N

N

Modélisation a haute résolution du transport de
polluants a longue distance
Antoine Auby

» To cite this version:

Antoine Auby. Modélisation a haute résolution du transport de polluants a longue distance. Sciences
de l'environnement. Université Pierre et Marie Curie - Paris VI, 2012. Francais. NNT: . tel-
00735198

HAL Id: tel-00735198
https://theses.hal.science/tel-00735198

Submitted on 25 Sep 2012

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-00735198
https://hal.archives-ouvertes.fr

THESE de DOCTORAT DE L’UNIVERSITE
PARIS VI - PIERRE ET MARIE CURIE

Spcialité : Physico-chimie de ’atmosphére

Ecole Doctorale des Sciences de 'Environnement d’Ile de France

Présentée par ANTOINE AUBY !

pour obtenir le grade de Docteur de 'UPMC

Sous la direction de Kathy Law et Francois Ravetta.

Sujet de la theése :

Modélisation a haute résolution

du transport de polluants a longue distance

Soutenue le 19 Janvier 2012

Devant un jury composé de :
Mme Laurence PICON  Laboratoire de Météorologie Dynamique

M. Steve ARNOLD University of Leeds

M. Jean-Luc ATTIE Laboratoire d’Aérologie

Mm=e Elsa REAL INERIS

M. Bernard LEGRAS Laboratoire de Météorologie Dynamique
Mme Kathy Law LATMOS

M. Frangois RAVETTA LATMOS

1. Laboratoire Atmosphéres, Milieux, Observations Spatiales
Institut Pierre-Simon Laplace
4, place Jussieu, boite 102, 75252 Paris Cedex 05, France
antoine.auby@Ilatmos.ipsl.fr

Présidente
Rapporteur
Rapporteur
Examinateur
Examinateur invité
Directrice de thése
Directeur de thése






Résumé

La pollution de l’air peut étre transportée sur des distances de plusieurs milliers de kilométres
par la dynamique de grande échelle. Elle affecte ainsi le climat et la qualité de ’air loin des
régions sources. Durant leur transport, les panaches de pollution voient leur composition altérée
par le mélange avec U'air environnant. Les modeéles globauzr eulériens utilisés pour calculer les
bilans d’export de polluants ne représentent pas bien le transport des panaches du fait de leur
faible résolution, ce qui induit des erreurs dans le calcul de ces bilans et dans les vitesses de
réaction du fait de la non-linéarité de la photochimie atmosphérique. Cette thése a pour but de
contribuer a améliorer la compréhension et la quantification du mélange subi par les panaches de
pollution dans la troposphere libre lors du transport a longue distance, et sa représentation dans
les modéles numériques. Elle se focalise sur U’Arctique, une région vulnérable au changement
climatique, ot la distribution des gaz a effet de serre et des aérosols est fortement influencée
par le transport de polluants depuis les moyennes latitudes. Les travauz effectués s’organisent
autour de trois €études de cas de transport dans la troposphére arctique, dans le cadre de la
campagne aéroportée POLARCAT durant I’été 2008. Les résultats obtenus permettent d’estimer
que lintensité du mélange dans cette région est plus faible qu’aux moyennes latitudes. Ils montrent
également qu’une approche lagrangienne permet de reproduire la variabilité des concentrations
dans les panaches dgés, de simuler le transport des structures de petite échelle, et d’évaluer la
variabilité de I’évolution des concentrations en ozone dans les panaches induite par les différents
scénarios de mélange. Les résultats de ces modéles lagrangiens permettent aussi de jauger les
performances des modéles globaux eulériens en terme de transport des polluants en Arctique, et
de définir la résolution spatiale nécessaire pour représenter ce transport de facon satisfaisante.
Les trois études présentées concordent sur limportance de combiner les approches lagrangienne
et eulérienne pour simuler le transport a longue distance dans les modéles numériques.

Abstract

Air pollution can be transported between continents by large-scale atmospheric dynamics,
where it can impact climate and regional air quality far from emission regions. During transport,
concentrations in polluted plumes are affected by mixing with the background. Impacts of long-
range pollution on climate and air quality are usually quantified using global Eulerian models,
that tend to overestimate mizing due to their low resolution. This induces errors in the stmulated
export of pollutants, and in the reaction rates due to the non-linearity of atmospheric chemistry.
This thesis aims to better understand and quantify mizing of pollutant plumes in the free tropos-
phere during long-range transport, and its representation in numerical models. It focuses on the
Arctic, which is a region vulnerable to climate change, and where greenhouse gases and aerosol
distributions are strongly influenced by transport of pollution from mid-latitudes. The work focuses
on three case studies of transport into the Arctic troposphere during the POLARCAT campaign,
i summer 2008. Results include estimates of the intensity of mizing in the Arctic troposphere,
which was found to be lower than in mid-latitudes. The results also show that a Lagrangian mo-
delling approach is able to reproduce the variability in observed concentrations in aged plumes, to
simulate the transport of small-scale structures, and to evaluate the variability of ozone evolution
i pollutant plumes due to differences in mizing scenarios. The model results are also used to
assess pollutant transport simulated by global models in the Arctic, and to define the resolution
neeeded for more accurate simulations. Overall, the results highlight the necessity to combine La-
grangian and Eulerian approaches to improve the representation of long-range pollution transport
in numerical models.
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Chapitre 1

Introduction

Le phénomeéne de pollution atmosphérique n’est pas uniquement lié a I’hu-
manité : en effet, des phénoménes naturels comme les éruptions volcaniques
ou les feux de forét affectent la composition de I'atmosphére de fagon nuisible
pour les étres vivants.

La pollution due aux activités humaines, ou pollution anthropique, est
devenue significative avec les débuts de 'industrialisation. Toutefois, il a fallu
attendre des évenements catastrophiques comme le grand smog de Londres
de 1952 (qui aurait causé environ 4000 décés) pour que se développe une prise
de conscience collective de la pollution atmosphérique en tant que probleme
de santé publique.

Elle est responsable d’affections graves, comme des troubles respiratoires,
I’asthme, des affections pulmonaires obstructives chroniques, des maladies
cardio-vasculaires et le cancer des poumons (OMS, 2000).

De plus, la pollution atmosphérique affecte le bilan radiatif de la Terre :
tout d’abord, certains polluants sont des gaz a effet de serre, comme ’'ozone.
Ensuite, 'impact radiatif des aérosols est une source d’incertitude impor-
tante dans les études sur le changement climatique, en raison de leur double
intervention dans les bilans radiatifs : directement par absorption du rayon-
nement, et indirectement par leur participation a la formation de nuages.

Enfin, les polluants peuvent affecter la surface. Par déposition séche,
I'ozone provoque des dommages a la végétation (nécroses, diminution de la
croissance, Castell). Les pluies acides, provoquées par les oxydes de souffre
et d’azote, induisent une augmentation de 'acidité des eaux de surface et
polluent les sols, diminuant la résistance de la flore.

De nos jours, de nombreux Etats disposent d’organismes de surveillance
de la qualité de I'air, ainsi que des moyens de réduire les émissions anthro-

piques en cas d’épisodes importants de pollution.
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Ces mécanismes de régulation ne concernent que les émissions anthro-
piques de polluants, et sont prévus pour lutter contre la pollution dite “loca-
le”, c’est-a-dire quand les zones polluées sont proches des sources d’émission.
Toutefois, la circulation atmosphérique peut provoquer 'export de polluants
atmosphériques a longue distance, jusqu’a plusieurs milliers de kilométres des
sources.

Cette pollution a longue distance se produit dés que les masses d’air
polluées sont soulevées hors de la couche limite atmosphérique vers la tropo-
sphére libre, ou I'advection est plus intense. Ce soulévement se fait souvent
par le biais de systémes frontaux, mais peut aussi étre provoqué par 1’acti-
vité convective, les brises de mer et orographiques ou par chauffage pour les
panaches issus de feux de biomasse.

Les nuages de pollution prennent alors la forme de panaches de plusieurs
centaines de kilomeétres de long et de plusieurs centaines de métres de haut, et
sont transportés sur des distances de quelques milliers de kilométres sous le
vent. Ces panaches vont provoquer un accroissement des niveaux de pollution
loin des sources, facilitant dans les régions densément peuplées le dépassement
des seuils de concentration définis par I’Organisation Mondiale pour la Santé
(OMS) pour la santé humaine (Wild and Akimoto, 2001). Les panaches de
polluants affectent également les régions ot les émissions sont faibles, comme
en Arctique ou elle serait la cause principale du phénoméne d’ "Arctic haze”
(Greenaway, 1950; Barrie, 1986; Stohl et al., 2007).

Lors du transport a longue distance, le cisaillement du vent provoque
I’étirement et la filamentation des panaches, ce qui a pour effet d’intensifier les
gradients de concentration. A I'inverse, les mouvements turbulents de petite
échelle vont a ’encontre de ces gradients en mélangeant le contenu de masses
d’air proches. Ce processus, qu’on nomme simplement mélange, est intensifié
dans les zones de forte turbulence comme la couche limite atmosphérique et
les zones frontales.

La combinaison de I’étirement et de la filamentation des panaches avec
le mélange turbulent induit une dilution des panaches de polluants dans leur
environnement, et donc a la réduction des concentrations dans les panaches,
mais aussi I'export de la pollution vers des zones géographiques nettement
plus étendues que la taille initiale du panache. (Ottino, 1989; Pudykiewicz,
1998)

L’impact du transport a longue distance peut étre étudié a l'aide de mo-
déles eulériens globaux de chimie-transport, toutefois la représentation des
processus avec ces outils est difficile : la diffusion numérique due a la faible
résolution spatiale des modéles globaux (typiquement 1 & 2° horizontalement)
empéche de représenter les échelles typique de ces interactions, ce qui induit
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une surestimation du mélange, une mauvaise représentation des gradients
de concentration et des erreurs dans les temps de vie des espéces réactives
en raison de la non-linéarité de la chimie atmosphérique. (Pyle and Zavody,
1990; Tan et al., 1998; Wild and Prather, 2006)

L’utilisation de modéles lagrangiens permet de s’affranchir des problémes
liés a la diffusion numérique, ainsi que de représenter les structures de petite
échelle dans les panaches et de simuler explicitement des processus comme
le mélange lors du transport a longue distance (e.g. Methven et al. (2003),
Real et al. (2007)).

Cette these porte sur le transport a longue distance de polluants dans
la troposphére libre et ’évolution des concentrations des gaz traces dans les
panaches de polluants lors de ce transport. L’étude se focalise sur le mé-
lange lors du transport a longue distance, sa représentation dans les modéles
numériques et son impact sur les concentrations des traceurs, mais aussi la
production d’ozone dans les panaches. Le travail effectué s’axe autour de trois
études de cas de transport dans la troposphére Arctique, une région vulné-
rable au changement climatique (Anisimov et al., 2007) et ou le transport a
longue distance joue un role important dans la composition atmosphérique
(Stohl, 2006). Ces études s’inscrivent dans le cadre de la campagne POLAR-
CAT (Polar Study using Aircraft, Remote Sensing, Surface Measurements
and Models, of Climate, Chemistry, Aerosols, and Transport). L’objectif est
de répondre aux questions suivantes :

— Quelle est l'intensité du mélange lors du transport dans la

troposphére Arctique ?

— Quelles sont les complémentarités des modéles lagrangiens et

eulériens en matiére de transport des panaches de pollution ?

— Comment le scénario de mélange affecte-t-il ’évolution des

concentrations en ozone dans les panaches ?

Cette introduction sera suivie par un rappel sur la nature des polluants
caractéristiques de la pollution a longue distance, leur origine, ainsi que sur les
processus dynamiques et chimiques intervenant lors du transport (chapitre 2).
Les particularités de I’Arctique vis-a-vis de cette pollution seront également
présentées.

Le chapitre 3 portera sur la modélisation de la pollution a longue distance.
Il commencera par un rappel des discussions précédentes sur 'utilisation de
points de vue eulériens ou lagrangiens pour simuler le transport a longue
distance. La modélisation du mélange en particulier sera ensuite discutée a
I’aide de schémas issus de divers modeéles numériques.

Les résultats obtenus seront présentés en trois parties :
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— FEtude d’un cas de transport transarctique d’un panache de polluants.
L’accent sera mis sur 'estimation de l'intensité du mélange a l'aide
des distributions des concentrations dans le panache, mais aussi sur
la performance des modéles globaux pour simuler le transport des pa-
naches agés, et sur les perspectives d’amélioration possibles pour les
représenter (chapitre 4).

— Travail effectué sur les résultats d’une expérience d’injection de traceur
passif dans la tropospheére libre au-dessus du Groenland. L’intensité du
mélange sera ici estimée a l'aide d’'un modeéle d’injection mis au point
pour cette étude. La stratégie d’échantillonnage sera également discutée
(chapitre 5).

— Ftude de Uimpact du mélange sur Uévolution des concentrations en
ozone dans un panache de feuxr de biomasse nord-américain lors de
son transport vers le Groenland. Dans ce but, on utilisera un modéle
de chimie lagrangien couplé aux résultats d’un modeéle régional eulérien
de chimie-transport afin de simuler la photochimie et le mélange dans
le panache (chapitre 6).

En conclusion, le chapitre 7 résumera la contribution de ces études aux
questions scientifiques ci-dessus, ainsi que les perspectives de recherches qu’elles
ouvrent pour prolonger le travail effectué et pour améliorer la représentation
du mélange dans les modeéles numériques.
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Chapitre 2

La Pollution a longue distance

Ce chapitre présente les concepts nécessaire a I’étude de la pollution a
longue distance. On s’attachera tout d’abord & définir ce terme.

On dispose en France d'une définition juridique de la pollution atmo-
sphérique dans la loi sur l'air et 1'utilisation rationelle de ’énergie de 1996 :
“Uintroduction par [’homme, directement ou indirectement, dans [’atmosphere
et les espaces clos, de substances ayant des conséquences préjudiciables de na-
ture a mettre en danger la santé humaine, a nuire aux ressources biologiques
et aux écosystemes, a influer sur les changements climatiques, a déteriorer
les biens matériels, a provoquer des nuisances olfactives”.

Cette définition peut paraitre contestable du point de vue de la recherche.
Elle permet toutefois de mettre en avant deux notions essentielles : tout
d’abord, la pollution est une perturbation de la composition atmosphérique,
de plus les polluants ont un effet néfaste, que ce soit sur la santé humaine,
I’environnement ou sur le climat.

[’émission des polluants se fait essentiellement a la surface de la Terre,
avec une variabilité horizontale importante. Du fait de la dynamique atmo-
sphérique, ces polluants peuvent étre exportés loin de leurs sources, ce qui
provoque une augmentation de leur concentration en aval. C’est ce phéno-
meéne qu’on désigne par le terme “pollution & longue distance”.

Dans ce chapitre, on s’attachera tout d’abord a présenter les principaux
polluants, ainsi que leurs sources. Ensuite, on se penchera sur la dynamique
du transport a longue distance, avant de décrire la chimie de 1’ozone. Enfin,
une section sera dédiée & I’Arctique et ses particularités du point de vue de
la pollution a longue distance, ainsi qu’a la campagne POLARCAT, focalisée
sur I’étude du transport de polluants dans cette région.
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2.1 Composition de 'atmosphére

L’atmosphére terrestre est essentiellement composée de diazote, No, et de
dioxygéne, O,, en moyenne a des proportions molaires respectives de 78.1%
et 20.9% (par rapport a ’'atmosphére séche, source : NASA). Ces proportions
varient trés peu, excepté dans la haute atmospheére, et ne sont généralement
pas affectées par la pollution.

A ces deux constituants majoritaires s’ajoute un grand nombre de com-
posés minoritaires, avec des rapports de mélange allant de plusieurs centaines
de parties par million (ppmv) & quelques parties par trillon (pptv). On les
distingue généralement selon leur durée de vie dans I’atmospheére.

L’eau est également présente dans ’atmospheére, que ce soit en phase ga-
zeuse ou condensée dans les nuages. Le cycle de 'eau est une composante
essentielle du systéme climatique, participant aux transferts d’énergie, mais
aussi a la chimie atmosphérique, permettant les réactions en phase aqueuse
au sein des nuages. Le contenu en eau est trés variable, mais elle est princi-
palement concentrée dans la basse troposphére, ou elle atteint des rapports
de mélange de plusieurs millliers de ppmv.

Les composés a longue durée de vie principaux sont 'argon (9340 ppmv),
mais aussi des gaz a effet de serre comme le dioxyde de carbone, CO5 (380
ppm en moyenne, avec un temps de vie de quelques années) et le méthane,
CHy (environ 1.7 ppm, temps de vie 9 ans). Parmi ces composés se trouvent
également les chlorofluorocarbones (CFC, temps de vie de quelques décen-
nies) responsables des trous d’ozone en Antarctique et en Arctique.

L’atmosphére contient aussi des espéces & plus courte durée de vie, qui
tiennent un roéle particulierement important dans la pollution atmosphérique
bien que présents en concentrations nettement plus faibles que les compo-
sés précédemment cités. En effet, de nombreux composés dangereux pour
la santé, favorisant asthme et infections respiratoires, provoquant les pluies
acides et dégradant la végétation par déposition, entrent dans cette catégorie.
On distingue parmi ces espéces 1’ozone O3, le monoxyde de carbone CO, les
oxydes d’azote NOy, les composés organiques volatiles COV ou les oxydes de
soufre SOx.

Parmi les espéces a courte durée de vie, on inclut également les aérosols,
qui affectent aussi la santé humaine, mais ont également un double effet
sur le transfert radiatif, en absorbant le rayonnement (effet direct), et en
participant a la formation de nuages (effet indirect). La faible durée de vie des
aérosols dans ’atmosphére, de 1'ordre de la semaine, est due principalement
au lessivage et au dépot sec, et dépend de la taille des particules.

Les différences dans les temps de vie des différents constituants de ’atmo-
sphére s’accompagnent de différences dans leurs répartitions spatiales, comme
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FIGURE 2.1 — Temps de vie et échelles spatiales de variation typiques des
concentrations pour différentes espéces. Source : Delmas et al. (2005)

illustré par la figure 2.1 : plus une espéce a une longue durée de vie, plus elle
sera mélangée largement dans l’atmosphére. Les principaux polluants (Osg,
CO, NOx, aérosols) présentent la particularité d’avoir un temps de vie suffi-
samment long (d'un jour & quelques semaines) pour pouvoir étre transportés
sur des distances importantes par la dynamique atmosphérique, et suffisam-
ment court pour maintenir une variabilité spatiale des concentrations dans la
troposphére. Il est donc nécessaire pour étudier la pollution atmosphérique
de bien connaitre a la fois ses sources, mais aussi la dynamique responsable
de son transport et les processus affectant les concentrations pendant celui-ci.

2.2 Sources de la pollution

La notion de pollution suppose qu’elle est d’origine anthropique, 1’émis-
sion des polluants est donc fortement liée & la démographie et a I’économie,
et présente donc des inhomogénéités spatiales importantes. Il existe toutefois
d’autres sources de la pollution, certaines ne font pas intervenir ’homme,
comme les soulévement de poussiéres désertiques, d’autres sont a la fois pro-
voquées par les activités humaines et présentes naturellement, comme les
feux de biomasse ou I’émission de méthane par les sols.

Il est important de noter que, dans la perspective du changement cli-
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matique, les activités humaines perturbent 'atmosphére dans son ensemble,
rendant floue la limite entre pollution naturelle et anthropique. Il est donc
plus pertinent de classer les sources de pollution selon les processus respon-
sable de leur émission et selon la nature des polluants émis.

Pour étudier le transport des polluants, il est important de mettre en
évidence les régions ou les émissions sont les plus importantes, qu’on appelle
régions sources. On peut ainsi se focaliser sur les chemins de transport princi-
paux de la pollution a longue distance. Toutefois, il est également nécessaire
de quantifier les émissions au niveau global afin de calculer les bilans d’import
et d’export de polluants.

2.2.1 Combustibles fossiles

La pollution anthropique se fait principalement par 'utilisation de com-
bustibles fossiles (pétrole, charbon, gaz naturel) pour la production d’énergie,
les transports, le chauffage et I'industrie. Elle est fortement liée & la densité
de population et I'activité économique, et plus des trois quarts de la consom-
mation de ces combustibles se fait dans les pays industrialisés de ’hémisphére
nord.

Le CO est fréquemment utilisé comme traceur de la pollution issue de la
combustion, car il est presque exclusivement émis de cette maniére. Il a de
plus un temps de vie est relativement long, de 'ordre de deux mois selon la
capacité oxydante de I'atmosphére. Il ne faut toutefois pas oublier qu’il est
produit par tout type de combustion de matiére carbonée.

La figure 2.2 montre la répartition des émissions de CO anthropique selon
Iinventaire EDGAR pour 'année 2000. Les sources de pollution les plus
importantes se trouvent dans ’hémisphére Nord : la cote Est des Etats-Unis,
I’Europe, la péninsule indienne et 1’Asie du Sud-Est. On peut aussi noter
des sources moindres en Afrique du Sud, autour du Golfe de Guinée, et en
Amérique du Sud.

La combustion de fuel fossile produit, en plus du CO5 et du CO, des
oxydes de soufre et d’azote, principalement sous forme de SO, et NO, mais
aussi des composés organiques volatiles et des particules de suie et de carbone
organique. La pollution anthropique est également souvent marquée par des
concentrations importantes en ozone, dont les NOx et les COV sont des
précurseurs.

L’émission de polluants par combustion de fuel se fait aussi loin des ré-
gions sources par le biais du transport aérien. Ces émissions se font en grande
partie au niveau de la tropopause et ont une durée de vie fortement accrue
en comparaison des émissions équivalentes en surface. Les bateaux sont éga-
lement une source de polluants et peuvent contribuer a la pollution atmo-
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EDGAR - Total anthrop. co emission flux - year 2000, month 1

FIGURE 2.2 — Emission annuelle de CO anthropique lors de 'année 2000
selon l'inventaire EDGAR (Source : EC-JRC/PBL. EDGAR version 4.1.
http ://edgar.jrc.ec.europa.eu/, 2010).

sphérique dans des régions ot on en trouve peu de sources (Granier et al.,
2006).

2.2.2 Emission de polluants d’origine non-fossile

Les sources de polluants uniquement anthropiques comportent les émis-
sions industrielles (hors combustibles fossiles), qui sont en général mino-
ritaires, exceptés pour certains composés comme les chlorofluorocarbones
(CFC, responsables de la destruction d’ozone stratosphérique), qui ne sont
produits que par voie industrielle.

Les feux de biomasse produisent, comme 1'utilisation de combustibles fos-
sile, du CO5 et du CO, mais aussi des COV et des particules de suie et de
carbone organique. La figure 2.3 montre la répartition des sources de CO par
feux de biomasse en 2004 selon l'inventaire GFED. Elles se trouvent princi-
palement en Amérique du Sud et en Afrique, avec des sources moindres en
Indonésie, Australie, Alaska et Sibérie, et présentent une importante variabi-
lité interannuelle. I1 faut noter que les feux de biomasse ne sont pas une source
de pollution d’origine exclusivement naturelle, mais sont aussi provoqués par
I’homme par déforestation, chauffage ou combustion des résidus agricoles. Le
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changement climatique pourrait augmenter la fréquence des feux.

GFED CO emissions from biomass burning, year 2004

FIGURE 2.3 — Emission annuelle de CO par feux de biomasse lors de ’année
2004 selon 'inventaire GFED v2 (Randerson et al., 2007).

Dans les régions seches, le vent provoque le soulévement de poussiéres
désertique. En raison d'une forte charge en aérosols, les panaches générés af-
fectent le transfert radiatif ainsi que la formation de nuages. La source la plus
importante de cette pollution est le Sahara (Middleton and Goudie, 2001),
mais les émissions sont également importantes en Asie (désert de Gobi), en
Australie et en Amérique du Sud.

La source principale de COV dans ’atmospheére est la végétation, avec des
émissions cing fois plus intenses que celles d’origine anthropique. Elles sont
diies au métabolisme des plantes et le type de composé produit varie selon la
famille de végétaux. Ces émissions sont dominées par la production d’isopréne
(CsHg), essentiellement par les arbres a feuilles caduques. Les résineux, quand
a eux, émettent surtout des composés terpéniques. Les incertitudes sur les
émissions de COV sont particuliérement grandes, bien qu’ils représentent
40% en masse des carbones détectés.

Le cycle de I'azote, qui permet de transformer dans les sols ’azote orga-
nique en azote minéral assimilable par la végétation, est une source d’oxydes
d’azote dans l'atmosphére (NO par nitrification, NoO par dénitrification),
ainsi que d’ammoniac (NHs) si le milieu est suffisamment basique (pH > 8).

Dans les zones anaérobies, la décomposition de matiére organique dans
les sols est une source importante de méthane. Elle se produit dans les fo-
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réts inondées tropicales ou boréales, mais aussi dans les riziéres, décharges
d’ordures et lacs de barrages. Les bactéries responsables de ces émissions se
trouvent également dans le tube digestif des animaux, notamment les ter-
mites et les ruminants, qui contribuent a la production de méthane.

Lors des orages, la foudre provoque la décomposition du diazote et du
dioxygéne en NOx, émis en majorité sous forme de NO (mécanisme de Ze-
loditch, Delmas et al. (2005)). L’incertitude sur les émissions issues de ce
processus est a ce jour importante, alors qu’elles pourraient représenter une
source de l'ordre de 10 Tg d’azote par an.

2.3 Transport des polluants a longue distance

Une fois émis dans ’atmosphére, les polluants peuvent étre transpor-
tés sur de longues distances. Ce transport est la combinaison de processus
d’échelles trés différentes provoquant le soulévement, 'advection et la sub-
sidence des panaches, mais aussi des déformations de leur structure et des
échanges de matiére avec leur environnement.

2.3.1 Reégions de atmosphére concernées par la pollu-
tion

La quasi-totalité des sources de la pollution se trouvent au niveau du
sol, son transport se fait donc principalement dans les basses couches de
I'atmosphére : la couche limite atmosphérique (CLA, entre le sol et 0.5 a 3
km) et la troposphére libre (du sommet de la couche limite a la tropopause,
a 8-18 km), comme résumé sur la figure 2.4. Dans certains cas, les polluants
peuvent étre injectés au-dessus de la tropopause dans la basse stratosphére,
mais cela ne concerne qu’une faible partie des polluants émis.

Dans la CLA, la circulation est influencée par les frottements avec la sur-
face, ce qui fait que le vent y est en général plus faible que dans le reste de
I’atmosphére. De plus, le chauffage radiatif au niveau du sol et le cisaille-
ment y générent d’importants flux turbulents qui redistribuent la chaleur,
I’humidité et la quantité de mouvement dans la CLA. L’intensité de ces flux
régit I'épaisseur de la CLA, qui varie de quelques centaines de métres a 3
km selon 'intensité du rayonnement au sol et les conditions météorologiques.
Elle présente de plus un cycle journalier marqué, avec une couche limite mé-
langée tres turbulente pendant la journée, qui subsiste pendant la nuit sous
la forme d’une couche résiduelle (moins turbulente) au-dessus de la couche
limite nocturne stable.
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FIGURE 2.4 — Schéma des processus dynamiques principaux régissant le
transport a longue distance aux moyennes latitudes de 1’hémisphére nord
(NRC, 2010).

Du fait des flux turbulents, la dispersion des polluants est intense dans la
CLA. Le temps de mélange vertical caractéristique est de I'ordre de quelques
dizaines de minutes, ce qui fait que les concentrations de la plupart des
polluants peuvent étre considérées comme homogénes verticalement (sauf
pour les espéces trés réactives chimiquement). Les panaches pollués sont donc
rapidement dispersés dans la CLA, et y sont de plus sujets & une advection
faible, ce qui n’est pas propice au transport a longue distance.

Au-dessus de la CLA se trouve la troposphére libre, nommée ainsi car elle
n’est pas influencée directement par la surface de la Terre, ce qui fait que
I’advection y est plus rapide que dans la CLA. C’est une couche générale-
ment stable, avec un gradient de température verticale d’environ -6.5 K /km.
Le cisaillement peut toutefois y provoquer localement de la turbulence qui
joue un grand role dans le mélange lors du transport de polluants. La tropo-
sphére libre est particulierement propice au transport de polluants a longue
distance car les panaches peuvent y étre transportés sur de grandes distances
en subissant une dispersion limitée, tout en étant suffisamment proches de la
surface pour pouvoir y étre déposés.

Dans la tropospheére libre, les panaches de pollutions se présentent loin
des sources sous la forme de couches minces, d’une épaisseur de l'ordre de
quelques centaines de métres, du fait de l'advection différentielle (Newell
et al., 1999). La variabilité du mélange joue un grand role dans la distribution
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de ces couches dans la troposphére (Colette and Ancellet, 2006).

2.3.2 Circulation générale de la troposphére

On désigne par “circulation générale” les mouvements moyens de 1’atmo-
spheére. Elle ne décrit pas les chemins de transport qui seront effectivement
suivis par les panaches, mais donne les caractéristiques générales de la dyna-
mique atmosphérique.

Le rayonnement solaire regu a la surface de la Terre est inégalement ré-
parti, il est plus intense prés de I'équateur et faible au niveau des poles.
Ce gradient zonal de chauffage radiatif est le moteur de la circulation géné-
rale méridienne de la tropospheére, qui redistribue 1’énergie de I’équateur vers
les poles. Il s’agit d’une circulation lente, & laquelle s’ajoute une circulation
zonale généralement bien plus rapide.

La circulation tropicale est dominée par la cellule de Hadley (figure 2.5),
caractérisée par une convection importante au niveau de la zone de conver-
gence intertropicale produisant des précipitations intenses. Les masses d’air
ainsi soulevées sont transportées en direction des péles puis redescendent
vers la basse troposphére au niveau des tropiques. Une partie d’entre elles
retourne vers ’équateur pour boucler la cellule de Hadley, le reste continuant
vers les poles.

Stratosphere —70

20— — 60
Subtropical jet —

1 Hadley

cell

— 50

Altitude (km)
IS
|

Equator

FIGURE 2.5 — Coupe méridienne des grandes cellules de circulation dans
I"'Hémisphére Nord. (NRC, 2010)

Du fait de la force de Coriolis, la circulation tropicale associée a la branche
inférieure de la cellule de Hadley se fait vers I’Ouest, le long des alizés.
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Au niveau des tropiques, prés de la tropopause, on trouve une paire de
courants d’ouest trés intenses : les jet-stream sub-tropicaux. Les vents y sont
trés intenses, permettant aux masses d’air associées de faire le tour de la
Terre en environ 10 jours. Deux autres courants identiques, nommés jet-
stream polaires se trouvent autour de 60° nord et sud. Les jet-stream se
déplacent durant I'année, étant plus proches de 1’équateur en hiver et des
poles en été.

En plus des jet-stream, la circulation aux moyennes latitudes est carac-
térisée par la présence de zones de haute et de basse pression (figure 2.6)
autour desquelles s’oriente la circulation & basse altitude. La moyenne tro-
posphére est marquée par de forts vents d’ouest s’orientant vers le nord ou
le sud autour des anticyclones et dépressions.

Les régions les plus propices a la formation de systémes frontaux sont
situées, dans ’Hémisphére Nord, a l'est de 1’Asie et de ’Amérique du Nord
(en raison des forts contrastes de température entre continents et océans) et
en aval des grandes chaines de montagne comme les Alpes ou les Montagnes
Rocheuses. Ces régions coincident généralement avec d’importantes émissions
anthropiques de polluants.

Apres leur formation, les systémes frontaux se déplacent sous 'influence
des vents dans la haute troposphére, en général vers I'est. On trouve donc
des régions (storm tracks) traversées préférentiellement par les dépressions,
en Atlantique Nord, dans le Pacifique Nord, dans I’Océan Indien mais aussi
autour de I’Arctique.

Le mouvement vertical moyen aux moyennes latitudes présente une sub-
sidence d’air issu de la cellule de Hadley prés des tropiques, et une ascension
de lair autour de 60° au-dessus d’air froid polaire (figure 2.6). On nomme
cette circulation cellule de Ferrell, par analogie avec la cellule de Hadley.

Au-dessus de 60°, on tend & observer une ascension des masses d’air prés
des cercles polaires et une subsidence au niveau des poles, formant la cellule
polaire. La circulation est en moyenne caractérisée par des vents d’Ouest
autour de zones de basse pression prés des poles.

2.3.3 Injection des polluants dans la troposphére libre

La plupart des polluants sont émis au niveau du sol dans la couche limite
atmosphérique qui n’est pas un milieu trés propice au transport a longue
distance en raison d’'une advection faible et d’importants flux turbulents,
comme vu ci-dessus. Les échanges de matiére au sommet de la CLA sont le
plus souvent faibles, bien qu’ils puissent étre favorisés par les variations de
hauteur de la couche limite, notamment a la tombée de la nuit. Dans le cas
général, il faut faire appel & d’autres processus pour soulever les polluants
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FIGURE 2.6 — Représentation idéalisée de la circulation générale de la tropo-
sphére. NRC (2010)

dans la tropospheére libre.

Aux moyennes latitudes, le soulévement des polluants se fait souvent par
le biais de systémes frontaux, dont les zones de formation principales coin-
cident souvent avec d’importantes sources de pollution. Ils sont composés
d’un courant sec (dry intrusion, DI) provoquant Iinjection de masses d’air
stratosphérique riches en ozone dans la tropospheére et de deux courants : le
cold conveyor belt (CCB) et le warm conveyor belt (WCB) comme le montre
le schéma figure 2.7. Ces deux courants permettent le soulévement de masses
d’air depuis la couche limite vers la troposphére libre (Cooper et al., 2001).
Les systémes frontaux s’étendent sur plusieurs centaines de kilomeétres, ce qui
leur permet de soulever des polluants & partir de régions sources étendues.

Parmi les autres processus de soulévement, on trouve les brises de mer.
Provoquées par le chauffage différentiel entre 'océan et les continents, elles
forment des cellules de circulation atteignant 3 km ce qui permet 'injection
de polluants dans la troposphére libre. On observe un phénomeéne similaire
en région montagneuse, oul les variations de température sont dues aux dif-
férences d’altitude; la brise orographique permet ici aux polluants d’étre
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FIGURE 2.7 — Schéma d’un systéme frontal centré sur une zone de faible
pression de surface L. Les lignes partant de cette zone vers le Sud et I’Est
indiquent respectivement les fronts chaud et froid. Les nombres indiquent les
pressions typiques dans les différents courants associés : le warm conveyor
(WCB), le cold conveyor (CCB) et la dry intrusion (DI). Source : Kiley and
Fuelberg (2006)

transportés au-dela de reliefs qui bloquent I’advection le reste du temps.

L’activité convective est aussi responsable du soulévement de polluants
hors des basses couches. Les déséquilibres thermiques entre la surface et 1’at-
mosphére provoquent une instabilité permettant ’ascension des masses d’air
depuis la surface. Souvent, ce soulévement induit la condensation de I'humi-
dité qu’elles contiennent, et donc la formation de nuages.

L’instabilité peut étre générée par le réchauffement radiatif de la surface,
mais aussi par le passage de masses d’air froides en altitude (comme un cold
conveyor belt dans un systéme frontal). La convection est intense prés de
I'équateur (c’est le moteur de la cellule de Hadley), mais aussi au-dessus des
continents en été. Les masses d’air peuvent étre soulevées depuis la couche
limite jusqu’a la tropopause lors d’événements convectifs intenses comme les
orages convectifs (Doswell, 2001).

Concernant les panaches issus de feux de biomasse, le dégagement de
chaleur dit au feu peut favoriser le soulévement du panache, particuliére-
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ment dans des conditions propices a la convection, on parle alors de pyro-
convection. Ce phénomeéne s’observe notamment en région boréale, comme
montré par Fromm et al. (2000) et Damoah et al. (2006). La présence de
concentrations importantes de suie dans ces panaches provoque également
leur chauffage par absorption du rayonnement, ce qui contribue a leur ascen-
sion.

2.3.4 Diffusion et étirement des panaches

Lors du transport, la structure des panaches de pollution évolue sous
leffet de deux processus dynamiques : 'advection différentielle tend & étier
les panaches, ce qui conduit a la formation de structures fines et trés étendues
loin des sources (Newell et al., 1999). A I'inverse, le mélange turbulent tend a
homogénéiser les concentrations entre masses d’air voisines, et donc a dissiper
les panaches dans leur environnement.

La turbulence de petite échelle dans I’atmosphére augmente 'efficacité de
la diffusion moléculaire d’un ordre de grandeur, on parle alors de diffusion
turbulente. Si elle intervient dans des zones de gradient de concentration,
elle permet de réduire ces gradients, on parle alors de mélange turbulent. Ce
phénomeéne est souvent considéré comme intermittent (Shraiman and Siggia
(2000)), et est principalement provoqué par le cisaillement dans la tropo-
sphere libre.

Si on se place & des échelles de temps et d’espace grandes devant celles
des tourbillons turbulents, on peut assimiler la diffusion turbulente & un
mouvement Brownien, comme la diffusion moléculaire.

L’advection différentielle facilite le mélange turbulent entre le panache
et son environnement en augmentant leur “surface de contact”, bien qu’on
ne puisse pas strictement utiliser ce terme, la frontiére entre masses d’air
n’étant pas une surface définie mais un gradient de concentration plus ou
moins prononceé.

Ce phénomeéne est tres prononcé au bord des panaches agés, qui présentent
des structures complexes sous forme de filaments du fait de I’advection dif-
férentielle.

2.3.5 Temps de transport caractéristiques de la pollu-
tion dans la troposphére libre

Aux moyennes latitudes, ot se trouvent la majorité des sources de pollu-
tion, la troposphére libre est le lieu d’une advection importante dominée par
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des vents d’Ouest. Les panaches peuvent ainsi étre transportés d’un conti-
nent a l'autre dans les moyennes latitudes, mais aussi étre exportées vers
I’Arctique ou les tropiques.

La figure 2.8 illustre les principaux chemins de transport affectant I’ Amé-
rique du Nord, et indique les temps de transport caractéristiques associés a
ces chemins. Les échanges intercontinentaux dans les moyennes latitudes (D,
E, F, G) se font sur des durées de l'ordre d’'une a deux semaines, et sont
donc nettement plus rapides et donc plus intenses qu’avec les tropiques (B,
1-2 mois) et surtout ’hémispheére sud (C, 1 an).

Les échanges entre les moyennes latitudes et 1’Arctique (A, 1-4 semaines)
se font sur des échelles de temps proche du transport intercontinental a I'in-
térieur des moyennes latitudes. De ce fait, la troposphére boréale est suscep-
tible d’étre fortement influencée par les sources de pollution aux moyennes
latitudes.
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FIGURE 2.8 — Principaux chemins de transport de polluants a longue dis-
tance affectant ’Ameérique du Nord (sommet), avec les échelles de temps
caractéristiques pour les différents chemins (bas). Source : NRC (2010)
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2.4 Chimie de ’ozone et de ses précurseurs

L’évolution des concentrations de nombreux polluants dans les panaches
est aussi affectée par la chimie atmosphérique. En effet, de nombreux pol-
luants émis comme les oxydes d’azote sont réactifs et il existe des polluants
dits secondaires, produits de la transformation d’autres composés. Le plus
important d’entre eux étant ’'ozone O3, qui se trouve au coeur du systéme
chimique troposphérique.

On regroupe sous le terme de NOx le monoxyde d’azote (NO) et le dioxyde
d’azote (NOy). Ils sont émis principalement sous forme de NO et sont en
équilibre photochimique avec 1’ozone, ce qu’on peut schématiser par le cycle
suivant :

NOy + hv — O(*P) + NO (2.2)
OCP)+ 03+ M — O3+ M (2.3)

Ce cycle est suffisamment rapide pour qu’on suppose les concentrations
en NO et NO, a I’équilibre quasi-stationnaire. Comme il est de bilan nul pour
I'ozone, d’autres réactions doivent intervenir pour qu’il y en ait production
ou destruction.

2.4.1 Production d’ozone

Pour modifier 1’équilibre chimique entre NO, NOy et O3 ci-dessus, et
donc aboutir & la production ot la destruction d’ozone, il faut faire intervenir
d’autres réactions. Cela peut se faire en produisant des radicaux HO5, CH50,
et ROs (R désignant tout radical alkyle ayant deux atomes de carbone ou
plus) qui consomment du NO selon :

NO + HOy —s NO, + OH (2.4)

Ces trois réactions produisent du NO,, dont la photolyse aboutit a la
formation d’ozone. Ces radicaux sont produits par l'oxydation de CO et CH,
par OH :

CH4+OH+02 — CH302 +H20

—~
oo
~J

SN~—
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De facon similaire, 'oxydation des COV par OH produit des radicaux
RO,. L’oxydation de CO et CHy est lente devant celle des COV, ce qui fait
de ces derniers une source importante d’ozone troposphérique.

Il est important de noter que les radicaux ne réagissent de fagon majori-
taire avec NO que si ce dernier est présent en quantités suffisantes, en général
autour de 20 pptv. Si ce n’est pas le cas, ils réagiront avec d’autres radicaux
ou avec 1’ozone.

La réaction entre radicaux HOs produit ainsi du peroxyde d’hydrogene,
H50s, trés soluble dans 'eau, et donc sujet au lessivage. S’il n’est pas lessivé,
il peut étre source de radicaux OH par photolyse, ou de HO, par oxydation
par OH.

Le formaldéhyde HCHO, qui est produit par l'oxydation du méthane, est
une source de radicaux HOy par photolyse et peut donc étre considéré comme
une source d’ozone.

2.4.2 Destruction d’ozone

Dans ’atmosphére, I'ozone subit une photolyse produisant du dioxygéne
(O2) et un atome d’oxygéne dont le niveau d’excitation dépend de 1'énergie
du rayonnement :

O3 + hv(> 310nm) — O(PP) 4 O, (2.9)
Os + hv(< 310nm) — O(*D) + O, (2.10)
O('D) + H,O — 20H (2.11)

L’ O(*P) produit se recombine rapidement en ozone (réaction 2.3 ci-
dessus). Par contre, a plus grande énergie, la photolyse libére un atome
d’oxygéne dans un état excité, O(*D), qui est source de radicaux OH en
présence d’humidité. Les rayonnements de longueur d’onde inférieure a 300
nm ne pénétrant pas dans la troposphére, la production d’O(*D) y est donc
limitée par le rayonnement disponible dans la bande (300;310) nm, et est bien
plus faible que dans la moyenne atmosphére. Toutefois, la forte humidité dans
la tropospheére y permet la production de radicaux OH par ce biais.

L’ozone est également détruit par réaction avec les radicaux, OH et HOq,
permettant leur interconversion :
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La destruction d’ozone peut également se faire indirectement par modi-
fication du ratio NO2/NO. C’est notamment le cas prés des sources ot les
NOx sont produits majoritairement sous forme de NO & des concentrations
proches de celles d’ozone et peuvent en consommer des quantités importantes
(ce phénomeéne est nommé titration).

A la surface, I'ozone peut étre absorbé par les sols et la végétation, ce
qui peut constituer un puits important, bien qu’il ne s’agisse pas strictement
d’une perte chimique.

La vitesse de dépot dépend de facteurs dynamiques (et donc de 'acces-
sibilité de la surface pour les molécules déposées) et du type de sol ou de
végétation sur lequel le dépot se fait. Dans les terres agricoles, la vitesse de
déposition de l'ozone est de quelques dixiémes de cm/s et est d’'un ordre de
grandeur plus faible dans les déserts (Delmas et al., 2005).

2.4.3 Réservoirs de NOx

L’oxydation du NOs produit de I'acide nitrique (HNO3). C’est une espéce
peu réactive chimiquement et trés soluble, il est donc en général lessivé avant
de contribuer a la régénération des NOx (par photolyse ou oxydation par
OH), ce qui en fait de sa production un puits de NO, et donc indirectement
d’ozone.

En présence d’acétaldéhyde (CH3CHO), sa réaction avec NOy provoque
la formation de proxy-acetyl-nitrate (PAN, CH3COO,NO,). L’acétaldéhyde
est lui-méme produit par I'oxydation de nombreux hydrocarbures, on trouve
donc du PAN en concentrations importantes dans les panaches d’origine na-
turelle, particuliérement dans ceux issus de feux de biomasse.

Le PAN se décompose en NOo, mais l'intensité de cette réaction dépend
fortement de la température. Il peut de plus étre photolysé ou oxydé par
des radicaux OH. Selon laltitude, le temps de vie du PAN varie fortement :
dans la haute troposphére, il est de plusieurs mois, di principalement a la
photolyse ou la réaction avec OH. A l'inverse, dans la basse troposphere, la
température plus élevée rend la dissociation thermique plus efficace, donnant
au PAN un temps de vie de 30 minutes environ a 25°C.

Si du PAN est présent dans un panache dans la haute tropospheére, il
consiste en un réservoir de NO qui sera libéré rapidement si les masses d’air
associées descendent dans la couche limite. C’est donc une source potentielle
d’ozone.

On regroupe généralement les espéces azotées : NOx, HNO3, PAN, et
des espéces minoritaires comme N5Os5, NO3 et HNOy sous le sigle NOy. Sa
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concentration est conservée quand il n’y a pas de pertes par déposition ou
sous l'effet du mélange.

2.4.4 Bilan chimique global d’ozone

Les nombreuses réactions entrant en compte dans la production et la
destruction de 'ozone forment un systéme complexe et non-linéaire. En sup-
posant les cycles d’inter-conversion rapides comme étant a I’équilibre, on peut
toutefois simplifier le bilan chimique de 1'ozone en un terme de production
et un terme de perte (en notant k les constantes de réaction, et Jip le taux
de photolyse d’ozone produisant un atome d’oxygeéne dans son état excité) :

P(O3) = (K[HOs] + k[CHy00] + k[ROO])[NO] (2.14)
L(O3) = (k[H0)J1p + k[HOy] + k[OH])[Os] (2.15)

La production est ici diie a la réaction de NO avec des radicaux, et la
perte d’ozone est le fait de sa photolyse aux courtes longueurs d’onde en
présence d’humidité, ainsi que des réactions avec OH et HOs,.

La non-linéarité du systéme, ainsi que le nombre important de réactions et
d’espéces entrant en jeu rendent sa résolution analytique trés difficile. C’est
pour cette raison que 1’évolution chimique de ’atmosphére est en général
simulée a 'aide de modéles numériques.

Stevenson et al. (2006) présente une intercomparaison de 26 modéles glo-
baux sur le bilan d’ozone troposphérique, comme présenté sur la table 2.4.4.
La production nette d’ozone dans la troposphére, définie comme la différence
entre P(Os3) et LP(Os), et qui leur est en général nettement inférieure, est es-
timée ainsi a 442 Tg/an et 'apport stratosphérique a 552 Tg/an, ces sources
s’équilibrent & peu prés avec la déposition séche (1003 Tg/an). Il faut de
plus noter que le production photochimique in situ est neuf fois supérieure a
I'import stratosphérique.

2.4.5 Evolution chimique dans les panaches

On utilise souvent la production nette d’ozone comme indicateur de 1’évo-
lution chimique des panaches. En effet, I’ozone est en soi un des polluants les
plus importants en matiére d’impact sur la santé humaine et sur ’environ-
nement, mais il est de plus au coeur du systéme chimique troposphérique.

La production nette d’ozone dépend de la composition initiale du panache,
mais également du mélange pendant le transport, ainsi que de son altitude
et de I’éventuel lessivage.

32



Sources (Tg O3/an)
Production photochimique | 5110 + 606
Import stratosphérique 0952 £ 168

Puits (Tg O3z/an)

Perte chimique 4668 £ 727
Déposition seche 1003 £ 200
| Budget (Tg Os/an) | 344+ 39 |

| Temps de vie (jours) | 22.2+22 |

TABLE 2.1 — Bilan d’ozone troposphérique établi a l'aide d’une intercompa-
raison de 26 modéles, d’aprés Stevenson et al. (2006).

Pour illuster les différences dans la chimie de 'ozone dans les panaches
lors du transport, on fait appel aux études de deux panaches, I'un d’origine
anthropique (Real et al. (2008)), l'autre issu d'un feu de biomasse (Real
et al. (2007)), lors de leur transport au-dessus de I’Atlantique Nord a ’aide
du méme modéle de chimie lagrangien.

Le panache anthropique, issu du nord-est des Etats-Unis et transporté a
basse altitude, présente une perte moyenne d’ozone de l'ordre de 5 ppbv/jour.
Pour expliquer cette perte, il est nécessaire de prendre en compte le mélange,
mais aussi la déposition séche et humide, 80% de la perte d’ozone étant due
au lessivage du HNOj. La capacité oxydante du panache est suffisamment
importante pour étre un puits de CO deux fois plus fort que le mélange.

Le panache issu d’un feu de biomasse en Alaska fut, quand & lui, trans-
porté dans la moyenne/haute troposphére. Il présente une augmentation des
concentrations en ozone de 17 ppbv sur 5 jours associée a une décroissance
significative des concentrations en CO. La production d’ozone est ici induite
par la décomposition thermique des importantes quantités de PAN présentes
initialement dans le panache. Il est une fois de plus nécessaire de prendre en
compte le mélange pour expliquer 1’évolution chimique du panache. Enfin,
les aérosols présents dans le panache pourraient réduire de plus de 20% les
taux de photolyse du NOy et de 'ozone.

L’évolution des concentrations dans les panaches lors du transport ne peut
donc pas étre estimée a priori en fonction du type de pollution considéré : il
faut connaitre non seulement sa composition initiale, mais aussi le contexte
dynamique du transport, et surtout évaluer l'intensité du mélange et les
concentrations de fond associées.
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2.5 Cas particulier de I’Arctique

L’Arctique désigne la région la plus septentrionale de la Terre, on y inclut
I’Océan Arctique ainsi que le nord des terres ’environnant. Entouré par la
Fédération de Russie, I’Alaska, le Canada, le Groenland et la Scandinavie, elle
a une grande importance géopolitique en raison de gisements d’hydrocarbures
et des voies maritimes qu’y peuvent s’y ouvrir en été.

C’est une région peu habitée dans laquelle on trouve peu de sources de
polluants, bien que l'ouverture des routes maritimes est susceptible d’aug-
menter les émissions locales et donc d’y accentuer la pollution (Granier et al.,
2006).

On trouve des sources importantes de polluants dans les régions bordant
I’ Arctique, comme on peut le voir sur les figures 2.2 et 2.3. Pour la pollution
anthropique, les émissions sont particuliérement intenses a 1’est de I’ Amérique
du Nord, en Europe et a I'est de I’Asie. On trouve également des sources de
pollution par feux de biomasse en Canada et en Sibérie.

2.5.1 Sensibilité climatique

L’Arctique est une région singuliére du point de vue climatique. En effet,
la glace de mer et la banquise groenlandaise réfléchissent le rayonnement
solaire. Une réduction de leur couverture sur 1I’Arctique perturbe donc le
bilan radiatif, induisant un réchauffement favorable a la fonte des glaces. Ce
phénomeéne forme une rétroaction positive du changement climatique.

Des observations récentes indiquent que la glace de mer arctique a diminué
de facon alarmante lors des trente derniéres années, comme montré par les
travaux du National Snow and Ice Data Center (NSIDC) dont est issue la
figure 2.9. On y voit que la surface de glace durant les étés 2007 et 2011 était
de 20 a 35% plus réduite que la moyenne des années 1979-2000.

Il est donc crucial de bien connaitre les processus modifiant le bilan ra-
diatif en Arctique, notamment la déposition des aérosols qui modifie I’albédo
de la glace. Le transport de panaches de pollution dans la tropospheére libre
pourrait également perturber ce bilan radiatif (Law and Stohl (2007)).

2.5.2 La pollution atmosphérique en Arctique

En raison du peu de sources de pollution en Arctique, le transport de pol-
luants depuis les moyennes latitudes est un acteur essentiel de la composition
atmosphérique boréale.

Toutefois, les surfaces isentropes forment un déome au-dessus de la basse
troposphére arctique qui force les masses d’air exportées depuis les moyennes
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Arctic Sea Ice Extent
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FIGURE 2.9 — Evolution saisonniére de la superficie de la glace de mer en
Arctique pour les années 1979-2000 (gris, avec enveloppe correspondant au
double écart-type), 2007 (vert) et 2011 (bleu). Source : site web du NSIDC,
http ://nsidc.org/arctocsseaicnews

latitudes a remonter vers la haute troposphére pendant leur transport au-
dessus de I’Arctique. Ce dome isole la basse atmospheére boréale du reste de
I’atmosphére, mais il peut s’étendre aux moyennes latitudes de I’Eurasie en
hiver comme montré par la figure 2.10, ce qui permet aux polluants qui y
sont émis d’étre transportés vers la basse atmosphére boréale.

Stohl (2006) présente une étude du transport depuis les principales régions
d’émission de polluants vers la basse tropospheére Arctique, et met en évidence
trois chemins majeurs :

— Transport rapide (environ 4 jours) a basse altitude suivi d’une ascension
au-dessus du front Arctique quand il est situé loin du Nord, principale-
ment en hiver. Ce chemin peut étre suivi par la pollution anthropique
d’origine européenne et est également le plus fréquent pour les panaches
issus de feux de biomasse boréaux. L’ascension des masses d’air (et les
précipitations en résultant) ayant lieu au-dessus de 70°N, ce qui est
provoque la déposition des aérosols et des polluants solubles.

En hiver, transport d’air froid a basse altitude suivi de refroidissement
diabatique par la surface, prenant 10-15 jours. Ce chemin permet de
transporter des masses d’air polluées depuis I’Europe et le Nord de
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F1GURE 2.10 — Chemins de transport principaux des moyennes latitudes vers
I’Arctique, avec la position du front arctique en été et en hiver. Source :
AMAP (Arctic Monitoring and Assessment Program)

I’Asie au-dessus de la Sibérie vers I’ Arctique.

— Ascension des panaches prés des sources suivie soit de transport & haute
altitude, soit de cycles de subsidence et d’ascension, puis finalement
descente des masses d’air & travers le dome polaire par refroidissement
diabatique. C’est le mode de transport le plus fréquent des panaches
nord-américains et est-asiatiques vers I’Arctique. Le lessivage est alors
susceptible d’avoir lieu hors du cercle polaire, ce qui limite 'import de
polluants par cette route.

Stohl (2006) conclut que la pollution en Arctique est dominée par les émis-
sions européennes, a l'exception du carbone suie. Pour ce dernier, les feux
de biomasse boréaux (principalement en Sibérie) sont une source au moins
aussi importante que celles d’origine anthropique. Toutefois, cette question
n’est pas encore totalement élucidée.

L’import de polluants d’origine eurasienne en hiver dans la basse tropo-
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sphére arctique provoque le phénoméne de brouillard arctique (Arctic haze).
Il est composé principalement d’un mélange de particules de sulfate et orga-
niques, mais également d’ammonium, de nitrates, de poussiéeres et de carbone
suie (Quinn et al., 2002). II s’observe en hiver, disparaissant a la surface en
avril. Le brouillard arctique peut étre issu de I'import de pollution anthro-
pique européenne, mais également de panaches issus de feux de biomasse
comme montré par Stohl et al. (2007).

La forte quantité de particules dans le brouillard arctique absorbe et dif-
fuse le rayonnement solaire, réduisant la visibilité et perturbant localement
le bilan radiatif, d’autant plus si les particules sont déposées sur la glace.
Enfin, c’est un puits de radicaux HO, et réduit donc la capacité oxydante de
I’atmosphére, ce qui augmente le temps de vie de nombreux polluants (Le-
lieveld, 2010), mais 'amplitude de ces effets est encore assez mal connue. De
plus, les observations in situ montrent que les tendances des concentrations
en particules sont différentes selon les types d’aérosols, avec une réduction
de la charge en sulfates et une augmentation du carbone suie et des nitrates
au début des années 2000 (Quinn et al., 2007). L’évolution de l'impact des
différentes sources de polluants sur la brume arctique (anthropiques, feux de
biomasse) et des chemins de transport pourrait expliquer ces observations.

2.5.3 La campagne POLARCAT

Le projet POLARCAT (Polar Study using Aircraft, Remote Sensing, Sur-
face Measurements and Models, of Climate, Chemistry, Aerosols, and Trans-
port) regroupe plusieurs campagnes de mesure, d’analyse de données et de
modélisation dans le cadre de I'année polaire internationale (IPY) en 2008.
L’objectif en est d’étudier le transport en Arctique de polluants issus de
sources anthropiques et de feux de biomasse, afin d’y mesurer 'impact de
cette pollution sur la composition de 'atmospheére et le climat.

Les moyens d’observation mis en oeuvre comportent des avions de re-
cherche, un bateau, des stations au sol et des satellites durant deux saisons
(printemps et été). La figure 2.11 montre les plans de vol des différents avions
durant la campagne d’été ainsi que les colonnes moyennes de CO. On y voit
que les sources de pollution étaient trés intenses en Asie et en Amérique
du Nord, mais aussi que I’Arctique présentait des niveaux de pollution non
négligeables, méme loin des sources.

Les différentes campagnes participant au projet sont :
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flight tracks (summer campaigns)

POLARCAT-ATR42
POLARCAT-Falcon
ARCTAS-DCS8

ARCTAS-P3B
YAK-Anton
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FI1GURE 2.11 — Carte des colonnes de CO moyennes durant la campagne d’été
au-dessus de I’Arctique mesurées par I'instrument TASI. Les plans de vol de
différents avions de recherce pendant la campagne d’été y sont indiqués par
les lignes de couleur. Source : Pommier et al. (2010)

POLARCAT-France et POLARCAT-GRACE

La partie francaise du projet se déroula entre le 30 mars et le 14 avril 2008
a Kiruna, au Nord de la Suéde, puis du 30 juin au 14 juillet & Kangerlussuaq
sur la cote Ouest du Groenland.

Les principaux objectifs de la campagne de printemps ont été d’étudier
le front arctique, le transport des polluants provenant de I’Europe et de
I’Asie vers 1’Arctique, ainsi que les interactions aérosols-nuages et 'impact
des aérosols sur le for¢age radiatif (Adam de Villiers et al., 2010). Les vols de
lavion frangais ATR-42 ont permis de mesurer les concentrations in situ en
ozone, monoxyde de carbone et vapeur d’eau, ainsi que des profils d’ozone
a 'aide d’un lidar. Les propriétés des aérosols ont également été mesurées
in-situ et par lidar.

La campagne d’été, comportant également des vols de ’ATR-42, fut
consacrée a I’étude d’émissions de feux de biomasse et du transport de pa-
naches de pollution, ainsi qu’a leur impact sur la composition de la tropo-
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spheére arctique. Les deux parties de la campagne permirent de valider les
observations spatiales de CO par I'instrument IASI (Pommier et al., 2010).

Cette campagne coincida avec le volet allemand de POLARCAT, GRACE
(GReenland Aerosol and Chemistry Experiment), du 30 juin au 18 juillet,
basé¢ lui aussi & Kangerlussuaq. Des vols du Falcon-20 du DLR (Deutsches
Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt) permirent d’observer dans les panaches
les concentrations en ozone, CO, vapeur d’eau, NO, NO,, PAN, NO,, ainsi
que le taux de photolyse du NOs et les concentrations et taille des aérosols.

POLARCAT-GRACE fut également le cadre de 'expérience d’injection
de traceur passif PERTRAS (PERfluorocarbon TRAcer Sampling), ayant
pour but d’étudier le mélange dans la troposphére libre arctique. Cette ex-
périence sera présentée plus en détails dans le chapitre 5.

YAK-AEROSIB

Projet commun franco-russe, la campagne YAK-AEROSIB (Airborne Ex-
tensive Regional Observations in SIBeria) permit d’effectuer des vols de
I'avion russe Antonov-30 en Sibérie en juillet 2008 (Paris et al. (2008)). Des
mesures in situ de nombre d’aérosols, de CO,, CO, ozone et vapeur d’eau
ont été faites durant des vols faisant une grande boucle autour de la Sibérie,
comme on peut voir sur la figure 2.11. Des panaches de feu de forét furent
ainsi observés, particuliérement lors du vol du 11 juillet (Paris et al. (2009)).

ARCPAC et ARCTAS

Au printemps, la NOAA (National Oceanic and Atmospheric Adminis-
tration) a mené entre les 3 et 23 avril 2008 la mission ARCPAC (Aerosol,
Radiation and Cloud Processes affecting Arctic Climate), coordonnée avec
la mission POLARCAT et la station de Barrow (Alaska) de la NOAA. La
campagne était basée a Fairbanks, en Alaska, avec pour objectif I’étude de
la chimie, de I'optique et de la microphysique des aérosols, et des espéces en
phase gazeuse afin de déterminer leurs sources (Warneke et al., 2009; Fisher
et al., 2009). L’avion WP-3D mesura & cette occasion les concentrations en de
nombreux polluants (CO, COs, ozone, vapeur d’eau, NO, NOy, PAN, NOy,
SO,, COV et halogénes) ainsi que les propriétés microphysique et d’extinc-
tion optique des aérosols.

La seconde campagne américaine, ARCTAS (Arctic Research of the Com-
position of the Troposphere from Aircraft and Satellites) fut menée au prin-
temps et en été par la NASA (National Aeronautics and Space Administra-
tion) & l'aide des avions DC-8 et P-3B (Jacob et al., 2010). La campagne
de printemps fut basée a Fairbanks, comme ARCPAC, et complétait ses ob-

39



jectifs avec des vols dédiés a la détection du brouillard arctique, du forcage
radiatif des aérosols et aux études de la pollution anthropique. La campagne
d’été était basée a Cold Lake, au Canada, et fut axée sur les feux de biomasse
boréaux et I'impact de leur transport a longue distance sur ’atmosphére arc-
tique. Le P-3B a fourni des mesures de CO et de propriétés optiques des
aérosols et le DC-8 mesurait les concentrations d’un grand nombre de molé-
cules dont 'ozone, le CO, les composés azotés, des radicaux et de nombreux

COV et OCOV.

Premiers résultats

Une édition spéciale du journal Atmospheric Chemistry and Physics (ACP)
de 'European Geosciences Union est dédiée & POLARCAT. Bien que tous
les résultats du projet n’y soient pas publiés, elle comporte au moment ou
ces lignes sont écrites plus de 40 articles dont la liste se trouve a I’adresse sui-
vante : http://www.atmos-chem-phys-discuss.net/special\_issuel04.
html. D’autres articles ont également été publiés dans les revues Journal of
Geophysical Research et Geophysical Research Letters.

Voici quelques résultats importants obtenus sur le transport des panaches
de pollution et la chimie atmosphérique en Arctique :

Les premiers résultats sur la chimie de 1'ozone au printemps en Arctique
ont montré une destruction continue d’O3 dans les 100 premiers meétres de
la couche limite au-dessus de ’Océan Arctique, au large de I’Alaska, pour
des températures allant de -22 a -10°C (Neuman et al., 2010). Gilman et al.
(2010) a montré que la variabilité de I'ozone au printemps au-dessus de cet
océan est fortement liée a 'oxydation des halogénes.

Selon Fisher et al. (2009), la pollution au printemps en Arctique est ma-
joritairement liée aux émissions anthropiques en Asie, a I'exception de la pol-
lution de surface qui se voit également influencée par les sources européennes.
Le transport de la pollution asiatique en Arctique semble de plus anticorrellé
avec l'intensité d’El Nino. Les masses d’air observées durant la campagne de
printemps de POLARCAT-France, en Scandinavie, étaient influencées par les
émissions européennes pendant la premiére partie de la campagne, puis par
les feux de biomasse et un mélange de pollution asiatique et de poussiéres
pendant la seconde partie, selon Adam de Villiers et al. (2010).

Alvarado et al. (2010) a montré que les facteurs d’émissions de NOx
associés aux panaches de feux de biomasse observés durant la campagne
ARCTAS en été sont environ quatre fois plus faibles que les valeurs obtenues
lors de préceédentes études de feux boréaux. De plus, environ 40% de ces
NOx furent convertis en PAN dans les premiéres heures aprés émission. Les
résultats d’'un modéle global montrent que les panaches étudiés ne présentent

40



pas de production d’ozone significative.

Sessions et al. (2011) étudie I'influence de l'altitude d’injection des pa-
naches de feux de biomasse sur les chemins de transport avec un modéle
eulérien méso-échelle et montre que les panaches observés durant 1’été dans
le cadre d’ARCTAS avaient été injectés au-dessus de la couche limite, mais
en-dessous de 3-5 km d’altitude.

Schmale et al. (2011) et Quennehen et al. (2011) présentent des obser-
vations en été de composition chimique et distribution en taille des aérosols
au-dessus du Groenland, dans le cadre de POLARCAT-France. Ces résultats
montrent que la charge en aérosols dans la troposphére libre boréale est si-
milaire & ce qu’on observe typiquement au-dessus de I’Europe entre les mois
de mai et novembre (Schneider et al., 2006; Schmale et al., 2010) malgré le
fait que l'export de polluants vers I’Arctique est souvent associé & un lessi-
vage des particules. Dans les panaches d’origine nord-américaine, les aérosols
observés sont principalement constitués, en terme de masse, par des sulfates
et des composés organiques, le carbone suie étant présent sous forme de par-
ticules de petites taille (mode d’Aitken) et contribue donc peu en terme de
masse a la fraction particulaire de ces panaches (Quennehen et al., 2011). Le
temps de vie des aérosols est estimé par Schmale et al. (2011) comme étant
de l'ordre de 9 jours.

La validation des observations spatiales de CO par I'instrument TASI est
présentée par Pommier et al. (2010). Il permet d’observer le transport de
la pollution & travers l'arctique, de détecter les feux de biomasse et, dans
certains cas, de donner une estimation de la structure verticale des panaches.
L’instrument est toutefois moins performant au-dessus de surfaces de neige
ou de glace.

Les observations du DLR Falcon-20 présentées par Roiger et al. (2011)
montrent la présence de pollution dans la basse stratosphére arctique, avec
des concentrations de CO, PAN et HoO atypiques a cette altitude (respecti-
vement 138 ppbv, 330 ppbv et 81 ppmv). L’utilisation du modéle lagrangien
de dispersion FLEXPART montre que les masses d’air observées sont un mé-
lange de pollution anthropique est-asiatique et d’air stratosphérique riche en
ozone.

Sodemann et al. (2011) étudie le transport depuis ’Asie au-dessus du
pole de deux panaches composés d'un mélange de pollution anthropique est-
asiatique et issue de feux de biomasse sibériens. Le second panache entre
en Arctique le 6 juillet sous I'influence d’'une zone frontale, et sera traversé
par le NASA DC-8 prés du poéle le 9 juillet. Deux modéles sont utilisés pour
simuler le transport de ce panache : FLEXPART (lagrangien) et TOMCAT
(modele global eulérien de chimie transport). Les modéles représentent bien
les structures de grande échelle, mais & petite échelle le modéle eulérien ne
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peut pas reproduire la variabilité des observations, contrairement au modéle
lagrangien. Sodemann et al. (2011) souligne également le role important de
I’averaging kernel lors de comparaison d’observations spatiales avec les résul-
tats de modeéles. Des filaments issus du panache asiatique ont été par la suite
observés par le DLR Falcon prés du Groenland les 12 et 13 juillet, ils seront
le sujet de I'étude présentée dans le chapitre 4.
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Résumé des points importants du chapitre

La pollution atmosphérique est en grande partie die a I'utilisation de com-
bustibles fossiles par 'homme, mais d’autres sources importantes existent,
comme les feux de biomasse. Les émissions les plus importantes se font dans
I’hémisphére Nord.

La pollution n’est pas un phénoméne uniquement local : les polluants
peuvent étre transportés sur de longues distances et affecter la composition
atmosphérique a plusieurs milliers de kilomeétres de leurs sources. Pour que
ce transport soit efficace, il faut que les polluants soient soulevés hors de la
couche limite, le plus souvent sous 'influence de systémes frontaux ou de la
convection profonde.

Pendant le transport, les concentrations des divers polluants évoluent
du fait de la dynamique atmosphérique : 'advection différentielle étire les
panaches et provoque leur filamentation, tandis que le mélange turbulent
permet aux masses d’air proches d’échanger leurs constituants.

Les concentrations dans les panaches évoluent également sous l'effet de la
chimie atmosphérique dont la compréhension est nécessaire pour expliquer
I’évolution de 1’ozone.

Les processus affectant les concentrations en polluants durant le trans-
port sont complexes, souvent non-linéaires, et ne peuvent pas étre étudiés a
partir des seules observations. Il est donc nécessaire d’utiliser des modéles
numériques pour les représenter et évaluer leur impact sur les panaches lors
du transport a longue distance.
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Chapitre 3

Modéliser la pollution a longue
distance

On dispose de nos jours de nombreux moyens de mesurer la composition
de 'atmosphére, que ce soit grace a des satellites, des stations de mesure,
des ballons et avions de recherche. Toutefois, ces observations sont limitées
dans le temps et dans ’espace, et ne suffisent pas & comprendre ’ensemble
des processus régissant la composition atmosphérique. On fait donc appel a
des modéles numériques, contraints par les observations, afin de simuler ces
processus.

On a vu dans le chapitre précédent qu’on trouve des sources de pollu-
tion sur tous les continents, particulierement dans 'hémisphére nord. Du fait
des mouvements de I'atmospheére, les polluants peuvent étre transportés sur
des distances de plusieurs milliers de kilométres, on ne peut donc étudier
la composition atmosphérique dans une région sans prendre en compte les
sources de polluants externes pouvant l'influencer. De ce fait, on a besoin de
modeles permettant de simuler la pollution & 1’échelle globale afin d’étudier
la composition de 'atmosphére et le transport & longue distance.

Dans ce chapitre, on présentera tout d’abord les caractéristiques des ap-
proches eulérienne et lagrangienne en terme de transport a longue distance,
et la problématique scientifique qui en découle. On présentera ensuite le mé-
lange dans l’atmosphére du point de vue de la modélisation du transport,
ainsi que différentes approches utilisées dans les modéles pour le représenter.

3.1 Approches eulérienne et lagrangienne

Pour modéliser le transport des polluants I’atmosphére, comme pour tout
domaine faisant appel a la mécanique des fluides, on peut prendre deux points
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de vue différents :

En approche eulérienne, on considére un point de ’espace, et on étudie les
masses d’air passant par ce point. Dans les modéles numériques, cela revient
a discrétiser 'espace sous forme d’une grille recouvrant le domaine étudié.
On simule par la suite le transport, les émissions, les réactions chimiques et
tous les autres processus affectant les polluants dans chacun des points de
cette grille.

En approche lagrangienne, on se focalise sur des masses d’air en particu-
lier, dont on simule le transport et les variations de la composition indivi-
duellement.

Du fait de ces particularités, les deux types de modéles sont le plus sou-
vent utilisés dans des buts différents : les modéles eulériens peuvent simu-
ler la composition atmosphérique sur I’ensemble d’une région, permettant
par exemple de calculer des bilans d’import/export de polluants. Les mo-
deles lagrangiens, quant & eux, sont en général utilisés pour étudier des cas
particuliers de transport, comme par exemple pour suivre l’évolution d’un
panache.

Dans les modéles eulériens, le temps de calcul est fortement dépendant
de la résolution des grilles utilisées pour discrétiser 1'espace. De ce fait, les
modeéles globaux de chimie-transport ont en général des résolutions horizon-
tales supérieures a 1° en longitude et en latitude. Comme la composition
atmosphérique est moyennée dans chacune de ces grilles, elles ne permettent
pas de simuler la variabilité des concentrations aux échelles inférieures a la
résolution du modéle, comme montré par Tan et al. (1998).

Ce phénomeéne est appelé diffusion numérique, et est responsable d’erreurs
dans les budgets des gaz traces (Pyle and Zavody, 1990), mais aussi dans les
taux de réactions en raison de la non-linéarité de la chimie atmosphérique
(Wild and Prather, 2006).

Les effets de la diffusion numérique peuvent étre fortement réduits en uti-
lisant des modéles de méso-échelle, dont les résolutions sont nettement plus
fines que celles des modeéles globaux. Ces modéles ne sont en général pas
utilisés sur des périodes trés longues, mais permettent de simuler la compo-
sition atmosphérique avec une résolution satisfaisante lors d’événements de
transport dans une région ciblée.

Les modéles lagrangiens ne sont pas affectés par la diffusion numérique, ils
permettent donc de simuler la variabilité a petite échelle des concentrations
(Stohl et al., 1998). Ils permettent, de plus, de simuler la chimie atmosphé-
rique et le mélange séparément de ’advection, et donc d’étudier spécifique-
ment ces processus (i. e. Real et al. (2007)).
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Les champs dynamiques (vent, pression ... ) doivent étre calculés de fagon
eulérienne, on ne peut donc simuler le transport par les modéles lagrangiens
sans les résultats d'un modeéle météorologique eulérien. Les résultats obtenus
par approche lagrangienne sont donc sensibles aux erreurs dans les champs
dynamiques utilisés et les trajectoires calculées peuvent étre sujettes a des
erreurs de position de +20% (Stohl et al., 2004, 2005).

La mauvaise représentation du mélange dans les modeéles globaux eulé-
riens est une source d’erreur importante dans le calcul des bilans d’export
de polluants, ce processus n’y étant simulé que par la diffusion numérique
die a la résolution du modéle. Il est donc nécessaire de faire appel a d’autres
types de modeéles pour I'étudier et pour trouver des moyens d’améliorer sa
représentation dans les modéles globaux.

3.2 Modéliser le mélange dans ’atmosphére

Le mélange est un phénoméne complexe issu de la combinaison de la dif-
fusion moléculaire qui provoque ’échange de constituants entre deux masses
d’air proches, de la turbulence qui favorise cet échange au sein des mouve-
ments de petite échelle qui la caractérisent et des mouvements de grande
échelle qui mettent en contact des masses d’air de composition différente.
Etant donné les différences d’échelle entre ces trois processus, il est difficile
de simuler explicitement le mélange, on fait donc appel & des paramétrisa-
tions qui peuvent étre tres différentes selon le type d’étude effectuée.

3.2.1 Diffusion et étirement des panaches

L’évolution des concentrations C' des polluants dans les panaches du fait
de la dynamique atmosphérique seule est donnée par 1’équation d’advection
diffusion :

% +u(x,t) - VC = DAC (3.1)

On distingue un terme d’advection : u(x, t)-VC et un terme de diffusion :
DAC.
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Diffusion turbulente

On notera que le terme de diffusion tend directement a réduire les gra-
dients de concentration, la solution de I’équation 3.1 sans le terme d’advection
en partant d'un état initial C'(x,t) = dz est d’ailleurs une fonction gaussienne
selon la seconde loi de Fick (simplifiée & une seule dimension spatiale) :

¢ 4Dt (3.2)

Dans I’atmosphére, le mélange di a la diffusion moléculaire serait de faible
intensité sans la présence des autres processus dynamiques, comme la turbu-
lence, car il s’agit d'un processus de courte portée qui demande de mettre en
contact des masses d’air de composition différentes pour étre efficace.

On peut toutefois utiliser le formalisme de la diffusion moléculaire pour
modéliser la turbulence, particulierement dans la troposphére libre. En effet,
les mouvements turbulents ont un effet similaire au mouvement Brownien
si on se place a une échelle de temps supérieure a celle des tourbillons (Pu-
mir et al., 2000). Le coefficient de diffusion dépend alors de U'intensité de la
turbulence.

Cette paramétrisation permet de modéliser la turbulence a 1’échelle synop-
tique (Huber et al., 2001), ce qui la rend trés utile pour étudier le transport
a longue distance.

Etirement et filamentation

Lors du transport, la structure des panaches évolue sous l'effet de 'advec-
tion différentielle : le cisaillement tend & étirer les panaches, ce qui conduit
a la formation de structures fines et trés étendues loin des sources (Newell
et al., 1999).

La formation de ces structures facilite le mélange turbulent entre le pa-
nache et son environnement, en étendant en quelque sorte leur “surface de
contact”. Il faut toutefois noter que ce terme est une vue de I'esprit, la fron-
tiére entre les masses d’airs n’étant pas une surface définie, mais un gradient
de concentration plus ou moins prononceé.

Ce phénomeéne est prononcé au bord des panaches agés, qui présentent
des structures complexes sous forme de filaments du fait de ’advection dif-
férentielle.

La combinaison du cisaillement et de la diffusion accélére ainsi la décrois-
sance des concentrations dans les panaches. Rastigejev et al. (2010) a étudié
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cet effet avec la diffusion numérique dans les modéles eulériens, comme illus-
tré par la figure 3.1, qui indique les concentrations (rapportées a la concen-
tration initiale) au coeur d’un panache lors de son transport dans un flux
convergent-divergent idéalisé, selon un modéle eulérien et en utilisant dif-
férentes résolutions spatiales. On remarque que la décroissance des concen-
trations est beaucoup plus rapide aux basses résolutions, avec des valeurs
environ deux fois plus faibles au bout de 200 heures dans la grille 4° x 5°
que dans la grille 1° x 1.25°.
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FIGURE 3.1 — Décroissance des concentrations au coeur d'un panache selon
le modéle eulérien GEOS-chem, dans un flux convergent-divergent idéalisé,
avec des grilles de résolution différentes. D’aprés Rastigejev et al. (2010).

3.2.2 Qu’est-ce que le mélange ?

Lors du transport de polluants a longue distance, la composition des
panaches de pollution et de leur environnement sont trés variables du fait
des origines diverses des masses d’air associées, mais aussi des processus
affectant les concentrations pendant leur transport.

Le mélange turbulent provoque I’échange de constituants entre masses
d’air voisines et participe donc a la réduction de la variabilité des concen-
trations lors du transport. Aux échelles spatiales du transport & longue dis-
tance, on le symbolise en général par un terme de diffusion dans I’équation
d’advection-diffusion 3.1, car les flux turbulents ne peuvent étre résolus ex-
plicitement.
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En pratique, I'inclusion de ce terme dans les modéles est problématique,
car ce terme est non-linéaire du point de vue des concentrations et on ne
dispose pas d’informations suffisantes sur leur variabilité & petite échelle.

Il est donc nécessaire pour simuler le mélange dans I'atmosphére de faire
appel a des paramétrisations. Elles peuvent étre tres différentes selon le mo-
dele utilisé et les processus étudiés.

3.2.3 Différentes approches pour modéliser le mélange
Modéles eulériens

Dans les modéles eulériens globaux, le mélange n’est en général pas para-
métrisé, car la discrétisation de I’espace provoque une perte de la variabilité
des concentrations sous-grille. Ce phénoméne, appelé diffusion numérique, est
inévitable et provoque la surestimation du mélange (Tan et al., 1998) pour
les tailles de grille utilisée habituellement dans les CTM (supérieures a 1°
horizontalement). L’utilisation de schémas d’advection sophistiqués permet
toutefois de réduire ces erreurs (Prather et al., 2008).

On associe un coefficient de diffusion D,, & ce phénoméne, caractéristique
de son intensité. Il est donné par la fermeture de Smagorinski (Smagorinski
(1963)), en fonction des résolutions spatiale (Ax) et temporelle (At) du mo-
déle, en notant £ la constante de van Kalman, A 'exponent de Lyapunov et
K une constante définie par 'utilisateur, la valeur par défaut étant de 3 103
dans le modéle MM5 (pour Fifth-Generation Penn State/NCAR Mesoscale
Model) :

1
Az = \/ DK + Sk2AA) (3.3)

Pour les modéles a haute résolution, de I'ordre de 10 km spatialement, la
diffusion numérique peut étre suffisamment faible pour qu’il soit nécessaire
d’inclure un schéma de mélange. Les modéles globaux actuels sont loin d’at-
teindre ces résolutions, mais ce peut étre le cas avec les modéles régionaux.

Modéle de photochimie de trajectoire

Ce type de modele se focalise sur I’étude de I’évolution des concentrations
dans une masse d’air en particulier, généralement un panache. Le chapitre
6 de cette thése présentera des résultats obtenus avec le modéle CiTTyCAT
(Cambridge Tropospheric Trajectory Model), qui simule la photochimie dans
une masse d’air lors de son transport et permet également de prendre en
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compte l'impact de la déposition (séche et humide), des émissions et du
mélange sur les concentrations (Wild et al., 1996; Pugh et al., 2011).

On modélise ici la masse d’air étudiée comme une boite homogéne, dont
les concentrations sont initialisées a 1’aide d’observations, de résultats d’un
autre modeéle ou fixées arbitrairement dans le cas d’études de sensibilité. Cette
boite suit une trajectoire définie par l'utilisateur (ou reste stationnaire), ce
qui détermine les variables dynamiques (pression, température, humidité)
dont le modele a besoin. Les taux de réaction chimique et de photolyse sont
calculés et intégrés le long de cette trajectoire et on peut leur adjoindre
des termes de perte issus d’autres processus comme les dépositions séche et
humide.

Le mélange se fait ici par échange de constituants entre la masse d’air
étudiée et des concentrations de fond Cy. Dans CiTTyCAT, ces échanges se
font selon un temps de mélange T,,;, fixé par 'utilisateur selon :

ac O -G

(3.4)

Ce schéma posséde 'avantage de se focaliser uniquement sur les concen-
trations, sans faire intervenir de termes dynamiques, et est donc adapté aux
études focalisées sur la chimie atmosphérique, notamment de ’ozone. La fi-
gure 3.2 montre un exemple de résultat qu'on peut obtenir avec ce type de
modélisation, d’aprés Real et al. (2007), la prise en compte du mélange per-
met de simuler des concentrations en meilleur accord avec les observations
(barres verticales rouges) que sans mélange.

Il faut toutefois noter que le choix des concentrations de fond est parfois
problématique, car I’environnement des masses d’air polluées peut évoluer de
fagon importante du fait de I’étirement et de la filamentation des panaches,
et on ne dispose généralement pas d’observations de cette variabilité durant
tout le transport. Une approche possible consiste a utiliser les résultats d'un
modéle de chimie-transport eulérien pour calculer les concentrations de fond
(Evans et al., 2000).

Modéle de dispersion de particules

Le mélange étant un processus turbulent, on peut le traiter de fagon
strictement dynamique. C’est ce que fait le modéle lagrangien de dispersion
de particules FLEXPART (Stohl et al., 2005).

Cette approche part du fait qu'une masse d’air est le résultat du mélange
d’air issu d’origines différentes et le modéle calcule un ensemble de rétro-
trajectoires a partir de la masse d’air étudiées, la dispersion des trajectoires
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FIGURE 3.2 — Rapports de mélange en ozone et CO simulés dans un panache
issu de feux de forét en Alaska lors de son transport dans la troposphére
libre au-dessus de 1’Atlantique Nord. Les simulations ont été effectuées avec
le modeéle CiTTyCAT sans (a) et avec (b) mélange. Source : Real et al. (2007).

permettant de représenter les régions sources influencant la composition at-
mosphérique en aval. Un exemple de résultat obtenu avec ce type de modele
est donné figure 3.3 issue de Ravetta et al. (2007).

De facon similaire, le modeéle peut étre utilisé vers les temps positifs pour
simuler la dispersion de masses d’air, par exemple depuis une zone d’émission.

Ce type de modéle peut inclure des termes de perte comme les dépositions
séche et humide ou la désintégration radioactive, mais ne simule pas la chimie
le long des trajectoires.

Dans ce cas, la diffusion turbulente est simulée sous la forme de perturba-
tions stochastiques du vent, w (m/s), dont la variance dépend du coefficient
de diffusion D et du pas de temps du modéle, dt, selon :

2D
<wr>=— 3.5
“ dt (35)

Le coefficient de diffusion dans FLEXPART contient une composante fixe
(différente selon qu’on se trouve dans la couche limite, la troposphére libre
ou la stratosphére) et une composante dépendant de la variabilité du vent
autour de chaque parcelle.
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FIGURE 3.3 — Carte de la rétrotrajectoire moyenne d’un nuage de parcelles
relachées au niveau de I’'Observatoire de Haute Provance (OHP) le 23 juillet
2004 & 19 entre 3 et 3.5 km d’altitude, selon une simulation du modéle FLEX-
PART. Les positions de 5 clusters sont indiquées toutes les 24 heures. Source :
Ravetta et al. (2007).

Reconstructions stochastiques

La valeur du coefficient de diffusion turbulent peut étre difficile & détemi-
ner et varie selon les conditions météorologiques. Pour le contraindre, Legras
et al. (2003) a mis au point une méthodologie de reconstruction stochastique
lagrangienne d’observations.

Elle utilise une version modifiée de FLEXPART, TRACZILLA, ou le co-
efficient de diffusion est un paramétre fixé par l'utilisateur. Des ensembles
de rétrotrajectoires sont calculés a partir de points de mesure, avec plusieurs
valeurs du coefficient de diffusion vertical Dv, comme schématisé par la figure
3.4 (Legras et al., 2005).

On affecte aux rétrotrajectoires des concentrations en un traceur supposé
conservé durant le transport (CO pour la troposphére, Oz et NoO pour la
stratosphére) a l'aide d’une estimation de la composition de 1'atmosphére
quelques jours avant la mesure, habituellement issue d'un CTM eulérien glo-

bal.

Les concentrations le long des trajectoires sont moyennées pour obtenir la
concentration reconstruite en chaque point de mesure. Les séries temporelles
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FIGURE 3.4 — Schéma conceptuel des reconstructions stochastiques lagran-
giennes. Les positions des trajectoires issues de M sont indquées au temps
to — 7 par les points A, B, C et D. Le rapport de mélange du traceur recons-

truit en M au temps £, est la moyenne des concentrations au temps ty — 7 en
A, B, Cet D. Source : Legras et al. (2005).

t

de concentrations ainsi reconstruites, sont sensibles au coefficient de diffusion,
comme on peut le voir sur 'exemple présenté figure 3.5.

On calcule alors les reconstructions pour plusieurs valeurs de Dv. La va-
leur du coefficient de diffusion pour laquelle les reconstructions sont les plus
proches des observations est alors la plus représentative du mélange subi par
les masses d’air.

Les reconstructions stochastiques ont d’abord été développées pour la
stratosphére, mais furent adaptées a la troposphére par Pisso et al. (2009).
Des reconstructions de CO furent calculées le long de vols d’avions de re-
cherche ayant intercepté un panache de feu de biomasse pendant son trans-
port au-dessus de I’Océan Atlantique Nord, dans le cadre de la campagne
ICARTT.

Pisso et al. (2009) estime le coefficient de diffusion vertical entre 0.35 et
2.7 m?s~! et sa composante horizontale de I'ordre 10* m?s~!. Peu d’autres
estimations de Dv ont été effectuées dans la troposphere libre, celle de Schu-
mann et al. (1995), basée sur la dispersion de panaches d’avion, donne une
valeur d’environ 0.6 m?s™! située dans 'intervalle obtenu avec les reconstruc-
tions par Pisso et al. (2009).

Le coefficient de diffusion horizontale, quant a lui, a été estimé entre 1 et
5 10* m2s~! par des études antérieures (Gifford, 1982; Sillman et al., 1990;
Mauzerall et al., 1998). Ces valeurs ont été obtenues en étudiant des panaches
proches des régions sources, et dans la basse troposphére ou dans la couche
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FIGURE 3.5 — Séries temporelles des rapports de mélange en NyO observés (en
haut & gauche) et reconstruits avec plusieurs valeurs du coefficient de diffusion
vertical le long du vol du 27 Janvier 2000 du NASA ER-2. Les rapports de
mélange en N5O le long des trajectoires sont initialisés avec des résultats du
modele global eulérien REPROBUS (REactive Processes Ruling the Ozone
BUdget in the Stratosphere) 38 jours avant la mesure, et les concentrations
qu’il simule le long du vol sont indiquées par une ligne rouge. Source : Legras
et al. (2005).

limite, le mélange est alors gouverné par la turbulence a petite échelle et est
peu influencé par 'advection a grande échelle. L’estimation de Dh par ces
études est légérement supérieure a celle de Pisso et al. (2009), qui a étudié
un cas ot le transport était gouverné par l'advection a l’échelle synoptique

plus que par la turbulence locale.

En utilisant I’équation 3.3, Pisso et al. (2009) a pu déterminer qu'un
modele global eulérien devrait avoir une résolution horizontale de l'ordre
de 40 km pour que la diffusion numérique ait une intensité comparable a
I'estimation de Dv obtenue grace aux reconstructions.
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L’étude montre aussi que la méthode de reconstruction lagrangienne doit
étre de préférence utilisée sur des observations de panaches bien identifiés,
avec des concentrations en CO importantes (plus de 400 ppbv dans ce cas lors
de la premiére interception du panache). L’étude présentée dans le chapitre 4
de cette thése montre qu’il est possible de ’appliquer & un cas de transport de
panache agé et filamenté, en se basant sur la distribution des concentrations
plutdt que sur leurs séries temporelles.

Reconstructions stochastiques avec chimie

Les reconstructions stochastiques permettent de bien rendre compte des
différentes régions sources influengant des mesures in-situ. Toutefois, elles
sont limitées a des traceurs conservés durant le transport, comme les NOy,
ou dont les temps de vie sont longs devant sa durée, comme le CO.

Real et al. (2010) présente une méthode permettant de prendre en compte
la chimie atmosphérique lors de reconstructions, illustrée figure 3.6. Le mo-
déle, nommé ZooM-CiTTy, se base sur des trajectoires calculées par TRAC-
ZILLA, initialisées cette fois avec les concentrations de toutes les espéces
chimiques disponibles a I’aide du modéle eulérien global MOCAGE (Modéle
de Chimie Atmosphérique de Grande Echelle), et simule leur évolution chi-
mique a I'aide du modéle CiTTyCAT.

t-T

Initialization with
=% <\ a global model

Photochemistry along

the trajectories

M=M_+M_+M_+M
1772 73 a4

In-situ observations

FIGURE 3.6 — Schéma conceptuel du modele ZooM-CiTTy, d’apres Real
(2008).
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Cette méthode permet de reproduire les séries temporelles de concen-
tration en ozone ainsi que les corrélations O3/CO de fagon nettement plus
satisfaisante que les modéles globaux, comme le montre la figure 3.7. Elle
montre également que la production d’ozone en bord de panache peut étre
entachée d’erreurs de I'ordre de 50% dans les modéles globaux en raison de
la diffusion numérique.

100

B0~

03 in ppbv

40 -

20k ]

0 100 200 300 400
COin ppbv

FIGURE 3.7 — Correlations entre rapports de mélange de CO et d’ozone le
long du vol du DLR Falcon le 22 juillet 2004, dans les observations in-situ
(rouge), simulées par MOCAGE (noir) et reconstruites par ZooM-CiTTy
(bleu). Les lignes orange et verte indiquent les lignes de mélange. Source :
Real et al. (2010).

Le principal défaut de cette modélisation vient du fait que les composi-
tions chimiques le long des trajectoires ne sont mélangées qu’a la fin de la
simulation. La prise en compte du mélange entre les trajectoires pendant le
transport devrait permettre d’améliorer significativement les performances
de ZooM-CiTTy.

Panaches lagrangiens sous-grille

Certaines formes d’émission anthropiques, comme les panaches de chemi-
née ou issus d’avions et de bateaux (Schumann et al., 1995) se font sous forme
de structures de petite échelle qui ne peuvent étre résolues par les modéles
eulériens.

On traite alors ces panaches de fagon lagrangienne, leur croissance suivant
en général une loi gaussienne suivant la seconde loi de Fick (équation 3.2). Le
panache est ensuite dilué¢ dans la grille du modele eulérien quand il atteint
une taille suffisante (Korsakissok and Mallet, 2010).

57



Résumé des points importants du chapitre

Etudier le transport a longue distance demande de faire appel a des mo-
déles numériques.

Pour quantifier 'export/import de polluants, on utilise en général des
modéles globaux eulériens. Toutefois, la diffusion numérique die a la discré-
tisation de I'espace provoque des erreurs dans le budget des polluants et dans
les taux de réaction chimiques.

On peut simuler les processus non-linéaires de facon satisfaisante avec des
modeéles lagrangiens, particuliérement lors d’études de cas.

La simulation du mélange est complexe et doit étre paramétrisée. L’ap-
proche choisie dépend du type d’étude, et des processus mis en avant.

La paramétrisation choisie peut se focaliser sur les concentrations, afin
d’étudier en priorité la chimie atmosphérique (modele CiTTyCAT), ou sur
la dynamique afin de mettre en avant les origines des masses d’air et les
chemins de transport (modéle FLEXPART). On peut aussi combiner ces
deux approches (modeéle ZooM-CiTTy) afin de prendre en compte a la fois
la chimie et la diversité des régions sources.

L’intensité du mélange peut étre estimée a l’aide de reconstructions sto-
chastiques (modéle TRACZILLA) d’observations de panaches de pollution.

Bien que des avancées importantes aient été faites dans les derniéres an-
nées en matiére de représentation du mélange dans les modéles, certains as-
pects du mélange sont encore mal connus, ou mal pris en compte par ceux-ci.
C’est notamment le cas pour les panaches agés, qui présentent des structures
filamentées que méme les modéles & haute résolution ont du mal a repré-
senter, mais qui jouent un réle important dans les bilans d’ozone. De plus,
le mélange est peu étudié en Arctique, malgré le fait que les concentrations
de fond y sont souvent significativement plus faibles que celles a l'intérieur
des panaches, mémes agés, et qu’il y est donc un facteur prépondérant de
I’évolution des concentrations dans les panaches.
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Chapitre 4

Modélisation du transport et du
mélange de panaches agés en
Arctique

Dans les chapitres précédents, on a noté 'importance du mélange dans
I’évolution des concentrations en polluants lors du transport a longue dis-
tance. Aux échanges entre le panache et son environnement liés aux flux
turbulents s’ajoutent I'étirement et la filamentation du panache en raison de
I’advection différentielle. Ces processus sont difficiles & prendre en compte
dans les modeéles et sont souvent perturbés par la diffusion numérique dans
les modéles eulériens globaux utilisés pour quantifier les bilans de polluants
liés au transport.

On a vu également que I’Arctique est une région singuliére du point de
vue du transport a longue distance, du fait du faible nombre de sources de
polluants qu’on y trouve, mais également de sa sensibilité aux perturbations
climatiques.

Le présent chapitre rapporte une étude sur la filamentation d’'un panache
de polluants asiatique lors de son transport au travers de I’Arctique, effec-
tuée a I'aide de modéles lagrangiens et eulériens. L’objectif de cette étude est
d’évaluer la capacité de ces deux types de modeéles a représenter le transport
de ce panache, de reproduire la variabilité des concentrations observées dans
les filaments qui en sont issus, ainsi que de donner une estimation de l'inten-
sité du mélange dans la troposphére arctique. Le chapitre se compose d’un
résumé de 1’étude, suivi d’une copie du manuscrit de I'article (Auby et al.,
2011).
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4.1 Résumé de I'étude

Pour quantifier 'impact de la pollution a longue distance sur le climat et
la qualité de 'air en Arctique, on utilise généralement des modéles globaux
eulériens de chimie-transport. Toutefois, les performances de ces modéles sont
entachées d’erreurs dues a la diffusion numérique, qui affectent les bilans
d’export de polluants calculés, ainsi que les taux de réaction photochimiques
durant le transport. Il est donc nécessaire d’améliorer les modéles globaux
de facon a réduire ces erreurs.

4.1.1 Cas étudié

Lors de la campagne POLARCAT, en 2008, des mesures in situ dans des
panaches de polluants furent effectuées dans la tropospheére libre arctique a
I’aide d’avions de recherche. Elles sont combinées a des observations spatiales
et des outils de modélisation afin de caractériser les sources des panaches, les
chemins de transport et leur impact en aval sur la composition atmosphé-
rique.

Ainsi, un panache de polluants fut observé au-dessus du Pole Nord le 9
juillet par le NASA DCS8. Ce panache, d’origine asiatique, a été transporté
au-dessus du pole sous l'effet d’un systéme frontal situé au nord de la Sibé-
rie (Sodemann et al., 2011). Un autre avion, le DLR Falcon, a observé des
filaments issus de ce panache le 12 et le 13 juillet au-dessus du Groenland.

Des rétrotrajectoires calculées avec le modéle FLEXPART confirment le
lien lagrangien entre les masses d’air observées le 13 juillet et le panache
asiatique et montrent également une influence a 9 jours non négligeable (en-
viron 30% des parcelles) de la moyenne troposphére au nord de I’Alaska, peu
polluée.

Lors de ces deux vols du DLR Falcon, un traceur passif artificiel fut injecté
dans les filaments du panache asiatique, puis échantillonné, dans le cadre de
I'expérience PERTRAS (PERfluorocarbon TRAcer Sampling). L’étude de la
dispersion du panache de traceur sera présentée dans le chapitre suivant.

4.1.2 Simulation du transport du panache avec un mo-
déle global eulérien

A T'aide d’observations in-situ dans le panache, on évalue la représentation
du transport des polluants dans la troposphére arctique par le modéle global
de chimie-transport, LMDz-INCA. On dispose de champs de concentration
en CO calculés directement par le modeéle, mais également d’analyses issues
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de 'assimilation de colonnes de CO mesurées par 'instrument IASI sur le
satellite METOP-A (Pommier et al., 2010).

En confrontant les résultats obtenus avec les observations du DCS le 9
juillet dans le panache, on constate que le modéle seul peine & reproduire le
panache. Toutefois, I’assimilation de données satellites permet de nettement
améliorer la distribution des concentrations de CO.

Les 12 et 13 juillet, le panache est agé et filamenté, et les observations
faites par le DLR Falcon montrent une forte variabilité dans le rapport de
mélange du CO au-dessus du Groenland. LMDz-INCA ne peut ici pas re-
produire cette variabilité et sous-estime les concentrations en CO. L’assimi-
lation de colonnes de CO permet de réduire fortement ’erreur commise sur
la concentration moyenne, mais la variabilité du CO reste sous-estimée.

Dans ce cas, les structures observées sont trés fines et la diffusion numé-
rique induite par la résolution du modéle global (3.75° x 1.875° horizontale-
ment) ne permet pas de les reproduire. On fait donc appel & des méthodes
lagrangiennes, qui ne sont pas affectées par cette diffusion numérique pour
approfondir I’étude de la filamentation du panache et I’évaluation des per-
formances du modéle global.

4.1.3 Reconstructions lagrangiennes de filaments du pa-
nache asiatique

Les mesures de CO le long du vol du 13 juillet sont reconstruites a ’aide
de la méthode de reconstruction lagrangienne diffusive de Legras et al. (2003),
décrite plus en détails dans le chapitre précédent, en initialisant les trajec-
toires a l'aide de champs de concentration de CO simulés par LMDz-INCA
avec assimilation.

Les reconstructions ont été calculées avec des coefficients de diffusion
verticaux (Dv) allant de 0.001 & 10 m?s™!, sur une section du vol ou les
filaments de panache ont été observés a une altitude de 5-6 km & I'ouest du
Groenland. Cette section du vol est celle ou fut échantillonné le panache de
traceur artificiel de l'exprérience PERTRAS (dont la dispersion est étudiée
dans le chapitre 5).

Si on applique une diffusion de faible intensité (0.1 m?s™! ou moins), les
reconstructions présentent une succession de masses d’air polluées (jusqu’a
200 ppbv de CO) entourées d’air plus propre (100-120 ppbv). Les pics de CO
les plus prononcés correspondent aux coefficients de diffusion les plus faibles,
et donc a des filaments de panache ayant subi un mélange faible.

Les structures reconstruites sont significativement plus étendues que celles
observées. Bien que le point de vue lagrangien permette de simuler efficace-
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ment 'advection différentielle, les reconstructions ne peuvent pas reproduire
des structures aussi fines que celles qu'on observe dans les filaments du pa-
nache. On notera d’ailleurs que les filaments reconstruits ne voient pas leur
taille réduite quand on fait diminuer Dv en dessous de 0.1 m?s™!.

Si on applique un coefficient de diffusion élevé (Dv > 1 m?s™!), les concen-
trations en CO reconstruites sont sous-estimées et présentent peu de variabi-
lité. Le mélange intense a ici un effet similaire a celui de la diffusion numérique
du modele global, qui empéche de reproduire les structures de petites échelle
dans les panaches. Les distributions des concentrations en CO du modéle
global et reconstruites avec Dv=10 m?2s~! sont d’ailleurs similaires.

La position des parcelles le 4 juillet (quand les concentrations en CO sont
initialisées) pour Dv=10 m?s~! montre que I'influence du panache asiatique
n’est alors pas prépondérante sur les masses d’air reconstruites, contraire-
ment & ce qu’on peut voir avec un mélange moins intense. Une diffusion trop
intense peut ainsi perturber la représentation des régions sources influengant
les concentrations en CO, et ainsi mener a une mauvaise représentation des
chemins de transport.

4.1.4 Distributions des concentrations et intensité du
mélange

Afin de quantifier la variabilité du CO le long du vol, les distributions
cumulées de ses concentrations observées et simulées sont calculées. On ap-
plique ensuite & ces distributions la régréssion d’une fonction sigmoide (inté-
grale d’une fonction gaussienne), afin de calculer une concentration médiane
et un écart-type (Cy et o, ppbv) caractéristiques des distributions.

La concentration reconstruite médiane est peu sensible aux variations de
Dv si ce dernier est inférieur & 1 m?s™!, variant entre 130 et 134 ppbv, et
décroit selon Dv quand la diffusion est plus intense (108 ppbv pour Dv=10
m?s!). L’écart-type, o, décroit selon Dv d’une valeur de 22.7 ppbv pour
Dv=0.001 m?s~! jusqu’a 1.8 ppbv pour Dv=10 m?s~!.

Les valeurs de Cj et o observées sont reconstruites au mieux en utilisant
un coefficient de diffusion vertical situé entre 0.01 et 0.2 m?s~!. Cette estima-
tion est sensiblement inférieure a celle faite avec une méthodologie similaire
par Pisso et al. (2009), entre 0.35 et 2.7 m?s™!, a I'aide de reconstructions
de concentrations en CO dans un panache de feux nord-américain lors de
son transport & travers 1’Atlantique Nord. Toutefois, les cas étudiés sont tres
différents, les mesures reconstruites par Pisso et al. (2009) ayant été faites au
coeur d’un panache trés pollué avec des concentrations en CO atteignant 600
ppbv, tandis que la présente étude se focalise sur des filaments de panache
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agés de 9 jours donc les concentrations en CO n’excédent pas 170 ppbv.

L’estimation du coefficient de diffusion par les reconstructions lagran-
giennes est donc sensible au vieillissement du panache. Prendre en compte
I'intermittence et/ou I'inhomogénéité du mélange dans les reconstructions
pourrait permettre de réduire cette sensibilité.

4.1.5 Diffusion et résolution du modéle global

A Taide de la fermeture de Smagorinski, présentée dans le chapitre 3
(équation 3.3, page 50), on peut définir la résolution du modéle global né-
cessaire pour que sa diffusion numérique soit équivalente a I'estimation faite
par le biais des reconstructions lagrangiennes.

On obtient des valeurs proches de 10 km pour la résolution horizontale,
et 200 m pour la résolution verticale (40 km et 500 m respectivement dans
I'étude de Pisso et al. (2009)). Ces valeurs sont similaires aux résultats ob-
tenus par Rastigejev et al. (2010) en étudiant le taux de décroissance des
concentrations dans les panaches, concluant qu’il faudrait une résolution ho-
rizontale de quelques kilométres pour bien simuler ces taux de décroissance.

Les modéles globaux eulériens actuels nécessiteraient des temps de calcul
prohibitifs pour supporter des résolutions de cet ordre, il est donc nécessaire
de trouver d’autres moyens de traiter le transport des panaches avec ces
outils. Une solution prometteuse consiste a inclure un traitement lagrangien
des panaches dans les modéles eulériens, afin de garder les avantages des deux
approches.

En résumé, les résultats obtenus montrent la difficulté de simuler la va-
riabilité des concentrations dans les panaches agés avec des modéles globaux
eulériens, méme si I'assimilation d’observations par satellite permet de mieux
représenter les niveaux moyens. Toutefois, il s’est avéré possible de reproduire
la variabilité des concentrations en couplant les résultats du modele global
avec un modele de dispersion lagrangien, ce qui a également permis d’estimer
le coefficient de diffusion vertical entre 0.02 et 0.1 m2s~! dans la troposphére
arctique. Enfin, ces résultats indiquent qu’il faudrait une résolution spatiale
irréaliste en terme de temps de calcul pour pouvoir simuler une diffusion de
cette intensité avec un modele global eulérien, il parait donc nécessaire de
coupler ce type de modeéle avec des outils lagrangiens afin de mieux simuler
le transport des panaches agés.

4.2 Manuscrit de 'article
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Abstract.

The mixing and dilution of an Asian pollutant plume durin@risport across
the Arctic is studied using Lagrangian multiple parcel restouctions and global
chemistry-transport model simulations. The plume was $edmgs part of IPY PO-
LARCAT during flights near the North Pole on 9 July 2008 by th&3¥ DC-8 and
and the German DLR Falcon-20 flying west of Greenland on 1218nduly 2008.
The Lagrangian reconstructions are performed using a neddiiersion of FLEX-
PART including stochastic perturbations to the wind field amtialized with CO
concentrations from a global model, LMDz-INCA, includingsamilation of IASI
CO total column data. Lagrangian reconstructions of COmasiens on 13 July of
the aged polluted air mass embedded in cleaner air are al#¥produce observed
variability. Statistical analysis of the reconstructed abserved CO distributions in
terms of mean concentrations and standard deviationsafstimation of vertical
diffusion coefficients or mixing rates in the Arctic free pasphere which best fit
the observations (0.02-1.0 m2 s-1). The Lagrangian reaaigins are also used to
evaluate results from the global model which is unable toagpce observed mean

concentrations in the aged polluted air. Even includingaigation of IASI CO, the
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model has difficulties reproducing observed CO variabBityp 9 days downwind
from the Asian source region. Analysis of the results alsowshthat excessive
mixing and dilution, as is the case in coarse resolutiongloindels, leads to unre-
alistic representation of pollution transport. It may dksad to incorrect attribution
of sources since air masses may follow incorrect trans@ilsp Results are also
used to estimate that Eulerian models need to be run at tesw@wf around 10 km
horizontally and 200 m vertically in order to reproduce olied trace gas variabil-

ity in aged pollutant plumes in the Arctic.

1 Introduction

Long-range transport of air pollution from source regioffiscs atmospheric com-
position downwind where it can impact climate change andored air quality
as well as ecosystems following deposition (HTAP, 2010)b@l models are the
tools used to quantify such impacts since they contain semtations of the pro-
cesses governing the sources and sinks of air pollutantsasuttopospheric ozone
and aerosols. Such models, usually based on Eulerian fatio$, are used to
estimate the impacts of particular emission sources onagjicitiemical composi-
tion and its change over time. For example, as part of thenté@sk-Force on the
Hemispheric Transport of Air Pollutants (HTAP, 2010), giblmodels were used to
estimate that between 32 and 45% of ozone over emissiom®egidhe Northern
Hemisphere originates from inter-continental transp¥dvertheless, global chem-
istry transport models (CTMs) still have problems simulgtiong-term changes
in tropospheric ozone (Lamarque et al., 2010). This is paitle to the large un-
certainties related to temporal trends in emissions (@ragtial., 2011) but is also
due to uncertainties in model treatments of processes suphaochemistry and
wet/dry deposition. Model transport of ozone and its preors are also subject to
errors in the treatment of sub-grid scale processes suckegsabnvection as well
as errors related to large-scale advection of trace species

Observations of polluted plumes in the free tropospherersinell-defined quasi-

horizontal thin layers (Newell et al., 1999) produced byeatdéntial advection, stir-
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ring and stretching. The thickness of these layers is usoélithe order of 1 km
(Colette and Ancellet, 2006), making them sensitive to &swdle mixing and di-
lution. Eulerian global CTMs, currently run at resolutiasfsaround 2 in the hor-
izontal and 1-2 km in the vertical, are often too coarse toesgnt such features
leading to overestimation of mixing and smearing out of $1sedle features (Tan
et al., 1998) as a result of artificial numerical diffusionrdgs related to the latter
are related to model resolution (Prather et al., 2008) gholyinteractions between
model velocity fields and numerical diffusion that can leaeghhanced plume de-
cay rates especially at coarse resolutions (Rastigejdv, @04.0). Errors related to
resolution can also lead to systematic errors in calculegadtion rates associated
with non-linear atmospheric chemistry (Wild and Prath€)& Real et al., 2010).

Observed small-scale variability in atmospheric compasitan be recovered
from large-scale fields, for example from a global CTM usimgtangian methods
such as reverse domain filling (e.g. Methven et al. 2003) duelterent informa-
tion contained in the meteorological fields (Methven and kitos 1999). Legras
et al. (2003) developed a methodology derived from reveoseain filling trajec-
tories and including a parametrization for turbulent dfan, that consisted of re-
constructing observed atmospheric tracers in order totgudhe intensity of the
mixing in the stratosphere. Stochastic perturbations énhbrizontal or vertical
winds were used to determine effective diffusivities whigve the best fit to the
observations. This methodology was adapted to the freesmere by Pisso et al.
(2009) and used to examine mixing and dilution of an Alaskemlass burning
plume during transport across the North Atlantic. The rssubm that study were
also used to estimate that Eulerian CTMs need to be run dutests of at least 40
km horizontally and 500 m vertically in order to capture tbad-range transport
of that pollutant plume (Pisso et al., 2009). Further analgéthis case, including
ozone photochemistry, showed that significant errors imsseesolution simula-
tions can arise especially at plume edges (Real et al., 2010)

In this study, we focus on transport of pollution plumes te Arctic since this
is a region undergoing rapid climate change and where $iied-pollutants, such

as ozone and aerosols, may be making an important conorbtdiwarming (e.g.
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Koch et al. 2011). Evaluation of global chemistry transmoodels (CTMs) against
data showed that models tend to underestimate carbon nu®oan important
ozone precursor and transport tracer, over source regidhe lower and mid tro-
posphere, (e.g. Fisher et al. 2009, Alvarado et al. 2010)edisas downwind over
the Arctic (Shindell et al., 2008; Tilmes et al., 2011; Sodemet al., 2011). These
discrepancies have been attributed to underestimatiomadseons, (e.g. Asian
anthropogenic emissions, or summertime boreal fire ermssiver Alaska), CO
destruction by OH and errors related to pollution transp8tiindell et al. (2008)
also noted that global models show substantial differencef®or example, trans-
port of pollutants across the Arctic to Greenland during suen Global model
results also differ from simulations using Lagrangian Cudations FLEXPART
(Stohl, 2006). The cross-polar transport pathway for Api@ifution was examined
recently by Sodemann et al. (2011) using data collected mmnser 2008 during
International Polar Year (IPY) activity Polar Study usingdkaft, Remote Sensing,
Surface Measurements and Models, of Climate, Chemistmgs&ds, and Transport
(POLARCAT). They noted that the Arctic is highly stratifiedtvstirring processes
leading to increased filamentation during transport of gginmes making it a dif-
ficult region for global CTMs to simulate. Such cases of galf transport from
Asia across the Arctic are also interesting because theyuttayately lead to in
the transport of pollution to other continents such as Eei@pNorth America.
Here, we analyse an event of cross-polar transport of Assflotpn (4-13 July
2008) which was observed downwind west of Greenland. LagaanCO recon-
structions, based on the work of Pisso et al. (2009), are tasgebvide information
about the intensity of the mixing experienced by aging gaht plume filaments
during transport in the free troposphere over the Arctice TaAgrangian reconstruc-
tions are also used to evaluate results from a global chsrmeidel, LMDz-INCA
that was run with and without assimilation of IASI CO dataatftical measures are
explored in order to assess measured and modelled vayaifilCO concentrations
in aged polluted air masses. Results are also used to estigsatiutions needed in
global models to correctly simulate such long-range trartsgvents and compared

to previous work.
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The data and methodology used in this study are describegttios 2 and the
pollution transport event is presented in section 3. Comparof global model sim-
ulations, run with and without IASI CO assimilation, and thesitu observations
are discussed in section 4. In section 5, Lagrangian CO staations are used
to estimate vertical diffusivities (mixing rates) durimgrsport and to assess global

model behaviour. Conclusions are provided in section 6.

2 Data and methodology
2.1 POLARCAT campaign

As part of POLARCAT-IPY, a series of aircraft campaigns wexecuted in spring
and summer 2008 in order to characterize pollution plumekftgrent origin dur-
ing transport into the Arctic in terms of chemistry, aergsacesses, and radiative
impacts. During the summer campaign, in-situ aircraft oleg@ns were gathered
over North America, Greenland and Siberia over a period \e#rsg weeks. During
summer 2008, the German contribution, POLARCAT-GRACE (&fand Aerosol
and Chemistry Experiment) was based in KangerlussuagemweGteenland, using
the DLR Falcon-20 (30 June to 18 July 2008). The Falcon measemts included
03, CO, CQ, H,0, NO, NG, PAN, NOy, NGO, (Roiger et al., 2011) as well as
aerosol concentrations and size. CO was measured with vaalitaviolet (UV)
fluorescence technique using an AEROLASER instrument (Batedd., 2003). The
NASA DC-8 also flew as part of the Arctic Research of the Contfmrsof the Tro-
posphere from Aircraft and Satellites (ARCTAS) experimemting summer 2008
making measurements over Canadian boreal fires and in the Adacob et al.,
2010). Many trace gas and aerosol measurements were edllgatiuding CO
measured using a tunable diode laser absorption (TDLAS)s®aet al. 1987).

In this paper, we analyse aircraft CO data collected on 9lythe DC-8 and the
DLR Falcon on 12 and 13 July 2008 (see Figure 1) in air mass®gisf signatures
of aged pollution influence (i.e. enhanced concentratidrG®, PAN etc.) inter-

dispersed with cleaner air masses having troposphericperupopospheric lower
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stratospheric (UTLS) signatures (i.e. lower CO). Data fribba DC-8 flight on

9 July was included in the study of Sodemann et al. (2011). y Ewaluated 2
events of cross-polar transport using comparison of FLEXP&O tracer runs and
results from a global CTM (TOMCAT) against in-situ aircrafata and Infrared
Atmospheric Sounding Interferometer (IASI) CO total columhata. The higher
resolution FLEXPART CO tracer simulations were able to dretiapture plume
structures compared to the global model. Part of the Asidiutpmn transported
across the Pole was also observed in the UTLS over northeeen@nd on 10
July 2008 (Roiger et al., 2011). Here, we focus on the tropesp part of this

Asian pollution plume as it was transported further dowrohaiff the west coast of

Greenland where it was observed on 12 and 13 July by the DLEbRal
2.2 Reconstruction methodology

The methodology used here is similar to ensemble stochdifftisive reconstruc-
tions, developed in Legras et al. (2003), and adapted tordestfoposphere by
Pisso et al. (2009). In-situ measurements were reprodugedl|bulating multiple
backward parcels from measurement points along a flighk tracthis study, we
focus on reconstruction of CO from the DLR Falcon flight on 18/ 2008. 2000
parcels were launched every 20 seconds along the flight andackwards for 9
days. CO concentrations were initialized at the end poihth® trajectories on
the 4 July 2008 using fields from a global model, LMDz-INCAdsext section).
Reconstructed CO concentrations were obtained by avey#genconcentrations of
all the air parcels arriving at the measurement point. N&t the reconstructed
concentrations are only affected by mixing during transp@hemical decay is
neglected considering that the lifetime of CO is longer (@&&nths) than the dura-
tion of the simulated transport (8-9 days in this case). tleoto represent turbulent
mixing, trajectories are calculated including a stocltgstrturbationyw, in the wind
field. The variance ob is proportional to the diffusion coefficierd?, knowing the

model’s integration time steg :

2D

2
== 1
<w" > dt ( )
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Trajectories are calculated using a modified version of thgrangian particle
dispersion model FLEXPART v8.0 (Stohl et al., 2005), usingt@orological anal-
ysis fields at 0.5resolution from the European Center for Medium-Range \Waath
Forecasts (ECMWF). The numerical singularity at the NowleRs avoided using a
grid change to a polar stereographic projection north 6N3@ he diffusion scheme
in FLEXPART, based on variability in the large-scale windwand air parcels, was
switched off for the reconstruction calculations but nattfee calculations of mean

air mass origin discussed in section 3 (figure 2).
2.3 LMDz-INCA

CO concentrations were initialized at the starting poirftshe trajectories using
concentration fields from the LMDz-INCA global model. INCIN¢eractions Chimie-
Aérosols) is a chemistry and aerosol model coupled to thetaoire de Metorolo-
gie Dynamique (LMD) General Circulation Model, LMDz. LMORNCA accounts
for emissions, transport, photochemistry, and scaver(dirygdeposition and washout)
of chemical species and aerosols (Folberth et al., 2006¢ ribddel resolution is
3.75 x 1.875 degrees in longitude and latitude, respegtivéth 19 sigma-p hy-
brid vertical levels. The dynamical part of the model wasgedaiwith winds from
ECMWEF to enable comparison with in-situ observations. Tloelehwas run with
emissions from Lamarque et al. (2010) corresponding to ¢ae 2000. Boreal fire
emissions are from Global Fire Emissions Database versi@FEDv2) (van der
Werf et al., 2006). Further details about the runs, inclgdire emissions, are given
in Klonecki et al. (2011). We also make use of results fromni€icki et al. (2011)
where IASI CO total column data was assimilated into the rhodée IASI in-
strument, a high resolution nadir looking thermal infra(&®) sounder launched
on board the METOP-A satellite, has 14 daily orbits and adacanning swath of
2200 km across the track. It provides global Earth coverageeta day making

it well suited for the analysis of long-range transport (e@erbaux et al. 2009;
Pommier et al. 2010). Total column CO data together withieally integrated av-
eraging kernels were assimilated into LMDz-INCA. Data hast 75N, showing

uncharacteristic values due to low surface temperaturgsharefore weak signal

7
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to noise ratios (Pommier et al., 2010), were not assimilatekewise, data with
high surface emissivities above 0.98 over ice were not alsdad into the model

runs discussed here.

3 Identification of source regions and transport pathways

In order to investigate the origin of air masses sampledeérnrégion of the flights
conducted by the DLR Falcon, standard FLEXPART simulatwese performed.
Figure 2 shows results for the 13 July. Two thousand backdtajies were calcu-
lated over a period of 9 days starting at 71N, 56W at an akitod5 km. Mean
trajectory paths are shown together with the position ewdty of 5 clusters rep-
resentative of the parcel positions. A main transport ptdhieg in eastern Asia
in the lower troposphere (3-4 km) and passing over the Naoth # Greenland is
evident. However, the cluster positions also show trarisgfaair from the region
north of Alaska. Around 70% of the sampled air mass origifrai@ low altitudes
(1-2 km) over eastern Asia, with the remaining 30% stayedhnoir Alaska in the
mid troposphere (6-7 km) during several days. The separéktween these two
features occurred between 96h (downward triangles) anti {&@rs) before the
flight on 13 July 2008. The origin of the air masses in discdissenore detail in
section 5 in relation to the Lagrangian CO reconstructions.

Figure 3 shows geopotential heights from ECMWF reanalys&®@hPa, on 8
and 9 July. This is the period where the separation betweetwih transport paths
occurs in the FLEXPART simulations shown in Figure 2. Thesailts confirm the
analysis of Sodemann et al. (2011) showing a low-pressistsylocated north
of Siberia, which moves across the Arctic to the south of tluetiNPole. The
development of this system produces strong advection &foaur the Pacific Ocean,
bringing air masses from eastern Asia across the Pole tewardenland. It also

entrains air masses from the region north of Alaska but teseleextent.
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4 Global modelling of the Asian plume
4.1 CO variability and IASI assimilation

Figure 4 shows modelled CO from LMDz-INCA run with and with@ssimilation
of IASI total CO columns for selected dates between 4 and Baluwo different
altitudes. Modelled CO (with and without IASI assimilatjam 4 July (Figure 4, a)
shows high concentrations over the Asian continent in tivetdroposphere. This
plume was uplifted into the mid troposphere (4-8 km) anddpamnted towards the
North Pole as a result of the developing low-pressure sy¢sem Figure 3). The
plume passes the Pole by 9 July as shown in Figure 4 b) (no i¢estsom) and d)
(with assimilation). Modelled CO is diluted and dispersgdraorthern and central
Greenland and Baffin Bay by 13 July (Figure 4 c) and f). Theltesinow that the
plume is more evident over the Arctic in the LMDz-INCA simtidas including
IASI CO assimilation. Since IASI CO were not assimilatedthasf 75N, it is
likely that that this is due to assimilation of higher CO ofsian emission regions
where original model emissions are too low (Klonecki et2011).

Figure 5 shows observed and modelled CO mixing ratios on @ duting a
DC-8 flight that sampled the plume near the North Pole, and2arid 13 July
during DLR Falcon flights off the west coast of Greenland \wmrsampled the more
aged plume. Without IASI assimilation, LMDz-INCA largelynderestimates CO
concentrations along the 3 flights tracks. As noted in thothiction this may be
due to an underestimation in Asian emissions, too muchutggin by OH or errors
related to excessive dispersion of pollutant plumes. Byl #loe plume had been
transported over North Pole where it was sampled by the DTh®&.model results
including assimilation agree much better with the in-sitd Gbservations on this
day especially during the period when the plume was same®Q-17.45 UTC)
due to improved CO over the Asian source region, as mentiabesle. This is
confirmed by cumulative frequency distributions of CO carications (Figure 5 d)
for 9 July showing that median and maximum concentratioassanulated much
better in runs including assimilation.

Model results including assimilation are also improved @ahd 13 July al-

9
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though the observed variability in the data is not reprodwaeen in runs including
assimilation. In fact, strong variations in simulated C@nf both runs, only occurs
during aircraft ascents and descents when the flight traz$sess a region encom-
passing several model grid boxes in the vertical. This ic#se for the DC-8 flight
on 9 July when the aircraft made large altitude excursiomséden 3 and 9 km as
well as large latitude excursions. Cumulative frequenesyriiutions for 12 and 13
July are shown in Figure 5 (e) and (f). Model results withasi@nilation fail to re-
produce observed variability. Results including assitimiaon 12 July and 13 July
are similar with more enhanced CO than in the run withoutaigsiion but there is
little variability in both runs. Since IASI data is not asdiabed north of 75N, errors
in advection and diffusion of the plume are also likely to ffecing the LMDz-
INCA results. Sodemann et al. (2011) noted that FLEXPARTusations of this
plume created fine filaments from the larger plume which haohl@evected over
the North Pole which was not the case for the global modeltesuthat study. We
now examine further this transport making use of high rasmiu_agrangian CO
reconstructions to analyse observed and simulated vhtyai the aged polluted

air masses sampled west of Greenland in summer 2008.

5 Estimation of the vertical diffusivity using Lagrangian reconstructions

In order to investigate the impact of small-scale procegst@sing, mixing) on CO
distributions in the aged pollution plume observed overeBland and Baffin Bay,
Lagrangian CO reconstructions are performed for a segnfethteoflight on 13
July (grey shaded area in (Figure 5, c) showing plume filam@ngher CO) inter-
dispersed with cleaner air (lower CO). Air encounteredmiythis part of the flight
was made in a continuum of air masses ranging from clean tertaly polluted.
This part of the flight also corresponds to the resamplingtioa of inert tracers
released by the DLR Falcon on 12 July (Schlager et al., 201 prep.). The re-
constructions were calculated using 9-day back trajeedaand the reconstructions
were initialized using LMDz-INCA results from 4 July includy IASI CO assim-

ilation (Figure 4, d) since the model results including aslsition are better than

10
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those without assimilation, at least up to the 9 July. We camapeconstructed CO
on 13 July with the observations and global model resultsftioe runs with and

without assimilation.
5.1 Reconstructed CO - 13 July

Figure 6 shows 1-minute average observed, reconstructethadelled CO concen-
trations for 13 July. Cumulative frequency distributioms also shown for this part
of the flight. As noted above, in-situ observations (reddinéigure 6) show rea-
sonably high variability with moderate CO concentratiossging from 100 to 170
ppbv. More than 80% of the observations are in the 100-140 pgige. As noted
previously, LMDz-INCA results from runs with and withoutsamilation show little
or no variability compared to the measurements. Whilst greegal underestimation
of CO can be attributed to low emissions over Asia in the rutheut assimilation,
the results including assimilation also show that low madsblution is producing
significant smearing out and dilution of this aged plume dmu tow variability in
modelled CO.

Lagrangian CO reconstructions were calculated with diffievalues of the ver-
tical diffusion coefficient, Dv, ranging from 0.001 to 1¢sn'. Results using low
diffusion coefficients (0.001-0.1 18 !) reproduce the general features seen in the
observations with polluted air masses (150 - 200 ppbv) e ch clean air (100
- 120 ppbv). However, the location of the maximum reconsédienixing ratios
do not generally match those observed. The reconstructekbspmlculated using
very low Dv (0.001-0.01 r#s 1) are too high even if the lower 70% of the observed
CO distribution is well reproduced. Reconstructions witjher Dv (i.e. 10 ms!,
grey lines Figure 6 a) leads to strong underestimation in @@ngratios with very
low variability (standard deviation below 2 ppbv). In these, the results along the
flight, as well as the cumulative frequency distribution®, similar to those from
from the global model.

To examine the impact of Dv on the origin of air parcels, Fegdrshows density
maps of the reconstructed parcels using Dv 0.05 and 39 'non 4 July when

the runs were initialized using CO from LMDz-INCA includirndSI assimila-
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tion. Reconstructions using Dv=0.05s1' show similar results to Figure 2, with
two principal origins for the reconstructed air masses: pbkar mid-troposphere,
near Alaska, where the global model CO is low and the eastnAsiaer tropo-
sphere in the plume with high modelled (assimilated) CO.0Retructions calcu-
lated with Dv=10 mMs~! show origins which are much more spread out over the
Northern Hemisphere. These unrealistic origins can beagx@d by the recon-
struction methodology itself where mixing is parametetibg including a stochas-
tic perturbation to the wind field in order to simulate pardspersion. When the
amplitude of this perturbation is large, parcels are sthiftedifferent transport path-
ways, particularly if they enter regions of strong wind ghdéis is the case for the
event studied here resulting in dispersed air masses smgien using high values
of Dv. An overestimation of diffusion and mixing not only sato damping out
of variability in atmospheric composition, it also leadstodification of transport
pathways and incorrect attribution of air masses origindatt, the reconstructed
results using high Dv are analogous to the global model tgsespecially those
without IASI assimilation. In LMDz-INCA, or more generalig global CTMs run
at coarse resolutions, plumes are smeared out and mixedutoklygwith clean
'background’ air masses. This is evident in the case predemtre where the re-
sults with no assimilation show only a very weak featuregpamted to Greenland.
Thus, such errors in global models may lead to incorrectcsoattribution between
source and receptor regions since smeared out weakly poliit masses may fol-
low different transport paths compared to more concerdrpt#lution plumes. In
the case presented here, global models (this study and Sodeshal. (2011)), un-
derestimate Asian plume transport into the Arctic and mestdfore overestimate
transport to other regions such as North America. Thesenigsdmay help to ex-
plain differences between global models and FLEXPART satiohs which aimed
to quantify the contribution of different emission regidngArctic pollution (Stohl,
2006; Shindell et al., 2008). In those studies, which exashiseasonal contribu-
tions rather than particular events, FLEXPART simulatisnggested a lower over-
all contribution from Asian pollution compared to the glbbeodel results analysed
by Shindell et al. (2008).

12
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5.2 Determination of Dv based on concentration distributims

Although the location of observed small-scale featuremateeconstructed exactly
using the Lagrangian approach, the distribution of CO ngxtios is quite well
reproduced. The observed air masses include small filanfremtsthe aged Asian
plume, making it difficult to simulate the exact position @fcé filament after 9
days. Nevertheless, CO variability provides addition&dimation that can be used
to assess the degree of mixing and stirring in the recortgingcand the global
model simulations. Here, we used the filtering function @& tumulative density
functions, assuming a Gaussian distribution, to derivestaedard deviation;, and
median,(, of the observed and modelled concentrations.

Figure 8 shows”, ando for the observations, global model results and the re-
constructions as a function of Dv. Fits to the observed C@iligion give values
of 128.1 ppbv forCy, and 15.1 ppbv for. It can be seen that, even with assimi-
lation, LMDz-INCA underestimates the median CO concertraf116.2 ppbv) as
well as the standard deviation (4.3 ppbv). In the reconttucesults( is only
weakly sensitive (130 to 134 ppbv) to variations in Dv wheni®elow 1 nis!.

C, is lower when higher Dv's are used, i.e. 108 ppbv at Dv=28Th ¢ decreases
with Dv from 22.7 ppbv for Dv=0.01 As ! to 1.8 ppbv for Dv=10 rfs!. Also,
for moderate values of Dv (0.001-1.Csn!), changing Dv affects mostly the vari-
ability of the reconstructed CO concentrations as givee bgrchanges ia. The
median is only significantly affected by increasing Dv wheoanstructed variabil-
ity is low compared to observed variability, i.e. when Dv ighter than about 1.0
m?s~!. Observed’, ando are best reproduced using a Dv of around 0.65thal-
though values within a range of 0.01 to 0.2sn' are also close to the observations.
Thus, the observed CO distribution is best reconstructéd avifusion coefficients
of this order.

Previous estimates by Pisso et al. (2009) estimated Dv leetWe35 and 2.7
m?s~! which is significantly higher than the values estimatedlier¢ase presented
here. Pisso et al. (2009) reconstructed CO in the core oftanse Alaskan biomass

burning plume transported across the North Atlantic. It dase, the meteorolog-
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ical situation maintained CO mixing ratios inside the pluseethat even several
days the plume was still relatively intact. In that case, llkst estimation of Dv
was based on the integrated CO content inside the plume. Vowe the case ex-
amined here, more aged pollution was transported into tisécdwhere mixing is
weaker. Thus, observed CO variability is a better measutte wihich to constrain
and evaluate model simulations and estimates of Dv. Ovéhalestimates of Dv
provided in this work and Pisso et al. (2009) are only averadees over the time
period under consideration. In reality, mixing is intermitt, and may have been
more prevalent towards the end of the simulation period ggessted by Sodemann
et al. (2011). Lagrangian reconstructions of CO mixingostbbserved during the
13 July 2008 DLR Falcon flight show that, although the exacatmn and magni-
tude of aged plume filaments cannot be simulated preci$a\CO distribution can
be reproduced using a Dv around 0.0%m (0.01 - 0.2 nds™!).

The sensitivity of reconstructed CO to the date when pawets initialized with
global model CO (including assimilation) was also investiggl. Figure 9 shows re-
constructed and observed CO on 13 July from simulationgliziéd on 12 July (1
day transport), 9 July (4 days) and 4 July (9 days). A Dv of B85 ! was used in
all the runs. Reconstructions performed over 1 day leaddongructed CO simi-
lar to the interpolated global model results on 13 July (dieg). On 12 July, the
polluted plume is too diluted in the global model and 1-daydations are not long
enough to generate any variability in the reconstructed @@entrations. Recon-
structions initialized 4 days before on 9 July (green liniguFe 10) also produce
an underestimation in CO concentrations. This is somewte#tpected since there
is good agreement between the global model and in-situ wésens on this date
(Figure 5a and d). Simulated CO (Figure 4 b and e) shows signifdifferences in
the plume position on 9 July between the runs with and witlagstmilation. The
model results without assimilation show a long plume extemdrom the north-
ern Pacific Ocean to the North Pole, whereas results induaésimilation have a
more coherent larger plume north of Greenland and Canadiehigher concentra-
tions due to enhanced columns assimilated earlier over, Asiaoted already. The

parcel locations used to initialize the reconstruction®auly (Figure 10) show a
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strong influence from northern Alaska in the region wheredh&strong advection
and wind shear where global model CO is low. Most of the paragre therefore
initialized in regions outside the main plume core. The wasimation of CO in
reconstructions initialized on 9 July (Figure 10, a, gréan)lcan therefore be ex-
plained by initial CO concentrations which originate froegions with low CO.
These results also suggest that the Lagrangian transpatilifat in the ECMWF
analyses) from Asia to the region of the flight on the 13 Julyiina too slow up
to the 9 July because the initial parcel locations are fouworthrof Alaska whereas
the plume was already north of Greenland. This is also coafirivy the global
model simulations run without IASI assimilation which aisalude nudging with
ECMWEF winds. This is "corrected” in the run with IASI assiation. Overall, it
can be seen that the Lagrangian reconstructions are sensitinitialization date
and that they work best for longer integrations startingfregions with large well

defined plumes such as over major emission regions.
5.3 Diffusion and model resolution

Pisso et al. (2009) used the Smagorinski closure to estiglabal model resolu-
tions needed so that the numerical diffusion is equivalergstimations of diffu-
sivity from Lagrangian reconstructions. The relation begw spatial and temporal

resolution is given by equation 2 (Smagorinski, 1963);

1
Az = \/ DAHEK + S E2AA) ! )

where, Az and At are the spatial and temporal resolutidhthe diffusion coef-
ficient, K a user-defined constant (default value for mesoscale motis M 3 x
107%), k is the von Kalman constant, ands the Lyapunov exponent. Using a typ-
ical value of 1 day! for )\, and estimations for Dv and Dh of 1.0 and 1000&m,
respectively, Pisso et al. (2009) estimated that resalstaf at least 40 km hori-
zontally and 500 m vertically would be needed in global medelorder to capture
the boreal fire plume examined in that study. We also estunadiies of Dh (not
shown) and find similar Dh:Dv ratios similar to Pisso et aQ@Q) of around 10000.

Using Dv=0.05 Ms~! and Dh=500 ms~!, we estimate that resolutions of at least
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10 km horizontally and 200 m vertically are needed to capttarsport of aged
pollution plume filaments in the Arctic. Our results suppb#d findings of Rastige-
jev et al. (2010) who suggested that accurate simulatioduwhe decay requires
horizontal resolutions of a few kilometers. They also sstge that, since it is not
currently possible to run global models at these resolatpdame in-grid treatments
may be an attractive solution (e.g. Cassiani et al. 201@3.dlso worth noting that
mesoscale simulations at high resolution already inclpeeiic parameterizations
to treat tracer dispersion. Clearly this is an importantésahich warrants further

investigation.

6 Conclusions

This study analyzed a case of pollutant plume transport #sma across the Arctic.
Results from a global model, LMDz-INCA, run with and withcagsimilation of
IASI CO column data, were compared to aircraft observatsamspling this plume
in the Arctic and downwind over Greenland and to results frogh resolution La-
grangian CO reconstructions including a stochastic remtasion of mixing in the
free troposphere. The sampled air masses were influencetaimefits from an 8
to 9 day old Asian plume, embedded in cleaner air. The Lagaarmgconstructions
of the aircraft CO observations west of Greenland provideuahtbetter represen-
tation of the observed CO distribution than results fromglodal model, even with
assimilation. The assimilation process improves agreemih the aircraft obser-
vations downwind of sources over the Arctic due to assinoitedf more realistic
CO columns over Asian emission regions and 2-3 days downvwiod/ever, whilst
model runs including assimilation result in higher mod&O concentrations over
Greenland, model variability is still much lower than in thieservations. This is
partly because no assimilation was carried out north of 75N.

Observed, modelled and reconstructed time series wergsatah terms of their
median concentrations and standard deviations. Smd#-§&a features are not
individually reconstructed, but CO variability can be usedonstrain the diffusion

coefficient. For the reconstructions, best agreement Wélobservations was found
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using a vertical diffusion coefficient, Dv, of 0.05’7! (range 0.01 to 0.2 As1).
Larger values have been found in former studies. This is gdtran of Lagrangian
reconstruction techniques, which are very sensitive tageng of plume. Taking
into account intermittent mixing may overcome this diffiyulReconstructions us-
ing very high values of Dv produce distributions similar ve tglobal model. They
were used to show that excessive mixing and dilution leadsddification of the
source regions in the Lagrangian reconstructions and witispersed origins. The
effect of numerical diffusion in global model simulationssha similar effect lead-
ing to incorrect dispersal of pollutant plumes. This hasonignt implications for
source attribution studies using current global modelsi{ss those performed in
the frame of HTAP) since we also estimate that, for the cassgmted here, models
need to be run at very high horizontal (10 km) and verticablkggons (200 m). It
is not only that plumes are too diluted which may impact pbbémistry, they may
also follow incorrect transport pathways. This study haswshthat the small-scale
variability in pollutant plumes during long-range trangpzan be reconstructed us-
ing such a Lagrangian approach based on low resolution weldsfiand at low
computational cost. Therefore, methods based on embedagargian plumes
may provide a promising perspective leading to improvenrettie simulation of

pollutant plume transport in global Eulerian models.
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ARCTAS DC8, 9 July
DLR Falcon, 12 July
DLR Falcon, 13 July

Fig. 1. Map showing location where the flights discussed in this ptguk place as part of
NASA ARCTAS-B and POLARCAT-GRACE with the NASA DC-8 (9 Julp@8) and DLR
Falcon (12, 13 July 2008), respectively, as part of POLARTRY. See text for details.
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flight at 14 UT (Universal Time) on 13 July 2008. The solid Ist@ows the average trajec-
tory, colored with altitude, and the symbols show clustaifians every 24h back from the

starting points, also colored with altitude.

24



Geopotential height at 500mbar, ~ Geopotential height (m)

8 July 2008, 12h. 6000
: KA AN ; 5500
LM 5000

a)
Geopotential height at 500mbar, Geopotential height (m)
9 July 2008, 12h. 6000
5500
5000

Fig. 3. Geopotential height from ECMWF reanalyses on 8 July (a) addl® (b) at 500
hPa.
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Fig. 4. CO volume mixing ratios (ppbv) from LMDz-INCA without (Igfand with (right)
assimilated IASI CO total columns on 4 July at 847 hPa (a,dWI9 at 545 hPa (b,e) and
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Chapitre 5

Etude de la dispersion d’un
panache artificiel dans la
tropospheére arctique

5.1 Introduction

Le chapitre précédent a permis d’estimer l'intensité du mélange dans la
troposphére libre a ’aide de reconstructions d’un événement de transport
d’un panache pollué a travers 1’Arctique.

Le panache étudié était agé et nettement filamenté. Les observations de
CO présentaient une forte variabilité, avec de nombreux pics de concentration
entourés de masses d’air moins polluées. Les reconstructions effectuées sur
ces observations ont permis de reproduire la distribution des concentrations
en CO le long du vol et d’estimer un coefficient de diffusion vertical entre
0.01 et 0.2 m?s™ .

Dans ce chapitre, on s’intéresse au transport d’un panache de traceur
artificiel, inerte chimiquement injecté directement dans la troposphére libre,
dans les mémes masses d’air que celles sur lesquelles portaient les recons-
tructions présentées dans le chapitre précédent. Ce traceur était présent dans
I’atmosphére en concentrations négligeables devant les quantités injectées, la
structure initiale du panache de traceur et les concentrations de fond sont
donc connues. Les observations de traceur lors de cette expérience auront
nécessairement un lien lagrangien avec l'injection artificielle, et, en ’absence
de perte chimique, les concentrations observées n’auront été influencées que
par les processus dynamiques.

Cette étude permettra de compléter ’estimation des coefficients de diffu-
sion donnée dans le chapitre précédent. En effet, le traceur a été injecté au
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sein des filaments du panache asiatique et les mesures de sa concentration
se font sur le méme segment de vol que celui sur lequel on a pratiqué les re-
constructions de CO (voir chapitre 4). Contrairement au panache asiatique,
le traceur artificiel est quasi-exclusivement issu d’une source unique dont on
connait bien les caractéristiques (position, temps, débit d’injection), ce qui
permet d’étudier une structure bien identifiée par rapport a son environne-
ment. De plus, le transport du traceur se fait sur un temps relativement faible
(environ 20 heures) et sur une distance d’une centaine de kilomeétres, on doit
utiliser des modéles a haute résolution pour en étudier la dispersion et le
mélange.

L’objectif principal de I’étude est de fournir une estimation du coefficient
de diffusion qu’on pourra comparer a celle obtenue en reconstruisant les fi-
laments du panache asiatique. Il est donc nécessaire de faire appel & une
méthodologie aussi proche que possible de celle discutée dans le chapitre 4.
Toutefois, on ne dispose pas du champ initial de concentrations nécessaire
aux reconstructions lagrangiennes. On a donc construit un schéma de crois-
sance gaussienne afin de simuler la dispersion du panache artificiel & partir
des données d’injection. Ce schéma permet également d’étudier ’évolution
des structures formant le panache de traceur et leur sensibilité au coefficient
de diffusion. Il compléte ainsi les observations effectuées lors du vol d’échan-
tillonnage, & basse résolution, en les situant dans une représentation a trois
dimensions du panache artificiel.

Ce cas est enfin favorable pour évaluer la représentation des structures
de petite échelle dans la tropospheére libre par les modeéles lagrangiens : en
effet, le panache de traceur était d’une taille proche de celle des filaments du
panache asiatique, et on dispose d’informations précises sur la structure du
panache initial et sur les quantités injectées.

Dans ce chapitre, on présentera tout d’abord l'expérience d’injection de
traceur étudiée, PERTRAS (PERfluorocarbon TRAcer System), effectuée
lors de la campagne POLARCAT-GRACE par le DLR. La section suivante
sera consacrée a la simulation de la dispersion du traceur, avec tout d’abord
une description de la méthodologie utilisée, puis une présentation des struc-
tures formant le panache simulé. On discutera ensuite de I'influence de I'inten-
sité de la diffusion sur les concentrations simulées, dans le but de donner une
estimation du coefficient de diffusion. Pour contraindre ce paramétre avec les
observations, on utilisera la concentration en traceur intégrée le long du vol
d’échantillonnage, en prenant en compte la sensibilité de cette grandeur a des
erreurs sur la position du panache simulé. Enfin, on comparera les résultats
obtenus par croissance gaussienne aux reconstructions lagrangiennes.
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5.2 L’expérience PERTRAS

5.2.1 Contexte scientifique

Une expérience d’injection de traceur consiste & marquer une masse d’air
a l'aide d'un traceur artificiel dans le but de pouvoir l'identifier, et donc
d’étudier son transport. En général, on utilise des composés inertes chimi-
quement qu’on trouve en faibles quantités dans ’atmosphére (c’est-a-dire
en concentrations négligeables devant les quantités injectées). Observer des
concentrations en traceur se détachant nettement des niveaux de fond est
alors le signe que les masses d’air étudiées sont influencées par celles ou il
a été injecté. De plus, I'évolution de ces concentrations est uniquement due
aux processus dynamiques, en raison de ’absence d’autres émissions.

Des expériences de traceur furent pratiquées dés les années 1980, avec
des projets comme CAPTEX (Cross-Appalachian Tracer EXperiment, 1983,
Ferber et al. (1986)). Cette expérience a permis d’étudier la dispersion d’un
traceur de type perfluorocarbure & ’échelle régionale, autour des Appalaches
au Nord-Est des Etats-Unis. Sept injections du traceur furent effectuées au
niveau du sol a des dates différentes, et des mesures de concentration furent
pratiquées a I’aide d’un important réseau de stations au sol (86) et a I'aide
d’avions de recherche. Cette expérience a mis en évidence des chemins de
transport des polluants au Nord-Est des Etats-Unis, une région riche en
sources de pollution. Elle montra également la variabilité de ces chemins
ainsi que de l'intensité de la dispersion des panaches. Les données collectées
furent également utilisées pour évaluer et améliorer les modéles de transport
de polluants a I’échelle régionale.

On peut également citer, a la méme époque, I'expérience ACURATE (At-
lantic Coast Unique Regional Atmospheric Tracer Experiment, 1982, Heffter
et al. 1984), focalisée sur 1’étude du transport le long de la cote est des Etats-
Unis. Cette expérience fut menée sur une durée de 19 mois (de mars 1982 a
septembre 1983) ce qui est favorable a I’étude de la variabilité du transport
dans la région. Le traceur utilisé était le Krypton 85, injecté sur le site de la
Savannah River Plant en Caroline du Sud (USA) et fut échantillonné par 5
stations de mesure situées de 300 a 1050 km en aval du site d’émission. Ses
concentrations de fond ne pouvaient pas étre négligées devant les quantités
de traceur injectées et sont de plus trés variables. La borne supérieure de ces
concentrations de fond fut estimée a environ 19 pCi/m?, en se basant sur les
distributions temporelles des concentrations observées. L’impact du traceur
injecté sur les observations put ainsi étre mise en évidence, ce qui permit
de mieux comprendre la vitesse de propagation du panache de traceur, mais
aussi le temps d’exposition a ce panache au niveau du sol. Cette étude permit
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d’évaluer les impacts éventuels d’un accident industriel dans cette région sur
les populations y résidant.

En Europe, l'expérience ETEX (European Tracer EXperiment, Van Dop
et al., 1998) fut menée en 1994 pour tester l'efficacité des systémes d’alerte
en cas d’émission et de transport a longue distance de quantités massives de
polluants, comme cela avait été le cas lors de 'incident de Tchernobyl. Deux
traceurs furent injectés au Nord-Est de la France au niveau du sol, puis leurs
concentrations furent échantillonnées par un réseau de stations réparties sur
la moiti¢ Nord de I'Europe, ainsi qu’a l'aide d’avions de recherche. ETEX
mit en évidence la capacité de nombreux modéles eulériens et lagrangiens
a simuler de fagon satisfaisante la dispersion d’un panache de polluants en
cas d’incident industriel majeur, mais aussi le besoin de perfectionner la
représentation par les modeéles de la dispersion a méso-échelle dans la basse
troposphére, qui s’est avérée avoir une grande importance dans la dispersion
du panache (Van Dop et al., 1998).

Dans ces cas, I'injection du traceur avait été faite au niveau du sol, et la
dispersion des panaches était donc principalement due aux flux turbulents
dans la couche limite. Pour focaliser ce type d’expérience sur 1’évolution des
panaches de polluants durant le transport dans la troposphére libre, il est
nécessaire de s’affranchir des processus de soulévement des polluants hors de
la couche limite.

5.2.2 Déroulement de ’expérience PERTRAS et me-
sures effectuées

L’expérience PERTRAS (PERfluorocarbon TRAcer System) (Schlager et
al., in prep) fut menée en juillet 2008 au-dessus du Groenland par le DLR
lors de la campagne POLARCAT. Deux panaches de traceur passif furent
injectés dans la troposphére libre et rééchantillonnés un a deux jours plus
tard. On se focalise ici sur la premiére partie de PERTRAS, a savoir le vol
d’injection du 12 juillet et le vol d’échantillonnage du 13 juillet, les mesures
effectuées pendant la suite de 'expérience n’étant pas exploitables.

Il s’agit de la premiére expérience d’injection de traceur dont a la fois
I'injection du traceur et son échantillonnage aient été effectués dans la tropo-
sphére libre. Son objectif premier était donc de démontrer la faisabilité d'une
telle expérience, en établissant a ’aide du traceur le lien lagrangien entre
les vols d’injection et d’échantillonnage. Le second objectif de I'expérience
est d’utiliser les données récoltées afin d’étudier la dispersion du panache de
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traceur, et plus particuliérement 1’évolution de son extension spatiale, carac-
téristique de l'intensité du mélange pendant le transport.

Les traceurs utilisés sont des perfluorocarbures, le perfluoro-methyl-cyclohexane,
C;F14 et le perfluoro-methyl-cyclopentane, CgF15. Leurs niveaux de fond
(1072 — 1073 pptv) sont négligeables devant les quantités injectées et ils sont
peu réactifs chimiquement (avec des temps de vie de plusieurs millénaires) ;
les concentrations échantillonnées peuvent donc étre considérées a 1’échelle
de quelques jours comme n’étant que le fruit du transport et de la dispersion
des panaches de traceurs injectés lors de cette expérience.

Les mesures de concentration de ces traceurs ne pouvant pas étre faites di-
rectement dans I’avion, des échantillons furent alors prélevés a I’aide de tubes
& adsorption, puis transmis au Brookhaven National Laboratory (Etats-
Unis). Les quantités de traceur dans chaque échantillon furent ensuite mesu-
rées par chromatographie en phase gaseuse.

Choix des plans de vol

Afin de caractériser la diffusion des polluants atmosphériques pendant le
transport a longue distance, le traceur fut injecté au sein d’un panache de
pollution existant. Il s’agit du panache asiatique filamenté dont la dispersion
est étudiée dans le chapitre précédent, et dont le transport & travers I’ Arctique
est décrit par Sodemann et al. (2011) et Auby et al. (2011).

Le plan de vol pour la premier d’injection, le 12 juillet, fut défini a par-
tir de prévisions par le modéle FLEXPART des concentrations en CO issu
de feux de biomasse dans le panache asiatique a l’aide de prévisions mé-
téorologiques produites par TECMWEF. Une carte du panache simulée ainsi
est présentée sur la figure 5.1, avec une coupe verticale du champ de CO a
I'ouest du Groenland. Elles montrent une signature importante du CO issu
d’émissions anthropiques en Asie et de feux de biomasse sibériens la ou le
traceur a été injecté, entre -62°W et -65°W, a une altitude de 5 & 6 km.

Le plan du premier vol déchantillonnage, le 13 juillet, fut également choisi
a ’aide de simulations par le modéle FLEXPART de la position du panache
de traceur, effectuées par Harald Sodemann en quasi-temps réel durant la
campagne. La figure 5.2 montre 1’étendue du panache simulé ainsi, juste
aprés U'injection (12 juillet 18h UTC, carte de gauche), et pendant le vol
d’échantillonnage (13 juillet 15h UTC, carte de droite). Ce dernier contient
quatre passages au travers du panache de traceur prévu, se coupant en son
centre.

En plus des prévisions du modéle FLEXPART, un modéle de diffusion de
panache & deux dimensions (Schumann et al., 1995; Schlager et al., 1997) fut
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ing ratio of BB-CO at 7500 m asl and 300 hPa geapotential
Analysis @ 20080711. 0 Actual @ 200807121 CROSS SECTION FROM 73.0TO 67.0 LATITUDE AND -67.0 TO -50.7 LONGITUDE
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% ANALYSIS @ 20080301 -30000 UTC ACTUAL @ 20080712 180000 UTC
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FIGURE 5.1 — Prévision par le modéle FLEXPART de la distribution du CO
issu de feux de biomasse en Arctique le 12 juillet 2008 a 18h UTC. La carte
de gauche indique le rapport de mélange a 7.5 km d’altitude et la figure de
droite est une coupe verticale du champ de CO & I’Ouest du Groenland. Le
rectangle noir indique la zone ou a eu lieu l'expérience PERTRAS, et les
points noirs indiquent la localisation des feux boréaux. (Source : A. Stohl,

NILU)
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FIGURE 5.2 — Position du panache traceur prévue par le modéle FLEXPART
le 12 juillet 2008 a 18h UTC (gauche) et le 13 juillet & 15h UTC (droite). Les
plans des vols d’injection et d’échantillonnage sont indiqués par des traits
noirs. (Source : H. Sodemann, NILU)

utilisé afin de préparer le vol d’échantillonnage. L’injection du traceur ayant
été faite le long de quatre segments de vol, ce modéle fut utilisé pour calculer
le moment ol les nuages de traceur issus des quatre segments se joindraient
afin que le panache artificiel soit continu, et ainsi pour maximiser les chances
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de l'intercepter. L’échantillonnage fut ainsi effectué environ 20 heures aprés
Iinjection.

Mesures du traceur inerte

La figure 5.3 montre les plans de vol des 12 et 13 juillet du DLR Fal-
con, les segments d’injection et d’échantillonnage des plan de vol respectifs
sont indiqués en rouge. Le traceur a été injecté dans une zone géographique
réduite (environ deux degrés de longitude sur moins d'un demi degré de la-
titude), le long de 4 segments de vol entre 5 et 6 km d’altitude. L’injection
du traceur perfluorocarbure (PFC) fut effectuée a un débit constant de 500
mL /s, pendant environ 26 minutes.

Le 13 juillet, ’échantillonnage du PFC fut effectué en plusieurs profils
traversant la position prévue par FLEXPART du centre du panache de tra-
ceur. Les mesures effectuées indiquent deux masses d’air significativement
enrichies en PFC, indiquées par les marques “A” et “B” sur la figure 5.3.

PERTRAS experiment

Injection, 12 July 7

FIGURE 5.3 — Plans de vol des vols du 12 et du 13 juillet du DLR Falcon
(bleu). Les sections d’injection et d’échantillonnage du traceur sont indiquées
en rouge. Les marques A et B correspondent aux localisations ot ont été
prélevés les deux échantillons les plus riches en traceur.

La figure 5.4a situe ces segments dans les mesures de CO le long du vol

du 12 juillet. Comme on a pu le voir dans le chapitre précédent, des filaments
issus du panache asiatique furent transportés au-dessus du Groenland. C’est
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pour cette raison que les mesures de CO le long du vol du 12 juillet montrent
une variabilité importante, avec des structures fines. Bien que le traceur ait
été injecté dans des masses d’air généralement riches en CO, elles ne sont
pas associées & un panache bien identifié, mais & un ensemble de filaments
distribués dans la troposphére libre au dessus du Groenland.

Le vol d’échantillonnage du 13 juillet était centré sur la position moyenne
prévue du panache de traceur, en le croisant plusieurs fois comme on peut
le voir sur la figure 5.3. Les mesures de concentration en traceur disponibles
sont présentées avec les mesures de CO le long du vol sur la figure 5.4b, on
y retrouve la forte variabilité dans les concentrations en CO caractéristiques
d’un panache agé.

Pour mesurer les concentrations en traceur, des échantillons d’air furent
prélevés, puis expédiés aprés la campagne en laboratoire. Ceci limite la ré-
solution temporelle des mesures en raison du nombre des échantillons et du
temps de prélévement de chacun, elle varie ici de 73 a 114 secondes. La vitesse
de l’avion étant d’environ 185 m s~ lors de I’échantillonnage, les observations
sont des moyennes sur 13 a 21 km.

L’incertitude sur ces observations provient de trois facteurs : la mesure
du nombre de molécules de traceur dans chaque échantillon, le flot d’air dans
le systéme de prélévement ainsi que le temps de prélévement. L’incertitude
totale sur les mesures est estimée a +25% (H. Schlager, communication per-
sonnelle).

Les mesures de concentrations en traceur le 13 juillet sont présentées
sur la figure 5.5, elles indiquent deux échantillons a plus d’1 pptv prélevés
a 13h38 et 13h44, entourées de valeurs plus faibles. Ces deux échantillons,
notés A et B sur les figures 5.4b et 5.3, sont proches de la position prévue
par FLEXPART du centre du panache de traceur.

5.3 Simulation de la dispersion du traceur a
I’aide d’un schéma de panache gaussien

L’objectif principal de la présente étude est d’étudier la dispersion du
panache de traceur, afin d’estimer 'intensité du mélange dans la troposphére
libre sous la forme d’un coefficient de diffusion. Afin de contraindre ce co-
efficient, on doit compléter les observations par une représentation a trois
dimensions des structures formant le panache et de leur évolution durant le
transport.

Un schéma de dispersion de panache basé sur un schéma de croissance
gaussienne a ainsi été développé afin de simuler les concentrations en traceur
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FIGURE 5.4 — a : Séries temporelles des mesures de CO le long du vol du 12
juillet du DLR Falcon, avec la position des segments d’injection du traceur.
b : Idem pour le 13 juillet avec les mesures de concentrations en traceur.Les
marques A et B correspondent aux deux échantillons les plus riches en tra-
ceur, et le trait noir indique la partie du vol sur laquelle ont été calculées les
reconstructions présentées dans le chapitre 4.

durant le transport, calculant ’advection du point de vue lagrangien. On
dispose de cette fagon d’une représentation a trois dimensions des concen-
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FIGURE 5.5 — Série temporelle des mesures de traceur PFC effectuées le
13 juillet par le DLR Falcon dans le cadre de I'expérience PERTRAS. Les
mesures sont présentées sous forme de rectangles dont la largeur correspond
a la durée de prélevement de I’échantillon, et la hauteur aux incertitudes de
mesure. L’altitude de 'avion est indiquée par les pointillés noirs.

trations en traceur, prenant bien en compte ’advection différentielle et peu
affectée par la diffusion numérique.

Le champ de concentration ainsi simulé est également utilisé pour recons-
truire les concentrations en traceur le long du vol en utilisant la méthode de
?, comme dans le chapitre 4, afin d’estimer l'intensité de la dilution subie
par le panache de traceur.

5.3.1 Meéthodologie utilisée

Le 12 juillet, le traceur fut injecté dans I'atmospheére le long de quatre
segments du plan de vol, indiqués sur la figure 5.3, d’environ 70 km de long,
a un débit constant de 500 mL/min. On négligera ici les variations de ce
débit au moment de 'ouverture et de la fermeture des vannes, c’est-a-dire au
début et a la fin de chaque segment.

Pour simuler le panache de traceur, on choisit tout d’abord de séparer le
panache de traceur en fragments aussi petits que possible (étape 1, figure 5.6).
Le plan de vol fut ainsi séparé en intervalles d'une seconde (correspondant
aux données de positions disponibles les mieux résolues), de I'ordre de 200m
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de long, chacun chargé de 8.3 mL de traceur (on obtient 1583 intervalles,
pour une quantité de traceur totale injectée d’environ 4.7 1072 moles).

Etape 1 : fragmentation des segments d'injection
du vol du 12 Juillet

Etape 2 : advection du centre des fragments
pendant un temps At

|
=

/’ [ § ‘\
. i s L -0
Etape 3 : répartition de la quantité de traceur injectée h
sur une grille a I'aide d'une fonction gaussienne L 4
0,=V2D, At

Etape 4 : répétition sur tous les fragments du vol d'injection et normalisation
du champ pour conserver la quantité totale de traceur

FIGURE 5.6 — Schéma de panache gaussien utilisé pour simuler les concen-
trations en traceur pendant le transport.

Chacun de ces fragments est supposé suffisamment petit pour étre advecté
de fagon quasi-uniforme. On calcule la trajectoire du centre de chacun de ces
fragments & 1'aide du modéle FLEXPART (utilisant des données météoro-
logiques issues de réanalyses de I’ ECMWEF avec une résolution spatiale de
0.5°). Ces trajectoires sont calculées depuis l'injection du traceur jusqu’aux
échéances auxquelles le champ de concentrations sera calculé, c¢’est-a-dire au
bout de 4, 10, 19.5 et 20 heures (étape 2, figure 5.6).

La distribution des molécules de traceur dans ces fragments de panache
est modélisée par une fonction gaussienne dont la largeur, o, est donnée par
la loi de Fick appliquée au mouvement brownien, & un temps écoulé, At,
depuis l'injection, en utilisant un coefficient de diffusion, D :

o(At) = V2DAL (5.1)
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Deux valeurs de o sont utilisées pour représenter la diffusion horizontale
(op,, fonction de Dh) et la diffusion verticale (o, fonction de Dv).

Les paramétrisations de panaches gaussiens qui peuvent étre utilisées pour
traiter les émissions dans les modéles eulériens font en général la transition
entre traitement lagrangien et eulérien quand la taille du panache est de
I’ordre de la résolution de la grille ou quand il est suffisamment dilué pour ne
plus se différencier significativement des niveaux de fond (Korsakissok and
Mallet, 2010).

Dans le cadre de la présente étude, ’advection du traceur se fait de facon
lagrangienne pendant tout le transport et chaque fragment de panache est
advecté uniformément autour de la trajectoire de son centroide. On ignore
donc 'advection différentielle a 'intérieur du fragment et la déformation du
panache qu’elle induit.

La seule information dont on dispose sur la variabilité du vent pendant
le transport vient des champs de vents analysés produits par 'TECWMEF.
On fait ici I'hypothése qu’on peut advecter uniformément les fragments de
panache tant qu’ils sont de taille inférieure a la résolution du champ de vent,
en 'occurence 0.5°, ce qui en latitude correspond a environ 50 km. Methven
and Hoskins (1999) ont montré qu’il est possible de générer des structures
fines dans I’atmosphére a partir des champs de vents & basse résolution, mais
cet effet sera ici négligé en raison du faible temps de transport du traceur
(moins d’une journée).

Au bout de 20 heures de transport, la largeur caractéristique d’un frag-
ment de panache, oy, est de 12 km pour un coefficient de diffusion horizontal
(Dh) de 10® m?s™! (on verra plus tard que cette valeur est compatible avec
I'estimation du coefficient de diffusion obtenue lors de cette étude). Les frag-
ments de panache sont donc plus petits que la résolution du champ.

Il est important de noter que la taille des fragments pourrait dépasser
la résolution du champ au bout de quelques jours si on voulait simuler le
transport du traceur sur une période plus longue, o}, étant proportionnel a
V/At. 1l faudrait alors prendre en compte la variabilité du vent a lintérieur
de ces fragments, par exemple en les scindant quand o atteint la résolution
du champ de vent.

On répartit ensuite le contenu de chaque fragment du panache dans une
grille suffisamment grande pour qu’on puisse considérer que la totalité du
traceur injecté y est contenue, de résolution 0.05° x 0.075° x 12.5m (latitude
x longitude x altitude, 200 mailles dans chaque dimension) en utilisant la
fonction 5.1, pour obtenir 'expression 5.2 donnant la quantité de traceur, C}
(sans dimension), dans chaque maille (étape 3, figure 5.6).
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O N A G
Ci(x,y,2) = Ze 2H v (5.2)

=1

Deux valeurs distinctes sont utilisées pour la largeur des fonctions gaus-
siennes : oy est ’écart-type horizontal de la distribution des molécules de
traceur, et oy 1’écart-type vertical.

Comme vu dans le chapitre précédent, les coefficients de diffusion hori-
zontaux et verticaux prennent des valeurs trés différentes dans I’atmosphére.
Mais ils sont issus du méme processus physique et ne sont donc pas indépen-
dants. Il est toutefois nécessaire de disposer de deux coefficients pour simuler
la dispersion du panache. On choisit ici d’appliquer un ratio Dy, /D, constant
de 10000, en accord avec les résultats obtenus lors des reconstructions des
concentrations en CO le long du vol du 13 juillet. Cette valeur est compatible
avec les estimations de Pisso et al. (2009).

Le champ fut calculé avec des valeurs de D, allant de 0.01 & 10 m2s™!,
correspondant & des valeurs de Dj, de 10% & 10 ® m2s~!.

La totalité du traceur injectée se trouvant dans le domaine couvert par
la grille, on peut normaliser la concentration en PFC puis la multiplier par
nombre total de moles injectées npycp (75 mol), en connaissant de la ré-
solution du champ dzdydz (0.075° x 0.05° x 12.5m) et de la densité de l'air
Pair(T, 7, 2) (étape 4, figure 5.6) :

nPMCPcl(xa Y, Z)

Clx,y,z) =
S P R 5 SRR AR

(5.3)

Cette méthodologie d’advection/croissance gaussienne se fait ainsi en
quatre étapes, comme illustré par la figure 5.6 :

1. Séparation du panache injecté en fragments les plus petits possibles.
2. Advection lagrangienne des fragments grace au modéle FLEXPART.

3. Diffusion des fragments sur une grille selon une loi gaussienne de largeur

V2DAL.

4. Normalisation par la quantité totale de traceur injectée.

5.3.2 Croissance gaussienne du panache de traceur

Cette section présente la simulation de la dispersion du traceur lors de
Iexpérience PERTRAS, effectuée a l'aide du schéma de panache gaussien
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présenté ci-dessus. Le coefficient de diffusion vertical utilisé est 0.1 m2s™!,

une valeur cohérente avec les résultats de Pisso et al. (2009) et 'estimation
obtenue avec les reconstructions du panache asiatique dans le chapitre pré-
cédent. La sensibilité de ces résultats au coefficient de diffusion sera explorée
dans la section suivante.

PFC plume evolution map | PFC integrated column
4, 10 and 20 hours ofter injection pptv
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Simulated PMCP field cross section, 13 July 200%, 1|4h,
along the DLR Falcon flight track, Dv=0.1 m®s™
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FIGURE 5.7 — a : Carte des colonnes de traceur simulé, le 12 juillet & 22h et
le 13 juillet & 4h et 14h UTC, avec les traces des vols d’injection et d’échan-
tillonnage (traits rouges). b : Coupe verticale du champ de traceur simulé
pour le 13 juillet & 14h UTC le long du vol d’échantillonnage. Dans les deux
cas, le champ est calculé avec un Dv de 0.1 m?s~! et un Dh de 1000 m?s~!.

La carte d’évolution du panache de traceur simulé, figure 5.7a, montre
qu’il est advecté vers le sud-est entre I'injection le 12 juillet vers 18h UTC, et
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I’échantillonnage le 13 juillet vers 14h UTC. Les deux segments du panache
injectés le plus au nord sont advectés séparément de ceux injectés au sud, ce
qui induit plus tard deux parties dans le panache.

La figure 5.7b montre la coupe du panache de traceur le long du vol
d’échantillonnage. Les structures issues des différents segments d’injection se
rejoignent, mais sont toujours bien identifiées.

L’avion traverse le panache de traceur autour de 13h40-13h45 UTC, et
les positions ou ont été prélevés les deux échantillons riches en traceur (A et
B) sont indiquées sur la figure 5.7, comme sur la figure 5.4b. L’échantillon
B, contenant plus de 3 pptv de traceur, a été prélevé la ou le plan de vol de
I’avion traverse une partie du panache simulé concentrée.

A 13h37 UTC, plus d’1 pptv de traceur a été mesuré (échantillon A), mais
le panache simulé ne présente des concentrations le long du vol du méme
ordre que vers 13h41 UTC, comme on peut le voir sur la coupe du champ de
concentrations simulé, figure 5.7b. Cette différence peut s’expliquer par des
erreurs dans I'advection du panache simulé, 4 minutes de vol correspondant a
une distance de quelques dizaines de kilométres seulement. Cette hypothése
sera étudiée dans la section 5.3.4. De plus, les résultats présentés figure 5.7
ont été obtenus avec une seule valeur de Dv et Dh; modifier les valeurs de
ces paramétres influe fortement sur la structure du panache simulé, comme
montré ci-dessous.

5.3.3 Sensibilité au coefficient de diffusion de la série
temporelle du PFC le long du vol d’échantillon-
nage

Le champ de traceur a été calculé avec diverses valeurs du coefficient de
diffusion, allant de 0.01 & 10 m?s™! pour Dv (ce qui correspond a des Dh de
100 & 10000 m?s™1). Les cartes de colonnes de traceur intégrées et les profils
de rapport de mélange autour du vol du 13 juillet permettent de visualiser
I'impact de l'intensité de la diffusion sur le champ simulé (figure 5.8).

La carte de colonnes intégrées de PMCP simulée avec une faible diffusion
(figure 5.8, Dv=0.01 m2s~!, Dh=100 m?s~!) montre des structures fines
et bien individualisées, issues des différents segments d’injection. Quand on
augmente l'intensité de la diffusion, (figure 5.8c, Dv=0.1 m?s~! et Dh=1000
m?2s~1, puis figure 5.8a, Dv=1 m?s~! Dh=10000 m?s~!) les structures formant
le panache s’épaississent et il devient continu, chaque fragment étant diffusé
avec une largeur de v/2DAL.

L’intensité de la diffusion affecte le temps pendant lequel ’avion vole
dans des masses d’air riches en traceur, comme le montrent les profils de
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S-muloted F'MCP field cross section, 13 July 2008
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FIGURE 5.8 — Cartes (gauche) et coupes verticales (droite) des champs de
traceur simulés pour le 13 juillet & 14h UTC, avec les traces du vol d’échan-
tilonnage (traits rouges). Les simulations ont été effectuées avec des valeurs
de Dh et Dv de 10000 / 1 m?s™! (a et b), 1000 / 0.1 m?s™! (c et d) et 1000
/0.1 m?*s™! (eetf).

concentration en traceur simulés autour du vol du 13 juillet, figure 5.8 b, d
et f.

Elle affecte également les concentrations en traceur le long du vol, comme
on peut le voir sur la figure 5.9. Les structures représentées sont fines pour
les coefficients de diffusion faible (Dv=0.01 m?s™!, trait violet, figure 5.9),
puis s’épaississent quand on intensifie la diffusion (Dv=0.1 m?s™!, trait vert,
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FI1GURE 5.9 — Concentrations en PMCP le long du segment d’échantillonnage
du vol du 13 juillet du DLR Falcon, observées (rouge, la largeur des rectangles
correspond au temps de prélévement de chaque échantillon, et leur hauteur
aux incertitudes de mesure) et simulées avec plusieurs valeurs du coefficient
de diffusion (gris, bleu, vert, violet). L’altitude de 'avion est indiquée par le
trait pointillé.

figure 5.9) et disparaissent aux fortes diffusions ( Dv=1 et 10 m?s™!, traits
bleu et gris, figure 5.9).

Le panache de traceur simulé avec une diffusion élevée, Dv=1 m?s~! et
Dh=10000 m?s™!, est large et peu intense (moins d’1 pptv au coeur du pa-
nache, figure 5.8b), et 'avion se trouve dedans pendant tout le segment
d’échantillonnage, entre 13h35 et 13h50. Les mesures de concentration en
traceur (figure 5.9, rectangles rouge) indiquent la présence de structures plus
fines et plus concentrées dans le panache, la diffusion utilisée ici est donc trop
intense. Dans ce cas, l'incertitude sur la position du panache importe peu,
la figure 5.8b indiquant qu’une variation de 200m sur ’altitude de I'avion ne
changerait pas significativement les concentrations en traceur rencontrées.

A Tinverse, avec une diffusion faible (Dv=0.01 m?s~!, Dh=100 m?s~,
figure 5.8f), les concentrations au coeur du panache dépassent 5 pptv, et
I’avion ne le traverse que pendant 5 minutes environ. La série temporelle des
concentrations en traceur simulée (figure 5.9 courbe violette) reproduit bien

les concentrations mesurées dans 1’échantillon B, mais pas celles de 1’échan-
tillon A.
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Le résultat est similaire avec une diffusion plus élevée (Dv=0.1 m?s™',
Dh=1000 m?s™!, courbe verte figure 5.9), avec des structures plus étendues
spatialement. La différence principale entre les simulations & Dv=0.1 et 0.01
m?s~! est qu’aux trés faibles diffusions, les parties du panaches issues des
différents segments d’injection ne se rejoignent pas et ’avion ne vole plus au
travers d'un panache unique, mais au milieu de quatre filaments trés fins.

La résolution limitée des observations (73-114 secondes, 13-21 km hori-
zontalement) rend difficile 'estimation du coefficient de diffusion a partir des
seules séries temporelles des concentrations en traceur. En effet, les concen-
trations simulées le long du vol sont sensibles a la fois aux variations du
coefficient de diffusion et a d’éventuelles erreurs sur la position du panache
simulé, particulierement aux faibles coefficients de diffusion. Le jeu d’ob-
servations obtenu lors de I'expérience PERTRAS ne nous permet pas de
discriminer ces deux sources d’erreurs dans les concentrations simulées.

Pour estimer les coefficients de diffusion, on fait alors appel & une méthode
différente permettant de prendre en compte non seulement la sensibilité des
concentrations en traceur simulées a I'intensité de la diffusion, mais aussi 'in-
certitude sur la position du panache par rapport a I’avion. On ne se base alors
pas sur les séries temporelles des concentrations, mais sur la quantité totale
de traceur recontrée par 'avion pendant I’échantillonnage, ainsi qu’autour
du plan de vol.

5.3.4 Simulation de la quantité de traceur totale le long
du vol

La résolution horizontale des champs météorologiques utilisés pour simu-
ler 'advection est de 0.5x0.5°. Cette résolution est tres satisfaisante pour
rendre compte du transport a longue distance, et il est difficile d’obtenir des
données plus résolues avec un modele global. Toutefois la taille du panache
injecté est proche de la résolution de ces champs et la zone dans laquelle
I'expérience a eu lieu est réduite (10° de longitude sur 3° de latitude envi-
ron). Des erreurs dans ’advection simulée liées a la résolution du champ de
vent pourraient donc fortement affecter la représentation de la dispersion du
panache.

Pour tester cette hypothése, on choisit de s’intéresser a la quantité de
traceur recontrée par ’avion le long du segment d’échantilonnage du vol du
13 juillet, intégrée. Cette quantité sera par la suite nommeée Ippc (I%5, pour
les observations, et I'%%%, selon le modéle), en utilisant comme unité le pptv
min. Etant donné les faibles variations d’altitude de I’avion (environ 500m),
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et donc de la densité de 'air, on choisit d’intégrer les rapports de mélange et
non les concentrations volumiques en traceur.

Sensibilité au coefficient de diffusion

La figure 5.10 montre 'évolution de I'?%%, dans le modéle en fonction du

coefficient de diffusion utilisé (courbe bleue). Elle présente un maximum pour
un Dv de 0.05 m2s~! autour de 7 pptv min et décroit quand on s’éloigne de
cette valeur (environ 3 pptv min pour Dv=0.01 m?s~! et environ 1 ppbv pour
Dv=10 m?s™').

La valeur observée, 195, (rectangle jaune figure 5.10), vaut entre 4.1 et
6.9 pptv selon les incertitudes de mesure. Cette intervalle est trop large pour
permettre d’estimer le coefficient de diffusion a partir du seul Ippc le long
du vol.

PFC reconstructions integrated over
the sampling flight segment

15 T T
Observations
Simulated

12— 7

PFC integrated (pptv min)

)
/

o \

0.01 0.10 1.00 10.00
Dv (m%™")

FIGURE 5.10 — Concentrations de PMCP intégrées le long du segment
d’échantillonnage du vol du 13 juillet du DLR Falcon, observées (rouge),
et simulé en fonction du coefficient de diffusion vertical utilisé pour simuler
le panache de traceur (bleu).

La dépendance de I'59%, selon Dv souléve des interrogations : on peut

expliquer facilement sa décroissance quand on augmente Dv, la largeur du
panache (en vV2Ddt) augmente et le traceur est localement moins concentré.
Par contre, avec des valeurs faibles de Dv (comme 0.01 m?s™!), le traceur
simulé reste concentré, comme on peut le voir sur la figure 5.8e et f, et on
pourrait s’attendre a ce que la quantité de traceur recontrée soit importante,

or 194, est de l'ordre de 3 pptv min seulement.
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Le faible I'59L, obtenu avec un Dv de 0.01 m2s™! s’explique par le fait que
I’avion n’a pas échantillonné le coeur du panache simulé, ce que laisse penser
la coupe du champ de traceur simulé autour du vol (figure 5.8f). Ippc est
alors trés sensible a la position de 'avion par rapport au panache, et donc
aux erreurs sur sa position simulée.

Sensibilité de Ipr- aux erreurs d’advection

Cette sensibilité peut étre étudiée en modifiant artificiellement la position
de l'avion par rapport au panache. Pour ce faire, une erreur systématique
Ax est appliquée sur la position horizontale de I'avion le long du segment
d’échantillonnage du traceur (cette partie du vol étant un profil, il n’est pas
nécessaire de modifier sa position verticalement et horizontalement).

On obtient alors un ensemble de plans de vols virtuels, chacun d’eux étant
issu d’une translation du plan de vol d’origine d’une distance Az dans une
direction donnée. Sur chacun de ces plans de vols, on calcule 794, La valeur
moyenne et 1'écart-type de I'5%L, sont ensuite calculés pour plusieurs valeurs
de Az (1, 2, 5 et 10 km) et selon le coefficient de diffusion, puis reportés sur

la figure 5.11.

PFC reconstructions integrated over
the sampling flight segment
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FIGURE 5.11 — Concentrations de PMCP intégrées le long du segment
d’échantillonnage du vol du 13 juillet du DLR Falcon, observées (rouge),
et simulé en fonction du coefficient de diffusion vertical utilisé pour simuler
le panache de traceur (bleu). Les autres courbes indiquent la valeur moyenne
(trait plein) et avec écart-type (pointillés) de cette quantité quand on ap-
plique une erreur systématique sur la position de I’avion, de 1km (vert), 2km
(violet), bkm (gris) ou 10km (orange).
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On note que I2%, est trés peu sensible a des erreurs positionnelles quand
Dv est grand (au-dessus de 0.2 m?s™1). En effet, le panache est alors étendu et
la zone couverte par ces erreurs ne permet pas de sortir du panache, comme
vu sur la figure 5.8f. On a vu précédemment que les mesures de traceur ont
une résolution spatiale de 13 a 21 km, or le profil de traceur observé de
la figure 5.4 montre que la variabilité des concentrations dans le panache
se fait au moins a l’échelle de ces observations, voire moins (sinon, on ne
pourrait avoir des échantillons de traceur riches aussi proches d’échantillons
en contenant trés peu). Dans ce cas, on s’attend a ce qu'un déplacement du
plan de vol d’'une distance de 10 km, proche des échelles typiques de variation
des concentrations en traceur observées, affecte Ippc. Les panaches simulés
avec des valeurs de Dv supérieures a 0.2 m?s~! ne reproduisent pas cette
sensibilité.

Pour des faibles valeurs de Dv, la valeur moyenne de I3, est peu sensible

a des erreurs de 1 ou 2 km, mais augmente quand on applique une erreur
de 5 ou 10 km. L’avion peut alors voler dans des masses d’air plus riches en
traceur, ce qui confirme le fait qu’il n’a pas volé, a 'origine, dans les masses
d’air les plus riches en traceur.

Aux faibles valeurs de Dv, les erreurs sur la position de I’avion par rapport
au panache posent probléme : pour Dv=0.01 m?s~!, une erreur de 1 ou 2 km
entraine un écart-type sur I'59% respectivement d’environ 20% et 40%. Ces
erreurs sont faibles devant la distance parcourue par le traceur (300 & 400
km) et il est peu probable qu'on puisse simuler le transport du panache
avec une telle précision. De plus, on ne peut se baser sur des observations
avec une résolution de 13 & 21 km si les concentrations sont sensibles a des

déplacements bien plus faibles.

Selon les estimations de Dv présentées dans le chapitre précdent, la valeur
Dv=0.01 m?s~! est sans doute sous-estimée. On supposera donc ici que la
tres forte sensibilité de 1394, aux erreurs de positionnement est liée au fait
que la diffusion est trop peu intense et que le panache simulé est alors trés
fin. On ne peut toutefois pas écarter totalement la possibilité que le mélange
soit réellement trés faible dans ce cas de transport, mais le cas étudié ici n’est

pas adapté pour étudier les trés faibles diffusions.

Il est plus vraisemblable que le mélange est d’une intensité comparable
a celui du panache asiatique du chapitre précédent, car il s’agit des mémes
masses d’air. Dans cette optique, une valeur de Dv supérieure a 0.02 m?s!
et inférieure & 0.2 m?s™! permettrait a I'n9%, de reproduire sa valeur observée
avec une erreur d’environ 5 km, ce qui est plausible pour une simulation de

20 heures de transport.
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5.4 Reconstructions lagrangiennes & haute ré-
solution

Comme pour les reconstructions de CO présentées dans le chapitre 4, on
dispose maintenant d’'un champ initial de concentrations en PFC qui peut
étre utilisé pour calculer des reconstructions lagrangiennes des mesures de
traceur avec la méthode de Legras et al. (2003).

5.4.1 Meéthodologie des reconstructions lagrangiennes

Les reconstructions sont calculées le long du vol du 13 juillet du DLR
Falcon, entre 13h30 et 15h15, toutes les 10 secondes. Pour chaque point
a reconstruire, 2000 retro-trajectoires sont calculées sur 10 heures environ,
jusqu’a 4h UTC avec le modéle FLEXPART, utilisant les mémes données
météorologiques que pour 'advection des fragments de panache ci-dessus.

Le 13 juillet & 4h UTC, les concentrations en traceur a 'extrémité des
trajectoires sont initialisées a 1’aide du champ calculé selon la méthode ci-
dessus, puis moyennées pour obtenir la concentration reconstruite le long du
vol.

Comme vu précédemment les retro-trajectoires des reconstructions sont
calculées en incluant une perturbation stochastique dans le champ de vent,
avec une intensité fonction du coefficient de diffusion. Faire varier ce coeffi-
cient afin de reconstruire le mieux possible les observations permet d’estimer
I'intensité du mélange durant le transport. Comme dans le chapitre 4, on se
focalise sur le coefficient de diffusion vertical, avec des valeurs de 0.01 a 10
m?2s~!. Le champ de concentration servant & initialiser les concentrations en
traceur est calculé avec le méme Dv que celui utilisé pour les trajectoires.

Real et al. (2010) a montré que I"utilisation d’un nombre limité de trajec-
toires peut générer des erreurs d’origine numérique dans les reconstructions.
En effet, le traitement stochastique de la diffusion demande de bien explorer
la gamme de perturbations diffusives générées, pour éviter de sur- ou sous-
représenter certaines origines des masses d’air. C’est pour cette raison qu’on
calcule un grand nombre (2000) de trajectoires pour reconstruire chaque ob-
servation.

Les reconstructions sont ainsi calculées en deux phases, pour chaque va-
leur de Dv :
— Simulation du champ de concentration en traceur le 12 juillet & 4h UTC
par croissance gaussienne
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— Calcul de 2000 rétrotrajectoires diffusives depuis un point toutes les 10
secondes sur le vol d’échantillonnage du 13 juillet

— Initialisation des trajectoires avec le champ de concentration et moyen-
nage sur les trajectoires pour chaque point reconstruit

5.4.2 Comparaison avec le schéma de panache gaussien

Le chapitre précédent de cette thése présente une estimation du coefficient
de diffusion basée sur des reconstructions des mesures de CO le long du vol
du 13 juillet du DLR Falcon. L’avion avait alors volé au travers de filaments
issus d'un panache asiatique agé de 9 jours. Bien que ces filaments ne puissent
pas étre reconstruits individuellement, on peut reproduire la variabilité du

CO le long du vol avec une diffusion verticale entre 0.01 et 0.2 m2s~!.
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FIGURE 5.12 — Concentrations en PMCP le long du segment d’échantillon-
nage du vol du 13 juillet du DLR Falcon, observées (rouge) et simulées (a) ou
reconstruites (b) avec plusieurs valeurs du coefficient de diffusion. L’altitude
de l'avion est indiquée par le trait pointillé. ¢ : Observations et reconstruc-
tions de CO le long du méme vol (cf chapitre précédent).

Les résultats obtenus dans la section précédente avec un schéma de crois-
sance gaussienne sont compatibles avec cette estimation. Toutefois, les deux
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approches sont différentes et il est préférable d’utiliser la méme méthodolo-
gie pour comparer les deux estimations. Dans ce but, des reconstructions de
concentration en traceur sont calculées le long du segment d’échantillonnage
du 13 juillet.

La figure 5.12a montre les concentrations en traceur reconstruites avec
plusieurs valeurs du coefficient de diffusion vertical le long du vol. Les résul-
tats sont comparables & ceux obtenus directement par croissance gaussienne
(figure 5.12b), avec quelques différences notables :

Tout d’abord, a Dv égal, les reconstructions tendent a reproduire des
structures plus fines et plus concentrées en traceur que la croissance gaus-
sienne. En effet, cette derniére simule des concentrations dont la variabilité
est principalement diie au grossissement des fragments de panache, selon une
loi gaussienne en v2DAt, et simule donc des gradients de concentration de
plus en plus faibles au fil du temps. Les reconstructions, quant a elles, ont été
mises au point dans le but de reproduire le mieux possible la variabilité des
concentrations observées et sont donc aptes a reproduire des structures fines
dans les panaches, quel que soit le temps écoulé entre I'injection du traceur
et les observations.

Ensuite, les concentrations reconstruites avec Dv=0.01 m?s™! (figure 5.12a,
ligne violette) sont faibles devant celles simulées par croissance gaussienne (fi-
gure 5.12b, ligne violette). On a vu précédemment qu’a cette intensité de la
diffusion, les concentrations en traceur le long du vol sont trés sensibles a
des erreurs d’advection simulée. On ne peut explorer 'influence de ces er-
reurs sur les reconstructions de la méme fagon que pour le champ gaussien
en raison d’un temps de calcul prohibitif. On doit donc faire I'hypothése que
les résultats obtenus seraient similaires a ceux obtenus ci-dessus, c¢’est-a-dire
que des erreurs de l'ordre de 2 km sur la position de 'avion par rapport
au panache induisent des modifications importantes (40%) de la quantité de
traceur rencontrée par l'avion.

Les reconstructions de traceur ont une sensibilité au coefficient de diffu-
sion trés différente de celle des reconstructions de CO (figure 5.12¢), ou la
diminution du coefficient de diffusion méne & une augmentation de la varia-
bilité et des maxima des concentrations reconstruites. Les reconstructions se
font alors a I’aide de rétrotrajectoires calculées sur 9 jours avant la mesure,
ce qui fait que les concentrations en CO sont initialisées & un moment ou le
panache asiatique est étendu et proche des sources. Sa signature se trouve
donc toujours dans les reconstructions, bien qu’elle ne soit pas visible avec
une diffusion trés intense (Dv=10 m?s™'), auquel cas elle est diluée dans
I'influence de multiples régions sources trés étendues.

Le faible nombre d’observations de l’expérience PERTRAS ne permet
pas de calculer les distributions des concentrations en PFC observées et donc
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d’utiliser ce critére pour estimer le coefficient de diffusion. Toutefois, les séries
temporelles de la figure 5.12 laissent & penser que la valeur de Dv estimée
avec les reconstructions de CO, 0.05 m?s~!, permet aux reconstructions de
traceur de reproduire de fagon satisfaisante les observations. Les estimations
du coefficient de diffusion a 'aide du CO et du traceur artificiel sont donc
compatibles.

De plus, les reconstructions avec Dv=0.01 m?s~! ne reproduisent pas de
pic de concentration en traceur comparable a 1’échantillon B (entre 3 et 4
pptv), et les reconstructions avec Dv=0.5 m?s~! sous-estiment significati-
vement les concentrations en traceur le long du vol et leur variabilité. Les
reconstructions confirment donc l'estimation de Dv obtenue par croissance

gaussienne : entre 0.02 et 0.2 m?s~1.

1

5.5 Conclusions

Lors de 'expérience PERTRAS, un panache artificiel de traceur fut in-
jecté dans la troposphére libre au-dessus du Groenland en juillet 2008. Le
traceur étant inerte chimiquement, la dispersion du panache est uniquement
die a des processus dynamiques, ce qui en fait un cas trés favorable a I’étude
du mélange lors du transport a longue distance dans la tropospheére libre.

Les mesures de traceur pratiquées en aval permettent de mettre en évi-
dence le lien lagrangien entre le vol d’injection et celui d’échantillonnage.
Toutefois, la faible résolution de ces mesures ne permet pas d’étudier le mé-
lange subi par le panache de traceur, c¢’est pourquoi un schéma de panache
gaussien a été mis au point afin de simuler la dispersion de ce panache.

Le panache est divisé en fragments les plus petits possibles au moment
de I'injection, ces fragments sont advectés a I'aide d’'un modéle de transport
lagrangien, puis étendus selon une fonction gaussienne dont la largeur est
fonction du temps de transport et de 'intensité de la diffusion turbulente. On
dispose ainsi d'une représentation a trois dimensions du panache de traceur
pendant le transport.

Le panache simulé permet de reproduire de facon satisfaisante le lien la-
grangien entre les deux vols, ainsi que 'ordre de grandeur des concentrations
observées. La taille des structures formant le panache simulé et les concen-
trations dans celui-ci dépendent fortement du coefficient de diffusion choisi.

La faible résolution des mesures de traceur ne permet pas d’utiliser les
séries temporelles des concentrations le long du vol pour estimer le coefficient
de diffusion. On se base donc sur la quantité de traceur totale rencontrée
par 'avion pendant 1’échantillonnage, ainsi que sur la sensibilité de cette
grandeur & des erreurs sur la position relative du panache de traceur par
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rapport & 'avion. En effet, les observations indiquent que les concentrations
en traceur varient spatialement sur des échelles de 'ordre de la dizaine de
kilomeétres. Il faut donc que les concentrations simulées le long du vol soient
sensibles & des erreurs de position de cet ordre.

Les concentrations en traceur le long du vol sont reproduites au mieux
avec une diffusion verticale entre 0.02 et 0.2 m2s~! et avec une diffusion
horizontale entre 200 et 2000m ?s~!. Cette estimation est confirmée par des
reconstructions lagrangiennes des concentrations en traceur et concorde avec
I’estimation présentée dans le chapitre précédent a partir de reconstructions
de filaments de CO d’un panache asiatique observés lors du méme vol.

Une source d’incertitude importante dans ce travail provient des données
métorologiques utilisées pour simuler le transport. En effet, il s’agit de réana-
lyses de 'TECMWEF, avec une résolution horizontale de 0.5 par 0.5 et une
résolution temporelle de 6 heures, or les filaments de panache injectés sont
tres fins et longs de 70 km environ. Il serait donc utile d’approfondir 1’étude
a 'aide de données météorologiques plus résolues, par exemple issues d'un
modéle régional.

On pourrait de plus traiter les résultats d’autres expériences d’injection de
traceur a I’aide du schéma de panache gaussien, afin de comparer la dispersion
des panaches de traceur dans différents cas et comparer les résultats obtenus
avec ceux d’autres modéles de transport, comme FLEXPART. Il faudrait
pour cela inclure dans le schéma de panache gaussien un moyen de prendre
en compte la variabilité du vent dans les fragments de panache, par exemple
en les scindant a intervalles réguliers.

Les résultats de PERTRAS ont mis en avant le manque de résolution
de I’échantillonnage du traceur le 13 juillet. Pour de futures expériences, il
serait utile de se focaliser sur 1’échantillonnage, avec des mesures ayant une
résolution temporelle de moins de 15 secondes pour bien observer la varia-
bilité des concentrations. Idéalement, il serait trés utile d’effectuer deux vols
d’échantillonnage en méme temps, afin d’augmenter les chances de rencon-
trer le panache de traceur; il faudrait également échantillonner le traceur a
plusieurs échéances pour suivre 1’évolution temporelle du panache pendant
plusieurs jours.

Enfin, il était difficile de distinguer les parties du panache issus des quatre
segments d’injection et donc d’estimer 'impact du mélange entre ces struc-
tures sur la dilution du panache. Pour de futures expériences, il serait sans
doute préférable d’injecter le traceur le long d'un seul segment, ou alors de
marquer les différentes parties du panache injecté avec un autre traceur, dont
le taux d’injection serait différent pour chaque segment afin de les différen-
cier.
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Chapitre 6

Influence du scénario de mélange
sur 1’ozone lors du transport d’un
panache de polluants en Arctique

6.1 Introduction

Dans les chapitres précédents, on a étudié la dispersion de panaches de
polluants a I'aide de traceurs supposés passifs aux échelles de temps du trans-
port, avec comme objectif principal 'estimation de l'intensité du mélange
dans la troposphére libre.

Toutefois, les traceurs utilisés dans les chapitres précédents ont en soi peu
d’impact sur le climat, en plus d’étre peu réactifs : le CO est un précurseur de
I'ozone, mais a un temps de vie d’environ deux mois, long devant les temps de
transport du cas étudié dans le chapitre 4 (9 jours), il n’est de plus pas un gaz
a effet de serre. Le traceur dont la dispersion est étudiée dans le chapitre 5, de
type PFC, est présent en trop faibles concentrations dans I’atmospheére pour
affecter le bilan énergétique. Les résultats obtenus a ’aide de ces traceurs sont
utiles car ils peuvent étre utilisés pour étudier le transport en se focalisant
sur les processus dynamiques et donc pour quantifier la dispersion d’autres
espéces composant les panaches, ayant un impact plus important sur le climat
et la qualité de l'air. C’est notamment le cas de I'ozone, mais aussi des oxydes
d’azote, dont il est nécessaire de comprendre 1’évolution des concentrations
diie au mélange et a la photochimie atmosphérique.

Contexte scientifique

Comme on I’a vu dans les chapitres 3 et 4, la simulation du transport
des panaches de polluants a 1’aide de modeéles globaux eulériens est sujette
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a la diffusion numérique, qui résulte de la discrétisation de ’espace par des
grilles ayant souvent une résolution de plus d’1° horizontalement. Cet effet
induit des erreurs dans les bilans de polluants ainsi que dans les temps de
réaction photochimiques. Pour éviter ces erreurs, on peut étudier la chimie
dans les panaches durant le transport a I’aide de modéles lagrangiens, comme
le modéle de photochimie de trajectoire CiTTyCAT présenté dans le chapitre
3 (Wild et al., 1996; Pugh et al., 2011).

Dans le cadre du projet ICARTT (International Consortium for Atmos-
pheric Research on Transport and Transportation), Methven et al. (2006)
avait mis en évidence plusieurs cas de connexion lagrangienne entre observa-
tions par des avions de recherche de panaches lors de leur transport a travers
I’ Atlantique nord. Methven et al. (2006) définit cette connexion en se basant
sur des calculs du modele de trajectoire UGAMP et du modéle de dispersion
de panache FLEXPART, ainsi que sur la signature chimique des masses d’air
a ’aide des rapports des concentrations de 7 COV a celle de I’éthane.

Real et al. (2007) et Real et al. (2008) présentent 1'étude de deux de ces
cas portant respectivement sur le transport d’'un panache issu de feux de
biomasse et d’'un panache anthropique au travers de 1’Atlantique nord.

Le panache anthropique, issu du nord-est des Etats-Unis et transporté a
basse altitude, présente une perte moyenne d’ozone de I'ordre de 5 ppbv/jour.
Pour expliquer cette perte, il est nécessaire de prendre en compte le mélange,
mais aussi la déposition séche et humide, 80% de la réduction de la production
d’ozone étant due au lessivage du HNOj et & la formation de radicaux OH
via la réaction de 'O('D) (issu de la photolyse de I'ozone) avec la vapeur
d’eau. La capacité oxydante du panache est suffisamment importante pour
étre un puits de CO deux fois plus fort que le mélange.

Le panache issu d’un feu de biomasse en Alaska fut, quant a lui, transporté
dans la moyenne troposphére. Il présente une augmentation des concentra-
tions en ozone de 17 ppbv sur 5 jours, associée & une décroissance significative
des concentrations en CO. La production d’ozone est ici induite par la décom-
position thermique des importantes quantités de PAN présentes initialement
dans le panache. Il est, une fois de plus, nécessaire de prendre en compte
le mélange pour expliquer 1’évolution chimique du panache. Enfin, les aéro-
sols présents dans le panache pourraient réduire de plus de 20% les taux de
photolyse du NO; et de 1'ozone.

L’article de Real et al. (2010) prolonge cette étude a ’aide d’un modéle
de reconstruction lagrangienne basé sur de multiples trajectoires stochas-
tiques calculées par Pisso et al. (2009) a partir d’observations in-situ d’un
panache de feu nord-américain. Le modéle CiTTyCAT fut utilisé pour si-
muler la chimie dans des masses d’air suivant ces trajectoires et qui furent
mélangées en leur extrémité . Cette méthode est décrite plus en détails dans
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le chapitre 3. Les reconstructions de ce type reproduisent la variabilité des
concentrations dans les panaches bien mieux que les modéles globaux eu-
lériens de chimie-transport. Dans le cas de Real et al. (2010), cela permet
également d’étudier avec une bonne précision la production d’ozone dans et
au bord des panaches. Cette production dirige 1’évolution des corrélations
entre concentrations d’ozone et de CO du fait des gradients de production
et de destruction d’ozone dans les panaches. Les simulations de Real et al.
(2010) reproduisent bien mieux ces corrélations que les modeles globaux,
particuliérement au niveau des lignes de mélange.

On étudiera dans ce chapitre I’évolution chimique dans un panache nord-
américain intercepté par quatre vols en juillet 2008, dans le cadre de la cam-
pagne POLARCAT. On présentera tout d’abord la méthode utilisée pour
définir la connexion lagrangienne, et les différentes observations du panache
reliées de cette maniére. On présentera également les résultats du modéle
régional eulérien WRF-chem sur ce cas. Ensuite, on étudiera 1’évolution des
concentrations dans le panache a I'aide du modéle CiTTyCAT, d’abord dans
une masse d’air isolée, puis en prenant en compte le mélange avec deux esti-
mations des concentrations de fond obtenues par WRF-chem, correspondant
a deux scénarios de mélange. Enfin, on présentera les conclusions et perspec-
tives de 1’étude.

6.2 Cas de connexion lagrangienne étudié

6.2.1 Meéthodologie
Détermination de la connexion lagrangienne avec FLEXTRA

Durant ’été 2008, dans le cadre du projet POLARCAT, une série de
vols d’avions de recherche furent effectués en Arctique et dans les régions
environnantes. Afin de mettre en évidence des cas de connexion lagrangienne
entre ces vols, une recherche systématique fut effectuée a ’aide de trajectoires
calculées par le modéle de trajectoire FLEXTRA, forcé par des champs de
vents analysés de TECMWEF (J. Burkhart, communication personnelle).

Les trajectoires furent calculées systématiquement depuis tous les vols de
la campagne d’été, puis comparées a la position des vols en aval. La connexion
fut établie si la trajectoire se trouvait a une distance inférieure a 200 km du
vol, avec une différence d’altitude de moins d’1 km et une différence de temps

de moins de 30 minutes. Les trajectoires individuelles pouvant étre affectées
par des erreur de position de l'ordre de 20% Stohl et al. (2004, 2005), le
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critére de position utilisé est peu restrictif afin de ne pas exclure des cas de
connexion lagrangienne intéressants a cause d’erreurs sur les trajectoires.

En plus de cette contrainte dynamique, une condition sur les concentra-
tions en CO observés fut appliquée, afin de sélectionner les masses d’air pol-
luées : le rapport de mélange du CO en amont doit étre supérieur a 100 ppbv.
Il doit de plus étre supérieur aux observations en aval, les concentrations en
CO dans un panache étant en général décroissantes durant le transport.

Une fois ces critéres appliqués, on dispose d’une liste de segments de
vols connectés les uns aux autres par lien lagrangien. Les plus intéressants,
sélectionnés manuellement, furent étudiés plus en détail & ’aide du modéle
eulérien régional WRF-chem, afin de disposer de données météorologiques et
d’une représentation en 3D de la composition atmosphérique avec une bonne
résolution.

Modéle régional WRF-chem

Ce cas de connexion lagrangienne fut étudié plus en détail a 'aide du
modéle de chimie-transport régional WRF-chem, afin de confirmer le lien
lagrangien, et d’obtenir une représentation a trois dimensions de ’évolution
du panache.

Le modéle fut utilisé pour simuler la composition atmosphérique dans
une région recouvrant le nord-est de I’Amérique du Nord et le Groenland,
sur une période s’étendant du 28 juin au 8 juillet 2008. Il compte 27 niveaux
verticaux et sa résolution horizontale est de 35 km. Utiliser une grille & haute
résolution comme celle-ci permet de réduire les erreurs diies a la diffusion
numérique, comme vu dans le chapitre 4.

Les données d’émission utilisées sont celles du projet d’intercomparaison
POLMIP (POLARCAT model intercomparison project) et trois simulations
furent effectuées : 'une avec I’ensemble des émissions, la seconde sans les
émissions de feux de biomasse et la derniére sans les sources anthropiques
(dans le domaine du modéle).

Les conditions initiales et aux limites sont issues des données météoro-
logiques GF'S et des sorties du modeéle global MOZART4. 11 faut noter que,
dans les simulations sans feux et sans sources anthropiques, les émissions
n’ont été coupées que dans le domaine de WRF-chem, les conditions initiales
(le 28 juin) et les conditions aux limites ne sont pas affectées. Un nudging des
champs météorologiques est effectué toutes les 6 heures pour que le modéle
régional ne diverge pas des champs globaux.

Une publication basée sur ces simulations est actuellement en préparation
(Thomas et al., 2011).
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6.2.2 Présentation du cas

La méthode de détermination de connexion lagrangienne ci-dessus permet
de mettre en évidence un bon lien entre le vol du NASA-DCS8 du 4 juillet
au-dessus du Canada et les vols de ’ATR-42 et du DLR Falcon le 7 juillet
au sud du Groenland.

NASA-DCS, 4 juillet

La carte de la figure 6.1 indique la trace de ces trois vols ainsi que de
plusieurs trajectoires calculées par WRF-chem a partir du segment du vol
du NASA-DCS8 sur lequel le lien lagrangien est établi, au sud de la Baie
d’Hudson. Ces trajectoires sont marquées par une ascension rapide les 5 et 6
juillet, qui éléve les masses d’air de 2.5 km initialement jusqu’a environ 8 km
d’altitude (figure 6.1, figure du bas). La carte des colonnes de CO observées
le 4 juillet, figure 6.2, indique la présence d'un panache de pollution dans
cette région (Pommier et al., 2010). Lors des jours précédents, des feux de
biomasse ont été observés au centre du Canada et en Alaska, ils influencent
les observations du DC8 (Fuelberg et al., 2010).

La section du vol du 4 juillet sur laquelle se fait le lien lagrangien (20h36
- 20h45 UTC) est indiquée sur les séries temporelles des observations de CO
et ozone, figure 6.3. A 20h36 UTC, l'avion sortait d’une masse d’air riche
en ozone (plus de 60 ppbv), puis a intercepté une masse d’air contenant
de fortes concentrations de CO (jusqu’a 500 ppbv), vers 20h38 UTC a une
altitude d’environ 2.5 km. Ce panache est également riche en PAN et en
COV (plusieurs ppbv), ce qui est fréquent dans les panaches issus de feux
de biomasse. Les observations qui y sont faites serviront de concentrations
initiales (cf table 6.1) pour les simulations présentées dans ce chapitre.

CO (ppbv) | O3 (ppbv) | NOx (pptv) | PAN (pptv) | HNO;3 (pptv)
512.9 51.4 76.3 2241 33.3

TABLE 6.1 — Rapports de mélange de CO, ozone et NOy initiaux utilisés lors
des simulations de chimie lagrangienne, issus des mesures du NASA-DCS le
4 juillet.

Le NASA-DCS8 a rencontré des masses d’air riches en CO plus tard, autour
de 22h, qui font partie du méme panache qui présente une extention spatiale
de plusieurs centaines de kilomeétres, comme montré par les observations de
I'instrument TASI, figure 6.2. Les résultats de WRF indiquent qu’il pourrait y
avoir un lien lagrangien entre ces masses d’air et les observations du 7 juillet
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FIGURE 6.1 — Carte et des trajectoires calculés par WRF-chem pour ce cas
de connexion lagrangienne, avec les traces des vols, et évolution typique de
I’altitude de ces trajectoires avec le temps.. Les limites de la carte corres-
pondent au domaine sur lequel la simulation WRF a été effectuée. Source :
Thomas et al. (2011)
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FIGURE 6.2 — Cartes de colonnes total de CO observées par I'instrument TASI
les 4 juillet 2008 autour du vol du NASA-DCS8 (tracé en bleu). (Pommier
et al., 2010)
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FIGURE 6.3 — Série temporelle des observations de CO (rouge) et d’ozone
(bleu) le long du vol du 4 juillet 2008 du NASA DCS, avec l'altitude de
I'avion (noir). La zone de connexion lagrangienne définie par les trajectoires
calculées par FLEXTRA est indiquée par le rectangle jaune.

dans le panache. Toutefois ce lien n’est pas confirmé par les trajectoires
calculées par FLEXTRA, on utilisera la partie du panache rencontrée par
le NASA-DCS8 vers 20h36 pour définir les concentrations intitiales dans les
simulations de chimie lagrangienne présentées ci-dessous.

ATR-42 et DLR Falcon, 7 juillet

Les observations de CO et ozone le 7 juillet par ’ATR-42 et le DLR Falcon
sont présentées sur la figure 6.4. Le lien lagrangien avec le vol du 4 juillet
se fait & peu prés au méme moment pour les deux vols, autour de 13h50,
entre 7 et 8 km d’altitude. L’altitude de la trajectoire calculée par WREF,
qu’on peut voir sur la figure 6.1, indique que 1’ascension du panache s’est fait
rapidement, s’élevant d’environ 5.5 km en deux jours.

Les séries temporelles de CO dans les zones de connexion lagrangienne des
deux vols (rectangles verts, figure 6.4) présentent une structure double avec
des rapports de mélange d’environ 140 ppbv pour ’ATR-42, et 170 ppbv pour
le DLR Falcon, entourée de masses d’air moins riches en CO (environ 100 et
140 ppbv respectivement). Ces structures sont marqées par des rapports de
mélange en CO significativement plus élevés que leur environnement. Etant
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donné le lien lagrangien établi avec les observations du 4 juillet par le NASA-
DCS8, on déduit qu’elles font partie du panache de feu nord-américain observé
ce jour la, qui a été transporté vers le sud du Groenland. On utilisera donc
les observations effectuées dans ces structures pour expliquer I’évolution de
sa composition.
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FIGURE 6.4 — Série temporelle des observations de CO (rouge) et d’ozone
(bleu) le long des vol du 7 juillet 2008 de I’ATR 42 (haut) et du DLR Falcon
(bas), avec l'altitude de I’avion (noir). La zone de connexion lagrangienne est
indiquée par les rectangles verts.

Les rapports de mélange mesurés dans le panache (moyenne et écart-type)
dans les vols de ’ATR-42 et du DLR Falcon sont indiqués dans la table 6.2.

CO Os PAN NO NOy
(ppbv) | (ppbv) | (pptv) | (pptv) | (pptv)
DLR Falcon 7 juillet | 167 £ 5 | 38 + 2.3 | 322 £ 23 | 5+ 5 | 477 & 21
ATR-42 7 juillet | 139 + 6 | 58 & 2 - - -
ATR-42 8 juillet | 161 £5 | 65 + 2 - - -

TABLE 6.2 — Rapports de mélange observés dans les panaches par les trois
vols en aval du lien lagrangien.

Dans les observations I’ATR-42, la signature du CO dans le panache coin-
cide avec des structures identiques, bien que d’amplitude moindre, dans le
rapport de mélange en ozone (environ 60 ppbv), tandis que 'ozone dans la
partie du panache traversée par le DLR Falcon est environ 20 ppbv plus
faible. On expliquera plus loin dans le présent chapitre cette différence dans
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les niveaux d’ozone mesurés par les deux avions le 7 juillet a I'aide de simula-
tions du modéle CiTTyCAT, a 'aide de deux scénarios de mélange distincts.

Sur observations d’ozone par lidar au-dessus de ’ATR-42 le 7 juillet,
présentées figure 6.5, on peut voir entre 13h30 et 14h UTC la trace d’une
intrusion stratosphérique, caractérisée par de fortes concentrations en ozone,
sous la tropopause. La partie du panache dans laquelle a volé ' ATR-42 (peu
avant 14h UTC) pourrait ainsi avoir été mélangée avec de l'air issu de la
haute troposphére, ce qui expliquerait son enrichissement en ozone.

POLARGAT - Flight 75 - 07/07/08 - O3,ppb
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FIGURE 6.5 — Rapport de mélange d’ozone au zénith de I’ATR-42 le 7 juillet
mesuré par le lidar Alto. Le carré noir indique la zone de connexion lagran-
gienne avec le vol du 4 juillet du NASA-DCS. Source : Ravetta et al., 2011,
in prep.

ATR-42, 8 juillet

Les trajectoires calculées avec le modéle FLEXTRA permettent de mettre
en évidence un lien lagrangien entre la partie du panache observée le 7 juillet
par ’ATR-42 (figure 6.4, rectangle vert dans la partie supérieure) et le vol
du méme avion le lendemain, autour de 13h40.

La figure 6.6 montre les séries temporelles des concentrations en CO et
ozone le long du vol de ’ATR-42 le 8 juillet. On peut y voir que 'avion a
traversé successivement une masse d’air présentant environ 150 ppbv de CO
et plus de 60 ppbv d’ozone, qu'on peut associer au panache nord-américain,
puis une masse d’air riche en ozone (prés de 100 ppbv) et relativement pauvre
en CO (110 ppbv), ce qui correspond a ce qu’on peut observer dans la haute
troposphére.
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tangle vert.

L’observation du panache nord-américain au contact d’'un masse d’air
riche en ozone va dans le sens de I’hypothése formulée ci-dessus, selon laquelle
la partie du panache observée par 'ATR-42 le 7 juillet aurait été influencée
par de l'air issu de la haute troposphére. En effet, les deux interceptions du
panaches sont reliées par un lien lagrangien, présentent des concentrations
en ozone élevées (plus de 50 ppbv dans les deux cas) et sont a proximité de
masses d’air issues de la haute troposphére.

Etant donné que la partie du panache observée par le DLR Falcon le 7
juillet ne présente pas le méme enrichissement en ozone, on peut supposer
qu’elle n’a pas subi cette influence de masses d’air issues de la haute tropo-
sphére. On peut séparer ce cas de connexion lagrangienne en deux branches,
sujettes a des scénarii de mélange différents :

— Pas d’influence HT : NASA DCS, 4 juillet — DLR Falcon, 7 juillet

— Influence HT : NASA DCS, 4 juillet — ATR-42, 7 juillet — ATR-42,

8 juillet

6.2.3 Simulation du transport du panache par le modéle
eulérien régional WRF-chem

Les observations in-situ sont limitées spatialement et dans le temps et ne
permettent pas d’obtenir une représentation a trois dimensions du panache
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et des concentrations en son sein. On fait donc appel au modéle régional
WRF-chem pour étudier son transport.

La carte de rapport en mélange de CO simulé pour le 4 juillet est pré-
sentée figure 6.2.3a a l'altitude de la zone de connexion lagrangienne sur le
vol du NASA-DCS8. Le panache est nettement identifiable prés du vol, au
sud-ouest de la baie d’Hudson, avec des rapports de mélange en CO attei-
gnant 200 ppbv. Si on compare cette carte avec les colonnes de CO observées
par 'instrument TASI, figure 6.2, on remarque que WRF simule le panache
légérement plus au nord que les observations.
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FIGURE 6.7 — Cartes de rapport de mélange de CO simulées par WRF-chem le
4 juillet & 2.5 km (a) et le 7 juillet & 8.3 km (b). Les cartes c et d représentant
la différence de rapport de mélange en CO entre la simulation avec toutes les
émissions et celle sans les sources anthropiques c et sans feux de biomasse d,
le 7 juillet & 8 km. Source : Thomas et al. (2011)

Entre le 4 et le 7 juillet, le panache a été transporté au-dessus du Quebec
vers le sud du Groenland (cartes intermédiaires non montrées ici) sous 'in-
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fluence d’un systéme dépressionnaire et subit une ascension rapide sous I'effet
d’'un front, comme le montre la trajectoire indiquée figure 6.1. Le panache
apparait nettement sur la carte des rapports de mélange en CO, figure 6.2.3b,
le 7 juillet a ’altitude de la connexion lagrangienne sur le vol du DLR-Falcon
(8 km). Les concentrations dans le panache ont nettement diminué du fait
de sa dispersion, ne dépassant pas 130 ppbv dans les simulations.

Les mesures in-situ indiquent des concentrations plus élevées que les va-
leurs simulées dans le panache le 4 et le 7 juillet. Toutefois, sa localisation est
compatible avec les observations. De plus, la forte décroissance des concen-
trations en CO entre le vol du NASA-DCS le 4 juillet et les vols en aval est
reproduite par le modéle. On peut donc supposer que cette sous-estimation
du CO dans le panache vient d’émissions de CO trop faibles, ou décalées
dans le temps ou dans 'espace.

La modification des rapports de mélange en CO induite par la suppression
des sources de pollution anthropique et des feux de biomasse est représentée
le 7 juillet & 8 km, respectivement sur les figures 6.2.3c et d. La signature du
CO anthropique entre le 28 juin et le 7 juillet (ou les émissions sont coupées)
est trés faible au sud du Groenland, a I'inverse de celle des feux de biomasse
qui influencent de plus de 20 ppbv le CO le long du vol du DLR Falcon.

Par la suite, pour étudier la chimie de l'ozone dans le panache, on fera
appel aux simulations de WRF-chem sans feux pour définir les concentrations
de fond utilisées dans la paramétrisation du mélange. Le panache étudié
étant principalement issu de feux de biomasse, on utilsera les résultats de la
simulation sans ces feux pour représenter I’environnement dans lequel il est
transporté.

6.3 Simulation de I’évolution des concentrations
le long du lien lagrangien

6.3.1 Meéthodologie

Pour étudier I’évolution des concentrations dans le panache, on fait ap-
pel au modéle de photochimie de trajectoire CiTTyCAT (présenté dans le
chapitre 3).

Ce modéle calcule et integre les taux de réaction dans une boite suppo-
sée homogéne. Dans le cas présenté ici, la boite suit une trajectoire calculée
par WRF-chem, partant du vol du NASA-DCS le 4 juillet, au niveau de la
zone de connexion lagrangienne. Les concentrations initiales dans la boite
sont définies par les observations in-situ de I'avion. Les concentrations ini-
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tiales des espéces principales sont indiquées dans la table 6.1. Les simulations
sans mélange furent également lancées avec ces concentrations plus ou moins
I’écart-type des observations du NASA-DC8 dans le panache.

En aval, les concentrations simulées sont comparées avec les observations
des vols du 7 juillet de 'ATR-42 et du DLR-Falcon, ainsi que du vol du 8
juillet de ’ATR-42, dans le panache comme vu ci-dessus. Les observations
utilisées sont indiquées dans la table 6.2.

Pour simuler le mélange, on détermine des concentrations de fond, re-
présentant la moyenne de la composition de I’air environnant la trajectoire,
avec lesquelles la masse d’air étudiée échange des constituants. L’expression
de I’évolution des concentrations diile au mélange est donnée par ’équation
3.4, présentée dans le chapitre 3. Elle fait intervenir un temps de mélange,
Tz, fixé par I'utilisateur.

On le fixe de facon a ce que les concentrations en CO, qui est peu réactif
a l’échelle de quelques jours, en aval de la trajectoire correspondent aux
observations. Dans notre cas, on utilise les observations du DLR-Falcon dans
le panache le 7 juillet, ce qui revient a utiliser un 7,,,;, de 36.5h. Si on prend en
compte I’écart-type des rapports de mélange en CO dans le panache observé
par le DLR Falcon, environ 5 ppbv, T,,;, varie de plus ou moins une heure. On
gardera par la suite une seule valeur du temps de mélange, afin de focaliser
I’étude sur les différences entre les concentrations de fond dans les différents
scénarions plutot que sur de petites variations du taux de mélange.

6.3.2 Chimie seule

L’évolution des concentrations dans le panache est d’abord simulée sans
faire appel au mélange, avec les concentrations initiales plus ou moins leur
écart-type observées par le NASA-DCS dans le panache.

La figure 6.3.2a, b et ¢ montre les séries temporelles des rapports de
mélange en ozone, CO et PAN pendant la simulation. Ces concentrations
évoluent peu durant la simulation. Cela s’explique facilement pour le CO,
qui est peu réactif a I’échelle de quelques jours, et pour le PAN dont le puits
chimique principal, la décomposition thermique, voit son intensité réduite
par le refroidissement du panache dii & son ascension rapide.

L’évolution de I'ozone est liée aux concentrations en NOx dans le panache.
En effet, dans les premiéres 24 heures de la simulation, une grande partie des
NOx sont consommés pour former du PAN (figure 6.3.2¢) et du HNOj (figure
non présentée ici). Ces deux espéces ayant un temps de vie long dans la haute
troposphére, elles ne contribuent pas a régénérer les NOx, comme on peut le
voir sur la série temporelle des rapports de mélange en NO (figure 6.3.2d, on
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FIGURE 6.8 — Séries temporelles des rapports de mélange en ozone (a, ppbv),
CO (b, ppbv), NO (c, pptv) et PAN (d, pptv) ainsi que de la production nette
d’ozone (e, ppbv/jour) simulées par CiTTyCAT sans mélange. Les traits
rouges fins indiquent les résultats des simulations avec des concentrations
initiales plus ou moins I'écart type des observations dans le panache. Les
mesures en aval du lien lagrangien sont indiquées par des barres verticales.

présente spécifiquement le rapport de mélange en NO plutét que la somme
des NOx car il est mesuré¢ par le DLR Falcon).
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Le DLR Falcon a également mesuré la concentration totale en NOy. Le
modéle conserve cette concentration et la surestime significativement (courbe
non montrée ici). Ceci s’explique par 1’absence de mélange, et par I’absence
de paramétrisation du lessivage du HNO3 dans la version utilisée ici.

Du fait de la conversion des NOx en espéces réservoir dans le panache,
le production chimique brute d’ozone y est faible, et le bilan chimique net
d’ozone tend vers une perte nette de l'ordre d’1 ppbv/jour, comme montré
figure 6.3.2¢.

La comparaison de la composition du panache avec les observations en
aval du lien lagrangien montre une forte surestimation du CO et du PAN. On
n’avait jusque-la pas pris en compte le mélange dans la simulation et il est
nécessaire de le prendre en compte pour mieux reproduire des concentrations
conformes aux observations en aval.

6.3.3 Influence du mélange

Le schéma de mélange dans CiTTyCAT requiert des concentrations de
fond, fixées. Dans le cas présent, elles sont estimées a partir de la simulation
WRF-chem sans feux de biomasse, le long de la trajectoire. En effet, dans
cette simulation les émissions de feux sont coupées dans le domaine du modéle
(PAmérique du Nord et le Groenland) a partir du 28 juin, et le panache
étudié ici n’y est pas représenté. Elle conserve toutefois la signature des autres
sources de pollution, ainsi que les feux hors du domaine du modéle et ayant
eu lieu avant le 28 juin. On peut donc utiliser cette simulation de WRF-chem
pour estimer la composition typique des masses d’air entourant le panache.

Lors de la premiére interception du panache (4 juillet, 22h UTC), les
niveaux de fond correspondent a des masses d’air peu polluées (85.4 ppbv de
CO, table 6.3 et figure 6.9). La trajectoire est ensuite entourée de masses d’air
plus riches en CO (96.3 ppbv) et relativement pauvres en ozone (31.1 ppbv).
A la fin de la simulation, les concentrations de fond sont influencées par la
haute troposphére, avec des concentrations élevées en ozone (70.2 ppbv) et
appauvries en CO (83.9 ppbv).

La transition entre ces concentrations est effectuée par interpolation li-
néaire, conformément a l'allure des séries temporelles simulées par WRF-
chem sans feux le long de la trajectoire, comme montré par la figure 6.9.

Pour expliquer 'enrichissement en ozone de la partie du panache traversée
par 'ATR-42 le 7 et le 8 juillet, on a fait I'hypothése selon laquelle ces obser-
vations seraient influencées plus tot par de 'air issu de la haute troposphére.
On a donc mis au point un autre scénario de mélange, basé sur les mémes
concentrations, mais en effectuant 46 heures plus tot la transition entre les
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Temps CO (ppbv) | O3 (ppbv) | PAN (pptv) | NOx (pptv)
4 juillet, 22h UTC 85.4 46 171.9 12
7 juillet, 11h UTC 96.3 31.1 182.7 10
9 juillet, Oh UTC 83.9 70.2 243.2 18.7

TABLE 6.3 — Concentrations de fond utilisées dans le schéma de mélange de
CiTTyCAT.
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FIGURE 6.9 — Rapports de mélange en CO simulés par WRF-chem et utilisés
comme concentrations de fond dans CiTTyCAT. La ligne rouge indique la
simulation WRF-chem avec toutes les émissions, la ligne noire celle sans les
émissions de feux. Les concentrations de fond des deux scénarios de mélange
sont indiquées par les tirets bleus (issu directement de WRF-chem) et gris
(avec une influence plus précoce de la haute troposphére).

niveaux de fond, quand la trajectoire calculée par WRF-chem atteint la par-
tie supérieure de la troposphére libre, afin de mélanger le panache avec des
masses d’air issues de la haute-troposphére avant les vols de ’ATR-42 (tirets
gris, figure figure 6.9).

Les séries temporelles des concentrations simulées peuvent étre vues sur
la figure 6.10. Le rapport de mélange en CO simulé décroit rapidement du
fait du mélange (figure 6.10b) en raison de la différence importante entre sa
concentration initiale dans le panache et les niveaux de fond. Cette espéce
a été utilisée comme traceur pour contraindre le taux de mélange avec les
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observations du DLR-Falcon; sa concentration simulée ne peut donc pas
étre directement comparée aux observations de ’ATR-42 pour des raisons
méthodologiques. On supposera par la suite que la différence de temps de
mélange induite par les différences dans le CO mesuré par les deux avions
est suffisamment faible pour étre négligée.

Le mélange avec les concentrations de fond issues de WRF-chem pro-
voque une diminution de 'ozone simulé (figure 6.10a, ligne rouge) jusqu’a ce
que la trajectoire rencontre, le 7 juillet, des masses d’air issues de la haute
troposphére, plus riches en ozone. Ce scénario de mélange est conforme aux
mesures d’ozone du DLR Falcon et conduit a la mise en place d’une pro-
duction photochimique d’ozone nette de 'ordre de 0.5 ppbv/jour pendant la
journée (figure 6.10e, ligne rouge).

La différence de production nette induite par le mélange s’explique d'une
part par les plus faibles niveaux d’ozone dans la simulation avec mélange (fi-
gure 6.10a, lignes rouge et grise), et donc a la plus faible perte brute d’ozone,
mais aussi par des concentrations en NOx plus élevées. En effet, les NOx
présents intialement sont transformés en HNOj3 et en PAN (cf section pré-
cédente), ce qui est conforme aux observations de NO par le DLR Falcon,
inférieures a 10 pptv dans le panache. Les concentrations de fond étant supé-
rieures & cette valeur, le mélange est ici une source de NOx comme on peut
le voir sur la figure 6.10d (lignes rouge et grise). L’enrichissement en NOx du
panache par le mélange induit une augmentation de la production d’ozone
dans le modéle par rapport a la simulation sans mélange (figure 6.10e, lignes
rouge et grise).

Les lignes bleues, figure 6.10, représentent les séries temporelles simulées
avec le second scénario de mélange, ot l'influence des masses d’air issues
de la haute troposphére se fait avant 1'observation du panache le 7 juillet.
Les rapports de mélange en ozone simulés (figure 6.10a, ligne bleue) sont
conformes aux mesures de ’ATR-42 le 7 et le 8 juillet, ce qui va dans le sens
de I’hypotheése faite ci-dessus, selon laquelle ces observations sont influencées
par de l'air issu de la haute troposphére.

Du fait de cette modification du scénario de mélange, la production nette
d’ozone est réduite (figure 6.10e, ligne bleue) et tend vers un régime de faible
production d’ozone le matin (environ 0.25 ppbv/jour) suivie d'une légére des-
truction d’ozone pendant le reste de la journée (environ 0.1 ppbv/jour). Les
concentrations en NOx étant similaires a celles obtenues avec le premier scé-
nario de mélange (6.10d, lignes rouge et bleue), cette différence de production
est diie a la plus grande concentration d’ozone dans la simulation influencée
par l'air issu de la haute troposphére et donc a des pertes photochimiques
d’ozone plus importantes qu’avec le scénario de mélange sans influence HT.
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FIGURE 6.10 — Séries temporelles des rapports de mélange en ozone (a),
CO (b), NO (c) et PAN (d) ainsi que de la production nette d’ozone (e)
simulées par CiTTyCAT sans mélange (gris), avec mélange en utilisant les
concentrations de fond issues de la simulation WRF-chem sans feux (rouge),
et en mélangeant plus tot avec de l'air issu de la haute troposphére (bleu).
Les observations en aval du lien lagrangien sont indiquées par des barres
verticales.
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Ces résultats sont compatibles avec ceux de Liang et al. (2009), qui a
montré que I'export d’air de la basse stratosphére vers la troposphére arctique
induit un enrichissement en ozone de celle-ci, mais aussi une formation de
PAN du fait du mélange d’air stratosphérique riche en HNOj3 et en NOx avec
de I'air troposphérique plus riche en COV. Il faut toutefois noter que ’étude
de Liang et al. (2009) est faite sur une période longue, et est donc difficilement
comparable avec une étude de cas ponctuelle comme celle présentée ici.

La comparaison des concentrations en NOy simulées avec les observations
du DLR-Falcon (courbe non montrées ici) indiquent que le modeéle tend a sur-
estimer ces concentrations d’environ 300 ppbv en utilisant les deux scénarios
de mélange.

Avec les deux scénarii de mélange, les concentrations en PAN sont sures-
timées d’environ 300 pptv par rapport aux mesures du DLR-Falcon (figure
6.10c), ce qui explique la surestimation des NOy. Ceci peut étre di a des
concentrations de fond trop élevées, ou par un temps de vie du PAN sures-
timé. Toutefois, on ne dispose en aval que des observations du DLR Falcon,
ce qui ne permet pas de déterminer le facteur déterminant de cette suresti-
mation.

6.3.4 Corrélations CO/O3

Pour étudier I’évolution de la distribution des concentrations dans le pa-
nache, on utilise les corrélations entre rapport de mélange en ozone et en
CO. Une série de simulations furent lancées avec CiTTyCAT & partir de
concentrations initiales variables, obtenues en moyennant les observations
du NASA-DCS8 le long de la zone de connexion lagrangienne (figure 6.3, rec-
tangle jaune) par segments de 5 secondes. Ces calculs furent effectués avec
les deux scénarii de mélange décrits ci-dessus, ainsi que sans mélange.

Les résultats des corrélations pour le 7 juillet, & I’heure de la connexion
lagrangienne avec ’ATR-42 et le DLR Falcon sont reportés sur la figure 6.3.4.
On peut y voir que les observations de CO et d’ozone du NASA-DCS le 4
juillet (points rouges) dans la zone de connexion lagrangienne sont peu corré-
lées, la régression linéaire donnant une pente AO3/ACO de 1.4%. Le panache
étudié par Real et al. (2007) présentait des corrélations CO/O3 négatives alors
qu’il était agé de 4 jours, mais les panaches de feu jeunes peuvent étre le siége
d’une production rapide d’ozone et présenter des corrélations CO /O3 posi-
tives aprés seulement quelques heures (Goode et al., 2000; Alvarado et al.,
2010).

Le 7 juillet, les observations du DLR Falcon et de ’'ATR-42 présentent
des corrélations CO/ozone plus marquées que celles du 4 juillet, avec des
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FIGURE 6.11 — Corrélations entre CO et ozone le 7 juillet simulés sans mé-
lange (marron), avec mélange en utilisant les concentrations de fond issues
de WRF-chem (vert), et avec une influence plus tot de Iair issu de la haute
tropospheére (bleu). Les observations de I’ATR-42 et du DLR Falcon dans le
panaches sont respectivement indiquées en gris et en noir, avec les concen-
trations initiales des simulations (mesurées par le NASA-DCS le 4 juillet) en
rouge. Les deux graphes différent seulement par les limites des axes, pour des
raisons de lisibilité.

pentes de régression respectives de 7% et 15.5%.

Les rapports de mélange en CO et ozone simulées le 7 juillet présentent
une pente de régression AO3/ACO supérieure a celle des concentrations ini-
tiales, environ 1.7% sans ou avec mélange (points marrons, verts et bleus,
figure 6.3.4), mais significativement plus faible que les pour les observations.

L’augmentation du AO3;/ACO simulé est liée a la production d’ozone
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dans le panache. Comme vu précédemment, en raison du stockage des NOx
en HNO3 et PAN, elle est faible dans les simulations. Toutefois, les observa-
tions du DLR Falcon et de I’ATR~42 présentent des corrélations CO/ozone
plus marquées que les simulations dans le panache. Pour expliquer la sous-
estimation de ces corrélations par le modéle, on propose l'explication sui-
vante :

La production photochimique d’ozone simulée pourrait étre sous-estimeée.
En effet, la concentration en PAN simulée le 7 juillet est supérieure aux
observations du DLR Falcon, méme en prenant en compte le mélange, son
temps de vie pourrait donc étre surestimé. Toutefois, les concentrations en
NO observées lors du méme vol sont faibles (moins de 10 pptv). Une partie
du PAN pourrait alors avoir été décomposée avant ’ascension du panache,
augmentant les concentrations en NOx et contribuant donc a la production
d’ozone. Par la suite, les NOx auraient alors été stockés sous forme de HNOj3
avant les mesures du DLR Falcon.

Des tests de sensibilité (non montrés ici) ont été effectués avec des concen-
trations en NOx doublées dans le panache et les scénarios de mélange, ils
montrent une légére augmentation de la pente de corrélation AO3/ACO par
rapport aux simulations de référence, mais ne permettent pas d’expliquer la
corrélation des concentrations observées. Toutefois, la chimie dans les pa-
naches de feux est de nos jours mal connue, et le schéma chimique utilisé
dans CiTTyCAT pourrait ne pas étre adapté a leur étude.

Une autre explication possible vient du fait que peu des mesures du
NASA-DCS8 utilisées ici comme concentrations initiales étaient effectuées
dans le panache, et pourraient ne pas bien représenter la distribution des
concentrations dans celui-ci. De plus, les observations plus tard sur le méme
vol montrent des rapports de mélange en CO bien plus élevés que dans
la zone de connexion lagrangienne. Il faudrait donc étudier les corrélations
CO/ozone avec une plus grande variété de conditions initiales, issues du coeur
et des bords du panache en amont et en aval pour représenter la diversité
des concentrations dans le panache.

6.4 Conclusions

Ce chapitre a présenté I'étude du transport d’un panache issu de feux
de biomasse en Amérique du Nord vers le sud du Groenland. Des trajec-
toires calculées a l'aide de champs météorologiques globaux permettent de
définir un cas de connexion lagrangienne entre 4 vols d’avions de recherche
interceptant le panache.

L’utilisation d’un modéle de chimie lagrangien, CiTTyCAT, permet de
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mettre en évidence une faible, mais positive, production nette d’ozone dans
le panache, diie au stockage des NOx sous forme de HNOj3 et de PAN. Tou-
tefois, il est nécessaire de prendre en compte le mélange pour reproduire les
observations dans le panache en aval du lien lagrangien.

Pour ce faire, on définit deux ensembles de concentrations de fond a partir
des résultats d'un modéle régional de chimie-transport, WRF-chem, dans
lequel on a coupé les émissions de feux en Amérique du Nord 6 jours avant
la premiére interception du panache. Le premier scénario de mélange utilise
des concentrations de fond directement issues de ce modéle, tandis que le
second y incorpore l'influence d’air issu de la haute troposphérique au bout
d’environ un jour de transport.

L’utilisation du schéma de mélange dans le modéle lagrangien permet de
simuler des concentrations en ozone et en CO en accord avec des observations
in-situ dans le panache de feux au bout de 3 et 4 jours. De plus, on est en
mesure de distinguer deux scénarii de mélange différents pour les parties du
panache échantillonnées par les vols en aval du lien lagrangien. La produc-
tion nette d’ozone est d’environ 0.5 ppbv/jour en journée en utilisant des
concentrations de fond directement issues des résultats de WRF-chem et est
en moyenne quasi-nulle si on inclut plus tot dans la simulation l'influence
d’air issu de la haute troposphere.

Les corrélations ozone/CO augmentent légérement lors du transport dans
les simulations du modéle lagrangien, mais restent sous-estimées par rapport
aux observations. Toutefois, Alvarado et al. (2010) a montré que seuls 9 des
34 panaches de feux observés durant ARCTAS-B présente des concentrations
en ozone et CO corrélées; de plus, sur les 22 d’entre eux observés par TES,
seuls 4 sont sujets & une augmentation des concentrations en ozone. Il faut
toutefois noter que la production d’ozone dans les panaches de feux se fait
souvent dans les premiéres heures aprés émission Goode et al. (2000), et la
faible production d’ozone dans les simulations présentées ici peut étre vue
comme une conservation de cet ozone lors du transport. A ce titre, la sous-
estimations de la production d’ozone nette dans les panaches de feux par les
modeles globaux eulériens, montrée par Real et al. (2010), peut induire une
non-conservation de l'ozone dans les panaches, et donc une sous-estimation
de I'impact des feux de biomasse sur les niveaux d’ozone en aval lors du
transport a longue distance.

Pour poursuivre cette étude, il semble important d’étudier 1’évolution
chimique du panache en prenant en compte la distribution des concentrations
dans I'’ensemble du panache, sans nécessairement se limiter aux trajets des
avions de recherche. On pourrait, par exemple, utiliser les concentrations
dans le panache simulé par WRF-chem en amont et en aval, et comparer son
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évolution selon les modéles eulérien et lagrangien.

Il est de plus nécessaire d’améliorer les schémas réactionnels dans les
deux modeéles, pour mieux prendre en compte la chimie dans les panaches,
et plus particulierement celle des NOy. Enfin, des incertitudes importantes
subsistent sur les émissions de feux utilisées, particuliérement en lumiére de
I'étude d’Alvarado et al. (2010) qui a montré que les facteurs d’émission
des NOx utilisés habituellement ne sont pas adaptés aux panaches de feux
observés durant ARCTAS-B.

Enfin, ce cas pourrait étre étudié a I’aide de reconstructions lagrangiennes,
comme le modéle ZooM-CiTTy développé par Real et al. (2010), qui permet-
trait de prendre en compte de la diversité des masses d’air et des scénarios
de mélange dans le panache.
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Chapitre 7

Conclusion et perspectives

Cette thése a pour but de contribuer a la compréhension des processus de
mélange lors du transport de polluants a longue distance dans la troposphére
libre et de leur impact sur les concentrations d’espéces minoritaires ainsi que
sur la production photochimique d’ozone dans les panaches. Elle porte plus
particuliecrement sur la représentation du mélange dans les modéles numé-
riques, en se placant d’un point de vue lagrangien, ainsi que sur 'influence
de son intensité sur la distribution des concentrations dans les panaches.
S’inscrivant dans le cadre de la campagne POLARCAT (Polar Study using
Aircraft, Remote Sensing, Surface Measurements and Models, of Climate,
Chemistry, Aerosols, and Transport) conduite en 2008 en Arctique dans le
cadre de I'année polaire internationale, ce travail se focalise sur trois études :

— La filamentation d'un panache de pollution asiatique agé a été étudiée
lors de son transport a travers 1’Arctique sur une durée de 9 jours.
A Taide de reconstructions lagrangiennes d’observations dans des fila-
ments issus du panache, on a pu estimer l'intensité du mélange subi
par le panache et évaluer les performances d'un modéle global eulérien
en matiére de transport a longue distance (Chapitre 4).

— La seconde étude porte sur la dispersion d’un panache de traceur ar-
tificiel, injecté au sein du panache agé étudié dans le chapitre 4, et
échantillonné 20 heures plus tard. Pour cette étude, on a mis en oeuvre
un schéma de panache gaussien permettant de simuler I’évolution des
concentrations dans le panache artificiel, ce qui a permis d’estimer l'in-
tensité de la diffusion pendant son transport (Chapitre 5).

— Enfin, 'influence du mélange sur la chimie de I'ozone dans un panache
de feux de biomasse nord-américain lors de son transport vers I’ Arctique
sur un intervalle de 4 jours a été étudiée. A I'aide d’'un modéle de
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chimie lagrangien et d'un modéle régional eulérien, deux scénarii de
mélange ont été définis pour expliquer ’évolution des concentrations
dans le panache et les inhomogénéités de sa composition induites par
le mélange pendant le transport (Chapitre 6).

Ces études ont apporté des réponses aux questions scientifiques présentées
dans I'introduction de cette thése, mais ont également mis en évidence des li-
mites dans les méthodes utilisées, ainsi que des perspectives pour approfondir
le travail effectué :

1 - Quelle est l'intensité du mélange lors du transport
dans la troposphére Arctique ?

Résultats obtenus

Dans le chapitre 4, on a montré qu’il fallait appliquer un coefficient de
diffusion verticale compris entre 0.02 et 0.1 m?s—1 pour reconstruire au mieux
la variabilité des concentrations en CO au-dessus du Groenland dans des
filaments issus d’un panache d’origine asiatique agé de 9 jours environ. D'un
autre coté, I’étude de la dispersion d’un panache de traceur artificiel pendant
20 heures dans les mémes masses d’air a permis d’estimer ce méme coefficient
de diffusion entre 0.02 et 0.2 m2s—1.

Les deux panaches ont été transportés sur des durées trés différentes. De
plus, le panache asiatique a été soulevé puis étiré sous I'influence d’une zone
frontale lors d’une grande partie de son transport, avant que le traceur arti-
ficiel soit injecté au sein des filaments qui en sont issus. Les estimations du
coefficient de diffusion obtenues lors des deux études sont pourtant proches
malgré les différences sur les échelles de temps et les conditions météorolo-
giques subies par les panaches. Il faut toutefois noter qu’il s’agit de valeurs
moyennes sur tout le transport et que les intervalles estimés sont larges. Il est
donc difficile de déduire de la similarité de ces estimations une information
sur I'intermittence du mélange en Arctique.

Des études précédentes de la diffusion dans la tropospheére libre ont abouti
a des estimations de son intensité significativement plus élevées que celles pré-
sentées dans cette these (Gifford, 1982; Sillman et al., 1990; Schumann et al.,
1995; Mauzerall et al., 1998; Pisso et al., 2009). Bien qu’il soit difficile de com-
parer des estimations obtenues dans des cas et avec des méthodes différentes,
il semble que l'intensité de la diffusion est significativement plus faible en
Arctique que dans le reste de la troposphére. Les gradients de concentrations
y seront donc conservés plus facilement, ce qui est favorable au maintien de
structures de petite échelle dans les panaches.
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Dans le cas du lien lagrangien présenté dans le chapitre 6, on a mon-
tré qu’il fallait appliquer un temps de mélange de 36.5 heures pour rendre
compte de la décroissance des concentrations en CO pendant les trois jours
de transport. Si on se base sur les estimations du coefficient de diffusion
présentées ci-dessus, on peut déduire I'épaisseur caractéristique des couches
d’air sur lesquelles se fait le mélange, /2Dt,,;.. On obtient une valeur située
entre 70 et 230 m verticalement et entre 7 et 23 km horizontalement.

Perspectives

Les estimations du coefficient de diffusion obtenues dans les chapitres 4 et
5 sont des valeurs moyennes sur le transport. Toutefois la diffusion turbulent
est un phénomeéne intermittent (Monin and Yaglom, 1975; Cho et al., 2003;
Wilson et al., 2011). 1l semble important d’affiner ces estimations en prenant
en compte les variations de l'intensité de la diffusion selon les conditions
météorologiques. On pourrait par exemple calculer les reconstructions avec
un schéma en arborescence : au cours du calcul des rétrotrajectoires, les
parcelles pourraient étre scindées quand elles recontrent une zone d’important
cisaillement afin de rendre compte de la dispersion qu’il induit. Le réseau de
trajectoires obtenu aurait alors une structure similaire & un arbre, ou les
concentrations seraient initialisées au bout des branches (trajectoires), puis
mélangées progressivement aux jonctions de celles-ci, jusqu’a l'origine des
trajectoires, ol a été faite 'observation reconstruite.

Concernant I'expérience PERTRAS, I'étude présentée dans le chapitre
5 a montré que le faible nombre d’observations rend difficile I’étude de la
dispersion du panache artificiel, malgré le fait qu'on dispose d’une bonne
connaissance de sa structure initiale. Si d’autres expériences du méme type
sont pratiquées dans la troposphére libre, il serait utile de les planifier de
fagon a optimiser I’échantillonnage du traceur, et d’obtenir un jeu d’observa-
tions aussi complet que possible.

Dans ce but, 'expérience ne devrait comporter qu'un seul vol d’injec-
tion produisant un panache formé d’une seule structure, de fagon a ce que
I’évolution de sa concentrations ne soit diie qu’au mélange avec l’environne-
ment plutot qu’avec d’autres parties du panache dont la position peut étre
difficile a déterminer avec précision durant le transport. Il serait également
utile d’utiliser deux traceurs, I'un injecté & un taux constant, l'autre & un
taux variable : le rapport des concentrations entre les deux traceurs dans
une masse d’air dépendrait alors de la partie du vol d’injection influengant
ces concentrations, ce qui permettrait d’étudier le transport du panache avec
une meilleure précision.

Le fait de n’effectuer qu'un seul vol d’injection, contrairement a deux
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dans le cas de PERTRAS, permettrait de focaliser les moyens mis a dispo-
sition pour l'expérience sur les vols d’échantillonnage. Le panache artificiel
pourrait alors étre observé plusieurs fois durant son transport, afin d’obser-
ver I'évolution des concentrations en son sein. Etant donné la variabilité des
concentrations en traceur simulées le long du vol dans le chapitre 5, il serait
utile de disposer de mesures de traceur a une résolution de 30 secondes, voire
15 secondes si possible, de facon & observer les gradients de concentrations
dans le panache. Pour cela, il serait utile d’'utiliser un systéme d’échantillon-
nage mesurant directement les concentrations en traceur, au lieu de prélever
des échantillons, dont le nombre est limité, a analyser en laboratoire comme
dans le cas de PERTRAS. Enfin, les vols d’échantillonnage doivent étre pla-
nifiés en prenant en compte l'incertitude sur la position du panache prévue;
pour cela, pratiquer une série de profils paralléles permettrait de “quadriller”
I’espace tout en étant insensible aux erreurs sur l'altitude du panache. Il fau-
drait de plus idéalement faire deux vols d’échantillonnage en méme temps
(bien que cela demande de disposer de deux appareils de prélévement) afin
d’obtenir la plus grande densité d’observations possible.

2 - Quelles sont les complémentarités des modéles lagran-
giens et eulériens en matiére de transport des panaches
de pollution?

Résultats obtenus

A T'aide d’un schéma de panache gaussien, j’ai pu simuler la dispersion
d’un panache de traceur composé initialement de quatre segments d’environ
70 km de long et dont la largeur caractéristique était de 'ordre de 10 km au
bout de 20 heures de transport. Les concentrations en traceur simulées sont
conformes aux observations, mais restent sujettes a des erreurs d’advection
de l'ordre de 5 km (sur 300 & 400 km de transport).

Les observations de filaments de panache agé par le DLR Falcon le 13
juillet 2008 présentaient une variabilité importante, avec des filaments de
moins de 100 km de long. Cette variabilité ne pouvait pas étre reproduite par
le modéle global eulérien, méme avec 1’assimilation d’observations par satel-
lite. Les reconstructions lagrangiennes intialisées par les résultats du modéle
global ne permettaient pas non-plus de simuler ces filaments individuelle-
ment, mais ont reproduit de fagon satisfaisante la médiane et 1’écart-type
des distributions du CO observé.

Les reconstructions pratiquées avec un coefficient de diffusion surestimé
(Dv = 10 m?s™!) représentent le mélange de fagon similaire au modele global,
en raison de la diffusion numérique induite par sa résolution. Ces simulations

148



indiquent que cette surestimation du mélange, en plus d’affecter les concen-
trations dans le panache, peuvent également perturber les chemins de trans-
port et donc induire des erreurs dans les bilans globaux d’import/export de
polluants.

A Taide de la fermeture de Smagorinski (équation 3.3, page 50), on peut
estimer la résolution spatiale nécessaire pour que la diffusion dans un modéle
eulérien soit d’une intensité proche de celle estimée avec les reconstructions
lagrangiennes. Ainsi, les résultats des chapitres 4 et 5 indiquent qu’il faudrait
idéalement simuler le transport a longue distance avec des résolutions verti-
cale et horizontale respectives d’environ 100 a 400 m et 5 & 20 km. Ces valeurs
sont proches des distances de mélange caractéristiques estimées ci-dessus, et
sont significativement plus faibles que les valeurs préconisées par Pisso et al.
(2009) (500m x 40km) dans I’Atlantique Nord avec une méthodologique si-
milaire. En effet, la troposphére arctique est en général plus stable qu’aux
moyennes latitudes, comme montré par les estimations de coefficient de diffu-
sion présentées ci-dessus, ce qui est favorable & la conservation des gradients
de concentration et des structures fines dans les panaches agés. Il est donc
nécessaire d’appliquer des résolutions plus fines pour simuler le transport des
panaches en Arctique que dans les moyennes latitudes.

De plus, I'étude de Rastigejev et al. (2010) a montré que interaction
entre la diffusion numérique et le cisaillement amplifiait la décroissance des
concentrations dans les panaches et qu’il faudrait utiliser des grilles trés ré-
solues pour bien simuler les taux de décroissance des concentrations. Il y a
donc un consensus sur la nécessité de réduire significativement la résolution
des modeles globaux, qui est habituellement supérieure a 1° horizontalement.

Il faut toutefois noter que les estimations du coefficient de diffusion pré-
sentées ici sont des valeurs moyennes sur un seul événement de transport et
peuvent varier selon les cas étudié (par exemple, les valeurs de Pisso et al.
(2009) sont significativement plus élevées que celles obtenues dans les cha-
pitres 4 et 5 du présent document). On ne peut donc pas généraliser les
valeurs obtenues a toute la troposphére arctique. De la méme facon, les ré-
solutions des modéles globaux suggérées sont des valeurs pour lesquelles les
erreurs dies a la diffusion numérique seraient faibles dans des cas similaires a
celui étudié dans le chapitre 4, mais d’autres événements de transport pour-
raient nécessiter des résolutions plus fines, ou au contraire étre simulés de
facon satisfaisante avec des grilles plus larges.

Perspectives

Concernant le schéma de panache gaussien développé pour 'expérience
PERTRAS, les résultats ont montré que 'incertitude sur la position du pa-
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nache rend plus difficile I’étude de sa dispersion. Pour réduire cette incerti-
tude, on pourrait utiliser des champs de vent a haute résolution, par exemple
issus d’un modéle régional. De plus, il serait utile de tester ce schéma dans
d’autres conditions météorologiques, ou dans la couche limite, afin d’évaluer
sa robustesse. Il faudrait pour cela 'améliorer afin de prendre en compte
les variations du vent & lintérieur des fragments de panache simulés (cf.
discussion dans le chapitre 5). Les résultats d’autres expériences d’injection
de traceur effectuées sur des périodes plus longues que PERTRAS, comme
Iexpérience CAPTEX, pourraient étre utilisées dans ce but.

Dans les modéles globaux, il faudrait appliquer une résolution plus fine
pour limiter les effets de la diffusion numérique, mais cela induit des temps de
calcul prohibitifs avec les moyens actuels. Une solution alternative consiste
a faire simuler le transport des panaches de fagon lagrangienne a l'intérieur
de la grille du modéle. Ces panaches sous-maille permettraient de garder les
avantages des modeéles lagrangiens (pas de diffusion numeérique, structures
fines représentées) et eulériens (possibilité de calculer des bilans globaux)
sans trop augmenter le temps de calcul.

3 - Comment le scénario de mélange affecte-t-il I’évolu-
tion des concentrations en ozone dans les panaches ?

Résultats obtenus

L’étude présentée dans le chapitre 6 présente le cas de transport d’un
panache issu de feux de biomasse, avec un rapport de mélange en ozone initial
d’environ 51 ppbv. Les observations in-situ dans le panache trois jours plus
tard montrent des concentrations d’ozone trés différentes, avec des valeurs
d’environ 38 ou 58 ppbv selon la partie du panache ou 1’'on se situe.

Les résultats d’'un modéle de chimie lagrangien indiquent que cette évo-
lution ne peut pas étre expliquée par la chimie seule. Ce modéle a été couplé
avec les résultats du modéle régional WRF-chem sans émission de feux afin
de calculer des concentrations de fond pour simuler le mélange. Ainsi, j’ai
pu montrer que I’évolution des concentrations dans le panache est fortement
liée au mélange et que les inhomogénéité observées dans les concentrations
d’ozone en aval sont diies a 'influence d’une masse d’air issue de la haute
troposphére sur une partie du panache.

Sans mélange, les simulations du modéle CiTTyCAT indiquent que le
panache évolue vers un régime chimique ou la perte nette d’ozone est de
l'ordre d’1 ppbv/jour, avec des concentrations en NOx faibles en raison de
leur stockage sous forme de HNOj3 et de PAN. Avec mélange, on simule une
production nette d'un peu moins de 0.5 ppbv/jour avec le scénario n’incluant
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pas l'influence de la haute troposphére ; cette différence est sans doute diie au
fait que le mélange augmente les concentrations en NOx dans le panache (plus
de production photochimique) et réduit les concentrations en ozone (moins
de perte photochimique). Si on inclut 'influence de la haute troposphére
dans le scénario de mélange, la production nette d’ozone devient quasi-nulle,
principalement en raison des concentrations en ozone plus élevées dans le
panache.

Ces taux de production photochimiques sont en désaccord avec les résul-
tats de WRF-chem, qui montrent que les feux de biomasse provoquent une
augmentation des rapports de mélange en ozone de 15 ppbv au niveau ou le
panache est échantillonné, ce qui suppose une production d’ozone bien plus
élevée dans les panaches que les résultats présentés dans le chapitre 6 de
cette these (Thomas et al., 2011). L’explication de ce désaccord pourrait étre
donnée par l'étude de Alvarado et al. (2010), qui montre que la production
d’ozone dans les panache de feux observés durant ARCTAS-B se fait princi-
palement dans les premiéeres heures apres injection, et non plus tard durant
le transport. Toutefois, la chimie dans les panaches de feux n’est pas trés
bien connue et il y a donc des incertitudes sur les schémas chimiques utilisés
dans les modéles pour représenter 1’évolution des panaches de feux.

Toutefois, ces résultats ne permettent pas de reproduire les corrélations
entre concentrations d’ozone et de CO observées en aval dans le panache. Les
inhomogénéités des concentrations et des régimes de production d’ozone dans
le panache suggérent que les parties du panache échantillonnées en amont
et en aval pourraient ne pas représenter suffisamment la distribution des
concentrations et des régimes chimiques dans le panache.

Perspectives

Pour étudier cette hypothése, on pourrait simuler I’évolution des concen-
trations dans le panache en se basant sur I'ensemble de la distribution des
concentrations simulée par le modéle régional eulérien WRF-chem, et pas
seulement le long des vols. Il faudrait également améliorer les schémas réac-
tionnels des deux modéles, pour simuler de facon plus réaliste la chimie dans
le panache. Enfin, il y a également des incertitudes non négligeables dans les
émissions utilisées, particuliérement en lumiére de ’étude de Alvarado et al.
(2010) qui a montré que les rapports d’émission en NOx utilisés habituelle-
ment pour les feux de biomasse sont trop élevés pour représenter les panaches
observés durant ARCTAS-B.

Un autre moyen d’approfondir 1’étude de ce panache de feux serait d’ef-
fectuer des reconstructions lagrangiennes des observations en ozone le 7 et
le 8 juillet, en utilisant la méthode développée par Real et al. (2010) avec
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le modeéle ZooM-CiTTy. L’évolution chimique des masses d’air y est simulée
le long des rétrotrajectoires calculées pour les reconstructions. Dans le cas
de Real et al. (2010), le mélange des masses d’air se fait seulement a la fin
des trajectoires et des calculs prenant en compte le mélange plus to6t durant
le transport ont montré que cela pouvait induire des erreurs sur les taux de
réaction en raison de la nature non-linéaire de la chimie atmosphérique. Pour
représenter l'intermittance du mélange, je suggére d’appliquer a ces recons-
tructions un schéma de rétrotrajectoires en arborescence, comme proposé
ci-dessus, permettant d’effectuer le mélange entre masses d’air a intervalles
réguliers durant le transport.

Les travaux présentés dans cette thése portent sur le mélange lors du
transport a longue distance et sa représentation dans les modéles numériques.
Il s’agit d’un phénomeéne complexe, qui peut étre modélisé de facon trés dif-
férente selon le type d’étude. J’ai montré que I’approche lagrangienne permet
de mieux représenter le mélange et la distribution des concentrations dans
les panaches agés. Toutefois, on a besoin des modeéles globaux eulériens pour
représenter les variations de la composition atmosphérique a grande échelle
et pour calculer les bilans d’import/export de polluants nécessaires a 1'étude
du climat. Pour pouvoir calculer ces bilans tout en représentant avec préci-
sion les phénomeénes de petite échelle comme le mélange, il parait nécessaire
de combiner les approches eulérienne et lagrangienne lors du transport des
polluants a longue distance.
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