through lack of information regarding aircraft, the
speciation of NO, in order to retrieve NO and NO,
masses was made using the usual “traffic” profile with
5% to NO, and 95% to NO in NO, mass. Because
aircraft engine power differs during the landing and
take-off, VOC speciation should not be constant during
the whole LTO cycle. However, since no data on this
point are available in the literature as confirmed by EEA
(2001), it was impossible to specify different speciations
for the various LTO cycle phases. VOC speciation was
therefore based upon the only available average specia-
tion provided by EEA (2001) for one commercial
aircraft LTO cycle (Table 2). These species were
distributed among the matching model species, retaining
total VOC mass. Since the structure of the two siliceous
compounds (13.3% of total mass) is unknown, they were
assigned (according to their chemical formula only) to
species that seem to reproduce at most their reactivity
(i.e. alkanes/aromatics).
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Table 2
Average speciation of VOC emissions for a commercial aircraft
during one LTO cycle (EEA, 2001)

Real species % of total VOC mass

Ethylene 19.2
Formaldehyde 16.6
C6H1303Si3 10.1
Propene 5.7
Acetaldehyde 5.1
CgH,404Siy 32
Ethyne 4.6
Acetone 2.6
Glyoxal 2.8
Acrolein 2.5
Butene 2.2
Benzene 2.1
1,3-Butadiene 2.0
Methyl glyoxal 2.2
n-Dodecane 1.2
Butyraldehyde 1.3
Others <1% 16.4
Others 0.2

3.5. Air traffic emissions compared to anthropogenic
surface emissions

The contributions of aircraft emissions of our
inventory are compared to anthropogenic surface
emissions over the whole domain. Values are displayed
in Table 3. The relative contribution of aircraft
emissions to the total emitted mass in the domain is of
+15.3% in NO, and +2.1% in VOCs, three of which
are only emitted by aircraft (glyoxal, methyl glyoxal and
acrolein).

Since there is a competition between VOCs and NO,
for reacting with OH radicals, the VOC-to-NO,, ratio of
emissions is an indicator of their possible influence on
ozone formation. When VOC-to-NO, ratio is high,
radicals mainly react with VOCs and ozone production
is finally sped up; when VOC-to-NO, ratio is low,
radicals mainly react with NO; and ozone production is
finally delayed (Seinfeld and Pandis, 1998).

In addition to their particular spatial distribution and
in order to know whether air traffic emissions may have
a different chemical influence on ozone concentra-
tions, VOC-to-NO, ratios were computed. For air
traffic emissions, they were estimated as averages for
the three airports at each level for each hour during a
weekday.

Thus, hourly VOC-to-NO, ratios at [0-50] m are
displayed in Fig. 4(a). Since air traffic VOC-to-NO,
ratio is an average, it varies with the relative activities of
the three airports. Before 6 a.m. only Le Bourget airport
has an important activity with aircraft that are very
different from those of the other two airports.
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Table 3

Emitted masses during a weekday (24 h) in the whole area (tons). The label “VOCSsyjreran”” correspond to the emissions of the three
VOCs emitted only by aircraft, i.e. glyoxal, methylglyoxal and acrolein

Emissions (in tons/24 h) CO SO, NO, VOCs
Total VOCsaireraft
Anthropogenic 2D 1798 117.5 275.5 776.6
Aircraft 3D at [0-50] m 16.3 0.8 8.7 14.6 1
Aircraft 3D above 50 m 2.8 1.3 334 1.7 0.1
At [0-50] m
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Fig. 4. VOC-to-NO, ratio for surface and air traffic emissions at [0-50] m (a) and average VOC-to-NO, ratios for air traffic emissions

from 50 to 3100 m (b) during a weekday.

VOC-to-NO, ratios of air traffic emissions above
50 m are displayed in Fig. 4(b). At these altitudes, they
are the only emissions taken into account in the modeled
domain.

4. Results

To estimate the impact of aircraft emissions on photo-
oxidant pollution, two simulations of ESQUIF I10P2
were run:

® A first simulation hereafter called “the reference
case” or Cgrgp, corresponding to the “classical”
modeling of this situation (i.e. excluding aircraft
emissions) as it was extensively explained by Vautard

et al. (2003) for the same period and strictly the same
model version.

® A second simulation including air traffic emissions
hereafter called Cat and corresponding to the new
parameterization built for this work.

In this paper, we compare Car to Crgr and discuss
the influence of air traffic emissions in terms of impact
on ozone concentrations, which is the classical indicator
for photo-oxidant pollution.

In order to make the comparison between the two
simulations easier, the contribution of air traffic emis-
sions to ozone concentrations in the nth grid cell was
calculated as the difference Ac, between concentration
values obtained for the case with air traffic emissions
Cat and the reference case Crgr ([c]nAT and [C]EEF,
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respectively):

Acy = [T — [

M

A positive difference indicates that ozone concentrations
are higher when air traffic emissions are taken into
account.

4.1. Maximum impact

To estimate the maximum impact of air traffic
emissions, horizontal maps of the extreme differences
are displayed in Fig. 5. The results indicate, in each
horizontal grid cell, the maximum and minimum
differences in ozone concentrations during the whole
simulated period and for all levels. Thus, these are not
“instantaneous” maps but composite results. Negative
differences are located close around the airports. This

Fig. 5. Composite maps of differences in ozone concentrations
between Car and Cgrpr. For each grid cell, the extreme

difference (positive and negative) over the whole simulated
period is represented in ppb.

Maximum negative differences
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decrease of ozone concentrations near the sources is due
to the fast titration of ozone by NO. Positive differences
are located in remote areas, mainly in the northwest part
of the domain, far from the most intense sources such as
Paris or the airports. This increase in ozone concentra-
tions, which reaches up to 10 ppb, is due to the intakes
of NO, in areas where the chemical system is NO-
limited. The ozone net budget increases rapidly with
moderate increases of NO (typically less than 1 ppb for
the final concentration).

4.2. Time distribution of maximum impact

To study the time occurrence of the maximum
impacts of air traffic emissions on ozone concentrations,
time series of Ac, were examined at three locations,
named rural area northeast (RUR-NE), rural area
southwest (RUR-SW) and Paris southeast. These sites
were chosen so that there is an urban area (Paris
southeast) and two rural areas east and west of the
domain. Moreover, previous studies showed that these
sites, which correspond to AIRPARIF surface stations,
are representative of their environment in terms of
surface emitted fluxes and recorded ozone concentra-
tions. Time series are displayed in Fig. 6 for three layers
at [0-50], [50-650] and [650-1280] m.

In Crgp, at [0-50] m, an almost complete ozone
titration is simulated during the night in Paris but not in
RUR-NE and RUR-SW, which are representative of
suburban environment with no significant local emis-
sions of NO during the night (Fig. 6(a-1)). Peaks of
concentration are observed in RUR-SW on 7A98 and
9A98, when this location is within the ozone plume
flowing from Paris, and in RUR-NE on 10A98 and
11A98, when ozone is advected in the domain.

The strongest negative impact of air traffic emissions
on ozone concentrations, which is due to ozone titration
by NO, happened at night when photo-chemistry has no
effect (Fig. 6(a-2)). At [0-50] m, for example, the
decrease reaches —5.3 ppb in Paris southeast on 11A98
at 2 a.m. and —6.5 ppb in RUR-SW on 9A98 at 11 p.m.

The strongest positive impact of air traffic emissions
on ozone concentrations happened during daylight, on
9A98, 10A98 and 11A98 (Fig. 6(a-2)). At [0-50] m, the
increase reaches +3.8 ppb at 4 p.m. on 9A98 in RUR-
SW and +6.5 ppb at 5 p.m. on 11A98 in RUR-NE.

On 7A98 only ozone concentrations are decreased in
Paris during daylight (hours 55 to 68 in Fig. 6), when the
town is downstream CdG, with a maximum at 3 p.m. of
—8 ppb at [0-50] m and —9.5 ppb at [50-650] m. This
decrease is associated with increases of +8 ppb over
Paris and +6.5 ppb over RUR-SW at [650-1280] m at
the same time (Fig. 6(c)). As indicated in Section 2.2, on
7A98 the pollution event was due to pure local
production of ozone. This allows us to get a better view
on the influence of the local air traffic emissions as the
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Fig. 6. Time evolution of Ac, (difference in ozone concentra-
tions between Cat and Crgr) over the whole simulated period
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boundary conditions do not add noise. The case of 7A98
is therefore discussed hereafter in detail.

4.3. Focus on 7498

On this day a very particular pollution event took
place: a well-marked ozone plume situation (Fig. 1
shows the situation at [0—50] m at 3 p.m.) was coupled to
low wind speeds and a moderate maximum boundary
layer height (BLH) (800 m at 3 p.m.). This episode is
extensively described in Menut et al. (2000) and Menut
(2003).

Since the wind direction was constant, the three
particular locations are in the same situation during the
whole day: a rural area upstream from the airport
(RUR-NE), the urban area downstream two airports
(Paris southeast) and a rural area downstream the three
airports and the town (RUR-SW).

To get a better view of the vertical distribution of the
impact of air traffic emissions during the daytime, the
minimum and maximum differences at each level and at
the three locations were retained (Fig. 7).

In opposition to the other days, the maximum impact
of air traffic emissions near the surface (below 650 m) is
a decrease in ozone concentrations: up to —3 ppb in
rural areas and —9.5 ppb in urban areas. Since the BLH
reaches 800 m at most on 7A98, the intense emissions
due to aircraft moving at the ground are more
concentrated than on other days. NO, concentrations
are then important enough to contribute to ozone
titration downstream the airports. As an example, the
decrease in ozone concentrations in Paris at [S0-650] m
corresponded to an increase in NO concentrations from
3 ppb in Crgr to 4.9 ppb in Car.

In altitude, the maximum impact is an increase in
ozone concentrations downstream from the airports, in
RUR-SW and in Paris where it reaches +8.5 ppb at
950 m. Since the BLH is very low, surface emissions are
not mixed above 800 m and there are no other sources
but aircraft. Thus, aircraft NO, emissions take place in a
layer that is not saturated in NO and contribute to
ozone production, as previously seen in Section 4.1.

The 2.2 ppb decrease in ozone concentrations ob-
tained in RUR-NE at 1650 m is due to the presence of a
heavy traffic point where several plane trajectories cross
in a small volume. Thus, at 8 p.m., when the decrease
occurs, NO concentrations are not nil in Car as they
were in Cgrgp. Since this is the end of the daytime,
aircraft NO, emissions are too important and contribute
to ozone titration.

Since air traffic emissions decrease ozone concentra-
tions near the surface, it is interesting to focus on
what happens to the ozone peak that reaches 92 ppb in
RUR-SW at 3 p.m. (see Fig. 1). To illustrate the
situation better, Fig. 8 displays isoline of Ac, at
[0-50] m at 3 p.m. The plume is also marked by the
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differences: ozone concentrations in the plume are
decreased by —4 to —2 ppb. However, since concentra-
tions are higher than 100 ppb in the core of the plume
(Fig. 1), the variations due to air traffic emissions are too
small to change the alert status of the event.

In the upper layers that were never mixed within the
ABL during the day, photo-chemistry has acted on
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aircraft emissions only to produce ozone during the
afternoon. Since the atmosphere was very stable,
changes in ozone concentrations are only due to local
chemistry. As a consequence, isolines in Fig. 9 show the
accumulation of ozone produced during the afternoon
and the titration of ozone in areas where aircraft emit
through this layer. At this time, after blowing from
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Fig. 9. Isolines of differences in ozone concentrations between
Car and Crgr  and NO aircraft emission fluxes
(x10° molecules s~ cm~2) at [2030-3100] m on 7A98 at 10 p.m.

northeast the whole day, the wind just turned southeast
and picked up west of Paris, which explains why the
decrease due to the emissions is blown north.

4.4. Summary of results

The maximum negative impact of air traffic emissions
on ozone concentrations happens during the night and
consists in a decrease of the already low ozone
concentrations due to fast ozone titration by NO.
Spatially, it is most important close to the sources, i.e.
the airports, in the surface layer. The maximum positive
impact of air traffic emissions on ozone concentrations
happens during the daytime in remote areas and at
altitude, where the chemical system is not saturated
in NO.

On 7A98, when a pollution event took place, air
traffic emissions have a negative impact on ozone
concentrations in the ABL and a positive impact in the
upper layers during the daytime. When the ABL remains
very low, the intense emissions due to aircraft ground
movements at the airports are more concentrated than
on other days, which enhances ozone titration. In the
upper layers, the atmosphere is relatively clean and does
not naturally contain significant NO, and VOC
concentrations. Adding new emissions then enhanced
photo-chemistry during the afternoon.

5. Relative impact of VOC and NO, aircraft emissions

As seen in the Section 3.2, the uncertainty on the
specifically built emissions inventory was not available.
Since this study is (to our knowledge) the first tentative
performed over a large urban area, it is necessary to
study whether variations of air traffic emissions, within a
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reasonable range, could change the conclusions of the
previous sections. In this last section, we thus examine
the maximum variability of our results within the range
uncertainties of the emissions, with the hypothesis that
the uncertainty on air traffic emissions is of the same
order of magnitude than the uncertainty estimated for
surface emissions.

Since the relative impact of NO, and VOCs has to be
decoupled to be really understood (due to nonlinear
chemical effects and chemical regimes occurring near
urban areas), air traffic emitted masses of NO, and
VOCs were varied independently by more or less 30%
and 40%, respectively, as it was done by Sillman et al.
(2003) for surface emissions. Four new distincts simula-
tions are therefore performed and compared to the
previously described results. They have the same
characteristics as Cat with, respectively:

® air traffic VOC emissions reduced by 40%: case here-
after named Cyoc_—

air traffic VOC emissions increased by 40%: case
hereafter named Cvyocs

air traffic NO, emissions reduced by 30%: case here-
after named Cno,—

air traffic NO, emissions increased by 30%: case

hereafter named Cno, +

Differences in ozone concentrations were calculated
for each case as in Section 4.

The effects of varying air traffic emissions are
qualitatively predictable. In areas where the chemical
system is saturated in NO, an increase of NO,
accentuates the decrease of ozone concentrations due
to air traffic emissions, whereas a decrease of NO,
accentuates the increase of ozone concentrations. The
evolution is opposite in nonsaturated areas. Since VOCs
favor ozone production, ozone concentration decrease is
accentuated when VOC emissions decrease and ozone
concentration increase is accentuated when VOC emis-
sions increase (Sillman et al., 2003).

We focus again on 7A98 to get a better view on what
happens during the daytime, when ozone concentrations
are high. The variations of minimum and maximum
differences between Cat and Crgr due to the perturba-
tions of VOC or NO, emissions were retained at each
level at the three particular locations (Fig. 10(a) and (b),
respectively).

Variations in VOC emissions only have an influence
on the maximum impact downstream, in Paris southeast
and RUR-SW near the surface (below 650 m).

The influence of variations in NO, emissions is most
important near the surface in Paris southeast, i.e.
downstream CdG. Variations in NO, emissions also
have an influence on the maximum impact at altitude:
downstream, the increase of 30% is small enough
to keep the areas nonsaturated in NO; upstream, in
RUR-NE, the decrease of 30% is small enough to keep



ANNEXE G.

L Pison, L. Menut | Atmospheric Environment 38 (2004) 971-983 981
CVOC+’CVOC-
1 o ot O .l O ol R A
i 1L e [ 1 ]
L 1F : 1F 1 i
L 1L : 1| 1 ]
L 1t : 1t 1 J
2000 |- =1 : -+ il —
- F 1F o1k ! :
E [ 7 B .-..... 7 s q
Bl RERS ™1 E &
2 + {1 F 2 1 ¢t | i
: ! 1 R . :
L 1 F y 1 [ | ]
L 1L : 1r i ]
mno:— '_L_|—_ = | BT S e II‘ =
- < - -.' - . 1 -
[ 1C 1L ! ]
500 |— - - ! -
[ i—w—! 1L -0 1L f ]
|- 4 - : < - | -
0_|||||‘L‘! PN PP P 4R [ A I P T Y W R
-141210-8-6-4-20 2 4 6 810 -141210-86-4-20 2 4 6 8 10-1412108-6-4-20 2 4 6 810
(a) ([94]x771031er ) mamin (PPD)
CNDx+’cN0x-
B 8 0 0 R B AR A
2500 2 1B I"?"I 3 B ’ 5
L i ! 1L 1 ]
L d E : {1t 1 1
L i I E : i 1 ]
2000 - + ] -+ ' -
. F 1t 2 R . ]
E I 1¢C bl 1L F-H ]
S1s00- o A Bls ! .
2 1F R . :
L 1 F : 1 | ]
L 1L : 1L H ]
e 1 F homgh] W ]
- - - _u' - - 1 -
r 1E 1L ! ]
500 — - ; - : -
L i—w 1L -84 1L f ]
B 1°r ; 1 F { ]
P T ST O AP P O 1 W I (O PO I PR R 9 WU R AR
1412108 6-4-20 2 4 6 810 -141210-8-6-4-20 2 4 6 8 10 1412108 6-4-20 2 4 6 B 10
(b) (941571031 ) ma,min (PPD)

Fig. 10. Vertical profiles of mean and extreme differences in ozone concentrations between Cat and Crgr with extreme variations of
differences due to the perturbations of Cno,+, Cno,-» Cvoc+, Cvoc- (gray shades) on 7A98 during daylight (from 7 a.m. to 8 p.m.).

the small volume where aircraft trajectories intersect
saturated in NO.

Finally, variations of air traffic emissions within a
range of uncertainty that is satisfactorily for surface
emissions do not change the conclusions of the previous
sections.

6. Conclusion

In this paper, we estimated the impact of air traffic
emissions on simulated ozone concentrations. An air
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traffic emission inventory was elaborated and simula-
tions were carried out for the Paris area using
CHIMERE CTM (reference Crgp without air traffic
emissions and Cat with air traffic emissions).

The maximum negative impact of air traffic emissions
on ozone concentrations happens during the night and
consists in a decrease of the already low ozone
concentrations due to fast ozone titration by NO.
Spatially, it is most important in the vicinity of the
sources, i.e. the airports, in the surface layer. The
maximum positive impact of air traffic emissions on
ozone concentrations happens during the daytime in
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remote areas and at altitude, where the chemical system
is not saturated in NO.

On 7A98, during a pollution event, air traffic
emissions have a negative impact on ozone concentra-
tions in the ABL and a positive impact in the upper
layers during the daytime. In the low ABL, the intense
emissions due to aircraft ground movements at the
airports are more concentrated than on other days. In
the upper layers, the atmosphere is relatively clean and
does not naturally contain significant NO, and VOC
concentrations. Adding new emissions thus enhanced
photo-chemistry during the afternoon. The produced
ozone is vertically blocked within these stable layers and
may be long-range transported.

The relative impact of VOC and NO, air traffic
emissions was studied by varying independently VOC
and NO, emitted masses. NO, air traffic emissions have
the most important impact, particularly near the air-
ports during the night, i.e. when ozone concentrations
are very low. Increase of VOC air traffic emissions only
have a significant impact during the 7A98 pollution
event in the ABL. Nevertheless, variations of air traffic
emissions within the same range of uncertainty as
surface emissions do not change previous conclusions.

Our results suggest that aircraft emissions within the
ABL have a nonnegligible impact on ozone concentra-
tions in large urban areas. The net impact is negative,
showing that airports induce an enhanced titration of
ozone by NO. This impact is restricted to the close
environment of the airports, certainly because of a fast
chemistry combined to low wind speed (the most
common case when a pollution event is observed in
the Paris area).
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Modeélisation inverse pour I'optimisation des sources pies de pollution
atmosphérique a I'échelle régionale

La pollution atmosphérique a I'échelle régionale est le bilan des idtieres entre des processus
tres différents : les émissions , la chimie, le transponnéange et lelépdt deespéces gazeuses.
La prévision de la qualité de I'air nécessite donc l'utilisa de modéles, qui prennent en compte
les émissions par le biais de cadastres. Les concentrateopslluants simulées dépendent forte-
ment des émissions utilisées. Or, les cadastres utilisdslg®représenter comportent de grandes
incertitudes. Comme il est difficile actuellement d’affibeurs méthodes de construction, il reste
la possibilité d'ajouter de I'information aux cadastregstant. L'optimisation des émissions utilise
I'information contenue dans les mesures pour obtenir lastae qui minimise la différence entre
les concentrations simulées et mesurées.

Une méthode d'inversion des émissions anthropiques adliéctégionale, utilisant les mesures de
routine et basée sur le modéle CHIMERE et son adjoint, a alibéte et validée. Une technique
de krigeage permet d'utiliser de facon optimale les infdroms disponibles dans I'espace des
concentrations. L'enchainement de cycles krigeage-dgdion améliore la qualité des résultats.
Une technique d’'agrégation spatiale dynamique est wgifi@dir réduire la dimension du probléme.
Les émissions de NOdu cadastre élaboré par AIRPARIF pdlile-de-France onété inversées
pendant les étés 1998 et 1999, les épisodes de la campaghdE&@nt étudiés en détail. L'op-
timisation corrige des écarts importants entre conceotrmtmesurées et simulées. Cependant,
d’'une facon générale, le niveau de fiabilité des résultamdndie avec la densité du réseau de me-
sure. Les résultats présentant le plus haut niveau de coeftamcernent donc les flux d’émission
les plus intensed’lle-de-France. Les correctiormpportées a la masse moyenne émise dans I'en-
semble du domaine et aux profils temporels correspondamntesoaccord avec I'estimation de
I'incertitude sur le cadastre pour les N@L5%) obtenue lors de la campagne ESQUIF.

Inverse modeling for the optimization of primary sourcesathospheric pollution at a
regional scale

Atmospheric pollution at a regional scale is the result ofotgs interacting processes : emissions,
chemistry, transport, mixing and deposition of gaseousispeThe forecast of air quality is then
performed by models, in which the emissions are taken intmwat through inventories. The
simulated pollutant concentrations depend highly on thisgons that are used. Now inventories
that represent them have large uncertainties. Since itdvoeldifficult today to improve their
building methodologies, there remains the possibilitydufiag information to existing inventories.
The optimization of emissions uses the information thatalable in measurements to get the
inventory that minimizes the difference between simulaed measured concentrations.

A method for the inversion of anthropogenic emissions atgégorel scale, using network mea-
surements and based on the CHIMERE model and its adjoint,dersloped and validated. A
kriging technique allows us to optimize the use of the infation available in the concentration
space. Repeated kriging-optimization cycles increasquhéty of the results. A dynamical spatial
aggregation technique makes it possible to further reduesirze of the problem.

The NO, emissions from the inventory elaborated by AIRPARIF for Bragis area were inverted
during the summers of 1998 and 1999, the events of the ESQhpaign being studied in detail.
The optimization reduces large differences between siediland measured concentrations. Ge-
nerally, however, the confidence level of the results deg®avith the density of the measurement
network. Therefore, the results with the higher confidemsell correspond to the most intense
emission fuxes of the Paris area. On the whole domain, thedans to the average emitted
mass and to the matching time profiles are consistent withstimate of 15% obtained during the
ESQUIF campaign.



