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CHAPITRE 1

Introduction générale

1.1 Contexte scientifique

Les questions environnementales sont aujourd’hui omniprésentes dans notre
société. Si les impacts de la pollution sur la santé sont pris en considération depuis
de nombreuses années déja (création de I’Agence pour la qualité de I’Air en 1980),
la prise de conscience de l'existence d’un changement climatique, dont l'origine
pourrait en partie étre imputée aux activités humaines, est récente et suscite un
débat sans précédent sur la place de 1'étre humain au sein de ’écosysteme global.
Ces discussions ont fait leur apparition dans le débat politique avec notamment
la signature par 5 des 12 candidats a l’élection présidentielle francaise de 2007
(dont les deux finalistes) d’un pacte écologique (Hulot, 2007) qui a débouché sur
la mise en place d'un Grenelle de I'environnement par le ministére de 1’écologie et
du développement durable. Si on peut s’étonner que ce document rédigé par un
militant écologiste sans réelle base scientifique suscite plus d’intérét auprés de la
population que le rapport (hautement scientifique lui) spécialement congu pour les
dirigeants par le Groupement Intergouvernemental d’Expert sur le Climat (GIEC,
2007), il reste néanmoins que le théme du réchauffement climatique est désormais
incontournable. L’avénement de l’ére industrielle a la fin du XVIII® siécle en
Europe a marqué le début de I'influence, toujours grandissante, de ’'Homme sur son
environnement et a plus large échelle sur le climat.

L’atmosphére, de par son interaction avec les autres compartiments de l’envi-
ronnement (océan, biosphére, cryosphére et, & moindre mesure, espace), en est
stirement 'un des plus importants. C’est en son sein qu’a lieu le célébre effet de
serre, processus naturel indispensable & la vie qui consiste en un véritable piege
pour les rayonnements solaire et tellurique. En effet, par le biais d’interactions avec
certains constituants de ’atmosphére tels que les gaz, les particules d’aérosols et les
nuages, ces rayonnements peuvent étre réfléchis, absorbés ou diffusés. Ce sont ces
interactions qui déterminent la quantité d’énergie piégée par ’atmosphere, ce qui
conduit a penser qu’en modifiant les concentrations des éléments responsables de
ces interactions, les activités humaines ont un impact non négligeable sur l'effet de
serre. Ainsi par exemple, depuis le début des années 1800, une nette augmentation
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dans 'atmosphére des concentrations en gaz a effet de serre tels que le dioxyde de
carbone (CO.) et le méthane (CHy) a été mise en évidence au travers de ’étude de
carottes de glace (collectées par exemple a Summit, Groenland (Mayewski et al.,
1986, 1990)) et de mesures directes. Cette aumentation s’est révélée corrélée avec
une hausse de la température moyenne globale a la surface de la Terre ainsi qu'une
montée du niveau de la mer (GIEC, 2007). Si ces changements ne peuvent pas
étre intégralement imputés aux activités humaines (et encore moins a la seule
action des gaz a effet de serre), celles-ci jouent néanmoins un roéle évident, le
challenge actuel étant de quantifier le plus précisément possible celui-ci au travers
de I’étude approfondie des constituants de 'atmosphére et de leurs évolutions a
I’aide de modéles climatiques régionaux et globaux et d’observations in-situ et de
télédétection. L'impact de ces éléments dépend (i) de la zone d’émission mais aussi
(ii) de la zone géographique dans laquelle ils sont transportés. C’est pourquoi il
est important de connaitre et/ou d’estimer les émissions, les voies de transport

et les « destinations » de ces éléments mais aussi d’estimer les quantités transportées.

1.2 Le climat en Arctique

La région Arctique (zone gégraphique située au dessus de 60°N) est plus sensible
au changement climatique que le reste de la planéte (Polyakov et al., 2002). En ef-
fet, cette région a comme principales caractéristiques d’étre recouverte d’une surface
glacée tres étendue et de subir d’importantes chutes de neige. Les interactions de ces
grandes surfaces a fort albédo, propres aux régions polaires avec le rayonnement so-
laire, I’océan et 'atmospheére contribuent au phénomeéne d’« amplification polaire »
qui fait que I’Arctique subit des tendances de réchauffement plus importantes que
le reste de la planéte (Chapman and Walsh, 2007).

A travers 'analyse d’une compilation de données comprenant I’étude des sédiments
marins et lacustres couplée a des analyses dendrochronologiques et de carottes de
glace, Overpeck et al. (1997) ont montré que I’Arctique était une zone climatique
a forte variabilité. Cette derniére peut étre en partie expliquée par les phénomeénes
spécifiques a cette région. Ainsi, 'oscillation Nord Atlantique (ONA) (Hurrell, 1995),
également connue sous le nom d’oscillation Arctique (Deser, 2000) est un mode domi-
nant de la circulation atmosphérique dans I’hémisphére nord qui s’étend de I’Europe
au milieu du continent américain et qui transporte de la chaleur et de la matiére des
régions tempérées vers I’Arctique. Eckhardt et al. (2003) ont montré que ce mode
dominait le transport de pollution vers I’Arctique, contribuant & la position et a
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l'intensité du vortex polaire (voir plus bas). La variabilité de I'intensité de la NAO a
également un impact sur la composition de 'océan Arctique (Dickson et al., 2000).
Par ailleurs, la circulation thermohaline qui permet le transport d’importantes quan-
tités de chaleur depuis les régions tempérées vers des latitudes plus septentrionales
joue également un role important dans le climat de la région Arctique (Delworth
and Mann, 2000).

Le vortex polaire est un phénoméne qui apparait durant 'automne (dans 'hémi-
sphére nord) lorsque la région Arctique n’est plus atteinte par les rayonnements
solaires. Un important gradient de pression se développe alors entre le pole et les
latitudes moyennes et celui-ci, combiné a la rotation de la Terre, forme une « bar-
riere » de vents d’ouest qui constitue le vortex polaire (Schoeberl and Hartmann,
1991). Le vortex fait descendre la température de la basse stratosphére suffisamment
bas pour permettre l'apparition de nuages stratosphériques polaires (NSP). Les NSP
sont constitués d’acide nitrique trihydraté qui a une forte réactivité avec des pol-
luant tels que les radicaux hypochlorite (C1O) (Molina and Molina, 1987) et hypo-
bromite (BrO) (Anderson et al., 1991). Les produits de cette réaction participent
ensuite, deés le retour des rayons du soleil au début du printemps, a la destruction de
'ozone stratosphérique par photo-réaction (Schoeberl and Hartmann, 1991), impac-
tant ainsi la couche d’ozone. Taalas et al. (1997) ont montré qu’une couche d’ozone
plus fine et laissant donc passer plus de rayons UV, conduisait & une augmentation
de I'ozone troposphérique. Jusqu’a récemment, seul I’hémisphére sud avait subi une
dégradation suffisamment importante de sa couche d’ozone pour que ’expression
« trou » soit utilisée. Manney et al. (2011) ont montré que durant 1’hiver 2010-2011
a été observé pour la premiére fois dans I’hémisphére nord une déplétion suffisam-
ment importante de la quantité d’ozone stratosphérique pour parler d’'un nouveau
trou d’ozone.

La région Arctique est principalement recouverte de surfaces glacées et/ou ennei-
gées. Celles-ci recouvrent une grande partie de 'océan Arctique en hiver et voient
naturellement leurs surfaces se réduire en été du fait de l'inclinaison de la Terre vis
a vis du soleil. Néanmoins, il a été montré que la surface couverte chaque été s’est
réduite réguliérement entre les années 1979 et 2011 (Cavalieri et al., 1997; Parkinson
et al., 1999; Serreze et al., 2007; Stroeve et al., 2011) avec notamment des mini-
mums « records » observés en septembre 2002 (Serreze et al., 2003), en septembre
2004 (Stroeve et al., 2005), en septembre 2005 (Stroeve et al., 2007) pour atteindre
la plus petite surface observée a ce jour en septembre 2007 (Stroeve et al., 2008).
Cette décroissance est principalement attribuée aux variations de la température de
I’air, des circulations atmosphérique et océanique et au forgage radiatif di a 'aug-

mentation des concentrations en gaz a effet de serre (Moritz et al., 2002; Serreze
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et al., 2007). De fagon plus générale, le forgage radiatif des gaz a effet de serre et les
variations dans les circulations atmosphérique et océanique jouent un roéle important
dans 'amplification polaire (Thompson and Wallace, 2001; Moritz et al., 2002; Wang
and Key, 2005). Enfin, les particules d’aérosols, a travers leurs interactions avec le
rayonnement solaire et leur role dans la formation et la durée de vie des nuages, im-
pactent également le climat arctique. Ce sont les fameux effets direct, semi-direct et
indirect des aérosols sur le climat. C’est sur ces particules atmosphériques mesurées

en Arctique que se concentreront les travaux présentés dans ce manuscrit.

1.3 Role des aérosols dans le systéme climatique

Les particules d’aérosols sont, par définition, ’ensemble des particules liquides
et/ou solides en suspension dans I’atmospheére, a 1'exception des gouttelettes d’eau
et des cristaux de glace constituants les nuages, également connus sous le nom d’hy-
drométéores. Bien que moins concentrés que les molécules gazeuses, ils n'ont pas
pour autant moins d’impacts sur notre environnement. Si leurs effets sur le climat
sont connus depuis la fin des années 1960 (McCormick and Ludwig, 1967) et le dé-
but des années 1970 (Twomey, 1974), il reste cependant a quantifier ces effets sur le
long terme ainsi que les différents processus qui les gouvernent, notamment dans les
régions reculées comme I’ Arctique.

La pollution, selon sa définition, correspond a la dégradation d’un environnement
par l'introduction de substances ou de radiations entrainant une perturbation de
I’écosystéme. Ainsi, une part des aérosols émis naturellement peut étre considérée
comme de la pollution, par exemple des cendres volcaniques ou des produits de
combustion issus de feux de foréts, 'année 2010 pouvant aisément servir d’exemple
avec I’éruption du volcan islandais Eyjafjallajokull aux mois de mars et avril (Schu-
mann et al., 2011; Hervo et al., 2011) et I’épisode de feux de foréts en Russie durant
'été (Konovalov et al., 2011).

Les aérosols influencent naturellement le bilan radiatif terrestre. L’injection par
I’étre humain, dans 'atmosphére, de grandes quantités de particules d’aérosols va
donc impacter ce bilan radiatif, la difficulté se trouvant dans la quantification de
cet impact comme le souligne le GIEC dans son rapport de 2007 (GIEC, 2007).
En effet, la distribution des aérosols est particuliérement hétérogeéne autour de la
planéte et leurs propriétés physiques, chimiques et optiques (et donc les interactions
avec les rayonnements solaire et tellurique) varient en fonction de la distribution en
taille et de la composition chimique. Cette derniére étant connectée (i) aux proces-
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sus d’émission mais également (ii) de vieillissement lors du transport. Si le forgage
radiatif (variation nette d’éclairement énergétique vertical, expirmée en watts par
métre carré (W m~2)) induit par les gaz a effet de serre est positif (figure 1.1), il
apparait clairement que celui lié aux aérosols est pour ’ensemble du globe négatif,
autrement dit qu’il compense en partie le forcage radiatif induit par les gaz a effet de
serre & I’échelle globale, comme 'ont montré de nombreux travaux (Charlson et al.,
1990; Kiehl and Briegleb, 1993; Taylor and Penner, 1994).

-2

RF Terms RF values (W/m') | Spatial scale | LOSU
T T
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FIGURE 1.1 — Bilan du for¢age radiatif induit par les activités humaines et naturelles
au niveau de la tropopause. Les valeurs correspondent aux for¢ages en 2005 (par
rapport au début de l’ere industrielle en 1750). Un for¢age positif induit un ré-
chauffement quand un forcage négatif induit un refroidissement. La barre d’erreur
correspond auz valeurs comprises entre les 5° et 95° percentiles et les valeurs cor-
respondantes sont indiquées dans la colonne « RF values (W/m?) ». Le domaine
géographique associé au forgage (« Spatial scale ») ainsi que le niveau de connais-
sance scientifique estimé (« LOSU ») sont indiqués dans les 2 derniéres colonnes.

L’impact des aérosols peut étre divisé en 3 effets distincts, communément nom-
més effets direct, semi-direct et indirect. Par leurs interactions multiples avec le
rayonnement solaire, ils peuvent modifier 'albédo terrestre (rapport d’énergie ren-
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voyé par la Terre sur I’énergie solaire regue) de fagon significative. L’albédo moyen
a la surface de la Terre est de 0,28. Plus localement, il est autour de 0,26 au dessus
des océans et compris entre 0,4 et 0,9 pour les nuages autres que les cirrus. Un ré-
sumé des effets induits par les particules d’aérosols sur le bilan radiatif terrestre est
présenté dans la figure 1.2.

1.3.1 Effet radiatif direct

Au méme titre que les gaz a effet de serre, les aérosols agissent sur le climat de
maniére directe en interagissant avec le rayonnement solaire (McCormick and Lud-
wig, 1967). Ainsi, aprés interaction, la majeure partie du rayonnement est rediffusée
dans toutes les directions alors que 1’énergie restante est absorbée, une partie du
rayonnement solaire étant donc réémise vers 'espace. C’est le premier effet radiatif
direct des aérosols, également connu sous le nom d’effet « parasol ». Son impact sur
le bilan radiatif est négatif puisque les particules d’aérosol empéchent une partie du
rayonnement solaire d’atteindre la surface de la Terre. Ainsi, Charlson et al. (1992)
estiment que le forcage radiatif dii aux aérosols est compris entre -1 a -2 W/m?. Un
autre effet direct peut étre observé dans le cas de particules trés absorbantes par
exemple la suie. Le rayonnement solaire est absorbé et permet a une plus grande
partie de I’énergie d’étre transmise a 1’atmosphére sous forme de chaleur (Kaufman
and Nakajima, 1993; Haywood and Shine, 1995), diminuant ainsi ’albédo. Le forgage
radiatif direct est estimé entre -0.9 et -0.1 W/m? (Forster et al., 2007).

1.3.2 Effet radiatif semi-direct

L’absorption du rayonnement solaire par les particules d’aérosols, notamment la
suie, entraine un réchauffement de celles-ci qui conduit a 'effet dit « semi-direct ».
L’expression de celui-ci peut aller jusqu’a 1’évaporation de nuages formés de gout-
telettes d’eau ayant nucléé en partie sur des particules absorbantes ou l'inhibition
de la nucléation des gouttelettes d’eau sur ces mémes particules (Ackerman et al.,
2000). Cet effet conduit & un forgage radiatif positif puisqu’il tend a diminuer la

couverture nuageuse et ainsi & diminuer ’albédo terrestre.

1.3.2.1 Effet radiatif indirect

Les particules d’aérosols sont indispensables dans le processus de formation des
nuages (Pruppacher and Klett, 1997). En effet, la vapeur d’eau condense sur ces
particules, qui sont alors appelées noyaux de condensation (CCN) ou noyaux gla-
cogénes (IN), pour former respectivement des gouttelettes d’eau ou des cristaux de
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glace. Ainsi, modifier les concentrations et les propriétés de ces CCN ou IN conduit
a une modification des processus de nucléation des gouttelettes de nuages mais aussi
des propriétés intrinséques au nuage. A un volume de vapeur d’eau constant, I’aug-
mentation de la surface sur laquelle peut condenser cette vapeur d’eau va induire
une augmentation du nombre de CCN (ou d’IN) mais également une diminution
du diamétre moyen des gouttelettes d’eau (ou des cristaux de glace). Ces variations
vont entrainer deux effets dits indirects.

Le premier effet indirect, dit effet Twomey, décrit pour la premiére fois par Twomey
(1974), correspond a une augmentation de la couverture nuageuse. Les gouttelettes
d’eau aux diameétres plus petits induisent une diffusion accrue du rayonnement so-
laire et donc une augmentation de I’albédo du nuage (Twomey, 1977; Coakley et al.,
1987; Kim and Cess, 1993). Cet effet conduit ainsi & la diminution de ’énergie
solaire traversant le nuage avec pour conséquence un forcage radiatif négatif. Un
second effet indirect a été observé par Albrecht (1989) qui lui a donné son nom. Cet
effet s’exprime par un retard de précipitation induit par la diminution du diamétre
moyen des gouttelettes d’eau nuageuses (Rosenfeld, 1999, 2000). La finalité de cette
inhibition des précipitations est une augmentation de la durée de vie des nuages qui
amplifie 'effet Twomey et donc le forcage radiatif négatif correspondant.

La résultante de ces deux effets indirects est donc un forcage radiatif négatif estimé
entre -1,8 et -0,3 W/m? (Forster et al., 2007). Le forgage radiatif imputable aux
aérosols est donc compris entre -2,7 et -0,4 W/m?(Forster et al., 2007).

1.3.3 Focus sur les régions Arctiques

L’impact du changement climatique sur les régions arctiques est particuliérement
important. Chapman and Walsh (2007) estiment, a partir d’'un consensus de plu-
sieurs modéles, une augmentation de la température moyenne dans ces régions entre
2.8 et 7.8°C d’ici 2100. Par ailleurs, la fonte de la couverture glaciaire induirait une
augmentation du réchauffement du fait de la diminution de I’albédo (de 0,6 pour la
glace a 0,10-0,15 pour 'eau), diminuant de cette maniére la quantité d’énergie ren-
voyée vers ’espace. Un résumé des forcages radiatifs et des réponses en température
induit par les différentes formes de pollution sur les régions comprises entre 60 et
90° Nord, en fonction de la saison est présenté dans la figure 1.3 (adapté de Quinn
et al. (2008)).

Bien qu’éloignées des sources anthropiques de pollution, les régions arctiques ne
sont donc pas épargnées par les processus du changement climatique. Ainsi, Lubin
and Vogelmann (2006) et Garrett and Zhao (2006) ont montré que le transport
vers I’Arctique de particules d’aérosols de pollution émises dans ’hémisphére nord
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FIGURE 1.2 — Schéma symbolique des différents mécanismes de for¢cage radiatif liés
aux aérosols de pollution. Les points gris correspondent a des particules non issues de
la pollution alors que les points noirs représentent des particules issues d’émissions
polluantes (anthropiques ou naturelles).

conduisait a une augmentation de la diffusion des nuages arctiques avec pour consé-
quence l'augmentation du premier effet indirect des aérosols, l'effet Twomey. De
plus, le transport de carbone suie dans les régions arctique contribue également au
changement climatique, au travers de l'effet semi-direct dans ’atmospheére, puis en
se déposant sur la glace ou la neige ou il diminue 1’albédo (Jacobson, 2004). Cet effet
sur I'albédo de la neige a été quantifié entre 0 et 2 W/m? par Forster et al. (2007).
Le transport vers les régions arctiques de particules d’aérosols de pollution conduit a
la création d’une « brume arctique » dont les premiéres observations remontent aux
années 1950 par des pilotes d’avion (Greenaway, 1950; Mitchell, 1957). Plus récem-
ment, Dreiling and Friederich (1997) ont étudié ce phénomeéne avant que Quinn et al.
(2007) dresse un résumé des connaissances actuelles. La brume arctique est composée
principalement de particules de sulfate, de matiére organique et, & des concentra-
tions moindres, de carbone suie (Quinn et al., 2002). Une description des propriétés
de cette brume arctique sera faite lors du chapitre 2 en paralléle des présentations
des propriétés et des processus des aérosols. La figure 1.4 illustre le phénoméne de
brume arctique rencontré durant un vol de la campagne POLARCAT.



1.4. Enjeux et objectifs de la thése 9
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FIGURE 1.3 — Forcage radiatif et de température a la surface des régions comprises
entre 60 et 90 ° nord (adapté de Quinn et al. (2008)) en fonction des saisons.
YWaleurs issues des travaux de Koch and Hansen (2005). % For¢age radiatif de Menon
and Rotstayn (2006). 3 Réponse en température de Hansen et al. (2007). * Basé sur
Garrett and Zhao (2006). °® Résultats de Flanner et al. (2007). ®valeurs de Shindell
et al. (2006). "valeurs de Shindell et al. (2005)

1.4 Emnjeux et objectifs de la thése

Si un nombre conséquent d’études sur le transport de pollution en Arctique ont
déja été menées, elles 'ont été principalement au travers de la modélisation (Stohl,
2006), d’études de carottes de glace (McConnell et al., 2007) ou d’analyses de mesures
effectuées au sol dans des stations multi-instrumentées comme Alert au Nunavut,
Canada (Sirois and Barrie, 1999; Sharma et al., 2002), Barrow en Alaska, Etats-Unis
(Quinn et al., 2002), ou Zeppelin au Spitzberg, Norveége (Eleftheriadis et al., 2009).
a la fin des années 1990, dans le cadre du projet SHEBA, un bateau canadien a été
volontairement fait prisonnier de la glace pour servir de station de mesure (Uttal
et al., 2002) au dessus de laquelle des mesures aéroportées ont été effectuées (Curry
et al., 2000). Des mesures aéroportées ont également été effectuées dans les années
1970 par Shaw (1975) et dans les années 1990 par Brock et al. (1990), Browell et al.
(1992), et Dreiling and Friederich (1997). Plus récemment, des vols ont eu lieu avec
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FIGURE 1.4 — Photo d’une couche de pollution (brume arctique) prise durant un vol
de la campagne POLARCAT printemps au dessus de la mer de Norvége (Photo :
Atsushi Matsuki).

pour objectif la caractérisation de la brume arctique autour du Spitzberg dans le
cadre de la campagne ASTAR 2000 (Yamanouchi et al., 2005). Ces données sont trés
précieuses pour les modélisateurs qui sont particulierement intéressés par les mesures
in-situ pour implémenter leurs modéles et /ou les comparer avec les résultats de leurs
travaux. Nous avons vu dans le paragraphe 1.3.3 que les modéles globaux de climat
concluent unanimement sur le fait que les régions arctiques sont en moyenne plus
touchées par le changement climatique que les autres parties du monde. De plus,
les incertitudes sur l'effet des aérosols pollués transportés en Arctique sont encore
trés grandes et doivent étre contraintes. Le premier enjeu de ces travaux de thése
sera donc de fournir un nouvelle base de données sur les propriétés des aérosols de
pollution transportés en Arctique, obtenue a travers la campagne POLARCAT, et
ainsi d’apporter a la communauté des modélisateurs des paramétrisations encore
plus précises des propriétés physiques, chimiques et optiques de ces aérosols. Un
deuxiéme enjeu sera de comprendre les processus de vieillissement et de déposition
qui sont associés a ce transport de polluants vers I’Arctique, en tentant d’expliquer
et de quantifier les parts qui disparaissent avant d’atteindre les régions arctiques et
celles qui subsistent dans ’atmosphie arctique.

L’objectif de ces travaux de thése sera donc, dans un premier temps, de fournir une
base de donnée regroupant les propriétés phydique, chimique et optique des parti-
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cules d’aérosols de pollution transportés au nord de la scandinavie et au Groenland
au travers des mesures in-situ effectuées durant les deux campagnes de mesure du
projet POLARCAT. Pour ce faire, ces travaux s’appuiront sur les mesures effec-
tuées & bord de 'ATR-42 par les équipes du LaMP pour les propriétés physique
et optique et du MPI de Mainz, du LATMOS et de la FSO de Kanazawa pour les
propriétés chimiques. L’organisation de la base de donnée sera basée sur l'origine
continentale des panaches de pollution déterminée a 1’aide du modéle lagrangien de
retro-trajectoire FLEXPART. Cette approche ayant comme intérét de fournir a la
communauté des modélisateurs des points de comparaison avec les résutats issus
des modélisations, les modéles pouvant ainsi étre évalués, sur une région assez peu
décrite par le passé et sur laquelle d’importantes incertitudes persisent. Le premier
objectif de cette thése est donc en partie dédié a la mise en forme et au traitement
des données en vue de les transmettre a la communauté des modélisateurs.

Dans un second temps, toujours au travers des mesures in-situ aéroportées, ces
travaux visent a améliorer la compréhension des processus qui sont associés aux
transports de ces particules d’aérosols vers I’Arctique. De fagon générale, le retrait
de I'atmospheére des particules de pollution, au travers des processus de déposition
(humide dans notre cas), sera étudié. Pour ce faire, 'analyse des rétro-trajectoire
du modéle lagrangien HYSPLIT ainsi que des propriétés qui y sont associées sera
effectué. Ce processus joue un role important sur la quantité de matiére transportée
jusqu’en Arctique et pouvant potentiellement impacter le climat de cette région, au
travers des effets direct et indirects des aérosols et de la déposition du carbone suie
sur la neige et/ou la glace. Enfin, I’évolution des propriétés des particules de pollu-
tion durant leur transport reste peu connue et sera partiellement contrainte durant
ces travaux, a l'aide d’une étude de cas qui verra de fagon originale I’analyse d'une
méme masse d’air au cours de 3 vols consécutifs, les paramétres liés a I’évolution de

ce panache évoluant de fagon cohérente sur la période temporelle considérée.

1.5 Plan du manuscrit

Ce manuscrit est principalement articulé autour des résultats présentés dans 2
articles publiés dans des revues scientifiques a comité de lecture : Quennehen et al.
(2011) et Quennehen et al. (in prep.). Ainsi, a la suite de ce chapitre introductif, on
trouvera dans le chapitre 2 une revue des connaissances fondamentales sur les aéro-
sols, en termes de propriétés et de processus, avec une focalisation particuliere sur les
régions arctiques. Le chapitre 3 verra une présentation de la campagne de mesures
POLARCAT ainsi que des outils d’analyses utilisés aux cours de ces travaux. Une
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attention particuliére sera portée sur les instruments de mesures des propriétés des
particules d’aérosol qui ont été montés a bord de I’avion de recherche frangais (ATR-
42). Dans le chapitre 4, les mesures de la campagne POLARCAT printemps seront
présentées a travers I'étude du vieillissement d'un aérosol anthropique issu du conti-
nent européen, de ses propriétés et de ses impacts sur le climat arctique ainsi que
ceux de masses d’air asiatiques, se basant principalement sur les résultats de Quen-
nehen et al. (in prep.). Le chapitre 5 s’appuiera sur Quennehen et al. (2011) qui
décrit les mesures de la campagne POLARCAT été et met en avant le processus de
dépot humide qui a lieu durant le transport de la pollution vers I’Arctique. Enfin, un
résumé des conclusions issues de ce travail doctoral ainsi que les perspectives qu’il

fournit seront donnés en fin de document.
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Introduction

Comme nous ’avons vu dans le chapitre précédent, une grande incertitude existe
concernant I'impact des aérosols sur le bilan radiatif. Cette incertitude est liée a la
grande variabilité des propriétés des particules d’aérosols en fonction de leurs sources,
de leurs vieillissements ainsi que des différents processus de dépoét et qui sont fai-
blement quantifiés. Ces paramétres conduisent & une hétérogénéité des distributions
tant horizontalement que verticalement et compliquent grandement 1’étude des aé-
rosols. Ce chapitre propose une description des connaissances fondamentales sur les
aérosols a I'échelle globale et plus précisément dans les régions arctiques.
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2.1 Propriétés des aérosols

2.1.1 Distribution en taille des particules

En général

La distribution en taille des particules d’aérosols couvre 5 ordres de grandeur allant
du nanométre a la dizaine de micrométres. En effet, les différents types et sources
d’émissions, tout comme la variabilité de processus de vieillissement contribuent a
la grande variabilité dans la taille et la forme de ces particules. La distribution en
taille est un parameétre primordial du fait des nombreuses propriétés qui peuvent en
étre déduites, notamment concernant les propriétés optiques (diffusion et absorption
de la lumiére, présentées dans la section 2.1.4) et les processus de déposition (voir
section 2.2.3). De fagon générale, il est possible de modéliser la distribution en taille
des aérosols au travers de lois log-normales. Du fait des différentes résolutions des
instruments utilisés pour mesurer cette distribution, il est commun d’utiliser des
distributions dont les concentrations sont normalisées par la largeur des canaux de
mesures. De plus, la largeur de ces canaux est souvent équidistante logarithmique-
ment (comme c’est le cas pour le SMPS par exemple, voir section 3.2.2.1). Ainsi, pour
représenter les distributions en taille, on utilisera des lois log-normales (Aitchison
and Brown, 1957) du type :

N N . —(log d; — log d)?
i = X
log o2 P 2log 02

Ou N;j et d; représentent respectivement la concentration et le diamétre moyen de

(2.1)

la classe i. Les parameétres de la distribution log-normales étant la concentration
totale N, le diamétre moyen d et 'écart-type o qui exprime la dispersion de la
population. La facon la plus courante de représenter une distribution en taille
d’aérosols atmosphériques correspond a une somme de lois log-normales, décrite
pour la premiére fois par Whitby (1978). Chaque loi log-normale est associée a une
gamme de tailles communément appelée « mode » et qui posséde les caractéristiques
qui sont regroupées dans le tableau 2.1.

La figure 2.1 (a) illustre une distribution standard en nombre ou les quatres modes
définis dans le tableau 2.1 sont représentés. Pour mettre en avant la distribution de
la masse, il est également courant de représenter la distribution en volume, comme

c’est le cas sur la figure 2.1 (b).

En Arctique
En Arctique, du fait de I’absence de sources, les concentrations de fond en parti-
cules d’aérosols sont faibles et principalement centrées sur le mode accumulation
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FIGURE 2.1 — Ezemples de distributions de particules d’aérosols représentées (a) en
nombre et (b) en volume.

Mode Gamme de taille (nm)
Nucléation 5-20

Aitken 20-100
Accumulation 100-800
Grossier > 800

TABLEAU 2.1 — Définition des différents modes constituants une distribution en
taille de particules d’aérosols.

(Seinfeld and Pandis, 1998). En revanche, lors d’épisodes de transport de pollu-
tion des régions subarctiques, i.e., de brume arctique, les concentrations augmentent
significativement, comme l'ont montré plusieurs études menées par Heintzenberg
(1980),Hillamo et al. (1993), Covert and Heintzenberg (1993), Tunved et al. (2003),
et Engvall et al. (2009). Il est important de noter que la majorité des mesures a été
effectuée a partir de stations au sol, empéchant ainsi de mesurer in-situ les propriétés
de I’atmosphére en altitude.

2.1.2 Etat de mélange de I’aérosol

Du fait des différentes sources de particules et des processus qui ont lieu dans
I’atmosphére, de nombreuses interactions ont lieu dans ’atmosphére conduisant a

différents états de mélange. Ceux-ci décrivent la fagon suivant laquelle les particules
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d’aérosols issues de différentes sources se mélent. Ainsi, on distinguera principale-

ment deux états :

e Le mélange externe correspond au mélange de deux populations différentes
d’aérosols qui n’interagissent pas entre elles. La composition de chaque particule

n’étant reliée qu’a une seule source.

e Le mélange interne qualifie des particules dont les compositions chimiques sont
dues a plusieurs origines, dans le cas de coagulation ou de réaction chimique a la
surface des particules par exemple. Il est également courant de voir un composé
chimique, a I’état de vapeur, condenser sur des particules d’aérosols. Dans ce cas
précis, qui est observé notamment lors du transport sur de longues distances, les

particules seront dites recouvertes.

La Figure 2.2 présente les états de mélange possibles pour des populations d’aé-

rosols coexistantes dans I’atmosphére (inspiré de Seinfeld and Pandis (1998)).

() () ) () (o) (o)
o O.OO o ... o ’.”
O e [ [ X ° Oo o
O
’Oo [ .. .’.‘

FIGURE 2.2 - Etats de mélange possibles entre deuz populations d’aérosols (a) mé-

lange externe, (b) mélange interne et (c) mélange interne avec recouvrement.

Jacobson (2001) a montré que 1'état de mélange du carbone suie, produit de la
combustion de combustibles fossiles et de la biomasse, a un impact important sur
les propriétés radiatives des particules. En effet, il a montré que plus le carbone suie
était mélangé de fagon interne, plus il contribuait positivement au forcage radiatif
a tel point qu'il pourrait étre le second plus important facteur (derriére le CO,) de
réchauffement climatique, compensant quasiment le forcage radiatif négatif induit
par les autres particules d’aérosols anthropiques.

2.1.3 Propriétés chimiques des aérosols

En général

Fort logiquement, la composition chimique des aérosols est significativement in-
fluencée par la source d’émission. Chimiquement, on distingue 3 types de composés
dans la composition des particules d’aérosols : les matiéres organique et inorganique
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et le carbone élémentaire, aussi appelé carbone suie.

La matiére inorganique se trouve dans les aérosols marins sous forme de sels (NaCl,
KCl) ou dans les aérosols désertiques sous forme de silice et d’aluminium. Elle
est également présente sous forme de sulfates, de nitrates et d’ammonium dans
les régions polluées puisque ces espéces chimiques se retrouvent en général dans
I’atmosphére suite a un rejet anthropique et viennent ensuite recouvrir des particules
d’aérosols préexistantes par condensation. Ainsi, si les sels de mer et les poussiéres
désertiques se retrouvent principalement dans le mode grossier (décrit dans la
section 2.1.1), les sulfates, nitrates et ammonium sont eux localisés dans le mode
accumulation (Seinfeld and Pandis, 1998). La matiére organique elle, est & ce jour
mal connue. Nombre de ses composés sont des carbones organiques issus d’émissions
anthropiques ou naturelles (voir la section 2.2.1). Ces composés peuvent se mélanger
par coagulation (ou condensation s’ils sont émis a 'état de gaz) avec les particules
présentes.

Le carbone suie est presque intégralement composé d’atomes de carbone. On le
retrouve dans les particules émises par la combustion de combustibles fossiles et les
feux de biomasse. Il posseéde des propriétés tres spécifiques, par exemple I’absorption
de la lumieére et une forte hydrophobicité.

En Arctique

Les aérosols transportés vers I’Arctique sont en général composés de carbone suie
et de particules recouvertes par les carbones organiques et les sulfates émis par
la combustion de combustibles fossiles et/ou les feux de biomasse, si bien que ces
composés sont les principaux constituants du brouillard arctique (Quinn et al., 2008).

2.1.4 Propriétés optiques des aérosols

En général

L’interaction du rayonnement électromagnétique (comme par exemple le rayonne-
ment solaire) avec les particules d’aérosols joue un réle important dans le fonctionne-
ment du climat. Les propriétés optiques des aérosols correspondent aux réponses des
particules lors de leur interaction avec le rayonnement solaire. Ainsi, lorsqu’une par-
ticule est excitée par un rayon électromagnétique, elle réémet 1’énergie dans toutes
les directions, c’est la diffusion, et elle convertit parfois une partie de I’énergie en
chaleur, c’est I'absorption. La somme de ces deux termes correspond a l’extinction
due a 1’aérosol.
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2.1.4.1 L’extinction de la lumiére par les particules

Différents paramétres influencent 'intensité et le type de ces interactions. Ce sont
principalement : la longueur d’onde du rayon incident A, le diamétre de la particule
D,, sa forme et sa composition chimique (au travers de son indice de réfraction m).
Trois régimes de diffusion principaux se distinguent a I’aide du parameétre de taille

x (sans unité), définis selon la relation suivante (Bohren and Huffman, 1983) :

wD,
A

Lorsque la taille des particules est petite en comparaison de la longueur d’onde

(2.2)

Tr =

du rayon incident (z < 1), la diffusion est dominée par le régime de Rayleigh. Pour
les longueurs d’onde dans le visible, cela correspond a D, < 0.1 pm. En régime
Rayleigh, la diffusion est symétrique, autrement dit, la diffusion est la méme dans
toutes les directions d'un angle donné par rapport au plan d’incidence, comme on
peut le voir sur la figure 2.3. L’intensité de diffusion P pour un angle 6 est obtenue
selon la relation suivante (Seinfeld and Pandis, 1998) :

X2 /7D \°
P<9):87r2< Ap)

Selon I'équation 2.3, on voit que la diffusion d’une sphére dont le diamétre est petit

m?—1
m2+ 2

‘ (1 + cos® ) (2.3)

par rapport & la longueur d’onde est proportionnelle & A™%. La diffusion de Rayleigh
est donc prédominante dans la troposphére libre et la stratospheére du fait de la faible
concentration en particules. Ainsi, le rayonnement solaire est diffusé de fagon plus
efficace aux petites longueurs d’ondes (violet et bleu dans le spectre du visible), ce
qui explique pourquoi le ciel nous apparait bleu.

Dans le cas ot la taille de la particule est proche de celle de la longueur d’onde
(x &~ 1), il faut appliquer le régime de Mie (Mie, 1908). Le régime Rayleigh étant
en fait une approximation de ce régime. En effet, la théorie mathématique proposée
par Gustav Mie vise a calculer la valeur exacte des sections efficaces de diffusion et
d’absorption en résolvant les équations d’ondes électromagnétiques pour une sphére.
Une démonstration compléte des calculs est donnée dans le livre de Bohren and
Huffman (1983). On y trouve également un code informatique permettant de calculer
les différents parameétres cités précédemment et qui est utilisé dans la suite de ces
travaux, notamment dans la section 3.6. Dans le régime de Mie, on ne retrouve plus
de symétrie entre la diffusion arriére et la diffusion avant puisque c’est cette derniére
qui domine la distribution de la diffusion en fonction de 'angle (voir figure 2.3).

Enfin, lorsque le diamétre de la particule est trés supérieur a la longueur d’onde
(x > 1), ce sont les conditions de l'optique géométrique qui s’appliquent, c’est a dire
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FIGURE 2.8 — Exemple de la distribution de la lumiére diffusée en régime Rayleigh
(en haut) et en régime de Mie (en bas). En régime Rayleigh, la lumiére est diffusée
de fagon symétrique en avant (0 = 0°) et en arriere (0 = 180°) alors qu’en régime
de Mie, la diffusion vers l'avant est de plus en plus prépondérante quand le diameéetre
de la particule augmente.

la réflexion, la réfraction et la diffraction. A ce régime, la diffusion est dépendante
de la taille et de I'orientation de la particule par rapport aux rayons incidents.

L’absorption résulte également de l'interaction entre les particules et le rayon-
nement solaire. L’absorption correspond a la partie du rayonnement qui n’est pas
rediffusée par la particule. La partie complexe (k) de I'indice de réfraction symbolise
la capacité d’absorption d’un élément. Ainsi, les poussiéres désertiques, dont k a été
estimé entre 1,6 1073 et 4.2 107 & une longueur d’onde de 550 nm (Petzold et al.,
2009), n’absorbent quasiment pas la lumiére au contraire du carbone suie dont k
vaut entre 0,5 et 1,3, également a 550 nm, selon Adler et al. (2009). L’absorption,
de la méme facon que la diffusion, est dépendante de la longueur d’onde illuminant
la particule ainsi que de son diameétre. La théorie sous-jacente a ’absorption est
présentée dans la partie 3.2.2.2.
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2.1.4.2 Les coeflicients d’extinction de la lumiére

Des mesures de certaines grandeurs relatives aux propriétés optiques des parti-
cules d’aérosols seront présentées dans la suite de ces travaux (sections 3.2.2.2 et
3.2.2.3). C’est le cas des coefficients de diffusion et d’absorption de la lumiére dont
les étapes importantes du calcul sont décrites ci-dessous. Les équations 2.4, 2.5 et
2.6, présentées ci-dessous pour 'extinction, sont adaptables a la diffusion et a I’ab-
sorption.

Ainsi, il convient de définir les sections efficaces (en m~2) de diffusion et d’absorption
(respectivement Cl., et Cyps) dont la somme définie la section efficace d’extinction
(Cegt). Cegy est Iaire dans laquelle le rayonnement et la particule interagissent et est
dépendante de la longueur d’onde du rayonnement. A partir de cette section efficace,
il est possible de définir une efficacité d’extinction (Q..¢, sans dimension) pour une

particule selon la relation suivante :

Cext
Qext = A,, (2.4)
Ou A, représente la surface de la particule exposée au rayonnement, soit A, = ”TD”

pour une particule sphérique de diameétre D,. Enfin, & partir de Q¢y, il est possible
d’obtenir le coefficient d’extinction d’une particule (oez,, en m!):

wD?
Oextyp = Tp : Qemt (25)

Dans le cas d’une population mono-dispersée de particules, le coefficient d’extinction
correspond a celui d’une particule multiplié par le nombre de particules.

Si la population de particules est poly-dispersée (comme c’est toujours le cas en
atmosphére réelle), le traitement se complexifie (Seinfeld and Pandis, 1998). Néan-
moins, si la distance entre les particules est suffisamment grande par rapport a la
taille des particules, il est possible de considérer que le coefficient d’extinction de la

lumiére des particules correspond a la somme des coefficients d’extinction de chaque

particule. Pour une distribution en nombre présentée en dlgg]]VDp’ le coefficient d’ex-
tinction sera donc :
p
Cewt = cQewtn(Dy) - dlogD 2.6
13 /0 4 Q t,p( p) legDp g p ( )

En Arctique

La brume arctique, composé de gaz et de particules de pollution transportées depuis
les régions tempérées présente des propriétés optiques différentes de ce qui est ha-
bituellement mesuré en Arctique. Le carbone suie posséde en effet un fort pouvoir
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d’absorption (Adler et al., 2009), quand les sulfates et la matiére organique sont
connus pour diffuser abondamment. Ce n’est donc pas surprenant de voir que les
coefficient d’absorption et de diffusion mesurés a Barrow, Alaska suivent le cycle sai-
sonnier relatif a la présence de la brume arctique (Quinn et al., 2007). Par ailleurs,
du fait de la forte inclinaison de la terre vis a vis des rayons du soleil aux latitudes
arctiques, le trajet moyen des rayons lumineux & travers ’atmosphére est accru.
En conséquence, les interactions entre rayons lumineux et particules sont plus nom-
breuses, la diffusion et/ou l’absorption étant bien entendu impactées relativement
aux types de particules impliquées dans les interactions.

2.2 Les processus des aérosols

En général

La durée de vie des particules dans I'atmosphére peut varier de quelques jours dans
la troposphére (définie comme la couche d’atmosphére qui va du sol & une alti-
tude ~ 11-12 km & nos latitudes et 7-8 km aux poles) a quelques années dans la
stratosphére (Seinfeld and Pandis, 1998; Jorgensen, 2003). Ainsi, si I’on se concentre
sur la tropospheére, la présence constante de particules d’aérosols en son sein, placées
en regard de leurs courtes durées de vie conduit & penser a l'existence d'un cycle
de vie des particules. Celui-ci est alimenté par différentes sources qui émettent des
particules de fagon réguliére ou non, puis ces particules subissent des processus de
vieillissement et finissent par étre déposées ou lessivées.

2.2.1 Sources

Avant la révolution industrielle, 'origine des particules d’aérosols était presque
uniquement naturelle. Ainsi, les poussiéres désertiques et les sels de mer soulevés
par le vent tout comme 1’érosion et de fagon ponctuelle les feux de biomasse et les
cendres volcaniques alimentent depuis toujours I'atmosphére en particules d’aéro-
sols. Avec l'industrialisation massive, le développement des moyens de transport et
la croissance exponentielle de la population mondiale, de nouvelles sources de parti-
cules ont fait leur apparition. Aux rejets des chauffages domestiques et des déchets,
principales sources anthropiques de particules avant la révolution industrielle, sont
venus s’ajouter ceux des moyens de transports (train, bateau, voiture puis avion),
des industries et de 'agriculture pour atteindre aujourd’hui une part de la masse de
particules globales émises estimée a 10% (IPCC, 2007) avec 'influence que 1'on a pu
voir dans le chapitre introductif.
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Source Estimation (Tg.an™!)
NATURELLE
Aérosols de type primaire
Sels de mer 1000-6000
Poussiéres désertiques 1000-3000
Biomasse 16-72
Cendres volcaniques 30-33
Feux de biomasse (carbone suie) 3-14
Aérosols de type secondaire
Sulfate produit par les gaz biogéniques 57-130
Sulfate produit par le SOy volcanique 12-21
Combustion de la biomasse 45-80
Carbone Organique Volatile (COV) 8-40
Oxydes nitreux (NO,,) 2-30
ANTHROPIQUE
Aérosols de type primaire
Poussiéres industrielles 40-130
Carbone Suie 3-13
Aérosols de type secondaire
Sulfate produit par le SOq 100-200
Nitrates produit par les NO, 14-40
Carbone suie issu des combustibles fossiles 10-60

TABLEAU 2.2 — FEstimation de lintensité des principales sources de particules
d’aérosols d’origine naturelle et anthropique, d’aprés IPCC (2007) et Delmas et al.
(2005).

Au dela des origines anthropique ou naturelle, les émissions peuvent étre qualifiées
de primaires ou secondaires selon le processus dont elles sont issues. Ainsi, les
sources primaires correspondent & une émission directe, sous forme liquide ou solide,
des aérosols comme par exemple les cendres volcaniques, les sels de mer arrachés
par le vent & la surface de l'océan, les poussiéres désertiques ou bien encore le
carbone suie émis par les feux de biomasse. Par opposition, les émissions secondaires
concernent les aérosols formés a la suite de réactions photo-chimiques complexes
dans l'atmosphére conduisant & une conversion gaz-particule, processus aussi
nommé nucléation. On parlera de nucléation homogéne dans le cas d’agglomération
de molécules de gaz dans une atmosphére sursaturée conduisant a un changement
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de phase et a 'apparition d’une phase condensée (solide ou liquide). La nucléation
hétérogeéne, quant a elle, requiert un support solide ou liquide de trés petite taille
(D, < 3 nm) appelé embryon sur lequel les gaz viennent condenser et ainsi faire
croitre la taille de la particule (Delmas et al., 2005; Curtius, 2006). Les principaux
gaz précurseurs de la nucléation (acide sulfurique, composés organiques volatiles
entre autres) peuvent étre d’origine naturelle (biomasse, volcan) ou anthropique (ré-
sidus de combustion, solvant). Un résumé des principales sources d’aérosols se
trouve dans le tableau 2.2.

En Arctique

En Arctique, du fait du faible peuplement et du peu de transports, les émissions
anthropiques sont trés faibles. Ainsi, les principales sources de particules d’aérosols
sont primaires, il s’agit de sels de mer et de sulfates (Seinfeld and Pandis, 1998). Une
quantité non négligeable des particules mesurées en Arctique est transportée depuis
les régions tempérées de I’hémisphére nord (Asie, Amérique du Nord et Europe).
Dans ce cas précis, les sources sont majoritairement la combustion des combustibles

fossiles et les feux de biomasses ainsi que des poussiéres désertiques.

2.2.2 Processus de vieillissement : coagulation et condensa-
tion

Aprés I’émission des particules d’aérosols, plusieurs processus dit de vieillissement
peuvent entrer en action. En effet, les interactions avec les autres particules et la
phase gaz contribuent & modifier les propriétés initiales des particules d’aérosol :
taille, composition chimique et propriétés radiatives.

La coagulation est un processus dynamique qui voit I’adhésion d’une particule sur
une (ou plusieurs) autre(s). Les processus & l'origine de ce phénoméne sont ther-
miques (mouvement brownien) ou dynamiques (turbulence). Ces deux processus
induisent un mouvement des particules qui y sont soumises et augmentent la proba-
bilité de collision, condition indispensable a la coagulation. La conséquence directe
de la coagulation sur une distribution de particules est 'augmentation du diamétre
moyen couplé & une diminution du nombre total de particules; en revanche, le vo-
lume total n’est pas modifié. L’importance du processus de coagulation est influencée
par la concentration en particules qui peut étre reliée a la distance moyenne entre les
particules et par leurs diamétres. De plus, des particules de petites tailles coaguleront
plus facilement avec de grosses particules qu’avec des particules de méme taille. En-
fin, notamment en raison de l'influence de la concentration, mais du fait également

des propriétés de mobilité des particules, la coagulation est principalement efficace
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FIGURE 2./ — Formation secondaire et évolution d’une particule d’aérosol suivant
les processus de coagulation et de condensation (adapté de Delmas et al. (2005)).
Le processus de condensation est ici présenté uniquement pour la phase de nucléa-
tion homogéne mais il entre en jeu également dans la croissance des particules de
diametres D, > 100 nm.

pour les particules de petits diamétres (Seinfeld and Pandis, 1998).

Le processus de condensation peut étre relié a celui entrant en jeu lors de la
nucléation homogene (section 2.2.1). En effet, tout comme les gaz condensent sur
les embryons, ils condensent ici sur les particules d’aérosols déja formées. Pour une
distribution de particules, ce processus, tout comme la coagulation, conduit & une
augmentation du diameétre moyen des particules mais la concentration totale n’est
pas modifiée et le volume total augmente. La figure 2.4, inspiré de Delmas et al.
(2005), présente les processus de nucléation, coagulation et condensation & 1’échelle
d’une particule alors que la figure 2.5 met en avant 'impact de la coagulation et de

la condensation sur une distribution monomodale de particules d’aérosols.

2.2.3 Dépét

En général

Aprés avoir été émis dans 'atmosphére et y avoir évolué, le cycle de vie des
particules d’aérosols dans I’atmosphére se termine par un dépot a la surface de la
Terre. Il convient de distinguer le dépdt sec du dépdt humide.

Le dépot sec intervient en atmosphére non saturée, i.e., a 'extérieur des nuages.
Les particules d’aérosols dont la taille et la masse ne leur permettent pas de
rester en suspension dans l'atmosphére sédimentent sous l'effet de la gravité ou
du mouvement brownien. Les particules qui sont le plus sensible a la gravité ont
un diametre D, > 2 pum alors que les particules de diameétre D, < 0.05 pm sont
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FIGURE 2.5 — Exemple de I’évolution d’une distribution en nombre de particules d’aé-
rosols avec le temps. La distribution jaune est obtenue via coagulation des particules
de la distribution rouge alors que la distribution verte est obtenue via condensation

de gaz sur la distribution jaune.

déposées par 'action du mouvement brownien. Les particules comprises entre 0.05
et 2 um ne sont pas soumises a ces deux processus de dépot et ont par conséquent
une durée de vie dans 'atmosphére bien supérieure, pouvant atteindre une vingtaine
de jours (Seinfeld and Pandis, 1998).

Le dépot humide, aussi appelé lessivage, est relié aux précipitations. En effet, les
particules d’aérosols sont, en tant que noyau de condensation (CCN) ou noyau
glacogéne (IN), indispensables a la formation des hydrométéores que sont les
gouttelettes d’eau ou les cristaux de glace constituant les nuages (Pruppacher and
Klett, 1997). Lorsque les hydrométéores précipitent a la surface de la planéte, les
CCN et/ou IN sont également précipités. Lors de leur présence dans le nuage, les
hydrométéores ont une certaines capacité a capter les aérosols interstitiels et donc,
aprés précipitation, a les faire quitter ’atmosphére. Enfin, les hydrométéores qui
précipitent captent également une partie des particules d’aérosols qui se trouvent
sous le nuage en les collectant durant leur chute, pour au final les déposer a la
surface de la Terre (Seinfeld and Pandis, 1998).

En Arctique
En Arctique, le dépdt de particules d’aérosol, plus particuliérement lorsqu’il s’agit
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de carbone suie, est un enjeu de premiére importance. En effet, la déposition du
carbone suie sur la neige ou la glace réduit considérablement leur albedo et conduit
a une augmentation de la quantité d’énergie absorb’ee & la surface, accélérant les
processus de fonte de la glace et de la neige (Jacobson, 2004).

2.3 Observations des aérosols

Afin d’observer les propriétés des particules d’aérosols, diverses stratégies d’ob-
servations sont utilisées. Ainsi, il est possible d’observer les particules qui sont dans
I’environnement direct des instruments, on parlera alors de mesures in-situ, celles-ci
pouvant se faire, du point de vue de ’atmosphére, & partir de stations au sol ou de
campagnes de mesure aéroportées. Il existe également des instruments capables de
mesurer a distance certaines propriétés des particules d’aérosols, le terme de télédé-

tection est alors approprié.

2.3.1 Mesures in-situ

Les mesures in-situ sont la base de la recherche atmosphérique. En effet, ces me-
sures sont indispensables pour la validation des mesures a distance et des modéles.
En effet, seule une mesure directe, avec un instrument correctement calibré, permet
de connaitre la réelle composition de 'atmospheére a des instants et localisations

donnés.

2.3.1.1 Stations au sol

L’importante variabilité spatiale de I’atmosphére fait que de nombreuses stations
mesurant ses propriétés ont été installées en diverses localisations de la planéte.
Ainsi, par exemple, les propriétés de l'atmosphére marine peuvent étre analysées
(O’Dowd et al., 2010), tout comme celles & moyenne altitude (Venzac et al., 2009),
haute altitude (Boulon et al., 2010) et trés haute altitude Venzac et al. (2008). Ces
stations, souvent situées en des lieux remarquables et difficiles d’accés, regroupent de
nombreux instruments qui mesurent les différentes phases composant I’atmosphére
et plus particulierement les gaz et les particules d’aérosols.

On retrouve ce type de station en Arctique et plus particuliérement a Alert et Eureka
au Nunavut, Canada (Sirois and Barrie, 1999; Sharma et al., 2002; Farahani et al.,
2007), Barrow en Alaska, Etats-Unis (Quinn et al., 2002), ou Zeppelin au Spitzberg,
Norvége (Eleftheriadis et al., 2009). Ces stations, véritables bases avancées de la
recherche atmosphérique (entre autre) en Arctique, fournissent des séries de données
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sur le long terme et permettent de fournir les tendances des concentrations de fond en
gaz et particules sur plusieurs décennies. Dans le cadre d'un changement climatique
en Arctique, ces données sont particulierement précieuses puisqu’elles sont les seules
a étre mesurées directement et de fagon réguliére.

2.3.1.2 Campagnes aéroportées

La localisation des stations de mesure en surface peut étre inadaptée pour la me-
sure de phénomeénes ayant lieu a plus haute altitude. L’utilisation de campagnes
de mesures aéroportées devient alors primordiale pour mesurer les évolutions et ca-
ractéristiques de 'atmosphére arctique. La région Arctique étant particuliérement
difficile d’accés, peu de campagnes de mesures y ont été réalisées . Ainsi dans les
années 1970, Shaw (1975) a mesuré la distribution verticale des aérosols au dessus
de la station de Barrow en Alaska; dans les années 1980, Schnell (1984) visaient,
dans le cadre de la campagne AGASP, a caractériser les propriétés de la brume arc-
tique, suivis par Brock et al. (1990), Browell et al. (1992), et Dreiling and Friederich
(1997) dans les années 1990. Enfin, dans les années 2000, les campagnes ASTAR
2000 (Yamanouchi et al., 2005) et 2004 (Engvall et al., 2008) ont également permis
de contribuer aux connaissances de la brume arctique. Les campagnes aéroportées,
au méme titre que les stations au sol, sont indispensables a la recherche atmosphé-
rique qui peut s’appuyer sur ces mesures directes pour valider et inter-comparer des
résultats issus de la modélisation ou de la télédétection.

2.3.2 Télédétection

La télédétection consiste en une mesure indirecte et a distance des propriétés de
certains constituants de 'atmosphére. La mesure est effectuée a ’aide d’une onde
émise dans une direction donnée et dont 'interaction avec les constituants de ’atmo-
sphére génére une onde rétrodiffusée. C’est l'intensité de cette rétrodiffusion qui va
permettre de déterminer les propriétés des constituants atmosphériques rencontrés.
En fonction de la longueur d’onde utilisée, les interactions ne seront pas les mémes.
Ainsi, le radar (radio detection and ranging), émettant des ondes de longueurs d’onde
centimétriques, sera utilisé pour la détection des hydrométéores quand le lidar (light
detection and ranging), dont la longueur d’onde est d’une centaine de nanométre,
verra son signal rétrodiffusé influencé par les aérosols.

Le DOAS (Differential Optical Absorption Spectroscopy), a travers I’étude passive
des spectres de diffusion d’une gamme de longueur d’onde pouvant aller de 'UV
au proche infrarouge selon les modéles, permet la détection de diverses espéces chi-
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miques présentes en phase gaz dans 'atmosphére telles que BrO, ClO, le dioxyde
d’azote (NOs), O3, le dioxyde de soufre (SO2), le formaldéhyde ou encore ’eau (H5O).
La télédétection offre ainsi la possibilité de sonder ’atmosphére depuis un point au
sol (Thrane and von Zahn, 1995; Tridon et al., 2011; Hervo et al., 2011) ou & bord
d’un avion (Protat et al., 2004; De Villiers et al., 2010; Merlaud et al., 2011). Mais
c’est depuis 'espace que la télédétection montre tout son intérét. En effet, montés a
bord de satellites dédiés a I’étude de ’environnement (comme par exemple la constel-
lation de satellites lancée par la NASA, I’A-Train), ces outils permettent d’obtenir
des mesures chaque jour sur I’ensemble du globe, contribuant ainsi & une meilleure
connaissance de la répartition spatiale des propriétés de 'atmosphére. Néanmoins,
ces mesures depuis 'espace, tout comme celles depuis le sol ou un avion, doivent
étre validées a l'aide de mesures in-situ. Pour exemples, on peut citer le satellite
CloudSat, sur lequel est monté 'instrument « Cloud Profiling Radar » (Stephens
et al., 2002), le satellite CALIPSO, qui est équipé du lidar CALIOP (Cloud Aerosol
Lidar with Orthogonal Polarization, Winker et al. (2003)) et le satellite ENVISAT,
qui transporte l'instrument SCIAMACHY (Scanning, Imaging Absorption spectro-
Meter for Atmospheric CartograpHY, Burrows et al. (1995)). Ces instruments ont
d’ors et déja permis de sonder les propriétés des régions arctiques, les travaux de
de Boer et al. (2008), De Villiers et al. (2010) et von Savigny et al. (2009) pouvant

étre cités en exemples.
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Introduction

Ce chapitre propose une description de la campagne POLARCAT dont sont issues
les mesures utilisées lors de ce travail ainsi que des multiples instruments, consti-
tuants de la plateforme aéroportée du LaMP ou appartenant a d’autres laboratoires,
qui ont servi a ’acquisition des données. Enfin, une présentation du modéle Lagran-
gien de transport FLEXPART, dont les résultats sont primordiaux en vue de déter-
miner les origines des masses d’air échantillonnées, est faite dans la derniére partie
de ce chapitre.
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3.1 Le projet POLARCAT

Les régions arctiques sont des lieux reculés ou se sont déve-
loppées des biodiversités trés spécifiques subissant un climat qui
leur est propre. C’est pourquoi, dés les années 1880, le monde

scientifique s’y est intéressé au travers de la premiére année

polaire internationale (API), lancée par une douzaine de pays
et qui vit 13 expéditions s’avancer vers les régions arctiques.
Preés d’'un siécle plus tard, la quatriéme API était initiée avec pour objectifs,
entre autres, de quantifier I'impact sur les régions arctiques des activités humaines
et d’approcher une meilleur connaissance des différents compartiments de ces régions.

C’est dans ce cadre qu’a été lancé le projet POLARCAT (PO-
Lar study using Aircraft, Remote sensing, surface measurements
and models, of Climate, chemistry, Aerosol and Transport), dont
les objectifs étaient I'étude et I'amélioration des connaissances

de la communauté scientifique dans le domaine du transport sur

de longue distance de polluants & courte durée de vie (gaz et

particules) vers les régions arctiques. Pour atteindre ces objectifs, 2 campagnes de
mesures aéroportées ont été menées en avril et juillet 2008 respectivement autour
de Kiruna en Suéde et Kangerlussuaq au Groenland, sous le nom de POLARCAT-
France printemps et POLARCAT-France été (voir figure 3.1).

Ce projet a été lancé conjointement a plusieurs autres, ainsi des vols ont été
effectués avec le Falcon 20 Allemand dans le cadre de la campagne POLARCAT-
GRACE (Roiger et al., 2011) en paralléle de la campagne POLARCAT-France été
au Groenland. Les campagnes de mesures américaines ARCPAC (Brock et al., 2011)
et ARCTAS (Jacob et al., 2010) ont sondé I’atmosphére arctique au printemps et en
été 2008 a l'aide du DCS8, du P3 et du B200 de la NASA et du WP-3D de la NOAA,
chacune autour de Fairbanks, Alaska, pendant que la campagne maritime ICEALOT
parcourait l'océan Arctique en mai 2008 & bord du navire de la NOAA. Enfin, la
campagne de mesure YAK-AEROSIB, réalisée sur I’Antonov 30 de l'institut d’op-
tique atmosphérique de Tomsk en collaboration avec le LSCE, visait a caractériser
les propriétés des gaz et particules issus de feux de biomasse en Russie et transportés
en Sibérie (Paris et al., 2008). A ces campagnes ponctuelles s’ajoutent des mesures
continues, issues des stations multi-instrumentées installées en Arctique et déja men-
tionnées précédemment (Barrow, Ny-Alesund, Alert) et des instruments montés sur
des satellites comme MODIS, CALIPSO (De Villiers et al., 2010) et IASI (Pommier
et al., 2010) qui passent plusieurs fois par jour au dessus des régions arctiques. La



3.2. Les mesures a bord de ’ATR-42 31

FIGURE 3.1 — Présentation des 24 wvols réalisés dans le cadre de la campagne
POLARCAT-France.

figure 3.2 présente les zones des vols (et de navigation) des différentes campagnes de
mesures effectuées dans le cadre de POLARCAT et des projets paralléles.

3.2 Les mesures a bord de ’'ATR-42

L’avion de recherche frangais ATR-42 est géré par

4 I'équipe de SAFIRE (Service des Avions Frangais Instru-
1...; mentés pour la Recherche en Environnement). Il peut em-

% barquer a son bord 8 racks d’instruments et 8 scientifiques
naviguant. Des instruments sont installés sous les ailes et sur la carlingue de ’avion
tandis que des veines de prélévement permettent de faire pénétrer une partie de I'air
atmosphérique dans les instruments situés a 'intérieur de 'avion. Les instruments
équipés sur ’ATR-42 venaient de la plateforme aéroportée du LaMP, du CNRM &

Toulouse, du LATMOS a Paris et du MPI a Mayence.

3.2.1 Les veines de prélévement

Afin d’alimenter en air atmosphérique les instruments a l'intérieur du fuselage,

des veines de prélévement sont installées a l'extérieur de ’avion, jouant ainsi le role
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«.Google

FIGURE 3.2 — Localisation des zones géographiques dans lesquelles ont eu lieu les
campagnes de mesures associées au projet POLARCAT. Sont également indiquées

les 3 stations de mesures au sol (carte adaptée de K.S. Law).

d’interface entre ’atmosphére et les instruments. La campagne de printemps avait
pour objectif, entre autres, I’étude des nuages, des particules d’aérosols et de leurs
interactions alors que la campagne d’été visait uniquement l’étude des propriétés
atmosphériques en ciel clair. C’est pourquoi lors de ces deux campagnes, deux

veines de prélévement différentes ont été utilisées.

Au printemps, la veine CVI (Couterflow virtual impactor, impacteur virtuel a

contreflux, décrite par Schwarzenboeck et al. (2000)) a été utilisée. En atmosphére
nuageuse, un contreflux est activé afin de créer un impacteur virtuel par lequel les
particules interstitielles sont exclues, permettant de n’échantillonner que les hydro-
météores. En ciel clair, elle permet d’échantillonner les particules d’aérosols de fagon
isocinétique. Une photo de la veine CVI est présentée dans la figure 3.3(a).
Lors de la campagne d’été, la veine CAI (Community Aerosol Inlet, Veine aérosol
communautaire, identique a celle décrite par McNaughton et al. (2007)) était montée
sur ’ATR-42. Cette derniére permet un échantillonnage isocinétique des particules
d’aérosols jusqu’a un diameétre d’environ 5 pm (Gomes, communication personnelle).
Une photo de la veine CAI est montrée dans la figure 3.3(b).
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(a)

FIGURE 3.3 — Photos des veines de prélevement CVI (a) et CAI (b) utilisées res-
pectivement pour les campagnes POLARCAT de printemps et d’été (photos par A.
Matsuki)

3.2.2 Les instruments de mesures couplés aux veines
CVI/CAI

La partie aérosol de la plateforme de mesure aéroportée du LaMP est composée
d’instruments bénéficiant des derniers développements technologiques les concer-
nant. Ils ont été congus et/ou adaptés a la mesure des propriétés physiques et op-
tiques des particules d’aérosols depuis ’avion, notamment en milieu arctique.

3.2.2.1 Mesure de la granulométrie

La premiére mesure a prendre en compte est la concentration totale en particules
d’aérosols dans 'atmospheére traversée. Pour ce faire, des CPC (Condensation Par-
ticle Counter, compteur de particules de condensation, TSI, voir figure 3.4) sont
utilisés. Le CPC 3010 de la plateforme aéroportée du LaMP permet de mesurer la
concentration totale en particules de diameétres D, > 10 nm. Pour étre comptées par
le CPC 3010, les particules d’aérosols sont dirigées vers un volume sursaturé en bu-
tanol. De ce fait, les particules sont activées en gouttelettes de butanol qui peuvent
ensuite étre comptées a I’aide d’un laser dont le faisceau, s’il interagit avec une gout-
telette, est partiellement dévié et collecté par une photodiode. Le CNRM (Centre
National de Recherche en Météorologie, Toulouse, France) a monté sur ’ATR-42 un
CPC 3025 qui fonctionne de la méme maniére que le CPC 3010 mais qui mesure la
concentration totale en particules dont le diameétre est supérieur a 3 nm.
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FIGURE 3.4 — Schéma de fonctionnement d’un CPC 3010 (adapté de Sem (2002)).
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Afin de connaitre les distributions en
taille des particules d’aérosols, un SMPS
(Scanning Mobility Particle Sizer, Granu-
lométre a mobilité de particules), composé
d’un assécheur pour maintenir I’humidité
relative en dessous de 15%, d’une colonne
DMA (Diffential Mobility Analyser, Ana-
lyseur différentiel de mobilité fabriqué au
LaMP par Villani et al. (2008) et présenté
dans la figure 3.5) et d’'un CPC, mesure les
particules de diamétre compris entre 20 et
467 nm sur 88 canaux. Le role de la colonne
DMA est de sélectionner les particules en
fonction de leur taille. Cette sélection s’ef-
fectue a l'aide de la mobilité électrique Zj,
des particules qui dépend de leur charge et
de leur diameétre D, selon la relation sui-
vante :

neCe (3.1)

Dans 'équation 3.1, n correspond au nombre de charges élémentaires e sur la par-
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ticule, C. est le facteur de correction de Cunningham qui prend en compte les effets
de trainées sur les petites particules, enfin, 7 représente la viscosité de I'air (Willeke
and Baron, 2001). Les particules qui pénétrent dans la colonne sont neutralisées puis
rechargées avec une distribution de charges connues, a I’aide d’une source radioactive
de Krypton 85 (¥Kr). Une fois les particules sélectionnées en fonction de leur taille,
il ne reste plus au CPC qu’a les compter.

En ce qui concerne les particules d’aérosols de diamétre supérieur a 467 nm, elles
sont mesurées a 'aide de deux OPC (Optical Particle Counter, Compteur optique
de particules) :

e Le GRIMM (modeéle 1.108, Grimm technologies) monté dans un rack a U'intérieur
du fuselage de ’avion et qui mesure les particules dont les diamétres sont compris
entre 0.1 et 2 pm sur 8 canaux,

e le PCASP (Passive Cavity Aerosol Spectrometer Probe, Sonde d’aérosol spectro-
métrique a cavité passive, DMT), situé sous 'aile de I'avion et qui compte les
particules sur 30 canaux allant de 0.1 & 3 um. Le principe de mesure du PCASP
est présenté dans la figure 3.6.
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FIGURE 3.6 — Schéma de fonctionnement du PCASP 100-X (adapté de la documen-
tation fournie avec l'instrument par DMT)
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Concrétement, le flux d’aérosols est dilué afin de permettre aux particules d’étre
isolées les unes des autres, puis chaque particule, lorsqu’elle passe dans la cavité de
mesure, est illuminée par un rayonnement laser de 633 nm pour le PCASP et 780 nm
pour le GRIMM. Comme expliqué dans la section 2.1.4, une particule irradiée par un
rayonnement électromagnétique le réémet dans toutes les directions (la diffusion).
C’est donc cette diffusion qui va étre mesurée par ’'OPC dans la gamme d’angle
35-120" pour le PCASP et 60-120° pour le GRIMM. Comme mentionné dans la
section 2.1.4, la diffusion de la lumiére est dépendante de la taille de la particule
certes, mais également de sa composition chimique et de ses propriétés de diffusion
et d’absorption, autrement dit, de son indice de réfraction. Les OPC sont calibrés a
partir de billes de latex nano et micrométriques dont I'indice de réfraction est 1,59.
Ainsi, a partir de la distribution mesurée par 'OPC et de la théorie de Mie (on est ici
dans le cas ou le paramétre de taille x &= X ), il est possible de remonter aux propriétés
de diffusion et d’absorption de la distribution. De plus, a I'aide des coefficients de
diffusion et d’absorption de la lumiére mesurés par des instruments indépendants (le
nephélométre pour la diffusion, voir section 3.2.2.3 et le PSAP pour ’absorption, voir
section 3.2.2.2) il est également possible de remonter & l'indice de réfraction moyen
k de la distribution de particules mais aussi et surtout a leur diameétre géométrique.
Un schéma de l'inversion qui a été mise en place dans le cadre de cette these et
utilisée pour remonter aux diameétres géométriques est présenté dans la figure 3.7.

comparaison

D'SmbgtF';:nM;n taille Distributions calculées Coefficient d'absorption coefficient d'absorption
300 < Dp < 2000 nm en fonction de k calculé pour chaque k PSAP

. . Résultats: indice de
Distribution en taille i A R
SMPS Distributions réfraction complexe,
“] SMPS + OPC (k) diamétre équivalent
20 < Dp <460 nm
PCASP
Distribution en taille T
PCASP Distributions calculées Coefficient de diffusion coefficient de diffusion
k=1,59 + 0i en fonction de k calculé pour chaque k Nephelométre TSI

100 < Dp < 3000 nm

comparaison

FIGURE 8.7 — Algorithme schématisé de la correction des mesures des OPCs a l'aide
des coefficients de diffusion et d’absorption mesurés par le nephélométre et le PSAP.

Afin d’étudier la volatilité des particules d’aérosols, deux instruments mesurant
la granulométrie des particules d’aérosols (SMPS et OPC Grimm, appelé dans la
suite de ces travaux NVSMPS et NVOPC) ont été placés sous le flux d’un four
chauffant les particules échantillonnées & 280°C. Ce systéme permet de connaitre
la distribution en taille des particules réfractaires et ainsi d’en déduire I'état de
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mélange des particules tout en donnant des informations sur le recouvrement
des particules réfractaires par de la matiére volatile. Néanmoins, il est important
de noter que, du fait de l'indépendance de ce systéme vis a vis du SMPS et
de 'OPC mesurant les particules & température ambiante, il n’est pas possible
de déterminer la volatilité d’une particule de diameétre donné. Afin de s’assurer
que les deux systémes mesurent bien les particules avec la méme efficacité, des
inter-comparaisons ont été réguliérement menées, avant les vols, & température

ambiante pour les deux systeémes.

3.2.2.2 Mesures des propriétés optiques

L’absorption des particules d’aérosols prélevées est mesurée par le PSAP (Particle
Soot Absorption Photometer, Photométre de mesure de I’absorption des particules
de suie, Radiance research, présenté par Bond et al. (1999), figure 3.8). Le PSAP
est composé d’un laser émettant a 565 nm qui éclaire un filtre sur lequel viennent
se déposer les particules mesurées. Selon la loi de Beer-Lambert, I’absorbance Ab a
une longueur d’onde A s’obtient selon la relation suivante :

Aby = —log (Ii) (3.2)

0

O I et I correspondent respectivement aux intensités lumineuses incidente et trans-
mise. Le calcul du coefficient d’absorption o, est basé sur la décroissance de la
transmittance du signal laser au fur et a mesure de l'accumulation de particules
absorbantes sur le filtre. o4, est donc obtenu par la relation suivante :

A I
Oabs = V ' IOg (I_O) (33)

avec A laire du laser illuminant les particules déposées sur le filtre et V le volume
d’air échantillonné.

Un nephélométre (modeéle 3563, TSI, figure 3.9) appartenant au CNRM et
mesurant la diffusion de la lumiére par les particules a 3 longueurs d’onde diffé-
rentes (A = 450, 550 et 700 nm) était également embarqué a bord de l'avion. Les
particules qui pénétrent dans I'instrument sont illuminées par une lampe qui couvre
I’ensemble du spectre visible. L’énergie rediffusée par les particules est ensuite
collectée et mesurée par trois photomultiplicateurs. Cet instrument, disponible dans
de nombreux laboratoires a travers le monde a fait 'objet de plusieurs intercom-

paraisons, citons par exemple la plus récente présentée par Heintzenberg et al. (2005).
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FIGURE 3.9 — Schéma de fonctionnement d’un nephélometre 3563 (adapté de la
documentation du fabricant TSI).

Enfin, les propriétés optiques des particules d’aérosols on été mesurées, en plus des
instruments déja cités, a I'aide d’un Lidar (Light Detection And Ranging), via les
mesures de rétrodiffusion, permettant de déterminer la présence de couches d’aérosols
en dessous ou au dessus (selon la position du Lidar) de l'avion (De Villiers et al.,
2010).
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3.2.2.3 Mesures chimiques : phase gaz et matiére particulaire

Des mesures de monoxyde de carbone (CO) et d’ozone (Os), deux gaz permettant
de tracer la pollution, ont été effectuées durant les vols par I'instrument MOZART
(Nédélec et al., 2003) du LATMOS (Laboratoire ATmosphére, Milieux, Observa-
tions Spatiales). La mesure du CO est basée sur 'absorption infrarouge de la bande
fondamentale de rotation-vibration a 4,67 um. Le dernier instrument présenté dans
le cadre de cette étude est le C-ToF-AMS (Compact - Time of Flight - Aerosol Mass
Spectrometer, Spectrométre de masse d’aérosol, Aerodyne Research, présenté par
Canagaratna et al. (2007), Drewnick et al. (2005) et Schmale et al. (2010), figure
3.10) appelé par la suite AMS et qui appartient au Max Planck Institute de Mayence,
Allemagne. ’AMS mesure la masse des particules d’aérosols rencontrées, a condi-
tion que celles-ci aient une température d’évaporation inférieure & 600° C. En effet, le
principe de fonctionnement de ’AMS (voir figure 3.10) est basé sur I’évaluation, par
un spectromeétre de masse, de la composition chimique et de la masse des particules
d’aérosols échantillonnées. Pour ce faire, les particules sont d’abord isolées grace a
un chopper, puis en fonction du temps nécessaire a la particule pour parcourir une
distance donnée, la taille de la particule est estimée. Sa composition est déterminée

selon le méme processus aprés vaporisation de la particule.

FIGURE 3.10 — Schéma de fonctionnement d’un C-ToF-AMS (Drewnick et al.,
2005).
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3.3 Modélisation Lagrangienne du transport de la

pollution vers I’Arctique

Afin de déterminer les différentes origines des particules d’aérosols mesurées en
Arctique pendant les vols, des sorties du modéle de transport Lagrangien FLEX-
PART (Stohl et al., 1998, 2003, 2005) ont été utilisées. Ces sorties sont disponibles
pour les deux campagnes POLARCAT (entre autres) sur internet! et sont distri-
buées a travers une interface accessible librement et créée dans le but d’inciter les
expérimentateurs a utiliser des modeles lagrangien (le modéle HYSPLIT (Draxler
and Rolph, 2010) peut également étre donné comme exemple) pour leurs analyses 2.
Le modéle FLEXPART peut modéliser le comportement d’'un nombre important
(40000 dans notre cas) de particules lagrangiennes au cours d’un intervalle de temps
qui peut étre positif (dans le cas de prévisions par exemple), ou négatif si I’on cherche
a déterminer la ou les origines des particules lagrangiennes. Ainsi, pour chaque vol
de 'ATR-42 durant les campagnes de mesures POLARCAT, des simulations ont
été initialisées a chaque fois que la position de ’avion évoluait de plus de 150 m
verticalement ou de 0.2° horizontalement (soit un peu plus que 20 km). Une des-
cription de la théorie utilisée par le modéle FLEXPART pour les calculs a rebours
du temps (pour obtenir une rétro-trajectoire donc) est faite par Seibert and Frank
(2004) alors qu’une description des équations résolues et des parameétres initiaux uti-
lisés est donnée par Stohl et al. (1998, 2005). Les données météorologiques utilisées
pour initialiser le modéle sont issues du ECMWEF (European Center for Medium-
range Weather Forcasts, Centre Européen de prévision météorologique a moyenne
échelle, White (2002)). La résolution des données étant de 1° x 1°horizontalement sur
60 & 91 niveaux verticaux selon la disponibilité des données ECMWF. Les dépots
sec et humide ne sont pas pris en compte par le modéle.

Dans notre cas d’étude, le modéle FLEXPART simule I’évolution dans le temps de
40000 particules lagrangiennes a durée de vie illimitée, lachées dans l’atmospheére
dans un volume autour du point de mesure (par exemple la position de 'avion lors
d’un vol). Ainsi, a intervalles de temps réguliers, les positions de chaque particule
jusqu’a 20 jours avant la mesure sont simulées.

Afin de compléter les informations déja présentes sur les sorties du modele FLEX-

1. http ://transport.nilu.no/flexpart-projects 7cmp=POLARCAT FRANCE

2. I'ensemble des produits disponibles ainsi que leur descriptions sont explicités dans le docu-
ment :« An integrated-based system for analyzing the influence of emission sources and atmos-
pheric transport on measured concentrations of trace gases and aerosols », A. Stohl, J. F. Bur-
khart, S. Eckhardt, D. Hirdman and H. Sodemann, disponible & Padresse internet http ://zar-
doz.nilu.no/andreas/publications/web_based _tool.pdf
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PART, les données des Spectro-radiométres MODIS (MOderate Resolution Imaging
Spectroradiometer, Giglio et al. (2003)) sont recoupées avec les sorties. Les instru-
ments MODIS sont montés sur deux satellites de la constellation A-Train, Aqua
et Terra, qui survolent I’équateur du nord vers le sud respectivement le matin et
I’aprés-midi. Les mesures de MODIS qui nous intéressent ici sont celles concernant
les anomalies de températures, indiquant les positions de feux de biomasse. Dans
le but de déterminer la nature des feux (de forét ou de terres agricoles), une carte
haute résolution présentée par Hansen et al. (2000) est utilisée pour classifier les feux
par catégorie. Ainsi, sur les sorties FLEXPART seront indiqués en rouge les feux de
forét et en noir les feux de terres agricoles.

Les différentes sorties FLEXPART utilisées lors de ces travaux sont listées ci-

dessous :

e Les sensibilités d’émissions potentielles intégrées sur la colonne d’atmo-
sphére (PES) sont les sorties qui s’apparentent le plus a une retro-trajectoire
« classique ». Il est important de bien prendre en considération que ces valeurs
constituent des bornes supiieures car les processus de dépot ne sont pas pris en
compte. Ces valeurs potentielles (en s kg™!) dans une colonne d’atmosphére sont
proportionnelles au temps de résidence des particules dans celle-ci et traduisent

les voies principales de transport vers le point de mesure (figure 3.11(a)).

[T T T 7 [ T [ [ 7 E— E
o . 16. . 63. 125 250. 500. 1000. 0000 0001 0002 0005 0.0M0 0020 0.039 0078 0156 0312 0.625 1.250
nsm/ kg ns/hg

(a) (b)

FIGURE 3.11 — Exemples (a) de sensibilité d’émission potentielle et (b) d’empreinte
PES. Les exemples correspondent a un passage du vol du 11 avril entre 10h 35min
49sec et 10h 36min 24sec. L’altitude initiale des particules relachées est comprise
entre 4146 et 4301 m.

e L’empreinte PES (FPES) est un outil qui permet de remonter aux lieux potentiels
d’émissions des particules échantillonnées au point de mesure. Les FPES corres-
pondent aux PES non intégrées sur la colonne et uniquement dans la couche
inférieure du modéle (0-100 m). Cet outil est particuliérement utile pour carac-
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tériser les sources anthropiques de particules. Du fait des incertitudes sur les
altitudes auxquelles sont rejetées les particules dans le cas de feux de biomasse, il
est dans ce cas préférable d’intercomparer les PES et les FPES (figure 3.11(b)).

@
=}

E;
-
N}
=}

[ Europe
[ Amérique Nord
Il Asie

[ Europe
[ Amérique Nord
Il Asie

o
=}

i
1<)
=]

IS
S

@

S

w
Altitude (km)
Altitude (km)

N
=}
IS
S

Rapport de mélange CO (ppbv, origine passive)
<]
N
o

Rapport de mélange CO (ppbv, origine feux)
D
o

i
[S)

0 0 l—A—Q_‘—O

L) L — '

0  ii—
10 105 11 115 12 125 13 10 105 11 115 12 125 13
Temps (UT) Temps (UT)

(a) (b)

FIGURE 35.12 — Exemple de séries temporelles FLEXPART des rapports de mélange
du CO d’origine passive (a) et de feux de biomasse (b) en fonction de leur continent
d’origine pour le vol du 11 avril 2008. L’altitude de l’avion est représentée par la

ligne noire (figures inspirées de celles disponibles en ligne).
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FIGURE 3.13 — Ezemple de séries temporelles FLEXPART des rapports de mélange
du CO d’origine passive (a) et de feuzr de biomasse (b) pour le vol du 11 avril 2008.
L’dge de particules mesurées estimé par FLEXPART est quantifié par l’échelle de
couleur et laltitude de l’avion est représentée par la ligne noire (figures inspirées de

celles disponibles en ligne).

e La contribution potentielle des sources (PSC) est une estimation des émissions
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anthropiques du monoxyde carbone (CO), des oxydes nitreux (NO,), et du di-
oxyde de soufre (SO;). Ces valeurs sont obtenues en multipliant les FPES par
des densités de flux d’émissions répertoriées dans les tables EDGAR (Olivier and
Berdowski, 2001) pour le monde entier, celle publiée par Frost et al. (2006) pour
I’ Amérique du nord et celle de la commission européenne pour I’'Europe (Vestreng
et al., 2005). Dans les PSC, les émissions dues a la combustion de biomasse sont
estimées (Stohl et al., 2007), principalement au travers de la télédétection des
feux par satellites.

e Les séries temporelles du CO transporté jusqu’au lieu de mesure en fonction de
son origine passive ou de feux (figure 3.12) ainsi que celles de ’age des particules
mesurées font également parti des sorties du modéle FLEXPART. Ces valeurs
sont obtenues par intégration des PSC pour le CO, alors que pour déterminer
I’age des particules, il est possible d’utiliser le temps écoulé dans le modéle entre

'émission et le transport jusqu’au lieu de mesure (figure 3.13).

L’ensemble de ces produits est un apport important pour la compréhension des
mesures des propriétés des aérosols puisqu’ils vont nous permettre dans la suite
de ces travaux d’établir une classification des données en fonction de 'origine géo-
graphique des masses d’air échantillonnées, mais également en fonction des sources
anthropiques ou naturelles.
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Introduction

L’ensemble de ce chapitre aura pour cadre la campagne POLARCAT printemps
qui est briévement présentée dans la section suivante. L’identification des différents
panaches de pollution ainsi que leur classification seront détaillées ensuite avant de
laisser la place a une section dans laquelle seront décrits et analysés les panaches

1. Est ici appelée « partie réfractaire » la partie des particules d’aérosols qui résiste & un chauf-
fage a 280°C, donnant une indication sur ’état de mélange de ’aérosol.
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rencontrés, de fagon générale d’abord puis plus en détail pour les panaches issues de
feux russes et d’Asie. Enfin, le vieillissement d’un panache de pollution anthropique

d’origine européenne sera étudié dans la derniére section de ce chapitre.

4.1 Présentation de la campagne

La partie printemps de la campagne POLARCAT a eu lieu du 30 mars au
11 avril 2008. L’équipe scientifique, basée & Kiruna au nord de la Suéde, a réalisé
douze vols (voir figure 4.1). Quatre vols ont ainsi été dirigés vers le nord-ouest (31
mars et 1, 9 et 10 avril), trois vers le nord (30 mars, 6 et 11 avril) et trois vers
le nord-est (3, 7 (matin) et 8 (matin) avril), 'ensemble de ces vols ayant survolé
l'océan Arctique. Les deux vols matinaux des 7 et 8 avril ont atterri a ’aéroport du
Cap Nord avant de redécoller dans ’aprés-midi en direction de Kiruna en volant au
dessus du continent. Si les premiers vols de la campagne ont été effectués en nuage,
la deuxiéme partie de la campagne a permis des vols « mixtes » au cours desquels
des passages nuageux succédaient aux passages en ciel clair, cette étude se focalisant

sur les mesures effectuées hors nuage.

Comme évoqué plus haut, une partie de la campagne POLARCAT printemps était
dédiée a I’étude des nuages et des interactions entre les aérosols et les nuages, alors
que 'autre partie visait ’étude des particules d’aérosol. De ce fait, 'instrumentation
montée a bord de ’ATR-42 visait a caractériser ces différents aspects avec, en plus
des granulométres nanométriques dédiés a I’étude des particules d’aérosol, des sondes
microphysiques permettant de caractériser la granulométrie des gouttelettes et cris-
taux de glace nuageux. La liste des instruments présents & bord de I’ATR-42 durant
la campagne POLARCAT printemps est donnée dans le tableau 4.1. A ces instru-
ments s’ajoutent ceux fixés sur I'avion et permettant de mesurer des paramétres
plus conventionnels comme par exemple la pression, la température, ’altitude et la
position GPS.

4.2 Identification des panaches de pollution

Le processus d’identification de 'origine des panaches de pollution se fait en deux
étapes. Dans un premier temps, les pics dans le rapport de mélange de CO sont
identifiés avant que les origines de ces pics soient déterminées & 'aide du modéle
lagrangien de retro-trajectoires FLEXPART.
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— 30 Mars
— 31 Mars
— 1 Avril
3 Avril
6 Avril
7 Avril (Matin)
7 Avril (AM)
8 Avril (Matin)
8 Avril (AM)
— 9 Avril
= 10 Avril
— 11 Avril

Spitzberg

Kiruna

&
10°e 20°E

30°E

FIGURE 4.1 — Carte représentative des vols de la campagne POLARCAT printemps.

4.2.1 Etude des séries temporelles de ACO

Les séries temporelles du rapport de mélange de ACO, relatives aux douze vols
de la campagne, sont présentées dans la figure 4.2. ACO correspond a l’excés par
rapport a la concentration de fond (ici fixée a 120 ppbv) dans la concentration
mesurée. A ces séries temporelles sont associées celles de l'altitude de ’avion, de
I’humidité relative et des concentrations totales mesurées par le FSSP-100 et le
2DC qui indiquent respectivement, de par leur gamme de mesure, la présence de
gouttelettes d’eau nuageuses et de cristaux de glace. Lors des huit premiers vols (du
30 mars au matin du 8 avril), aucun pic de ACO n’a été identifié hors nuage. En effet,
lors des passages en nuage, la veine CVI n’échantillonnait que les noyaux glacogénes
ou de condensation, les particules d’aérosols interstitielles étant rejetées. A partir du
8 avril (aprés-midi), seize pics de ACO ont été isolés sur les quatre derniers vols et
surlignés en orange sur la figure 4.2. Une liste des panaches de pollution sélectionnés
est faite dans le tableau 4.2 avec les heures de début et de fin d’échantillonnage,
la durée de la traversée du panache et les valeurs de ACO en excés mesurées et
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Paramétre Propriétaire

Instrument .
mesuré de l'instrument

CPC 3010 conc. totale D, > 0.01 pm LaMP
SMPS (x2) distribution 0.02 < D, < 0.46 pm LaMP
GRIMM 1.108 (x2) distribution 0.3 < D, < 2 pum LaMP
PCASP 100-X distribution 0.1 < D, < 3 pum SAFIRE
CPI images des cristaux de glace LaMP
FSSP 100 distribution 3 < D, < 47 ym SAFIRE
2DC distribution 25 < D, < 750 pum SAFIRE
2DP distribution 100 < D, < 6400 pm LaMP
Néphélomeétre polaire fonction de phase en nuage LaMP
PSAP absorption de la lumiére LaMP
Mozart concentration en CO et O3 SAFIRE
Impacteurs collecte de particules sub et supermicroniques FSO-LaMP

TABLEAU J.1 — Liste des instruments présents a bord de ’ATR-42 lors de la
campagne POLARCAT printemps. LaMP : Laboratoire de Météorologie Physique;
SAFIRE : Service des Avions Francais Instrumentés pour la Recherche en Environ-

nement ; FSO : Frontier Science Organisation, Kanazawa, Japon.

calculées par le modéle FLEXPART.

4.2.2 Identification des panaches

Aprés leur sélection, les panaches se voient attribuer une origine principale
a l'aide des séries temporelles des origines continentales (Europe, Amérique du
Nord ou Asie, anthropique ou feux) déterminées par le modéle FLEXPART. 11 est
possible ainsi de distinguer l'origine par continent mais aussi d’avoir une idée de
la nature (anthropique ou naturelle) des panaches sélectionnés. La figure 4.3, ou
les pics de ACO ont été a nouveau surlignés mais avec des couleurs différentes en
fonction de l'origine majoritaire, illustre I’é¢tude de ces séries temporelles. On note
ainsi que la pollution transportée au nord de la Suéde est largement influencée par
I’Europe qui, sur les seize panaches, en « fourni » treize dont neuf sont dominés
par les émissions anthropiques et deux par les feux de foréts ou d’agriculture alors
que deux sont d’origine mixte (anthropique et feux). Les trois panaches restant
étant attribués aux feux asiatiques dans un premier temps. Dans un second temps,
I'étude de De Villiers et al. (2010) a permis de mettre en avant que ces masses d’air
asiatiques étaient influencées a des degrés différents par deux origines séparées : les
feux sibériens et les émissions anthropiques de la cote est de I’Asie. Ainsi, toujours
a l'aide de De Villiers et al. (2010) la masse d’air numéro 13 est identifiée comme
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campagne POLARCAT printemps. Les pics de CO non associés a des précipitations
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50

Chapitre 4. Etude de la partie réfractaire et du vieillissement des
aérosols pollués transportés en Arctique

2DC —— FSSP 100 — Altitude

100 400 7.2 100
v}
o
= a =
275 300 5 (5.4 275
g 2 = &
o =
o 1<) g Q9
Q o s 9
2 5o IJ 2008 136 2 50
L = 2 S
& 5 2
T = I
T 5 S
25 100 = (1.8
3
o 0 0
13:00 13:30
7 avril (aprés-midi)
100 400 , [7.2 100
lw)
o
‘ ®
275 30854 3
p=] = > 8
5 z &
Q =] £ 0
g g & 9
50 200 3 136 & 50
2\ s
T g R
[ % o
25 1003 (1.8
3
. N, 1,
13:00 13:30 14:00
8 avril (aprés-midi)
400 |, 7.2 100
v}
o
o =
7] >
300 & 5.4 |75
o (=N
= > =
8| £ 8
8 & =
200 3 136 = g5
g =z
53 o
1]
100G 1.8 25
E}
0

1
010:00 10:30 11:00 11:30 12:00 12:30 13:00
10 avril

25 -

\\M | A

n
o
=]

w
o
o
(-wo) 9[e10} "2U02 OOT dSSH ‘0Az

N
o
=]

100

11:30 12:00

9:00 9:30 10:00 10:30 11:00
9 avril

8:30 9:00 9:30 10:00 10:30 11:00 11:30{J
8 avril (matin)

N
o
(<]

w
o
]

n
o
<]

(¢-Wwo) 8e10) "2U02 00T dSSH ‘0az

ol . X X !
10:00 10:30 11:00 11:30 12:00 12:30 13:00

11 avril

FIGURE 4.2 — (suite)

400

w
=]
]

N
o
o
0) 8[e10} "0U0 00T dSS4 ‘DAz

1003 r

(e

o

r7.2

o
IS

w
o

(wn) apnny

7.2

o
IS

w
o

(wi) spminy

r7.2

r5.4

w
o

(wpy) eprunyy



4.2. Identification des panaches de pollution 51

[ |Europe anth. [ ] Am. du nord anth. [l Asie anth. —— ACO
I Feux europZen [ Feux nord-amZricains [l Feux asiatiques

9 avril

100 8 avril (apres-.mldhlA) 75 100 75
U EUF
..... I N Nuages Nuages
Nuages
80 6 80 6
= | > =
260 ‘ 45 = .§_ 60 | 145 %
8 1 5 & 5
> ‘ 2 Q g 2
Q40 H 3 3 g 40 & 3 3
20 15 20 } 15
| |
0 : : o 0 — lo
13:30 14:00 9:00 9:30 10:00 10:30 11:00 11:30 12:00
Temps (UT) Temps (UT)
100 10 avril 75 100 11 avril 75
C . eu eu Nuages EU Nuages
80 6 80 16
_ = >
360 45Z Re0l las=
8 g & 5
= E =
: 1,23 z
Q40 3 3 9 J 3 3
20 { 115 20 115
10:30 11:00 11:30 12:00 12:30 13:00 10:00 10:30 11:00 11:30 12:00 12:30 13:00
Temps (UT) Temps (UT)

FIGURE 4.3 — Séries temporelles du ACO et des contributions continentales (anthro-
piques ou de feuz) simulées par FLEXPART pour les vols (A) du 8 (aprés midi), (B)
9, (C) 10 et (D) 11 avril de la campagne POLARCAT printemps. Les pics de CO
surlignés dans la figure 4.2 et répertoriés dans la table 4.2 ont été colorés en fonction
de leur origine : bleu clair pour une origine anthropique européenne, bleu foncé pour
les feux européens, et vert clair et foncé pour des origines d’émissions anthropiques
et de feux asiatiques. Les passages durant lesquels [’avion traversait des nuages ont
été blanchis, les pics de ACO relatifs a ces périodes n’ayant pas été considérés.

majoritairement influencée par des émissions anthropiques asiatiques quand les deux
autres (numéro 14 et 15) restent sous I'influence des feux. La figure 4.4 résume les
concentrations de CO en excés mesurées et simulées par FLEXPART pour chaque
panache. Les barres relatives aux simulations de FLEXPART se décomposent en
plusieurs parties qui correspondent aux différentes origines continentales et a la
nature de la pollution déterminées par FLEXPART. Afin de faciliter la compré-
hension de 'analyse, I'artice de (De Villiers et al., 2010) a été ajouté dans ’annexe C.
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FIGURE 4.4 — Exces dans les concentrations en CO, par rapport a la concentration
de fond, mesuré et simulé par FLEXPART. Les valeurs dépassant 100 ppbv sont

indiquées numériquement.

Afin de localiser plus précisément 1’origine des panaches sélectionnés, les sensibi-
lités d’émissions potentielles (PES) et de I'empreinte PES (FPES) ont été utilisées.
Ainsi, la masse d’air anthropique asiatique voit sa composition influencée par les
émissions chinoises sur la cote est. Concernant les panaches reliés aux feux, les eu-
ropéens correspondent a des événements ayant eu lieu en Russie au nord de la mer
Noire alors que les asiatiques sont plutot localisés dans le sud de la Sibérie, a 'est
du lac Bailkal. Enfin, les panaches qualifiés de mixtes sont composés d’émissions
anthropiques issues des régions de Moscou en Russie et de Minsk en Biélorussie et
d’émissions issues de feux en Russie au nord de la mer Noire. Pour chaque origine,
la FPES correspondante est présentée dans la figure 4.5(A & E). L’ensemble de ces
panaches est étudié dans la section suivante.

Comme le montre la figure 4.5(A) et (B), différentes origines peuvent étre distin-
guées pour les masses d’air identifiées plus haut comme européennes anthropiques.
Sur les neuf panaches considérés, trois sont reliés & des secteurs variés comme la
Russie, I'Italie du nord, la Suisse, I’Autriche et I’Angleterre alors que les six autres

sont tous issues d’émissions polonaises, principalement concentrées au dessus des
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A: Anthropique Pologne - "B': Ahthr’_bpiq;?'ve_ ifalie du N
oLk

FIGURE /.5 — Empreintes PES calculées par FLEXPART correspondant aux diffé-
rentes origines déterminées pour les panaches échantillonnés.

grandes agglomérations que sont Cracovie et Varsovie. Ces six panaches ont été
échantillonnés au cours des trois derniers vols (9, 10 et 11 avril). Il est probable que
ces panaches ne soit en fait qu’une seule et méme masse d’air qui aurait été traversée
a deux reprises au cours de chacun des trois vols. Les positions auxquelles ont été
mesurés ces panaches rendent cette hypothése encore plus crédible. Une étude dé-
taillée de cette masse d’air sera faite dans la section 4.4. L’origine précise de chaque

panache est donnée dans le tableau 4.2.

4.3 Etude des panaches transportés vers I’Arctique

Cette partie se focalise sur les propriétés physiques des différents panaches identi-
fiés dans la section précédente (a I’exception de la masse d’air anthropique polonaise
qui est étudiée en détail dans la section suivante) en se concentrant sur 'étude des
distributions en nombre de particules & température ambiante et a 280°C.
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N° début fin durée ACO ACO origine

Date du vol . )
panache | (HH :MM) | (HH :MM) | (min) (ppbv) FP (ppbv) attribuée

1 13 :13 13 :19 6 51,54+22,1 20,8+14,8 EU anth - Russie
S avril 2 13 :28 13 :44 16 69,9+7.8 59,749.0 EU feux - Russie

3 13 :47 13 :52 5 83,7497 28,91+5,6 EU mixte - Russie

4 13 :57 14 :01 4 78,5+28,4 47,7479 EU mixte - Russie

5 9 :22 9:35 13 75,0+8,9 42,.8+10,9 | EU anth - Ita. du N., GB, Aut.
9 avril 6 9 :45 9 :51 6 65,2431,2 | 41,3£22,1 EU anth - Pologne

7 11 :10 11 :33 23 95,4+8,3 52,0£8,3 EU anth - Pologne

8 11 :53 12 :12 19 186,94+131,2 | 49,8+14,3 EU feux - Russie

9 10 :12 10 :33 29 88,1£10,9 27,8+7.4 EU anth - Pologne
10 avril 10 10 :42 10 :55 13 63,7£10,2 41,4+9,9 EU anth - Ita. du N.

11 12 :58 13 :13 15 | 69,0£13,1 | 342471 EU anth - Pologne

12 10 :11 10 :15 4 788+16,3 | 35,6+4,7 EU anth - Pologne

13 10 :36 10 :45 9 59,54+22.3 | 45,6+34,4 AS anth - cotes chinoises
11 avril 14 10 :54 11 :18 24 70,5+£254 | 26,7£21,1 AS feux - Sibérie du S.

15 12 :27 12 :37 10 55,4+19,9 | 34,8+41,7 AS feux - Sibérie du S.

16 12 :53 12 :59 6 37,1+16,4 34,84+12,0 EU anth - Pologne

TABLEAU 4.2 — Liste des panaches sélectionnés a partir des pics de ACO observés
durant les vols de la campagne POLARCAT printemps. Sont renseignés les heures
de début et fin d’échantillonnage ainsi que les valeurs d’excés de C'O mesurées et
calculées par le modéle FLEXPART et 'origine attribuée.

4.3.1 Feux russes et panaches anthropiques européens

Les deux panaches reliés aux feux russes semblent issus des mémes événements
ayant eu lieu au nord de la mer Noire. Les propriétés des panaches étant assez
proches, seules les valeurs moyennes seront présentées par la suite. Ainsi, les distribu-
tions moyennes en taille des particules d’aérosols mesurées a température ambiante
et & 280°C ainsi que leur représentation par la somme de trois lois log-normales sont
présentées dans la figure 4.6. Il apparait clairement que la distribution a tempé-
rature ambiante est dominée par un mode centré a 127 nm. Ce mode est désorbé
presque uniformément vers un mode réfractaire centré a 74 nm, reflétant la volati-
lité des particules qui ont donc été recouvertes durant leur transport vers I’Arctique.
Cette volatilité se retrouve également dans la valeur de la fraction volatile volu-
mique (Fyoiatite, dfinie ci-dessous) : 0,65+0,07. Le coefficient d’absorption mesuré
lors de I'échantillonnage de ces deux panaches issus des feux russes & une valeur
moyenne de 0,844-0,32 Mm™~!, ce qui est comparable aux valeurs mesurées a Barrow
en Alaska (Quinn et al., 2007). L’évolution du mode principal aprés chauffage permet
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de conclure sur un mélange interne des particules d’aérosols de feux russes, la partie
réfractaire étant composée de matiére émise lors de la combustion de la végétation,
une partie de cette matiére pouvant étre considérée comme du carbone suie, du fait
de la forte valeur mesurée du coefficient d’absorption. La fraction volatile volumique
est définie selon la relation suivante :

VTambmnte - ‘/2800

, (4.1)

F, volatile —
VTambiante

ol Virambiante €6 Vogoe sont les volumes de particules mesurés a température ambiante
et a 280°C, respectivement.

Comme décrit précédemment, les panaches européens d’origine anthropique (a
I'exception de la masse d’air polonaise) sont d’origines géographiques assez diffé-
rentes (Russie, nord de I'Italie, Suisse et Angleterre). Les distributions en taille des
particules & température ambiante et a 280°C sont donc présentées indépendamment
les unes des autres sur la figure 4.7. On constate que ces distributions présentent effec-
tivement des disparités relatives a leur origine, notamment sur les diamétres moyens
et les concentrations des modes (ambiants ou réfractaires) déterminées a l'aide de
la modélisation d'une somme de trois lois log-normales. Les caractéristiques de ces
3 modes & température ambiante et a 280°C sont respectivement répertoriées dans
les tableaux 4.3 et 4.4 (a la fin de la section).

1400 :
—e— mesures feux russes —e— mes. feux russes 280°C
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FIGURE 4.6 — Distributions moyennes en taille des particules d’aérosols a tempéra-
ture ambiante et a 280°C pour les masses d’air issues des feux russes.
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FIGURE 4.7 — Distributions en taille des particules d’aérosols a température am-
biante (a gauche) et a 280°C (4 droite) pour les masses d’air européennes d’origines
anthropiques.

Ces panaches sont qualifiés d’anthropiques car, comme on peut le voir sur la fi-
gure 4.4 (présentée dans la section précédente), c’est l'origine majoritaire donnée
par le modéle FLEXPART. Néanmoins, il est important de noter que dans le cas
des masses d’air numéros 1 (Russie) et 10 (nord de I'Ttalie), les feux européens (Rus-
sie) ont une influence non négligeable et contribuent stirement aux panaches. On
voit par exemple que, de la méme fagon que pour les distributions relatives aux
feux russes, le mode accumulation du panache 10 de diameétre moyen 143,3 nm est
désorbé vers un mode avec un diamétre moyen de 76,4 nm pour des concentrations
modales presque identiques soit un comportement similaire & celui observé pour les
feux russes. Cette évolution laisse penser que les feux russes ont influencé de fagon
plus importante ces deux masses d’air que ce qu’avait prédit le modéle FLEXPART.
Par ailleurs, les coefficients d’absorption de la lumiére (o4s) et les fractions vo-
latiles volumiques (Fyoazie) relatifs a ces trois panaches tendent & confirmer cette
hypothése. En effet, pour les panaches supposés influencés partiellement par les
feux (numéros 1 et 10), les 045 atteignent respectivement des valeurs de 0,8740,34
et 0,47£0,10 Mm™! pour des Fyatie de 0,73£0,04 et 0,63£0,04. En revanche, le
panache numéro 5 supposé purement anthropique (mais a sources multiples) a un
oaps €1 dessous du seuil de détection de I'instrument (<0,17 Mm_l) et une Foatite
de 0.80+£0,03. Ces résultats sont en accord avec la littérature dans laquelle il est
décrit que les émissions anthropiques sont constituées de fines particules (parfois
d’origine secondaire) et d’importantes quantités de gaz (par exemple des sulfates)
qui condensent sur les particules (Wehner and Wiedensohler, 2003; Zhang et al.,
2004), créant ainsi des particules hautement volatiles mais dans lesquelles peu de
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place est réservée a la matiére absorbante. Par opposition, les particules émises par
les feux sont plus larges et composées en partie de carbone suie absorbant (Reid
et al., 1998; Guyon et al., 2005; Reid et al., 2005) qui tend a diminuer les proprié-
tés de volatilité des particules. Ces particularités se retrouvent dans ’analyse des
échantillons prélevés in-situ et présentés dans la section 4.3.3.

Il convient toutefois de considérer ces résultats avec précaution car, comme le
montrent les contributions des sources en CO déterminées par FLEXPART et pré-
sentées dans la figure 4.8, de nombreuses sources influencent ces 3 panaches et ce
rapprochement avec les feux russes reste donc une simple hypothése qu’il n’est pas
possible de vérifier a partir des données a notre disposition.

A: Russie
B: ltalie du noro] C: Italie, S;uisse‘:,GB
@ e _ _____ %% : _

FIGURE 4.8 — Cartes des contributions en CO, calculées par FLEXPART, relatives

aux 3 panaches anthropiques européens.
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4.3.2 Pollution asiatique

Altitude (km)
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FIGURE 4.9 — Rétrodiffusion lidar mesurée a bord de ’ATR-42 par le lidar LNG au
cours du vol du 11 avril (Image inspirée de De Villiers et al. (2010)). La couleur
représente l'intensité de la rétrodiffusion entre 10 (noir) et 5.107% (jaune) km™*

sr~1 avec une échelle logarithmique.

Concernant les panaches issus de 1’Asie, De Villiers et al. (2010) ont décrit ces
masses d’air comme complexes et influencées par deux contributions distinctes qui
sont des feux de forét en Sibérie et des émissions anthropiques sur la cote est du
continent. Une conclusion de I'article de De Villiers et al. (2010) met en avant que
la différence entre le panache dit anthropique et celui dit issu des feux se trouvait
dans l'intensité de ces contributions. Afin de caractériser cette double contribution,
les distributions en taille des particules ont été représentées a 1’aide de la somme de
quatre lois log-normales. Cette analyse a permis de faire ressortir la particularité de
ces panaches, a savoir la double contribution, a travers deux modes que ’'on retrouve
centrés autour de 150 et 240 nm, soit dans la gamme de taille du mode accumulation.
La figure 4.9 présentée dans les travaux de De Villiers et al. (2010) correspond a la
rétrodiffusion lidar, ¢’est a dire I’énergie qui est renvoyée & 1064 nm par les particules
d’aérosols vers le téléscope de l'instrument. fait apparaitre clairement les couches
de pollution observées par le lidar Léandre Nouvelle Génération (LNG), visibles par
leur coloration verte a une altitude d’environ 4 km. Les fortes rétrodiffusion mesurées
entre 1 et 2 km correspondent a des nuages.

La figure 4.10 présente les distributions en taille mesurées dans les panaches
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FIGURE 4.10 — Distributions observées et modélisées a température ambiante et a
280°C' des panaches transportés depuis [’Asie vers I’Arctique. Les modes modélisés
pour chaque distribution sont également représentés.

asiatiques a température ambiante et & 280°C. Les modes déterminés par le modéle
sont également tracés afin de faire apparaitre les deux modes issus des deux
contributions citées précédemment sur les distributions & température ambiante.
Les caractéristiques de ces modes (concentrations N, écart-type o et diamétre
moyen d) sont consignées dans le tableau 4.3.

La distribution moyenne relative au panache influencé principalement par les feux
sibériens (figure 4.10(A)) est composée d’un important mode centré a 154 nm (N =
380 cm™?) auquel s’additionne un second mode, centré & 222 nm mais bien moins
concentré (N = 36 cm™3). Apres chauffage a 280°C, ces deux modes évoluent vers
deux modes réfractaires centrés sur 27 et 78 nm pour des concentrations respectives
de 58 et 393 cm 3.

Les distributions relatives au panache influencé conjointement par les feux sibériens
et les émissions anthropiques de la cote orientale de I’Asie sont présentées sur la
figure 4.10(B). On y retrouve les modes qui caractérisaient la distribution d’origine
majoritaire de feux (et décrite précédemment) avec un mode centré a 141 nm
a température ambiante et deux modes réfractaires centrés a 27 et 75 nm. Les
concentrations de ces modes semblent correspondre puisque le mode a température
ambiante présente une concentration modélisée de 433 cm™ qui correspond
quasiment a la somme des deux modes réfractaires dont les concentrations sont 86
et 354 cm ™3 (soit 440 cm™3).

A température ambiante, la distribution se distingue de celle du panache issu

majoritairement des feux par un second mode trés concentré dans la gamme de
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Origine Origine N* Mode Aitken Mode intermédiaire
globale précise panache | ny(cm™3) | oy | dpi(nm) | ng(em™3) | o9 | dpe(nm)

Russie 1 120 1,28 35,4 - - -
EU anth. | Sui., Ita. N, GB 5 411 1,38 36,3 - - -
Ita. du N. 10 63 1,69 80,0 - - -
BU foux Russ%e 2 3,9 1,47 26,5 - - -
Russie 382,5 1,80 10,8 - - -
Asie anth. | Sib. et cote est 13 7,8 1,20 32,5 433 1,67 1414
Asie feux Sibérie 14 3,8 1,45 39,9 379 1,67 | 150,2
Origine Origine N* Mode accumulation Mode grossier
globale précise panache | nz(cm™) | o3 | dpg(nm) | ng(em™3) | o4 | dpa(nm)
Russie 1 450 1,61 129,8 0,23 1,44 850
EU anth. | Sui., Ita. N, GB 5 554 1,68 110,8 0,40 1,71 500
Ita. du N. 10 515 1,63 136,3 1,13 1,38 800
Russie 2 524 1,61 133,7 4,2 1,49 500
EU feux ]
Russie 525 1,67 | 1404 0,45 1,48 1096
Asie anth. | Sib. et cote est 13 171 1,37 253,3 0,88 1,30 852
Asie feux Sibérie 14 36 1,30 221,8 0,33 1,51 1278

TABLEAU /.3 — Paramétres des modes utilisés pour modéliser les distributions a

température ambiante.

diameétre du mode accumulation. Celui-ci est centré sur un diamétre moyen de
253 nm pour une concentration de 171 cm~3. Aprés chauffage, ce mode semble se
désorber uniformément vers un mode réfractaire centré a 150 nm et de concentra-
tion trés similaire (160 cm™3). Ce dernier mode décrit doit donc correspondre a
la contribution anthropique dans la distribution. Si le diamétre moyen du mode
a température ambiante n’est pas surprenant, on peut en revanche s’étonner de
voir que le mode réfractaire correspondant ait un diamétre moyen aussi élevé.
En effet, comme évoqué ci-avant lors de 1’étude des panaches anthropiques, la
pollution anthropique est généralement associée aux émissions de particules de
petits diameétres et de volume conséquent de gaz qui par la suite contribuent
grandement au recouvrement des particules. Néanmoins, I’étude menée par Pratt
and Prather (2009) dans la banlieue de Los Angeles aux Etats-Unis montre que,
dans le cas de particules d’aérosols organiques vieillis, il est possible de retrouver
des particules anthropiques réfractaires dans ces gammes de diamétres. Pratt and
Prather (2009) observent également des valeurs de diamétres moyens de 242 et
177 nm pour les particules organiques vieillies a température ambiante et a 230°C,
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respectivement. Ces deux valeurs étant trés proches de celles observées dans notre

cas, il est possible de conclure quant & la nature anthropique de ce mode.

Origine Origine N* Mode refractaire 1 Mode refractaire 2
globale précise panache | ny(cm™3) | oy | dpi(nm) | ng(em™3) | o9 | dpe(nm)
Russie 1 28 1,30 21,5 406 1,64 61,8
EU anth. | Suisse, Ita. N, GB 5 488 1,30 15,6 717 1,74 45,6
Ita. du N. 10 153 1,80 21,1 448 1,58 78,2
Russie 2 27 1,31 23,8 491 1,53 71,9
EU feux ]
Russie 154 1,80 29,3 366 1,47 76,3
Asie anth. Sib. et cote est 13 86 1,76 26,6 353 1,49 75,3
Asie feux Sibérie 14 58 1,48 27,1 393 1,63 77,8
Origine Origine N* Mode refractaire 3
globale précise panache | ng(cm™3) | o3 | d,u3(nm)
Russie 1 42 1,75 130,0
EU anth. | Sui., Ita. N, GB 5 56 1,76 130,0
Ita. du N. 10 26 1,89 | 200,9
BU feux Russ%e 2 51 1,90 144,8
Russie 97 1,69 130,0
Asie anth. Sib. et cote est 13 160 1,48 150,1
Asie feux Sibérie 14 18 1,90 203,1

TABLEAU /.4 — Paramétres des modes utilisés pour modéliser les distributions a

280°C.

4.3.3 Analyse des échantillons prélevés in-situ

Au cours des vols mentionnés dans le tableau 4.5, des échantillons de particules

d’aérosols ont été prélevés a l'aide d'un impacteur a deux étages permettant
d’isoler les particules submicroniques de celles supermicroniques. L’impacteur
était inséré, par un systéme de valves controlé par le logiciel Labview, dans un
flux d’air pour une durée arbitraire en fonction des conditions de vols et des
différents événements nuageux ou de pollution rencontrés. Une présentation plus
approfondie de cet impacteur est faite par Matsuki et al. (2005a,b). Les diamétres
de coupures a 50% sont 1.6 et 0.2 pum pour des particules de densité égale a un
et pour chaque échantillonnage, deux substrats (décrits par Matsuki et al. (2010))
sont disposés a chaque étage de I'impacteur afin de recueillir les particules. Les
échantillons in-situ ont ensuite été analysés au Laboratoire de Physico-Chimie



Chapitre 4. Etude de la partie réfractaire et du vieillissement des
62 aérosols pollués transportés en Arctique

de I’Atmosphére & Dunkerque & l’aide de plusieurs instruments. Les particules
submicroniques analysées ont d’abord été mises sous un microscope électronique
a transmission (Transmission electron microscope, TEM, JEM-2010 FEF, JEOL)
afin de produire des images a haute résolution. Elles ont ensuite été soumise a un
spectrométre a rayons X (Energy Dispersion X-Ray spectrometer, EDX, JED2003,
JEOL) dont le principe est de bombarder les particules avec des électrons accélérés
par l'application d’une tension de 200 kV pour les faire passer dans un état
« excité ». Pour quitter ’état d’excitation, les particules émettent des rayons X dont
I’analyse des spectres permet ensuite l'identification des constituants des particules.
Les particules supermicroniques sont elles aussi imagées a 1’aide d’'un microscope
électronique & balayage (Scanning Electron Microscope SEM, S-3000N, Hitachi)
avant quun second EDX (EMAX-500, Horiba), accélérant les électrons a 20 kV,

analyse leur composition élémentaire.

. N°panache début fin analyse analyse
Origine date : .
correspondant | (UTC) | (UTC) | submicro. | supermicro.
Euro. anth | 9 Avril 6 9:39 | 9:47 analysé (a)
Feux Russes | 9 avril 8 12:04 | 12 :17 analysé analysé
Mixte 8 avril Jet4 13:52 | 13:59 | analysé (a)
Asie anth. | 11 avril 13 10 :42 | 10 :52 analysé analysé
Asie feux | 11 avril 14 10 :53 | 11 :30 (b) analysé
Air polaire | 11 avril 12 :16 | 12:27 | analysé (a)

TABLEAU 4.5 — Liste des échantillons prélevés lors de certains vols de la cam-
pagne de printemps. Les heures de début et de fin d’échantillonnage sont indiquées
tout comme les origines auzquelles ces échantillons sont reliés. (a) indique que les
particules supermicroniques sont en trop faible nombre pour étre analysées et (b)
indique que les analyses ne sont pas disponibles.

Pour chaque substrat de particules submicroniques, trente particules choisies
aléatoirement ont été analysées, cette méthode permettant de connaitre qualitative-
ment la composition relative des particules mais pas de la quantifier. En revanche,
chaque particule supermicronique a été analysée, le nombre total de particules
par substrat pouvant varier de seize a plus de cinquante en fonction de la durée
d’échantillonnage et de la nature des masses d’air rencontrées. Néanmoins, il est
important de noter que ces nombres de particules supermicroniques sont assez
faibles du fait de la courte durée d’échantillonnage et des masses d’air dont les

concentrations en particules supermicroniques sont faibles.
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L’échantillonnage des particules par cet impacteur visait dans un premier temps
I'étude des noyaux de condensations et glacogénes (dont 1'étude ne fait pas partie
des objectifs de cette thése). Ainsi, si sur la campagne 68 échantillonnages ont
été effectués, seuls cing ont concerné des panaches de pollution en ciel clair
décrits jusqu’ici auxquels s’ajoute un sixiéme échantillonnage obtenu dans de I'air
polaire (et donc supposé propre). Les caractéristiques de ces 6 échantillons sont

décrites dans le tableau 4.5.

POLAIRE ANTHROPIQUE EUROPEEN (RH = 40%)
100% S 49% Na, 42 % S, 100% S 76% S, 24% K
A 9% K B
FEUX EUROPEENS (RH > 55%) ANHTROPIQUE ASIE (RH = 23%)
77% S, 23% K 36% S, 64% K 13% ’l‘gfﬁ %S, 77% S, 23% K
0

FIGURE 4.11 — Images prisent en microscopie électronique a transmission de parti-
cules échantillonnées durant les vols POLARCAT printemps. Les origines relatives
aux 1mages sont indiquées sur la figure, tout comme les compositions chimiques ma-
joritaires des particules présentées. L’échelle est identique pour chaque tmage, chaque

coté correspondant a 500 nm.

L’analyse des images, présentées sur la figure 4.11, permet d’ors et déja de
constater que des différences apparaissent entre les origines. Ainsi, les particules
submicroniques polaires (figure 4.11(A)) apparaissent sous forme « satellitaire »
avec une grosse goutte entourée de gouttelettes qui sont une signature typique
des sulfates que l'on trouve dans les particules vieillies. Entre les particules
originaires des feux (figure 4.11(C)) et des émissions anthropiques (figures 4.11(B)
et (D)), peu de différences apparaissent visuellement avec des particules qui
comportent quasiment toutes des inclusions de suie trés visibles. En revanche,
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FIGURE 4.12 — Fréquence de détection des trois éléments les plus abon-

dants (Soufre (S), Potassium (P) et Sodium (Na)) dans les échantillons prélevés
pendant les vols et correspondants a des panaches de pollution identifiés au cours de
cette étude.

I’humidité relative semble influencer la visibilité d'une couche recouvrant la parti-
cule comme on peut le voir sur les images (D)(RH = 23%) et (B) et (C)(RH > 40%).

Comme expliqué précédemment, il est possible de déterminer la nature de certains
composants des particules mais pas de quantifier leur présence au sein de celles-ci.
Pour un échantillon de trente particules submicroniques nous introduisons donc le
terme de fréquence de détection (FD) qui renseigne la fréquence suivant laquelle
un composé est trouvé parmi les trente particules. Une FD de 100% signifiant donc
que le composé a été identifié dans chacune des trente particules. Le soufre (S) est
systématiquement mesuré avec une FD de 100% du fait qu’il entre dans la compo-
sition de 'acide sulfurique mais également des sulfates, deux composés largement
présents dans les particules d’aérosols notamment lorsque celles-ci ont été soumises
a un transport sur de longues distances. Le potassium (K) est considéré comme
un marqueur de feux de biomasse (Andreae, 1983) bien qu'’il puisse étre mesuré,
en plus faible quantité toutefois, dans les émissions anthropiques (Guazzotti et al.,
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2003). Il apparait sur la figure 4.12 que presque 'intégralité des particules issues
des feux de foréts contiennent du K alors que cette valeur descend a 60% pour les
particules d’origine anthropique et 20% pour les particules polaires. Les panaches
dits mixtes semblent également trés influencés par les feux de forét puisque celui
originaire d’Europe voit chacune de ses particules contenir du K alors que celui issu
de Asie a une DF du K trés élevée également (90%). Enfin, il est important de
noter la présence fréquente d’inclusions de suie dans de nombreuses particules issues
des feux ou d’émissions anthropiques.

Les résultats des analyses de particules supermicroniques sont plus délicats. En effet,
il ne semble pas qu'une corrélation avec 'origine supposée des particules se dégage.
Ceci peut s’expliquer par les trés faibles concentrations mesurées pour les particules
de diameétre supérieur & 1 pm mais aussi par la possibilité que ces particules ne soient
pas issues des sources déterminées précédemment mais proviennent de sources plus
locales. Les particules supermicroniques issues des feux ou des émissions anthro-

piques auraient, dans cette hypotheése, sédimenté durant le transport.

4.4 FEtude de cas : vieillissement d’un aérosol an-

thropique européen

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, une masse d’air anthropique émise par
des villes polonaises et échantillonnée pendant trois vols consécutifs les 9, 10 et 11
avril est étudiée ainsi a l'aide des parameétres qui y sont reliés.

4.4.1 Evolution des propriétés du panache

La caractérisation de 1’évolution du panache de pollution se fera dans un premier
temps a travers 1’étude des propriétés physiques et notamment des distributions en
nombre des particules de 1’aérosol anthropique & température ambiante et a 280°C
avant que dans un second temps, les évolutions du coefficient d’absorption et du CO

en exceés ne soient présentées.

4.4.1.1 Les distributions ambiantes et réfractaires

Pour chacun des trois vols concernés, il apparait que la masse d’air anthropique
polonaise a été échantillonnée deux fois, du fait notamment des trajectoires des vols
qui, ces jours-ci, étaient strictement linéaires, ’avion passant toujours a une altitude
comprise entre 4 et 5 km dans la zone contaminée par le panache de pollution anthro-
pique. La figure 4.13 présente les distributions moyennes mesurées et paramétrées
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FIGURE /.18 — Distributions observées et modélisées a température ambiante du
panache anthropique transporté depuis la Pologne vers I’Arctique. Une distribution
de fond est également tracée a titre indicatif.

relatives aux six périodes de mesures identifiées comme polonaises dans le tableau
4.2. Une distribution typique de masse d’air polaire non polluée est également tracée
sur la figure 4.13 pour mettre en avant I’augmentation de la concentration dans les
modes Aitken et accumulation.

On distingue clairement sur la figure 4.13 I’évolution du mode Aitken dont la
concentration décroit parallélement a une augmentation du diamétre moyen du mode
du 9 au 11 avril. Le mode accumulation suit la méme évolution, bien que cela soit
moins visible sur la figure 4.13. En effet, le diamétre moyen du mode accumulation
passe de 104 a 133 nm alors que la concentration du mode chutait de 588 & 285
particules par cm™3. Les paramétres des modes calculés par un modéle basé sur la
somme de trois lois log-normales sont renseignés dans le tableau 4.6, les distributions
ainsi modélisées étant également représentées sur la figure 4.13. Du tableau 4.6
ressort que la concentration du mode Aitken décroit de 860 & 165 particules par
ecm ™3 du 9 au 11 avril alors que le diamétre moyen passe de 33 & 51 nm. La figure
4.14 montre I’évolution du diameétre moyen du mode Aitken au cours des six périodes
de mesure en fonction de I’age du panache estimé par FLEXPART. Les points suivent
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Date Age FLEXPART N* Mode Aitken Mode accumulation
du vol (jour) panache | nj(ecm™) | o7 | dpi(nm) | np(em™) | oy | dypo(nm)

. 4,7 6 621 1,35 33,1 621 1,80 108,8

9 avril
5,3 7 981 1,36 32,2 556 1,80 1249
, 6,7 11 132|129 382 595 | 1,80 | 1185

10 avril
7,1 9 495 1,44 42.7 402 1,69 139,4
, 7.6 12 139 | 1,36 | 484 407|179 1165

11 avril
7,8 16 203 1,53 51,1 172 1,50 149,4
Air polaire 85 1,80 | 61,2 158 | 1,62 | 1656

TABLEAU 4.6 — Parametres des modes Aitken et accumulation relatifs aux distri-
butions de la masse d’air polonaise mesurée a température ambiante lors des trois
derniers vols de la campagne. Les parametres de la distribution d’air polaire sont
également indiqués.

clairement une croissance exponentielle sur la gamme de diamétre considérée ici (30-
55 nm) avec un coefficient de corrélation élevé (R? = 0.91).

Selon la paramétrisation exponentielle relative a 1’évolution du diameétre moyen
du mode Aitken, et en supposant que I’évolution suit une loi exponentielle du dia-
métre d’émission jusqu’aux diameétres considérés ici (~ 50 nm), les particules émises
seraient caractérisées par un diamétre moyen de 14,4 nm. Ce résultat est en accord
avec plusieurs études au travers desquelles sont observés des modes de nucléation
en environnement urbain (Whitby, 1978; Wehner and Wiedensohler, 2003; Zhang
et al., 2004; Hussein et al., 2005; Costabile et al., 2009). L’évolution du mode Aitken
semble dominée par un processus de coagulation auquel doit s’ajouter une part de
croissance par condensation comme présenté par Tunved et al. (2004). Une simula-
tion de I’évolution de la distribution soumise au processus de coagulation au cours
du temps est présentée dans la section 4.4.2.

Les distributions réfractaires relatives au panache anthropique polonais sont re-
présentées dans la figure 4.15(B) afin d’étre comparées aux distributions mesurées a
température ambiante (figure 4.15(A)). Les caractéristiques des modes réfractaires
sont données dans le tableau 4.7. Il semble que les particules constituant le mode
Aitken disparaissent apres chauffage de la gamme de mesure du SMPS tandis que
le mode accumulation semble évoluer de facon similaire & température ambiante et
a 280°C. En effet, on a vu qu’a température ambiante, le mode accumulation voit
son diamétre moyen croitre de 104 & 133 nm (Adiamétre = 29 nm), soit une aug-
mentation de 29% de son diamétre moyen, toujours entre le 9 et le 11 avril. Apreés

désorption, le mode réfractaire associé au mode accumulation voit son diamétre
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FIGURE 4.15 — Distributions (A) a température ambiante et (B) a 280°C, mesurées
et modélisées, relatives au panache polonais.
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Date | Age FLEXPART N* Mode Aitken Mode accumulation
du vol (jour) panache | ny(cm™3) | oy | dypi(nm) | ng(em™3) | o9 | dpe(nm)
. 4,7 6 131 1,30 20,1 634 1,75 45,2
9 avril
5.3 7 1999 1,48 10,7 607 1,80 50,4
. 6,7 11 136 1,33 18,0 601 1,69 50,4
10 avril
7,1 9 261 1,31 21,5 539 1,79 52,7
_ 7.6 12 91 149 | 237 324 | 1,78 | 59,0
11 avril
7.8 16 218 1,80 15,6 196 1,80 59,1

TABLEAU 4.7 — Parameétres des modes Aitken et accumulation relatifs aux distri-
butions de la masse d’air polonaise mesurée a 280°C lors des trois derniers vols de
la campagne.

moyen augmenter de 43,4 a 58,9 nm (Adiameétre = 15.5 nm) soit une augmentation
de 33%. Cette augmentation du diameétre moyen du mode réfractaire pourrait avoir
une influence directe sur la volatilité mais, du fait de la probable implication du
processus de condensation dans le vieillissement des particules, la variation de la

volatilité sera discutée plus loin.

4.4.1.2 Rapport de mélange ACO et coefficient d’absorption

Les autres parameétres mesurés, le rapport de mélange en excés ACO et le coef-
ficient d’absorption o4, ainsi que leurs évolutions en fonction de I’dge des masses
d’air sont présentés respectivement dans les figures 4.16 et 4.17. Ainsi, il apparait
que ces deux paramétres décroissent exponentiellement au cours du temps. Le ACO
décroit avec une période 7 de 8,9 jours et, si 'on considére que cette décroissance
est effective tout au long du transport, ceci correspondrait & une émission au niveau
des sources de 171 ppbv. Ce résultat peut étre comparé aux mesures présentées par
Nédélec et al. (2003) qui estiment la concentration en CO dans la couche limite de
I’Europe centrale entre 150 et 270 ppbv. Il est important de noter néanmoins que le
coefficient de corrélation est assez faible, ceci pouvant s’expliquer par I’hétérogénéité
supposée du panache.

oaps décroit de fagon plus rapide en fonction du temps comme le montre sa période
estimée a 2,9 jours. Cette différence entre les deux paramétres peut s’expliquer par
le dépot sec (sédimentation par gravitation) qui peut affecter les particules dans
lesquelles se trouve la matiére absorbante au contraire du CO qui, en tant que gaz
plutét inerte, n’est pas touché par ce processus. Cette paramétrisation conduit a
une estimation, pour le coefficient d’absorption de la lumiére, de 2.85 Mm~! au
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FIGURE 4.16 — Boxplots représentatives de la concentration de CO en excés pour
les siz périodes relatives au panache anthropique polonais. Les boxplots symbolisent
les 25°, 50° et T75° percentiles par les traits pleins constituant les boites alors que les
pointillés s’étendent jusqu’au 5¢ et 95° percentiles. Un fit exponentiel est également

traceé.

niveau de la source, soit 246 ng m 2 de carbone suie (si on considére le carbone suie
comme composé unique de la matiére absorbante). Cette masse de carbone suie est
en accord avec les mesures effectuées par McMeeking et al. (2010) a proximité de

zones urbaines européennes.

4.4.2 Modélisation du vieillissement par coagulation

La coagulation a été mise en avant comme étant le processus influengant le plus
I’évolution de la distribution en taille des particules. Afin de vérifier cette hypothése,
la modélisation de ce processus a été effectuée et est présentée dans cette section.
Pour modéliser 1’évolution de la distribution en taille de particules du panache de
pollution anthropique polonais, un modéle simple de coagulation brownienne, dis-
ponible dans le livre de Jacobson (2005) a été implémenté. Dans un premier temps,
ce modele sera donc briévement décrit avant que les résultats ne soient présentés.
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FIGURE 4.17 — Boxplots représentatives du coefficient d’absorption pour les siz pé-
riodes relatives au panache anthropique Polonais. Les boxplots symbolisent les 25°,
S0F et 75° percentiles par les traits pleins constituant les boites alors que les pointillés
s’étendent jusqu’au 5¢ et 95° percentiles. Un fit exponentiel est également tracé.

4.4.2.1 Présentation du modéle

Le modéle de Jacobson (2005) utilise plusieurs paramétres & commencer par le co-
efficient de coagulation K ; qui est propre a deux particules de diametre i et j. K ;
s’exprime en em3s~! et est obtenu & partir de plusieurs propriétés du milieu dans
lequel a lieu la coagulation mais également & partir des propriétés des particules
concernées. Une démarche détaillée du calcul de ce coefficient est donnée dans Ja-
cobson (2005) et ne sera donc pas reproduite ici. Néanmoins, 1’équation conduisant

au calcul de K ; est donnée ci dessous (Fuchs, 1964) :

K. = 47T(7”i + T‘j)(Di + D])
VI ri+r; 4(D2‘+D]’)
ritrita/ 048 A/ V202 (ritry)

(4.2)

avec 1 le rayon, D le coefficient de diffusion, v, la vitesse thermique et ¢ la distance
moyenne parcourue par une particule.

L’évolution de la concentration d’un canal k centré sur un diamétre précis s’obtient
par calcul récursif, la distribution calculée pour un pas de temps donnée étant utilisée
comme point de départ pour calculer la distribution au temps t+dt. Pour modéliser
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la coagulation, on considérera deux termes principaux symbolisant la production
et la disparition de particules dans le canal k. Ainsi, les particules produites dans
un canal k suite a la coagulation entre des particules issues des canaux k-j et j et
contribuant a une concentration en nombre a un temps t, ny;, s’obtiendra grace a

la relation suivante :

k
1
Nprod(k,t) = §dt Z K ini—j M —ar (4.3)

j=1
ot k symbolise le canal considéré, dt le pas de temps choisi pour le modele, ng_;,
et n;, a4 les concentrations respectivement dans le canal k-j au temps t et dans le
canal j au pas de temps précédent (t-dt). Le terme de production est divisé par deux
puisque deux particules qui coagulent forment une seule nouvelle particule.

Le terme de disparition s’exprime selon la relation suivante :

Ndispa(k,t) = —dt Z Ky jng 40 e—ar (4.4)

j=1
Il apparait que le terme de disparition est fonction de la concentration du canal
k,ny,, autrement dit le parametre recherché. En assemblant les différentes parties

de I’équation, la concentration n d’un canal k au temps t sera donc :

Nkt = Nki—dt T Nprod(k,t) — Ndispa(k,t) (4.5)
En regroupant les ny on obtient donc I’équation suivante :

k
1
Np,t—ar + dt E Ky iMg—j N —ar
Jj=1

(4.6)

Nkt = e~
L+ dt Y Ky jnjea
j=1
On peut ainsi déterminer la concentration d’un canal k a un temps donné. Néan-
moins, cette relation ne respecte pas la conservation du volume qui est pourtant une
caractéristique physique du processus de coagulation. En effet, I’équation (4.6) fait
coaguler deux particules de diamétres i et j entre elles et la production correspond
au canal relatif au diamétre i+j. Ce qui, si on se rapporte au volume n’est pas cor-
rect. L’équation (4.6) peut donc étre réécrite en termes de concentrations volumiques

(Jacobson, 2005) :
k

Uk t—dt + g Kk_j,jvk—j,tnj,t—dt
Jj=1

14 dt Z Kk,jnjyt,dt

Jj=1

Vgt =
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ol v, correspond au produit de la concentration en nombre du canal k, n, et du
volume v d’une particule de diameétre k. Le terme de production n’est plus divisé
par deux puisqu’on parle désormais de volume et non plus de particules.

Pour la coagulation en nombre, il est assez simple d’attribuer un canal a la nouvelle
particule créée. En effet, en attribuant aux canaux des diameétres proportionnels
au plus petit canal, la particule formée se verra forcément attribuer un canal déja
existant. Pour la coagulation sur les volumes, la nouvelle particule créée a de grandes
chances de se retrouver entre deux canaux. C’est pourquoi un nouveau paramétre
fijk est introduit (Jacobson, 2005) :

v Vz
L= fijre— v < Vii<uv, k>1
fige = Jus " (4.8)
1 Vg S ‘/;73 kf = NB
0 tout autre cas

fi;x permet de partager le volume de la particule nouvellement créée entre les deux
canaux voisins. La valeur de f; j est donc comprise entre zéro et un. Pour savoir
a quels canaux attribuer la nouvelle particule, il faut rajouter une itération dans
la relation calculant vy,. Ainsi, la relation finale utilisée pour calculer 1’évolution

de la distribution anthropique polonaise soumise au processus de coagulation est la

k /k-1
Ugt—dt + E E Ji B Vi 4G e —ar
j=1 \i=1
Np

1+ dt Z T e Kk 705 t—ar

j=1

suivante :

(4.9)

Vet =

Pour résumer, I’équation (4.9) se résout en trois temps. A chaque itération sur
k sont déterminées les particules produites dans ce canal lorsque les particules de
diameétres j rencontrent celles de diameétres i (numérateur de 'équation (4.9)) ainsi
que les particules qui vont disparaitre de ce canal en coagulant avec d’autres de
diametres j (dénominateur de I’équation (4.9)). A l'exception des particules créées
dont le volume dépasse celui du dernier canal, le volume total de matiére est donc

conserve.

4.4.2.2 Reésultats de la modélisation

Afin d’initialiser le modéle, la moyenne des deux distributions mesurées lors du
premier vol (9 avril) a été prise en compte et un pas de temps de cent secondes a
été utilisé. Les distributions moyennes relatives aux deuxiéme et troisiéme vols (10
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et 11 avril) mesurées et calculées sont présentées sur la figure 4.18. Les paramétres
des modes Aitken et accumulation relatifs aux distributions observées et modélisées
sont renseignés dans le tableau 4.8. L’évolution du diameétre moyen du mode Aitken
est bien reproduite malgré une sous-estimation du modéle puisque apres 45 et 65 h,
les diamétres moyens du mode mesurés étaient 40,4 et 50,1 nm alors que le modéle a
déterminé des diamétres moyens de 38,8 et 41,1 nm, respectivement. Concernant le
mode accumulation, méme constat, a savoir que 1’évolution du diamétre moyen du
mode est bien représentée mais sous-estimée. Ainsi, les diamétres moyens mesurés du
mode accumulation sont de 128,9 et 134,0 nm apres 45 et 65 h alors que la simulation
calcule des diameétres moyens de 115,0 et 118,1 nm. Le processus de coagulation
permet donc d’expliquer 48,6% des 17,5 nm d’augmentation du diamétre moyen du

mode Aitken et 9,7% des 17,6 nm d’augmentation du mode accumulation.
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FIGURE 4.18 — Distributions relatives au panache anthropique polonais observées et
modélisées a 'arde du modéle de coagulation décrit dans la section précédente.

La figure 4.19 présente I’évolution des diamétres moyens des modes (A) Aitken et
(B) accumulation observés et simulés (en ne prenant en compte que la coagulation)
au cours du temps. La sous-estimation du grossissement des diamétres moyens des
deux modes apparait clairement. Il semblerait donc qu’en plus de ce processus
de coagulation, le vieillissement des particules de pollution soit influencé par un
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mode Aitken mode accumulation
Date
ni(em™3) | oy | dpi(nm) [ np(em™3) | o9 | dpe(nm)

| Obs. 313 1,36 40,4 493 1,75 128.9

10 April i
Sim. 237 1,30 38,8 321 1,70 115,0
| Obs. 174 1,45 50,1 285 1,63 134,0

11 April )
Sim. 166 1,30 41,1 263 1,65 118,1

TABLEAU 4.8 — Comparaison entre les paramétrisations des modes Aitken et ac-
cumulation relatifs aux distributions mesurées et simulées.

processus de condensation. La condensation de matiére volatile sur les particules
devrait étre associée a une augmentation de F,,i., du fait de la significative
augmentation de volume apportée. Pourtant, il a été constaté (figure 4.20) que
Footatite €tait constante durant les deux premiers jours de mesure et qu’elle a méme
chuté le 11 avril. Si 'on regarde les volumes de particules a température ambiante
et & 280°C reportés dans le tableau 4.9, on constate que le volume réfractaire
reste constant alors que le volume a température ambiante diminue d’environ 30%,
principalement lors du dernier jour. Ce comportement peut étre expliqué par la
dispersion du panache qui se trouve dilué dans I’atmosphére arctique. La constance
du volume réfractaire pourrait, elle, correspondre & une compensation de la dilution
par le vieillissement de la matiére organique qui devient donc réfractaire avec le
temps.
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FIGURE 4.19 — Evolution en fonction du temps des diametres moyens des modes Ait-
ken (4 gauche) et accumulation (a droite) observés (points colorés) et simulés (ligne
noire) en ne prenant en compte que la coagulation.
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FIGURE 4.20 — Boxplots représentatives de la fraction du volume volatile pour les six
périodes relatives a la masse d’air anthropique polonaise. Les boxplots symbolisent
les 25¢, 50° et 75° percentiles par les traits pleins constituant les boites alors que les
pointillés s’étendent jusqu’au 5¢ et 95° percentiles. En gris clair sont symbolisés les
percentiles entre le 25° et le 75° pour l’ensemble des données alors que la médiane
est symbolisée en pointillés noirs.

Du fait de ’absence de données sur les concentrations en gaz condensables qui
pourraient avoir été présentes lors des mesures, il n’est pas possible de modéliser
ce processus. Néanmoins, I’évolution du diameétre D, d'une particule soumise a un
processus de condensation est donnée par I’équation suivante (Seinfeld and Pandis,

1998) :
dD,  4D;M,

dt ~ RTD,p,

ou D; et M; sont le coefficient de diffusion et le poids moléculaire du gaz pouvant

f(En, @) (pi = peg) (4.10)

condenser sur les particules, R la constante des gaz parfaits, T la température
du milieu dans lequel évolue la particule, p, sa masse volumique, f(Kn,«) un
coefficient de correction prenant en compte les effets de discontinuité. Enfin, p;
correspond a la pression partielle de ’espéce condensable loin de la particule alors
que p, représente la pression totale de gaz a ’équilibre.

Il ressort de I’équation (4.10) que I’évolution du diameétre D,, d'une particule sou-

mise & un processus de coagulation est inversement proportionnelle a la valeur de
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Volume a T ambiante | Volume & 280°C
Date
(pm® cm™?) (pm® cm™?)
) 1,07 &£ 0,15 0,19 + 0,04
9 April

1,22 +£ 0,14 0,21 £+ 0,04
1,17 £ 0.2 24 + 0,04

10 April 17 £ 0,26 0, 0,0
1,19 + 0,20 0,18 4+ 0,05

+ 0,1 25 + 0,1
11 April 0,90 £ 0,18 0,25 £ 0,13
0,80 £+ 0,25 0,23 £+ 0,10

TABLEAU 4.9 — Volumes moyens de particules a température ambiante et a 280°C
relatifs aux siz passages dans le panache anthropique européen.

D, Ainsi, 'augmentation des diameétres (AD,) relative aux deux modes n’est pas en
accord avec la théorie puisqu’il a été postulé que la condensation était responsable
de AD, de 9 et 15,9 nm pour les modes Aitken et accumulation respectivement.
Ce raisonnement part néanmoins du principe que la condensation n’a lieu qu’apres
la coagulation, ce qui n’est pas le cas dans la nature bien entendu. Une deuxiéme
simulation a été effectuée pour évaluer I'impact du découplage des deux processus.
Ainsi cette deuxiéme simulation a été initiée avec des diamétres modaux moyens
correspondant & la somme des diamétres initiaux observés le 9 avril et des AD,, das
a la condensation estimée lors de la premiére simulation. La différence entre les deux
simulations correspondant donc a l'ordre dans lequel les deux processus ont été pris
en compte. Les résultats de la seconde simulation montrent une surestimation des
deux diamétres modaux moyens. En effet, les diamétres moyens des modes Aitken
et accumulation sont simulés a 51,4 et 142,7 nm, pour des diamétres observés de
50,1 et 134,0 nm. Il est donc possible d’imaginer que si les deux processus avaient
été modélisés simultanément, les AD, relatives aux deux processus auraient été dif-
férentes et augmenteraient 'impact de la coagulation.

En revanche, puisque la coagulation est le seul processus qui 'influence, I’évolution
de la concentration des modes est bien représentée. En effet, le mode Aitken mesuré
voit sa concentration chuter de 801 cm™3 & 313 puis 174 cm ™2 aprés 45 et 65 h res-
pectivement. La simulation de la coagulation donne, elle, des concentrations assez
similaires de 237 et 166 cm~3. Pour le mode accumulation, les mesures décroissent
de 588 vers 493 et 285 cm ™ alors que la simulation donne des concentrations de 321
et 263 cm 2. On constate que pour les deux modes, la concentration est sous-estimée
aprés 45h alors qu’elle se rapproche des mesures aprés 65h. La figure 4.21 représente
I’évolution de la concentration des modes Aitken et accumulation en fonction du
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temps, qu’ils soient observés ou simulés.
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FIGURE 4.21 — Fvolution en fonction du temps de la concentration des modes Ait-
ken (& gauche) et accumulation (a droite), observés et simulés en me prenant en

compte que la coagulation.

Pour conclure sur ce phénomeéne de vieillissement observé sur trois jours consécu-
tifs, il apparait, au vue des résultats de la modélisation du phénomeéne et des para-
meétres liés, que la coagulation a joué un role dans la croissance des particules au cours
de ces 3 jours. Néanmoins, une partie non négligeable de cette croissance ne pouvant
étre expliquée par la coagulation, elle a été reliée au processus de condensation qui
laisse a penser que ces particules d’aérosols de pollution anthropique transportées
vers I’ Arctique étaient associées a d’importantes quantités de gaz condensables. Mer-
laud et al. (2011) ont montré que lors de la premiére mesure du panache le 9 avril, une
concentration significative de dioxyde d’azote (NOg) était présente et probablement
issue des mémes sources que les particules. En régissant avant 1’Ozone (Os) lorsque
le rayonnement solaire n’intervient pas, NOy peut s’oxyder en nitrate (NOj3) qui, en
réagissant avec du NO, peut se transformer en NyO5 (Mentel et al., 1996). NoOj et
NOj sont capables d’interagir ensuite avec les particules d’aérosols en se condensant
a leur surface (Mentel et al., 1996; Hallquist et al., 2000; Benton et al., 2010). Ces
concentrations mesurées de NO, peuvent donc confirmer la probable condensation de
matiére sur les particules présentes et ainsi expliquer I'augmentation des diamétres
moyens des modes particulaires plus importante que ce que la coagulation pouvait
expliquer. Par ailleurs, bien qu’on ne puisse que le supposer du fait de ’absence de
mesure, la présence d’autres espéces chimiques telles que les sulfates, connus pour
étre émis par des sources anthropiques (Heald et al., 2006; Singh et al., 2010; Schmale
et al., 2011) et leurs interactions avec les particules d’aérosols (Kerminen et al., 2000;
Wehner and Wiedensohler, 2003; Zhang et al., 2004), est fortement supposée.
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4.5 Conclusions

Au cours de cette étude seize cas de pollution transportée a l'extréme nord
de la Suéde ont été recensés en se basant sur des concentrations anormalement
élevées en CO. Les origines géographiques de ces panaches de pollution ont ensuite
été identifiées a l'aide du modéle lagrangien de retro-trajectoire FLEXPART
comme étant (i) 'Europe, a travers de la pollution anthropique émise de plusieurs
sources (Pologne, Italie, Grande Bretagne) et des feux de foréts en Russie au nord
de la mer Noire, et (ii) I’Asie ou d’importantes émissions anthropiques sur la cote
est du continent et d’intenses feux de forét en Sibérie ont influencé nos mesures.
Les distributions a température ambiante et a 280°C des deux panaches de pollution
issus de feux de foréts en Russie ont été étudiées. Sur les deux cas traités, les
distributions ambiantes apparaissent monomodales et centrées & un diamétre moyen
de 127 nm. Ces panaches sont associés a une faible fraction volatile moyenne de
0,66+0,07 et un coefficient d’absorption de la lumiére élevé de 0,8440,32 en accord
avec la littérature.

Les panaches de pollution anthropique originaires d’Europe (hormis la Pologne,
cas traité séparément) ont ensuite été analysés. Contrairement aux feux russes, les
trois panaches anthropiques européens n’ont pas une origine identique et ont donc
été traités séparément. Il apparait que deux des trois panaches pourraient avoir
été influencés en partie par les feux russes traités précédemment, des similitudes
apparaissant notamment dans les diamétres moyens des modes a température
ambiante et a 280°C avec ceux des distributions reliées aux feux russes. S’ajoute
a cela la valeur moyenne pour les deux panaches de la fraction volatile égale a
0,6540,06 et de oqps qui s'éléve a 0,5340,21 Mm~!. En comparaison, la troisiéme
masse d’air anthropique, qui est originaire d’'un mélange de masses d’air de
plusieurs pays, est beaucoup plus volatile (Fyoqiie = 0,80+0,03) et beaucoup moins
absorbante puisque les mesures sont toutes en dessous de la limite de détection du
PSAP (0,17 Mm™1). Ces derniers résultats correspondent a la littérature en ce qui
concerne les panaches de pollution anthropique.

Si on s’attarde désormais sur les panaches asiatiques, les trois panaches sélectionnés
étaient désignés par FLEXPART comme originaires des feux sibériens principa-
lement. Les travaux de De Villiers et al. (2010) nous ont permis de distinguer
deux différents cas : un panache principalement influencé par les feux sibériens et
un second qui voit se mélanger la contribution des feux sibériens avec celle des
émissions anthropiques de la cote est de 1’Asie (le troisiéme n’étant pas traité du
fait de la présence d’artefacts dans les données SMPS/VSMPS). De facon similaire
aux feux russes mentionnés plus haut, la distribution en nombre des particules
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d’aérosols relative au panache subissant principalement I'influence des feux sibériens
peut étre décrite de fagon quasiment monomodale avec un mode centré a 154 nm
qui se désorbe vers deux modes réfractaires centrés a 27 et 78 nm. Lorsque 'on
se concentre sur les distributions (& température ambiante et & 280°C) relatives
au panache influencé par les feux sibériens et par les émissions anthropiques, on
s’apercoit que le mode trés concentré observé pour les feux sibériens dans le panache
précédent est également présent et centré sur des diamétres identiques, tout comme
les modes réfractaires (141 nm a température ambiante et 27 et 75 nm a 280°C). A
ces modes associés aux feux sibériens s’ajoutent un mode a température ambiante
centré a 253 nm et un mode réfractaire centré & 150 nm dont les concentrations
sont tres proches. Ces particules, trés certainement issues d’émissions anthropiques,
pourraient étre composées de matiére organique vieillie (qui aurait donc acquis
des propriétés réfractaires), c’est en tout cas ce qui ressort de la littérature ou des

évolutions similaires ont été identifiées.

Des échantillons de particules ont été prélevés a 'aide d’un impacteur au cours
de certains vols, permettant de séparer les particules submicroniques des supermi-
croniques. Ainsi, quatre échantillons correspondaient a des panaches identifiés (un
pour les feux russes, un pour le panache asiatique influencé par les feux, un pour
le panache asiatique aux deux influences et un pour un panache mixte) alors
qu'un cinquiéme correspondant a de ’air polaire était également étudié a titre de
comparaison. [’étude des particules impactées (faite & posteriori), d’abord a ’aide
d’un microscope électronique a transmission pour imager les particules, puis avec
un spectrométre a rayon-X pour connaitre la composition élémentaire, a mis en
avant des particularités pour chaque échantillon. Ceux prélevés dans 'air polaire se
distinguaient grandement des autres par leur morphologie en forme de « satellites »
et par leurs compositions. Les images microscopiques n’ont en revanche pas permis
de différencier les panaches de pollution entre eux mais laissaient néanmoins appa-
raitre des inclusions de type suie. La différence entre les échantillons de particules
de pollution s’est donc faite sur les compositions chimiques et plus particulierement
la fréquence de détection du potassium (K) dans les particules analysées. Ce
marqueur des feux de forét se retrouve dans quasiment toutes (> 90%) les particules
correspondantes aux panaches de feux alors que la fréquence de détection descend
a 60% pour le panache influencé par les émissions anthropiques. Enfin, seules 20%

des particules prélevées (et analysées) dans la masse d’air polaire contenaient du K.

Une étude de cas nous a permis de nous focaliser sur un panache de pollution issu
d’émissions anthropiques en Pologne et qui a été traversé durant trois vols consécu-
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tifs les 9, 10 et 11 avril 2008. Le CO en excés relatif & ce panache et mesuré deux fois
par vol décroit exponentiellement avec le temps, tout comme o4, alors que I’évolu-
tion du diamétre moyen du mode accumulation augmente de fagon exponentielle sur
la gamme de diamétres observée (30-50 nm). La fraction volatile quant a elle reste
constante lors des deux premiers jours avant de chuter lors du dernier jour, en raison
du volume de particules a température ambiante qui diminue alors que le volume de
particules réfractaires reste constant. Les distributions en nombre de particules font
apparaitre une diminution treés significative de la concentration du mode Aitken alors
que son diamétre moyen augmente avec I’age du panache. De facon similaire mais
moins marquée, le mode accumulation voit sa concentration faiblir et son diamétre
moyen augmenter. Les distributions réfractaires correspondantes voient disparaitre
complétement le mode Aitken désorbé quelque soit la date de mesure du panache
alors que le mode accumulation, apres désorption, reste dans la gamme de mesure
du SMPS et montre une diminution de sa concentration et une croissance de son
diamétre moyen, trahissant le vieillissement des particules réfractaires le composant.
Afin de déterminer I'importance du processus de coagulation dans I’évolution des
distributions en nombre des particules au cours du temps, une modélisation de ce
processus a été effectuée. Il s’avére qu’aprés les 65h qui séparent la premiére distri-
bution de la derniére, des écarts de 51,4 et 90,3% apparaissent dans la simulation
de 'augmentation du diamétre moyen des modes Aitken et accumulation et les ob-
servations, alors que les concentrations sont similaires. Il semble donc qu’un autre
processus, nommément la condensation, ait pris part de facon importante a I’évo-
lution des diamétres moyens des modes. Des concentrations élevées de NOy ont été
mesurées par Merlaud et al. (2011) durant I’échantillonnage de ce panache le 9 avril,
qui probablement accompagnées de dioxyde de soufre, ont pu jouer le role de vapeur
condensable. Ce résultat souléve néanmoins une contradiction puisque la condensa-
tion de gaz sur les particules devrait entrainer une augmentation de la fraction vola-
tile en volume du panache et on a vu que c’est I'inverse qui se produisait. Une partie
de I'augmentation de volume réfractaire peut étre expliqué par le vieillissement de la
matiére organique puisque ce processus déja été observé par de précédentes études
(Pratt and Prather, 2009; Ehn et al., 2007). Le processus de dispersion semble étre
responsable de la diminution du volume de particules a température ambiante. La
dispersion a surement impacté également le volume de matiére réfractaire mais cette
perte a pu étre compensé par le vieillissement d’une partie de la matiére organique

qui serait ainsi devenue réfractaire.
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Introduction

Ce chapitre traite des mesures effectuées durant la campagne POLARCAT été.

Dans un premier temps, cette dernite sera brievement présentée, puis les panaches

de pollution échantillonnés seront isolés a I'aide des mesures de CO, avant que leurs

origines soient identifiées a l'aide du modéle lagrangien de rétro-trajectoire FLEX-

PART dans un second temps. L’analyse des propriétés chimiques et physiques des

particules constituant ces aérosols de pollution sera ensuite présentée avec pour but

de caractériser les masses d’air polluées qui sont transportées vers le Groenland.
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Enfin, le processus de déposition humide qui a eu lieu durant le transport de ces

aérosols vers I’Arctique sera détaillé.

5.1 Présentation de la campagne

La partie été de la campagne POLARCAT s’est déroulée du 30 juin au
14 juillet 2008. Basée a Kangerlussuaq au Groenland, 1’équipe scientifique a réa-
lisé 12 vols de mesures (voir la figure 5.1). La durée moyenne d’un vol est de 3h30
et, hormis les vols des 8 juillet et 10 juillet entre lesquels ’avion a fait une halte &
Narsarsuaq, 1’ensemble des vols a décollé et atterri & Kangerlussuaq. La premiére
partie de la campagne visait plutot a mesurer le transport de pollution depuis le
continent américain alors que la deuxiéme partie était, elle, majoritairement dédiée

a I’étude des masses d’air d’origines asiatiques.

= 30 Juin
— 2 Juillet
— 4 Juillet
— 5 Juillet
7 Juillet
8 Juillet
10 Juillet
c 12 Juillet (Matin)
12 Juillet (AM)
N & — 13 Juillet
; —— 14 Juillet (Matin)
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NS

oW

60°W
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SOOW 40°W 30

FIGURE 5.1 — Carte représentative des vols de la campagne POLARCAT été.

Comme cela a été précisé dans le chapitre précédent, la campagne POLARCAT
printemps avait pour objectif, en plus de I'observation des masses d’air polluées vers
I’ Arctique, ’étude des interactions entre les aérosols et les nuages. La campagne PO-
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LARCAT été ne visait, quant a elle, que I’étude des masses d’air polluées, certaines
sondes microphysiques (nephélométre polaire, CPI, 2DP) laissant leur place sur/a
bord de 'avion & des instruments supplémentaires (CPC3025, FSSP-300, nephélo-
meétre et AMS) pour caractériser les propriétés chimiques et optiques des particules
d’aérosols. La liste des instruments présents lors de la campagne été est dressée dans
le tableau 5.1. A ces instruments s’ajoutent quelques instruments fixés sur I'avion
et permettant de mesurer des parameétres plus conventionnels comme par exemple

la pression, la température, ’altitude et la position GPS.

Parameétre Propriétaire

Instrument .
mesuré de l'instrument

CPC 3010 conc. totale D, > 0.01 pm LaMP
CPC 3025 conc. totale D, > 0.003 pm CNRM
SMPS (x2) distribution 0.02 < D, < 0.46 pum LaMP
GRIMM 1.108 (x2) distribution 0.3 < D, < 2 um LaMP
PCASP 100-X distribution 0.1 < D, < 3 um SAFIRE
FSSP 300 distribution 0.3 < D, < 20 pm SAFIRE
FSSP 100 distribution 3 < D,, < 47 pum SAFIRE
2DC distribution 25 < D,, < 750 pym SAFIRE
Nephelometre diffusion de la lumiére CNRM
PSAP absorption de la lumiére LaMP
AMS composition chimique MPI Maingz
Mozart concentration en CO et O3 SAFIRE

TABLEAU 5.1 — Liste des instruments présents a bord de ’ATR-42 lors de la
campagne POLARCAT été. En rouge apparaissent les instruments qui n’étaient pas
montés sur/a bord de l’avion lors de la campagne de printemps. LaMP : Laboratoire
de Météorologie Physique ; CNRM : Centre National de Recherches Météorologiques ;
SAFIRE : Service des Avions Francais Instrumentés pour la Recherche en Environ-
nement; MPI : Max Planck Institute for Chemistry, Mainz, Allemagne.

5.2 Identification des panaches de pollution

5.2.1 Etude des séries temporelles de CO

De la méme facon que pour la campagne de printemps, les séries temporelles du
rapport de mélange de CO ont été analysées. Les pics de CO au dela de la valeur de
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fond de 90 ppbv (Real et al., 2007) permettant de signaler un épisode de pollution
transporté vers I’Arctique et échantillonné par les instruments & bord de 'avion.
Lors des premiers vols de la campagne (du 30 juin au 7 juillet), 14 pics de CO
ont été identifiés. Néanmoins, en mettant & part un pic présentant un ACO de
50 ppbv, aucun des autres n’atteint plus de 20 ppbv, laissant penser que les masses
d’air rencontrées étaient issues de sources de faibles émissions ou que la pollution
échantillonnée avait été émise depuis de nombreux jours. La figure 5.2 présente les
séries temporelles pour tous les vols de la campagne du ACO, de 'humidité relative,
de l'altitude et des concentrations totales mesurées par les sondes FSSP-100 pour
détecter les nuages d’eau liquide et 2DC pour détecter les nuages de glace. Les pics de
concentration du CO sélectionnés ont été surlignés en orange. Une liste des différents
panaches identifiés ainsi que les heures d’échantillonnage et leur concentration en CO
au dessus de la valeur de fond sont indiquées dans le tableau 5.2. La grande variabilité
de la concentration en CO dans les parties d’atmospheére traversées nous permet
d’ors et déja de constater, de la méme facon que pour la campagne de printemps,
I’aspect trés filamenteux de 'atmosphére autour du Groenland. Il semble en effet
que les panaches de pollution transportés vers les régions arctiques soient soumis
a des processus (dynamique et physique) qui les fragmentent et conduisent a cette

grande variabilité dans les mesures.

5.2.2 Origine géographique des sources de pollution

Afin de déterminer 'origine géographique, mais aussi la nature, des pics de CO,
les résultats des simulations du modéle Lagrangien de retro-trajectoires FLEXPART
ont été utilisés. Ainsi, a I’échelle continentale, les séries temporelles des contributions
par continent (présentées en détail dans la chapitre 3, figure 3.12) ont permis d’éta-
blir une premiére étape dans la localisation des émissions. La figure 5.3 présente les
séries temporelles des contributions continentales pour les sources anthropiques et
de feux de foréts. Les simulations tendent a montrer que 3 continents contribuent
principalement a la pollution transportée au Groenland. Fort logiquement, les deux
continents les plus proches, I’Amérique du nord et ’Europe, envoient de nombreux
panaches vers le Groenland. Par ailleurs, plusieurs panaches sont transportés depuis
I’Asie, et ce, en passant par de trés hautes latitudes. Ainsi, cinq pics sont asso-
ciés aux émissions anthropiques européennes (en bleu ciel sur la figure 5.3), cinq
aux feux asiatiques (en vert foncé) et sept et vingt aux émissions anthropiques (en
jaune/orangé) et aux feux d’Ameérique du Nord (en rouge), respectivement.

Enfin, 2 masses d’air dont les pics de CO sont influencés par plusieurs continents
ont été isolées. La premiére correspond a une association d’aérosols de pollution
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N° début fin durée ACO ACO
Date du vol ]
panache | (HH :MM) | (HH :MM) | (min) | mesuré (ppbv) | FLEXPART (ppbv)
1 14 :21 14 :28 7 15,3 £ 4,5 2.8 £ 0,7
2 14 :37 14 :45 8 13,5 & 4,2 37405
30 juin 3 15 :17 15 :26 9 13,0 £ 5,8 54 £ 1,7
4 15 :43 16 :05 22 10,5 £ 5,0 32+29
) 16 :18 16 :36 18 11,7 £ 4,6 29+0,8
6 14 .47 14 :59 12 6,0 £ 4,5 8.0+ 0,8
2 juillet 7 15 :10 15 :20 10 70445 88 4 1,7
8 16 :18 16 :33 15 11,7 +£ 9,9 14 +£0,2
.. 9 18 :26 18 :43 17 10,8 + 4,6 104 + 3,9
4 juillet
10 19 :48 20 :00 12 6,6 + 4,7 8.0£1,1
5 juillet 11 11 :21 11 :33 12 19,3 £ 4,5 9.6 £ 1,1
12 13 :00 13 :11 11 95 + 6,2 2.5 + 0,6
7 juillet 13 13 :53 14 :01 8 33,4 £ 15,0 6.4 £0,1
14 14 :25 14 :50 25 17,7+ 6,3 7.9 £ 3,2
15 13 :18 13 :32 14 374 + 81 48 +23
. 16 13 :45 13 :55 10 51,2 £ 21,9 62.5 + 29,1
8 juillet
17 14 :53 15 :00 7 70,4 + 10,2 43.8 £ 2,2
18 15 :45 15 :52 7 54,8 £ 1481 21.0 £ 11,6
19 15 :05 15 :15 10 28,1 + 4,6 20.2 + 4,1
. 20 15 :23 15 :30 7 25,1 £ 5,0 245 £ 9,5
10 juillet
21 15 :40 15 :47 7 35,075 33.3+0,9
22 16 :32 16 :43 11 26,1 + 6,5 14.8 &+ 5,7
12 juillet AM 23 13 :31 13 :43 12 28,0 £ 5,9 204+ 7,0
24 18 :36 18 :46 10 326 £ 75 354 +£5,1
25 18 :47 18 :59 12 40,3 £ 4,9 30.5 £ 7,3
.. 26 19 :13 19 :22 9 33,5 £ 5,3 34.8 £2,0
12 juillet PM
27 19 :25 19 :32 7 34,4 £ 6,0 28.8 £5,3
28 19 :35 19 :42 7 35,3 £5,9 28.8 £ 5,3
29 19 :46 20 :03 17 35,5 + 6,6 31.2 + 8,1

TABLEAU 5.2 — Liste des panaches sélectionnés a partir des pics de ACO observés
durant les vols de la campagne POLARCAT été.
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N° début fin durée ACO ACO
Date du vol .
panache | (HH :MM) | (HH :MM) | (min) | mesuré (ppbv) | FLEXPART (ppbv)
30 18 :14 18 :20 6 244+ 48 23.5 £ 6,5
31 18 :22 18 :30 8 38.6 + 16,4 22.1 &£ 5.2
32 18 :34 18 :43 9 19.2 + 17,9 69.7 + 37.6
13 juillet 33 19 :10 19 :25 15 23.4 + 7.2 28.1 £ 11,5
34 19 :30 19 :41 11 28.5 + 10,6 39.1 £ 354
35 19 :54 20 :04 10 58.6 + 14,5 85.5 + 46,1
36 20 :14 20 :25 11 39.0 £ 8,9 30.5 £ 19,5
14 juillet AM 37 11 :50 11 :55 ) 23.0 £ 5,2 46.2 + 16,9
38 14 :20 14 :26 6 14.6 + 8,4 38.4 4+ 227
39 14 :30 14 :37 7 16.1 + 5,4 22.1 £ 10,0
14 juillet PM 40 14 :40 14 :48 8 16.1 £ 8,2 25.7 £ 15,6
41 15 :50 16 :07 17 354 + 18,7 51.2 £ 18,3
42 16 :18 16 :27 9 9.7 £ 7,2 73.4 + 21,5
43 16 :31 16 :44 13 19.8 + 10,0 19.9 + 24,1

TABLEAU 5.2 — (suite)

issus de feux asiatiques (50%) et d’Amérique du nord (25%) ainsi que d’émissions
anthropiques européennes (25%), alors que la deuxiéme masse d’air partage ses
origines entre les feux asiatiques et nord-américains. Les concentrations en CO
mesurées et simulées par FLEXPART par continent sont tracées sous forme de
barres sur la figure 5.4.

Pour localiser de fagon plus précise les sources des émissions, il est important
d’étudier les sensibilités d’émissions potentielles ainsi que les empreintes PES (pour
plus de détail, voir chapitre 3, figure 3.11). Ces graphiques doivent étre considérés
prudemment du fait de l’échelle logarithmique utilisée pour les couleurs mais
également, dans le cas des empreintes, en raison des conditions utilisées pour
déterminer les valeurs. En effet, seules les particules simulées par FLEXPART qui
descendent en dessous de 100 m (c’est a dire dans la premiére couche du modéle)
sont considérées comme émises a la position donnée. Dans le cas de feux intenses,
les émissions peuvent parfaitement sortir de cette couche par convection et étre
transportées ensuite sur de plus grandes distances, FLEXPART ne simulant donc
pas ces émissions. Dans le cas d’émissions anthropiques en revanche, il est moins

probable qu’elles sortent de cette couche.
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FIGURE 5.3 — Séries temporelles du ACO et des contributions continentales (an-
thropiques ou de feuz) simulées par FLEXPART pour les vols de la campagne PO-
LARCAT été. Les pics de CO surlignés dans la figure 5.2 et répertoriés dans la table
5.2 ont été reproduits et colorés fonction de leur origine : bleu ciel pour une origine
anthropique européenne, orange et rouge pour les émissions nord-américaines an-
thropiques et de feux et vert foncé pour une origine de feuxr asiatiques. Les passages
ot les pics de CO n'ont pas été considérés en raison de la présence de nuages sont

gTiSEs.

A partir de ces deux étapes de localisation des émissions, trois origines ont été iso-
lées. La premieére origine concerne I’Furope et est observée lors des trois premiers vols
de la campagne. Des particules d’aérosols de pollution sont transportées depuis 1'Is-
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FIGURE 5.8 — (suite)

lande voisine et éventuellement la Scandinavie. Ici, le conditionnel est d’usage du fait
des faibles valeurs d’excés (14.7 ppbv observés en moyenne). En fin de campagne (13
et 14 juillet), les masses d’air asiatiques, influencées par des feux de forét en Sibérie,
sont principalement responsables des pics de CO observés. Enfin tout au long de la
campagne, des feux de forét canadien ont dominé les émissions issues d’Amérique
du nord, les émissions anthropiques de la cote est des Etats-Unis contribuant, plus
rarement, & des excés de CO. Les propriétés des masses d’air en fonction de leurs
origines continentales (Asie, Europe) ont été étudiées par Schmale et al. (2011), c’est
pourquoi pour cette étude, il a été fait le choix de se focaliser sur les masses d’air
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FIGURE 5.4 — Ezces dans les concentrations en CO, par rapport a la concentration
de fond, mesuré et simulé par FLEXPART. Les valeurs dépassant 60 ppbv sont

indiquées numériquement.

d’origines nord-américaines. Néanmoins, des informations globales sur les origines
asiatiques et européennes seront données a titre de comparaison. L’étude des pro-
priétés des particules de pollution transportées de ces continents vers le Groenland
est I'objet de la section suivante. Du fait de sa complémentarité avec cette étude,
I'article de Schmale et al. (2011) a été ajouté dans l’annexe B.

5.3 Propriétés des panaches de pollution d’Ameé-

rique du nord

Une fois les parties des vols relatives aux panaches de pollution sélectionnées,
I’étude des propriétés des particules va permettre de mettre en avant les caractéris-
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tiques spécifiques de ces panaches et ainsi d’en déduire les conséquences possibles
pour les régions arctiques. Si les propriétés physiques des particules permettent d’es-
timer la répartition en taille des particules transportées ainsi que de la matiére ré-
fractaire, les propriétés chimiques permettent de confirmer I'origine anthropique ou
de feux et également d’évaluer I'importance du recouvrement des particules. Enfin,
les propriétés optiques donnent une information sur les propriétés d’absorption des

particules et donc sur leur teneur en carbone suie.

5.3.1 Propriétés chimiques

Des mesures de composition chimique ont été effectuées a ’aide d’'un AMS sur huit
des douze vols (probléme instrumental du 2 au 7 juillet), manipulé par I’équipe du
Max Planck Institute for chemistry de Mayence. L’AMS fournit des concentrations
massiques de cing espéces chimiques : 'ammonium, les nitrates, les chlorides, les
sulfates et les organiques. Du fait des trés faibles concentrations rencontrées durant
les vols de la campagne POLARCAT été, seuls les sulfates et les organiques étaient
présents a des concentrations suffisamment élevées pour étre au dessus des limites
de détection. Ces deux espéces sont émises lors d’épisodes de pollution. En effet,
Les sulfates sont associées aux émissions anthropiques et plus particuliérement a la
combustion d’énergie fossile (Heald et al., 2006; Singh et al., 2010; Schmale et al.,
2011) alors que les organiques sont plutot liés aux feux de biomasse (Andreae and
Merlet, 2001; Schmale et al., 2011).

La figure 5.5 présente les séries temporelles des mesures de ’AMS (instrument opé-
rationnel uniquement durant huit vols) dans lesquelles sont surlignés les épisodes de
pollution (le code couleur est expliqué précédemment). Il apparait que pour chaque
panache, une augmentation dans la masse mesurée par I’AMS est visible. La visua-
lisation des concentrations massiques moyennées par période sous forme de barres
(figure 5.6) permet de mieux se rendre compte du rapport entre les concentrations
des sulfates et des organiques. Chaque épisode relié aux émissions anthropiques,
qu’elles soient européennes ou américaines, présente des concentrations en sulfate
similaires a celles des organiques. En revanche, les panaches issus des feux de forét

sont dominés trés largement par les organiques.

5.3.2 Propriétés physiques

Comme présenté dans la section 3.2.2.1, et déja évoqué dans le chapitre précédant,
I'usage du SMPS et d’OPCs échantillonnant des particules a température ambiante
et a 280°C permet d’étudier les propriétés physiques des particules.
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FIGURE 5.5 — Séries temporelles des concentrations massiques de sulfates et d’or-
ganiques mesurées par ’AMS auzxquelles est superposée la masse de matiére réfrac-
taire a 280°C déterminée a partir des mesures NVSMPS. Sont également tracées les
évolutions de la masse a température ambiante. Afin que les comparaisons soient
cohérentes, seules les données SMPS et NVSMPS ont été utilisées afin de coller aux
diametres de mesure de I’AMS. A noter que I’AMS n’était pas opérationnel lors des
vols des 2, 4, 5 et 7 juillet. Les passages relatifs auz pics de DeltaCO sont identifiés
de la méme facon que sur la figure 5.5.
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FIGURE 5.6 — Concentrations massiques en sulfates et matiere organiques et réfrac-
taire superposées pour les différents segments de vols sélectionnés. L’origine domi-
nante relative & chaque barre est indiquée en abscisse : Europe anthropique (EUa),

Amérique du Nord anthropique (NAa) et feur (NAf), feux asiatiques (ASf) et
mixte (Mizx).

5.3.2.1 A température ambiante

La distribution en taille des particules donne des informations primordiales sur
la distribution de la matiére qui est transportée des régions sources vers 1’Arctique.
C’est grace a la combinaison des mesures du SMPS et du PCASP que les distribu-
tions en taille peuvent s’étaler de 0.02 & 3 um.

L’ensemble des distributions présentées dans la figure 5.7 a été reproduit a ’aide
d’un modéle basé sur une somme de trois ou quatre lois log-normales (voir section
2.1.1 pour plus de détails), en fonction de la capacité du modéle & représenter les
observations en respectant les contraintes imposées. Les paramétres des distributions
ainsi modélisées sont donnés dans le tableau 5.3.

La figure 5.7 regroupe les distributions en taille des masses d’air correspondant
aux origines européenne (A), nord-américaine anthropique et feux (B et E), feux
asiatiques (C) et mixtes (D). Comme constaté lors de la sélection des pics de CO,
les masses d’air d’origine européenne sont associées a de faibles concentrations de

CO (ACO = 14,7 ppbv en moyenne) mais aussi de masse particulaire. De méme,
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FIGURE 5.7 — Distributions en taille (observées et modélisées) des particules d’aéro-

sols de pollution regroupées par origine.

les panaches asiatiques, sont eux plus concentrés en CO (ACO = 27,9 ppbv) mais
ne présentent pas plus de masse. Les masses d’air anthropiques nord-américaines
ne sont pas accompagnées non plus d’importantes concentrations en CO (ACO
= 18,1 ppbv), méme si il existe un cas particulier (ACO = 54.8 ppbv). Ce cas
particulier est également associé & une plus importante masse, principalement vue
dans un mode accumulation trés concentré, alors que dans tous les autres cas,
le mode Aitken est celui qui domine le spectre dimensionnel. Les masses d’air
considérées comme mixtes ont des formes similaires aux feux asiatiques, 1'une
des origines les constituant. Enfin, les masses d’air issues des feux canadiens sont
caractérisées dans la plupart des cas par un mode Aitken trés concentré par rapport
au mode accumulation et sont analysées plus en détail dans la suite de cette section.
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FIGURE 5.8 — Distributions en volume (modélisées) des particules d’aérosols de pol-

lution moyennées par origine.

Pour compléter cette analyse, les distributions moyennes modélisées en volume
pour chaque origine des masses d’air étudiées jusqu’ici sont présentées dans la figure
5.8. Le volume est obtenu a partir des concentrations et en supposant les particules
sphériques. Les distributions en volume donnent une information sur la répartition
de la masse particulaire qui se trouve principalement dans les modes accumula-
tion et grossier. Le volume étant lié au cube du diamétre, méme de tres faibles
concentrations en grosses particules, comme on l'observe dans le cadre de la cam-
pagne POLARCAT-été, apportent la majorité du volume. En revanche, le mode
Aitken, méme pour les masses d’air de feux d’Amérique du Nord dont le mode Ait-
ken était particuliérement concentré, contribue trés peu au volume global. Il a été
décrit précédemment le comportement particulier d’une distribution issue des émis-
sions anthropiques d’Amérique du Nord. Cette distribution a donc été représentée
distinctement sur la figure 5.8, ce qui permet de distinguer que la grande majorité de
la masse correspondante a ce passage est située dans le mode accumulation. Pour les
autres masses d’air, celles originaires des émissions anthropiques ont moins de masse

dans le mode accumulation que celles issues de feux alors que les modes grossiers ne



5.3. Propriétés des panaches de pollution d’Amérique du nord 99

dégagent pas de tendance selon les origines.

Les distributions en taille des particules issues des feux canadien peuvent étre
comparées a celles mesurées par Fiebig et al. (2003) et Petzold et al. (2007) qui, bien
qu’observées en Europe, correspondaient a des sources et des temps de transport
similaires. La comparaison entre les distributions nord-ameéricaines mesurées par
Fiebig et al. (2003) et Petzold et al. (2007) et celles de la campagne POLARCAT
été est montrée dans la figure 5.9(a). Cette comparaison fait ressortir la particularité,
déja évoquée plus haut, des observations dans I'atmosphére du Groenland. En effet,
si Fiebig et al. (2003) et Petzold et al. (2007) observent des concentrations du méme
ordre de grandeur pour les modes Aitken et accumulation, il existe une différence
d’un ordre de grandeur environ entre les concentrations de ces deux modes mesurés
au Groenland.

10 . . 10°

= Petzold (2007)
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=== This study

B Petzold (2007)
This study

107k

Concentration (cm)
Concentration/ACO (cm ppbv)

Diameter (nm) Diameter (nm)

(a) (b)

FIGURE 5.9 - (a) Distributions en nombre des particules d’aérosols d’origine nord-
américaine mesurées par Fiebig et al. (2003), Petzold et al. (2007) et lors de la
campagne POLARCAT été et (b) distributions pondérées par ACO pour affranchir
les distributions de [’intensité de la source. Fiebig et al. (2003) n'ont pas fourni de
valeurs de ACQO, les distributions ne sont donc pas représentées.

Afin de déterminer quel mode présente des similitudes vis & vis des distributions
issues de la littérature (mode Aitken ou accumulation plus ou moins concentré ?), il
convient de pondérer les distributions par la valeur de CO en excés qui les accom-
pagne. En effet, les concentrations en particules sont fortement liées a 'intensité de
la source, tout comme le rapport de mélange de CO. Ainsi, la figure 5.9(b) présente
ces distributions aprés pondération (Fiebig et al. (2003) n’ont pas fourni de valeurs
de ACO). Il apparait clairement que le mode Aitken est du méme ordre de grandeur
que celui observé par Petzold et al. (2007) contrairement au mode accumulation
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Date du vol N* origine Mode Aitken Mo@e intermédiaire
panache ni(em™3) | oy | dpi(nm) | ng(em™3) | oy | dpo(nm)
1 EUa 669 |125| 367 523 | 1.32| 665
P EUa 756 | 131] 399 _ ; _
30 juin 3 EUa | 1008 |147| 516 71,0 | 1,51 1147
4 NAa | 1398 |150| 402 158 | 126| 73,0
5 EUa | 1750 | 145| 464 2604 | 1,62 | 114,9
6 EUa 463 | 125| 326 638 | 1.35| 573
2 juillet 7 NAa | 3427 |1,80| 416 - - ;
8 727 | 3802 |1,18| 218 1122 | 1,30 534
L uille 9 NAa | 2091 |143] 305 - - -
10 NAa pas de | données
5 juillet 11 NAa | 1601 |135| 337 906 | 127| 665
12 777 | 5848 | 134| 468 1854 | 156 | 67.1
7 juillet 13 NAf | 5322 |141| 498 150 | 1,10 529
14 NAa | 1359 |137| 380 984 | 143| 948
15 NAf | 1250 |129| 418 1731 | 177 | 75,0
o 16 NAf | 4271 [130| 379 1349 | 141 | 576
8 Juillet 17 NAf | 1556 |1.25| 32,8 1291 | 1,40 | 64,8
18 NAa 104 |1,00| 31,1 146,1 | 1,64 | 602
19 NAT 370 |124| 369 518 | 1,39 | 587
10 juillet 20 NAf 415 | 122] 333 721 | 144 | 62,9
21 NAf 44.6 1,24 32,2 125,2 1,59 73,5
22 NAf 146,2 1,44 65,9 244 1,14 70,9
12 juillet AM 23 NAf 274,5 1,38 49,9 - - -
24 NAf | 2859 |138| 502 535 | 1,61 | 1152
25 NAf 2,5 |129] 392 452 177 75,0
12 jutet | 28 NAf 239 |1,19] 337 1272 | 135 | 538
927 NAf 50,3 | 124| 363 136,1 | 1,40 | 54,3
28 NAf 277 |120] 345 1486 | 139 | 50,0
29 NAf | 1622 |1,65| 51,7 14,7 127 1200
30 NAf 679 |129| 366 1929 | 1.80 | 90,6
31 NAf 159 | 1,10 | 316 2014 |1,67| 57,0
32 ASF 12,0 |123| 259 588 | 1,53 | 56,1
13 juillet 33 Mix 893 |152| 487 11,5 | 1,80 847
34 EUa 99.9 | 158| 436 1357 | 1,80 | 105,7
35 ASF 706 | 152] 100 80,8 | 151 696
36 Mix 543 | 135| 470 977 | 152| 847
14 juillet AM 37 ASt pas de | données
38 ASF 1885 | 1,80 | 691 11 | 122 556
39 NAf | 1090 |167| 478 100,0 | 1,80 | 120,0
14 juillet PM 40 ASf 85,8 1,42 45,9 164,4 1,80 102,4
41 ASt 78,3 1,47 59,4 45,9 1,41 118,6
42 ASE 48 1,10 | 288 61,1 | 145| 57,0
43 NAf 443|133 428 11,6 | 1,58 | 85,8

TABLEAU 5.3 — Paramétres des modes utilisés pour modéliser les distributions a

température ambiante (modes Aitken et intermédiaire).
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N* origine Mode accumulation Mode grossier
Date du vol . .
panache nz(em™3) | o3 | dpg(nm) | ng(em™3) | o4 | dpa(nm)
1 EUa | 1240 | 1,69]| 1152 01 | 1,81 14199
P EUa | 1909 |179| 99,1 01 |200]| 1500,0
30 juin 3 EUa 155 | 1,38 210,1 02 | 1,88 1414,0
4 NAa 846 |1,70| 1100 02 |200]| 8000
) EUa 4,2 1,30 306,1 0,2 1,98 | 1500,0
6 EUa 888 | 1,68 | 1100 01 | 200]| 8000
2 juillet 7 NAa 518 | 1,20 2474 05 |200]| 5000
8 777 173,7 1,68 | 110,0 0,2 1,8 | 1500,0
- 9 NAa 722 | 163] 800 01 | 151 13349
4 juillet .
10 NAa pas de | données
5 juillet 11 NAa 823 | 1,30 | 1493 08 | 200]| 8000
12 777 60,7 1,30 336,7 0,1 1,50 | 1500,0
7 juillet 13 NAf 765 | 1,62 | 156,6 05 | 1,53| 8000
14 NAa 368 | 1,50 1817 01 | 200]| 14088
15 NAf 673 | 143 | 2298 134 | 156 | 800,0
o 16 NAf | 1370 |155| 1563 037 |200] 8001
8 Juillet 17 NAf | 1096 |156| 1819 06 | 1,50 8000
18 NAa 1915 1,64 | 140,2 0,0 1,50 | 1500,0
19 NAf | 1195 |178| 1100 07 | L79] 8000
10 juillet 20 NAf 992 | 1.85| 1147 04 | 19| 8000
21 NAf 492 | 1,61| 2030 02 |200]| 1500,0
29 NAf 705 | 1,68| 1494 01 | 1,50 | 1500,0
12 juillet AM | 23 NAf 659 |1,73| 1034 128 | 1,30 5000
24 NAf 21 | 130| 4137 01 | 200]| 1500,0
25 NAf 442|188 1100 01 | 1,50]| 13533
12 juillet PM 26 NAf 105,5 1,79 | 1127 0,2 2,00 | 1346,9
927 NAf 946 | 1,65| 1355 04 |200]| 8000
28 NAf | 1062 |170| 1257 04 | 200]| 8777
29 NAf 41,8 [1,62] 1719 02 |200] 9245
30 NAf 202 | 1.33] 3191 01 | 150 14606
31 NAf 746 | 1,67| 1823 01 | 1,50 | 1500,0
32 ASF 1411 2,00| 1100 01 | 200]| 1500,0
13 juillet 33 Mix 433 | 1,63| 2075 04 | 188 11266
34 EUa 89 | 1,30] 3283 06 | 1,87 | 8000
35 ASE 318 | 1,57| 1726 02 |19 8000
36 Mix 58,6 1,74 154.4 0,3 2,00 800,0
14 juillet AM 37 ASt pas de | données
38 ASE 20,2 | 1,40 | 2927 0,1 1,50 | 14781
39 NAf 92 11,30 3652 02 | 1,50 | 11602
Wiateepat | 20 ASf 43 1,30 4398 0,2 200 1500,0
41 ASE 20,2 | 147] 2459 04 | 1,73| 8000
42 ASE 1232 | 1.85| 117,2 04 | 1,71] 8000
43 NAf 468 | 1,67| 1955 01 | 1,50 | 1500,0

TABLEAU 5.8 — (suite). Paramétres des modes utilisés pour modéliser les distribu-

tions a température ambiante (modes accumulation et grossier).
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qui est clairement en déficit. L’hypothése privilégiée (et vérifiée dans la suite de ce
chapitre) pour expliquer cette absence de matiére est le lessivage de ce mode accu-
mulation par dépot humide lors du trajet entre la source et le lieu de mesure. Cette
hypothése sera approfondie dans la section 5.4.

5.3.2.2 Aprés chauffage a 280°C

L’utilisation des SMPS et OPC sous le flux de particules chauffées & 280°C permet
d’obtenir une distribution en taille pour les particules ou parties de particules
réfractaires. Cette matiére réfractaire peut étre composée de poussiéres désertiques,
de sels de mer, de carbone suie et/ou de matiére organique dont la température
de vaporisation est supérieure a 280°C. Si il est difficile de conclure quant a la
nature de cette matiére réfractaire, I’étude de sa distribution apporte tout de méme
d’intéressantes informations sur ’état de mélange des particules d’aérosols. Ainsi,
pourront apparaitre plusieurs modes réfractaires correspondant a différents aérosols
ou bien, comme cela était le cas parfois pour la campagne de printemps, seul le
recouvrement disparait pour laisser la partie réfractaire des particules se retrouver

dans un mode unique.

L’ensemble des distributions en particules réfractaires, réparties selon leurs ori-
gines respectives, sont présentées dans la figure 5.10. Si I’ensemble des distributions
réfractaires peuvent étre représentées par deux ou trois modes (voir tableau 5.4),
seules celles relatives aux feux d’Ameérique du Nord peuvent vraiment étre qualifiées
de bimodales du fait de 'existence de deux modes distincts & concentrations signifi-
catives. Pour toutes les distributions réfractaires, on retrouve un premier mode entre
25 et 40 nm auquel s’ajoute un second mode compris entre 40 et 110 nm.

Afin de compléter cette étude, la fraction volatile & 280°C, Fyoatite, de volume de
matiére pour les passages sélectionnés a été étudiée. Cette valeur est obtenue selon

la relation suivante :
VTambicmte - ‘/2800 (5 1)

F’volatile =
VTambiante

ol Virgmbiante €6 Vagoo sont les volumes de matiéres mesurés a température ambiante
et a 280°C par les couples SMPS/OPC. Les valeurs moyennes de cette fraction
volatile pour chaque origine sont regroupées dans le tableau 5.5, tout comme les
valeurs des 25e, 50e et 7be percentiles. On constate que, pour I’Amérique du Nord,
les particules issues de feux sont moins volatiles que celles d’origines anthropiques. Ce
résultat est logique dans la mesure ot les émissions anthropiques sont caractérisées
par le rejet de petites particules accompagnées d’importants volumes de gaz qui
peuvent ensuite condenser sur les particules. Si la fraction volatile moyenne relative
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N® origine Mode réfractaire Mode réfractaire 2 Mode réfractaire 3
Date du vol B p B
panache ni(em™3) | o7 | dpi(nm) | na(em™3) | o3 | dpo(nm) | ng(em™3) | o3 | d,p3(nm)
1 EUa | 2289 |171| 264 153 | 1,40 | 1027 23 | 1,30 | 3556
P EUa | 2536 | 1,77 | 24,9 218 | 143| 925 34 |130] 1816
30 juin 3 EUa 69 |114| 256 2302 | 191 | 298 09 |181| 3185
4 NAa | 1651 |156| 257 354 [191] 520 17 155 | 150,0
5 EUa | 5385 |1,73| 234 12,6 | 147| 79,1 50 | 179 1500
6 EUa 813 | 140| 27.0 789 | 200]| 327 13 | 1.83| 2602
2 juillet 7 NAa | 1727 |180] 231 411 [ 1,73] 509 17 | 132] 150,0
8 7727 | 3210 |180| 182 977 1200| 508 06 | 200]| 4500
L uille 9 NAa | 1266 | 151 236 155 | 175 | 62,0 05 | 130] 3303
10 NAa | 2151 |173| 169 457 [200] 413 05 | 1,30 4140
5 juillet 11 NAa | 1448 |161| 256 242 | 173| 712 07 | 130] 3190
12 777 | 3249 |132] 229 1363 | 1,96 | 337 23 | 130 3348
7 juillet 13 NAf | 3808 |138| 232 916 | 164| 602 68 | 130| 1975
14 NAa | 2021 |173] 230 60,3 |191| 503 04 | 1,30]| 4300
15 NAf | 14120 |162| 266 1365 | 2,00 | 762 16,1 | 135 150,0
. 16 NAf | 2702 |180| 245 637 |154| 952 1,34 | 138 | 450,0
8 juillet 17 NAf | 2652 |180| 282 637 |149| 1123 23 | 1,30 | 3403
18 NAa | 2696 |144| 285 11,3 | 1,63 | 546 25 | 130] 1785
19 NAf | 1541 |159| 336 92 | 123| 1134 114 | 1,76 1500
10 il 20 NAf | 1016 |142| 31,0 76,6 | 200| 56,0 01 | 1,62] 4500
21 NAf 585 | 1,40 | 301 1316|200 41,7 144 |[152]| 1582
22 NAf | 1117 [130| 236 191,0 | 2,00 | 29,0 93 | 1,69| 150,0
12 juillet AM | 23 NAf | 1937 |1,62| 249 1106 | 1,94 721 1,7 | 130] 2373
24 NAf | 1039 |1.19]| 255 206,7 | 1.91| 250 31 | 173] 1500
25 NAf 91,0 |157| 293 10,0 | 1,38 1047 05 |1,39]| 3412
12ttt | 28 NAf | 2605 |1.80| 229 974 | 1,62| 836 143 | 130 | 2701
27 NAf 167,7 1,47 28,9 81,7 2,00 57,0 1,33 1,30 189,0
28 NAf | 2631 |180| 259 193 | 2,00| 942 23 | 130] 1500
29 NAf 933 |151] 261 992 [199| 392 599 | 1.88] 1500
30 NAf | 3001 |174| 294 50.1 | 153| 1143 103 | 1,30 | 3445
31 NAf | 2375 |180| 303 21,6 | 1,31 1261 49  |130] 3687
32 ASF 849 |135| 274 80,7 | 187| 449 109 | 164 | 150,0
13 juillet 33 Mix 1224 |[145| 315 769 | 1,88 | 762 06 |1,30| 4111
34 EUa 734 | 124| 273 172,0 | 1,82 | 32,6 231 | 1,59 | 150,0
35 ASF 760 | 133] 269 382 |158| 607 54 | 1.37] 1806
36 Mix | 1147 |138| 284 1265 | 2,00 | 43,6 44 1197 1500
14 juillet AM 37 ASt pas de | données
38 ASf 555 | 129 277 1331 | 182 310 187 | 181 | 1546
39 NAf | 1436 |159| 31,1 340 |169] 1147 1,68 | 1,30 | 390,0
Wit pat |20 ASF 99.1 | 135| 294 1014 | 1,83 | 486 12,6 | 1,77 | 150,0
41 ASf 83,1 |136| 293 655 | 200 595 07 | 130 4434
42 ASF 1102 | 141 303 629 |200| 588 35  |130] 1598
43 NAf 96,9 | 140| 294 964 | 183| 457 164 | 1,68 | 150,0
TABLEAU 5.4 — Parameétres des modes utilisés pour modéliser les distributions

réfractaires.
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FIGURE 5.10 — Distributions en taille des particules réfractaires d’aérosols classées
par origine.

aux feux asiatiques est trés proche de celle des feux nord-américains, celle des masses
d’air européennes anthropiques est plus basse que celles d’Amérique du Nord et des
feux. Cette faible valeur peut s’expliquer par 1'age (déterminé par FLEXPART)
élevé des masses d’air européennes (13,7 & 2,3 jours) par rapport aux masses d’air
anthropiques d’Amérique du Nord (11,9 £+ 2,4) qui implique un vieillissement des
particules et de la matiére organique qui devient plus réfractaire, mais aussi par
le possible mélange avec des sels de mer au dessus de l'océan Atlantique lors du
transport vers le Groenland.

En se concentrant sur les distributions relatives aux masses d’air d’Amérique du
Nord (issues de feux ou d’émissions anthropiques), et en comparant les distributions
a température ambiante avec celles & 280°C, il est possible de faire apparaitre des
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Origine Folatite moyenne | 25e prctile | mediane | 75e prctile
Europe anthropique 0,72 4+ 0,32 0.71 0.81 0.87

Asie feux 0.74 £ 0.17 0.74 0.81 0.85
Am. du Nord feux 0,78 + 0,15 0.76 0.82 0.86
Am. du Nord anth. 0.79 + 0.32 0.78 0.86 0.90

TABLEAU 5.5 — Valeurs moyennes des fractions volatiles relatives aux différentes

origines. Sont également indiqués les 25e, 50e et T5e percentiles.

différences entres les panaches, notamment au niveau de 1’évolution du mode accu-
mulation. Afin de caractériser cette évolution, les trois parameétres suivants ont été

définis :
‘/ambicmt,D>90 nm ‘/280007D>90 nm

(5.2)

Z volat,D>90 n ‘ 7
D> m
ambiant ,D>90 nm

oU Vambiant,D>90 nm €t Vago®c psgo nm COITESpondent aux volumes de matiére compris
dans les particules de diamétres supérieurs a 90 nm a température ambiante et a
280°C. Fioiat,p>90 nm €xprime donc la fraction de matiére qui est désorbée a 280°C

dans le mode accumulation.

Nambiant,D>90 nm 280°C,D>90 nm

(5.3)

Fconc D =
,D>90 nm
Nambiant,D>90 nm

avec Nympiant,D>90 nm €t N280°C, D90 nm AUl sont les concentrations en nombre de
particules de diameétres supérieurs & 90 nm & température ambiante et a 280°C.
Feone,p>90 nm donne une estimation de la fraction de particules du mode accumula-

tion qui 'ont quitté.
Dambiant,ac - DQSOOC,ac

(5.4)

Fd‘ —
iam,ac
' Dambiant,ac

ot Dympiant,ac €t Dzso"c,ac sont les diamétres moyens du mode accumulation a tem-
pérature ambiante et & 280°C. Fjjgm qoc permet donc de quantifier I'importance de la
variation du diameétre moyen du mode accumulation.

Ces trois parameétres donnent des informations importantes en vue de la compré-
hension de I'état de mélange du mode particulaire accumulation mais aussi sur le
degré de recouvrement des particules du mode accumulation. Ainsi, des fractions
élevées de Fyoiat, 0590 nms Feone,p>90 nm €t Figmac indiquent des particules d’aéro-
sols particulierement volatiles pouvant étre issues de la région source directement
ou d’un recouvrement aprés 1’émission. Les vingt passages reliés au feux d’Amérique
du Nord peuvent étre organisés en trois groupes distincts en fonction de leur valeur
de Fiiam.ac, chaque groupe correspondant & une valeur faible, moyenne ou forte de
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Fiiam.ac- Par ailleurs, Les masses d’airs anthropiques ont également été regroupées
en un seul groupe. Les valeurs des parameétres relatifs & ces quatre groupes sont

présentées dans le tableau 5.6.

Groupe nbre de | diamétre moyen Faiam,ac Feone,p>90 nm | Fuolatile,D>90 nm
passage | mode accu. (nm) (%) (%) (%)
NAf(1) 8 1230 £ 230 | 93+ 192 | 782 + 12,0 796 + 8,3
NAf2) | 10 1338 £ 356 | 452496 | 890+ 58 84,1 + 3.9
NAL(3) 2 1393+ 50,7 | 77.6+24 | 86,6+ 1.2 854 + 1,5
NAa 4 152,0 £ 68,1 54,0 £ 16,6 96,9 £ 2,8 95,3 £ 2,9

TABLEAU 5.6 — Valeurs moyennes et déviations standards des parameétres relatifs
a l’évolution du mode accumulation aprés désorption.

Il ressort du tableau 5.6 qu’en moyenne, ’aérosol composant les modes accumu-
lations des 18 périodes NAf est plus réfractaire que 'aérosol anthropique du mode
accumulation des masses d’air NAa. Les masses d’air issues de feux d’Amérique du
Nord conservent presque toujours (a deux exceptions prés) un mode accumulation
réfractaire qui a tout de méme perdu une part importante de ses particules (78,2-
86,6%) et de son volume (79,6-85,4%). Néanmoins, ces valeurs nous permettent de
mettre en avant le mélange externe du mode accumulation qui était donc proba-
blement composé (i) d’'une importante partie de particules recouvertes de matiére
volatile (et donc mélangées en interne) qui ont disparu du mode aprés désorption
et (ii) d’une petite partie de particules réfractaires trés faiblement recouvertes qui
constituent ce mode accumulation réfractaire et qui pourraient impacter le climat
Arctique si elles venaient a étre déposées sur une couche neigeuse ou glacée et dans le
cas ou elles comporteraient d’importante quantité de carbone suie. Par opposition,
les modes accumulation des masses d’air anthropiques voient plus de 95% de leurs
particules et de leur volume disparaitre aprés le chauffage, nous conduisant plutot a
conclure sur un mélange interne de ces particules anthropiques. Les distributions a
température ambiante et 280°C relatives aux quatre groupes sont représentées dans
la figure 5.11. Pour les 24 masses d’air étudiées, il apparait que seule une faible
quantité de matiere réfractaire est transportée jusqu’en Arctique, celle-ci étant uni-
quement issue des feux de biomasse. La contenance de ces modes réfractaires en
carbone suie est étudiée a I'aide des propriétés optiques dans la section suivante.
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FIGURE 5.11 — Distributions moyennes en taille des particules d’aérosols mesu-

rées et modélisées a température ambiante et a 280°C en fonction de la valeur de

Faiam.ac (voir tableau 5.6). Les modes Aitken et accumulation déterminés par le mo-

dele sont également tracés.

5.3.3 Propriétés optiques

Les propriétés optiques des particules d’aérosols, nommément les coefficients de
diffusion (0g.,) et d’absorption (o4s) de la lumiére dans le cadre de la campagne
été, sont utiles a plusieurs égards. Dans un premier temps, les mesures de diffusion
permettent de vérifier la qualité des mesures de distribution en taille des particules
d’aérosols. A 'aide de la théorie de Mie, il est possible d’estimer la diffusion qui serait
générée a partir des distributions en taille (voir section 2.1.4) et ainsi de comparer
cette estimation aux mesures du nephélométre. Bien entendu, la méconnaissance de
I'indice de réfraction ainsi que les résolutions temporelles des instruments conduisent
parfois & des différences entre les calculs et les mesures.

Les séries temporelles de diffusion de la lumiére permettent également de mettre
en avant les passages ol les concentrations en particules de gros diamétres sont les
plus importantes. Nous avons vu précédemment que la diffusion d’une particule est
proportionnelle au carré de son rayon (section efficace de diffusion dans la section
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FIGURE 5.12 — Coefficient de diffusion de la lumiére mesuré et calculé pour les vols

des 12 et 13 juillet de la campagne été. Les passages relatifs a des panaches de

pollutions sont indiqués avec leurs couleurs respectives.

3.2.2.2), ainsi, les plus grosses particules dominent la diffusion mesurée. Deux séries
temporelles des 4., mesurés & 450 nm, ainsi que ceux calculés (pour la méme lon-
gueur d’onde) depuis les spectres dimensionnels sont présentées dans la figure 5.12. 11
apparait que les passages pollués sont généralement associés a des pics de diffusion,
confirmant ainsi ’augmentation de concentration en particules. o, calculé a partir
du code de Mie représente bien les mesures (le coefficient de corrélation entre les
deux séries temporelles sont 0,72 et 0,54 pour les 12 et 13 juillet, respectivement),
la dispersion étant due principalement aux variations de l'indice de réfraction dans
I’atmosphére alors qu’une valeur fixe (1,59) a été utilisée pour les calculs.

Par ailleurs, a partir des mesures de diffusion a différentes longueurs d’ondes,
il est possible de déterminer deux parameétres qui caractérisent la distribution de
particules d’aérosols : le coefficient Angstrom « est obtenu & ’aide de la relation

suivante (Angstrom, 1929) :

_ 109; Usca,?OO nm IOg Usca,450 nm (5 5)
log 700 log 450 '

La valeur de a permet de d’estimer qui, des particules fines (submicroniques) ou gros-
siéres (supermicroniques), domine la distribution. Ainsi, pour des valeurs de ov < 1,
c’est le mode grossier (D, > 1pum) qui domine la distribution avec des particules
d’origine par exemple marine ou désertique, alors que c’est le mode fin (D, < 1 um)
qui domine si o > 2 avec des particules issues de combustions qu’elles soient anthro-
pique ou naturelles (feux). Dans le cas ol « est compris entre 1 et 2, aucun mode
ne domine la distribution (Dubovik et al., 2002).
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Le paramétre d’asymétrie g est lui obtenu par la relation suivante (Andrews et al.,
2006) :

g = —7.143889 - b + 7.464439 - b* — 3.96356 - b + 0.9893 (5.6)
avec
b _ Obsca (57)
Usca

et oll 0pseq correspond au coefficient de rétrodiffusion de la lumiére par les particules,
c’est donc la diffusion de la lumiére relative aux angles compris entre 90 et 180°. Le
parameétre d’asymétrie peut varier entre 0 et 1 et donne une indication sur la taille
des particules ainsi que sur leur forme. En effet, la valeur de g est influencée par le
rapport entre les coefficients de rétrodiffusion et de diffusion. Si g prend une valeur
proche de 1, cela correspond a b =~ 0 et donc a une diffusion largement supérieure a la
rétrodiffusion, s’apparentant a la diffusion de Mie. Cette configuration correspondra
au cas des grosses particules qui diffusent (trés) largement vers 'avant. En revanche,
si g voit sa valeur tendre vers 0, on sera dans le cas ou b prendra une valeur de 0.5
et donc que la rétrodiffusion égalera la diffusion avant (entre 0 et 90°). Autrement
dit, le régime Rayleigh dominera la diffusion. Les valeurs de b supérieures a 0.5
n’étant pas triviales et réservées a des particules aux formes « exotiques » leur
permettant de diffuser plus de lumiére en arriére qu’en avant, il est peu probable
que g prenne une valeur inférieure a 0.

Comme nous avons pu le constater lors de 1’étude des distributions en taille des
particules, trés peu d’entre elles se trouvaient dans le mode grossier. Ce résultat
se retrouve dans les valeurs d’a et de g relatives aux passages de vol sélectionnés
puisque le coefficient d’Angstrom ne descend jamais en dessous de 2, alors que g
ne dépasse jamais 0,5. Tout comme il ’avait été lors de I’étude des distributions en
taille des particules d’aérosols, ce résultat est surprenant du fait de I’age des masses
d’air rencontrées qui devraient donc avoir un « plus faible et un g plus élevé. Il
permet néanmoins de confirmer I'absence de grandes concentrations en particules
marines ou désertiques. En revanche, ces valeurs se retrouvent lorsque ’avion a

échantillonné la couche limite océanique.

Le coefficient d’absorption de la lumiére est relié a la partie absorbante des aéro-
sols. En général, la partie absorbante correspond majoritairement au carbone suie
méme si chaque type de particules absorbe une partie de 1’énergie. Du fait de la
localisation des mesures, les quantités observées se révélent trés faibles. De plus, de
la méme fagon que .4, Taps €St particulierement influencé par les particules de gros
diamétres, peu présentes dans I'atmosphére groenlandaise lors des mesures. Les va-
leurs de o observées durant la campagne été sont donc en moyenne plus faibles que
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celles mesurées au printemps en Europe du nord et méme fréquemment en dessous

de la limite de détection et ne sont donc pas présentées ici.

5.4 Etude du processus de dépot humide

Cette partie a pour but de montrer, a l'aide de données issues du modeéle de
retro-trajectoires HYSPLIT et du centre européen de prévisions météorologiques
ECMWF, que le mode accumulation des masses d’air d’origine nord-américaine a
trés probablement été lessivé au cours du trajet entre les sources et le Groenland.

5.4.1 Outils d’analyse
5.4.1.1 Le modéle de retro-trajectoire HYSPLIT

HYSPLIT (HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Technology) est un mo-
deéle de rétro-trajectoire largement utilisé par la communauté scientifique (e.g., Ven-
zac et al. (2009) a la station multi-instrumentée du Puy-de-Dome et O'Dowd et al.
(2007), Raut and Chazette (2008) et Xueref-Remy et al. (2011) pour I'analyse de
différentes campagnes aéroportées). Ce modéle a été développé a I’ Air Resources La-
boratory de la NOAA et la description de la derniére version du modéle disponible
en ligne est faite par Draxler and Rolph (2010) et Rolph (2010). Contrairement au
modéle FLEXPART, HYSPLIT ne simule pas ’évolution de 40 000 mais d’une seule
particule lagrangienne. Il en résulte une rétro-trajectoire unique, le long de laquelle
il est possible de récupérer différents parameétres tels que la position bien sur, mais
également I'altitude et '’humidité relative.

5.4.1.2 Les données ECMWF

L’ECMWEF (European Center for Meteorological Weather Forcast) est situé a
Reading en Angleterre et fournit & I’ensemble de la communauté des prévisions
obtenues a partir de modeéles et des registres historiques déterminées a partir des
mesures effectuées régulierement dans le monde. Ce sont les mesures de précipitations
qui vont nous intéresser ici, toujours dans le but de montrer le lessivage du mode

accumulation.

5.4.2 Le dépot humide

A Taide des outils précédemment présentés, 'humidité relative et les précipita-
tions totales mesurées le long des la retro-trajectoires des masses d’air durant leur
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FIGURE 5.13 — Représentations géographiques des rétro-trajectoires correspondant
au vol du 8 juillet. L’humidité relative, ['altitude et les précipitations totales le long
des retro-trajectoires sont indiquées par des cercles de couleur. Les anomalies de
température détectées par le radio-spectrométre MODIS sont indiquées par des points

rouges.

trajet des sources aux points de mesure ont été étudiées. Comme le montre la figure
5.13 qui prend pour exemple le vol du 8 juillet ou sont représentées trois rétro-
trajectoires menant aux feux canadiens et une rétro-trajectoire menant aux rejets
anthropiques de la cote est, toutes les masses d’air issues d’Amérique du Nord sont
potentiellement concernées par des précipitations durant leur transport. La figure
5.14 présente au cours du temps 1’évolution de 'altitude de la rétro-trajectoire ainsi
que les millimétres de précipitation estimés a la position calculée de la masse d’air. Il
apparait clairement que chaque masse d’air a rencontré entre ses zones d’émission et
de mesure un événement précipitant qui aura lessivé une partie de son mode accumu-
lation. La rétro-trajectoire présentée dans la figure 5.14(B) semble peu impactée par
les précipitations. Néanmoins, quelques réserves subsistent sur la rétro-trajectoire
du fait de son altitude toujours trés élevée qui ne permettent pas a la masse d’air
d’étre enrichi par des émissions au sol, phénoméne ayant pourtant eu lieu, comme
indiqué par les mesures d’exces de CO et de masse.

Ce constat de précipitations le long des trajets des masses d’air vers le Groenland
est valable pour I’ensemble des mesures de particules dont l'origine est I’Amérique
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du Nord, permettant d’expliquer les faibles concentrations en particules dans les
modes accumulations mesurés comparativement aux mesures déja effectuées par Fie-
big et al. (2003) et Petzold et al. (2007). Durant la campagne POLARCAT été, il
semble qu'une grande partie des panaches de pollution transportés de I’Amérique
du Nord vers le Groenland soient interceptés par des événements nuageux et soumis

au dépot humide avant leur arrivée en Arctique.
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FIGURE 4.1 — Evolution de laltitude des rétro-trajectoires calculées par le modele
HYSPLIT pour le vol du 8 juillet. Les barres représentent les estimations ECMWF
de précipitations totales. Les périodes durant lesquelles les masses d’air ont survolé

les zones d’émissions sont symbolisées en rouge.

5.5 Conclusions

Au cours de cette étude, 43 segments de vols dans 'atmosphére groenlandaise ont
été associés a des excés de CO. A l'aide du modéle lagrangien de retro-trajectoires
FLEXPART, l'origine de ces masses d’air a été identifiée et a permis de distinguer
trois principales origines géographiques : I’Asie, 'Europe et ’Amérique du Nord. Les
deux premiéres origines correspondent principalement & des exceés de CO faibles en
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raison de I’age avancé des masses d’air (plus de 14 jours) ou a de faibles concentra-
tions en particules. En revanche, les masses d’air nord-américaines, qu’elles soient
d’origine anthropique ou de feux de forét, ont été réguliérement échantillonnées avec
des exces de CO élevés et des concentrations en particules élevées. Par ailleurs, peu
d’étude ciblaient les masses d’air issues de I’Amérique du Nord. C’est donc vers ces
derniéres que cette étude s’est tournée. L’étude des propriétés chimiques a permis
de montrer 'importante abondance relative de la matiére organique par rapport au
sulfate dans les particules issues des feux de forét alors que les deux espéces sont a
concentrations égales pour les masses d’air anthropiques.

Une caractéristique particuliére se détache des distributions en taille des particules
d’aérosols issues de ’Amérique du Nord : elles présentent quasiment toutes un mode
Aitken beaucoup plus prononcé que le mode accumulation. Lors de la comparai-
son de ces distributions avec celles de masses d’air issues de la méme origine et
d’un Age similaire (Fiebig et al., 2003; Petzold et al., 2007), il apparait que c’est
le mode accumulation qui est moins concentré que celui mesuré par les précédentes
études. L’hypotheése retenue pour expliquer ces faibles concentrations dans le mode
accumulation est celle du dépdt humide, ce dernier étant di a l'activation d’une
partie des particules du mode accumulation en gouttelettes d’eau nuageuses puis a
la précipitation de celles-ci ou alors au lessivage des particules par des gouttelettes
précipitantes issues d’'un nuage a une altitude supérieure. La derniére partie de ce
chapitre, a travers I’étude de I’humidité relative et des taux de précipitation le long
du trajet calculé des masses d’air, permet de confirmer I’hypothése d’un dépoét hu-
mide d’une partie des particules composant le mode accumulation des panaches de
pollution originaire de I’Amérique du Nord. L’ensemble des masses d’air étudiées
durant cette campagne semblent avoir été soumises a ce dépot humide. Il semble-
rait donc qu’une importante partie des particules de pollution contenues dans le
mode accumulation (représentant donc un important volume) et transportées vers
I’Arctique soit retirées de I'atmospheére. Ces particules n’accédant pas aux régions
arctique, elles ne peuvent pas les impacter au travers des différents effets connus tels
que les interactions avec les rayonnements ou la déposition sur la glace de particules
absorbantes. Néanmoins, cette conclusion est basée sur I'étude de la région arctique
au cours d'une campagne dont la durée (15 jours) ne saurait étre représentative de
I'intégralité de 1'été.

L’étude des masses d’air nord-américaines permet donc de rendre compte qu'une
faible quantité de matiére réfractaire est transportée vers le Groenland en été (du
moins au cours de la campagne POLARCAT été), et encore moins de carbone suie
puisque le PSAP n’aura quasiment pas détecté de matiére absorbante. Si il a été

montré que I’ensemble des continents de ’hémisphére nord pouvait contribuer a pol-
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luer la région arctique et plus précisément le Groenland, les mesures ont également
montré que le vieillissement et la dispersion des panaches de pollution rencontrés
étaient plus importants que durant le printemps au nord de la Suéde. C’est pourquoi
des mesures supplémentaires sont nécessaires, pour confirmer 'impact des saisons
sur le transport de pollution et indirectement du dépot humide mais également de
la localisation des mesures. Enfin, une connaissance des propriétés des panaches de
pollution proches des sources permettrait une meilleure compréhension des processus
contraignant ces panaches ainsi que de leur évolution sur leur trajet vers 1’Arctique.



CHAPITRE 6

Conclusions générales

6.1 Synthése

La région arctique est plus impactée par le changement climatique que les autres
régions de la Terre. Cette sensibilité peut paraitre paradoxale tant la contribution
de ces régions a ’émission de gaz a effet de serre et de particules de pollution
est faible. Par ailleurs, du fait de sa position septentrionale, la région arctique
n’avait pas suscité autant d’attention que d’autres et les processus physiques et
chimiques qui s’y produisaient restaient en partie méconnus et mal représentés par
les modeéles. Dans le cadre de la 4° Année Polaire Internationale (API), le projet
POLARCAT et les projets paralleles (ARCTAS, ARCPAC, ICEALOT, YAK) vi-
saient & combler en partie cette absence de connaissance (du moins leur composante
atmosphérique) a l'aide de la modélisation régionale et globale du transport et
des processus d’évolutions des principaux facteurs atmosphériques (gaz, particules,
nuages) affectant les régions arctiques et de campagnes de mesures aéroportées au
cours desquelles une instrumentation récente était embarquée a bord de ’ATR-42
frangais. La contribution de cette thése a cet important chantier concerne 1’étude
des particules d’aérosols transportées vers les régions arctiques et mesurées durant
les deux campagnes de mesures menées autour de Kiruna en Suéde (avril 2008) et
Kangerlussuaq au Groenland (juillet 2008).

Ainsi, la campagne de printemps aura permis d’identifier et de caractériser
seize panaches de pollution dont les origines ont été déterminées a l'aide du
modele lagrangien de rétro-trajectoires FLEXPART. Les différentes origines des
panaches (Europe et Asie), tout comme leurs différentes natures (feux de foréts
ou émissions anthropiques) ont permis une étude large, bien que restreinte a deux
semaines, des divers types de pollutions pouvant étre transportées en Arctique.
Ainsi, les feux de foréts étudiés, qu’ils viennent d’Europe ou d’Asie, possédaient des
caractéristiques communes, notamment au niveau des distributions en nombre de
particules en fonction de leur diamétre. Un important mode accumulation centré
entre 134 et 150 nm suffisait quasiment a les représenter, ce mode se désorbant,
apres chauffage a 280°C, uniformément vers un mode réfractaire centré lui entre 74
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et 78 nm.

De fagon surprenante, ce mode représentatif des particules issues des feux de
foréts se retrouvait dans d’autres panaches dont l'origine avait été simulée comme
anthropique ou mixte par le modéle FLEXPART. Deux panaches européens de
pollution anthropique voient ainsi leurs distributions réfractaires dominées par
ce mode associé aux feux. Par ailleurs l'analyse d’un panache asiatique déja
étudié en partie par De Villiers et al. (2010) et composé d’un mélange d’émissions
anthropiques et de feux de foréts voit sa distribution en nombre de particules dans
la gamme de diameétre du mode accumulation se séparer en deux modes distincts,
I'un d’eux n’étant autre que celui rattaché aux feux de forét centré a 150 nm. Le
second mode étant lui relié & des composés organiques qui, certainement & cause de
leur vieillissement, présentent des propriétés réfractaires importantes et identiques
a la littérature.

Pour cette méme période de mesure POLARCAT-printemps, une étude de cas a
permis de caractériser 1’évolution d'une masse d’air dans ’atmosphére arctique.
En effet, un panache anthropique européen a été échantillonné durant trois jours
consécutifs et I’évolution de ses propriétés a pu étre étudiée. Ainsi, il a été constaté
que le rapport de mélange du CO ainsi que le coefficient d’absorption de la
lumiére décroissaient exponentiellement alors que l'augmentation du diamétre
moyen du mode Aitken augmentait exponentiellement, la volatilité des particules
d’aérosols restant constante lors des deux premiers jours avant de décroitre le
dernier jour. L’évolution des concentrations et des diametres moyens des modes
Aitken et accumulation par coagulation a été modélisée, mettant en avant que la
coagulation seule ne pouvait expliquer les évolutions observées. Le processus de
condensation semble donc significatifs également dans 1’évolution et le vieillissement
des particules d’aérosols transportées en Arctique au printemps. Il reste néanmoins
une contradiction entre ’augmentation de matiére volatile qu’aurait du apporter
la condensation et la fraction volatile volumique qui reste constante et diminue
méme le dernier jour. Cette contradiction peut partiellement étre expliquée par le
vieillissement d’une partie de la matiére organique déja présente dans les particules
qui serait donc devenue réfractaire. Mais il est difficile de croire que ce vieillissement

puisse compenser a lui seul 'augmentation de volume due a la condensation.

Le phénomeéne de brume arctique, bien documenté dans la littérature, apparait
particulierement durant ’hiver et le printemps. C’est pourquoi la majorité des
campagnes de mesures visant a le caractériser ont eu lieu lors de ces périodes.
En ce sens, les mesures effectuées durant la campagne d’été sont rares et donnent
un point de vue original sur 1’Arctique. Ainsi, plus de 40 panaches de pollution
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ont été isolés et leurs origines identifiées. Néanmoins, peu de panache étaient
associés a d’importantes concentrations de CO, laissant croire qu’ils avaient été
émis depuis de nombreux jours et/ou qu’ils avaient subi une importante dispersion.
Les panaches originaires d’Amérique du Nord, l'origine la plus proche, ont donc
été les principaux sujets d’étude de cette campagne. Aprés comparaison avec des
mesures de panaches de la méme origine et du méme adge FLEXPART (mais pas
mesurés au méme endroit), il est apparu que les modes accumulation présentaient
un déficit de concentration dans la plupart des panaches alors que les modes Aitken
étaient dans un méme ordre de grandeur. Ce déficit a été expliqué par le dépot
humide survenu sur le trajet des panaches entre les sources et le Groenland. Ce
processus de lessivage impacte préférentiellement les particules dont les diamétres
font partis du mode accumulation. Ce processus semble malheureusement avoir
eu lieu pour ’ensemble des panaches nord-américains étudiés, ne nous permettant
pas d’inter-comparer les panaches soumis et non soumis au processus de dépdt
humide. Une importante conséquence de ce dépot est que les probables particules
réfractaires et absorbantes qui se retrouvent dans ce mode ont en grande partie
disparu et ne peuvent impacter le climat en Arctique. De plus, leur dépot humide
étant effectué au dessus du continent nord-américain ou de la mer du Labrador, il
n’aura pas impacté non plus la fonte de la glace.

D’un point de vue général, ces deux campagnes de mesures apportent une vision
nouvelle d'une partie de I’atmosphére arctique au printemps et en été. Les quelques
exemples qui ont été traités durant ces travaux de thése mettent en avant la grande
diversité des origines et des caractéristiques des panaches de pollution transportés
vers I’Arctique, bien que quelques paralléles puissent étre fais. L’aspect peu répé-
titif des mesures pose quelques problémes vis & vis des statistiques, d’autant que
la plupart du temps, l'aspect trés « filamenteux » de l'atmosphére conduit a des
temps d’échantillonnage assez courts. Néanmoins, ces travaux fournissent des don-
nées précieuses aux modélisateurs qui étaient dans ’attente de mesures in-situ leur
permettant de mieux modéliser le transport de pollution vers I’Arctique ainsi que les
processus qui y sont rattachés. Les campagnes de mesure POLARCAT constituent
une « premiére approche » de 'atmosphére arctique qui a permis d’initier la mise
en place d’'une climatologie des particules de pollution transportées vers I’Arctique
plus précise que celles existantes. Mais de par leur ponctualité et leurs localisations
restreintes, les conclusions de ces analyses ne peuvent pas et ne doivent pas étre
généralisées a I’ensemble de ’atmosphére arctique. En revanche, elles constituent un
point de départ intéressant pour des études futures.
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6.2 Perspectives

Dans la continuité de ces travaux de theése, plusieurs orientations doivent étre
suivies pour aller plus loin dans la compréhension des panaches de pollution
transportés en Arctique. Des campagnes de mesures supplémentaires sont bien
entendu également nécessaires pour cibler davantages les panaches de pollution.
Les principales voies de transport des panaches étant désormais bien documentées,
il serait souhaitable d’augmenter la durée d’échantillonnage de ces panaches en
organisant, par exemple, les plans de vols sous forme de « quadrillage » ou, a
I'instar du dernier vol de la campagne de printemps, en traversant le panache de
pollution verticalement & plusieurs reprises. Cette stratégie présenterait ’avantage
d’augmenter la quantité de données relatives a un panache en réduisant par la méme
occasion les incertitudes qui y seraient rattachées. D’importantes informations
seraient également enregistrées concernant 1’hétérogénéité du panache. Enfin, la
focalisation de plusieurs vols sur un méme panache (avec plusieurs avions?), dont
les premiéres mesures seraient faites & proximité des zones d’émissions permettrait,
a ’aide d’instruments mesurant les concentrations des espéces chimiques sous forme
gazeuse (PTRMS) et particulaire (AMS), de caractériser de fagon plus précise les
processus de vieillissement impactant le panache et notamment le processus de
condensation, apportant de nouvelles données qui combleraient les modélisateurs.
La synergie de ces mesures avec celles obtenues par satellite (extinction, épaisseur
optique) semble également indispensable pour permettre dans un premier temps de
valider ces mesures a distance, avant dans un second temps d’utiliser ces instruments
de mesures continues pour une étude a plus long terme du transport des panaches
de pollution vers I’Arctique. Par ailleurs, une attention particuliére devrait étre
donnée aux mesures concernant le carbone suie. En effet, c’est un des facteurs clés
dans la quantification de I'impact de la pollution transportée en Arctique et son
étude, au cours de travaux de cette thése n’a pas permis de quantifier sa présence.
L’aspect nuage devra également étre pris en considération tant les interactions entre
particules d’aérosols et nuages en Arctique sont méconnues. C’est ce que propose
de faire en partie le projet ANR CLIMSPLIP, qui mesurera sur le long-terme les
propriétés microphysiques de ’atmosphére au Spitzberg ainsi que les concentrations
en carbone suie (déposées sur la neige).

Un second aspect particulierement important a aborder dans la continuité de
ces travaux est la modélisation. La modélisation du transport des panaches depuis
les régions sources vers I’Arctique est un sujet qui n’a pas été traité au cours de
ces travaux. C’est pourtant un aspect primordial qui permettra, contrairement aux
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mesures in-situ, d’avoir une vision plus globale du comportement des panaches
de pollution dans l'intégralité de I’atmospheére arctique. Les deux campagnes de
mesure POLARCAT ainsi que les campagnes paralléles ont mis a disposition
des modélisateurs d’importants jeux de données relatifs & 1’Arctique qui doivent
désormais étre utilisés pour étendre 1’étude du transport de la pollution a I’ensemble
de I'atmospheére arctique. C’est en partie ce que propose de faire le projet européen
ECLIPSE dont le but principal est d’améliorer la connaissance du transport
des polluants & courte durée de vie vers 1’Arctique. Une partie du projet ANR
CLIMSPLIP vise également a modéliser le transport de la pollution vers I’Arctique

en synergie avec les mesures qui seront effectuées conjointement.

Pour finir, il convient de rappeler que I’Arctique est une zone sensible aux divers
forceurs du changement climatique et ce, malgré ’absence quasi-totale d’émissions
de pollutions en son sein. L’ouverture probable du passage du nord-ouest au cours de
la prochaine décennie & la navigation marchande et I’engouement qu’elle suscitera
risquent d’augmenter encore I'impact de 'Homme sur cet environnement protégé
alors que nous commengons seulement a comprendre son fonctionnement (voir le
dossier spécial récemment publié par la revue Nature sur I’évolution de I’Arctique
« apres la glace! »). En conclusion, les mots de Roald Amundsen, explorateur Arc-
tique et premier capitaine a traverser le passage nord-ouest, permettent de résumer

parfaitement la situation :

« Everything is on a reduce scale here in the Polar Regions;

we can’t afford to be extravagant. »

1. http ://www.nature.com/news/specials/arcticfrontier /index.html
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Abstract. We deployed an aerosol mass spectrometer durind85 %) in pollution plumes than for background conditi
the POLARCAT (Polar Study using Aircraft, Remote Sens- (71 %). Despite different source regions and emission 1
ing, Surface Measurements and Models, of Climate, Chemthe particle oxygen to carbon ratio of all plume classes
istry, Aerosols, and Transport) summer campaign in Greenaround 1 indicating low-volatility highly oxygenated aero
land in June/July 2008 on the research aircraft ATR-42. On-The volume size distribution of out-of-plume aerosol sho
line size resolved chemical composition data of submicronmarkedly smaller modes than all other distributions with
aerosol were collected up to 7.6 km altitude in the regionAitken mode diameters of 24 and 43nm and a geom
60 to 7P N and 40 to 60W. Biomass burning (BB) and standard deviationg of 1.12 and 1.22, respectively, wh
fossil fuel combustion (FF) plumes originating from North another very broad mode was found at 490 nig=£®.35).
America, Asia, Siberia and Europe were sampled. TransNearly pure BB particles from North America exhibited
port pathways of detected plumes included advection belowAitken mode at 66 nm (¢g= 1.46) and an accumulation mc
700 hPa, air mass uplifting in warm conveyor belts, and highdiameter of 392 nm (g= 1.76). An aerosol lifetime, inclu
altitude transport in the upper troposphere. By means ofng all processes from emission to detection, in the rang
the Lagrangian particle dispersion model FLEXPART, tracetween 7 and 11 days was derived for North American e
gas analysis of @and CO, particle size distributions and sions.

aerosol chemical composition 48 pollution events were iden-
tified and classified into five chemically distinct categories.
Aerosol from North American BB consisted of 22 % patrticu-

late sulphate, while with increasing anthropogenic and Asian1
influence aerosol in Asian FF dominated plumes was Com_Aft the di fh | i late wint d
posed of up to 37 % sulphate category mean value. Over- er the discovery ot haze fayers n fate winter and €

) . . spring in the lower Arctic atmosphere by pilots overfly
all, it was found that the organic matter fraction was IargerCanada and Alaska in the 1950s (Greenaway, 1950 Mit

1956) numerous campaigns and continuous measure
of Arctic aerosol have been conducted (Rahn et al., 1

Correspondence tal. Schmale Schnell, 1984; Shaw, 1995; Law and Stohl, 2007; Quir
BY (julia.schmale@gmail.com) al., 2007, and references therein). However, Arctic ae
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research has focused predominantly on winter/spring (Rahmither directly or by gases partitioning into the particle pl
and McCaffrey, 1980; Shaw, 1995; Stohl et al., 2006) while (Donahue et al., 2009). Thus, when characterising the s
fewer measurements have been performed during summeype of a pollution plume, rather low particulate sulphate
when concentrations are generally lower (Law and Stohlhigh organic carbon fractions are expected for BB plL
2007). Most of the available in-situ measured aerosol datgReid et al., 2005; Singh et al., 2010), whereas for Fi
(optical, microphysical, and chemical) have been collectedsulphate contribution is expected to be elevated (Hee
at the surface, whereas only very few summertime airbornel., 2008; Singh et al., 2010). Because of the long ti
studies of aerosol chemical composition have been carriegort times of up to more than two weeks the aerosol arr
out so far (Brock et al., 1989, 1990; Talbot et al., 1992; over Greenland is expected to be highly oxygenated d
Franke et al., 1997; Dreiling and Friederich, 1997). In sum-chemical ageing (Jimenez et al., 2009) as confirmed b
mer 2008, the NASA ARCTAS (Arctic Research of the Com- face measurements of BM chemical composition at Sui
position of the Troposphere from Aircraft and Satellites, Ja-mit, central Greenland (von Schneidemesser et al. 200¢
cob et al., 2010) and POLARCAT-France (Polar Study usinggler et al. 2007). Thus, properties such as optical beha
Aircraft, Remote Sensing, Surface Measurements and Modhydrophobicity/hygroscopicity and size distributions are
els, of Climate, Chemistry, Aerosols, and Transport) cam-pected to be different from near source aerosol. Unders
paigns in June/July 2008 deployed aerosol mass spectroning of the chemical composition and state of oxidatio
eters (AMS) for non-refractory submicron aerosol detectionparticulate matter is important for modelling its impact:
together with other aerosol and trace gas related instrumerthe Arctic system, one of the most sensitive regions on |
tation. in terms of climate change (IPCC, 2007). Aerosol dire
In contrast to Arctic air pollution in winter and early influences atmospheric radiative transfer via its optical |
spring, when weather conditions are more stable and particerties and indirectly via aerosol cloud interactions. Dep
ulate matter can remain suspended in the Arctic tropospherang on the composition particulate matter preferentially
for up to several weeks, summertime pollution is subject tosorbs (black carbon) or scatters (sulphate) radiation.
more varied weather conditions (Shaw, 1995; Stohl, 2006)posited aerosol can change the surface albedo of snow
Wet deposition partly prevents aerosol from reaching high(Quinn et al., 2008), leading to enhanced surface war
northern latitudes, especially with regard to Asian air masse&nd melting, and can contribute to the acidification ol
entering the Arctic with the Pacific storm track (Park et al., Arctic (AMAP, 2006).
2005; Dickerson et al., 2007; Matsui et al., 2011). Nev- In summer, pollution plumes reach the Arctic troposp
ertheless, there are several source regions, North Americhy a number of different transport patterns depending on
(NA), Europe, Siberia, and East Asia, from where pollution source region: low-level transport below 800 hPa, low-|
plumes are transported towards the Arctic (e.g. Rahn, 1977transport with subsequent ascent, and higher altitude
Koch and Hansen, 2005; Stohl, 2006; Stohl et al., 2006;port above 600 hPa (Stohl, 2006). Air masses over ct
McConnell et al., 2007; Shindell et al., 2008). The main Greenland especially follow the second and third path
emission sources are biomass burning (BB) and fossil fue(Hirdman et al., 2010), due to the elevation of the ice ¢
combustion (FF) including smelter emissions, e.g. from No-(>3.2 km). However, it must be taken into consideration
rilsk or the Kola peninsula. Anthropogenic activity can be low-level transport to the Arctic is nearly absent during s
assumed to be a relatively predictable source of emissionmer and that the Arctic front retreats far North during
as changes are driven primarily by industrial and economicime of year so that the sampled air masses were not a
development and environmental legislation (Lavoue et al.,of true Arctic character. Air mass uplift, partly with strc
2000; McConnell et al., 2007). BB emissions, however, varyascent rates, takes place in the warm conveyor belt (v
substantially from year to year. Boreal forest fires are ig-of synoptic low pressure systems (Browning et al., 1
nited both naturally by lightning and by humans (Flannigan Cooper et al., 2002). In the region of the North Atla
et al., 2009). However, while the number of human inducedand Pacific storm tracks this mechanism can enhance
fires is greater, large fires are more often caused by lightningange export of polluted air masses from the industria
(Stocks et al., 2002). During summer 2008, extensive boreatreas of eastern US and East Asia (Stohl, 2001; Dick
forest fires occurred in eastern Siberia in the Yakutsk regionget al., 2007). Observational evidence suggests that trai
and there was elevated fire activity in Saskatchewan, Canad& WCBs partly but not completely removes aerosol by
(Jacob et al., 2010; Paris et al., 2009; Singh et al., 2010), botkleposition (Park et al., 2005).
influencing the atmospheric composition in the Arctic. In this paper we present the chemical composition
Due to the sulphur content in fossil fuels, FF is associatedorigin of submicron aerosol in the free troposphere
with the formation of particulate sulphate from g$@mis-  Greenland measured by an aircraft-based Aerodyne a
sions, while biomass burning emissions have a low sulphumass spectrometer (AMS) during the POLARCAT-Fre
content (Andreae and Merlet, 2001). Both sources emit gasexperiment in June/July 2008. Air masses were interc
phase and particulate organic compounds which contributevhile entering or leaving the Arctic. The main objective
to carbonaceous particulate matter in the pollution plumeshe AMS deployment was the study of individual pollt
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long-range transport air masses, the identification of emis- .
= 30 June

sion source regions and their associated aerosol chemica— sjuy

characteristics, as well as particle lifetimes and size distri- — 1534 ™.
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2 Background of the POLARCAT campaign and in-situ
instrumentation

The POLARCAT-France summer campaign was carried out f .
from 30 June to 14 July, 2008, as part of the Inter- TER N R (67.0°N, S0.7°W)
national Polar Year initiatives. The Safire (Service des Y

Avions Frangais Instrume@s pour la Recherche en Envi-
ronnement) research aircraft ATR-42 was based in Kanger-
lussaqg (67.ON, 50.7 W), Greenland, from where all scien-
tific flights were conducted between 60 to° M and 40 to

60° W. Submicron aerosol chemical composition measure-
ments were performed with a unit mass resolution Aerodyne
aerosol mass spectrometer (AMS) which operated success-
fully during eight flights. Further instruments aboard the Fig. 1. POLARCAT-France summer experiment 2008 flight tre
ATR-42 are listed in Table 1. The flight tracks are shown in involving AMS measurements covering altitudes from sea lev
Fig. 1. The maximum altitude ceiling was 7.6 km, the speed?-6km. The research aircraft, ATR-42, was based in Kang
100 m st and the maximum flight duration three hours. Data Suad. Greenland.

with temporal resolution of 1s thus represent a horizontal

resolution of 100m and 2min average data 12km. Theganics, and chloride. Here, we focus on mass concentr.
vertical resolution during ascents and descents is approXipf sulphate and organics as the other species were u
mately 5m and 600 m, respectively. The main purpose ofpelow the detection limit. The AMS was operated in the
the AMS deployment within the scope of the POLARCAT- called general alternation mode recording mass spect
France study was the identification and chemical characterifive seconds and subsequently particle time of flight eq
sation of particulate matter in long-range transport pollutionfor five seconds. Three repetitions of this recording wer:
plumes originating from different source regions and emis-eraged to one data point representing 30 s of measurel

,Nérsarsuaq
_(61.2°N, 45.4°W)

sion sources. For final data analysis four points were averaged to two
utes time resolution data. The instrument’s ionization
2.1 Aerosol mass spectrometer ciency was calibrated six times and the particle time of f

twice during the campaign.
The chemical composition, mass concentration and size dis-

tribution of submicron aerosol was determined by a Compac.1.1  Inlet system

Time-of-Flight Aerosol Mass Spectrometer (C-ToF-AMS,

hereafter AMS) (Drewnick et al., 2005; Canagaratna et al.,Due to changes in ambient pressure during aircraft mez
2007). In short, aerosol is sampled through a critical orificements a pressure controlled inlet system (PCI) was emp
placed in front of an aerodynamic lens which focuses the(Bahreini et al., 2008). The PCl is designed to keep the
particles into a narrow beam. The particle beam is cut andsure in front of the AMS inlet constant to guarantee si
blocked periodically by a chopper before it enters a time-of-inlet transmission efficiency and stable conditions for
flight region in a vacuum chamber where particles are con<le sizing. The PCI design for the ATR-42 aircraft has t
centrated and accelerated, which allows for particle sizing indescribed and characterised in Schmale et al. (2010).
terms of vacuum aerodynamic diametegy(dDeCarlo et al., transmission efficiency is 100 % for particles in the rangt
2004). Subsequently, the particulate matter is flash-vaporisetiveen 200 and 400 nrd,5, while it increases steadily frc
by a 600°C heater and the vapour is ionized by electron im- 20 to 100 % between 80 and 200 nm and drops to 50 %
pact (70 eV). The ions are extracted into a time-of-flight mass450 nm from where it decreases to 20% at 1000 nm.
spectrometer. By subtracting the instrument’s backgroundverall transmission efficiency over the complete trans
signal, measured when the chopper is blocking the particlesion range of 80 and 1000 nm is 54 %. The vacuum ae
beam, from the aerosol signal and by means of a fragmentaaamic diameter is denoted ly, which is equal to the pro
tion table (Allan et al., 2004b) the obtained mass spectra camict of the mobility diameter (dop) With the “Jayne shaj
be converted into particulate mass concentrations of the folfactor” and the particle density divided by unit density (
lowing chemical species: ammonium, nitrate, sulphate, or-Carlo, 2004).

www.atmos-chem-phys.net/11/10097/2011/ Atmos. Chem. Phys., 11, 10097-10123, Z
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Table 1. Instrumentation aboard the ATR-42 during the POLARCAT-France summer campaign 2008.

Instrument Reference

Compactime-of-flight aerosol mass spectrometer (C-ToF-AMS)*  Drewnick et al. (2005), Canagaratna et al. (2007),
Schmale et al. (2010)

Scanning mobility particle sizer (SMPS)* Villani et al. (2007), Quennehen et al. (2011)
Optical particle counter (OPC), GRIMM, model 1.108 Quennenhen et al. (2011)
Nephelometer, TSI, 3563 Voigt et al. (2010)

2D-Cloud probe Febvre et al. (2009)

Passive cavity aerosol spectrometer probe (PCASP), DMT, 100-X  Quennenhen et al. (2011)
Particle soot absorption photometer (PSAP) Bond et al. (1999)

Leandre New Generation Aerosol lidar* de Villiers et al. (2010)

Forward scattering spectrometer probe, FSSP 100 Gayet et al. (2006)

IR absorption carbon monoxide detection instrument* Nedelec et al. (2003)

Ozone lidar Ancellet and Ravetta (2003)
UV absorption ozone detection instrument* Ancellet et al. (2009)
Lyman-Alpha hygrometer* Buck (1976)

* Instrumentsnarked with an asterisk contributed to the analysis for this paper.

Table 2. Flight dates and altitude range covered by AMS measurements. Representation of total organic mass spectrum by the
organicm/z(% mass), Pearson correlation coefficien) @R the linear regression, and average 2 min 3 sigma limit of detection (LOI
each flight.

2 min LOD (ug n3)

2008 covered Number of Particulate Particulate Particulate  Particulate
Flight Date altitude (km) % mass R data points sulphate organics nitrate ammonium
30June 0-5.5 38 0.82 32 0.08 0.80 0.03 0.35
8 July 0-7.6 49 0.72 165 0.06 0.22 0.02 0.27
10 July 0-7.3 47 0.80 107 0.03 0.18 0.01 0.18
12 July, a 0-6.7 52 0.62 163 0.03 0.21 0.01 0.20
12 July, b 0-6.7 60 0.75 145 0.04 0.23 0.02 0.25
13 July 0-7.3 52 0.73 121 0.10 0.53 0.04 0.41
14 July, a 0-4.6 49 0.68 145 0.08 0.25 0.02 0.18
14 July, b 0-7.3 43 0.74 124 0.05 0.42 0.03 0.35

Together with the scanning mobility particle sizer (SMPS) instrument’s background signalpj/and is calculated fro
and optical particle counter (OPC), see Table 1, the AMSthree times the standard deviation &f multiplied by the
sampled from the community aerosol inlet (CAl) through a sqgrt(2) to account for the noise in the background
1/4" outer diameter stainless steel tube of approximately 2 nmeasurement signal which are subtracted from each
length. CAl is an isokinetic and isoaxial inlet identical to the for the determination of the aerosol mass concentr:
University of Hawaii NASA DC-8 aircraft inlet. The 50% Therefore, only a selection ofi/z, i.e. their contributions
cut-off is at 4.1 um aerodynamic diameter, thus not impairingthe organic mass spectrum, was chosen to represent tt

AMS measurements (McNaughton et al., 2007). organic mass similar to the jump mass mode (JMS)
. o for quadrupole AMS data analysis as described by Cr
2.1.2 Data preparation and error estimation et al. (2007) and as suggested by Drewnick et al. (2

The considered mass to charge ratios were derived fr¢

Due to ;/ery low mass concentrations (average of5rganic mass spectrum obtained during sampling a poll
0.54ugm®) during the POLARCAT-summer experi- njime thus accounting for mass to charge ratios pres

ment many of the mass to charge ratios (m/z) contributingy,o background and pollution events. The final sele
to the organic spectrum were close to or even beloWg iiarion was a combination of three factors:

zero. This adds noise to the organic signal and increases

the limit of detection (LOD). The LOD depends on the
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J. Schmale et al.: Source identification and airborne chemical characterisation of aerosol pollution 10101

1. anincreased number of points above LOD compared tothe temperature differences between ambient air and a
the total organic mass signal, interior. This temperature difference was 48K on avel
_ _ ) . while the maximum difference was 75 K. Combining the
2. a maximum ratio of the correlation coefficient (Pear- 5 the transmission efficiency of the PCI results in an
sons R), from the linear regression of the organic se- 4 ¢o|jection efficiency Ckc| of 0.54-0.5=0.27+0.17.
lection versus the total organic spectrum, and the LOD, e method for calculating the LOD is based on a p
and cation by Drewnick et al. (2009), and has been describ
3. the highest representation of mass of the total organicchmale etal. (2010) for the POLARCAT data. In brief,
mass after fulfilment of points 1 and 2. applied algorithm allows for calculation of the standard
viation of a signal that is a combination of short-scale r
This method resulted in the selection of fim@z (15, 29, and long-term trend (Reitz, 2011). This is especially ut
43, 44, and 59) corresponding to the most abundant ions obfor aircraft measurement data when time for establishin
served that exhibited a clear signature in all flights. Table 2instrument’s vacuum is limited. Background concentraf
shows the correlation coefficients, number of data points in-become smaller during operation because the vacuum
cluded, and fraction of mass represented for each flight. Orsure decreases over time. For POLARCAT it was obst¢
ganic aerosol data discussed in this paper is based on the refitat especially the organim/zdecreased exponentially d
resentative mass to charge ratios and has been rescaled usiimg the scientific flights resulting in long-term trends in
the linear regression of the organic selection versus the totaAMS background signal. The LOD was calculated for
organic spectrum. tervals of one hour during each measurement for two m
To provide quantitative data at standard temperature andéime resolution data. The averaged LOD for each flig
pressure (STP) the aerosol mass concentration after standastiown in Table 2 for the species sulphate, organics, ni
AMS data analysis had to be converted when using a pressur@nd ammonium. The signals of nitrate and ammonium
controlled inlet (PCI). The formula depends on the volume generally below the detection limit of 0.02 and 0.27 pcf;
flow into the instrument, the flow parameters of the PCI andrespectively, for the POLARCAT campaign, thus no dat:
the pressure in the PCI (Schmale et al., 2010). shown in this paper.
The total error related to each data point is comprised of
two types of uncertainties: (1) a statistical error can be at-2.2 Further instruments aboard ATR-42
tributed to each measurement point based on ion countinq_ . .
statistics (Allan et al., 2003) which is near 30 % for sulphate | '€ ATR-42 0zone instrument (Ancellet et al., 2009) is b
data points greater than the three sigma LOD and 41 % foP" YV abs?rptmn_ with two cells and has a precisiol
organics for 30 s time resolution. For data points greater tharf "Molmol™= at a time resolution of four seconds. The
the one sigma LOD the errors are around 40% and 63 %analyser (Nedelec et al., 2003), based on an IR abso
respectively. These large statistical errors become plausibl€£chnique, has a premsmnlof 5nmol mbwith a lower de
when considering that the actual detected ion signal from amtection limit of 10 nmol mof=. ,
bient aerosol is only about 100 Hz higher than the instrument__1 € aerosol size distribution for particles smaller |
background signal. (2) The systematic error due to the inle?0 "M mobility diameter was measured by a Scanning
transmission efficiency of the PCl is close to 30 % (Schmalelility Particle Sizer (SMPS) consisting of a differential r
et al., 2010). A second systematic uncertainty is caused bty analyser (DMA) as described by Villani et al. (20!
the collection efficiency (CE) as described by Huffman et@nd & CPC (TSI model 3010) for particle detection.
al. (2005). CE accounts for losses within the standard AMSSMPS measured continuously at a time resolution of .
inlet and lens system, the non-focusing of particularly shaped@uénnehen etal., 2011).
particles, and the bounce-off from the heater which occurs A Lyman-Alpha hygrometer (Buck, 1976) was use
for certain types of particles. This uncertainty cannot be cal-Provide fast response water vapour measurements. A ¢
culated on a point by point basis but was estimated for thd€SPonse General Eastern 1011B hygrometer design
entire campaign. For this study, CE is assumed to be 0.5 du@"Porne applications was mounted in close proximity
to the lack of comparable aerosol chemical composition meat/S€d t0 normalize the Lyman-Alpha signal.
surements. It has been shown in previous studies that a fac- Basic meteorological (pressure and temperature) an
tor of 0.5 represents well the collection efficiency of ambient Craft position data are provided by ATR-42 permanent!
aerosol (e.g. Allan et al., 2004a; Drewnick et al., 2005; Hings'€drated standard instruments.
et al., 2007). While very acidic marine, liquid phase, and lig-
uid coated aerosol tends to have a CE factor of one (Quinn et
al., 2006; Matthew et al., 2008) we believe that POLARCAT
aerosol has different characteristics since on average more
than 70 % of the mass is composed of aged organic material
and water would partially evaporate in the inlet tubing due to
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3 Air mass transport modelling Domain-filling forward simulations were used for the
. _ _ . termination of the vertical extent of the polluted air mas
3.1 FLEXPART Lagrangian particle dispersion model Passive CO tracers and aerosol-like BC tracers were re

, at the surface, using the same emission information as f
The source-receptor analysis for long-range transport of parp,cyward simulations. For both, forward and backward

ticle pollution plumes was conducted by using the FLEX- ., ations, the concentrations of these two tracers brack
PART Lagrangian model (Stohl et al., 2005). The model|y,ging of actual aerosol particles. The passive tracer
calculates the dispersion of hypothetical air parcels basedy: ¢ ffer any wash-out at all, while for aerosol-like t
on mean winds interpolated from meteorological analysisg,s in-cloud and below-cloud scavenging is applied as
fields together with random motions representing turbu—ing scavenging properties similar to sulphate. These
lence and convection. Results discussed here are from rungties are also applied immediately after emission wher

driven with ECMWF (European Centre for Medium-Range gc il would have hydrophobic properties. Therefore,
Weather Forecast) analysis data with a horizontal resolutloqjeposmon is generally overestimated. The passive

0f0.5° x 0.5’ and 91 vertical model levels at three hour time ¢, cenration indicates a possible maximum aerosol o
steps. In addition, FLEXPART was run with GFS (Global \pjje the hygroscopic aerosol-like tracer represents the
Forecast System of NOAA/NCEP) data with a horizontal res-jimit - The Tatio of aerosol-like and passive tracer indic
olution of 0.5 x 0.5° and 26 pressure levels in the vertical. e hotential wash-out of aerosol particles. Additional
These GFS calculations were used to identify possibly prob( passive fire tracer was calculated for the purpose ¢

lematic cases where ECMWF and GFS resullts did not agregjn g ishing between CO contributions from biomass bur
All plumes discussed in this paper are represented in the rezq anthropogenic activities.
sults by both types of input data. The data are available at
http://zardoz.nilu.no/andreas/POLARCAIFRANCE/. 3.2 Trajectory models

Backward simulations as described in Stohl et al. (2003)
were run to determine potential pathways and source conTwo trajectory models, the OFFLINE trajectory mc
tributions of the observed pollution plumes. 60000 virtual (Methven, 1997; Methven et al., 2003) and the Lagrar
particles were released at each time step when the aircrafinalysis Tool, LAGRANTO, (Wernli and Davies, 199
position changed more than 0°3@orizontally or 150 m ver-  were used for detailed plume analysis. Input data we
tically. The virtual particles carrying tracers with passive andtrieved from ECMWEF operational analyses and interpol
aerosol-like characteristics were followed for 20 days back-to Lagrangian particle position to calculate meteorolo
ward in time with the aerosol-like tracer species addition- parameters, such as temperature, pressure, relative hu
ally being subject to dry and wet deposition. This allows for cloud cover, and potential vorticity along 10-day backv
determination of emission sensitivities and source contribu-trajectories. Both models initialised the back trajectorie:
tions, both calculated at 0.%orizontal resolution, based on ery one minute and advected them backwards with a 3(
available emission fluxes (Stohl et al., 2003). The emissiortime step. Trajectory start point was the aircraft positio
sensitivity does not consider any specific emission source oself for the OFFLINE model, and a box of 1 km diameter
a specific tracer. Only later, as part of the post-processing200 m height centred at the aircraft position from where
the emission sensitivity is folded with specific emission fields trajectories were randomly released for LAGRANTO.
such as for sulphur, BC or CO. Thus, the difference between
the various aerosol-like tracers is based solely on the emis- o S )
sion source distribution. 4 Characterisation of individual pollution plumes

For anthropogenic emissions, the EDGAR emissions in-
ventory version 3.2FT for the year 2000 (Olivier and
Berdowski, 2001) was used outside of North America and
Europe, while the inventory of Frost et al. (2006) for North

America and the EMEP inventory for 2005 for Europe were |. .
. - . tion of BB plumes from fires in Saskatchewan, Canada
applied. For black carbon emissions, the inventory of Bond : )
. FF pollution from the Great Lakes area, Ohio Valley (s
et al. (2004) was used. Emissions from BB were modelled as ;
. L ) ndustry), and the East Coast, USA. During phase 2
described by Stohl et al. (2007) using fire locations detecte :
2 to 14 July, air masses were advected across the

by the moderate-resolution imaging spectrometer (MODIS) ; .
on the Aqua and Terra satellites and a land-cover vegetatiorli’Ole (Sodemann et al., 2010), carrying pollution from

classification. Smoke was injected within the lowest 100 m Siberia and FF in East Asia. Some contributions o

above the surface; it quickly mixed vertically to fill the plan- from Europe were also detected within the second pe
11 y y P During 8 scientific flights 48 pollution episodes (denc
etary boundary layer.

as “plumes”, see Table 3) were identified using the cri
stated below.

The campaign was divided into two phases according t
prevailing meteorological conditions, and hence sourc
gions of air masses. Phase 1 (30 June to 10 July) was ¢
terised by air mass transport from North America with ad
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Table 3. List of all 48 identified pollution plumes. The highlighted plumes were used for the aerosol lifetime calculation (see Fig. 1

Date Time Class Sub-class mean aerosol concentration
2008 uTC (ug mi-3)
30June 14:14-14:24 BB/FF no Asia EU FF, Can BB 1.63-0.83
15:08-15:12 BB/FF no Asia NA,EUFF, CanBB 1.6%1.00
16:12-16:18 BB/FF no Asia NA,EUFF,CanBB 1.62-1.22
8 July 13:14-13:32  “pure” BB (Plume I) Can BB, Sib BB 0.82-0.35
13:34-13:38  “pure” BB Can BB, Sib BB 0.434-0.32
13:46-13:56  “pure” BB Can BB, Sib BB 0.63-0.42
13:56-14:02 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.514+0.20
14:18-14:24 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.534+0.27
14:42-14:52 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.424+0.20
14:52-15:02 NA/EU, FF/little BB (Plume I1) NA FF/little BB 0.62+0.35
15:02-15:08 NA/EU, FFl/little BB (outlier) NA FF/little BB 0.354+0.18
15:24-15:32 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.404+0.48
15:40-15:50 NA/EU, FF/little BB (Plume 1ll)  NA FF/little BB 0.63+£0.32
10July 14:48-14:58 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.484+0.36
15:10-15:18 “pure” BB Can BB, Sib BB 0.42-0.21
15:22-15:28 NAJ/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.37+£0.31
15:42-15:52 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.3940.32
15:52-16:02 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.3640.30
12Julya 11:30-11:36 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.57+0.28
11:40-12:00 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.524-0.26
12:24-12:28 BB/FF no Asia NA FF/BB 0.584+0.28
12:28-12:34 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.4540.21
12:44-12:52 BB/FF no Asia NA FF/BB 0.344+0.16
12:58-13:06 BB/FF no Asia NA FF/BB 0.614+0.36
13:12-13:18 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.374+0.37
13:30-13:36 NA/EU, FF/little BB NA FF/little BB 0.32+0.20
13:44-13:54 BB/FF no Asia EU FF, Can BB 0.42-0.20
12Julyb  18:28-18:46 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.56+0.41
19:06-19:16 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.694+0.30
19:24-19:42 BB/FF no Asia NA FF/BB 0.554+0.28
19:48-20:02 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.524+0.28
13July 18:24-18:30  BB/FF no Asia (Plumgg) NA BB/FF 1.24+0.40
18:34-18:40 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.96+0.42
18:42-19:06  Asia FF/Sib BB (Plume IV) Asia FF/Sib BB 0:08.40
19:18-19:24 NAJ/EU, FF/little BB EU FF, NA FF 1.25-0.60
19:28-19:36  NA/EU, FF/little BB EU FF, NA FF 0.92-0.34
19:36-19:40 Sib BB/Asia FF Sib BB/Asia FF 0.4G:0.26
19:56-20:02  Sib BB/Asia FF (Plume V) Sib BB/Asia FF 0:26.26
20:10-20:16  Sib BB/Asia FF Sib BB/Asia FF 0.84-0.43
20:16-20:20 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.69+0.45
14Julya 12:18-12:26 Sib BB/Asia FF Sib BB/Asia FF 0.75:0.33
14Julyb  14:30-14:42 BB/FF no Asia EU FF, Can BB 1.39-0.57
15:50-15:56 Asia FF/Sib BB Asia FF/Sib BB 0.95:0.60
15:58-16:04 Asia FF/Sib BB Asia FF/Sib BB 1.03:0.65
16:04-16:08 Asia FF/Sib BB Asia FF/Sib BB 1.32-0.54
16:08-16:16  Asia FF/Sib BB Asia FF/Sib BB 1.24-0.50
16:22-16:28 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.86+0.63
16:30-16:40 BB/FF no Asia NA BB/FF 0.804+0.43

BB, biomass burning; FF, fossil fuel combustion; NA, North America; EU, Europe; Sib, Siberia; Asia, East Asia; class and sub-class names are composed according to

of the pollution contribution.
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The identification of pollution plumes within the aircraft observed pollution events resulting from this situation.
data time series was conducted manually by taking into confollowing aspects are discussed by means of 6 selecte
sideration the following parameters: lution episodes (Tables 3 and 4) observed on 8 and 13

. 2008: source regions and types, gas and particle phase
1. Increased concentrations of at least 0.1 i§ (STP)

, ; , ical characteristics, transport times, pathways, pattern
of particulate sulphate and/or organic aerosol relative to o g0 scavenging.
the immediate surroundings,

4.1.1 Flight description and meteorological situation o

2. a particle signature of at least 0.01%1om=2 (STP) in
8 and 13 July 2008

the volume size distribution (dMlog(dp)) of accumu-

lation mode particles measured by the SMPS, _ .
P y The flight on 8 July started in Kangerlussuaqg, passed

3. an increase of at least 10 nmolmblCO and/or Q the Greenland ice sheet heading south, flew over the At
mixing ratio relative to the immediate surroundings, and Ocean, and then returned to Narsarsuaq, Southern Gre

] - . ) (dark blue trace, Fig. 1). Due to an intense low pressure

4. anidentifiable source-receptor relationship modelled by;e, tracking from North America towards southern Gr

FLEXPART. land, mainly air masses from Canada and the United ¢

For an episode to be recognized as plume either (1) and (2 ere sampleql (see _F|g. _2)' A strong warm conveyor
and (4): or (3) and (4) had to be fulfilled. The shortest iden- (W/CB) associated with this low pressure system lifted v
tified pollution episodes involve three AMS data points of and humid air masses from North America up to 40C
2 min time resolution. Since the AMS limit of detection was and advected them towards southern Greenland over |

elevated during most of the flights 9 plumes were below the:cmatellly Shdiys. .Accordlntt;:] to FLE);PART’ dtranspgrt tir
3 sigma LOD but above the 1 sigma LOD and 8 plumes were, rom or.t merica were etween three and nine days.
below the 1 sigma LOD. In some of these pollution plumes 'Y the flight, the aircraft c'rossed several C.|OUdS’ thus ac
only gaseous tracers were enhanced, while during others efvas sampled in and outside of clouds. Figure 3a show

ther particulate sulphate or organics were elevated and thIal_me Seres of alt!tu_de, CO angs@t 1s time resolutlon_. I!
other below LOD due to the nature of the emission source '™ relative hum|d|ty equal to or greater than 100%is i
These events were still accounted for because the SMPS da{;gted.by striped areas. Panel b presents_ AMS s.ulpha'
clearly showed the presence of enhanced particle numbegrganic aerosol measurements at two minutes time re
densities and AMS mass concentrations were locally elelion. The SMPS volumef,ézg distribution at STP with 1
vated. For POLARCAT-France measurements, SMPS volime resolution in pricm? is shown in Fig. 3e. Pane

ume size distribution data can be compared qualitatively tocompares the FLEXPART backwards simulated excess

AMS mass concentration data within certain constraints. The-O (grey) and BB C? (brown) with the in-situ measured
particle size ranges of the SMPS, 20-500 nm mobility di_mmus_lOO nmol mcl .(called measured excess CO). P
ameter (gop), and the AMS, 801000 nm vacuum aerody- dprowdes an estlmanon of aer(_)sol wash-out base_d ont
namic diameter (&), are comparable. Although the shape tio of BC.ae.rosoI—Ilke and passive tracers. The unit-less
factor and density of the measured aerosol are not known, jpentage indicates the amount of aerpsql which has nof
is expected that whenever the SMPS detects a clear sign&lcavenge,d' The very low numbers indicate that the i
in accumulation mode particles the AMS will detect a mass'Y of particulate matter has potentially been removed di
signal. Even though the SMPS signal includes refractorytr"jmSIoort towards Greenland.

aerosol components, such as mineral dust and BC, it is very ©n 13 July 2008, the ATR-42 flew from Kangerluss
likely that when BC aerosol is present it is either coated orStraight over Baffin Bay in NW direction to a turning pc
accompanied by non-refractory compounds which the AMsat 70-T N, 60.4 W from where it returned on the same p
can detect. BC emissions, which are expected to be advectelf'€ firstleg was flown at 7.3 km altitude while during the
to Greenland from FF and BB emissions, are always accomtUn the altitude varied between 4.6 and 5.8km a.s.I. (F
panied by release of VOCs (volatile organic compounds) in21d Fig. 4a) to cross forecasted pollution plumes at va
both cases and SQ@luring fossil fuel combustion. These gas altitudes. During this period, Asian pollution was transpc

phase components will undergo chemical change over tim@cross the pole associated with the development of
and transport and partition to the particle phase (e.g. HalPressure system over the East Siberian Sea (Sodemani

lquist et al., 2009). 201_0). At the same timg another low pressure system,
nating from North America, travelled north along the eas
4.1 Case studies coast of Greenland. Pollution plumes sampled between

two low-pressure systems were in a region of stretching
The following subsections intend to give a more detailed in-filamentation leading to the formation of fine-scale feat
sight into the meteorological conditions during the POLAR- in the measurements (shown in detail by Sodemann «
CAT campaign and to highlight the strong variability in the 2010). According to FLEXPART, this flight was influenc
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Table 4. Overview of campaign characteristic pollution plumes (discussed in detail in Sect. 4).
Plumel Plume 11 Plume 111 Plume IV Plume V
coordinates 66.3-65.8N, 61.1-60.8N, 60.5-61.2 N, 68.4-69.4N, 68.7-69.0N,
49.9-49.2W 454 W 45.8 W 54.8-57.8W 55.6-56.4W
altitude (km) 4.2-5.0 7.6 2.1-3.0 7.3 5.7
date/time (UTC) 8 July 2008, 8 July 2008, 8 July 2008, 13 July 2008, 13 July 2008,
13:14-13:32 14:52-15:02 15:40-15:50 18:42-19:06 19:56-20:02
extension (km) 108 60 60 150 72
origin BB, Canada BB, Canada FF, Ohio Valley, Great FF, Asia BB, Siberia
FF, Great Lakes Lakes BB, Canada BB, Siberia FF, Asia
age (days) 7 6-11 >7 6-11 6-11
3-4 5-8
maximum AMS derived mass (pgTﬁ) 111 0.96 0.73 1.30 0.22
fraction of particulate organics (%) 9B 12 82+ 4 55+17 52+ 22 -
ACO (nmol mot1) 30 27 - -16 30
AO3 (nmol mot~1) 10 45 - 50 —24
100 4.1.2 Aerosol and trace gas enhancement from

Canadian BB

80

Plume | sampled on 8 July (Figs. 3 and 5a) is an e
ple for advection of nearly pure BB pollution out of Can
through the free troposphere towards Greenland. Afte
week of transport, clear enhancements of submicron at
concentration, ozone, and CO were observed over tt
land ice in Greenland. The chemical composition of
aerosol is characterised by a mass fraction o-9@ % or-
ganics, an average total mass of (48@.35 g nt3, while
ACO is 30 nmolmot?, and AO3 is 10 nmol mot? for the
period during which the aircraft moved at a constant
20 tude. The trace gas delta values are calculated by sul
ing the average mixing ratio before and after the plume
the peak value during the pollution episode. Between
o and 13:26 UTC all aerosol and trace gas signals drop <

taneously. Potentially, the aircraft shortly moved out of
Fig. 2. Low pressure system west of Greenland on 8 July at 15:00plume. The CO detector shows no signal during these
UTC at 5000 m altitude. The colour-code denotes FLEXPART de-minutes due to internal calibrations. Even though acco
rived excess CO mixing ratio in nmolmot, the white contours  to Fig. 3b and ¢ the ATR-42 flew only through a faint CO
represent surface pressure levels from 980 to 1030 hPa in 3hPa inmostly washed-out BC signature, it is obvious from FL
tervals. The red trace indicates the flight track on 8 July 2008. PART column-integrated emission sensitivity in Fig. 5a
this air mass was influenced by BB in Canada (the rec

. . . . . black dots indicate MODIS fire counts for forest and o
by a variety of air masses from different origins leading to land use, respectively). According to back trajectory cal

high variability in air mass transport times which ranged be-tions by the OFFLINE model, most of the air masses pi

tween 10 and .17 days for A5|a and arour_ld one vx_/eek for_N p BB signatures at 600 hPa and were lifted to about 40
and Europe. Figure 4 provides the same information as Fig. lose to the east coast of North America and then trav

for this specific flight. . . . ._between 600 and 500 hPa before interception.
The plumes which are discussed in the following analysis

are represented by roman numbers in chronological order in
Figs. 3 and 4. An overview of plume origin, coordinates, and
main characteristics is given in Table 4.

80
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Fig. 3. 8 July, 2008.(a) Aircraft altitude (blue) and trace gas mixing ratios (grey, ®lack CO) in one second time resolution, the |
striped areas denote relative humidity equal to or greater than 1@BAMS sulphate and organic aerosol mass concentration (st
in two minutes time resolution(c) FLEXPART excess total and biomass burning (BB) CO and measured excess CO (actual conc
minus 100 nmol mot?), (d) ratio of FLEXPART BC aerosol-like and passive trade, SMPS volume size distribution at STP. The a
between the black bars with roman numbers indicate the discussed plumes.

4.1.3 Aerosol enhancement from North American BB  source region and transport of this episode are comp:
and FF pollution with minimal trace gas signature to Plume I. However, while in both cases organic ael
is markedly enhanced, CO is not in the second case.

While in Sect. 4.1.2 both trace gases and particle signaturers(:"smt clearly shows that considering both gas and ae

were elevated, another case from 8 July (Plume I, Figs. 3 phase is important to fully identify pollution events. L
ing the second part of the plume encounter the source t

and 5c, d) illustrates a situation where BB pollution from shifts south to the Great Lakes area, the Ohio Valley an

Canada mixed with FF outflow from the Ohio Valley was y

US East Coast (Fig. 5d). Parts of these areas are di
sampled but only aerosol concentrations are markedly ele-
vated. Plume IIl was sampled between 3.0 and 2.1 km altid populated and heavily industrialized which may explair

tude during the descent to Narsarsuaq while traversing a la el?lgh contribution of sulphate aerosol to this plume. The
9 q 9 a1yt FLEXPART SQ and CO passive tracers is significal

of low level clouds. Both aerosol instruments (Fig. 3b and
L : : . higher during this episode than during the rest of the 1
e) indicate a clearly defined particle plume. Organic matter .S -
. S (not shown). Such enhanced S@missions indicate poll
increases steeply from below detection limit to 0.49 pgm .. L .
. i : . tion contributions from New York and the Ohio Valley a
until 15:44 UTC, while particulate sulphate peaks around o
) . 3 based on the EDGAR 32FT2000 emission inventory.
15:48 UTC with 0.39 ugm®. The occurrence of one peak
FLEXPART CO fire tracer contributes less than 5% du
after another suggests that two distinct sources are inter;
"this episode to the total CO. The relative humidity at
mingled in the 10 min measurement interval occurring over
start point of this plume is 31% while it increases ste¢
60 km. The ozone mixing ratio remains constant throughout
and peaks at 86 % together with the particulate sulphate
the encounter, while the CO mixing ratio increases slightly
' . ; centration. It is conceivable that the distinct particulate
from roughly 100 to 110 nmol mof including a period of . ) S
phate signature is a result of $@rocessing in clouds furth

instrument calibration. It is difficult to determine whether

above. Transport times were longer than one week for tt
the increase in CO is due to the plume or due to local emis-

contributions, and between 5-8 days for FF (see Fig. 5

sions from Narsarsuaq. The FLEXPART column- mtegratedBased on the OFFLINE model, the BB air mass traject

emission sensitivity (Fig. 5¢c) suggests that the first part of
this plume encounter was influenced by Canadian BB. The were uplifted from approximately 800 hPa to 550 hPa
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Fig. 5. Column-integrated emission sensitivity on 8 July 2008 for Plume | tqd)l Plume |, 13:27:45-13:31:47 UTC, shows BB contri-
butions from Canada(b) Plume Il, 14:56:03-15:01:40 UTC, shows FF influence from the Great Lakes area and BB contributions from
Canada and the US West Coat) Plume 111, 15:39:35-15:44:16 UTC, presents BB influence from Canada and FF contribution from the
Ohio Valley and US East Coadd) Plume lIl, 15:46:08-15:46:43 UTC, shows contributions of FF from the Ohio Valley, Great Lakes area
and the US East Coast and some BB influence from Canada.
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Fig. 6. FLEXPART column-integrated emission sensitivity on 13
July 2008 for (a) Plume IV, 18:41:32—-18:44:54 UTC, and (b) Plume
V, 20:02:51-20:03:31 UTC, both showing influences from mixed
Asian FF and Siberian BB pollution.

passing over the fires and then descended slowly within 42
hours to 700 hPa before detection over Greenland. The FF
trajectories picked up pollution between 1000 and 850 hPa
before transport at low level towards Greenland where they
were measured between 840 and 710 hPa.

4.1.4 Strong CO enhancement and aerosol wash-out in
WCB

In contrast to the case discussed in Sect. 4.1.3, Plume V in-
tercepted on 13 July (Fig. 4) exhibits a strong increase in
the CO mixing ratio while ozone concentrations drop and
the aerosol signature almost disappears. The CO mixing
ratio is enhanced with 154 nmolmol~! on average with a
ACO of 30nmolmol~!, while the O3 mixing ratio drops
to 61 nmol mol ™!, still slightly elevated, corresponding to a
AOj3 of —24nmolmol~!. Both aerosol instruments detect
little signal. AMS aerosol total mass is 0.26 & 0.26 pgm~3.
However, the air mass is influenced by Siberian BB and East
Asian FF (Beijing region, Korea and Japan) based on the
FLEXPART column-integrated emission sensitivity given in
Fig. 6b. Considering the vertical extension of the plume by
means of the FLEXPART CO passive tracer as shown in
Fig. 7 the pollution episode was crossed at its highest con-
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Fig. 7. FLEXPART calculations of excess CO passive tracer con-
centration in nmol mol ! along the flight track (thick black line).
The thin black lines indicate potential temperature in K, the thick
red line denotes the 2 PVU isosurface, the thin blue contours show
80 and 90 % relative humidity. The arrow indicates the turning
point.

centration. This and the combination of elevated CO mixing
ratio and very low signal intensity for aerosol detection sug-
gests that this plume may have been influenced by aerosol
wash-out. Thus, the gas phase pollution tracer CO survived
transport from East Asia and Siberia while particles were
deposited en-route. Roiger et al. (2011) describe the cor-
responding meteorological situation in detail including the
rapid uplift of polluted air masses in a WCB by means of
cloud top temperatures over East Asia and the subsequent
cross-polar transport towards Greenland. Figure 8a and b
display the median values of the meteorological field data
along the trajectories calculated with LAGRANTO which
are released within the given time frames (see below). In
Fig. 8a (19:58:20-20:02:00 UTC) it is clearly visible from
the cloud cover and precipitation that aerosol wash-out could
have occurred around 110 to 70 h prior to interception during
air mass uplift which can be associated to the WCB event.
To contrast this period of high CO and low particulate mat-
ter abundance, Fig. 8b shows the vertical cross-section along
the trajectory for the period 18:26:40-18:28:24 UTC of the
same flight with a high CO mixing ratio of 151 nmol mol~!
and high total AMS aerosol mass of 1.24 + 0.40 pgm™3 (see
label “Vief” in Fig. 4). Even though this plume corresponds
primarily to Canadian BB and US anthropogenic emissions
we compare it to Plume V in terms of total submicron aerosol
mass loading because in both cases the CO mixing ratios
are greater than 150 nmol mol~!. Therefore elevated particu-
late mass concentrations are expected for both events. While
Plume V aerosol was very likely scavenged by a precipita-
tion rate near | mmh~! (see lower panel in Fig. 8a) during
air mass ascent, Plume V¢ particles experienced much less
precipitation en-route (maximum of 0.2 mmh~!, see Fig. 8b
lower panel). Therefore the measured aerosol mass con-
centration at 150 nmol mol~! CO mixing ratio is rather high
within the context of this campaign. This analysis shows that
relating enhanced CO mixing ratios to aerosol concentrations

www.atmos-chem-phys.net/11/10097/2011/
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Fig. 8. Median values of the meteorological field data along the trajectories, released between 19:58:20-20:02:00 (a) and 18:26:40-18:28:24
(b). Blue shades indicate cloud cover, black contour lines temperature, the green line the boundary layer height, the yellow pattern the
orography as given by the ECMWF data, and the red line the median position of the trajectory ensemble. The lower panel shows median
precipitation values at the surface (blue columns) and night times along the trajectory pathway (grey shade).

becomes difficult as particulate matter is subject to aqueous
removal processes while CO with a lifetime of roughly 1—
2 months is more likely to be preserved (see more detailed
discussion in Sect. 5.2).

4.1.5 Significant aerosol and trace gas enhancement
despite transport associated to WCB

Unlike Plume V, Plume II sampled on 8 July (Figs. 3 and
5b) provides an example in which pollution outflow is up-
lifted through a WCB and both trace gases and aerosol
concentrations remain markedly enhanced over Greenland.
AOs is approximately 45nmolmol~!, and ACO at least
27nmolmol~! (see Fig. 3). The ACO is a lower estimate
since internal instrument calibration took place during this
period and the highest recorded CO value throughout the
plume was used as peak value for the calculation. Outside
this defined plume period ACO is some 60 nmol mol~! as-
suming 100 nmol mol~! as background value (Fig. 3c). This
implies that the event discussed here was embedded in an ex-
tensive polluted area. Both aerosol instruments show clear
enhancements during the plume encounter compared to the
surroundings. The AMS submicron aerosol mass has a mean
of 0.62+0.35ugm™3, peaks at 0.96 ugm—, and is com-
posed of 82 & 14 % organic carbon. Figure 5b shows that this
plume is composed of a mixture of anthropogenic emissions
from the Great Lakes area and forest fire emissions in Canada
and possibly also at the US west coast. Transport times vary
significantly depending on the source region: 3—4 days from
the Great Lakes, 6-11 days from Canada, and greater than 12
days from the west coast. According to the OFFLINE model
all trajectories raised from 900 hPa between 72 and 60 h prior
to plume detection at 380 hPa (see Fig. 9 lower panel). Thus

www.atmos-chem-phys.net/11/10097/2011/
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Fig. 9. Pressure and relative humidity along back trajectories calcu-
lated with the OFFLINE model for every minute during plume II.
The data points at 0 h represent in-situ measurements.

air masses were subject to a strong and rapid uplift within 2—
3 days and a humidity loss in the last 24 h. In-situ measured
relative humidity was between 29 and 32 % in the maximum
of the pollution episode and up to 100 % when entering and
leaving the plume (Fig. 9 upper panel). A low pressure sys-
tem travelled from the North American east coast to the west
coast of Greenland between 6 and 8 July (see Fig. 2). The
enhanced pollution in the warm sector of the cyclone and the
above described trajectory analyses suggest that the pollution
plume was carried upwards by a warm conveyor belt (WCB).
Since condensation and precipitation are widespread and in-
tense within the ascending air masses of a WCB the question

Atmos. Chem. Phys., 11, 10097-10123, 2011
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arises, how much of the original particulate pollution remainsthe large fraction of particulate sulphate @&2 %) reflect
after the transport to the atmosphere above Greenland. Tha strong FF contribution rather than BB. The plume age
FLEXPART BC tracer ratio indicates (Fig. 3d) that less thanied over the sampling period from about 11 to 16 days
1% of the aerosol-like tracer arrived at the point of inter- Fig. 6a). Air masses extending over the middle and
ception which is true for the entire flight. The detection of troposphere (300 and 700 hPa) moved from southern S
Plume II, however, shows that aerosol wash-out in a WCBand East Asia over the North Pole (Sodemann et al., !
is not necessarily complete. Also note that the ozone mix-Roiger et al., 2011). 72h prior to the encounter all tre
ing ratio is strongly elevated for the duration of the plume. tories were above 430 hPa at°®™ from where they tra
FLEXPART stratospheric air mass contribution is howeverelled south to the point of interception. As back tra
<5% which is in good agreement with the history of the air tory analyses with the OFFLINE model suggest, this
mass (Fig. 9) suggesting that photochemical production olution episode might be related to the case study pres

ozone may have taken place. by Roiger et al. (2011). They describe how anthropoc
East Asian polluted air masses were uplifted ina WCB €

4.1.6 Stratospheric air mass intrusion into upper ing the lowermost Arctic stratosphere with subsequent c
tropospheric Asian pollution plume polar transport towards Greenland. The pollutant rich

pospheric streamer and ozone rich stratospheric air r
While in Plume Il the positiveAO3 was not due to mixing seem to have irreversibly mixed at the filamented edg
with stratospheric air masses, the long period of ozone elevathe intrusion. While the latitudinal coordinates of the e
tion during pollution episode IV on 13 July (Fig. 4) can be as- described in Roiger et al. (2011) and of Plume IV coin
sociated with a stratospheric air mass intrusion. Even thouglvery well, there is a difference in roughly %ongitude an
the modelled 2 PVU isosurface (red line in Fig. 7), an indi- up to 200 hPa in the vertical. A comparison of both plut
cator for the location of the dynamical tropopause (Holton ethowever, is out of scope for this paper.
al., 1995), is located at roughly 9km, FLEXPART calcula-  Altogether, this discussion of only six detected plu
tions show a contribution of 20 to 25 % of stratospheric air shows the large variability in characteristics of pollu
masses for this period (not shown). The ozone mixing ra-reaching Greenland during summer. At the beginning of
tio is clearly enhanced at 145nmol mélwith AOs being 2008, an intense low pressure system moving from P
50 nmol mol1. CO stays relatively low at 95 nmol mol on America towards southern Greenland was responsible f
average with aACO of —16 nmolmot™™. It is conceivable  advection of US American and Canadian polluted air m:
that elevated plume CO concentrations might have been carwith transport times between three and nine days. |
celled out by the mixing of tropospheric and stratospherictwo low pressure systems, one over the East Siberia
air masses in this case. The in-situ relative humidity dropsand another at the east coast of Greenland, facilitated
by 10 % when entering and increases by 10 % when leavingolar transport of East Asian and Siberian air masse
this episode confirming the stratospheric influence. Plumewvards Greenland where the transport time was roughl
IV forms part of the same pollution episode as Plume Vtween two and three weeks. For the general evaluati
since the aircraft returned along the same coordinates bubng-range transport pollution the observed cases shoy
at different altitudes as can be seen in Fig. 7 by the mir-both gaseous and particulate tracers need to be take
rored structure of the modelled excess CO passive traceaccount. Trace gases might not always be elevated
Therefore, a similar trend in trace gas enhancements is exaerosol pollution is present (Plume Ill). Also, air mass u
pected. However, the behaviour is opposite. This shows thain WCB over East Asia led to nearly complete aerosol <
the same pollution episode can exhibit very diverse characenging (Plume V) while trace gas mixing ratios remaine
teristics dependent on where measurements were performedvated, whereas WCB transport out of North America
This is not only true for trace gases but also for the aerosolesponsible for enhanced particulate and gaseous pol
concentration. While in Plume V particles were scavengedover southern Greenland (Plume 1l). The high variabilit
the SMPS shows in Plume IV an enhanced signal of up tochemical characteristics was even true within the same
0.25un? cm~2 for accumulation mode particles, and AMS |ution episode as cases IV and V show.
total mass has a mean of 02®.40 ugn?3, 1.45 times
higher than the average of mass concentrations of plumes
encountered during the campaign (see Sect. 5). The fractioB General characterisation of summertime aerosol ove
of organic mass is 52 22 %. According to the FLEXPART Greenland
column-integrated emission sensitivity (Fig. 6a), the sampled
air masses arrived from Siberia (BB) and East Asia (FF from5.1 Vertical profiles
the Beijing area, Korea and Japan). The FLEXPART CO
passive fire tracer contribution ranges between 54 and 90 %igure 10 shows the campaign average vertical profiles
of the total CO contribution during this episode (Fig. 4c). total AMS measured aerosol mass, the SMPS detecte
This is only partly consistent with the AMS findings since ume of particles, and the mixing ratio of CO for all flig
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Fig. 10. Vertical profile of total AMS aerosol mass, SMPS aerosol volume, and CO mixing ratio for all 8 POLARCAT flights. Th
lines show the median concentration for 200 m altitude bins while the grey shaded areas comprise the inter-quartile concentratiol
has been smoothed by a sliding average comprising 5 altitude bins. Aerosol mass and volume are given in STP.

indicated in Table 2. The black lines denote the medianbon, while particulate nitrate, ammonium, and chloride
values of 200 m altitude bins while the grey shaded areasll below detection limit. Including a maximum estimatt
constrain the inter-quartiles. No real boundary layer en-nitrate and ammonium mass concentrations based on t
hancement in particles over land and inland ice was founderage LOD from all flights, sulphate aerosol would mak
as reported previously by other authors for summertimeapproximately 15 % of the particle mass and organics *
Arctic measurements at the surface (e.g. Engvall et al.not taking into account species like BC or dust which
2008), while in the marine boundary layer a maximum of AMS cannot measure. For pollution episodes with r
1.22+ 0.30 pg nT2 consisting of 50 % sulphate aerosol was loadings greater than 1.00 pg#the organic mass fracti
detected. Between 1 and 3km a slight enhancement inncreases to 7& 12 % and even to 8% 12 % for events wit
aerosol volume and two distinct elevations in aerosol massnore than 2.00 ug . This means that pollution transp
were observed which originated from low-level pollution enhances the organic carbon mass loading in the fre
transport out of North America (see discussion of flight from posphere above Greenland. In terms of mass concent
8 July in Sect. 4.1). In the free troposphere, from above 3during plume events the median loading increases fromr
to 5.5km aerosol loadings are at a minimum with a massto 0.58 pg nT2.
median mainly below 0.5 pgnf and an aerosol volume of If a particle density of 1.7 gcm? is assumed, based
below 0.50 pricm~2. Based on the increase of the CO mix- densities of sulphate/sulphuric acid (1.7-1.8 gémanc
ing ratio with altitude, advection of polluted air masses canaged organic matter (1.5—-1.7 g cfy Dinar et al., 2006), tt
be assumed. Thus, higher aerosol concentrations could b8MPS particle volume (um cnd) is roughly a factor 2 tc
expected. Since this is not the case, wet deposition is digh. This can partly be explained by the fraction of p
likely explanation for the low aerosol concentration. This cles which the SMPS can detect but which are not acco
finding is comparable to measurements over the UK yearfor by the AMS. As not 50 % of the mass is compose
around (Morgan et al., 2009) and Central and Western EuBC, mineral dust or refractory organics, the uncertaintir
rope from May and late October/early November (Schneiderthe AMS data due to the total estimated collection efficit
et al., 2006a; Schmale et al., 2010) where similar aerosoCEpc| of 27 % and the systematic 30 % uncertainty in
concentrations were measured. According to these data theCl inlet transmission are more important. Furthermore
free troposphere over Greenland is not significantly cleaneaerosol number and size distributions were most likely
than over Europe in terms of aerosol mass concentrationsstable during one SMPS scan of 130s adding uncerta
Above 5.5 km aerosol mass increases slightly, as well as théo the aerosol volume size distribution (see also Quenr
CO mixing ratio. This might reflect the high altitude long- et al., 2011). The SMPS data quality has been prover
range transport of polluted air masses from North America,Quennehen et al., 2011) by the very good consisten
Siberia/Asia and Europe. independent data sets of size distributions from SMP¢
In general, the non-plume aerosol is composed ofPCASP, total concentrations from CPC 3010, and light

29 20% particulate sulphate and Z120% organic car- (efing from the TSI nephelometer.
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Table 5. Emission ratios of gaseous sulphur and gaseous organic compounds from fossil fuel (FF) and biomass burning (BB
several emission inventories and studies.

Reference Fossil fuel combustion Biomass burning
SG,/CO VOC/CO SQ@/CO VOC/CO
EDGAR 32FT2008 0.30-0.45 - - -
Streets et al. (2008) 0.16 0.19 0.007 0.18
Zhang et al. (2009) 0.16 0.18 - -
Andreae and Merlet (2001) - - 0.009 0.05
Wiedinmyer et al. (2006) - - 0.0004 0.004
Yokelson et al. (2008) - - - 0.04
Neto et al. (2009) - - - 0.05

1 For North America (Great Lakes, Ohio Valley, East Coast) and Asia (Beijing area, Korea, Japan)

2 Asia, values for FF correspond to combustion, values for BB to open burning, VOC = NMVOC

3 Asian anthropogenic emissions, VOC = NMVOC

4 Extratropical forest, VOC = total VOC

5 Average over all vegetation classes, VOC = NMHC

6 BB in the Yucatan, VOC = NMHC

7 Deforestation in Brazil, VOC = NMHC

VOC = volatile organic compounds, NMVOC = non methane volatile organic compounds, NMHC = non methane hydrocarbons

5.2 Chemical plume properties particles due to their decreasing vapour pressures. FF
sions have more than one order of magnitude highexSC
The FLEXPART analysis revealed that the major source con€missions ratios than BB while BB organic vapour emis
tributions from NA were from BB events in Saskatchewan, ratios are roughly ten times higher than their,80D emis
Canada, and FF in the Great Lakes area, and Ohio Valley. Ewsions (Streets et al., 2003; Zhang et al., 2009; Andrea
ropean sources were mostly of anthropogenic nature, while #erlet, 2001; Wiedinmyer et al., 2006). Thus, organic
second BB influence originated from the Yakutsk area (Parigoon aerosol is expected to dominate in BB plumes wh
et al., 2009) in Siberia usually mixed with anthropogenic sulphate aerosol is associated with FF pollution. Yoke
emissions from East Asia. While European and NA pollution et al. (2009) report 67 times higher concentration of
was detected between 60 and R, Siberian/Asian plumes ticulate carbon to sulphate measured by an AMS in
were only observed north of B6A total of 48 plumes were tively young BB plumes. Also Shinozuka et al. (2010)
detected with the AMS during POLARCAT and categorised port on high ratios of organics to particulate sulphate fo
into five different classes. The plume identification method plumes measured by an AMS over Alaska during ARC
was described in Sect. 4. The five categories were estalspring 2008. Young BB mass spectra can be identifie
lished based on a plume by plume analysis in which thethe ratio of certain markers (mB0 andm/z 73, Schneide
FLEXPART column-integrated emission sensitivity, the gen- et al., 2006b, Alfarra et al., 2007) for levoglucosan, wi
eral footprint tracer, and the CO, CO fire, BC and,Sfacer is a thermal decomposition product of cellulose (Simc
contributions were taken into account. First, 13 subclasses¢t al., 1999). However, the long-range transport plume
were established and then comprehended in 5 categories &erved over Greenland were photochemically process
obtain more robust statistics for each class (see Table 3). a very high degree and thus levoglucosan is expected
decomposed (Hennigan et al., 2010). Figure 11a shov
5.2.1 Identification of emission sources by aerosol derived sulphate and organic carbon ratios for the five
chemical composition ferent types of plumes. The categories start from the
with “pure” BB while the anthropogenic and Asian faci

With the AMS chemical composition measurements it was/Ncrease towards the right. Atthe very right the data for
possible to discriminate the different categories of plumesPlUme periods are displayed. The term “pure”is putin
by determining the ratio of particulate sulphate and organict@tion marks as we cannot exclude mixtures with othe
matter to total aerosol mass determined by the AMS mealhasses. “Pure” BB plumes, category one, are charact
surements. Data from emission studies and inventories (segY @ median sulphate fraction of 0.22, which is also tru
Table 5) suggest that FF plumes are marked by higher sulth® sécond plume type, a mixture of prevailing BB anc
phur emissions while BB pollution is characterised by or- ¢ FF from NA and Europe with no influence from A
ganic vapours which in the process of ageing condense off NiS is consistent with findings by Heald et al. (2008) 1
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Fig. 11. (a)Fraction of particulate sulphate/organics associated with the type of pollution plume, and measurement periods witr
influence. The boxes denote the 25th and 75th percentiles, the black line within the box represents the median and the error b
10th and 90th percentiles. The black stars denote the average {@l@xygen to carbon ratio (O:C ratio), same notation as top pahg
denotes the fraction ah/z44 of total organic mass. The purple line shows the oxygenation maximum after Ng et al. (2010). Th
numbers identify the plume categories.

also report around 20 % of sulphate for BB plumes, Singhenced plume on 14 July. This is consistent with observz
et al. (2010) who found roughly 17 % for aged (1-5 days) of Asian industrial plume transport and evolution out of
BB/FF plumes from North America during ARCTAS spring China (Li et al., 2010). Lu et al. (2010) report that the an
and summer, and Brock et al. (2010) reporting on 26 % par-growth rate of S@ emissions from China was 7.3 % betw
ticulate sulphate during ARCPAC (Aerosol, Radiation, and 2000 and 2006. The main contribution was from Nortl
Cloud Processes affecting Arctic Climate) 2008, accountingChina power plants which almost doubled their,;Sénis:
only for contributions from particulate sulphate and organ-sions in this period. During the POLARCAT campaign
ics. It has been observed that in ageing BB plumes the rela*pure” Asian FF plume was observed as East Asian ou
tive increase in mass of particulate sulphate is higher than ofvas always mixed with Siberian forest fire influencec
organic carbon (Formenti et al., 2003; Yokelson et al., 2009)masses. However, it is conceivable that outside of th
which can explain the relatively high percentage of sulphateseason air masses exclusively characterised by East
in the detected BB plumes over Greenland. Enhanced particanthropogenic activity are transported towards Greer
ulate sulphate fractions in aged forest fire plumes have beefiherefore, the theoretical composition of a “pure” Asiar
reported before (Hudson et al., 2004). Within the third class,plume can be estimated: The FLEXPART CO passive
FF dominated plumes from the same source regions, the mdracer indicates BB contributions between 54 and 859
dian sulphate fraction rises to 0.29, similar to plumes characthe respective episodes. From the aerosol composition «
terised mainly by Siberian BB and little Asian anthropogenic egory | (“pure” BB) we know that the BB contributions ct
influence (0.30). Asian fossil fuel dominated plumes with tain roughly 22 % particulate sulphate. Based on this, ¢
little Siberian BB contribution reach a sulphate fraction of centage of 88.% 34.5 % of particulate sulphate is estime
0.37. This shows that the major contribution of particulate for a “pure” Asian FF plume. Siberian fires are estim
sulphate and thus acidic aerosol originates from East Asiaro contribute more than 56 % of Northern Hemispheric
anthropogenic activity. The highest concentration of par-from extra tropical BB (van der Werf et al., 2006). Howe
ticulate sulphate throughout the POLARCAT campaign wasduring the POLARCAT-France summer campaign, it wa
1.95+0.12 ugn3 observed in an Asian fossil fuel influ- found that Siberian BB had a stronger influence on ae
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Fig. 12. Total AMS derived aerosol mass versn€0 for 48 identified pollution plumes and one average non-plume point. The highl
plumes are discussed in Sect. 4.1.

composition over Greenland than Canadian BB. This mightticles subject to a variety of processes along the way. Ar
be due on the one hand to the longer transport pathway fronothers these processes include ageing by photochemic
Asia, resulting in more complete removal en-route to Green-cessing. The photochemical state of organic aerosol ¢
land, and on the other hand to the meteorological conditionglerived from the O:C ratio (oxygen to carbon). The O:(C
which favoured transport of NA BB plumes. Biomass burn- tio can be approximated with a unit resolution AMS by
ing was more active in Saskatchewan, Canada, at the time deérmining the ratio of the organic contribution wf/z44 tc
this field experiment. If measurements had been conductethe total organic mass, denoted fg (Aiken et al., 200¢
earlier in the year, higher Siberian influence could have beerNg et al. 2010). For all types of detected plumes the
observed (Warneke et al., 2010). The median particulate suldian and average O:C ratio oscillated between 1.0 an
phate fraction for non-plume periods is 0.23 pginthus  which corresponds to LV-OOA (low-volatility oxygena:
similar to category | and Il, however with larger variability. organic aerosol, Jimenez et al., 2009), thus aged, ot

matter (see Fig. 11b). No significant difference within
5.2.2 O:C ratio of the organic aerosol one standard deviation from the mean between the yot

(~3 day) and oldest (~16 day) plumes within the categ:

Figure 11a also indicates the average age of a plume claguld be found, meaning the organic aerosol compon
since emission. It was calculated by averaging over the meaflr2dy highly processed after roughly one week of tran
age of all individual pollution episodes within one category and additional tlme'spe.nt |n the free ”OPF’SP_her? does_r
based on FLEXPART data. FLEXPART calculations derive cr'ease the O:C ratio significantly. The finding is consit
a so-called age spectrum for each air mass probed by the ait¥ith results from Ng et al. (2010) who found an asympt
craft for several types of tracers. For the average age calcfénd to an O:C ratio of 1.2 with age as indicated by the
lation of a single plume the CO passive tracer age spectrunf!€ lin€ in Fig. 11b. Furthermore, this implies that the ¢
was used (Stohl et al., 2003). Each day’s contribution (1 to 20ACteristics of the organic aerosol advected to Greenla
days back from the time of sampling) was weighted based Orpot.dlff.er_ much_|r_1 terms of chemical charaf:terlsncs de:
the excess CO mixing ratio per plume and multiplied by thetheir distinct origins (shorter trayelleq particles corresy
specific day of contribution. The sum over the weighted daily©© NA, longer travelled ones to Siberia and East Asia).
contributions allows for an estimation of the average age of1°N-Plume O:C ratio (median: 0.85, mean: 0.88) implies
a pollution plume. The plot shows that long-range transportth® @erosol background is less aged. There is not enou
from North America and Europe took roughly 10 days (com- formation to draw f:onclu3|_ons_on th_e origin of this aerc
pare Fig. 5a—d) while plumes from Siberia and Asia generallyfoWever, a potential contribution might come from ma
travelled 15 days or longer (compare Fig. 6a, b). These peri€Missions of the North Atlantic Ocean. Russell et al. (2
ods are comparably long for aerosol transport and make pa,f_ound that organic aerosol accounts for up to 47% o
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submicron particulate mass over the North Atlantic and Arc-in background conditions and with 39217 nm for BB per
tic Ocean and is dominated by organic hydroxyl groups. Asturbed conditions is present. Mainly BB influenced r
the sea is also a source for sulphur containing aerosol, marinAsian air masses (Fig. 13a, b, brown trace) also preser
emissions might explain the relatively high sulphate aerosoimodes at 72- 13 nm and 28% 384 nm (volume-based). F

concentrations for the non-plume periods. a detailed discussion on the North American BB plume:
Quennehen et al. (2011). Air masses with mainly Sibs

5.2.3 Correlation between aerosol mass and carbon BB contribution display a broad go=1.92) one-modal vo
monoxide mixing ratio ume size distribution (Fig. 13a, b, bright green trace)

269+ 1nm. Asian FF dominated plumes again show
Due to transport times between 3 and 16 days, the long dismodes (red trace) with & 9 nm and 321 35 nm. Based ¢
tance from the source, and aerosol scavenging during tranghis, the background aerosol appears to have the large:
port, especially in WCB events, it was not possible to de-metrical mean diameter in the accumulation mode follc
rive a correlation of total aerosol mass and CO mixing ra-by the non-Asian FF dominated plume (4¢56 nm) sig
tio for plumes arriving at Greenland. In the vicinity of a natures while Siberian BB dominated plumes show a r
source, usually a positive correlation between CQAGO small mode diameter comparable to non-Asian BB d
and aerosol species, i.e. organic carbon and black carbomated pollution. Mixed BB and FF plume volume size
can be observed e.g. (Spackman et al., 2008; Singh et altyibutions appear more than 100 nm smaller in the accur
2010; Yokelson et al., 2009). A factor which needs to betion mode than “pure” BB. And, FF dominated patrticle :
taken into account when correlating CO enhancements withdistributions are larger than those of BB dominated plur
aerosol mass concentrations is that this technique works best
when the trace gas enhancement is large compared to tHe4 Plume age and aerosol lifetime
background CO value. The plumes studied here do not show ) ) ]
an intense increase of the CO mixing ratio and the variabil-1h€ 10ng transport times raise the question of aerosol
ity in the background concentrations is difficult to quantify, ime- ldeally, particles from the same source region
hence the difficulties in deriving a correlation. Figure 12 Similar chemical and hygroscopic properties, and com
displays the measured aerosol mass versG® for all 48  Dle emission strengths at a variety of ages are mea:
plumes and an average out-of-plume data point. The indiHowever, Qesplte the lack of detailed _|nformat|o'n on
vidual plumes discussed in Sect. 4.1 are highlighta€O  Source region and meteorology at the time of emissior
varies between-20 and 60 nmol mol® while aerosol con-  thus source strength, it was possible to relate the total
centrations cover values between 0 and 2 p§rover the ~ Sured aerosol mass to the FLEXPART calculated ag
whole range. For negativaCO values the ozone mixing 10 .plumes. This r_esglts in an exponential distribution 1
ratio is greater than 130 nmol md! indicating upper tro-  Which an aerosol lifetime in the range between 7 and 11
pospheric and lower stratospheric air mass contribution ang@n be derived (Fig. 14, green line). For this calculatio
thus most likely high altitude transport where wet deposi-Ution and deposition over time were assumed to be
tion is less probable. Aerosol mass concentration is alwayd" for the chosen plumes as they have comparable che
larger than 0.97 g for these cases. For all other plumes Properties making them similarly hydrophilic/hydropho
it was observed that the measured submicron aerosol mass'® 10 selected plumes are characterised by mainly N
was composed of at least 30 % organic carbon for CO mix-@nd little BB influence (see bold writing in Table 3). 1

ing ratios between 100 and 140 nmol mbland for larger red cross in Fig. 14 denotes an outlier. OFFLINE back

mixing ratios more than 60 % of the mass was organic. ~ I€Ctories suggest that this air mass was uplifted in a \
event like Plume Il as discussed in sect. 4.1.5. Furthen

in-situ measured relative humidity was around 90%. 1
wet deposition along the pathway and/or in-situ is likely

Size distributions of aerosol number and volume concentra!lis case. Ar ranging from 7 to 11 days is reasonable
tions measured by the SMPS have been averaged for eadipnsistent with lifetimes determined by other authors. |
of the five plume classes and for all out-of-plume periods®t &l (2009) found an experimental equivalent black
(see Fig. 13a and b) and fitted with lognormal functions bon lifetime of 5.1 days for Siberian forgst _flre emissi
(see Table 6). All size distributions show clear enhance-K0ch and Hansen (2005) a modelled BC lifetime °f7'3§
ments in the accumulation mode as expected after transd"d Farina et al. (2010) modelled 6.8 to 16 days for -
port times of one to two weeks (Jaenicke, 1980). The(secondary organic aer(_)sol_) dep_eno_lmg on the scenarit
non-plume and “pure BB” size distributions (Fig. 13a, b global scale. Exponential fits W|th_I|fet|mes of 5,7, 9,
black and dark green trace, respectively) show a signifi-2"d 16 days have been added to Fig. 14.

cant enhancement in Aitken mode particles betweeit 24

and 43t 1, and 66t 1 nm, respectively, based on the vol-

ume. An additional accumulation mode with 48@46 nm

5.3 Aerosol size distributions
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Table 6. Fit parameters for the log normal number and volume size distributions as shown in Fig. 13.

Parameter*  Out-of-plume “pure” BB BB/FF no Asia NA/EU, FF/little BB Sib BB/Asia FF  Asia FF/Sib BB
dN/dIn(dp)
No 2228+ 67 1275+ 3 596+ 252 47992 855+ 1 308+ 48
0go 1.12+1.02 1.46+1.02 1.48+1.16 1.46+1.13 1.92+1.01 1.514-1.10
0.023+0.001 0.043t0.001 0.045£0.012  0.042-0.003 0.075:0.001 0.05Gt 0.009
N1 1153+ 171 637+ 3 530+ 397 780+ 72 605+ 34
og1 1.224+1.08 1.76+1.06 1.76+1.90 2.04+1.26 1.78+1.14
0.039+ 0.002 0.15Qt0.017 0.116£0.111  0.102-0.048 0.1120.033
No 13444913
og2 2.35+2.12
0.054+0.083
dVv/d\n(dp)
Vo 0.02+£6x10% 0.08+2x10% 0.04+0.02 0.042x103 1.29+2x10%  0.03+4x10°3
0go 1.124+1.02 1.46+1.02 1.48+1.16 1.46+1.13 1.92+1.01 1.514+-1.10
0.024+ 0.001 0.066t 0.001 0.072:0.013 0.065:0.003 0.26%: 0.001 0.083:0.009
Vi 0.05+ 7x1073 4.81+3x102 1.55+1.16 4.35+-0.40 2.33£0.13
og1 1.22+1.08 1.76+ 1.06 1.76£1.90 2.04£1.26 1.78+1.14
0.043+0.002 0.392+0.017 0.28#0.384 0.4710.056 0.3214+0.035
Vs 2.99+2.03
og2 2.35+2.12
0.490+ 0.446
* fit function:
2
d
ax x| ('"ﬁ)
dlog(dp) &4 /2x-In(og,) P 2-(Inog; )2

with X standingfor either N (number) orv (volume),dp as particle mobility diameter in uralp; is the geometrical mean diameter in pm of the respective moderaanid the
geometric standard deviation of each mode.

Units of - 4Y__ are cnr3, and for

—3 o—3
ahdp) m—> cm=>.

av
aniap) ¥

6 Summary and conclusions upper troposphere where aerosol scavenging is weak
thus patrticle lifetimes increase. Transport times varied
93 to 16 days whereas emissions from NA arrived rou
within one week and from Siberia/Asia within two wee
A particle lifetime in the range between 7 to 11 days

alculated.

Airborne  mass spectrometric measurements durin
POLARCAT-France summer provided new data on the
chemical composition of submicron aerosol in the free
troposphere over Greenland. During eight flights aboard thé®
ATR-42 a high variety of pollution episodes originating from  Depending on the type of emission, a distinct par
North America, Siberia and Asia, and Europe were observedchemical composition is expected. AMS measurements
Emissions from extensive biomass burnings in Siberia, andirm previous studies (Heald et al., 2008) and results
Canada, and fossil fuel combustion in the United StatesARCTAS and ARCPAC campaigns (Singh et al., 2010;
East Asia and Europe were transported to Greenland. Evenozuka etal., 2010; Brock et al., 2010) by determining a
though summertime weather conditions facilitate aerosolhancement of the particulate sulphate mass fraction wi
wash-out, 48 long-range transport pollution plumes werecreasing influence from anthropogenic and Asian emis
identified. Transport out of eastern North America happenedf up to 0.37 compared to 0.22 for aged “pure” BB plui
in various weather patterns including low-level transport be-(see Fig. 11a). The organic carbon fraction in aerosc
low 700 hPa reaching southern Greenland, mid-troposphericreases from 71 % for non-plume concentrations to 85 %
transport, and uplift in WCBs. Although WCB events are ing strong pollution episodes implying that long-range
associated with precipitation, aerosol was not necessarilyution transport contributes significantly to the mass o
removed completely as observed during the flight on 8 Julyganic carbon over Greenland. The photochemical age
Emissions from Eurasia were transported in the middle andyanic aerosol, determined as O:C ratio, was found to osc
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Fig. 13. Lognormal fits for SMPS numbéa) and volumgb) size distributions for all five plume categories and all non-plume periods

oo ing long-range transport is expected the Arctic atmosphe
08 strongly perturbed.
The calculation of number size distributions for each il
5 vidual plume category showed that “pure” BB aerosol h
N dominant contribution from Aitken mode particles.
: ) These results give a valuable insight into the parn
0.4 : ; chemical composition of the summertime Greenland tr
b ) = . sphere. However various questions .remain un_ar_13wered
oz e | craft measurements can only provide very limited dat
space and time. Therefore, the detected pollution plume
highly selective and mass loadings depend on where w
4 6 BFLEXPART“;ge(days)lZ 14 16 a plume they were rec_ord_ed. Addl_t|0nally, the composi
of advected pollution is highly variable from year to y:
Fig. 14. Lifetime estimation of accumulation mode non-refractory &S biomass burning regions and intensities change ann
aerosol originating from North American fossil fuel combustion and Thus, itis difficult to estimate whether Greenland is impa
biomass burning: the horizontal bars represent the standard devirather by FF or BB emissions in summer. Furthermore
ation of the average FLEXPART plume age, the vertical bars thedistribution of source regions depends strongly on mete
standard deviation within the AMS data of the specific plume. The|ogica| conditions which influence the transport pathw:
green line denotes an exponential fit with between 7 and 11 days. gnd thus arrival altitude, and the precipitation events.
The grey lines represent fits to the data with lifetimes as found ingiher aspect which was not considered in this work is
other Arctic aerosol studies (Paris et al., 2009; Koch and Hansenquestion if, where, and how the observed particles will €
2005; Farina et al., 2010). The red cross illustrates an outlier. . T
and/or leave the Arctic. While it is likely that the measu
low-level pollution in clouds on 8 July precipitated in sou
ern Greenland, the fate of upper tropospheric pollution i<
around 1.0. This means consequently that the ageing proknown. Therefore, airborne measurements should be li
cess during the long transport times in the free and upper trowith surface atmospheric measurements and used to ev
posphere produces a uniform low-volatility oxygenated or-modelling studies.
ganic aerosol despite different emission source types and re-
gions. Snow sample analysis of organic carbon at SummitAcknowledgementsNe acknowledge funding by the German |
Greenland, confirms the high state of oxygenation of long-search Foundation (DFG) through the SPP 1294, by the ¢
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Abstract. Airborne lidar and in-situ measurements of the the aerosol backscatter, depolarization ratio and color
aerosol properties were conducted between Svalbard Islanghich suggests the removal of the largest particles in th
and Scandinavia in April 2008. Evidence of aerosol trans-cumulation mode. A similar study conducted for a Eurog
port from Europe and Asia is given. The analysis of the plume has shown aerosol optical properties intermediat
aerosol optical properties based on a multiwavelength li-tween the two Asian sources with color ratio never excee
dar (355, 532, 1064 nm) including volume depolarization at0.4 and moderate depolarization ratio being always less
355 nm aims at distinguishing the role of the different aerosol8%, i.e. less aerosol from the accumulation mode.
sources (Siberian wild fires, Eastern Asia and European an-
thropogenic emissions). Combining, first aircraft measure-
ments, second FLEXPART simulations with a calculation
of the PBL air fraction originating from the three different
mid-latitude source regions, and third level-2 CALIPSO data
products (i.e. backscatter coefficient 532 nm,volume depolar-

ization and color ratio between 1064 and 532 nm in aerosoRadiative effects of aerosols can be quite different in
layers) along the transport pathways, appears a valuable agirctic compared to elsewhere (Quinn et al., 2008). We
proach to identify the role of the different aerosol sourcesabsorbing aerosol layers can be effective for heating
even after a transport time larger than 4 days. Optical deptigarth-atmosphere system considering the high surface ¢
of the aerosol layers are always rather small (<4%) while(Pueschel and Kinne, 1995). Frequent haze and cloud |
transported over the Arctic and ratio of the total attenuatedn the winter-spring period contributes also to surface he.
backscatter (i.e. including molecular contribution) provide by their infrared emission (Garrett and Zhao, 2006). C
more stable result than conventional aerosol backscatter rdormation processes are also very sensitive to the ae
tio. Above Asia, CALIPSO data indicate more depolariza- Properties as Arctic clouds often contain low droplet con
tion (up to 15%) and largest color ratio (>0.5) for the north- trations. Shindell et al. (2008) have examined multi-m
eastern Asia emissions (i.e. an expected mixture of Asiarfésults to assess the aerosol and CO transport to the /
pollution and dust), while low depolarization together with They underline in their work the major role played by Et
smaller and quasi constant color ratio (~0.3) are observedean and East Asian emissions especially in winter. T
for the Siberian biomass burning emissions. A similar dif- is also a very significant altitude dependence of the A
ference is visible between two layers observed by the airsensitivity to emission change. The relative influence o
craft above Scandinavia. The analysis of the time evolutiondifferent mid-latitude aerosol sources was already disct
of the aerosol optical properties revealed by CALIPSO be-by Rahn (1981) who concluded using meteorological
tween Asia and Scandinavia shows a gradual decrease @iderations and observations about the relative impor
of the Eurasian transport pathway. The review of Law
Stohl (2007) has also stressed the seasonal change of

Correspondence taG. Ancellet pollution transport into the Arctic with a faster winter ciri
BY (gerard.ancellet@upmc.fr) lation implying a stronger influence of the southerly sour
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Because of the strong low level winter transport barrier, theseArctic tropospheric aerosol. A Lagrangian approach
emissions are found in the middle and upper troposphere. aircraft observations and a model for the study of the
Two measurement campaigns in the Arctic took place dur—+ange transport is indeed a well established method fc
ing the spring season: TOPSE (Atlas et al., 2003) over theanalysis of observations at mid-latitudes (Fehsenfeld ¢
North American sector and ASTAR over the European sec-2006; Stohl et al., 2007b). But the main advantage o
tor (Engvall et al., 2008). Over the European Arctic sector, POLARCAT campaign is to rely also on range resolved s
the ASTAR results have shown low level of aerosol particleslite observations by the CALIOP lidar providing aerosol
even in layers with elevated CO, suggesting aerosol removagrs optical properties at two different wavelength (532
in clouds. Occurrence of layers of non volatile and aged1064 nm). Our airborne lidar data must be analyzed 1
aerosol however increases with altitude in this region. Theaerosol layer products similar to the CALIOP observal
conditions during the ASTAR-2007 experiment were how- (Liu et al., 2009). This work also contributes to check |
ever exceptionally clean and other studies show events wittmeaningful the CALIOP operational aerosol layer prod
large amount of polluted air masses in the lower troposphereare.
e.g. in spring 2006 (Stohl et al., 2007a).
Over the North American Arctic sector, little evidence was ) )
found for new particle formation (Weber et al., 2003) dur- 2 Aircraft data and meteorological context
ing TOPSE. The question of the relative influence on con-
densation nuclei of this low production rate and import from

mid-latitudes could not be clearly assessed. Sulphate aerosql 5008 two aircraft field campaigns have been succes
particles and more generally haze layers became more PréVaerformed: the first one in Kiruna (681, 20° E, North Swe
lent at higher altitudes across the winter to spring transitionden) in March—April and the second one in Kangerlus

period during_the TOPSE gxperiment (Scheuer et al., 2003)(Greenland) in July. The ATR-42 was equipped with rer
The aerosol lidar data during TOPSE (Browell et al., 2003)sensing instruments (lidar, radar), in-situ measuremer

were mainly used to establish a link between the ozone anq‘!Jas (Q, CO) and aerosols (Aerosol Mass Spectrometer:
aerosol trends during the winter-spring transition, but SOm&;cq) counters, size distribution). Cloud properties were :

evidence was given of the role of the Eurasian sources on th?sed using a Counterflow Virtual Impactor (CV1). The fli

observed aerosol optical properties. _ _ strategy was often designed to collect data nearby sa
Considering the crucial role of European and Asian emis-qyqarvations (Aqua-Train, Metop/IASI).

sion suggested by the model studies and a significant aIFitude During the spring campaign the objectives were (i) ¢
depende.nce of the occurrence of aerosol layers, new aircraff terization of the pollution transport, (ii) analysis of
observations were conducted in 2008 at the same time oveleosoi/cloud interaction, (iii) satellite validation, and
the European Arctic and North American sector to clarify gy, gies of the artic haze. The latter could not be addr
questions raised during the previous campaigasgb etal., 55 sampling of the air masses North of the Arctic front
2009). not possible with the limited range of the ATR-42. A

The purpose of this paper is to discuss how a backscatyt 15 gcientific flights was performed from 30 Marct
ter lidar, in-situ aerosol and CO observations obtained over April 2008 following more or less a South-North axis r

the European Arctic sector can be combined with a trans—» £ A first contribution of POLARCAT was to combi

port model and spaceborne measurements by the CALIOR 45015 and cloud droplets characterization to under

lidar in order to get a better understanding of the aerosolha serosol/cloud interaction. The second major ach
source attribution in this region. This kind of methodology is ent was to identify numerous well defined aerosol Iz
also very useful for studying the aerosol evolution o_luring_thein the free troposphere related to long range pollution t
long range transport. Therefore, we focus on a given flightyort The third important result is the large number of fli
(11 April 2008), which is a very good example of the me- ¢,nqy cted near the CALIPSO tracks. In the present [
teorological conditions encountered during the POLARCAT- 4o cacond and third topics, will be addressed. Gen
France spring campaign. A short description of the POLAR'speaking this period was characterized by frequent r
CAT (Polar Study using Aircraft, Remote Sensing, Surface,arq transport of the European pollution and even the
Measurements and Mo_dels_, of_CIimgte, Chemistry, Aerosolsp"ng of Asian pollution transported across the pole f
and Transport) campaign is given in Sect. 2. A more de-g apyj| to 11 April. To discuss the methodology develo
tailed description of the campaign achievements is planneg}, he paper, (i.e. a joint analysis of the aerosol airborr
in a forthcoming publication by Law et al. (2010). Our pa- g4y gata with CALIOP observations and FLEXPART
per focuses on lidar data as they are especially useful to deélling), we will focus on the results of 11 April 2008, beca
scribe the vertical layering of the atmosphere and to derivemey include the two kinds of aerosol layers encounterec

the optical properties of the aerosol layers. We will analyzeing the POLARCAT spring campaign.
the complementarity of optical aerosol characterization and

transport modeling studies for making source attribution of

2.1 The POLARCAT spring campaign

Atmos. Chem. Phys., 10, 5011-5030, 2010 www.atmos-chem-phys.net/10/5011/2(
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2.2 Flight description and meteorological context THETA (K] a[ppmM] 08041112

21 205 20 Iangdud:g[_:wus] 19 18.5 18
On April 11, 2008, the ATR-42 flew from Kiruna to the R -
latitude circle at 73N. The purpose of this flight was to I
sample two kinds of air masses: one transported across thi P T .|
North Pole to Northern Scandinavia and the other one ex- s \-—-310--——-- A FITEy
ported from Europe by mid-latitude weather systems. The T
Lagrangian FLEXPART model, used in a forecast mode B I L

= 400

(Stohl et al., 2004), indeed showed a well defined CO plume &
at 72 N and suggested long range transport of mid- Iatltude g
emissions. The meteorological situation can be descrlbed
using the wind field at 700 hPa and the vertical cross sec- sw
tion of the specific humidity at 2(E along the flight pattern
(Fig. 1). It shows that the aircraft measurements were col-
lected between two frontal zones at°®8 and 74 N. The
wind field indicates a weak southerly flow in the southern .
part of the domain but then a well defined northerly flow at kKT e g RN R B H A
latitudes higher than PON. Assuming advection along the Wind 700 hPa ECMWFAp. 11,2008 12:00:00
isentropic surfaces in the free troposphere, the northerly flow
also corresponds to a downward motion in the 3—6 km alti-
tude range. We can also notice that, further east aE3¢he
flow at northern latitudes remains southerly and intensifies.
The corresponding flow curvature is related to the positive
vorticity anomaly located at 2% south of Spitzbergen. A
flight in the latitude band 68-72° N is then interesting as

its southern section characterizes an upward and northwarc
flow corresponding to a fast and direct export from Europe,
while its northern section samples the downward branch of N )
the Arctic outflow with aged mid-latitude emissions accord- N Rz e ¢ e Tl B
ing to the FLEXPART forecast. The red solid line in Fig. 1 gy« f150,. 0 02/ !
corresponds to the aircraft vertical profile. During the first _ R e
part of the flight between 10:00 UT and 11:30UT, the air- /&' (/8" 1.0 § N2
craft flew above 3 km before a descent to explore the Arctic £ % =1
planetary boundary layer (PBL) at 7218. During the sec-
ond part of the flight, i.e. the return to Kiruna, the aircraft & .
stayed within the PBL for aerosol-cloud interaction studies e e W17

and made a second exploration of the free troposphere for 10°E 50’ E 30 E 1
latitude below 70.5N. So, in addition to lidar data below the

aircraft, four complete vertical profiles of the aerosol concen-

trations are derived from the in-situ measurements betweefig. 1. Vertical cross section of ECMWF specific humidity shoy
0 and 5.5 km. by the color coded contour in ppmM, potential temperature
showed by black dashed lines (top panel) and ECMWF wind
at 700 hPa (bottom panel) on 11/04/2008 at 12:00 UT. The cc
lines show the windspeed in ms. The flight vertical and horizo
tal pattern are showed in red line.

- 500

700

2.3 Lidar measurements
2.3.1 Description of the lidar system

The new version of the LEANDRE airborne backscatter li-  The 355-nm pseudo depolarization ratigss, i.e. the ratis
dar currently used for atmospheric dynamics studies (Fla-of the the total perpendicular- to the total parallel-polar
mant et al., 1996) and aerosol characterization (Pelon et alhackscatter coefficient (see Appendix A) is calculated i
2002) is now providing measurements of total attenuatedder to have a parameter comparable with the CALIOP
backscatter vertical profiles at three wavelengths (355, 532ime depolarization ratio which is also based on the rat
and 1064 nm). The additional channel at 355 nm is now usedhe total backscatter coefficient (Winker et al., 2009).

to measure cross-polarization attenuated backscatter profilekatter is however given at 532-nm and one must accoul
The main lidar characteristics are summarized in Table 1. the spectral variation of this ratio from 355 nm to 532

www.atmos-chem-phys.net/10/5011/2010/ Atmos. Chem. Phys., 10, 5011-5030, 2
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Table 1. Airborne Lidar data characteristics.

Operation Wavelengths (nm) 355 (Parallel and PP) 532 1064
Emitted energy (rep rate 20 Hz) 50mJ iomJ 80mJ
Laser Divergence (FWHM) 0.16 mrd 4mrd  6.5mrd
Spot size @5 km 0.8m 20m 33m
Filter Width (FWHM) 5nm 0.2nm 1nm
Max. Filter Transmission (%) 25 25 30
Telescope diameter 30cm

Time Sampling and vertical resolution 20MHz or 7.5m

Vertical resolution used 30 m (4 points)

Horizontal separation (shot-to-shot) 4-5m (at ATR 42 cruise speed)
Horizontal resolution used ~450m (100 shots)

whencomparing aircraft and satellite observations . For ex-2.3.2 Aerosol lidar data on 11 April 2008
ample, we can assume that the aerosol depolarization val-

ues weakly vary between 355 and 532nm as explained im vertical cross section of the total attenuated backst
Appendix A (Freudenthaler et al., 2009; Sugimatwl Lee,  in the infra-red (IR) channel is shown in Fig. 2. The a
2006). with very large backscatter in the altitude range 1-2 km

The pseudo depolarization ratio is calibrated on molecularrespond to cloud layers developing at the top of the P

scattering. From the values reported in Table 1, one can Sefry Boundary Layer (PBL). The cloud top reaches 3ki
that the interference filter width at 355 nmis much larger thanthe aircraft approaches the Arctic front. In the cloud

the Cabannes line of the molecular backscattered signal angrea, the layer from 0 to 1 km with larger aerosol back
includes all Raman rotational lines due to nitrogen and oxy-ter values corresponds to the PBL. Well defined layers
gen which are the main scattering gases in the atmosphergénhanced aerosol backscatter are also detected in tt
(see Fig. 2 of Radlach et al. , 2008). Consequently, we willtroposphere. The layer with a depth less than 1 km
use the total Rayleigh+Raman depolarization value in cleanwith a meridian extent between 78 and 72.8N has th
air. We have adopted the value of 1.52qHostetler et al.,  strongest relative signal compared to the background a
2006). Due to noise in normalization and possible biases, thén the IR. This layer has also a slight vertical tilt, probe
error on the derived values is estimated to be 20%. corresponding to the tilt of the isentropic surface. Anc
For the same reason, i.e. a comparison with the CALIOPaerosol plume is also seen at latitudes less tharf 68.But
aerosol layer products, the pseudo color ratio which is theyith a much larger altitude range between 3.5 and 5.5 kr
ratio of the 1064-nm to the 532-nm total backscatter coeffi-weaker backscatter at 1064 nm.
cient, is calculated as it is a mean to identify aerosol type. Al- 14 further characterize these two layers, four 20-s ave
though this ratio is comparable to the CALIOP aerosol layer ¢ |igar profiles were analyzed: the first one correspon

products (Winker et al., 2009), it will requires further cor- e thick layer at 689N (named layer | hereafter), the s
rection for attenuation above the altitude of the aircraft aSond and third ones are through the longest and thin

discussed later. The pseudo color ratio can be related to thgt 69.6 N and 71.7N (layer IIl-A and II-B) and the la:

aerosol color ratio more currently used for such a purposg,ne at 70.6N samples the cloud free marine PBL over
(Cattrall et al., 2005). Details are given in Appendix A. Arctic ocean. The attenuated backscatter rakic), is de

For the relative comparison between the aerosol layer§ineq in this paper as the Rayleigh normalized total vol
properties seen by thg airborne I_|dar and the comparison Withyackscatter, only attenuated by the aerosol extinction
the CALIOP observations, we will use the pseudo rat'OS-TheAppendix A). It was derived from vertical profiles avera

main advantage of the pseudo ratios is to provide quasi-direct, e the 4 selected regions, and applying a calibratior
comparisons. As it accounts for molecular scattering, it leadsg; g reference the scattering ratio to 1 in clean air.

to more stable values for weak aerosol layers and thereforg, o was calculated using areas with mainly Rayleigh
relative comparisons are more robust. It however introducesipytion to the IR lidar signal in the altitude range clos
a dependence with the scattering ratio (see Appendix A)ine aircraft (e.g. at 69°0N above 5km or at 70N nea
which may in some cases lead to difficulties in interpretation. 5 km). This was done independently for each wavele
We thus have also given values of the standard parameters if,4 the consistency of the calibration factor is checke
the next sections for the strongest aerosol layers, which help§]g different aerosol free areas whenever possible. T|
our analysis to be more comparable to previous studies. the major source of error in the calculation®fz), and th

uncertainty was assumed to be less than 10% at 532 n

355nm, less than 20% at 1064 nm. The latter was de
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The pseudo depolarization ratidsss are shown for th
four profiles (Fig. 4a) and it becomes significantly la
than the molecular depolarization only for the layer Il-/
69.6° N near 3.2km where it is of the order of 0.021. |
tice that it is also larger than the Rayleigh depolarizatic
the Arctic PBL (0.019). For the layer II-A, the aerosol
polarization ratio, corresponding toSgss of 0.021, is of th
order of 3.3%, i.e. a value much smaller than the 53.
aerosol depolarization ratio reported by Gobbi et al. (2
for a mountain site in Italy. This would be consistent wi
significant fraction of spherical aerosol even though we
able to detect some depolarization in layer II-A.

Fig. 4. Vertical profiles of the 355 nm pseudo depolarization ratio 1 1€ PSéudo color ratio plot for the four profiles shows
8355 and the pseudo color ratio between 1064 and 532 nm for the 4argest values (0.13+0.01) in layer II-A at 6918 (Fig. 4b)
lidar profiles listed in Table 2 and showed by the white bar in Fig. 2 The smaller values (0.08+0.02) in the southern layer are

sistent with the hypothesis of smaller aerosol size in lay

The pseudo color ratio in layer 1I-B at 72./ near 3.5kr
from a sensitivity study using different possible calibration (0.11+0.02) is intermediate between the two previous ¢
factors and different flights. The main characteristics of the aerosol layers identifi¢

The R(z) vertical profiles for each wavelength and the Fig. 3 are listed in Table 2 with the expected uncertaint
4 selected latitudes are given in Fig. 3. For the strongesthe pseudo color and depolarization ratio. The aerosol
aerosol layer at 69°N (layer 1I-A), the R increase is ratio, which is proportional toR1 0s—1)/(Ro.53— 1), is alst
present in the three wavelength channels. The maximuniisted in Table 2 as it is generally directly linked to the aer
R value at 532nm is of the order of 2 and it correspondsbackscatter wavelength dependency and reported in prt
to a 532-nm aerosol backscatter coefficient of the order ofstudies on tropospheric aerosols (see Appendix A for d
10-3km~tsr! and therefore a small optical depth for layer ences between the two ratios).
II-A (~ 3-4 10°?) assuming a 532-nm lidar ratio of the order  For 4l the layers,our values of color ratios are r
of 70 sr (Cattrall et al., 2005), i.e. considering for example smaler than the reported values of Cattrall et al. (2005
biomass burning aerosol. For the other layers (I and 1I-B),their work, the color ratios are calculated using data -
R is of the order of 2 at 1064nm and between 1.3-1.4 akhe AERONET photometer worldwide network at 550
532nm. Layers with IR values dt less than 1.5 will notbe 1020 nm, and for larger aerosol optical depths (>0.1). -
considered in the following discussion. values are ranging between 0.5 (polluted layers) to 1
layers), whereas the Angstrom coefficient determined

Atmos. Chem. Phys., 10, 5011-5030, 2010 www.atmos-chem-phys.net/10/5011/2(
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Table 2. Aerosol layer characteristics from the airborne lidar observations.

Lidar  Layer Altitude Bs32 Aerosol Pseudo Aerosol Pseudo
layer latitude range, km kit sr—1 color ratio color ratio 3355 8355

[ 68.9°N 35-45 1.240.110° 0.21+0.14 85+1.810% 2.1+1.8% 1.80.3%
II-A 69.6°N  2.8-3.8 2.240.210° 0.19+0.03 12.5+1.3 10 3.320.9% 2.30.3%
PBL 70.6N <0.8 1.840.210% 0.2440.12 10417102 54453% 1.90.3%
-8 71.7°N  35-45 1.3+0.110° 0.20+0.06 1%1.6102 21+1% 1.620.2%

extinction coefficients decreases from 2 to 0. This is com-2.4 In-situ measurements
parable to calculations made from the Optical Properties of
Aerosols and Clouds (OPAC) package (Hess et al., 1998; LifOzone and carbon monoxide (CO) were measured o
et al., 2004). For our observations, corresponding to smalleATR-42 (Nedelec et al., 2003). The CO is especially u:
aerosol optical depths<(0.04) and small backscatter coeffi- as it can indicate if an air mass has been influenced by
cients (1-2 103 km~1sr1), the color ratio is about 0.2, for bustion processes less than 10-20 days before. Regard
all the layers, as reported in Table 2 and in Fig. 5. This cor-aerosol concentrations, an optical counter (CPC-3010)
responds to a wavelength dependence in the backscatter cgured the number of submicronic particles with sizes I:
efficient larger than 2, indicative of small particle sizes. Thethan 10 nm and a Passive Cavity Aerosol Spectrometer
pseudo color ratio shows slightly smaller values for layer I, (PCASP SPP-200) provided the number of particles i
with respect to the other ones, but looking at the variability, size bins between 0.1-3 um. Uncertainties up to 10%
it does not appear to be fully significant, and no major dif- to be taken in account because of difficulties to estimat
ference is seen on color ratio (Fig. 5). The overall results ofcorrect probe volumic sample flow. In this paper the PC
Table 2 however show that the apparently homogeneous layetata are summed over all the size bins to get a concent
Il may be formed of several aerosol sources since layer ll-Anumber comparable to the optical counter. Difference:
and I1-B have different optical characteristics. To sumarize,tween the two numbers are mostly related to a large fra
the airborne lidar data show that: of small particles (<100 nm) detected by the optical cot
but not seen by the PCASP.
— aerosol layers are identified in the mid-troposphere hav- The cO and the aerosol concentrations from the PC
ing very low optical depths<0.04). and the CPC are shown in Fi§. for latitudes lesser a

— two layers (I and Il) are detected with markedly differ- greater than 70N, respectively the second plot correspc

ent vertical structure and backscatter values implyingIng to the numerous crossing of the layer Il identified by

different aerosol sources and probably different trans-lt'gar' The lCO var|a;bllt|_ty IS .genfetrr?lly v;ell C(f)r{glgttedbm
port processes e aerosol concentrations is of the order o ppb.

not very different for the southerly flow and the Artic ¢
— layer | has low depolarization and lowest pseudo colorflow. This variability can be explained by the highly strati
ratio related to a very small fraction of coarse size par-aerosol and chemical composition of the free troposphe
ticles shown by the lidar. The smallest CO values around 13(
) ) ) correspond to the cleanest and oldest air masses, samj

— layer 1l is not homogeneous with, according to the thig flight.
pseudo color ratio valugs, .Iarg.er particles than layer | \when comparing the PCASP and the optical counter
and even some depolarization in layer II-A. one can notice higher concentrations of small particles i

— pseudo color ratio and aerosol color ratio are smallerSouthern section of the flight. This is related to eithe

than values derived from the AERONET network removal of larger particles during the transport from r
mainly because of larger Angstrom coefficient in our latitudes or to the generation of new smaller particles.

study. two hypotheses imply differences for layer | and Il in
air mass age since exposure to emissions or in the nat

To get more insight in the airborne lidar data indications, the emissions (e.g. more $@oncentrations, Weber et
we have taken advantage of the flight pattern to analyze th€2003) or more organic emissions from continental reg
in-situ measurements when the aircraft has crossed the layemver Northern Europe, Sellegri et al., 2005). A more d
observed by the lidar. way to demonstrate the larger fraction of very small part
is to plot the size spectrum measured along the flight

Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS) for particle sme

than 300 nm and the PCASP for larger particles (Fig

www.atmos-chem-phys.net/10/5011/2010/ Atmos. Chem. Phys., 10, 5011-5030, 2
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Fig. 6. CO (red) and aerosol concentrations for the PCASP (blue)

and CPC (black) along the fligth track for latitude§0° N (top e : .
panel) and latitudes-70° N(bottom panel). Aircraft altitude di- 3.1 Description of the FLEXPART simulations

vided by a factor 5 (green) is plotted in m using the left vertical

axis. The origin of the observed air masses was studied

the Lagrangian Particle Dispersion Model (LPDM) FLE

PART version 6 $tohl et al., 1998, 2002) driven by
It shows indeed smaller particle sizes (30—200 nm) for thehourly ECMWF analyses (T213L91) interleaved with o
southern section of the flight, while the Artic outflow corre- ational forecasts every 3 h. In addition to classical ac
sponds to larger particles (100-300 nm). This is consistention, the LPDM includes turbulent diffusion, parameter
with the interpretation of the differences between the PCASRions of sub-grid scale convection and of topographic
and the optical counter. It is also noticeable that the fractioncesses, as well as online computation of potential vor
of particles with a diameter exceeding 300 nm are increasindPV) for each air parcel. The fraction of particles with
in the layer I1-A at 69.8N, i.e. where the pseudo color and >2 PVU (1 PVu=10°kg~!m?) is calculated as a functi

depolarization ratio are maximum in the lidar data. of time to estimate the probability of transport from or |
The analysis of the in-situ data therefore sheds light onthe stratosphere. Previous studies have shown that ¢
interpretation of the lidar data and we can say that: tion larger than 20% corresponds to a significant influ

of the stratosphere-troposphere exchange (STE) proc

— the lidar aerosol layers are mostly related to eitherWe modified the FLEXPART model to introduce the ca
biomass burning or urban/industrial sources considerdation of the fraction of particles originating below an altiti
ing the good correlation between aerosol and CO con-of 3 km, for three areas corresponding to different emis:
centrations. This was already reported in Kampe andof particulate matter and CO: Europe (latitue&5° N, lon-
Sokolik (2007) and Capes et al. (2008). gitudee [—10° W 3( E]), Asia (latitude<55° N, longitude
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Fig. 9. 5-days FLEXPART backward time position of five cl
ters of the 2000 particles released between 4 and 4.5 km &t/8
‘ (top panel) and between 3.5 and 4 km at YN1(bottom panel) o
= e o B L’Et w o v R IS 11/04/2008 at 12:00 UT. The clusters are plotted every 24 h

- 14 h before observation, the color corresponds to their altitude
the size of each cluster is proportional to the number of particl

Fig. 8. Meridional vertical cross section of air mass origins cal-

culated by Flexpart for 500 mx®%0.5° boxes. The color scale . Fig. 8). C . fth . for diff
indicates the fraction of particles in % being in the European (firsttlons (Fig. 8). Comparison of the cross-sections for diffe

figure) and Asian (second figure) lower tropospherec8km), 5 transport times showed that the cross sections of the air

days before the observations. Aircraft altitude is shown in white. ~ Origins 4 to 6 days before the observations.
The transport pathway for the ensemble of 2000 par

released in a given box can also be described by the pc
. . . of 5 clusters identified among the particle plume every .
€ [30° E 180 E], North America (latitude<55° N, longitude Two examples are given in Fig. 9 for a box in the sout
€[-180 W —30° W]). section of the flight mainly influenced by the European e
Next we divided the lidar vertical cross-section of Fig. 2 in sions and a box in the northern section where air masse:
130 boxes with the following size: depth of 500 m and hori- coming from Asia. The size of the clusters corresponds
zontal size of 0.5x0.5°. For each box, 2000 particles were number of particles included in the cluster and the color
released during 60 min and the dispersion computed for Zaltitude. The color of the mean trajectory of the particle
days backward in time. As we focus on layers, our aim isthe altitude of the ending point. If the layer remains cohe
to document their history as long as they remain coherentthe 5 clusters (or at least the largest ones) stay close tc
i.e. before they undergo strong mixing which, as reportedother. Often the dispersion of the clusters is too large
by Methven et al. (2006), becomes significant after 4 days4-5 days to identify a direct link with a single source re
for trajectories arriving above western Europe. The verticalor to be able to establish a Lagrangian connection bet
cross-section of the air mass origin can be reconstructed uswo different observations.
ing a plot of the fraction of particles being in the lower tro-
posphere of a given region 5 days before the lidar observa-
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Fig. 10. ECMWF 700 hPa equivalent potential temperature in K (top row) and ECMWF 700 hPa wind field (bottom row) for the 06
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3.2 Air mass origins and CALIPSO overpasses between 70.5N and 72.8 N. An example of a trajectory fi

the box at 72N, 3.7 km (Fig. 9b) shows that the upward r
The cross-section in Fig. 8 nicely shows that the measuretion took place in a frontal system developing above N
ment area between 3.5 and 5km in the southern sectiofcastern China from 5 April to 7 April (see tlée map show
(<70° N) is mainly related to European emissions with a ing the position of the low level front and the advectiol
fraction of particles larger than 30% coming from the Euro- warm and humid air mass toward the Arctic in Fig. 10).
pean PBL. The area corresponding to the largest lidar sig- The influence of STE below 6 km remains negligible
nal comes from central Europe with a significant upward PV fraction in the FLEXPART runs are always less t
motion from the PBL (altitude<2 km) to the 4 km altitude = 10%) and the clean region of the lidar section above 3.
range above Denmark (Fig. 9a). This took place over 3.5between 69.5N and 70 N remains influenced by the E
days because of the combined influence of two Low pres+opean emission but uplifting is mainly driven by the A
sure systems: one over the North Sea and the other one ov@rlow pressure over the North Sea. The dominant E
the Western Mediterranean sea. Central European emissiomgean sources are then from the southern coast of the
first transported by the cold conveyor belt of the southern-sea, where lower CO emissions are expected. Aerosols
most low were then further uplifted in the warm conveyor probably washed out in the northern part of the warm
belt of the northernmost Low. veyor belt where heavy precipitation is often encounter

The aerosol layer observed in the northern section of thdow level (Bethan et al., 1996).

flight was transported from Asia as shown by the cross- To be more specific about the geographical extent c
section of the Asian fraction where boxes with fraction larger Asian and European sources responsible for the aeros
than 30% matches exactly the sawtooth motion of the aircrafCO increase, we have also used the map of the pot
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Fig. 11. Potential Emission Sensivity (PES) in ns/kg for 4 points of the flight track°@8-81500 m, 70.2N—4200m, 72 N-3600n
and 72.4N-5250m. Numbers indicate elapsed time in days since emission along the mean trajectory. (see http://transp
flexpart-projects?cmp=POLARCAFRANCE).

emission sensitivity (PES) described in Seibert and Frankon the atmospheric composition have been already obs
(2004) and calculated for different positions along the air-over Alaska (Warneke et al., 2009) and by the satellite o
craft track by John Burkhart for the POLARCAT project vations (Coheur et al., 2009).

(web site http://transport.nilu.no/flexpart-projects). The PES _ _ _ . o

is shown in Fig. 11 for 4 different latitudes along the flight ~USing air mass trajectory estimates similar to the re
cross-section: 68%N (European plume), 700N, 722N,  shown in Fig. 9, one can look for the CALIPSO sate
72.# N (Asian plume).The 72N and 72 N air masses tracks comudlng Wlth_ the transport of these ae_rosol le
correspond to respectively the aerosol layer at 5km and af° the region of the aircraft measurements. This was
3.7 km in the northernmost part of the lidar cross-section. wefor three groups of trajectories corresponding to the box
can see that the European emissions related to our observiid- 8 which are within the black rectangles indicated in
tions are mainly from Eastern Europe and that the air mas$igure: () the first area near 88\ (six trajectories) match
lifetime is of the order of 4-5 days. For the Asian plume, the European plume (layer | in the lidar data), (i) the
we can see that it cannot be regarded as a single layer with @d one at 4 km near 70.8I (six trajectories) matches t
similar history but most likely to two different plumes: one is Souther part of the Asian plume (layer 1I-A) and (iii)
related to the fire emissions which took place in April 2008 1ast rectangle at 4km near 7® (four trajectories) corr
over Siberia (see the 10-day mean fire map plot measured b§POnds to the northern part of the Asian plume (layer |
MODIS from 31/03/2008 to 09/04/2008 in Fig. 12) east of A CALIPSO track was selected if the time and horizonta
Lake Békal and the other one is related to the anthropogenicSition of the satellite overpass was less than, respective
emissions from North Eastern Asia (Streets and Waldhoff,2nd 200km, from the air mass positions in the FLEXP,

2000). The strong impact of the spring 2008 Siberian firesuns: The track sections (line) and the FLEXPART air r
positions (stars) are shown in Fig. 13 where the color :
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Fig. 12. Fires detected by MODIS over a 10-day period 31/03/2008
to 09/04/2008. Each colored dot indicates a location with at least
one fire during the compositing period. Color ranges from low (red)
to high (yellow) fire counts.

160

40

corresponds to the elapsed time between the CALIPSO ob-
servations and the aircraft observations. One can see that the
evolution of the aerosol content of the 3 selected groups can
be analysed for a 6 day period for the Asian plume and a 4
day period for the European plume, i.e. the time correspond-

ing to the transport from the source region. The selected =i
CALIPSO observations are coming from the same source RTINS

region for group (ii) and (iii) but the pathways are slightly
different. The air masses and the corresponding CALIPSO
observations remain over the continent with the northward
transport near 139 three days before for group (iii), i.e. the
northern section of the plume. The group (ii) shows a longer
pathway with the northward transport more often over the
Pacific ocean and even toward Alaska before coming back
west to Scandinavia. Several CALIPSO overpasses are in-
deed above Alaska for group (ii).

Even though there are different pathways for group (ii) e ey 10t
and (i), we will not distinguish the two groups any fur- R110 111 123 124

ther as their air masses are both connected to the position
of the Siberian fires and north-east Asian emissions. The use
of CALIPSO to distinguish aerosol layers related to these
two sources will have to be deduced from the actual lati-
tude/longitude of the detected layers in the CALIPSO ob-
servations over Asia.

Notice that there is a likely Lagrangian connection be-
tween aircraft observations made in Alaska between 4 and
7 April and the lidar observations of group (ii). This will
be studied in a future paper using a Lagrangian model for
aerosol aging.

Fig. 13. Calipso track sections (line) and FLEXPART air mass g
tions (*) along FLEXPART trajectories initialized in the black re

4 Optical properties of the aerosol plumes using angles of Fig. 8 (top left panel for 69 B, top right and bottor
CALIOP panel for respectively the 70.5! and 72 N rectangles). The cc
ors scale indicates the elapsed time in hour between the CAL
The level-2.1 version 2.01 CALIOP aerosol data productsPPservation and the aircraft observation.
have been analysed along the selected CALIPSO track us-
ing the 5-km horizontal average profiles (Liu et al., 2009).
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Table 3a. Aerosol layer characteristics from the CALIPSO observations for the backward FLEXPART model run initialized°at-€
72.5 N, 3.5-4.5km (Layer II-A and 1I-B). Lines are colored to indicate Siberian fires (light brown), mixed Asian sources south of 5:
and red to indicate when dust are expected to influence the mixture) from trajectory analysis.

CALIOP Flexpart Mean Pseudo Pseudo Aerosol FCF
Date  Time Start End layer B532 Color Mean Color
uT Lat./Lon Lat./Lon alt, km  kmlsrl ratio 8530 ratio

05/04 03:21 51.3/135.8 52.4/135.4 5.2-72 2244104 0.364+0.16 0.12+0.17 0.54+0.51 D
05/04 05:00 51.73/110.94 52.38/110.63 2.2-42 18+340 0.33+0.16 0.10+0.11

05/04 12:28 61.81/—146.33 63.65/—144.88 2.1-4.1 39+27100.38+0.45 0.11+0.15

05/04 17:25 42.55/130.16 47.77/132.06 1-2.2 39+12.10% 0.39+0.18 0.07+0.06 0.55+0.71 PD.
05/04 19:04 56.34/111.3  61.41/114.49 3.7-5.7 1443.10% 0.27+0.19 0.04+0.04 0.72+1.28 PD.
05/04 20:43  56.26/86.54 57.09/87 3.2-52 16+3.10% 0.340.14 0.06+0.04 0.7+0.87 PD.
05/04 22:21 59.06/63.46 62.42/65.8 5.3-7.3 124240 0.32+0.15 0.09+0.05

05/04 22:21 68.55/71.74 69.83/73.41 55-7.5 13+3%0 0.26+0.17 0.11+0.06

06/04 04:05 50.26/125.48 51.4/124.98 1.5-3.5 25+3.10% 0.33+0.16 0.06+0.11 0.58+0.52 PD.
06/04 07:22 56.41/73.06 57.06/72.7 5-7 15+2.104 0.3+0.17 0.11+0.11 0.59+0.65 D
06/04 13:12 65.12/-154.4 67.1/-152.42 3.7-6.5 154540 0.05+0.4 0.07+0.07

06/04 14:50 65.59/-178.68 65.72/-178.56 4.8-6.8  15+3%0 0.53+0.35 0.10+0.08

06/04 19:47 57.97/101.42 58.62/101.81 4.7-6.7 10+1.10%  0.13+0.1 0.044+0.02 054+12 D
06/04 23:51 58.61/—175.44 59.43/-175.96 4.9-6.9 21+240 0.22+0.18 0.09+0.11

07/04 03:09 47.42/140.54  50.5/139.28 1-3.4  40+12.10% 0.55+0.18 0.13+0.18 0.76+0.82 D
07/04 03:09 50.81/139.14 51.78/138.71 1-2.8 35+12.10% 1.0240.61 0.11+0.17 1.594+2.39 D
07/04 04:48 52.78/113.53 53.26/113.3 2.7-4.7 324+7.10“% 0.33+0.14 0.00+0.08 0.474+0.48 S
07/04 16:20 72.81/155.56 73.83/157.66 4.7-7 13+240 0.27+0.13  0.02+0.02

07/04 17:13  52.04/136.95 56.15/139.01 1-3.3 2746%0 0.31+0.25 0.04+0.03

07/04 17:13  59.11/140.74 64.18/144.49 1-34 274840 0.31+0.15 0.02+0.03

07/04 17:59  75.09/136.02 76.98/141.93 5-7.3 13+2M0 0.2740.14 0.03+0.04

07/04 18:52 58.94/115.92 59.59/116.33 5-7 11+1.10% 0.24+0.13 0.07+0.04 0.88+1.06 D
08/04 00:35 76.26/150 76.8/148.18 5-7.4 174440 027402 0.16+0.11

08/04 02:14  61.95/146.76 63.27/145.72 1-3 254240 0.3+0.1  0.04+0.11

08/04 17:56 59.82/130.39 64.89/134.3 21-6.6 17+3%0 0.25+0.14 0.04+0.03

08/04 20:21  80.38/126.27 80.71/129.88  4.8-7.4  13+2*10 0.28+0.13 0.00+0.08

08/04 22:00 81.3/113.75 81.52/118.4 48-74 1542%0 0.34+0.14 0.03£0.09

D: Dust. C.C.: Clean Continental. P.D.: Polluted Dust. S: Smoke.

We have considered the aerosol layer properties when thé). The comparison between the CALIPSO tracks in Fig
aerosol layer altitude is less than 1 km away from the air mas&nd the time and position of the detected layers show
altitudes calculated by FLEXPART. Two additional condi- 65% and 50% of the CALIOP data exhibit aerosol layers
tions are: a minimum horizontal averaging of 80 km and aoptical depths-0.03 for the Asian plumes (Table 3a, 3b)
3% minimum threshold value for the layer optical depth atthe European plume (Table 4) respectively. We can n
532 nm to be faithfully analyzed. The last two conditions that the uncertainties in the color ratio and the depole
are necessary considering the small aerosol optical depths difon ratio are often very large and cannot be used for a
the layers revealed by the airborne lidar observations. For @uantitative analysis of the aerosol composition and e
given CALIPSO track, the average position of all the nearbytion. The largest possible ratios (i.e. the mean+the sta
FLEXPART air masses is calculated and the track is analysedleviation) still contain a meaningful indication about the |
over a+300 km distance around this average position. Thesible source and the rough evolution of the optical prope
mean 532-nm attenuated backscatter, the pseudo color rati@ee Omar et al. (2009) for interpretation of the color |
between 1064 and 532 nm and the 532-nm volume depolarand the depolarization ratio for aerosol classification).
ization ratio are reported for all the layers which fullfilled the Cloud Aerosol Discrimination (CAD) score have been ce
previous conditions in Tableza and 3b for the FLEXPART lated for the aerosol layers listed in Tables 3a, 3b, 4. The
trajectories of group (ii) and (iii) and in Table 4 for the group always larger than 50% and 3/4 of the CAD values are
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Table 3b. continue from Table 3a, layers in the area where the aircraft flew are indicated in green.

CALIOP Flexpart Mean Pseudo Pseudo Aerosol FCF
Date Time Start End layer Bs32 Color Mean Color
uT Lat./Lon Lat./Lon alt,km  knrlsr 1 ratio 8532 ratio

09/04 02:57 67.82/130.51 68.44/129.77 4-6.9 21+540 0.540.19 0.0840.20
09/04 17:47 71.9/132.25 75.98/141.63 3.8-5.8 21+6%00.294+0.12 0.03+0.03
09/04 19:26 78.32/126.06  80.65/143.1 3-6.3 16+2%0 0.3240.12 0.03+0.07
09/04 21:05 80.89/121.22 81.16/125.21 4.1-6.1 14+2100.35+0.18 0.00+0.06
10/04 02:02 77.56/23.72 79.66/35.26 4.6-7.4 14+2.10% 0.26+0.15 0.03+0.07 0.55+0.65 C.C.
10/04 03:40 81.71/39.83  81.81/47.08 3.7-7.4 204440 0.68+0.36 0.03+0.12
10/04 05:19 81.8/20.22  81.82/24.04 3.7-6.7 17+2.10% 0.15+0.09 0.03+0.09 0.25+0.3 C.C.
10/04 06:58 81.32/19.38 81.68/10.17 3.7-7.4 15+2.10% 0.25+0.17 0.05+0.11 0.46+0.56 C.C.
11/04 02:45 73.66/1.25 75.67/6.29 3-5.6 16+2.10% 0.27+0.12 0.02+0.03 0.62+0.62 S

D: Dust. C.C.: Clean Continental. P.D.: Polluted Dust. S: Smoke.

larger than 75% for the layers discussed in this work. This is1.6—1.9), low color ratio (<0.25) and almost no depolal
a good indication that the features detected by CALIOP ardion (=3%). This is consistent with the properties of the
indeed aerosol layers (Eguchi et al., 2009). ers measured by the aircraft (Table 2). The depolariz

Like for the airborne lidar analysis, the aerosol color ratio Values measured at 355 nm by the aircraft (2%) are sli
is also reported in Tables 3a, 3b, 4. The error on this ratio issmaller than the expecteidss (2.5%) for adss2 of 3%, bu
larger than the error on the pseudo ratio, with values ranginghe CALIOP volume depolarization values in this region
between 100% and 200%. This ratio varies between 0.231evertheless smaller than all the CALIOP data report
and 0.7 for the smallest error (100%), and is close to 0.5 onlables 3a and 3b. The good correspondence betwe:
average for layers identified in Table 3a. It is larger than the@erosol properties of the CALIOP layers and the airb

airborne lidar values of 0.2 reported in Table 2. lidar layers for a time scale of 1 day, is the first neces

We however have to consider attenuation above the airSOndition if one aims at using the CALIOP observations

craft to more directly compare both values. Assuming cleanther upwind in orderFo unsderstand the sources of the a
layers seen by the aircraft.

air, considering 5 km as an average altitude flight, and ne- The analysis of Tabl@a and 3b focused on layers w

glecting molecular scattering at 1064 nm leads to a overesti- 3 1.1 ; :
mation of about 15% of space values with respect to aircraftgiciﬁgﬁgfr \guﬁ%g?, zuZ }10; Igm abslr_to(giz i)sl.et.hwnr
ones. Including upper level aerosols would lead to an ad- y strong €nougn 1o be able scuss the o

ditional increase of the same order, which would make theProperties. The position of the layers must also be consi

corrected color ratio derived from space measurements to by the mterprgtanon of this table as thr_e.e A3|an_ source
about 0.35. This is also the same correction for the com-< oW to dominate the aerosol composition ".ﬂ this time ¢
parison of the pseudo color ratios. This appears acceptabl ear. the desert dust advected from the Gobi and Taklan

due to the large error bar (mostly linked to calibration error) esgrt (Dupe et al". 1980) in the Iat|'tude”l:)and NQSO" N,
on this quantity, but also because CALIOP can hardly detecfhe m_dustrlal emissions from the Heilongjiang region fur
layers with small optical depths (>0.03) and Angstrom co- east in the same latitude band, and the forest fires frol
efficient larger than 2. The CALIOP aerosol color ratio are Lake Baikal region in the latitude ba_nd‘SI@—SSO N Therg
more comparable to the work of Cattrall et al. (2005) nearfore four main results can be underlined from this table:
the Asian sources where there are backscatter ratio (R >3)
and where the aerosol color ratio are of the order of 0.6-0.7
(see layers colored in gold Table 3a and discussion hereafter
on source attribution). This is consistent with a mixture of

pollution (color ratio of 0.5) and dust aerosol (color ratio of

— Looking at the strongest aerosol layers prior to A
8, two kinds of aerosol properties can be found ir
45°-522 N where several sources influence the ael
properties (layers colored in gold in table 3a): one"
low pseudo color ratio (near 0.3) and |@a52 (0—7%

1). for longitude <125 E (text in black Table 3a), and t
The analysis of the two tables shows that the CALIOP lay- other one with larger pseudo color ratio (0.5 to 1)
ers detected in the region 6589, 10-3C E (i.e. in the larger 8532 (10-14%) for longitude> 135 E (i.e. nea

vicinity of the aircraft measurement zone and colored in the Pacific coast, text in red in Table 3a).
green in table 3b exhibit moderate 532-nm backscatter values
(1.4-1.7 10%km~1sr 1, i.e. a backscatter rati# between
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Table 4. Aerosol layer characteristics from the CALIPSO observations for the backward FLEXPART model run initialize® &t-6@5N,
3.5-5km (Layer I).

CALIOP Flexpart Mean Pseudo Pseudo Aerosol FCF
Date Time Start End layer B532 Color Mean Color
uTt Lat./Lon Lat./Lon alt, km  kmlsr1 ratio 8532 ratio

08/4 01:27 52.05/13.36 55.86/15.24 1.7-5.4 27+1%0 0.44+0.28 0.08+0.06 0H0.54 D

09/4 02:11 58.45/5.91 62.72/8.87 3.1-53 17+440 0.23+0.21 0.05+0.06 0.47+0.91 C.C.
10/4 02:54 66.26/1.21 70.21/5.97 25-53 16+440 0.23+0.18 0.04+0.03 0.51+0.97 P.D.
10/4 10:16 64.76/23.94 64.88/23.82 2.6-5.0 39+13%10 0.40+£0.50 0.10+0.14 0.53+1.13 P.D.
11/4 01:58 65.94/14.79 68.41/17.49 2.7-52  1643%0 0.104£0.17 0.03+0.02 0.18+0.71 C.C.

D: Dust. C.C.: Clean Continental. P.D.: Polluted Dust. S: Smoke.

— Near the Siberian fire sources (580 N, 90°-120 E), large number of fires in this region in April 2008. Also
Bs32<2 103km~1sr! (R~ 1.5) with a 0.3 pseudo CALIOP FCF tends to define layers encountered after
color ratio and a weaks32 (4—-7%), i.e. with probably  eral days of transport as clean continental, while our a
small aerosol which did not have time to grow as whensis shows a connection between the Asian polluted sc
transported through a very humid frontal system (layersand the area above Scandinavia. This is probably a lir
colored in light brown in Table 3a) the CALIOP FCF for making a precise continental sourc

tribution after several days of transport which resulted

— At latitude larger than 60N (i.e. in the Arctic region),  large decrease of the attenuated backscatter.

one can distinggish two regiqns: (i) the layers detected 5, plausible hypothesis for explaining the largest
abovg Al_aska with a color ratio of 0.3-0.4 and some de-, 4 o6\ ated pseudo color ratio for the CALIPSO laye
polarization (9—10%) although smaller than the valuesthe area (45-52 N, 135140 E) is that the southernme
for lower latitudes near the Asian Pacific coast, (ii) the CALIPSO tracks n,ear the coast are influenced both b
layers in the Eurasian Arctic with a variable color ratio .ot qust and north-east Asian emissions. The higher
0.3-0.5 and lowedssz (2-8%) ratio is consistent with larger aerosol particles resulting
_ As the air masses are transported from Asia to SC(,dei_aremaining influence of dust but also from the likely grc
navia across the Arctic ther% is a general tendenc forof the pollution aerosol in the frontal system responsibl
decreasingsay from 3 Eo 15103 kgm—l srl (ie Ry the northward transport which develops near the Pacific
from3to 1l 75)3a2nd fewerairr.nasses with eIevat(—‘;d.pseudoOn 5—7 April (Fig. 10). Airborne in-situ aerosol meas|
color ratio or pseudo depolarization ratio. Notice also rznoeon;s;no)f :)r\],zrrastliobg:i;lti:,agnerigs_zggén%tog;ﬁ?:?gi;t
that there is not a very clear dependency of the optical pring y :

properties with altitude in the detected layers considereJ'a‘./e shown, for similar meteprologmal conditions, that
in this study. ratio decreases for polluted air masses from north-east

Further west, where northward motion is less effic

The CALIOP aerosol feature classification flag (FCF) de- the Siberian boreal fires gradually become the main ae
rived from the operational products is also reported in Ta-Source (Warneke et al., 2009), explaining a significan
bles 3a, 3b, 4. This classication is mainly based on the decréase in both the pseudo color ratio &#agh, as expecte
polarization and color ratio, the attenuated backscatter amtor biomass burning aerosol according to the work of
plitude and layer altitude (Liu et al., 2004) . This can be trall et al. (2005). This means that the three sources ha
compared with our own interpretation of the aerosol sourcefluenced the aerosol composition over Scandinavia an
influencing the layers. One can see that the agreement i§€ depolarization ratio should provide a way to separat
certainly good for the layers where we suspect the deserPiomass burning plume from the north-east Asian emis
dust to be mixed with the polluted emissions from north-eastoecause of the remaining influence of the desert emissi
Asia (gold). The main discrepancies are for the layers in thehe 40 N-50° N latitude band.

Siberian fire region where the CALIOP operational products Above 60 N, the Alaskan layers can be considere:
assumed mainly dust sources, while our analysis suggest aged Asian layers being transported across the Pac
dominant influence from boreal fires. The CALIOP analysis Alaska as reported in the analysis of the 2008 spring
is mainly related to the weak increasedes,, but it does not  riod transport pathways described in Fuelberg et al. (2
take into account the likely small size of the aerosols and thebut also from the modeling work of Fisher et al. (2C
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showing the widespread influence Asian CO sources includstudy. These ratios are also more comparable to CA
ing Alaska. This can explain the values of the depolariza-version 2.1 aerosol layer properties than other param
tion ratio which are intermediate between the low valuese.g. the aerosol color ratio or the aerosol depolarization
above Scandinavia and the large values above North East- The European plume (layer I) contains smaller part
ern Asia. Considering all the layers in the Arctic region the with very low 355 nm depolarization (1.64+0.3%) and
slight decrease of the color ratio which is concomitant with pseudo color ratios (0.0094+0.002%). The Asian plun
the lower Bs32, would indicate the gradual removal of the characterized by larger particles and some 355nm de
largest aerosol particles due either to mixing of the differentization (2.14+0.3%) in one layer (layer II-A, i.e. with a lar
aerosol type being present above Asia or to the wet removalraction of dust particles). Measurements of the aeroso
of the largest hydrophilic aerosol particles during the trans-spectrum along the flight have also shown that the varia
port processes. of the pseudo color ratio can be related to the actual ct
Finally the CALIPSO analysis of the aerosol layer prop- of the aerosol size distribution even for layers where the
erties above Asia would now suggest that the source attrical depth is small and consequently an increase of the p
bution of the different layers observed by the lidar in the color ratio error. This also gives confidence in the possil
Asian plume could be the following: remaining influence of using the same kind of information in the CALIOP aer:
of north-east Asian emissions mixed with dust for the layerdata products (pseudo color ratio between 1064 and 5%
[I-A at 69.7° N and more predominantly Siberian fire influ- pseudo volume depolarization at 532 nm). in the analy:
ence for the layer 1I-B further north. The combined use of aerosol layers of moderate intensity when transported &
FLEXPART together with analysis of the CALIPSO data al- the Arctic, even considering the expected larger erro
lows more robust conclusions to made regarding the differen{30-100%) in the CALIOP data compared to the erro
sources influencing observed aerosol layers north of Scandithe aircraft observations.
navia after more than 5 days of transport from source regions. The comparison of the CALIOP data with the airbc
When it is compared with the analysis of the Asian plume, data over northern Scandinavia showed that the pseudc
the results of Table 4 show smaller changes of the aerosoiatio and the volume depolarization ratio are in a reasol
properties during the transport from central Europe. Theagreement considering the error bar on the CALIOP dat
pseudo color ratio and the depolarization ratio are less thathe fact that time and spatial coincidences of the mea
0.4 and 8%, respectively, above the sources in central Euments are only possible in a 1-day time frame and a 5C
rope. These values are intermediate between the ones oby 800 km longitude/latitude band. Nevertheless, thes
served for the two types of Asian layers discussed previ-sults show that CALIOP aerosol data products can be ut
ously . This is not so surprising since industrial Europeanstudy the evolution of layer aerosol properties over a pr
emissions dominate the aerosol composition where largeef several days.
aerosols from the accumulation modes are less numerous. To understand the variability of the airborne observat
Episodic transport from the Sahara in the exported air masghe transport of the air masses was investigated using
from Europe is possibleHamonou et al., 1999), Fuelberg cific FLEXPART simulations including calculation of t
et al. (2009) showed that 10-day trajectories reachirfig\70 PBL air fraction originating from three different mid-latit.
and originating from Sahara were almost negligible duringsource regions: Asia, North America and Europe. Re
the 2008 spring season compared to the potential export difom the transport model were combined with the CALIF
Asian dust. overpasses to link our observations with CALIOP result:
tained near the remote sources (Asia, Central Europe)
sequently improving the identification of the aerosol sot
5 Conclusions responsible for the aerosol layers observed by the aircr:
ter a transport time of more than 4-5 days.
In this paper we have analysed airborne and spaceborne lidar For example, above Asia, the CALIOP data indeed
aerosol data related to the transport of two different sourcegiest more 532 nm pseudo depolarization (up to 15%
into the Arctic during April 2008: a European plume and the largest pseudo color ratio (>0.5) for north-east A
an Asian plume. In the case studied here both plumes exemissions where there is a mixture of Asian pollution
hibit elevated CO concentrations indicating a significant frac-dust, while low depolarization together with smaller
tion of either biomass burning or anthropogenic pollution quasi constant pseudo color ratio (~0.3) are observed fi
sources. Although the aerosol optical depths are similar forSiberian biomass burning emissions. A similar differen
both layers, their optical properties are quite different. Wevisible between layer II-A and 1I-B observed by the airc
used mainly the pseudo volume depolarization at 355 nm an@bove Scandinavia. It means that distinct signatures «
pseudo color ratio between 1064 and 532 to distinguish bothhree aerosol sources (biomass burning, industrial emi
layers because they are more stable quantities when lookand desert) are still visible after being transported acro:
ing at relative variations of the optical properties of layers Arctic with the influence of the mixture of Asian polluti
with low aerosol optical depths (<4%), as encountered in thisand dust being stronger for layer 11-A. Of course the ana
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remains qualitative considering the difficulty in quantify- where the subscripts m and a specify, respectively, m
ing the different processes modifying the aerosol proper-ular, and aerosol contributions to the scattering proces
ties. This would require specific Lagrangian modeling of backscatter lidar measures the range corrected lidar <
the aerosol evolution which is not within the scope of this P, (z), at rangez, which can be related t6, (z) by the fol-
paper. Notice however that it would have been difficult to lowing equation:

discuss the remaining influence of different aerosol sources ) )

using the trajectory model alone which is less able to distin-F#(2) = Ki(Bim(2) +Bi.a(@). Tim ()" Ta(@)". (A2

guish source regions after several days of transport. wherekK; the range independent calibration coefficient o

The analysis of the time evolution of the aerosol optical lidar system and™2 is the two-way transmittance due to i
properties revealed by CALIOP between the source region%cattering (or absorbing) species along the optical pat

and northern Scandinavia after 4-5 days of transport over thg . ' the scattering volume at rangend the lidar. Th
Arctic, suggests a gradual decrease in the 532-nm attenuate?é{o_way transmittance for any constituentis '

backscatter, the volume depolarization ratio and the pseudo

color ratio which can be related to the removal of the largest 2 < o

particles in the accumulation mode (e.g. by wet removal in1x (?)” =€xP(=2%(2)) _ew(_zfo 0x(2)dz). (A3)

the frontal system responsible for the northward transport). » ) )

A mixture of the three Asian aerosol sources also contributedVNere: (z) specifies the optical depth and(z) is the vol

to reductions in the volume depolarization and pseudo coloMMe extinction coefficient. Molecular contribution car

ratio towards their lowest values, respectively 296 and 0.1. €stimated with a good accuracy using either a density r
The analysis of the European plume showed aerosol opti®" meteorological radiosonde data available for the mee

cal properties intermediate between the two Asian source&'€nt area. When the aerosol contribution is negligible

with pseudo color ratios never exceeding 0.4 and moderf@ngezo near the lidar (i.e. where,(zo) is small), one ce

ate volume depolarization ratios being always less than gydéterminate the lidar system constdatfrom the value c

i.e. less aerosol from the accumulation mode. In common? (z0)- If we divide P(z) by this value and normalize to t
with the Asian plume, the time evolution of the European Rayleigh contribution, we obtain the attenuated backst
plume suggests the removal of the largest particles, thus exX2ti0, R(2), given by:
plaining the aerosol spectrum observed by the aircraft in thisR( ) P(2) Bra(2)
case. )= ~

Finally, one conclusion of this paper is that CALIOP K (2)-exp(=27.m(2)) Prm(@)
aerosol products have indeed a large error bar when dealing ;. , remains small (this is the case for this study).
with quantities like the pseudo color and volume depolar- When a linear polarized laser beam is emitted, deg
ization ratio, but are however valuable tools making sourceization related to backscattering in the atmosphere ci
attribution of aerosol layers when used in conjunction with measured by a receiving lidar system with an optical s
a Lagrangian transport model. It works also for aerosol lay-tion of the parallel- and cross-polarized signal. The back
ers of moderate intensity far away from the major aerosolter ratios,R, for perpendicular- and parallel-polarized li
sources. The comparison with the CALIOP operational FCFare defined as
aerosol classification indeed show a good agreement for dust B

. o ; . ) 1,a(2) By.a(2)

source identification, but also differences with our analysisR (z) =1+ R|(z) =1+
where we include more information (air mass transport, po- BLm() Bim (@)
sitions of forest fires back in time, pseudo color ratio) thangnd the ratio of the aerosol cross- to parallel-polai
the CALIOP methodology based on the depolarization ratio,backscatter coefficient is called the linear volume dep
the local surface type and the attenuated backscatter intenzation ratio,s,, given by:

sity.
_ ﬁL,a(Z) _ Ri(z)—-1 — ﬁJ_,m
Bla@  R@-1"" """ Bim

The Rayleigh depolarization and its wavelength depenc
Backscatter lidar parameter definition can be found in Bucholtz (1995), e}, =0.015 at 355nn

Since this ratio depends critically on the absolute acci
In this appendix, we are aiming at defining the parame-of the backscatter ratio retrieval, the ratio of the total ci
ters derived from a backscatter lidar and more preciselyto the total parallel-polarized backscatter coefficient is
from the knowledged of the total volume backscatter coef-used and called hereafter the pseudo depolarization &
ficient at wavelengtih which can be split into the molecular given by:
(Rayleigh) and aerosol contribution: BL) RLG)

8”‘[
Br@) = Brn(@ + Bra @) Ay PO T Ro O R TRe @)

(A4)

(A5)

34(2) (AG)

Appendix A
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The pseudo depolarization ratiytends ta5,,, onlyinaclean  in the same direction, but with a smaller amplituderade-
region whereR) tends to 1. Notice that in a thick aerosol creases. For example, CR* does not exceeds 0.5 ev
layer where the aerosol depolarization is less than the moleche largest CR values whathremains around 2. Notice a
ular depolarizationg could tend to zero. The pseudo de- that for small optical depths and small values of the cc
polarization ratio3 has the advantage of being less unstablemode fraction, the model calculation of (O’'Neill et al., 20
when the aerosol layer is weak and it is also less dependersuggests that can be larger than 2 and therefore the sr
on instrumental parameters (Cairo et al., 1999). Accordingest CR* may become less than 0.2 even wiRedoes nc
to Freudenthaler et al. (2009), the aerosol depolarization rabecome too small (i.e. above 1.5).

tio 8, has only a small spectral variation between 532 nm and

355 nm for dust particles, i.e. for aerosol with a large depo-AcknowledgementsThe UMS SAFIRE is acknowledged °
larization value. For example, they found tlgtis 0.3 at  supporting the ATR-42 aircraft deployment and for providing
532 nm and 0.28 at 355 nm for saharan dust plume. Howeveaircraft meteorological data. The POLARCAT-FRANCE pro
the wavelength dependency dis related also to the spec- Wwas supported by ANR, CNES, CNRS/INSU and IPEV. F. Blot
tral change of the backscatter ratio. This will have to takenand D. Bruneau are acknowledged for their contribution tc
into account when comparirdgss andsssz. For example, the  lidar operation during flights, and Ariane Bazureau for her wor

: ; ; FLEXPART modeling. John Burkhart from NILU is acknowled;
layer 1I-A discussed in this paper hagavalue of the order o -
of 3%, while Rass= 1.5 andRs32= 2. Assuming no spectral for providing FLEXPART products on the POLARCAT web s

L X . o The NASA data center in charge of the CALIPSO data is grea
variation of§, implies as variation from 2% to 2.2% when I 9 S9

L acknowledged for providing the CALIOP lidar data.
switching the wavelength from 355 to 532 nm.

The ratio of aerosol backscatter at 1064 nm to the aerosokgited by: A. Stohl
backscatter at 532 nm is called the color ratio, CR, given by

Ba,1.06(2) _ Rioe(z)—1 1
Ba,053(z) Ros3(z)—1 16

where 1/16 is the ratio of the 1064-nm to the 532-nm molec-
ular backscatter. The ratio of total backscatter at 532 nm ant
the total backscatter at 1064 nm can also be calculated for the
same reasons which lead us to use the pseudo depolarizatiame publication of this article is financed by CNRS-INSU.
ratio. This new ratio, called hereafter the pseudo color ratio,
is related to CR by the following equation:
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Résumé : Ces travaux, effectués dans le cadre de la 4° année polaire
internationale et a partir des mesures in-situ obtenues durant le projet
POLARCAT-France, ont pour objectifs de fournir, dans un premier temps,
une climatologie des panaches de pollution transportés depuis les conti-
nents sources (Amérique du Nord, Europe et Asie) vers 1'’Arctique. La
climatologie contient des informations sur les propriétés physique, chimique
et optique des particules d’aérosols, 'origine des panaches ayant été déter-
minée a 'aide du modele lagrangien de rétro-trajectoire FLEXPART. Dans
un second temps, les processus qui influent sur les propriétés des particules
de pollution durant leur transport vers I’Arctique ont été étudiées. Si au
cours de la campagne d’été au Groenland, il a été montré que la totalité des
panaches rencontrés ont subits un processus de dépot humide durant leur
transport vers 1’Arctique, la campagne de printemps au nord de la Suéde
a permis de mettre en avant I’évolution d’un méme panache échantillonnés
lors de 3 vols consécutifs ainsi que des propriétés de mélange entre les
contributions anthropiques et naturelles de deux panaches asiatiques.
Mots clés : Aérosols, mesures in-situ, Arctique, vieillissement

Abstract : The aims of this thesis were, in a first step, to build a climato-
logy of pollution plumes transported from source continents to the Arctic as
measured during the POLARCAT-France campaigns performed in spring
and summer 2008, in the frame of the 4" International Polar Year. The
climatology is including informations on aerosol particle physical, chemical
and optical properties and is organized as a function of pollution plume
origins (determined with the Lagrangian transport model FLEXPART). In
a second step, aerosol processes which influenced aerosol properties during
transport to the Arctic were studied. During the summer campaign, the
whole plumes encounter experienced wet scavenging processes on their
pathway to Groenland. In spring, a plume was sampled during three
consecutive days and thus, its ageing was characterised. Finally, two Asian
plumes allowed us to highlight the external mixing between anthropogenic
and biomass burning contributions transported to northern scandinavia.
Keywords : Aerosols, in-situ measurements, Arctic, ageing
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