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Résumé

Variabilité inter-annuelle de 20 ans de mesure de ’ozone
troposphérique par lidar et sondes électrochimiques a
I’Observatoire de Haute Provence (OHP)

L’ozone est un constituant minoritaire secondaire de I’atmosphere. C’est un gaz a effet de
serre et un polluant nocif pour la biodiversité dans la troposphere. Il peut étre transporté
de la stratosphere ou de la couche limite vers la troposphere libre et parcourir de longues
distances au-dessus des continents et des océans. L’objectif de cette these est de contribuer
a l'analyse des tendances a long terme des concentrations d’ozone dans la troposphere et a
la compréhension des sources de cette variabilité temporelle. Pour cela, nous avons utilisé
les mesures de deux instruments basés a 1’Observatoire de Haute Provence (OHP) dans
le sud de la France (44°N, 6.7°E), des sondes ECC (Electro-chemical Concentration Cell)
embarquées sous ballon et un lidar UV DIAL. Les travaux menés au cours de cette these
ont montré qu’il est indispensable de les combiner pour prendre en compte la diversité des
conditions météorologiques. En effet, notre analyse montre un biais systématique d’environ
1.3 ppb entre les moyennes saisonnieres obtenues avec chacun des instruments qui est
compatible avec les résultats des campagnes d’inter-comparaison mais qui est beaucoup
plus faible que les différences importantes (> 7 ppb) dues a la variabilité du transport
du fait des différences d’échantillonnage. En combinant les deux jeux de données, le lien
entre la variabilité de l'ozone et celle du transport (NAO, hauteur de la tropopause,
origine des masses d’air) a été étudié. Dans la haute et moyenne troposphere aucune
tendance significative n’est observée, malgré une corrélation significative avec la NAO et
un changement pour la derniére décennie dans les apports d’ozone a 500 hPa pour certains
régimes de transport. En revanche, une tendance négative apres 2000 est observée dans
les basses couches. Elle peut étre expliquée par une augmentation de la couche de mélange
accompagnée d'une augmentation des flux de sud et une diminution de I'apport en ozone
pour ces régimes de transport. La caractérisation des masses d’air arrivant a '’OHP avec
d’autres parametres tels que 'humidité spécifique, la vorticité potentielle et les aérosols
a permis d’expliquer certaines sources de variabilité des concentrations d’ozone. L’apport
des mesures d’aérosol issues de deux ans d’observations du lidar spatial CALIOP reste

cependant limité et d’autres mesures d’aérosols doivent étre prises en compte.

Mots clés : ozone, tendance, transport, analyse de données, lidar, sonde ozone
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Abstract
Abstract

Interannual variability of 20 years of tropospheric ozone
measurement by lidar and electro-chemical sondes at
Observatoire de Haute Provence (OHP)

Tropospheric ozone is important both as an oxidant and as a greenhouse gas. It may have
implications for human health and vegetation. It can be transported from the stratosphere
or from the boundary layer into the free troposphere, and then it can be subjected to the
long range transport over oceans and continents. The aim of this thesis is to contribute to
the analysis of long term trends of the ozone concentrations in the troposphere and to the
understanding of the sources of the temporal variability. We used measurements of two
instruments based at the Observatoire de Haute Provence (OHP) in the south of France
(44°N, 6.7°E), the ECC sondes (Electro-chemical Concentration Cell) and the UV DIAL
lidar. Our study has shown that this is necessary to combine both data sets to take into
account the different meteorology conditions. Our analysis shows a bias of about 1.3 ppb
between the seasonal means of ozone measured by each instrument, which is consistent
with the results of the inter-comparison campaign, but, which is much weaker than the
strong differences (> 7 ppb) due to the variability of the transport because of the difference
of sampling. In combining both data sets, the link between the ozone variability and the
transport variability (NAO, tropopause height, air masses origin) has been studied. In
the upper and the mid-troposphere, no significant trend is observed beside a significant
correlation with the NAO index and a change for the last decade of the contribution
in ozone of some transport regime at 500 hPa. However, a negative trend after 2000
is observed in the lower troposphere. It can be explained by an increase of the mixing
layer height with an increase of the flux coming from the south and the decrease of the
contribution in ozone of this transport regime. To characterize the air masses coming to
OHP, we used other parameters like the specific humidity, the potential vorticity and the
aerosols, which can explain some sources of ozone variability. However, the contribution
of the aerosols measurements of the spatial lidar CALIOP during two years is still limited

and more aerosols measurements must be taken into account.

Keywords: ozone, trend, transport, data analysis, lidar, ozonesonde
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Introduction générale

L’ozone est un constituant minoritaire secondaire de 1’atmosphere. Il est majoritai-
rement situé dans la stratosphere (90%) ou il joue un rdle protecteur en absorbant le
rayonnement UV nocif pour la biodiversité (couche d’ozone). Il est minoritaire dans la
troposphére (10%) ou il rentre dans la catégorie des gaz a effet de serre. D’autre part, sa
qualité oxydante le rend nocif pour la biodiversité.

Il est produit a la fois dans la stratosphere, la troposphere libre et la couche limite. Dans
la stratosphere, I'ozone est produit des suites de la photodissociation de I'oxygene molé-
culaire par le rayonnement ultra-violet. Dans la troposphere, il est produit en présence
d’oxyde d’azote, du méthane et du monoxyde de carbone. Dans la couche limite, la pré-
sence d’hydrocarbure non méthanique joue également un role.

L’ozone troposphérique a une durée de vie de quelques jours a quelques semaines et pré-
sente une grande variabilité spatiale et temporelle. Il peut étre advecté sur de longues
distances traversant les continents et les océans en étant transporté depuis les plus basses
couches ou depuis la stratospheére.

La variabilité de 1'ozone troposphérique est analysée depuis de nombreuses années mais il
subsiste encore des questions car les résultats ne sont pas toujours en accord. La mesure
de T'ozone dans la troposphere et son suivi a long terme sont réalisés grace a plusieurs
types d’instruments tels que ’analyseur UV pour des mesures en surface, les ballons sonde
et les instruments aéroportés. De nouvelles séries de mesure émergent peu a peu tels que
les mesures satellites ou les mesures lidar mais elles n’ont pas encore fait ’objet d’étude
de variabilité d’ozone a long terme.

A T'Observatoire de Haute Provence (OHP) basé & 44°N et 6.7°E, un lidar et des bal-
lons sonde mesurent 1’ozone troposphérique depuis vingt ans. L’objectif de cette these
est d’analyser ce nouveau jeu de données du lidar avec les mesures des ballons sonde en
étudiant la variabilité du transport afin de contribuer a la compréhension de la variabilité

de 'ozone en Europe.



Introduction générale

La these est constituée de six chapitres dont le premier propose 1'état des connaissances

actuelles sur la variabilité de 'ozone troposphérique dans I’hémisphére nord. La descrip-
tion des techniques de mesure du lidar et des sondes ozone basés a ’OHP fait I'objet du
Chapitre 2. L’analyse des différences instrumentales peut étre comparée dans cette these
aux biais liés aux différences d’échantillonnage. Ainsi les mesures de ces deux instruments
sont ensuite comparées sur une période de vingt ans dans le Chapitre 3 et ’analyse du
transport est conduite explicitement avec des trajectoires calculées pour chaque observa-
tion. Le Chapitre 4 traite de 'analyse couplée des variations saisonniére et inter-annuelle
de l'ozone et du transport a 'OHP en combinant les deux jeux de données et en ap-
pliquant plusieurs types de moyennes temporelles ou spatiales. L’étude de l'origine des
masses d’air et son impact sur le contenu en ozone est approfondie dans le Chapitre 5 en
utilisant I’humidité, la vorticité potentielle et la détection de couches d’aérosols au cours
de la trajectoire des masses d’air. La conclusion reprend les résultats principaux de la

these en ouvrant la discussion sur les perspectives possibles de ces travaux.



Chapitre 1

Etat des connaissances sur la variabi-

lité de ’ozone troposphérique

L’existence de 'ozone a été découverte grace a son odeur par le chimiste hollandais
Martin Van Marum en 1789. Il est nommé ainsi pour la premiere fois en 1840 par le
chimiste suisse Christian Friedrich Shénbein en utilisant la racine grecque ozein qui veut
dire sentir.

L’ozone est un constituant minoritaire de ’atmosphere qui a fait ’objet de treés nombreuses
études car c’est un gaz secondaire (produit a partir de constituants primaires émis direc-
tement dans I'atmosphere) qui agit sur la biodiversité de deux fagons différentes suivant
'altitude ou il se trouve. Il a un role protecteur dans la stratosphere (> 15 km) et il est
nocif dans la troposphére (< 15 km). Il est donc important de 1’étudier et de suivre son
évolution.

C’est dans la stratosphere que 90% de 'ozone atmosphérique est présent (Seinfeld and
Pandis, 1998). Le rapport de mélange d’ozone est supérieur a 1 ppmv (Delmas et al),
2005).

Dans la troposphere, seul 10% de 'ozone total est présent (Seinfeld and Pandis, 1998).
Le rapport de mélange ne dépasse pas 100 ppbv (Delmas et al,, 2005). A ces altitudes
(0-15 km), l'ozone est un polluant. C’est un oxydant qui attaque les muqueuses (yeux,
bronches) et peut altérer les voies respiratoires (asthme). Il a une courte durée de vie de
I'ordre de la semaine dans les basses couches et de 'ordre du mois dans la troposphere
libre (Figure ), ce qui implique une grande variabilité spatiale et temporelle de sa
concentration dans I'atmosphere (Figure )

Avant la seconde guerre mondiale, au milieu des années 1930, les premiéres mesures
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d’ozone de surface en Europe montrent des valeurs entre 20 et 30 ppbv. Les mesures ac-

tuelles montrent des concentrations autour de 60 ppbv dans les moyennes latitudes de
I’hémisphere nord.

En général, les quantités d’ozone sont données en rapport de mélange volumique (ppbv)
et non en concentration (nombre de molécules par unité de volume) pour s’affranchir de
la variation rapide, en altitude, de la densité totale atmosphérique. Mais cette derniere
grandeur est ce que mesurent tous les instruments. A titre d’indication, 10 ppbv est équi-
valent & 2.5.10* molécules.cm™3.

Dans les moyennes latitudes a 500 hPa, on observe une variation saisonniere de 1’ozone
avec un maximum au printemps et/ou en été et une amplitude de la variabilité de 20-
30 ppbv. En effet, a ces latitudes, au printemps, le retour du soleil permet la formation du
radical hydroxyle (OH) et par conséquent la formation d’ozone par oxydation du méthane
(CH,) et du monoxyde de carbone (C'O) dans la troposphere libre. D’autre part, c’est a
cette période que 'impact des intrusions d’air stratosphérique est important faisant aussi
augmenter les concentrations d’ozone dans la troposphere. En été, la température dans
les basses couches augmente, ce qui rend plus efficace les émissions des précurseurs et la
production photochimique de 'ozone dans la couche limite atmosphérique.

L’ozone a un impact sur le climat marqué par les saisons et hétérogene géographique-
ment. Le forcage radiatif global de 'ozone de 0.35 W.m~2 (IPCC, 2007) est plus faible
que le forgage radiatif des gaz a effet de serre de longue durée de vie (COy, CHy, N-O,
halocarbonés) qui est de 2.45 W.m™2 (Delmas et al), 2005). L’'impact de I'ozone sur la
température est plus important au niveau de 'UTLS (Upper Troposphere Lower Stratos-
phere = région de la tropopause) (Figure ) En effet, la température étant minimum
au niveau de 'UTLS, la différence d’énergie associée a I’absorption du rayonnement infra-
rouge émis par la surface et I’émission du corps noir a la température locale est la plus

importante (Delmas et ali, 2005).
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FIGURE 1.3: Sensibilité de la température de surface & une perturbation de 10 ppbv (10%) en
ozone en fonction de I'altitude a laquelle est appliquée cette pertubation, en trait plein (en trait
pointillé) (Delmas et al, 2005).

1.1 Sources et puits de ’ozone

1.1.1 Chimie

Sources photochimiques

La production photochimique nette de 'ozone dépend de nombreuses réactions a la
fois de production et de destruction de 1'ozone. Le rayonnement solaire est nécessaire
pour produire de 'ozone troposphérique mais il peut aussi étre absorbé par celui-ci et le
détruire. Cela dépend des longueurs d’onde.

Dans la troposphere, 'ozone est produit par photodissociation du dioxyde d’azote (NOs)
a une longueur d’onde inférieure a 400 nm, ce qui donne une molécule d’oxygene a 1’état

fondamental qui se recombine avec du dioxygene.
NO, + hv(X\ < 400nm) — NO + O(*P) (1.1)

OCP)+ 0+ M — O3+ M (1.2)

En revanche, 'ozone peut étre détruit par photodissociation dans des gammes de lon-
gueurs d’onde variant entre la bande de Hartley-Huggins (290-320 nm, 310-360 nm) dans
'ultra-violet, la bande de Chappuy (440-850 nm) dans le visible (Figure @) Cette ré-
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action produit de I'oxygene atomique dans I'état fondamental (O(*P)) qui va finalement
conduire a la recombinaison immédiate de 'ozone (Réaction ())7 ou dans 'état excité

(O(D)) suivant les longueurs d’onde :
O3 + hv(\ > 310nm) — Oy + O P) (1.3)

O3 + hv(\ < 310nm) — Oy + O(*D) (1.4)

L’atome O('D) produit par la réaction de photodissociation de 1'ozone a des longueurs

d’onde inférieures a 310 nm réagit avec la vapeur d’eau pour former le radical hydroxyle

(OH) :

O('D) + H,0 — 20H (1.5)

D’autre part, le monoxyde d’azote (NO), produit par la Réaction (@) se recombine
presque aussitot avec 'ozone (O3z) pour produire a nouveau du dioxyde d’azote (NOy).
La conversion de NO en NQO, étant tres rapide, le contenu en oxydes d’azote dans

I'atmospheére s’exprime par le contenu de la famille des NO, (NO, = NOy; + NO).

Pour qu’il y ait production nette d’ozone, I’équilibre photochimique entre NO et NO, doit

favoriser la formation du NO; en présence des radicaux hydroperoxyle (HO,) et methyl-
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peroxyle (C'H30s). Ces derniers sont produits a grande échelle au travers de 1'oxydation

du monoxyde de carbone (CO) (Réactions () et (@)) et du méthane (CHy) (Réac-
tions () et ([L.10)) par le radical hydroxyle (OH). Ces réactions sont lentes, le temps

de vie de 'ozone varie alors entre 2 et 3 semaines.

CO+O0OH — COy+ H (1.7)
H+ Oy + M —s HOy + CH0 (1.8)
CH,+OH — CH; + H,0 (1.9)
CHy+ Oy + M — CHy05 + M (1.10)

Ainsi NO, peut étre recombiné a partir de NO sans destruction d’ozone (Réactions (
et ([1.12)).

NO+ HOy; — NOy+ OH (1.11)
Les équations bilan de la production d’ozone par le méthane (C'H,) et le monoxyde de
carbone (C'O) sont les suivantes :

Les Réactions () et ([L.12) sont en compétition avec

Lorsque les concentrations des NO, sont faibles (< 20 ppt), ce sont les réactions de
destruction de l'ozone par les radicaux peroxydes (HOy et C'H303) (Réactions () et
()) qui sont privilégiées et qui conduisent a la perte photochimique de I'ozone. D’autre
part, HO; et C'H30, peuvent réagir entre eux et leur concentration diminue, ce qui induit

une baisse de production d’ozone.
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H02+H02 —)HQOQ—FOQ (117)

ou

H505 et CH3OOH sont solubles et lessivés par précipitation.

L’ozone pourra diminuer en modifiant les équilibres photochimiques décrits précéde-
ment. Pendant le jour, en présence de tres faibles concentrations de NO (< 20 ppt), le

radical hydroxyle (OH) permet la décroissance de 'ozone (Os).

Pendant la nuit et en présence de NO en exces par rapport a Oz (panache urbain jeune),
NO est transformé en NO, avec destruction d’ozone (Réaction ())

Pour la couche limite atmosphérique continentale, I'oxydation par le radical OH des
hydrocarbures non méthaniques (HCNM) (isopréne, monoterpenes, alcanes, alcénes,
alcynes, composés aromatiques, hydrogénés, alcools, aldéhydes, acides organiques) qui
entrent dans la famille des composés organiques volatiles (COV'), domine alors la pro-
duction des radicaux RQO,. Ces derniers permettent, tout comme HOy et C'H30,, la
reconversion de NO en NO, sans perte d’ozone. La production d’ozone est alors rapide
et se fait localement.

L’équation bilan de la production d’ozone par les hydrocarbures (COV') est la suivante :

RH + TZOQ — Carb + HQO + m03 (120)

ou
RH = HONM,
Carb = composé carbonylé (aldéhyde) que 'on peut noter aussi RCHO,

m varie entre 2 et 14 suivant la nature de I’hydrocarbure.

Certains carbonylés sont directement émis dans ’atmosphere et participent alors di-
rectement a la production d’ozone.
Cependant, certains HCNM en exces, par exemple dans un couvert forestier, peuvent
participer directement a la destruction d’ozone, c¢’est 1'ozonolyse.

Ainsi, les précurseurs de ’ozone troposphérique sont le CHy, le CO et les COV (HCN M +
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FIGURE 1.5: Variation de I'ozone en fonction des quantités de NO, et de COV (

Pandi, [1005).

Carb) en présence des NO, qui proviennent des émissions anthropiques (combustion in-
complete d’énergies fossiles venant de l'industrie, du trafic automobile, du chauffage do-
mestique ou de la combustion de la biomasse) ou naturelles (végétation, éclairs, sols).

La relation entre I'ozone et ses précurseurs n’est pas linéaire. Deux régimes chimiques ont

été déterminés pour comprendre le lien entre I'ozone et ses précurseurs. L’atmosphere dite

naturelle correspond au régime NOx limitant (beinfeld and Pandié, |1998|). C’est le régime

défini par un rapport % fort et qui correspond a des zones rurales ou des zones avec

peu de sources de NO, en présence de COV. L’atmosphere polluée correspond au régime

cov

COV limitant. Cest le régime défini par un rapport %5

faible et qui correspond aux
zones urbaines. Les cas extrémes se trouvent dans la couche limite en période estivale dans
les zones urbaines ou les sources de NO,, sont importantes ou bien a 'arrivée de panaches
liés aux sources de NO dans les zones rurales ou les sources de COV sont importantes

(Figure @)

La Figure @ résume les différents facteurs pouvant induire la production ou la destruc-
tion d’ozone. En ce qui concerne la production d’ozone, on remarque une grande différence
entre la troposphere continentale et la troposphere marine. Ceci est cohérent avec le fait
que les concentrations des NO, sont plus importantes au-dessus des continents car leurs
sources d’émissions y abondent. On retrouve cette différence entre I’hémisphere nord et

I’hémisphere sud car les émissions des NO, sont plus importantes dans 1’hémisphére

nord. La production nette d’ozone (P(O3) — L(Os)) qui dépend des teneurs en NO,
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dans 'atmosphere (Figure ) est plus importante dans les basses couches entre 30°N
et 60°N ou les émissions anthropiques des NO,, sont plus intenses et a 8-10 km d’altitude
entre 30°S et 30°N ou les NO, sont émis par les éclairs. Les voies principales de produc-
tion et de dégradation chimique de 'ozone a 1’ échelle planétaire sont respectivement les
Réactions ([L.11]) et () D’autre part, il faut noter que contrairement aux termes de pro-
duction P(O3) et de destruction L(O3) d’ozone élevés (4 ou —4.10" molécules.cm™2.s71),

la production nette d’ozone est faible et méme négative, sauf au-dessus des continents.

Puits dans la couche limite

Dans la couche limite, 'ozone est détruit par déposition seche au sol. C’est le puits
dominant a la surface des continents. Soit I'ozone subit une décomposition thermodyna-
mique catalysée par les surfaces (203 — 30,) soit une absorption par la végétation, ce
qui dépend de la nature des plantes et de leur activité stomatique. Le flux moyen d’ozone

Fi0, déposé au sol a 1’échelle d'une surface A s’écrit :

AH d[0y)
A dt

Fd03 = = [OS]UdOg (121)

ou

H est la hauteur de la couche limite dans laquelle les molécules d’ozone peuvent rentrer
en contact avec le sol,

V4o, est la vitesse de dépot des molécules d’ozone.

La vitesse de déposition varie selon les surfaces entre 0.7 mm.s~! au-dessus des océans
(eau et glace) et 4 mm.s~! au-dessus des continents (foréts équatoriales). Aux latitudes
tempérées, les vitesses de dépot varient entre 2 et 4 mm.s~! et sont maximales en été.

Un autre puits important dans la couche limite est la titration de 'ozone en présence

des NO, qui se produit en 'absence de lumiere (Figure @)

1.1.2 Transport

Comme nous venons de le voir, I'ozone est un constituant secondaire produit dans
la stratospheére, la couche limite (continentale ou marine) et la tropospheére libre a des

échelles de temps différentes, et le temps de vie de 'ozone varie entre une semaine et un
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FIGURE 1.6: Impact des sources sur la production d’ozone : (a) Histogrammes selon les sources,
les régions, pour la troposphére globale, ’hémisphere nord, 'hémisphere sud, la troposphere
continentale et la troposphere marine, (b) carte des répartitions des NO, (en ppt) et de la
production nette de O3 en (ppbv/jour) en latitude et longitude (Delmas et al), 2005).
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FIGURE 1.7: Concentrations d’ozone décorrélées des concentrations des NO, (Delmas et al,,
2005).
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FIGURE 1.8: Schémas d’une perturbation liée aux courants de grande échelle (WCB, CCB, DI).

mois. Des échanges entre ces différents réservoirs peuvent se produire et jouent un roéle

majeur dans la variabilité de ’ozone troposphérique observée.

Transport a grande échelle

Le transport a grande échelle relie les différentes régions sources de l'ozone. Aux
moyennes latitudes, les circulations de grande échelle se développent au voisinage d’une
perturbation barocline. Celle-ci se caractérise par un front chaud, un front froid et un
secteur chaud entre les deux fronts dont le développement correspond a celui de la dé-
pression. Ainsi, trois types de circulation agéostrophiques sont distingués, a savoir, le
Warm Conveyor Belt (WCB), le Cold Conveyor Belt (CCB) et I'intrusion seche (DI ou
DA) (Figure @) Le WCB permet de transporter de 'air chaud et humide depuis la
zone anticyclonique a l'est de la perturbation ot les polluants secondaires comme 1’ozone
peuvent éventuellement s’accumuler. Le CCB permet de transporter des masses d’air a
travers la zone frontale et comme pour le WCB permet d’alimenter la perturbation avec
de Tair provenant de la région anticyclonique a I’avant du front chaud. L’intrusion d’air
sec permet un transport d’air vers la moyenne troposphére depuis la tropopause ou l'air
est riche en ozone et pauvre en humidité et en polluants primaires tels que les hydrocar-
bures et les oxydes d’azote.

Dans I’hémisphere nord, les masses d’air advectées peuvent se déplacer rapidement au tra-
vers de continents grace aux jet arctique, polaire et subtropical correspondant aux valeurs
maximales du vent zonal (Figure @) Ils sont situés sous la tropopause et permettent des

échanges zonaux plus rapides que les temps caractéristiques des phénomenes chimiques.
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FiGURE 1.9: Coupe méridionale conceptuelle de la forme de la tropopause du pole Nord a
I'équateur et des courants jet associés (Ja : Jet arctique, Jp : jet polaire, Js : jet subtropical)

(bhapiro et alL |2004|).

Redistribution des polluants en altitude

La couche limite s’étend du sol a 2-3 km et c’est dans ces premiers kilometres que 1’on
trouve les sources d’émission des précurseurs d’ozone décrits dans la partie précédente.
Les échanges de petite échelle entre ce réservoir et la troposphere libre sont importants a
étudier pour comprendre la distribution verticale de I'ozone. Un modele simple de couche
limite a été développé par I'océanographe suédois Vagn Walfrid Eckman. Il définit deux
cas : une région de basses pressions liée a une convergence de masses et a une ascendance,
et une région de hautes pressions liée a une divergence de masses et a de la subsidence.
C’est ce qui est appelé pompage de la couche limite d’Eckman (Figure ) Dans les
régions anticycloniques, la subsidence associée restreint 1’extension verticale de la couche
limite. Dans la région anticyclonique continentale, celle-ci se caractérise par trois com-
posantes : une couche mélangée tres turbulente le jour, une couche résiduelle nocturne
moins turbulente et contenant de l'air de la couche mélangée, et une couche limite noc-
turne stable (Figure )

Dans les régions cycloniques (dépressionnaires), I'influence de la surface peut s’étendre
a plus haute altitude (Figure ) La région de convergence dépressionnaire favorise la
convection qui permet un transport rapide d’ozone et de ses pécurseurs vers la haute et

moyenne troposphere. Ceci joue un role sur la production d’ozone dans la troposphere
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FIGURE 1.10: Schémas simples du pompage d’Eckman en coupes (a) horizontale et (b) verticale.
Les fleches correspondent a 1’écoulement.
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FIGURE 1.11: Schéma du cycle diurne de la couche limite.
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libre.

Source stratosphérique

Les ondes de Rossby planétaires peuvent intéragir avec les couches inférieures de
I’atmosphere pour donner lieu aux perturbations baroclines dont on a parlé plus haut,
pouvant elles-mémes induire une déformation de la tropopause. Ces phénomeénes peuvent
conduire a des intrusions d’air stratosphérique dans la troposphere. L’intrusion se fait
parallelement aux surfaces isentropes. L’étirement en longs filaments stratosphériques
permet un mélange de fagon irréversible avec de 'air des plus basses latitudes. En utili-
sant les profils d’ozone mesurés a six stations européennes (Pic du midi, OHP, Payerne,
Hohenpeissenberg, Uccle, Jiilich) Beekmann et al| (1994a) trouvent des corrélations si-
gnificatives entre l'ozone et la vorticité potentielle (PV) qui est un traceur des masses
d’air stratosphériques a la fois dans la basse stratosphere (225 hPa) et dans la moyenne
troposphere (500 hPa) (Figure )

Ces phénomenes sont plus intenses aux moyennes latitudes et dans I’hémisphere nord
(Figure )

Aux moyennes latitudes, ils peuvent avoir lieu jusqu’a 18 fois par jour dans I’hémisphere
nord, ce qui représente une surface de 2.5.10*® cm?, soit un flux d’ozone de la stratosphere
vers la tropospheére de 5.7 + 1.3.10'° molécules.cm?.s™!. Un flux d’ozone par événement

correspond & 7 4= 1.5.103% molécules/jour. Ces phénomenes sont plus nombreux en au-

tomne /hiver (Figure )
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MNormalization Correlation

Pressure of Seasonal Slope = 1o Coeflicient, Significance, MNumber
Level/Season Vanation ppb/pvu r % of Cases
225 hPa no 37T x24 0.83 =999 117
all seasons yes 33622 0.82 =099 117
350 hPa no 17.6 £ 3.2 0.45 =999 117
all seasons yes 17.7 = 3.0 0.48 =999 117
500 hPa no 35275 0.40 =999 117
all seasons YEs 27.1 + 6.6 0.36 =99.9 117
March to no 39.0 = 10.0 0.50 =099 47

July yes M7 +0.1 0.49 =090 47
August to no 18.5 = 13.9 0,22 81 38

October yes 14.0 = 15.1 15 64 38
November to no 264 + 11.1 0.40 98 32

February yes 26.5 + 10,4 0.41 98 32

Slope of regression line, correlation coeflicient, and its significance are estimated by linear

regression [Press ef al., 1986].

(a) Table récapitulative des facteurs de corrélation (correlation coefficient - r et significance) entre 1'ozone et la

PV.

m | 1

= fhigh PV-class
M low PV-class

1

T T T T T T T T T 1
2 3 4 5 6 7 8 8§ 10 11 12

MONTH

(b) Variation saisonniére de 1’ozone lié & de fortes valeurs de PV (stra-
tosphére) et a de faibles valeures de PV (troposphére) & 500 hPa.

FIGURE 1.13: Corrélation entre I'ozone et la vorticité potentielle (PV) (lBeekmann et alj, |1994al).
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FIGURE 1.14: Carte du nombre et de 'intensité des intrusions d’air stratosphérique dans la
tropospheére sur tout le globe (Beekmann et all, 1997)).
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FIGURE 1.15: Variation saisonniere du nombre d’événements d’intrusion d’air stratosphérique
dans la troposphere au-dessus de Zugspitze (en gris) et de Wank (en noir) (Beekmann et al.,
19944)).
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FiGURE 1.16: Carte récapitulative des processus de transport inter-continental au-dessus du
Pacifique et leurs impacts sur la variabilité de ’ozone troposphérique. Le texte en bleu correspond
aux processus de la couche limite continentale, en jaune aux processus de transport dans les
basses couches, en blanc et noir aux processus de transport a haute altitude (HTAP, 2010).

En conclusion, I'ozone est produit a la fois dans la stratosphere, la couche limite et la
troposphere libre en présence notamment du dioxyde d’azote, du méthane, du monoxyde
de carbone et des hydrocarbures non méthaniques. Le transport entre ces trois réservoirs
a un role tres important sur la variabilité de I’'ozone troposphérique. La carte illustre

les processus de transport et leurs impacts sur la production d’ozone.

1.2 Etat de ’art de la variabilité de 1’ozone

La colonne totale d’ozone est mesurée pour la premiere fois en 1924 depuis le sol par
un instrument développé par Gordon Dobson. C’est une technique basée sur 'utilisation
d’un couple de longueurs d’onde proches, 250 et 320 nm, utilisant la propriété absorbante
de l'ozone dans I'UV. L’'une est absorbée par ’'ozone pendant que I'autre ne I'est que tres
peu mais les deux sont diffusées de la méme fagon par les particules. Le Dobson mesure
des colonnes d’ozone et, comme 90% de 'ozone total est situé dans la stratosphere, il est
plus sensible aux concentrations d’ozone au-dessus de la tropopause.

S’il est possible de mesurer le profil vertical de I’ozone en utilisant la variation de I’épaisseur
optique avec I’élévation solaire (mesure par occultation), ceci n’est véritablement utilisable
que dans la stratosphére. Au vue de la géométrie de ce type de mesure, les données d’ozone

dans la troposphere, si elles existent, ne sont pas exploitables. D’autres instruments ca-



Chapitre 1. Etat des connaissances sur la variabilité de I'ozone troposphérique

pables de rendre compte de la concentration d’ozone dans la troposphere doivent étre

considérés.

1.2.1 Stations de surface

La premiere station de surface mesurant l'ozone troposphérique est la station de
I'observatoire Montsouris (1876-1907), a Paris, mise en place par A. Levy et donnant
des valeurs d’ozone autour de 10 ppbv en moyenne sur une période de 30 ans.

Deux techniques de mesure en surface sont la technique optique et la technique physico-
chimique. Les premiers instruments dotés de la premiere technique sont déployés au début
des années 1930 a Arosa (Suisse). Et ceux dotés de la seconde technique ont été utilisés
au milieu des années 1930 dans les Tatras (Pologne). Les résultats de mesure oscillent
entre 20 et 30 ppbv. Des mesures a Jungfraujoch (Suisse) débutent également dans ces
années-la donnant des valeurs moyennes de 30 ppbv.

Au XXI¢ siecle, des études ont montré des valeurs plus élevées de 'ordre de 60 ppbv. En
Europe, I’étude de Oltmans et al) (2006) montre qu’a Zugspitze (Allemagne, environ 3 km
d’altitude, région continentale) les moyennes mensuelles d’ozone augmentent entre les pé-
riodes 1985-1994 et 1995-2004 jusqu’a 2 ppbv tous les mois sauf en juillet. Les moyennes
mensuelles passent par un maximum au printemps/été et un minimum en automne/hiver.
Les études de Chevalier et al) (2007) sur les mesures a Zugspitze, de Cui et al| (2011) sur
les mesures a Jungfraujoch (3.6 km d’altitude) et de Derwent et al, (2007) sur les mesures
a Mace Head (Irlande, 8 m d’altitude) montrent toutes une augmentation d’ozone dans
les années 1990 et une diminution ou une faible tendance dans les années 2000. Ordénez
et al) (2007) utilisent les données de mesure dans plusieurs stations suisses et trouvent
une tendance positive entre 1992 et 2002 d’environ 0.4 ppbv/an qui est plus importante
en hiver (0.69 ppbv/an).

Wilson et al (2012) ont analysé plus finement ces faibles tendances apres 1995 et ont
mis en évidence des signes différents de tendance d’ozone avec des tendances faibles ou
négatives en Espagne et en Hongrie et des tendances positives en Europe centrale (Fi-
gure )

L’étude de Parrish et al) (2012) qui est une analyse comparative directe entre les stations
européennes, nord américaines et japonaises, montrent qu’a la différence des deux pre-
mieres régions ou les tendances d’ozone de surface sont faibles ou négatives apres 2000,

au Japon (Mt. Happo), elles restent significativement positives notamment au printemps
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FIGURE 1.17: Tendances d’ozone en Europe.
(a) Répartitions spatiales des stations de mesures, (b) Tendances d’ozone en ppbv/an.

et en été.

Pour analyser 1’évolution de 'ozone en surface avant d’étre influencé par les émissions
européennes, 1'étude de Oltmans et al| (2006) sur les mesures a Mace Head (nord-est de
I'’Atlantique), Izana (Espagne, au large des cdtes marocaines, environ 3 km d’altitude,
sud-est de I’Atlantique) et aux Bermudes (Grande Bretagne, au large des Etats-Unis, mi-
lieu ouest de I’Atlantique), montre une augmentation d’ozone entre 2-3 ppbv pour Izana
et 5 ppbv pour les deux autres sites entre les périodes 1987-1994 et 1995-2004. Les diffé-
rences d’ozone entre les périodes sont plus faibles voire inexistantes pour les mois d’été.
Les variations saisonnieres avec un maximum au printemps et un minimum en été pour
Mace Head et les Bermudes sont différentes de celles trouvées a Izana qui présente un

maximum au printemps/été et un minimum en automne/hiver.

Les stations de surface sont les seuls outils capables de nous donner un suivi de ’ozone sur
une période d’'un siecle. Les concentrations d’ozone ont doublé ou triplé pendant cette pé-
riode (Figure ) Au cours des deux dernieres décennies, différentes études s’accordent
a dire que l'ozone en surface en Europe et en Atlantique a augmenté significativement
jusqu’au début des années 2000. Certaines y précisent que cela est surtout observé pour
les mois d’hiver. Puis, les tendances s’affaiblissent ou deviennent négatives. Néanmoins,
une étude plus poussée montre des différences dans le signe des tendances selon les régions
d’Europe dont certaines sont moins bien représentées que d’autres. En Asie, les tendances

sont toujours positives.
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1.2.2 Profils verticaux

Des profils verticaux sont mesurés depuis les années 1960 avec comme objectif principal
la surveillance de ’ozone dans la stratosphere et par la suite dans la troposphere avec une

bonne résolution verticale.

Les sondages ballon

Deux types de sondes électrochimiques embarquées sous ballon ont été utilisées : les
Brewer-Mast (BM) et les Electrochemical Cell Concentration (ECC, cf. Chapitre 2). Ceci
peut poser des problemes dans ’étude a long terme des tendances d’ozone (Logan et al,,

1999).

Europe

En Europe, I’étude de Oltmans et alf (2006) qui utilisent les mesures a Hohenpeissen-
berg (sud de I’Allemagne) montre une diminution de 5 ppbv entre les périodes 1985-1994
et 1995-2004 surtout pour les mois de mai a juillet entre 850 et 700 hPa (1.5 et 3 km). IIs
notent une diminution faible de 1990 a 2004 entre 700 et 500 hPa (3 et 5 km).

Jeannet et al| (2007) trouvent une tendance positive entre 1990 et 2002 & Payerne (Suisse)
en dessous de 700 hPa a toutes les saisons sauf en hiver. L’étude de Logan et al| (2012)
qui utilise les mesures de plusieurs stations a montré des tendances négatives a Payerne et
a Hohenpeissenberg a toutes les altitudes entre 1998 et 2008 alors qu’a Uccle (Belgique)
et & De Bilt (Pays Bas), la tendance est faible ou positive. En conjugant les tendances
a partir de toutes les données, Logan et al| (2012) montrent une tendance négative plus

intense en été.

Les tendances en Europe sont tres difficiles a évaluer car elles présentent une variabilité
suivant les stations et en fonction de la période considérée, des saisons et de I'altitude. La
Table @ tente de rendre compte de cette variabilité. Les résultats de mesures de profils
d’ozone révelent des tendances qui vont dans le méme sens que celles observées au sol
avec des tendances positives jusqu’au début des années 2000 puis une diminution ou un
affaiblissement des tendances positives pour la derniere décennie. Mais encore une fois, ce

n’est pas vrai partout.
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TABLE 1.1: Table récapitulative des tendances d’ozone mesurées en Europe par ballonsonde.

Source

Station

Periode

Saison

Altitude

Tendance

bltmans et al] (IZOOd)

bltmans et alj (fZOOd)

ILogan et all (lZOlQI)

ILogan et al] (lZOlﬂ)

beannet et al] (}2007|)

ILogan et al] (lZOl?I)

ILogan et al] (}ZOIﬂ)

ILogan et al] (lZOlQI)

Hohp

Hohp

Hohp

Hohp

Payerne

Payerne

Uccle

De Bilt

1985-1994 -> 1995-2004  pri/été

1990 -> 2004

1995 -> 2008

1998 -> 2008

1990 -> 2002

1998 -> 2008

1998 -> 2008

1998 -> 2008

pri/été/aut

850-700 hPa
(1.5-3 km)

700-500 hPa
(3-5 km)

toutes les al-
titudes

< 700 hPa

augmentation
de 5 ppbv

diminution

faible

tendance
négative

tendance
faible ou
négative
selon les
altitudes

tendance
positive

tendance
négative

tendance
faible ou
positive

tendance
faible ou
positive
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Asie et Amérique du Nord

Si I'on s’intéresse aux autres régions sources d’ozone comme 1’Asie et I’Amérique du
Nord, des différences dans la variabilité de I'ozone sont observées. D’apres ’étude de Olt-
mans et al, (2006), qui utilisent les données de quatre stations bien réparties sur le Japon
(Sapporo, Tsukuba, Kagoshima et Naha), 'ozone augmente entre 1970 et 2004 de pres
de 5 % a toutes les stations sauf & Tsukuba et Naha car la tendance est calculée a par-
tir de 1990. Dans ce cas, il y a diminution d’ozone dans les basses couches (en dessous
de 700 hPa, 3 km d’altitude environ). D’apres la méme étude qui analyse cing stations
d’Amérique du Nord (Churchill, Edmonton, Goose Bay, Wallops Island, Whiteface Moun-
tain), les tendances entre 1980 et 2004 sont plus faibles que 5 % ou bien il n’y a pas de
tendance. A Wallops Island, une augmentation en ozone dans les années 1990 est suivie

par une diminution.

Conclusion

En conclusion, d’apres les mesures des profils d’ozone, les tendances en Europe sont
variables suivant les stations et les périodes considérées mais le résultat qui peut étre
commun & plusieurs stations d’Europe centrale, d’Amérique du Nord et d’Asie est une di-

minution d’ozone ou un affaiblissement des tendances positives pour la derniere décennie.

Les mesures aéroportées

La technique de mesure aéroportée permet de sonder 1'ozone dans des régions ou il n’y
a pas de station de mesure. Elle a été testée avec succes au cours de plusieurs campagnes
de mesure dans les années 1980 (Marenca, 1986; Marenco et al., 1990; Gouget et al,, 1996;
Jonquiéres, 1996). TROZ (1969-1975) et GASP (1975-1976) sont deux exemples de cam-
pagnes utilisant des avions commerciaux dans le but d’étudier la distribution méridienne
de l'ozone dans la troposphere et sa variation saisonniere entre I’Europe et I’Afrique du
Sud (Fabian and Pruchniewicz, 1977) pour 'un et faire des mesures d’ozone entre 6 et
13 km au niveau du continent américain, de I’Atlantique et du Pacifique (Holdeman et all,
1977; Falconer, 1979) pour l'autre.

Depuis lors, le programme MOZAIC a été créé et permet la mesure réguliere d’ozone
avec des avions de lignes. Des études récentes telle que celle de Zbinden et al| (2006)
montre, a partir de colonnes troposphériques d’ozone qu’entre 1994 et 2002, une augmen-

tation d’ozone de 1 (printemps et automne) a 2% /an (hiver) suivant les saisons en Europe
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(Paris et Francfort) et en Amérique du Nord (New York) avec des moyennes saisonnieres
marquées par un maximum au printemps/été et un minimum en hiver /automne. D’apres
I'étude de Thouret et al| (2006), qui porte sur la variabilité de I'ozone dans 'UTLS (ré-
gion de la tropopause) entre 1994 et 2003, 'ozone dans la haute troposphere en Europe
et a l'est des Etats-Unis augmente également de 1% lors de cette période et la variation
des moyennes saisonnieres est la méme. D’autre part, les valeurs moyennes sur les deux
régions sont similaires avec 61 ppbv en Europe et 63 ppbv aux Etats-Unis. Logan et al,
(2012), qui utilisent des profils d’ozone a 1’aide des mesures MOZAIC en Europe (Payerne,
Miinich, Francfort), trouvent que la tendance d’ozone bascule du positif entre 1995 et 2008
au négatif entre 1998 et 2008 a toutes les altitudes. Schnadt Poberaj et al) (2009) utilisent
les mesures des programmes GASP (1975-1979) et MOZAIC (1995-2001) pour définir une
tendance a long terme dans 'UTLS, dans I'hémisphere nord (Figure ) Ils trouvent
une tendance positive significative a 'est des Etats-Unis et au-dessus de I’Atlantique sur-
tout en hiver et au printemps (les données d’été et d’automne étant biaisées). En Europe,
lorsqu’ils utilisent une moyenne par région (Figure ), c’est au printemps qu’'une ten-
dance significativement positive est observée tandis que c’est en été que des tendances po-
sitives plus élevées, entre 10 et 20%, sont observées sur une large zone d’Europe lorsqu’ils
considerent les moyennes zonales (Figure ) Le résultat différent suivant les deux
types de moyennes peut étre expliqué par une compensation en été des zones de tendance
d’ozone négative a l'ouest de 'Europe pour la moyenne régionale.

Au proche orient et en Asie, ils trouvent des tendances positives significatives au prin-
temps/été. Au Japon, Zbinden et al} (2006) trouvent une augmentation de 1%/an (hiver,
printemps et été) avec une variation saisonniére marquée par un maximum au printemps
et un minimum en été (saison de mousson).

Ainsi, les différentes études sur les mesures aéroportées nous indiquent une augmenta-
tion significative d’ozone dans la troposphere durant les deux et trois dernieres décennies
d’environ 10 a 20% surtout pour les mois de printemps et d’été en Europe, en Amérique
du Nord, en Atlantique nord et en Asie. Néanmoins, une étude de tendance sur les dix
dernieres années indiquent une tendance négative d’ozone en Europe. D’autre part, ces
tendances peuvent variées d’une sous-région a une autre comme nous l'avons vu entre

I’Europe de l'ouest et I'Europe centrale.
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Bilan

En conclusion, les études sur les mesures de surface, par sonde ozone ou par avion,
s’accordent pour dire qu’il y a une tendance positive significative d’ozone dans I’hémisphere
nord depuis un siecle. Elle est encore observée depuis 20 a 30 ans mais pas toujours aux
mémes saisons. En effet, au sol, 'augmentation semble étre davantage observée en hiver
tandis que sur les profils, ce serait plus important au printemps/été. Cependant, des diffé-
rences de résultat se présentent entre les études lorsqu’il s’agit de comprendre 1’évolution
de 'ozone sur les dix dernieres années. En effet, les études disponibles sur cette période
montrent une diminution d’ozone ou une faible tendance positive ou négative qui varie
selon les saisons, I'altitude et les régions considérées. En Asie, par exemple, une tendance
positive d’ozone est observée au sol alors qu’elle s’affaiblit d’apres les études de profils.
Malgré une majorité des observations d’ozone située en Suisse et en Allemagne, quelques
observations au sol, mieux dispersées en Europe, montrent des tendances différentes entre

la région France/Espagne/Italie et I'Europe centrale.

1.2.3 Analyse du role de la variabilité du transport

Stohl and Trickl (1999) montrent une étude de cas de mesure d’ozone par avion MO-
ZAIC au départ de I’Amérique du Nord couplée a des études trajectographiques pour
comprendre la variabilité de 1’ozone en Europe. Des pics d’ozone mesurés par lidar et
ballon sonde sont ainsi reliés a du transport d’ozone a longue distance. En effet au cours

du vol, lorsque 'avion croise un Warm Conveyor Belt (WCB) qui advecte des masses d’air
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FIGURE 1.21: Mesure d’ozone en paralléle a la PV, a ’humidité et a des traceurs nord américains,
au cours d'un vol (Stohl and Trickl, 1999).

d’Amérique du Nord jusqu’en Europe, les mémes pics d’ozone sont observés en parallele &
de fortes quantités de traceurs nord américains, de faibles valeurs de PV (traceur strato-
sphérique) et de fortes valeurs d’humidité relative (traceur troposphérique) (Figure )
Néanmoins, il reste difficile de déterminer précisément 'impact du transport a longue
distance sur la distribution verticale de I'ozone (Guerova et all, 2006) du fait de la si-
multanéité et de la proximité géographique des processus associés au transport a longue
distance et des intrusions stratosphériques. Cooper et al| (2010) ont étudié le transport
d’ozone au-dessus du Pacifique sur une période de 24 ans (1984-2008) et montrent que
I’Amérique du Nord est sensible aux émissions des précurseurs d’ozone et a la production
d’ozone en Asie.

L’étude menée par Colette and Ancelleti (2005) qui porte sur 'analyse climatologique de
27000 profils d’ozone collectés dans 11 stations d’Europe entre 1990 et 2000 a montré que
les réservoirs de la couche limite et de la stratosphere ont un impact équivalent sur le bilan
de I'ozone troposphérique européen. Les masses d’air proviennent davantage de la couche
limite ou du transport transcontinental mais elles apportent moins d’ozone que lorsqu’elles
proviennent de la stratosphere. Une étude des tendances sur 30 ans de la variabilité de

I’ozone diie au transport a également été menée grace aux mesures d’ozone a Uccle et Ho-
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FiGUure 1.22: Contribution des différentes sources d’ozone a une station rurale au sud de
I’Angleterre (Derwent et al|, 2007). North America correspond aux sources de ce continent,
d’Atlantique nord et de l'est Pacifique, Asia correspond aux sources asiatiques et de I'ouest
du Pacifique, Furope-intercontinental correspond a de l'advection a 1’échelle régionale, Extra-
continental correspond aux échanges inter-hémisphériques.

henpeissenberg depuis 1970. Elle révele que 1’ozone provenant des basses couches diminue
mais la décroissance n’est pas significative. Depuis les années 1980, les couches prove-
nant de la tropopause augmentent mais le contenu en ozone diminue. L’augmentation
totale d’ozone troposphérique est attribuée au transport a longue distance mettant en
jeu I'impact de la production d’ozone en Amérique du Nord et en Asie sur les concen-
trations européennes. La contribution de chaque source d’ozone a également été étudiée
par Derwent et al| (2007) & une station rurale d’Angleterre pendant 'année 2006 (Fi-
gure ) Ils montrent grace au couplage d’un modele global avec un modele régional
que deux tiers de l'ozone mesuré sur ce site a été advecté par les processus de trans-
port inter-continentaux et un tiers provient de la production photochimique a 1’échelle
régionale en Europe. Pour 'ozone apporté via le transport a longue distance, la contri-
bution principale est I’Amérique du Nord et 'ouest de I’Atlantique tandis que les sources

stratosphériques, asiatiques et pacifique sont mineures.

1.3 Apport des nouvelles mesures : lidar et satellite

Le lidar UV DIAL est un instrument permettant de mesurer des profils d’ozone (cf.

Chapitre 2). Il est plus récemment utilisé que les ballons sondes mais des études sur la
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variabilité de 'ozone troposphérique existent déja comme celle de Cooper et al, (2006).

Les données lidar permettent d’augmenter la base de données d’ozone dans 1'ouest des
Etats-Unis ou la couverture des mesures d’ozone est faible, et ceci dans le but de suivre
I'ozone transporté d’est en ouest au-dessus du pays. Dans I’hémisphere sud, son utilisation
n’est pas encore tout a fait exploitée car les données fiables ne sont pas assez nombreuses
pour une étude climatologique de I'ozone du fait des contraintes expérimentales (ciel clair,
limite de l'altitude la plus haute du profil) (Clain et al), 2009).

Les mesures d’ozone troposphérique par satellite sont plus récentes. Leur utilisation en
est encore au stade de la validation. Tang and Prather (2012) ont comparé les mesures
de colonnes troposphériques d’ozone par les satellites OMI et TES entre elles et avec un
modele de chimie-transport (CTM) pour les années 2005 et 2006. Ils valident ces mesures
tout en reconnaissant une fiabilité moindre pour les basses couches. Pommier et al| (2012)
ont comparé les données IASI avec les mesures aéroportées (in situ et lidar) en Arctique
dans le cadre du programme POLARCAT au printemps et en été 2008. La mesure de
I'ozone troposhérique par TASI est validée malgré quelques biais dans les basses couches
et dans 'UTLS résultants notamment de la technique instrumentale utilisée (sensibilité
a la température de surface, fonctions de poids pour remonter a l'altitude). Les mesures
d’ozone couplées a celles du CO montrent que IASI est capable de détecter des intrusions
stratosphériques.

Ces mesures, une fois validées, permettront un suivi plus global de la variabilité de I'ozone
troposphérique a 1’échelle de la planete et seront tres utiles dans les régions ou les stations

et les avions ne sont pas présents.

1.4 Conclusion

L’ozone est un constituant secondaire produit a partir de l'oxydation du méthane
(CHy), du monoxyde de carbone (CO) et des composés organiques volatiles (COV') en
présence des oxydes d’azote (NO,). Sa durée de vie varie entre quelques semaines et
quelques mois selon 'altitude et la répartition spatiale des précurseurs. Les mécanismes
de transport jouent un role fondamental sur la variabilité de ’ozone. On distingue notam-
ment les échanges entre la couche limite, la stratosphere et la troposphere libre, ainsi que
le transport inter-continental. L’ozone a été mesuré sur de longues périodes (> 10 ans)

par plusieurs instruments tels que les instruments de surface type analyseur UV, les bal-
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lons sonde (BM et ECC) et les instruments aéroportés (MOZAIC). Quelques résultats
similaires révelent un maximum d’ozone en été ce qui est cohérent avec la production
photochimique intense de 1'ozone a cette période. Les différentes études montrent que les
valeurs d’ozone étaient plus faibles dans les années 1980- 1990 que dans les années 1990-
2000 avec une tendance significative surtout au cours des années 1990. Des tendances
importantes sont observées pour les mois d’hiver. Depuis les années 2000, la tendance
s’affaiblit ou devient négative. Cependant, des différences sont observées suivant les ré-
gions, méme au sein d’'un méme continent, sur la variabilité inter-annuelle ou encore sur
la comparaison de longues séries de mesure issues d’instruments différents. Les nouvelles
séries d’observations issues des instruments embarqués sur satellite (IASI), capables de
réaliser une estimation de la colonne troposphérique, ou encore des instruments lidar
du réseau NDACC commencent & pouvoir étre aussi utilisées. Les mesures lidar n’ont
pas encore fait 'objet d’études poussées sur la variabilité de 'ozone a long terme dans
I’hémisphere nord et plus particulierement en Europe; c’est I'un des objectifs des tra-
vaux menés dans le cadre de cette these. La station de ’Observatoire de Haute Provence
(OHP) permet une telle étude. De plus, les mesures de profil d’ozone, a cette station, sont
pour la premiere fois effectuées par deux instruments, le lidar UV DIAL et les sondes
ECC (cf. Chapitre 2) depuis vingt ans. La présence du lidar que 'on ne trouve nul par
ailleurs en Europe en parallele des ECC augmente considérablement les observations de
I’ozone troposphérique avec une résolution verticale meilleure que les avions ou les satel-
lites. D’autre part, 'OHP est basé a 44°N et 6.7°E a c6té du bassin méditerranéen ou
a été observée une forte anomalie positive d’ozone. En Europe, les stations de référence
pour des mesures de profil d’ozone dans la troposphere sont les sites de Hohenpeissenberg
(Allemagne) et de Payerne (Suisse). On a vu que des variabilités d’ozone sont observées
suivant les régions ou se font les mesures. Les mesures sur ces sites de référence ne sont
pas représentatives du sud de I’Europe. La Table @ récapitule les différentes stations

d’Europe et les instruments associés qui mesurent 1’'ozone dans la troposphere libre.
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TABLE 1.2: Table récapitulative des stations européennes pour la mesure d’ozone dans la tropo-

sphere libre.

Station Position Altitude (m) Technique Période
De Bilt 52.1°N, 5.2°E 4 ECC 1992-2012
Hohenpeissenberg 47.8°N, 11°E 975 BM 1966-1997
ECC 1997-2012
Legionowo 52.4°N, 21°E 96 BM 1979-1993
ECC 1993-2012
Madrid 40°N, 3°0 ECC 1995-2012
Payerne 46.5°N, 6.6°'E 491 BM 1990-2002
ECC 2002-2012
Uccle 50.8°N, 4.3°E 100 BM 1969-1997
MOZAIC (Paris, Francfort) 1994-2012
Jungfraujoch 46.5°N, 8'E 3580 Analyseur UV sol 1988-2012
Pic du Midi 42.5°N, 0.05°E 3000 Analyseur UV sol 2004-2012
Zugspitze 47°N, 11°E 3000 Analyseur UV sol 1978-2012
ECC 1993-2012
OHP 43.9°N, 5.7E 684 ECC 1991-2012
Lidar 1990-2012
Analyseur UV sol  1998-2012
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Chapitre 2

Mesures des profils d’ozone par lidar

et sondes électrochimiques

2.1 Introduction

A 1'Observatoire de Haute Provence (OHP) deux instruments peuvent mesurer des
profils d’ozone dans la troposphere : le lidar et les sondes électrochimiques (ECC). Un
troisieme instrument, I’analyseur par absorption UV dont nous donnerons une bréve des-
cription, est également a notre disposition pour mesurer les concentrations d’ozone au
sol. Ce chapitre a pour but de décrire d’une part les instruments et d’autre part la chaine
de traitement du lidar et des ECC qui nous a permis de remonter aux concentrations
d’ozone a partir de la quantité mesurée par I'instrument (signal lumineux ou intensité

d’un courant).

2.2 Description des instruments

2.2.1 Le lidar

Le lidar est une technique de télédétection active comme le radar mais au lieu d’émettre
une onde radio, il émet une onde lumineuse. Le lidar utilisé pour la mesure de 'ozone
troposphérique & 'OHP est un lidar UV DIAL qui a été développé en 1989 par |Ancellet
et al) (1989). Il fonctionne avec un mode de mesures régulieres depuis 1990.

La concentration d’ozone mesurée par cet instrument est donnée par 1’expression El]
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1 d . S\, 2)

L Y A Ul 2.1
oo, 7S50, 2) (2.1)

N4 (Z) =

ou

Acop, = 0(A1) — o(A2) est la section efficace d’absorption différentielle de ’ozone.

S(A1, Z) est le signal lidar a la longueur d’onde \;(i = 1,2) issu d’une altitude Z et corrigé
du fond de ciel.

Elle dépend donc de la section efficace d’absorption différentielle de 'ozone et de la
pente (suivant l'altitude) du rapport des deux signaux.
DIAL veut dire DIfferential Absorption Lidar avec des mesures a deux longueurs d’onde
dont 'une est trés absorbée et I'autre peu absorbée par I’ozone. Plusieurs raies d’absorption
de T'ozone existent dans l'infra-rouge (IR) et 'ultra-violet (UV). Il a été montré que les
bandes dans I’UV sont plus judicieuses pour la mesure des concentrations d’ozone dans
I'atmosphére (Megie and Menzies, 1980) que celles dans 'IR. La bande utilisée s’appelle
la bande Hartley-Huggins et se situe entre 260 et 320 nm. Elle permet un bon compro-
mis entre la nécessité de disposer d’une section efficace différentielle suffisamment grande
(environ 10'8.cm™2) et une épaisseur optique optimale (environ égale & 1) et le couple
de longueurs d’onde choisi se situe donc dans cette gamme. Une étude tres approfondie
a été faite au cours de la these de Papayannis (1989) concernant le choix du couple de
longueurs d’onde. Il a montré que le couple 289-299 nm était le plus performant. 289 nm
est la longueur d’onde la plus absorbée par 1'ozone tandis que 299 nm est considérée
comme la longueur d’onde de référence. A partir de 1993, la longueur d’onde de référence
est choisie a 316 nm. La Figure @ illustre le choix des longueurs d’onde de la technique
DIAL pour mesurer l'ozone (), absorbée par l'ozone et A,rs peu absorbée par 1'ozone)
en fonction des bandes d’absorption de 1’ozone.

Avec cette technique de mesure DIAL, des erreurs statistique et systématique sur la
concentration d’ozone (Equations @ et @ respectivement) peuvent s’exprimer a partir
du nombre de photons détectés et des parametres atmosphériques.

_ 1 [ Nrij
2n.AZ Ao/ M; 7 (Npij — Npi)?

),

€1(2) ]1/2 (2.2)

ou

n. est la concentration d’ozone a une distance 2,

AZ est la résolution spatiale du systeme de mesure défini comme AZ = %‘t avec At la
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FIGURE 2.1: Section efficace de 1'ozone en fonction des longueurs d’onde. Les longueurs d’onde
Aon €t Aopy sont respectivement absorbées ou peu absorbées par 'ozone et elles sont utilisées
dans la technique DIAL du lidar pour la mesure de I’ozone.

résolution temporelle du systeme d’analyse,

Ao, est la section efficace d’absorption différentielle de 1'ozone,

M; est le nombre de tirs sur lequel le signal lidar est moyenné,
Nrgij; est le signal recu a la longueur d’onde \; et a une altitude Z;,

Np; est le signal provenant de la luminance du ciel a cette méme longueur d’onde \;.

L’erreur statistique est liée a l'incertitude sur le signal lidar détecté qui est donné par
le rapport signal sur bruit (SNR). Le bruit est défini par les fluctuations aléatoires du
fond de ciel et du signal lidar lui-méme lors de sa détection. Le bruit de fond de ciel
est fortement réduit en dessous de 300 nm mais limite les performances de mesures au-
dela. L’erreur statistique donne directement I'information sur la limite de la portée de la

technique DIAL car elle dépend de la distance, le signal lidar décroissant avec la distance.

L’erreur systématique est due aux phénomenes de diffusion et d’extinction que subit
le faisceau lumineux au cours de sa trajectoire. Elle est définie a partir de I'extinction
particulaire (aérosols), la diffusion atmosphérique, 1’extinction moléculaire et les interfé-

rences dues aux constituants atmosphériques autres que 1'ozone.

(5nc 1 d lnﬁ(AhZ)
B(AQa Z)

Ne  n.Ao, [QdZ

—Aag(Z) — Aay(Z) — Aac(Z)] (2.3)

N

ou

n. est la concentration d’ozone a une distance 7,
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€iiff(Z) = ﬁ [ﬁlng&g] est 'erreur due a la diffusion atmosphérique,

er(Z) = ﬁ [—Aag(Z)] est I'erreur due a l'extinction moléculaire,

en(Z) = ﬁ [—Aap(Z)] est Perreur due a l'extinction particulaire,

€(Z2) = ;a7 [~Aac(Z)] est erreur due a Vextinction par d’autres constituants que

I’ozone et que ceux pris en compte pour le calcul de I’erreur due a ’extinction moléculaire.
En particulier, seuls le dioxyde de soufre (SO;) et le dioxygene (O,) présentent des spectres
d’absorption avec des épaisseurs optiques comparables a 1'ozone dans la gamme 260 a
320 nm,

B(\i, Z) avec i = 1,2, correspond au coefficient de diffusion Rayleigh a la longueur d’onde
A; et a l'altitude 7,

a;(Z) avec i = R, M, e, correspond au coefficient d’extinction moléculaire (Rayleigh),

particulaire (Mie), et d’autres constituants pouvant interférer a l'altitude Z.

Ces termes ne dépendent que des quantités d’ozone par rapport aux concentrations en
aérosol ou en dioxyde de soufre (SOs) et de I’écart entre les deux longueurs d’onde émises.
Le passage de 299 a 316 nm pour la longueur d’onde de référence a permis de réduire da-
vantage l'erreur systématique en dessous de 5 km. Par ailleurs, 316 nm est moins sensible
a l'ozone et le signal associé est uniquement variable avec la concentration d’aérosol.
L’erreur systématique est également due a 'incertitude sur les sections efficaces d’absorption
de T'ozone. Les sections efficaces utilisées sont celles proposées en 1986 par Molina and
Molina (1986) et qui sont similaires pour les longueurs d’onde 289 et 316 nm a celles de
Bass and Pauy (1985). La variation en température de la section efficace est introduite
car elle correspond & une variation de l'ordre de 2% des sections efficaces a 289 nm et
de 10% a 299 nm. De plus, l'incertitude des sections efficaces d’absorption de ’ozone est
de l'ordre de 1.5% d’apres plusieurs études pres de 290 nm (Yoshino et all, 1988). Par
ailleurs, l'erreur systématique est également fonction de la géométrie du dispositif liée a
la divergence du faisceau laser et a I’alignement entre les axes du faisceau et du télescope
(Figure @) Ceci est exprimé par un facteur géométrique de recouvrement qui est calculé

grace a un modele (Halldorsson and Langerhold, 1978).
dfgeo

La Figure @ représente la variation de ce facteur par rapport a I'altitude (=#<%) pour des
désalignements différents et deux angles de divergence du faisceau laser obtenus a 316 nm
(0.8 mrd) ou a 289 nm (0.4 mrd).

On remarque que la variation du facteur géométrique devient importante (> 0.2 km™!)

dans les basses couches en dessous de 4-5 km environ. Plus le désalignement est fort, plus
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Aire de recouvrement

Ouverture du télescope

Divergence du faisceau

LASER TELESCOPE

FIGURE 2.2: Schéma de la géométrie d’émission et de réception du lidar UV DIAL avec les angles
de divergence du télescope et du faisceau laser, 'angle d’alignement entre les axes du télescope
et du faisceau laser et ’aire de recouvrement entre les deux cones d’émission et de réception.

les valeurs de d{;’% sont élevées. Le compromis est d’avoir une variation du facteur géo-
métrique faible en fonction de I'altitude et jusqu’aux plus basses couches possibles. Pour
éviter la forte sensibilité au désalignement, en 1993, la longueur d’onde de référence a été
choisie a 316 nm puisqu’'un faisceau unique est émis pour les deux longueurs d’onde.

Par ailleurs, 1'utilisation de faisceaux avec des divergences différentes pose un probleme
car ceci change la sensibilité du facteur géométrique méme pour un alignement identique
entre les deux longueurs d’onde. En effet, pour un méme désalignement (0.1 mrd par
exemple) la courbe est plus abrupte lorsque la divergence est plus faible, c’est a dire que
le facteur géométrique va varier plus rapidement avec I’altitude.

L’instrument est constitué de trois parties : le systeme optique d’émission, le systeme

optique de réception et le systeme d’acquisition du signal (Figure @)

Le systéme optique d’émission (Figure ) du couple de longueurs d’onde 289-299 nm
ou 289-316 nm fonctionne comme suit. Une longueur d’onde a 1064 nm (IR) est d’abord
émise par une source laser Nd :Yag doublée en série par deux cristaux de phosphate de
diacide de potassium (KDP) en 532 puis 266 nm. La 4¢ harmonique du Nd :Yag (266 nm)
pompe deux cellules Raman contenant du Deutérium ou de 'Hydrogene, ce qui génére
les ondes & 289 nm et 299 nm (premiere raie de Stokes). A partir de 1993, le systeme
évolue et le laser ne pompe qu’une seule cellule de Deutérium pour générer en un méme

faisceau les ondes a 289 et 316 nm (deuxieme raie de Stokes). Les deux longueurs d’onde



Chapitre 2. Mesures des profils d'ozone par lidar et sondes électrochimiques

OHP * LIDAR OVERLAP FUNCTION * Laser divergence = 4 mrd
T T T

0.5 T T T T
3 des.//:-04 —
0.4
03
Q2 i[>
des./:02
des.//:03 --1—
01 | des.//:04 -~ |
- des //:05 2
£ .
=
ui 0
o
'+ R I | S T T S
1
@01t
-0.2
03 F
0.4
0.5
0 1 2 3 4 5 6 T 8 9 10
ALTITUDE km
(a) 0.4 mrd
OHP OVERLAP FUNCTION: laser divergence = 0.8 mrd
0.5 T T T T T
04 -
03 - -
des
des
0.2 - e e = X Sl o s i s des-/k
i des J/:
des.//;:00 ----
_ 01 L des//:01 --x-
£
x
i (o]
o
o
Pl
a 01 F
0.2
0.3
04 |
-0.5
[} 1 2 3 T 8 9 10

4 5 6
ALTITUDE km

(b) 0.8 mrd

FIGURE 2.3: Facteur géométrique de recouvrement en fonction de 'altitude et des désalignements
pour un angle de divergence (a) de 0.4 mrd et (b) de 0.8 mrd.
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FIGURE 2.4: Schéma du lidar UV DIAL.

sont émises simultanément.

Le systéme optique de réception (uniquement adapté a des mesures nocturnes) (Fi-
gure ) est un télescope de type Cassegrain de 80 cm de diametre pointant au zénith.
Le champ de vue du télescope est réglé pour étre compatible avec la divergence du faisceau
laser utilisé de fagon a minimiser le facteur de recouvrement pour étre capable de détecter
le signal du faisceau rétrodiffusé dans les plus basses couches possibles. La sélection des
longueurs d’onde utilise un spectrometre a réseau pour recevoir deux longueurs d’onde

simultanément, soit le couple 289-299 nm soit le couple 289-316 nm.

Le systéme d’acquisition du signal (Figure ) permet la détection et 'acquisition
du signal recu par le télescope. La détection se fait grace a un tube photomultiplicateur
(PMT) adapté a la longueur d’onde utilisée.

Deux modes d’acquisition sont utilisés pour pouvoir traiter le signal qui évolue d’un facteur
10* entre 1 km et 10 km d’altitude. Le mode analogique est constitué d’un analyseur de
transitoire qui échantillonne et numérise le signal lidar issu des basses altitudes (< 7 km).
La fréquence d’échantillonnage est de 10 MHz ce qui correspond a une résolution spatiale
de 15 m. La numérisation (conversion analogique/digitale) s’effectue avec une précision
de 12 bits pour 2048 canaux échantillonnés. En dessous de 3 km, le photomultiplicateur et
son amplificateur sont saturés. Le mode de comptage de photons (impulsions) est utilisé

en parallele du mode analogique pour couvrir la zone 7-15 km. Ce systeme comporte
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FIGURE 2.5: Systéme (a) d’émission avec la source laser (devant) et la cuve Raman (derriere),
(b) de réception avec le télescope et (c) d’acquisition composé de deux voies (analogique et de
comptage).
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1024 canaux de détection et de stockage. La résolution temporelle maximale est de 1us
ou 250 ns, ce qui correspond a une résolution spatiale de 150 m ou 375 m. La résolution
temporelle est passée de 1us a 250 ns en 1999. La vitesse de comptage est de 50 photons/ s
au-dela de laquelle il y a saturation.

Le lidar donne ainsi des profils d’ozone entre 3 et 14 km avec une résolution verticale
qui varie avec l'altitude en accord avec la variation du signal avec l'altitude, de 200 m
a 3 km jusqu’a 1 km a 12 km. Elle est obtenue a partir de la résolution verticale de
départ, qui dépend du systeme d’acquisition du signal, en appliquant deux filtres passe
bas et dérivateur combinés (Equation @) Papayannis (1989) a conduit une étude pour
choisir les filtres les mieux adaptés. Il s’agit du filtre polynomial. La bande passante du
filtre numérique évolue avec 'altitude pour s’adapter a la puissance du signal lidar qui
décroit avec l'altitude dans le but de garder une erreur statistique (SNR) satisfaisante
(Equation @) C’est ce qui explique la différence de résolution entre les basses couches
et la haute troposphere. L’altitude la plus basse de l'intervalle de mesure correspond a
la fin de l'effet de la fonction de recouvrement entre le faisceau laser et le champ de vue
du télescope. La limite haute correspond a une détection du signal lidar significative au-

dessus du niveau de bruit. La précision et les caractéristiques de la mesure sont données

dans la Table @ N
< Yp >= dexn—k (24)
_N

ou

dy sont les coefficients de pondération du filtre utilisés sur le signal lidar x,,_x.

€y (2) =) dier(2) (2.5)

ol €(z) et €<y, (%) sont les erreurs statistiques avant et apres filtrage respectivement.
Plusieurs campagnes d’inter-comparaison organisées a 'OHP ont montré des diffé-
rences de moins de 15% entre les profils individuels du lidar et des ECC dans la tropo-
sphére (concentrations types d’ozone entre 50 et 70 ppb) (Beekmann et al{, 1994b, 1995).
La différence moyenne entre lidar et ECC est souvent négative (—8%). En utilisant les
analyses d’erreurs et les résultats des campagnes d’inter-comparaison, la précision des
mesures lidar est évaluée & mieux que 9%. L’incertitude est de l'ordre de 5 & 5 ppb,
en considérant l'erreur systématique connue du lidar UV DIAL (Ancellet and Ravetta,

2003).
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TABLE 2.1: Caractéristiques du lidar.

Puissance du laser 10 mJ et 20 Hz
Divergence du laser 0.6-0.8 mrd
Diametre du télescope 0.8 m

Temps d’intégration typique 1 heure

Intervalle d’altitude 3 a 14 km

Résolution verticale de 200 m & 3 km jusqu’a 1 km a 12 km
Précision de la mesure 5% - 10%

Incertitude estimée 2% a3kmet 12-15 % a4 15 km / 5+ 5 ppb
Résoltuion temporelle 1 min 40 s

La concentration d’ozone mesurée directement par le lidar est une densité moléculaire
(molécules/cm?) que I'on peut convertir en rapport de mélange (ppbv) pour faire des
comparaisons avec d’autres instruments ou des sorties de modeles. Pour cela, on a besoin
de connaitre la densité moléculaire atmosphérique. Elle est calculée a partir des radio-
sondages de nuit de la station WMO de Nimes (43°51 N, 04°24 E) située a 100 km a
I'ouest de ’OHP. Dans la mesure ou les zones de mesures perturbées par les nuages ne
sont pas prises en compte et que nos mesures sont au-dessus de la couche limite, I’erreur
systématique due & l'interférence par les aérosols ou le dioxyde de soufre (SO3) est négli-
geable. L’erreur systématique due a la diffusion Rayleigh est facilement corrigée avec un
modele d’atmosphere standard et celle due a l'erreur de géométrie I'est également avec
une modélisation du facteur de recouvrement. L’erreur relative due au calcul du rapport
de mélange est estimée & moins de 1% admettant une différence de 1-2 K entre les profils
de température de Nimes et de 'OHP. L’erreur sur la mesure d’ozone n’est alors que
Ierreur statistique relative au SNR du lidar. Cette erreur augmente avec 'altitude. Dans
notre étude, nous ne considérerons pas les données au-dessus de la tropopause et donc

I'erreur statistique ne dépassera pas 10% (Table @)

2.2.2 Les ECC

Depuis 1991, sont lancés une fois par semaine, a I’OHP, des ballons sondes composés
d’une sonde ozone couplée avec une sonde météorologique dite radiosonde. La nacelle
comporte également une batterie humide (Figure @) La sonde météorologique mesure la
pression, la température et ’humidité relative grace a des capteurs spécifiques (Figure @)

Elle possede une antenne qui permet de délivrer en temps réel les résultats de mesure
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FIGURE 2.6: Nacelle composée de la sonde ozone (boite en polystyréne blanc) et de la sonde
météorologique (boite bleue).

météorologique et d’ozone pendant le vol par onde radio (Figure @) Les radiosondes
météorologiques a 'OHP proviennent du fabriquant VAISALA de janvier 1991 a juin
2007 (type A-Humicap RS80 jusqu’a janvier 1997 et H-Humicap ensuite) et de MODEM
(type M2K2C) depuis. A la différence des sondes VAISALA qui mesuraient la pression,

les sondes MODEM mesure 'altitude en km par GPS et la pression est recalculée.

Les sondes utilisées pour la mesure in situ de I'ozone sont les ECC (Electrochemical
Concentration Cell). Elle est schématisée sur la Figure @ Ces sondes sont basées sur le
principe de I’électrolyse avec deux cellules en Teflon qui contiennent chacune une électrode
de platine brillant. Le réservoir de la cathode contient 1000 ml de solution avec notam-

ment 1 % de Iodure de Potassium (KI) et 2.5 % de Bromure de Potassium en solution

(guide de la NOAA) (tKomhyr et al], |1995|). Le réservoir de I'anode contient pour moitié

de la solution de la cathode et pour moitié de I'eau distillée dans laquelle on a plongé un
cristal de Todure de Potassium (KI) saturant 1’électrolyte. Les deux réservoirs sont reliés
par un pont ionique permettant le passage des ions sans modifier les concentrations des
deux cellules.

A la différence des sondes Brewer-Mast (BM) composées de deux électrodes de nature dif-
férente pour créer le courant d’oxydo-réduction, la force électromotrice est créée, pour les
ECC, par la différence de concentration des électrolytes entourant la cathode et ’anode.
L’air ambiant est pompé et dirigé par un tube (bulleur) vers la cathode. La chaleur déga-
gée par la batterie humide, qui assure 'alimentation électrique de ’ensemble, permet au
dispositif de ne pas geler pendant la montée lorsque la température décroit fortement. En

présence d’oxydant tel que l'ozone, I'lode (/3) augmente (Equation @) Les molécules de
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1= Barometer
2 = Transducer

3 = Temperature sensor

4 = Humidity sensor

5 = Battery

6 = Frequency tuning screw
7= Antenna

8 = Interface connection plug
9 =Flap for sensor frame

FIGURE 2.7: Radiosonde qui comporte les capteurs d’humidité, de température et de pression,

et 'antenne de transmission.

Teflon Motor
Gas Sompling Pump \

Ece ; ® B

Qzone Sensor \

Interface conneclions : Electronic Coupler
Centoiner

FIGURE 2.8: Sonde électrochimique ECC. L’air, qui est aspiré par une pompe alimentée par un

moteur, est introduit dans la sonde a I’aide d’un tube a air.
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15 acceptent les électrons de la cathode pendant que I'Todure céde des électrons a I’anode
(Equations @ a @) Un courant électrique est alors créé et la force électromotrice devient
positive. La concentration d’ozone est calculée a partir du courant mesuré. La réaction
chimique dépend de la dimension des électrodes, du pompage de I'air (bulles d’air formées
dans la solution), du volume total des solutions dans les réservoirs (évaporation pendant
la montée) et de la température dans les réservoirs. Ceci peut induire des erreurs et une
variabilité dans les résultats de mesure. L’erreur sur la mesure pour cette préparation a

été évaluée a —5 %.

OKT + O3 + HyO —s 2KOH + I + Oy (2.6)

317 — Iy +2e~  (oxydation) (2.7)

Iy +2e — 2]~ (réduction) (2.8)

317 + Iy — Iy +2I~ (réaction d’oxydo-réduction) (2.9)

Chaque molécule d’ozone conduit a un courant de deux électrons. On obtient donc un
courant & partir duquel on peut remonter a la concentration d’ozone (cf. section @)
Les équations reliant les concentrations d’ozone dans 1'électrolyse et la pression partielle

de 'ozone dans I'atmosphere au courant de 1’électrolyse s’écrivent :

o Ixt (2.10)
F %2 %100ml
ou
C = concentration d’ozone dans I’électrolyte,
F = 9.6487*C.mol~! (Constante de Faraday),
I = courant mesuré,
t = temps de pompage pour 100 ml d’air par seconde.
P=Cx*xRxT, (2.11)

ol
R = 8.31431JK ~'mol~! est la constante des gaz parfait,

T, est la température dans la boite en Kelvin.

D’autres oxydants comme le dioxygene (O,) peuvent intervenir dans I’électrolyse et
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induire un biais de la mesure. Pour corriger cette erreur, un courant de fond I est mesuré
au sol avant le laché a 'aide d’un filtre de destruction d’ozone. Le fabriquant des ECC
était Science Pump. Corporation (SPC) de janvier 1991 a mars 1997 et ENSCI (type Z)
depuis.

En mars 1996, le volume dans lequel baigne la cathode a été augmenté de 2.5 cm? a 3 cm?®
et la correction de l'efficacité de pompage avec la diminution de la pression a été changée
en suivant les recommandations du constructeur (cf. section @) Un meilleur temps de
réponse de la sonde avec un volume de 2.5 cm ™ est attendu mais la précision de la mesure
dans la stratosphere est moins bonne lorsque la solution s’évapore significativement. Ces
modifications n’entrainent pas de changements significatifs sur les incertitudes en ozone
dans la troposphere.

Avant de lancer la nacelle, la phase de préparation inclue des étapes essentielles a la
qualité du sondage :

— la détermination du temps de pompage pour 100 ml d’air avec une burette équipée

d’une bulle de savon,

— la mesure du courant zéro (Iy) en I'absence d’ozone,

— la vérification de la linéarité de la réponse de la sonde en appliquant deux niveaux

d’ozone a 80 ppb et 160 ppb,

— la mesure de la colonne totale d’ozone par un SAOZ a proximité du site de lacher.
Bien que la valeur de la solution K[ soit la méme sur la durée complete des enregistre-
ments, le passage des ECC SPC et ENSCI peut introduire une surestimation des ECC
ENSCI de 5-10 % par rapport aux SPC dans la troposphere, d’apres Smit et al, (2007).
En 2004, lors du changement du systéme d’acquisition, la résolution des profils augmente
de 100 m a 50 m et en 2007, au passage des sondes Modem, a 5 m, avec une donnée par

seconde au cours du vol.

2.3 Meéthodologie du traitement lidar

La chaine de traitement du signal lidar pour remonter a la concentration d’ozone com-
porte huit étapes essentielles (Figure @)
La premiere consiste a moyenner les signaux sur un grand nombre de tirs laser de 'ordre
de 50000 pour diminuer l'erreur statistique en augmentant le rapport signal sur bruit
(SNR). On utilise un enregistrement d’l h en moyenne qui comporte une vingtaine de

fichiers et en général les enregistrements ont lieu juste apres le coucher du soleil pour ré-
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Calcul des profils d'ozone

FI1GURE 2.9: Diagramme fonctionnel de la chaine de traitement lidar

duire davantage ’erreur statistique due au fond de ciel. Les fichiers sont triés en fonction
de la présence de nuages (Figure ) En effet, le signal déformé et trop faible au niveau
et au-dessus des nuages est inexploitable. Il s’en suit la sommation des fichiers sélectionnés

pour la deuxiéme partie.

Comme nous l'avons vu dans la section , le systeme d’acquisition du signal lidar
comporte deux modes : l'analogique et le comptage. La deuxieme étape du traitement
consiste a la désaturation du mode comptage. Elle s’effectue autour de 5-7 km d’altitude.
Il s’agit d’ajuster un facteur de désaturation x (Equation ) qui permet de rapprocher

au mieux le modele de comptage de photons de la réalité.

<ne>=14+((1—-2) <n, >—1)exp(—x < n, >) (2.12)

s

ol
< n. > est le nombre de photons calculés,
< n, > est le nombre de photons réellement mesurés,

x est le parametre ajustable.
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FIGURE 2.10: Signal lidar (comptage en haut, analogique en bas) en présence d’un nuage (dé-
formation du signal).

La troisieme étape est la détermination du niveau zéro du signal en tenant compte des
différences importantes des bruits de mesures pour les voies analogique et de comptage,
du fait des différences d’amplifications électroniques utilisées.

Puis, la quatrieme étape est le calcul de 'erreur statistique (SNR) sur les deux signaux
en utilisant une statistique de Poisson pour la détection des photo-électrons. Les queues
des courbes de fond de ciel (haute altitude) sont utilisées pour déterminer ce niveau zéro
considérant, qu’a ces niveaux, le nombre de molécules et de particules pouvant interférer
avec les signaux est négligeable.

Ensuite, deux filtres combinés sont appliqués au signal. Le premier est le filtre numérique
passe bas qui a pour but de réduire davantage l'erreur statistique (SNR) liée a la décrois-
sance de la puissance du signal lidar avec 'altitude et qui définit la résolution verticale du
profil (cf. section ) Le second est le filtre numérique dérivateur qui permet de calcu-
ler les pentes des signaux qui sont directement liées a 1’absorption par les concentrations
d’ozone (cf. section )

Apres application des filtres, la prochaine étape est de chercher a raccorder les deux
voies d’acquisition analogique et de comptage pour obtenir un profil continu entre 3 et
14 km (Figure ) Si le raccordement n’est pas automatique, on peut réitérer la chaine
de traitement a partir de la désaturation de la voie de comptage.

Une fois le niveau de raccordement trouvé, on cherche a corriger 'erreur systématique.
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FIGURE 2.11: Pentes du signal lidar en fonction de I'altitude pour les deux longueurs d’onde et
les deux modes d’acquisition (analogique en bleu, de comptage en rouge) avec (a) le choix de la
zone de raccordement délimitée par les deux droites vertes et (b) le résultat apres raccordement
pour les deux longueurs d’onde, 1'une absorbée (en bleu) et 'autre peu absorbée (en vert) par
I’ozone. Les courbes en tiretés représentent 'absorption par les molécules et un niveau constant
d’ozone a 30 ppb.

Pour cela, on utilise le facteur de recouvrement lié a la géométrie du systeme (cf. sec-
tion ) car les concentrations d’ozone dans les basses couches sont influencées par le
recouvrement du télescope, puis on utilise la correction Rayleigh et la variation du coef-
ficient d’absorption de l'ozone en fonction de la température. C’est la sixieme étape.
Enfin, les profils d’ozone sont générés et enregistrés dans des fichiers de niveau 2 et le cal-
cul du rapport de mélange d’ozone en ppbv a partir des concentrations en molécules/cm?
est effectué en utilisant les profils de Nimes pour le calcul de la densité atmosphérique.
La Figure montre un exemple de profil d’ozone du 11 avril 2012 apres traitement.
Une mise a jour majeure dans l'algorithme a eu lieu en 1996 avec la correction des
pentes des signaux avant le raccordement des deux voies. La comparaison avec le nouveau

logiciel, pour toute I'année 1996, n’a pas montré de différences significatives.

2.4 Analyse des sondes ECC

L’analyse des sondes ECC consiste a calculer la concentration d’ozone en fonction du
courant de I’électrolyse en prenant en compte les corrections reliées aux performances du

dispositif qui varient au cours du vol. Elle est constituée de sept étapes (Figure )
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FIGURE 2.12: Profil d’ozone du 11 avril 2012.
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F1GURE 2.13: Diagramme fonctionnel de la chaine de traitement ECC.
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Dans un premier temps, on applique un filtre médian sur les mesures pour éliminer les
problémes de télémétrie.

Ensuite, on découpe les phases de montée et de descente du ballon ne prenant en compte
que la phase montante car les données de la phase descendante ne sont pas exploitables.
La température de la sonde nécessaire pour le calcul de la pression partielle d’ozone varie
au cours du vol et on doit le prendre en compte. Avant 2007, la température de la sonde
était mesurée sur le bulleur puis la sonde a été insérée dans le corps de la pompe. Ceci
induit une différence de température de 0.5 K.

Comme nous l'avons vu dans la section , un courant zéro (Iy) doit étre calculé pour
corriger les erreurs dues a linterférence d’autres oxydants tel que le dioxygene (Os).
L’équation permet de remonter a la correction de cette erreur Ipg a toutes les alti-

tudes.

A0+A1*P—|—A2*P2
A0+A1*P0+A2*P02

Ipe = Iy (2.13)

ou

P est la pression de 'air ambiant en hPa,
Ag = 0.00122504,

A; =0.0001241115,

Ay = —2.687066F — 8.

D’autre part, la variation de 'efficacité de la pompe en fonction de la pression du milieu
et donc de 'évaporation de la solution cathodique doit étre prise en compte. Un tableau
reliant les facteurs de correction en fonction de la pression est donné par le constructeur.
Il faut ensuite interpoler les valeurs théoriques de ce tableau vers les valeurs des facteurs
(Cesr) en fonction des pressions mesurées réellement.

L’equation de la pression partielle de 'ozone se réécrit alors comme :

Py =4.307 % 10741 — Ipg) * Ty * t * Ceyp (2.14)

ou

Pj est la pression partielle d’ozone en mPa,

I est le courant mesuré correspondant a la présence d’ozone en pA,

Ipq est le courant causé par les oxydants autres que I'ozone comme le dioxygene Oy en

pA,
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Correction factor during 20yrs(91-2010)

FI1GURE 2.14: Evolution dans le temps du facteur correctif calculé en normalisant la colonne totale
mesurée par les ECC par la colonne totale mesurée par le Dobson jusqu’en 2002 et le SAOZ
ensuite. La droite bleue correspond a la valeur 1. Les droites bleues pointillées déterminent les
limites de quatre périodes utilisées pour 'analyse de la variabilité de ’ozone dans le Chapitre 3
(1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008).

T, est la température dans la boite en Kelvin,

t est le temps de pompage de 100 ml d’air en seconde,

Ceyy est la correction due au changement de pression au cours du vol qui joue un réle sur
I'efficacité de pompage.

Ensuite, on calcule I'ozone résiduel qui correspond a une climatologie des profils au-
dessus de 25 km normalisée a la derniere concentration valide avant 1’éclatement du ballon.
Aucune valeur au-dessus de 7 hPa n’est prise en compte. La colonne totale d’ozone peut
alors étre calculée pour le sondage ECC.

Elle est ensuite normalisée par la colonne d’ozone mesurée par un DOBSON (jusqu’en
2002) ou un SAOZ (ensuite). Le rapport est appelé facteur correctif (fc). Il rend compte
de la qualité de la mesure de la sonde ECC. Les données qui correspondent a des facteurs
correctifs inférieurs a 0.8 ou excédant 1.3 ne sont pas prises en compte. Ce facteur qui
peut étre appliqué sur les profils d’ozone ne 1’est pas dans la troposphere car il est surtout
sensible aux mesures stratosphériques. Néanmoins, sa tendance sur vingt ans montre une
diminution de l'ordre de 5 %, ce qui peut étre lié au passage vers les sondes ENSCI en
mars 1997 (Figure ) et rend principalement compte de la variation des conditions de
mesures dans la stratosphere.

Lors de ce changement, la concentration de 1’électrolyte est restée la méme. L’étude de

Smit et al) (2007) qui porte sur trois campagnes JOSIE (1996, 1998 et 2000) d’inter-
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FIGURE 2.15: JOSIE : Différences entre les sondes (A) ENSCI-Z et (B) SPC-6A
par rapport a 'analyseur UV (OPM), et (C) la différence relative entre les deux types de sondes
(Smit et al), 2007) pour différentes campagnes (1996, 1998 et 2000). Les sondes ECC ont toutes
été préparées avec 1% de Iodure de Potassium (KI) dans la solution de la cathode.

comparaison des sondes ECC ENSCI et SPC entre elles, en conditions contrélées au
laboratoire, montre des biais variant entre —5 et 10% dans la tropospheére selon les cam-
pagnes, méme lorsque la préparation de la solution cathodique est inchangée comme ce
fut le cas a 'OHP (Figure @) Pour la campagne la plus récente (2000), il est montré que
0.5% de Todure de Potassium (KI) dans la solution de la cathode pour les sondes ENSCI
et 1% pour les sondes SPC correspondent & des mesures d’ozone plus proches de celles
de l'analyseur UV (Figure @) et les biais entre les deux sondes se trouvent notablement
diminués dans la troposphere (0-1%) (Figure @) Dans notre cas, la solution comporte
1% de KI pour les deux types de sondes et le biais entre les deux sondes varie entre 5 et
10% dans la troposphere.

Comme nous 'avons vu dans la section , la sonde d’humidité a changé en 1997
(A-Humicap RS80, H-Humicap) et le constructeur des radiosondes a changé en 2007
(VAISALA, MODEM). L’humidité est donc mesurée avec des capteurs différents et cela
peut causer une discontinuité dans la mesure surtout dans la haute troposphére ou les
biais sont les plus importants. Ils varient entre 5 % dans la haute troposphére (8 km) & 3%
dans les couches plus basses. Cela induit une erreur dans 1’étude de tendances d’humidité.
L’humidité mesurée par les sondes a ’OHP est donc utilisable pour classifier des masses
d’air et les sources de variabilité inter-annuelle mais elle est limitée pour étudier des
tendances. L’incertitue sur la mesure est de l'ordre de 3% selon chaque constructeur.

D’autre part, a partir de 2007, la pression n’est plus mesurée directement mais recalculée
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FIGURE 2.16: JOSIE : Différences entre les sondes (A) ENSCI-Z et (B) SPC-6A
par rapport a 'analyseur UV (OPM), et (C) la différence relative entre les deux types de sondes
(ISmit et alL l2007|) pour la campagne de 2000. Les sondes ECC ont été préparées soit avec 1%,
0.5% ou 0.2% de Iodure de Potassium (KI) dans la solution de la cathode.

40 . : . , . ‘
: —E— ENSCIZ: 858T1.0 & SPC6A: 85T1.0 :
: #—&—® ENSCIZ: 88T0.5 & SPCoA: 85T0.5 }
35 L L _ de—— ENSCIZ: 858T1.0 & SPCSA: 88T0.5.. _ 1 ]

@—&—® ENSCIZ: 88Ti.5 & SPC6A: SSTL1.0

Altitude [km]

— — b b3

S w S G
| | | |

W
|

-0 -5 0 5 10 15 20
Relative Differences [%]
(ENSCI-Z minus SPC-6A)/OPM

FIGURE 2.17: JOSIE : Différences entre les sondes (A) ENSCI-Z et (B) SPC-6A
par rapport a analyseur UV (OPM), et (C) la différence relative entre les deux types de sondes
(Bmit et alL l2007|) pour la campagne de 2000. Différentes combinaisons entre les sondes ECC
sont testées avec 1% et 0.5% de Iodure de Potassium (KI) dans la solution de la cathode.




2.5. Mesures complémentaires de surface : I'analyseur UV m

a partir de mesures GPS, ce qui peut causer des différences d’altitudes mais de moins de
100 m. Ce constat pose un probleme si I’on veut calculer la tendance de la hauteur de la
tropopause thermique sur les vingt ans de données mais ceci n’impacte pas des moyennes

sur des couches d’1 km.

2.5 Mesures complémentaires de surface : Panalyseur UV

Un analyseur d’ozone utilisant la photométrie UV a été installé a ’OHP en décembre
1997 (Thermoélectron 49 C). Cette technique consiste & absorber en continu ’air ambiant
et a le faire traverser une cellule de mesure dans laquelle il est soumis a un rayonnement
monochromatique dans 'UV émis par une lampe a mercure (A = 253.7 nm). Le rayon-
nement UV absorbé dans la cellule est mesuré par un détecteur et converti en un signal
électrique corrélé avec la concentration en ozone de 'air échantillonné. L’absorption de la
lumiere par ’ozone suit la loi Beer-Lambert et la concentration en ozone est obtenue par
I’équation suivante :

Co, = —In =2 (2.15)

ou

« est la section efficace d’absorption de 1'ozone, L est la longueur du trajet optique, I et
I sont les intensités de la radiation UV mesuré en présence d’ozone et en absence d’ozone
(référence) respectivement.

La ligne d’échantillonnage est installée a 8 m au-dessus du sol sur le toit du batiment du
lidar lui-méme isolé et situé pres du haut d’une colline entourée de chénes verts. La ligne
est équipée d'un filtre en téflon pour éviter la contamination par les particules d’aérosols.
La résolution temporelle de la mesure est de 15 min. Cet instrument est controlé chaque
année. La limite de détection et la précision de la mesure sont de l'ordre de 1 ppb.
L’appareil ayant été défectueux et réparé, des données manquent entre février 2002 et
aott 2003, et entre janvier et mai 2005. Pour notre étude, les mesures de cet instrument
sont utilisées en comparaison avec les données des ECC pres du sol. Nous prenons en
compte les mesures de jour autour de ’heure de laché des ballons mais aussi I’ensemble
des observations pour ’analyse des tendances sur dix ans. Les données sont moyennées sur
24 h mais le role des tendances des maxima journaliers ainsi que des minima nocturnes
sera pris en compte. La Figure illustre la variation diurne a partir des données de

I’analyseur pour dix jours de mesure avec une mesure par quart d’heure.
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FIGURE 2.18: Variation diurne de 1’ozone sur dix jours de mesure de ’analyseur au sol avec une
mesure tous les quarts d’heure.

2.6 Conclusion

A TOHP, nous disposons de deux techniques différentes pour mesurer des profils
d’ozone dans la troposphere. Le lidar a été développé au sein du laboratoire a la fin
des années 80 et les ECC ont remplacé les sondes Brewer-Mast (BM) au début des années
1990 (Ancellet and Beekmann, 1997).

Le lidar UV DIAL est une technique de mesure a distance basée sur la capacité de I’'ozone
a absorber la lumiere dans le proche UV. Deux types d’erreur sont induites par ce type de
technique : l'erreur statistique qui dépend du rapport signal sur bruit (intensité du signal
et bruit de fond de ciel notamment) et 'erreur systématique qui dépend de la diffusion
(atmosphérique) et de l'extinction (aérosols notamment) que peut subir le faisceau lumi-
neux lors de sa trajectoire. Ces erreurs systématiques sont soit minimisées (aérosol, SOs),
soit corrigées (Rayleigh, facteur géométrique).

La sonde ozone ECC est une technique physico-chimique utilisant une électrolyse au cours
de laquelle un courant est produit par une réaction d’oxydo-réduction entre I'lodure créée
en présence d’ozone et 1'lode. Les principales sources d’erreur diies a cette technique sont
liées aux méthodes de préparation et aux changements des sondes.

Ces deux instruments ne fonctionnent pas en continu. Les ECC sont lancés une fois par

semaine a 10 h TU tandis que le lidar fonctionne plusieurs fois par semaine apres le cou-
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cher du soleil.

Les profils verticaux mesurés par le lidar vont de 3 a 15 km alors que ceux des ECC
s’étendent du sol jusque dans la stratosphere. La résolution verticale autour de 100 m
pour les ECC varie de 200 m a 1 km entre 3 km et 12 km d’altitude pour le lidar.

Ces deux instruments ont fait I’objet de campagnes d’inter-comparaison a ’'OHP (courtes
périodes). Elles ont révélé que les ECC surestiment les concentrations d’ozone par rapport
au lidar. Avec une grande base de données (20 ans), une étude comparative peut aussi
étre conduite pour identifier le role effectif des biais instrumentaux sur les tendances et le
role respectif de ces biais par rapport aux biais d’échantillonnage. C’est ce qui fait ’objet

du chapitre suivant.
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Chapitre 3

Analyse de la comparaison entre lidar

et ECC

3.1 Introduction

Pour comparer les données lidar et ECC, des campagnes d’intercomparaison ont eu lieu
a ’'OHP au début des années 1990. L’analyse des résultats de mesure de ces campagnes
consiste a comparer des données journalieres ou horaires sur une courte durée et ne permet
pas d’étre sir de la représentativité des erreurs a long terme. L’analyse de la comparaison
des résultats de mesure entre les deux instruments lidar et ECC a l’aide des observations
sur vingt ans est une approche différente. Comparer des moyennes climatologiques sur
une longue période de temps est plus pertinent pour vérifier la robustesse de 'analyse
d’erreur entre les deux jeux de données. Néanmoins, ’étude de biais météorologiques avec

I’analyse de la variabilité du transport est nécessaire pour compléter cette approche.

3.2 Meéthodologie de la comparaison

Notre analyse est basée sur la comparaison des moyennes saisonnieres (hiver=DJF),
pour quatre périodes de cinq ans. Ces périodes entre 1991 et 2008 sont définies comme
suit : 1991-1995, 1996-1999, 2000-2004 et 2005-2008. Elles ont été choisies de fagon a avoir
suffisamment de profils verticaux pour discuter la variabilité des moyennes saisonnieres.
La Figure El] représente le nombre de profils par instrument, période et saison. Avant
I’année 2000, le lidar a sondé davantage l'atmosphére que les ECC. Ensuite, les deux

instruments présentent environ 50 profils en moyenne. L’incertitude sur la mesure du li-
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FIGURE 3.1: Nombre de sondages par saison, période et instrument (L pour Lidar & gauche et
E pour ECC a droite). Les périodes sont 1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008.

dar est inférieure a 10 ppbv (1) et l'incertitude sur la mesure des ECC est inférieure a
5 ppbv (1) (cf. Chapitre 2). Compte tenu du nombre d’observations, l'incertitude sur
les différences entre les deux jeux de données est inférieure a 2 ppbv (1o), ce qui rend
significatif les différences supérieures a 2 ppbv sur les moyennes saisonnieres. Néanmoins,
on peut noter trois périodes avec peu d’observations : été et automne 2005-2008 pour les
ECC et automne 2000-2004 pour le lidar.

Les concentrations d’ozone sont moyennées sur des couches de 2 km d’épaisseur localisées
a 7 et 5 km d’altitude pour les deux instruments et a 3 km pour les ECC. La limite a
8 km de la couche supérieure est choisie de facon a éviter de prendre en compte les masses
d’air au-dessus de la tropopause.

Comme nous l'avons vu dans le Chapitre 2, 'ozone de surface est mesuré par les ECC
et 'analyseur sol. Pour rendre comparables ces deux jeux de données, d’une part, nous
avons pris les mesures de ’analyseur sol aux jours et heures de lacher des ECC, et d’autre
part, nous avons moyenné les profils ECC sur une couche de 1 km d’épaisseur pres du sol
entre 0.6 et 1.6 km d’altitude.

En outre, une étude complémentaire, qui consiste a étudier la stratification de la tropo-
sphere libre (3-9 km) en terme d’ozone, a également été menée. Elle donne une infor-
mation sur la variabilité du mélange vertical qui est quantifiée en calculant le nombre
de pics d’ozone par profil. Ces pics correspondent a des valeurs d’ozone plus élevées de
10 ppbv par rappport au profil moyen. Si la valeur de la stratification est de 0.5 c’est

qu’en moyenne un profil sur deux présente un pic d’ozone. Les moyennes saisonnieres des
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nombres de pics moyens peuvent étre comparées entre les instruments pour les quatre
périodes.

Apres avoir détaillé la base de données constituée des données lidar et ECC, et la
méthodologie utilisée pour ’exploiter, nous allons faire ’analyse de la comparaison entre
le lidar et les ECC. Dans ce chapitre, nous faisons dans un premier temps, I’étude mé-
téorologique du site de ’OHP en fonction des jours de mesure des deux instruments, puis
nous faisons ’étude de la comparaison en terme d’ozone. La question qui se pose est : si
des différences en terme d’ozone entre les deux instruments sont observées, est ce que le

transport y joue un roéle ?

3.3 Caractérisation de la variabilité du transport

Pour essayer de comprendre la variabilité de I'ozone a ’OHP, il est important de carac-
tériser le contexte météorologique pour comprendre les observations du site. L’analyse de
la tendance inter-annuelle et la variation saisonniere nécessite de comprendre la variabilité
des mécanismes de transport, c¢’est pourquoi ce contexte météorologique doit étre étudié
sur I’ensemble de la période.

Comme nous ’avons vu dans le chapitre précédent, le lidar et les ECC ne mesurent pas
I'ozone au méme moment (date et heure dans la journée) et leurs mesures ne sont pas
continues dans le temps. Ceci conduit a analyser I'impact de la variabilité temporelle des
mécanismes de transport en fonction de 1’échantillonnage.

Deux criteres sont utilisés pour étudier la variabilité des mécanismes de transport :

— l'origine des masses d’air et les variations d’altitude en utilisant des rétro-trajectoires

pour chaque observation a deux niveaux d’altitude : 700 hPa (3 km) et 500 hPa
(5 km),

— la variabilité de la hauteur de la tropopause. Elle est associée aux échanges dyna-

miques entre la stratospheére et la troposphere, et a la dynamique de la troposphere

(passages frontaux).

3.3.1 Description de ’analyse trajectographique

L’étude des rétro-trajectoires permet de connaitre l'origine des masses d’air et de

comprendre le transport des sources d’ozone vers I’'OHP.
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Les rétro-trajectoires ont été calculées via le British Atmospheric Data Center (BADC)
sur deux niveaux d’altitude d’arrivée a 'OHP : 700 (3 km), 500 hPa (5 km) et sur 4 jours.
Avant 1994, le BADC utilise la source d’archive ECMWEF (European Centre for Medium-
Range Weather Forecasts) correspondant aux produits de ERA-15 (European ReAnalysis
- de décembre 1978 & janvier 1994) dont les champs de vent 3D sont représentés sur
une grille de résolution 2.5° x 2.5° et une résolution verticale déterminée en niveaux de
pression, soit 17 niveaux. Ensuite, de 1994 a 2000, ce sont les données opérationnelles
avec la méme résolution horizontale et une résolution verticale qui varie entre 15 (31
niveaux du modele) avant 1999 et 21 niveaux (60 niveaux du modele) ensuite. Apres
2000, les résolutions horizontales et verticales des données opérationnelles sont améliorées
avec 1.125° x 1.125" et 31, 60 ou 91 niveaux du modele au lieu des niveaux de pression. Le
changement de résolution influence la précision du calcul des champs de vents verticaux
et donc des champs de vents horizontaux.

Pour notre étude, nous avons choisi quatre régions en accord avec les principales ré-
gions sources d’émissions des précurseurs d’ozone. Ces régions sources sont illustrées sur la
carte des émissions de NO, de la Figure , en kg/m?/s de 1991 & 2010. On y remarque
les U.S.A. et le Mexique, 'Europe, I'Inde et I'est de la Chine. Nous avons donc choisi

de distinguer les sources venant d’Espagne de celles d’Europe du Nord et celles venant

d’Amérique du Nord et d’Asie.

Nous distinguons (Figure ) :

L’Europe (Eu) : région ol les masses d’air sont influencées principalement par les sources
d’Europe du nord (France incluse) et d’Europe continentale incluant la mer du Nord et

la mer de Norvege.

L’Est méditerranéen (EM) : région ou les masses d’air sont sensibles aux sources de

la Méditerranée (hors Espagne), notamment d’Italie et de Grece.

L’Atlantique tropical (AT) : région ou les masses d’air viennent de 'ouest de la Médi-
terranée. Cette région se caractérise par le transport des zones océaniques de I’ Atlantique

subtropical.

L’Atlantique nord (AN) : région qui inclut le nord-est des USA. Les masses d’air
de cette région sont influencées par le transport a longue distance. Il est a noter que les

sources asiatiques seront associées a ces masses d’air.

Les masses d’air sont affectées a une région donnée si elles restent dans cette région
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FIGURE 3.2: (a) Carte des émissions des NO,, (précurseurs d’ozone) en kg/m? /s moyennées entre
1991 et 2010.

(b) Carte des quatre régions de notre étude, Eu : Europe, EM : Est Méditerranéen, AT : Atlan-
tique Tropical et AN : Atlantique Nord. Les 3 types de limite sont représentées, celle de notre
étude (en noir) et celles correspondant aux tests de sensibilité (en bleu et vert). Le point de
concours des droites est 'OHP.
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FIGURE 3.3: (a) Carte des quatre régions et des positions des masses d’air trois jours avant
leur arrivée a 'OHP pour la période 1991-1995 et sondées par le lidar. Les quatre couleurs
correspondent aux quatre régions. Le pourcentage des masses d’air en fonction de I'affectation
des régions est indiqué en couleur.

(b) Carte des trois cas de mouvement vertical (subsidence, ascendance et transport sur un niveau
constant) et des positions des masses d’air trois jours avant leur arrivée & ’'OHP pour la méme
période et le méme instrument. La couleur des points correspond & la différence en niveau de
pression entre le point de départ et le point d’arrivée a ’OHP. Le pourcentage des masses d’air
suivant les trois cas de mouvement vertical sont indiqués en couleur.
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pendant le plus large intervalle de temps sur la période de trois jours de calcul. La Fi-
gure représente la position des masses d’air trois jours avant leur arrivée a ’'OHP,
colorée en fonction de la région a laquelle elle est affectée. Il est a noter que si seule la
position était prise en compte dans 'affectation des masses d’air a une région donnée, les
sources nord américaines ne seraient pas toujours affectées au secteur Atlantique nord.

Les masses d’air ont également été classifiées en fonction de leur mouvement vertical.
Nous considérons trois cas, les masses d’air ascendantes, descendantes et stagnantes par
rapport a I'altitude de leur arrivée au-dessus de ’OHP lors de la mesure. Pour cela, nous
avons délimité trois couches, I'une en dessous de 700 hPa (3 km), entre 400 et 700 hPa
(entre 3 et 7 km) et au-dessus de 400 hPa (7 km). Sur la Figure , nous distinguons des
phénomenes d’ascendance (rouge) et de subsidence (bleu). Sur cet exemple, nous consta-
tons le contraste nord-sud de la localisation des masses d’air ascendantes et subsidentes
avec plus d’ascendance pour les flux de sud. Ceci correspond au transport vertical di a
Iinclinaison des surfaces isentropes aux moyennes latitudes de 'hémisphere nord.

Pour quantifier la variabilité du transport, nous avons calculé les fractions de masses
d’air en fonction des régions affectées et des trois cas du transport vertical. Ces fractions
ont été calculées pour les deux niveaux de pression a ’OHP, pour chaque instrument
et pour chaque période en accord avec la méthodologie de notre étude détaillée dans la
section @ La Figure @ est donc un exemple pour la période 1991-1995 et pour le lidar.
Les Tables @, @, @ et @ résument les fractions des masses d’air. Les valeurs sont
en pourcentage par rapport aux nombres de sondages suivant le type d’instrument et
la période. Pour déterminer si les différences entre les périodes ou les instruments sont
significatives, nous avons conduit des tests de sensibilité. La méthodologie de ces tests
consiste a faire varier les limites des régions avec un écart de 20° (Figure ) et des
tranches d’altitude avec un écart de 50 hPa. Les variations des fractions nous donnent un
écart seuil d’environ 3 % (pour les régions) et 10 % (pour l'altitude) pour distinguer des

variations significatives de l'origine des masses d’air.

3.3.2 Analyse de 'origine des masses d’air a ’OHP

Pour les jours d’observation des deux instruments

Dans un premier temps, nous considérons les masses d’air 1 jour avant d’arriver a

I’OHP pour étudier 'extension géographique du transport des masses d’air jeunes corres-
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TABLE 3.1: Table récapitulative des proportions de masses d’air provenant des quatre régions
(Europe, Est Mediterranéen, Atlantique Tropical et Atlantique Nord). Ces pourcentages dé-
pendent des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008), du niveau de pression du
point d’arrivée (500 hPa, 5 km et 700 hPa, 3 km) pour les observations combinées des deux
instruments (lidar et ECC). A 700 hPa (3 km), seules les observations des ECC sont prises en

compte.

Altitude Periode

Europe Est Méditerranée

Atlantique Tropical

Atlantique Nord

hPa %o %o % %

500 1991-1995 20+3 1+3 34+3 45+ 3
1996-1999 23 +3 2+3 32+3 43+3
2000-2004 17+£3 3£3 34+3 46 + 3
2005-2008 20=£3 3£3 33+3 44+ 3

700 1991-1995 23 +3 3£3 38+ 3 36 3
1996-1999 29+3 1+3 36 3 34+3
2000-2004 23 +£3 3£3 40+ 3 34+3
2005-2008 28 £3 4=£3 36 £3 32+3

TABLE 3.2: Table récapitulative des proportions de masses d’air provenant des trois princi-
pales régions (Europe, Atlantique Tropical et Atlantique Nord). Ces pourcentages dépendent
des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008), & 500 hPa (5 km) et de 'instrument
(lidar, ECC). Les nombres en gras sont utilisés pour la discussion car ce sont les pourcentages

représentant les différences les plus significatives entre le lidar et les ECC.

Altitude  Periode Europe Atlantique Tropical Atlantique Nord
hPa
ECC lidar ECC lidar ECC lidar
500 1991-1995 194+3 21+3 3643 3243 44+3 46+3
1996-1999 1743 26+3 4043 2843 41+3 44+3
2000-2004 11+3 2543 4243 2543 44+3 49+3
2005-2008 20+3 214+3 4243 2743 36+3 5143
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TABLE 3.3: Table récapitulative des proportions de masses d’air provenant des trois intervalles
d’altitude : < 400 hPa (> 7 km), 700 hPa> et > 400 hPa (> 3 km et < 7 km), > 700 hPa
(< 3 km). Ces pourcentages dépendent des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-
2008), du niveau de pression du point d’arrivée (500 hPa, 5 km et 700 hPa, 3 km) pour les
observations combinées des deux instruments (lidar et ECC). A 700 hPa (3 km), seules les
observations des ECC sont prises en compte.

Altitude Periode < 400 hPa 700 hPa> et > 400 hPa > 700 hPa N total

hPa % % % ECC Lidar
500 1991-1995 15+ 10 72+ 10 13+10 213 390
1996-1999 18+ 10 67 + 10 15+ 10 202 306
2000-2004 20+ 10 65 + 10 15+10 219 170
2005-2008 21+10 64 + 10 15+ 10 163 199
700 1991-1995 2+ 10 56 + 10 42+£10
1996-1999 1410 55 + 10 44 £ 10
2000-2004 4+10 60 + 10 36 + 10
2005-2008 7+10 52 + 10 41+10

TABLE 3.4: Table récapitulative des proportions de masses d’air provenant des trois intervalles
d’altitude : < 400 hPa (> 7 km), 700 hPa> et > 400 hPa (> 3 km et < 7 km), > 700 hPa
(< 3 km). Ces pourcentages dépendent des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-
2008), du niveau de pression du point d’arrivée (500 hPa, 700 hPa) et de I'instrument (lidar,
ECC). A 700 hPa (3 km), seules les observations des ECC sont prises en compte. Les nombres
en gras sont utilisés pour la discussion car ce sont les pourcentages représentant les différences
les plus significatives entre le lidar et les ECC.

Altitude  Periode < 400 hPa 700 hPa> et > 400 hPa > 700 hPa
hPa % % %
ECC Lidar ECC Lidar ECC Lidar
500 1991-1995 14+10 16+10 71410 73+ 10 15+£10 11£10
1996-1999 16+10 20+£10 65=£10 67 + 10 19+10 13+£10

2000-2004 17£10 25£10 68=£10 62 £ 10 15+10 13+10
2005-2008 21+10 20£10 64+£10 65+ 10 15+£10 15+£10
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OHP 500 hPa Lid 1991-1995 OHP 500 hPa Lid 1996-1999
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FIGURE 3.4: Position des masses d’air 1 jour avant leur arrivée & ’OHP & 500 hPa (5 km) sondées
par le lidar pour chaque période (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008).

pondant a des régimes chimiques caractéristiques des sources européennes. Les Figures @
et @ en font l'illustration. Les masses d’air associées aux mesures ECC viennent autant
du sud que du nord alors que celles associées aux mesures lidar proviennent davantage du
nord de I’Europe. La région de I’est méditerranéen n’est pas un secteur d’origine signifi-
cative pour les masses d’air sondées a 'OHP. La répartition des masses d’air en fonction
des régions est relativement la méme pour les quatre périodes et pour chaque instrument
malgré la variabilité du nombre d’observations lidar qui est moins dense pour les deux
dernieres périodes. On notera cependant que les variations inter-annuelles, pour les trois
principales régions, sont assez similaires pour les deux instruments sauf pour la derniére

période avec une diminution des masses d’air du secteur Atlantique nord pour les ECC
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OHP 500 hPa ECC 1991-1995 OHP 500 hPa ECC 1996-1999

(a) 1991-1995 (b) 1996-1999

OHP 500 hPa ECC 2000-2004 OHP 500 hPa ECC 2005-2008

(c) 2000-2004 (d) 2005-2008

FIGURE 3.5: Position des masses d’air 1 jour avant leur arrivée & ’OHP a 500 hPa (5 km) sondées
par les ECC pour chaque période (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008).
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et plutdt Atlantique tropical pour le lidar.

Pour des masses d’air plus agées, c’est a dire trois jours avant leur arrivée a ’'OHP, nous
devons analyser en détail les résultats de la répartition des masses d’air en fonction de leur
origine. Dans la haute et moyenne troposphere, elles viennent pour moitié d’Atlantique
nord et se départagent ensuite sur les trois autres régions comme suit : en moyenne, 35 %
proviennent de 1’Atlantique tropical, 18 % de la région Europe et une tres faible quantité
provient de ’est méditerranéen. Ainsi, au-dessus de 4 km, 1a ou les temps caractéristiques
de la formation d’ozone sont souvent supérieurs a 24 h, le transport a longue distance qui
peut étre d’origine asiatique et/ou américaine ne peut étre négligé.

Comme pour 'analyse des courtes trajectoires, par rapport aux ECC, le lidar a sondé plus
de masses d’air provenant de la région Atlantique nord ou d’Europe et moins d’Atlantique
tropical. Ce résultat se ressent fortement pour les périodes apres 2000 ou les différences
sont supérieures a 10 %. Ceci reflete la difficulté des mesures lidar pour des régimes de
temps associés a des flux de sud souvent accompagnés de nuages.

Dans la basse troposphere, 35 % des masses d’air viennent d’Atlantique nord et d’Atlantique
tropical tandis que 25 % viennent d’Europe. A cette altitude, moins d’observations sont
disponibles car seuls les ECC sont pris en compte mais la répartition des masses d’air
reste stable durant les quatre périodes considérées.

L’analyse de la Table montre que les masses d’air ne subissent pas un transport ver-
tical trés marqué pour la moyenne et la haute troposphére puisque 75 % d’entre elles
provenant de la haute troposphere arrivent dans les hautes couches au-dessus de 'OHP
et 68 % provenant de la moyenne troposphere arrivent a 500 hPa (5 km). En revanche,
seulement 40 % des masses d’air restent dans les basses couches avec un role significatif
de la subsidence. Cela renforce 1'idée que le site de ’OHP serait tres sensible au transport
a longue distance méme a basse altitude ou d’habitude les émissions locales dominent
fortement.

En outre, par rapport au lidar, les ECC sonderaient plus de masses d’air en ascendance

vers les hautes couches de la tropospheére en 1996-1999 et moins de subsidence en 2000-

2004 (Table B.4).

Pour tous les jours

L’étude de I'influence du transport & ’'OHP par rapport aux jours des observations des

deux instruments lidar et ECC, peut étre complétée par I'étude des régimes de transport
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sur tous les jours (sondés ou non par les instruments). Pour cela, nous avons utilisé
le modele de rétro-trajectoire FLEXTRA (cf. Chapitre 5). Les cartes de la Figure @
illustrent les pourcentages des masses d’air en fonction de leur origine a la fois pour les
jours sondés par les deux instruments et pour tous les jours de la période 1991-1995 grace
aux caleuls de BADC (Table B.1) et FLEXTRA.

Les deux modeles restituent bien les mémes proportions et ceci est valable pour toutes les
périodes (non montrées). En revanche, on remarque qu'’il y a une distribution différente
des masses d’air selon que l'on considere tous les jours ou les jours sondés uniquement.
En effet pour cette période, le contraste nord-sud est plus important avec davantage de
masses d’air venant d’Atlantique nord lorsque tous les jours sont pris en compte.

Cette étude peut étre poursuivie pour les autres périodes. La Figure @ présentent les
cartes des positions des masses d’air pour les quatre périodes et pour tous les jours. On
note que le contraste nord-sud est plus prononcé pour les périodes 1991-1995 et 2000-2004.
Lors de la période 2005-2008, ce contraste est inexistant et ceci est principalement piloté
par le fait qu’il y a plus de flux de sud et moins de flux de la région Europe par rapport
aux autres périodes. Si I'on regarde cette répartition selon chaque instrument (Table @),
on s’apercoit que les types de masses d’air sondées par le lidar sont moins représentatives
de ce qui peut incluencer 'OHP par rapport aux sondages ECC. Il s’ensuit un biais
d’échantillonnage par le lidar pour les périodes ou les flux de sud sont plus intenses,

d’apres I’étude sur tous les jours.

3.3.3 Etude de la hauteur de la tropopause thermique

L’étude de la hauteur de la tropopause permet d’évaluer la proximité de cellules dé-
pressionnaires, lorsque la tropopause est basse, avec comme conséquence des déplacements
verticaux (Echange Stratosphére-Troposphere, WCB). Inversement, lorsque la tropopause
est haute, les échanges verticaux sont moins fréquents et la stratification verticale de
I'ozone est plus marquée. Ces différentes situations ont un impact sur les concentrations
d’ozone dans les hautes couches de la troposphere.

Il existe plusieurs définitions de la tropopause (Bethan et al), 1996) :

— thermique (profil de température)

— dynamique (vorticité potentielle)

— chimique (profil d’ozone)
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(c) FLEXTRA - Tous les jours
(AT=27 %, AN=51 %, Eu=22 %, EM=0 %)

FIGURE 3.6: Position des masses d’air 3 jours avant leur arrivée a 'OHP a 500 hPa (5 km)
pour la période 1991-1995, (a) avec les calculs de BADC pour les jours d’observations lidar et
ECC confondus, (b) avec les calculs de FLEXTRA pour les jours d’observations lidar et ECC
confondus, (c) avec les calculs de FLEXTRA pour tous les jours (sondés et non sondés par les
instruments).
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FIGURE 3.7: Position des masses d’air 3 jours avant leur arrivée a ’OHP & 500 hPa (5 km) pour
tous les jours et pour chaque période (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008).
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Nous avons choisi d’utiliser la tropopause thermique. Elle est calculée a partir de la
température qui est un parametre mesuré. La limite de cette méthode est qu’elle peut
faire apparaitre une multitude de hauteurs de tropopause lors d’un passage de front pour
une région donnée. Ceci pose des problemes dans le calcul de flux de masses entre les deux
réservoirs troposphere et stratosphére mais ce n’est pas ce que 1’on cherche a faire ici.

Pour déterminer la hauteur de la tropopause thermique, nous avons utilisé les profils de
température des ECC a I’OHP et des radiosondages de Nimes, a une centaine de km du site
de 'OHP, pour les jours de mesure du lidar. Puis, nous avons appliqué la définition WMO :
niveau le plus bas ou le gradient thermique vertical, en valeur algébrique, devient supérieur
ou égal & —2°C/km, sous réserve que les taux moyens de variation de la température entre
ce niveau et les niveaux situés dans une couche sus-jacente de 2 km d’épaisseur gardent

des valeurs au moins égales a —2°C/km.

Pour vérifier la pertinence de l'utilisation des mesures de Nimes dans 1'étude de la

hauteur de la tropopause lors des sondages lidar, nous avons comparé les hauteurs de
tropopause pour les jours de mesures par les ballons sondes de Nimes a 12 h et celles des
sondes de 'OHP. La résolution verticale des sondages de Nimes a 12 h est faible, nous
avons alors choisi d’ajouter un critere sur le gradient thermique vertical de —3°C/km. La
différence entre les valeurs trouvées en utilisant —2°C/km et —3°C/km correspond alors a
I'incertitude sur le calcul de I'altitude de la tropopause a Nimes pour ces sondages obtenus
a basse résolution. Cette méthode est finalement appliquée a tous nos calculs aussi bien
pour le lidar que pour les ECC et les barres verticales de la Figure @ correspondent a
cette incertitude.
La tropopause a Nimes est plus haute que celle a 'OHP, mais les différences ne sont
pas significatives puisque les intervalles de valeurs se chevauchent, sauf en été 1991-1995
et en automne apres 1995 (Figure @) En été 1991-1995 et en automne apres 1995, la
variabilité inter-annuelle de la tropopause obtenue pour les profils lidar a ’OHP ne peut
donc pas étre prise en considération lors de ’analyse des données d’ozone. On notera aussi
que les saisons été et automne correspondent a des flux nord-sud souvent plus marqués
que le flux d’ouest qui domine en hiver et au printemps. Nimes se situant plus a 1’est de
I’OHP, il est donc logique d’avoir un gradient est-ouest de la hauteur de la tropopause
détectable uniquement en dehors de ces deux saisons : hiver et printemps. Il est méme
étonnant de n’avoir des différences significatives que pour une seule période en été.

Les moyennes saisonnieres de la hauteur de la tropopause correspondant aux mesures
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FIGURE 3.8: Variation saisonniére de la hauteur de la tropopause (km) pour chaque période et
chaque instrument : les sondes météorologiques a la station de Nimes a 12 h (N12h) a gauche
et les sondes ECC a I’'OHP lancées a 12 h (E) a droite. Les valeurs limites des barres (croix)

correspondent a la hauteur de la tropopause calculée avec les gradients thermiques —2°C/km et
—3°C/km sur 2 km d’épaisseur.
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FIGURE 3.9: (a) Variation saisonniére de la hauteur de la tropopause (km) pour chaque période
et chaque instrument : lidar (L) a gauche et ECC (E) a droite. Les valeurs limites représentées
par les extrémités (croix) des barres correspondent aux hauteurs de tropopause calculées avec
les deux gradients de —2°C/km et de —3°C/km sur 2 km d’épaisseur.

(b) Variation saisonniére de la hauteur de la tropopause (km) pour chaque période et pour les
jeux de donnée lidar et ECC combinés. Les périodes sont légerement différentes car les données
des ECC jusqu’en 2010 sont prises en compte (cf. Chapitre 4).
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d’ozone de ’'OHP pour chaque période, soit par le lidar (Nimes), soit par les ECC (OHP),
sont représentées sur la Figure . Le cycle saisonnier avec un minimum en hiver et un
maximum en été est toujours observé sauf pour le lidar en 1996-1999 puisque le maximum
continue en automne. La variabilité inter-annuelle par saison est similaire entre les deux
instruments. La tropopause associée aux mesures lidar est plus élevée que celle des ECC
en hiver (sauf en 2000-2004) et en été (sauf en 2005-2008). En été, ceci est probablement
lié a I'incertitude diie au calcul des hauteurs de tropopause pour le lidar, comme expliqué
plus tot.

On considere la hauteur de la tropopause sur les deux instruments combinés pour étudier
la variabilité inter-annuelle de la tropopause. Ainsi, on observe une diminution d’environ
100 m/décennie en hiver et au printemps (Figure ) Wilcox et al| (2012) ont observé
une tendance négative de la hauteur de la tropopause en hiver dans I'Europe de I'ouest

en utilisant un plus large jeu de données.

3.4 Comparaison des moyennes saisonniéres du lidar et des ECC

Apres avoir étudié 'influence possible du transport sur le site de 'OHP et de sa
variabilité en fonction des deux instruments, nous pouvons analyser le lien éventuel avec
les différences observées entre les valeurs d’ozone mesuré par chacun d’eux.

Dans un premier temps, nous comparons les moyennes saisonnieres des concentrations
d’ozone en fonction des périodes et des saisons pour chacun des deux instruments. Ensuite,
nous allons présenter une étude de la stratification de I’ozone dans la troposphere libre de 3
a 9 km d’altitude déduite de la forme des profils d’ozone. Ce parametre est complémentaire
de I’étude des moyennes saisonnieres car il est plus directement lié au transport différentiel
entre les niveaux d’altitude. Si 'atmosphere est stratifiée, c¢’est que les couches se sont peu
mélangées sur la verticale, ce qui est souvent caractéristique des anticyclones. Inversement,
si tres peu de stratification est décelé alors les masses d’air au-dessus de 'OHP sont

probablement & proximité de systémes frontaux (Colette et al), 2005).

3.4.1 Reésultats

Dans cette section, ’objectif est de voir si les moyennes saisonniéeres des concentrations
d’ozone mesurées par les deux instruments sont différentes et de vérifier si ces différences

peuvent étre liées au biais d’échantillonnage et donc induites par le transport des masses
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d’air.

Moyennes saisonniéeres des concentration d’ozone

Les résultats de mesure du lidar n’étant pas fiables en dessous de 3 km, I’étude est
réalisée sur les deux tranches d’altitude, 4-6 km et 6-8 km, de la troposphere libre (Fi-
gure ) La variation saisonniére présente un maximum en été et un minimum en
automne/hiver pour les deux instruments et les périodes a 4-6 km et 6-8 km.
L’amplitude de la variabilité inter-annuelle pour chaque saison est équivalente pour les
deux instruments sauf en hiver/printemps a 4-6 km et en été a 6-8 km avec une variabilité
plus importante pour le lidar. Ce résultat est un peu surprenant car le nombre de mesures
lidar est plus important que pour les ECC. Ceci ne peut s’expliquer que par une variabilité
inter-annuelle des bonnes conditions météorologiques pour les observations par le lidar.
Les concentrations d’ozone mesurées par les ECC sont en moyenne supérieures a celles
mesurées par le lidar avec un écart d’environ 1.3 ppbv. Par ailleurs, les différences obser-
vées entre les deux jeux de données peuvent parfois atteindre 7 ppbv a 10 ppbv. C’est ce
que 'on observe pour les deux derniéres périodes a 7 km au printemps/été, et en 1996-
1999 & 5 km en hiver/printemps. Il est & noter qu’en hiver et au printemps 1996-1999,
le nombre de sondages lidar est supérieur a ceux des ECC (cf. section @) La période
1991-1995 correspond aux différences les plus faibles voire négatives. En effet, a 5 km,
au printemps, les différences peuvent atteindre —5 ppbv, et cela correspond aussi a un

nombre de sondage lidar plus élevé que ceux des ECC (cf. section @)

Variation saisonniére de la stratification de 1’ozone

La variation saisonniére de la stratification de 1’ozone dans la troposphere libre de
3 km a 9 km d’altitude est illustrée par la Figure . Les valeurs d’automne montrent
des différences plus importantes entre les deux instruments alors que les différences sur les
moyennes d’ozone de la Figure ne sont pas fortes a cette saison. C’est probablement
lié a la difficulté de trouver une bonne valeur seuil pour détecter les pics d’ozone dans le
but de déterminer la stratification en automne car, a cette saison, les maxima d’ozone sont
faibles (faible production d’ozone troposphérique et peu d’intrusion stratosphérique). En
1991-1995, la stratification croit de la méme fagon suivant les ECC et le lidar, entre I’hiver
et I’été. Ceci est 1ié au temps de vie des panaches d’ozone qui est plus élevé en été (Colette

et all, 2005). En 1996-1999 et en 2000-2004, cette augmentation n’est observée que pour
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FiGURE 3.10: Variation saisonniere de 1'ozone en ppbv pour chaque période et pour chaque
instrument avec le lidar (L) a gauche et les ECC (E) & droite pour les deux couches a (a) 6-8 km
et (c) 4-6 km.
Différences ECC - Lidar par saison et pour chaque période, pour les deux couches a (b) 6-8 km
et (d) 4-6 km. La droite tiretée noire représente la moyenne de toutes les valeurs. Les droites
tiretées bleues représentent la dispersion des valeurs autour de la moyenne. Les incertitudes sur
les différences (ECC-Lidar) sont reportées sur la figure. Elles prennent en compte les incertitudes
sur la mesure du lidar (< 10 ppbv) et des ECC (< 5 ppbv), et le nombre d’observations représenté
sur la Figure B.1.
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les ECC. En été 2005-2008, I’atmosphere sondée par les ECC est moins stratifiée que pour
le lidar mais ces périodes sont a considérer avec attention car le nombre de sondages ECC

est plus faible (cf. section @)

Conclusion

Le biais instrumental possible entre les ECC et le lidar (cf. Chapitre 2) peut expliquer
le faible biais systématique de 1.3 ppbv. Seule la période 1991-1995 présente de faibles dif-
férences (< £5 ppbv) pour des concentrations d’ozone moyennées sur des couches de 2 km
d’épaisseur. L’étude complémentaire, portant sur la structure verticale de I’atmosphere
en terme d’ozone, nous indique des différences fréquentes a toutes les périodes sauf 1991-
1995 pour les saisons hiver, printemps et été. La similarité des résultats des deux études
nous conduit a considérer que ces différences notables seraient mieux expliquées par la
structure des profils que par une sous ou sur-estimation sur I’ensemble de la troposphere

par I'un des deux instruments.

3.4.2 Discussion sur ces différences

Pour estimer le rdle de la variabilité du transport, la hauteur de la tropopause (Fi-
gure ), l'origine des masses d’air (Table @) et leurs mouvements verticaux (Table @)
ont été comparés entre les deux instruments.

La différence significative de la hauteur de la tropopause au printemps 2005-2008 avec
une tropopause plus basse pour les ECC, est cohérente avec une plus forte valeur d’ozone
a 7 km par rapport au lidar, en faisant I’hypothese que les intrusions stratosphériques
sont plus fréquentes lorsque la tropopause est plus basse.

Des différences sont aussi observées sur le transport a longue distance pour les trois pé-
riodes 1996-1999, 2000-2004 et 2005-2008 & 500 hPa (5 km) (Table @) En effet, nous pou-
vons montrer que les ECC sondent le plus souvent des masses d’air provenant d’Atlantique
tropical et moins d’Europe (1996-1999, 2000-2004) ou d’Atlantique nord (2005-2008) par
rapport au lidar. D’apres la Table @, en 1996-1999 les mesures des ECC sont plus sou-
vent liées a des masses d’air ascendantes. Des événements d’ascendance et de flux de sud
plus fréquents peuvent induire des quantités plus importantes d’ozone au printemps et
en été lorsque l'ozone peut étre photochimiquement produit. En revanche, les régimes
de transport sont assez peu différents entre les masses d’air associées a chacun des deux

instruments pour la période 1991-1995 quand les différences en ozone sont faibles entre
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F1GURE 3.11: Nombre moyen de pics d’ozone par profil, pour chaque période et pour chaque
instrument, ECC (cercle rouge) et lidar (croix noire) dans la troposphere libre (3-9 km).
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les mesures ECC et lidar. Ceci implique aussi que les différences d’ozone sur les moyennes
saisonnieres, pour la période 1991-1995, correspondent a des différences purement instru-
mentales. Dans ce cas, si I’on moyenne ces différences, on obtient un biais systématique
entre les deux instruments de —0.6, ce qui est plus faible que 1.3 ppbv calculé a partir des
différences pour toutes les périodes ou les différences d’échantillonnage lié au transport
sont davantage pris en compte.

Ces analyses nous permettent de montrer le role prépondérant joué par les différences

d’échantillonnage.

3.5 Conclusion

La comparaison des observations ECC et lidar sur 20 ans de mesure est conduite en
moyennant les concentrations d’ozone sur deux couches dans la troposphere libre (4-6,
6-8 km) et sur quatre périodes de quatre ou cingq ans (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004
et 2005-2008). Nous avons obtenu un faible biais systématique sur les moyennes saison-
nieres d’environ 1.3 ppbv qui correspond au biais instrumental trouvé lors des campagnes
d’intercomparaison a ’OHP.

L’étude de la variabilité du transport a ’OHP est également menée pour discuter les ré-
sultats de cette comparaison en terme de différence d’échantillonnage. D’apres 'analyse
des rétro-trajectoires calculées pour les jours d’observations des instruments, ’OHP serait
majoritairement influencé par les flux venant d’Atlantique nord & 500 hPa (5 km) tandis
qu’a 700 hPa (3 km) les flux d’Atlantique tropical et d’Atlantique nord sont équivalents
a toutes les périodes. Ce n’est pas exactement ce que I'on trouve si on étudie le transport
sur tous les jours (sondés ou non par les instruments) car pour la période 2005-2008,
a 500 hPa (5 km), le flux de sud serait plus important que le flux d’Atlantique nord.
D’apres cette méme analyse, on trouve que I’échantillonnage par les deux instruments est
différent. Le lidar sous-échantillonne les masses d’air provenant du sud. Les différences
significatives en terme de transport sont observées a toutes les périodes sauf en 1991-1995.
Ceci est cohérent avec les plus faibles différences (< 5 ppbv) observées sur les moyennes
saisonnieres des deux instruments a cette période. Le biais systématique calculé a partir
des différences d’ozone sur les moyennes saisonnieres a la période 1991-1995 uniquement
est de —0.6 ppbv et correspond davantage au biais systématique purement instrumen-
tal. Nous remarquons qu’il est plus faible que le biais de 1.3 ppbv calculé a partir des

différences d’ozone pour toutes les périodes et prenant en compte, par conséquent, les dif-
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férences d’échantillonnage Cela signifie qu’un biais est introduit dans la base de données

du lidar di aux situations météorologiques moyennes différentes de celles correspondant
aux observations des ECC. Lorsqu’il est le seul pris en compte, ce dernier souffre aussi
d’un certain biais a cause du faible nombre d’observations associées.

Ainsi, la combinaison des deux jeux de données augmenterait le nombre d’observations,
réduirait significativement les biais météorologiques et améliorerait ’estimation des ten-

dances d’ozone sur une période de vingt ans a I’OHP.
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Chapitre 4

Variabilité inter-annuelle de 1’o0zone tro-

posphérique

4.1 Introduction

Les ECC et le lidar sous-échantillonnent tous deux les situations météorologiques et
ceci nous conduit a combiner les deux jeux de données pour améliorer ’étude des varia-
bilités saisonniere et inter-annuelle de 'ozone a ’'OHP. Les incertitudes sur les moyennes
saisonniéres, calculées avec ’ensemble des observations et résultant des biais instrumen-
taux, sont plus faibles que les incertitudes résultant d’un échantillonnage limité dont le
nombre de mesures annuelles est inférieur a 100. Ainsi, 'augmentation du nombre de
mesures par un facteur 2 permet d’améliorer 1’évaluation d’une moyenne saisonniere alors
que l'incertitude due a des écarts systématiques reste faible (< 2 ppb). Par ailleurs, ces
écarts n’influencent pas significativement les tendances inter-annuelles car les observations
de chacun des instruments sont bien distribuées dans le temps.

Pour les altitudes inférieures a 3 km, nous n’utilisons cependant que les sondes ECC car
les mesures lidar deviennent trop sensibles aux erreurs d’alignement a ces altitudes.

Dans ce chapitre, nous utilisons aussi les mesures de ’analyseur d’ozone en surface sur
une période plus courte (1998-2010) pour caractériser la variabilité des tendances dans la

couche limite atmosphérique.
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FIGURE 4.1: Variation saisonniére d’ozone en ppb pour chaque période et pour les jeux de
données ECC et lidar combinés pour les couches (a) 6-8 km et (b) 4-6 km. Il n’y a pas de
données lidar apres 2008. Les incertitudes sur les moyennes sont reportées sur la figure. Elles
prennent en compte les incertitudes sur la mesure du lidar (< 10 ppb) et des ECC (< 5 ppb),
et le nombre d’observations représenté sur la Figure 3.1 du Chapitre 3.

4.2 Variabilité inter-annuelle dans la troposphere libre

4.2.1 Evolution de la variabilité saisonniére

Les moyennes saisonnieres sont obtenues de la méme facon que dans 'analyse faite
dans le Chapitre 3, pour les quatre périodes de cing ans et les quatre saisons. Les récentes
observations des ECC traitées jusqu’en 2010 sont prises en compte dans cette étude. Ainsi
les quatre périodes ont été légerement modifiées par rapport a la comparaison ECC/lidar
menée précédemment. Le nouveau découpage est le suivant : 1991-1995, 1996-2000, 2001-
2005, 2006-2010 & trois niveaux d’altitudes (7 km, 5 km, 3 km) et prés du sol (1 km
d’altitude).

La variabilité inter-annuelle des cycles saisonniers est illustrée sur les Figures @ et @
Pour toutes les couches, la variation saisonniere est caractérisée par un maximum au
printemps/été et par un minimum en hiver.

Pour discuter I’évolution de la variabilité saisonniere de I'ozone, nous examinons les roles
possibles des régimes de transport et I’apport d’ozone qui leur est associé. Pour les plus

hautes couches, la variabilité de la hauteur de la tropopause est également étudiée.
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FIGURE 4.2: Variation saisonniére d’ozone en ppb pour chaque période et pour la couche 2-4 km.
Seules les données des ECC sont disponibles a ces altitudes. Les incertitudes sur les moyennes

sont reportées sur la figure. Elles prennent en compte les incertitudes sur la mesure des ECC
(< 5 ppb), et le nombre d’observations.

Variabilité saisonniere des régimes de transport

Dans un premier temps, nous avons fait I’étude de la répartition des quantités d’ozone
en distinguant les trois régions par lesquelles 'OHP est le plus influencé, a savoir I’'Europe,
I’ Atlantique tropical et I’ Atlantique nord, et pour les deux groupes de saisons automne/hiver
et printemps/été. Si 'on considere 'ensemble des vingt ans de données, les Figures @
et Q montrent qu’a 300 hPa (9 km), il n’y a pas de variabilité de 'apport d’ozone selon
les régions au printemps/été. En revanche, en automne/hiver, 'apport des fortes valeurs
d’ozone (70-120 ppb) est lié a la région d’Europe. A 500 (5 km) et 700 hpa (3 km) ceci est
observé pour les deux groupes de saison. A 700 hPa (3 km), la région Atlantique tropical
est davantage reliée a de faibles valeurs d’ozone (0-40 ppb) par rapport aux autres régions
surtout pour I'automne/hiver. La similarité des dépendances ozone/transport selon les
saisons implique que la variation saisonniere du gradient nord-sud d’ozone li¢ aux intru-
sions stratosphériques au nord et a la production photochimique au sud n’est pas détectée
sur les histogrammes.

Nous avons également étudié ces répartitions selon les quatre groupes d’années, pour les
trois niveaux et pour les saisons printemps/été afin de discuter la variabilité inter-annuelle
aux saisons ol la production d’ozone est intense. On remarque qu’a 300 hPa (9 km), la pé-
riode 2006-2008 est marquée par de plus fortes valeurs d’ozone pour les régions Europe et

Atlantique nord (Figure @) A 500 hPa (5 km) (Figure @), en moyenne sur toutes les ré-
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gions, la période 1991-1995 présente de plus fortes valeurs d’ozone par rapport aux autres
périodes. Si 'on compare les deux dernieres périodes, on remarque de plus fortes valeurs
d’ozone en moyenne pour le régime de transport Europe par rapport a 1’Atlantique nord
a la période 2006-2008 alors que 'apport d’ozone par ces deux régions est équivalent pour
2001-2005. A 700 hPa (3 km) (Figure @), on retrouve le méme résultat qu’a 500 hPa
(5 km) avec une diminution des valeurs d’ozone pour un transport depuis I’Atlantique

tropical pour les deux derniéres périodes.

L’analyse qui vient d’étre faite sur 'apport d’ozone suivant les secteurs géographiques
d’origine des masses d’air est complétée par I'analyse de la proportion des masses d’air
suivant les régimes de transport. Ces proportions sont reportées dans la Table @ pour
I’étude du transport horizontal et dans la Table @ pour I’étude du transport vertical.
L’indice de la NAO est également reporté dans la Table @ suivant les quatre groupes
d’années. Cet indice est défini comme la différence de pression de surface entre les Acores
et I'Islande. Il rend compte de la variabilité des circulations atmosphériques au-dessus de
I’Atlantique nord. La NAO est plus intense en hiver, ¢’est pourquoi nous utilisons 'indice
annuel et non l'indice saisonnier (printemps/été). L’indice que 1'on utilise est défini par [Li
and Wang (2003) comme les différences des moyennes zonales et régionales des pressions
normalisées au niveau de la mer suivant un large intervalle de longitudes (80°W, 30°E).
Li and Wang (2003) ont comparé cet indice a cinq autres méthodes et ont montré que ce
nouvel indice était plus représentatif de la variabilité spatio-temporelle de la NAO.

Pour distinguer des variations significatives de l'origine des masses d’air, nous utilisons
les mémes écarts seuil observés lors des études de sensibilité détaillées dans le Chapitre
3, a savoir 3% pour 'origine géographique et 10% pour le transport vertical.

D’apres la Table @, a 500 hPa (5 km), les périodes 2001-2005 et 2006-2008 sont similaires
si 'on regarde les proportions des masses d’air pour chaque région. Les plus petites dif-
férences entre Europe et Atlantique tropical sont observées en 1996-2000 et la plus forte
proportion de masses d’air provenant d’Atlantique nord se trouve en 1991-1995. Ce der-
nier résultat est cohérent avec la forte valeur positive de I'indice NAO a cette période. Si
I'on s’intéresse aux échanges verticaux (Table @), on s’apercoit que la période 2006-2008
correspond a davantage d’ascendance depuis les basses couches et de subsidence depuis la
haute troposphere. Ceci est généralement caractéristique d’une augmentation des circu-
lations frontales associées au transport des masses d’air. A 700 hPa (3 km), deux groupes

de périodes sont identifiées pour lesquelles les caractéristiques du transport horizontal
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TABLE 4.1: Table récapitulative des pourcentages de masses d’air provenant des quatre ré-
gions (Europe, Est Mediterranéen, Atlantique tropical et Atlantique nord) avec I'indice NAO en
moyenne annuelle. Ces pourcentages dépendent des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004,
2005-2008) et du niveau de pression du point d’arrivée (500 hPa, 5 km et 700 hPa, 3 km). Ils sont
calculés pour les jeux de données lidar et ECC combinés aux saisons printemps et été. Chaque
couleur correspond a un groupe d’années ol on observe des proportions similaires.

Altitude  Periode  Europe Est. Med. Atl. Trop. Atl. Nord. NAO

hPa % % % % Index
pri/été pri/été pri/été pri/été moy an
500 1991-1995 1743 243 31£3 50+ 3 0.57
1996-2000 22+3 3+3 29+ 3 46 + 3 0.48
2001-2005 19+ 3 1+3 34+3 46 +£ 3 —0.02
2006-2008 16 + 3 1+3 38£3 45+ 3 —0.38
2001-2005 2243 2+3 43+ 3 33£3
2006-2008 20+ 3 5+3 41+ 3 34+3

doivent étre similaires. Nous retrouvons d’une part le tandem 2001-2005 et 2006-2008 et
d’autre part 1991-1995 et 1996-2000. D’apres ’étude du transport vertical, les périodes
1991-1995 et 1996-2000 sont différentes avec davantage de subsidence pour 1996-2000
mais ce résultat n’est pas tres significatif a cause des incertitudes sur les proportions a
cette période. Pour les années 2000, on trouve une augmentation des subsidences et des
advections dans un flux de sud.

Cette variabilité de la dynamique mise en évidence peut étre utilisée pour discuter les
résultats significatifs sur les moyennes saisonnieres d’ozone aux trois différents niveaux

d’altitude.

Variabilité saisonniere de la hauteur de la tropopause

La variabilité de la tropopause (Figure @) montre une anomalie en 2001-2005 avec de
faibles valeurs hivernales (plus de zones cycloniques) et de fortes valeurs en été (conditions
anticycloniques plus nombreuses) par rapport aux autres périodes. On note également une

baisse de la hauteur de la tropopause dans les années 2000 en hiver /printemps.
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FIGURE 4.3: Histogrammes des valeurs d’ozone reliées aux principales régions qui influence
I’OHP (Europe, Atlantique tropical et Atlantique nord) pour la saison automne/hiver et pour
la période 1991-2008 (a) & 300 hPa (9 km), (b) & 500 hPa (5 km) et (c) a 700 hPa (3 km).
Les histogrammes sont normalisés par le nombre total d’observations (Ntotal) pour un niveau
et pour les trois régions confondues. La moyenne (mean) des valeurs d’ozone par niveau et par
région est également reportée sur la figure.
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Histograms Ozone pri-ete 1991/2008 at 300hPa (ppb) Histograms Ozone pri-ete 1991/2008 at 500hPa (ppb)
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FIGURE 4.4: Histogrammes des valeurs d’ozone reliées aux principales régions qui influence
I’OHP (Europe, Atlantique tropical et Atlantique nord) pour la saison printemps/été et pour
la période 1991-2008 (a) & 300 hPa (9 km), (b) & 500 hPa (5 km) et (c) a 700 hPa (3 km).
Les histogrammes sont normalisés par le nombre total d’observations (Ntotal) pour un niveau
et pour les trois régions confondues. La moyenne (mean) des valeurs d’ozone par niveau et par
région est également reportée sur la figure.
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Histograms Ozone pri-ete 1991/1995 at 300hPa (ppb)
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FIGURE 4.5: Histogrammes des valeurs d’ozone reliées aux principales régions qui influence
I’OHP (Europe, Atlantique tropical et Atlantique nord) pour la saison printemps/été a 300 hPa
(9 km) et pour les périodes (a) 1991-1995, (b) 1996-2000, (c) 2001-2005 et (d) 2006-2008. Les
histogrammes sont normalisés par le nombre total d’observations (Ntotal) pour un niveau et
pour les trois régions confondues. La moyenne (mean) des valeurs d’ozone par niveau et par

région est également reportée sur la figure.
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Histograms Ozone pri-ete 1991/1995 at 500hPa (ppb)
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FIGURE 4.6: Histogrammes des valeurs d’ozone reliées aux principales régions qui influence
I’OHP (Europe, Atlantique tropical et Atlantique nord) pour la saison printemps/été a 500 hPa
1996-2000, (c) 2001-2005 et (d) 2006-2008. Les
histogrammes sont normalisés par le nombre total d’observations (Ntotal) pour un niveau et
pour les trois régions confondues. La moyenne (mean) des valeurs d’ozone par niveau et par

(5 km) et pour les périodes (a) 1991-1995, (b)

région est également reportée sur la figure.
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FIGURE 4.7: Histogrammes des valeurs d’ozone reliées aux principales régions qui influence
I’OHP (Europe, Atlantique tropical et Atlantique nord) pour la saison printemps/été a 700 hPa
(3 km) et pour les périodes (a) 1991-1995, (b) 1996-2000, (c) 2001-2005 et (d) 2006-2008. Les
histogrammes sont normalisés par le nombre total d’observations (Ntotal) pour un niveau et
pour les trois régions confondues. La moyenne (mean) des valeurs d’ozone par niveau et par
région est également reportée sur la figure.
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TABLE 4.2: Table récapitulative des pourcentages de masses d’air provenant des trois intervalles
d’altitude : < 400 hPa (> 7 km), 700 hPa> et > 400 hPa, > 700 hPa (< 3 km)). Ces pourcentages
dépendent des périodes (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008) et du niveau de pression
du point d’arrivée (500 hPa, 5 km et 700 hPa, 3 km). Ils sont calculés pour les jeux de données
lidar et ECC combinés aux saisons printemps et été. Chaque couleur correspond & un groupe
d’années liées par des proportions similaires.

Altitude  Periode < 400 hPa 700 hPa > and > 400 hPa > 700 hPa N total
hPa % % %
printemps/été printemps/été printemps/été  printemps/été

500 1991-1995 154+ 10 74+ 10 104+ 10 301
1996-2000 17+10 69 +£ 10 14+ 10 300
2001-2005 194+ 10 72+ 10 9+10 224
2006-2008 204+ 10 62+ 10 17+10 184

700 1991-1995 1+10 54 £ 10 44 £10 111
1996-2000 0 61 +10 38+ 10 125
2001-2005 7+ 10 58 + 10 34 + 10 108
2006-2008 5+ 10 57 £ 10 37+ 10 115
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FIGURE 4.8: Variation saisonniére de la hauteur de tropopause (km) pour chaque période et
pour les jeux de données lidar et ECC combinés. Les valeurs limites des barres représentées
par des croix correspondent a la hauteur de tropopause calculée avec les gradients thermiques
2°C/km et 3°C/km sur 2 km d’épaisseur.
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Discussion

Couche 4-6 km (500 hPa)

Les valeurs d’ozone au printemps/été 2001-2005 et 2006-2010 (Figure ) sont si-
milaires comme nous pouvions 'attendre grace a ’analyse du transport horizontal sur
les 20 ans (Table @) Mais la similitude des régimes de transport entre ces deux pé-
riodes n’explique pas tout car il y a une différence d’apport d’ozone suivant les régions
(Figure @) Pour la période 2006-2010, il faut ainsi prendre en compte la possible com-
pensation entre un apport de fortes valeurs d’ozone venant d’Europe et de faibles valeurs
liées a I’Atlantique tropical. En été la variabilité inter-annuelle de I'ozone au niveau de
cette couche n’est pas trouvée a plus haute altitude, en particulier pour la période 2006-
2010. Or, a cette période la moyenne troposphére est davantage influencée par des flux
ascendants venant des couches inférieures, par rapport aux autres périodes. Ceci montre
le controle possible du transport vertical sur la variabilité de 1’ozone.

Si 'on s’intéresse maintenant aux années 1990, davantage d’ozone est observé au prin-
temps 1991-1995 par rapport au printemps 1996-2000 car I'indice annuel de NAO est fort
et positif en 1991-1995 accompagné d’une plus grande quantité de masses d’air provenant
d’Amérique du Nord. Un tel lien entre des augmentations d’ozone et 'indice NAO a été
discuté par Pausata et al| (2012) montrant une plus large contribution du transport a

longue distance d’ozone et de ses précurseurs en hiver et au printemps.

Couche 6-8 km (400 hPa)

La variabilité inter-annuelle de 1’ozone présente des caractéristiques souvent similaires
a ce qui a été mentionné pour le niveau a 5 km malgré une différence notable sur les
contrastes entre les périodes 2001-2005 et 2006-2010 en hiver et en été (Figure ) Les
différences de hauteur de tropopause observées en 2001-2005 semblent plus cohérentes
avec la variabilité d’ozone. Par ailleurs en hiver/printemps, la hauteur de la tropopause
et les concentrations d’ozone diminuent (4 ppb/15 ans) entre 1991 et 2004. Ceci peut
s’expliquer par une augmentation des systemes cycloniques liés a du brassage vertical des
masses d’air. Le gradient vertical d’ozone diminue et la diminution d’ozone observée a ces

saisons dans les basses couches peut étre propagée et détectée a plus haute altitude.
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Couche 2-4 km (700 hPa)

Les valeurs d’ozone des saisons hiver /printemps correspondent & deux groupes d’années
(avant et apres 2000) (Figure @) retrouvés sur les régimes de transport avec davantage
de masses d’air venant d’Atlantique tropical apres 2000. Grace aux histogrammes, on voit
qu’au cours des deux dernieres périodes ou les flux de masses d’air venant d’Atlantique
tropical sont plus importants, cette méme région présente de plus faibles valeurs d’ozone,
par rapport aux deux premieres périodes. Cependant, en été, les deux tendances observées,
I'une positive dans les années 1990 et I’autre négative au début du XXI¢ siecle, ne peuvent

pas étre reliées a la variabilité des régimes de transport.

4.2.2 Variation temporelle des moyennes annuelles désaisonna-
lisées

Parce que I'étude des tendances reste difficile a mettre en évidence sur des groupes de
quatre années regroupées en saison, il est aussi important d’analyser la tendance sur les
20 ans a l'aide des moyennes annuelles en éliminant la variation saisonniere.

Les trois couches a 7, 5 et 3 km sont également utilisées dans cette étude. Tout comme
pour la variabilité saisonniere, les moyennes annuelles a 4-6 km et 6-8 km sont basées sur
les données des ECC et du lidar, tandis que seules les mesures des ECC sont utilisées pour
les moyennes a 2-4 km. Les tendances sont calculées a partir des anomalies d’ozone, c’est
a dire que les moyennes mensuelles sur toute la période considérée (20 ans) ont été otées
aux valeurs d’ozone. Les incertitudes des moyennes annuelles d’ozone sont équivalentes
aux incertitudes sur les saisons et les périodes de quatre-cing ans.

Les tendances a 5 et 7 km, illustrées par la Figure @, ne sont pas significatives mais
on note tout de méme un léger signal positif dans la haute troposphére. On observe
également de fortes anomalies positives en 1994, 1999 et 2005-2006. En revanche, a
3 km, on trouve une tendance négative significative dans les années 2000 de 1'ordre de
—3+0.13 ppb/décennie (Figure )

La variabilité inter-annuelle d’ozone ne peut pas étre expliquée totalement par 'indice
NAO annuel ou saisonnier mais les fortes anomalies d’ozone trouvées en 1994, 1999 et
2006 coincident avec la variabilité de la NAO (Figure )

Dans I'UTLS, Thouret et al| (2006) ont trouvé une bonne corrélation entre les anomalies

positives d’ozone en 1998-1999 et 'indice NAO. En revanche, Simmonds et al| (2004) re-
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FI1GURE 4.9: Tendance des moyennes annuelles des anomalies d’ozone a partir des données lidar
et ECC combinées pour les couches 6-8 km (haut) et 4-6 km (bas) de 1991 & 2010. Seules les
données ECC sont disponibles depuis 2008. La droite rouge correspond & la régression linéaire.
La pente de la droite de régression linéaire (slope) et 'incertitude sur la pente avec un intervalle
de confiance a 95% (uncertainty(95%)) sont reportées sur la figure.
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FI1GURE 4.10: Tendance des moyennes annuelles des anomalies d’ozone a partir des mesures ECC
a 2-4 km de 1991 a 2010. Les droites rouges correspondent aux régressions linéaires. La pente de
la droite de régression linéaire (slope) et I'incertitude sur la pente avec un intervalle de confiance
a 95% (uncertainty(95%)) sont reportées sur la figure.
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FIGURE 4.11: Indice NAO sur vingt ans. La moyenne annuelle est en noir, puis les moyennes
saisonnieres sont en bleu pour I'hiver, vert pour le printemps, rouge pour I’été et cyan pour
I’automne. Les barres noires verticales correspondent aux forts indices NAO en hiver ot sont
observées de fortes anomalies positives d’ozone a 7 et 5 km d’altitude, en particulier en 1994 et
1999.

TABLE 4.3: Table récapitulative des tendances d’ozone dans la troposphere libre en fonction de
I’altitude entre 1991 et 2010.

Altitude Tendance

6-8 kmm  Aucune tendance significative - léger signal positif
4-6 km Aucune tendance significative

2-4 km Tendance négative entre 1998 et 2010

lient les fortes valeurs mensuelles d’ozone de 1998-1999 avec une augmentation a grande
échelle des feux de biomasses due a un événement El-Nino d’envergure entre 1997 et 1998.
A 3 km d’altitude, la tendance & 'OHP de —3 + 0.13 ppb/décennie est comparable aux
tendances trouvées sur les autres sites alpins d’apres l'article de Logan et al! (2012). En
effet, ils trouvent des tendances comprises entre —2 +1.6 ppb/décennie et —2.5 £1.7
ppb/décennie a environ 3 km entre 1998 et 2008. En outre, d’apres Wilson et al| (2012)
qui font I'analyse des données de stations au sol, les tendances de la moyenne, du 5¢ et 95¢
percentiles sont négatives sur respectivement 11 % (moyenne) et 12 % (5¢ et 95¢ percen-
tiles) des sites aux extrémités est et sud-ouest de ’Europe. En revanche, des tendances
positives significatives de la moyenne, du 5¢ et du 95¢ percentiles d’ozone de surface sont
observées respectivement sur 54 %, 52 % et 45 % des sites au centre et au nord-ouest de

I’Europe.
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4.3 Analyse des tendances dans les basses couches

Pour tenter d’expliquer la tendance négative observée dans la couche située a 3 km,
nous avons aussi étudié la variabilité inter-annuelle des profils verticaux saisonniers jusqu’au
sol. L’objectif est alors de déterminer si la tendance a 3 km est reliée a un phénomene de

transport de grande échelle ou aux tendances locales observées au sol.

4.3.1 Variabilité inter-annuelle de 1’o0zone dans la couche limite

Nous avons reconstitué les profils d’ozone entre 0 et 4 km par saison et pour chaque

période grace aux mesures des ECC. Au sol, entre 1998 et 2010, nous pouvons aussi utiliser
les mesures de I'analyseur sol réalisées en continu dans le temps mais prises, ici, aux jours
et heures de lacher des ECC (Figure )
On note que le gradient positif moyen d’ozone jusqu’a 2000 m sur toutes les périodes varie
entre 10 ppb/km en hiver/printemps et 6 ppb/km en été car les sondes sont lancées &
une heure plus proche du maximum d’ozone journalier (10 h TU) et le mélange est plus
efficace en été. Pour les années 2000, le gradient au printemps/été est de 3 ppb/km sur
toute la couche mais entre le sol et 1200 m, il augmente sensiblement pour ressembler au
gradient d’hiver. La zone de gradient positif est tres épaisse a la fin des années 2000 par
rapport au début de ces années. On note également qu’au printemps et en été, le profil
moyen d’ozone lors de la période 2006-2010 est différent des autres profils avec de plus
faibles valeurs d’ozone en dessous de 3.5 km en été et de 2.8 km au printemps. Au sol,
cette diminution est obervée en été mais moins nettement sur la moyenne printaniere.

Pour étudier la tendance globale au sol, nous avons aussi étudié la variabilité tem-
porelle des mesures désaisonnalisées. Elles ne sont pas moyennées sur les années car les
données de 'analyseur présentent des trous dans le temps, ce qui ne permet pas d’étre
stir de la représentativité de toutes les moyennes.

Des tendances significatives de —4.8 +1.4 et —3.7 +1.7 ppb/décennie avec un intervalle
de confiance a 95 % sont observées entre 1998 et 2010 par les ECC et ’analyseur respecti-
vement (Figure ) Pour 'analyseur sol, les incertitudes sur la tendance sont calculées
en prenant un jour de données sur trois pour parmi le nombre total d’observations pour
tenir compte du fait que la formulation de I'erreur sur la tendance suppose des observa-
tions indépendantes. Les mesures des ECC moyennées sur 1 km présentent donc la méme

tendance qu'une observation de surface malgré les gradients verticaux d’ozone présents
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FIGURE 4.12: Profils d’ozone en dessous de 4 km & partir des mesures ECC et valeurs d’ozone de
surface a partir des mesures de ’analyseur pour chaque saison et chaque période. Par souci de
visibilité, les valeurs moyennes et la dispersion des valeurs pour chaque période ont été décalées
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de quelques millimetres mais elles ont été calculées aux mémes altitudes.



114 Chapitre 4. Variabilité inter-annuelle de I'ozone troposphérique

Trend ECC layer 0.6—1.6km Trend Anasol at the hour of ECC launch
50 T T T 50 T T T T
401 slope = —0.48 ppblyear 4 401 slope :'—0.37 ppbl/year
uncertainty(95%) = 0.14 ppb/year uncertainty(95%) = 0.17 ppb/year
307, . 4 30 ., ¥
* + + + ha ++ +
20" o * + 41 201 +++ + j;r o t
R Tt - " - N e, * + ﬁ P
+ =t T + + + +
10, ”tr it :*Jr tif 4:2’ 4 B N R 10+ Itr +++j+ +++ N #jtr PR J;r n
it i iﬁr *ﬁ’hﬁtﬁm:g +<£i’+{’+$* :* f+++f ﬂ‘rﬁ * ¢+++ $+ }J’* i hy } + +ﬁ++ H + { ++ 43 +4+ * 7 IJEF
e e v A NI S T I T e S SUES P !
L T — E—
e e A v s IR AV 4 e Wi o S +*ﬁjﬁﬁﬁf i
== AT S S S S R S R by Y + i Lo fet 4 TR R
-10 o t.;lf + T o4 R S Ty T M + | —10F +++ St * P + i Hfﬁjg *
: ey S TTTIOL e B LR Ty
_20 |+ + i N + ++ - n N 4+t | _207# + ++
=301 1 -301
_40 L L L L L L _40 L L L L L L
1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
(a) ECC (b) Analyseur sol

FIGURE 4.13: Tendance d’ozone (a) a partir des mesures ECC entre 0.6 et 1.6 km et (b) & partir
des mesures de I’analyseur sol aux jours et heures de lacher des ECC depuis 1998. La droite
rouge correspond a la régression linéaire. La pente de la droite de régression linéaire (slope) et
I'incertitude sur la pente avec un intervalle de confiance & 95% (uncertainty(95%)) sont reportées
sur la figure.

dans cette couche. Par ailleurs, si toutes les mesures de 'analyseur ozone étaient prises en
compte, nous trouverions toujours une tendance négative mais avec une plus faible valeur
de l'ordre de —2.0 £0.9 ppb/décennie (Figure ) Il est donc nécessaire d’augmenter le
nombre de sondages ECC par semaine ou bien d’améliorer les données du lidar pres du
sol pour mieux estimer la variabilité de I'ozone dans les basses couches. Par ailleurs, sur
les Figures et , on observe que les valeurs minimales (nuit) pilotent davantage
la tendance négative au sol. Le rdle de la destruction nocturne d’ozone dans la diminution
d’ozone pour ces dix dernieres années est non négligeable.

En résumé, la tendance négative détectée a 3 km est également observée au sol mais
nous avons vu que, pour la derniere période 2006-2010, le profil d’été montrait un change-
ment de la forme du profil vertical entre ces deux niveaux. En conséquence, la prochaine
étape de notre étude est de prendre en compte la variabilité de la hauteur de la couche

de mélange.

4.3.2 Etude de la hauteur de la couche de mélange

Plusieurs méthodes existent pour déterminer la hauteur de la couche de mélange (Seidel

et al), 2010) dont les gradients d’humidité spécifique (q) et de température potentielle ()



4.3. Analyse des tendances dans les basses couches 115

Trend Anasol daily mean apres Trend Anasol daily max

50 T T T T 50 T T T

T

slope = -0.20 ppb/year slope = -0.16 ppb/year
—30r uncertainty(95%) = 0.09 ppb/year 1-30r uncertainty(95%) = 0.11 ppb/year
_40 L L L L L L _40 L L L L L L
1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
(a) Moyenne journaliére (b) Maximum journalier

Trend Anasol daily min
50 ‘ ‘ ‘

slope = -0.21 ppbl/year
=30 uncertainty(95%) = 0.10 ppb/year b

998 2000 2002 2004 2006 2008 2010

(¢) Minimum journalier

FIGURE 4.14: Tendances d’ozone a partir des données de 1’analyseur sol depuis 1998 avec (a)
les valeurs moyennes, (b) les valeurs maximales, (c) les valeurs minimales journalieres. La droite
rouge correspond a la régression linéaire. La pente de la droite de régression linéaire (slope) et
I'incertitude sur la pente avec un intervalle de confiance a 95% (uncertainty(95%)) sont reportées
sur la figure.
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FI1GURE 4.15: Histogramme normalisé de la hauteur de la couche de mélange en km par période
et pour les saisons printemps/été. Les boites ont été choisies de fagon a étre cohérentes avec
I'intervalle des incertitudes dii a la méthode de calcul.

que nous avons utilisés.

Nous avons défini un seuil pour chaque parametre :

— % < —0.8 g/kg dans une couche de 100 m

- % > 6.1073 K/km dans une couche de 100 m

Nous cherchons l'altitude pour laquelle les deux criteres concordent et nous définissons
la hauteur de la couche de mélange a partir de cette valeur. Si la couche de mélange
n’apparait pas clairement sur les deux profils a la fois, nous cherchons une zone d’altitude
de fort gradient d’humidité. Ensuite, si l'altitude correspondant au critere sur la tempé-
rature potentielle se situe dans cet intervalle, nous définissons la hauteur de la couche de
mélange comme l'altitude centrale de 'intervalle. Si ce n’est pas le cas, la hauteur de la
couche de mélange est alors définie comme la limite haute de cet intervalle.

La Figure représente I’histogramme normalisé de la hauteur de la couche de mélange
en km pour chaque période et pour les saisons printemps/été. Les boites ont été choisies
avec un intervalle de 250 m pour étre cohérent avec 'incertitude sur le calcul de la hauteur
de la couche de mélange qui est d’environ 100 m. Les valeurs de la hauteur de la couche
de mélange sont plus élevées pour la derniere période. Ceci est observé sur les valeurs
médianes mais également sur la queue de la distribution avec des occurences plus élevées
pour des valeurs autour de 2 km.

Ainsi, les concentrations d’ozone décroissantes a 3 km dans les années 2000 peuvent étre
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reliées a 'augmentation de la hauteur de la couche de mélange. Ce résultat peut étre
rapproché de celui de la section précédente montrant I’augmentation des régimes de flux
de sud et une fréquence plus grande des faibles valeurs d’ozone pour ces régimes dans les
années 2000. En effet, des hauteurs de couche limite plus élevées peuvent étre détectées

pour ces régimes de transport car ils sont également davantage associés a de la subsidence.

4.4 Conclusion

Combiner les deux jeux de données permet d’améliorer considérablement 1’étude de la
variabilité inter-annuelle et saisonniére de 'ozone a 'OHP.
Les principaux résultats que nous avons trouvés portent tout d’abord sur un lien bien
établi entre la variabilité du transport, celle des concentrations d’ozone a 7 et 5 km,
la variation de la NAO et celle de la hauteur de la tropopause mais aucune tendance
significative n’a été détectée. A 5 km, les moyennes des périodes 2001-2005 et 2006-2010
sont similaires au printemps et en été et s’expliquent par ’analyse du transport. Toutefois,
la similitude entre les régimes de transport n’est pas la seule explication car nous avons
observé des différences d’apport d’ozone selon les régions. Pour analyser la variabilité des
moyennes saisonnieres, il faut donc tenir compte a la fois de la fréquence des régimes
de transport mais aussi de la possible compensation des différents apports d’ozone en
fonction de ces régimes.
A 3 km, une tendance négative est observée en été aprés les années 2000. Cette tendance
semble étre pilotée par un apport de plus faibles valeurs d’ozone par les masses d’air
venant du sud de I'Europe, par ailleurs associé a 'augmentation de 'importance de ce
flux de sud. Cette tendance négative entre 1998 et 2010 est également observée pres du
sol et elle est comparable aux tendances trouvées dans d’autres sites alpins (Logan et al.,
2012). En revanche, ce n’est pas le cas dans toute 'Europe (Wilson et al), 2012). L’étude
de la hauteur de la couche de mélange mesurée a partir des profils d’humidité spécifique
et de température potentielle a révélé une augmentation pour la derniere période 2006-
2010 qui explique I’évolution du gradient d’ozone entre 0 et 2 km. Ainsi les concentrations
d’ozone décroissantes a 3 km peuvent étre liées a ’évolution des concentrations en surface

plutot qu’aux tendances dans la troposphere libre.
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Chapitre 5

Analyse multivariables de la variabi-

lité inter-annuelle

5.1 Introduction

Le chapitre précédent a porté sur I’étude du lien entre la variabilité du transport et
celle de l'ozone a ’OHP a partir de 'origine des masses d’air et de I'apport d’ozone qui
leur est attribué. Le présent chapitre approfondit I’étude des caractéristiques des masses
d’air arrivant a ’OHP en combinant 1’ozone avec d’autres parametres tels que I’humidité
spécifique, la vorticité potentielle (PV) et les aérosols. Cette étude est une étape préli-
minaire qui a pour but de préparer une analyse statistique multivariables plus poussée
en essayant d’évaluer si la variabilité de 'ozone peut étre expliquée par celle des autres
parametres.

La méthodologie et la base de données utilisées pour ces nouveaux parametres sont pré-
sentées dans une premiere partie. La dépendance entre ozone, humidité spécifique et PV
est étudiée sur la période 1991-2010 en utilisant, pour I’humidité spécifique, a la fois la
variabilité locale et celle observée le long de la trajectoire des masses d’air. L’ozone et
les aérosols sont comparés sur une plus courte période de 2006 a 2008 pour évaluer la
dépendance entre ’ozone et ce parametre a partir des observations du satellite CALIPSO
(Cloud Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite Observations). La variabilité inter-
annuelle sur vingt ans des corrélations ozone, humidité spécifique et PV fait I'objet de la

derniére partie.
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5.2 Méthodologie et base de données des variables utilisées pour

I’analyse

5.2.1 Humidité spécifique et vorticité potentielle

Des mesures d’humidité spécifique sont disponibles pour les jours de mesures de 1’ozone
par les ECC (1991-2010) a 'OHP. Pour les mesures lidar (1991-2009), sont utilisées les
données des radiosondes de Nimes. La comparaison entre I’humidité spécifique mesurée
a ’OHP et a Nimes a 12 h, pour les jours d’observations ballon, permet de discuter la
pertinence de 'utilisation des mesures d’humidité spécifique de Nimes pour les mesures
lidar. Les diagrammes de dispersion sont reportées sur la Figure EI pour les trois niveaux
d’altitude 6-8 km, 4-6 km et 2-4 km, ainsi que pour une couche de 1 km pres du sol a
0.6-1.6 km d’altitude. La couche pres du sol est également étudiée car nous avons vu un
lien entre les variations d’ozone a 3 km et au sol, et nous voudrions savoir si cela peut
étre observé sur les relations ozone/humidité spécifique. Les diagrammes de dispersion
montrent qu’il n'y a pas de biais systématique pour les quatre niveaux malgré une cer-
taine dispersion entre les deux. Pres du sol, le coefficient de corrélation est le plus élevé
(78%). Dans la troposphere libre, une dispersion autour de la premiere bissectrice illustre
la variabilité des contrastes OHP/Nimes. Ceci n’induira pas de biais sur des moyennes
d’un grand nombre d’observations (moyenne annuelle ou quinquennale). Par ailleurs, la
dispersion observée est beaucoup plus faible que celle obtenue avec la variabilité des te-
neurs en vapeur d’eau lors du déplacement des masses d’air, que l'on étudiera dans la
suite du chapitre et qui est représentée par la Figure @, sauf peut-étre pour les masses
d’air les plus seches (Q < 300 ppmM). Afin de tenir compte de la grande variabilité de la
vapeur d’eau en fonction de 'altitude, nous utiliserons en général le logarithme de base

10 (log10(Q)) pour les comparaisons avec les variations d’ozone.

Le modele de trajectoire FLEXTRA (Stohl and Koffi, 1998) est utilisé dans notre
étude pour calculer des rétro-trajectoires de trois jours pour trois niveaux (400, 500 et
700 hPa) afin qu’elles soient reliées aux données d’ozone a 'OHP (6-8, 4-6 et 2-4 km).
Ce modele est initialisé avec les champs de vent de la version ERA-Interim de 'TECMWF
dont la résolution horizontale est de 1° x 1° et la résolution verticale est définie par
37 niveaux du modele. FLEXTRA calcule aussi '’humidité spécifique et la vorticité po-

tentielle isentrope (PV) (Equation @), conservée lors d'un mouvement adiabatique, le
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log10(Q) ECC-OHP/Sondes-Nimes Layer 6-8-1991-2010

log10(Q) ECC-OHP/Sondes—Nimes Layer 4-6-1991-2010
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FI1GURE 5.1: Comparaison entre ’humidité spécifique mesurée & ’OHP et & Nimes a 12 h pour
les trois couches de 2 km d’épaisseur (a) & 6-8, (b) a 4-6, (c) a 2-4 d’altitude et pour la couche
au sol de 1 km d’épaisseur (d) & 0.6-1.6 km d’altitude. L’humidité spécifique est exprimée en
ppmM et ce qui est représenté sur la figure est plus précisément le logarithme de base 10 de
I’humidité spécifique afin de tenir compte de la grande variabilité des teneurs en vapeur d’eau. Les
coefficients de corrélation corrcoef et la probabilité de non corrélation probability-nocorrelation
sont indiqués sur les figures.
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long de ces trajectoires. La PV s’exprime en unité de vorticité potentielle (PVu) (1 PVu

= 10° Kkg '.m?.s71).
00
PV = ~9le5p (5.1)

ou

g est laccélération di a la pesanteur,

ne = Co + f avec (o la vorticité potentielle relative sur une surface isentrope et f le
parametre de coriolis,

O est la température potentielle,

P est la pression.

La PV pourra ainsi étre utilisée pour définir le caractere stratosphérique des masses
d’air. Dans cette étude, nous avons choisi d’utiliser la valeur maximale de la PV détectée
sur 48 h pour caractériser 'influence d’une intrusion d’ozone sur les concentrations ob-
servées.

Les données d’humidité spécifique et de vorticité potentielle calculées jusqu’en 2009 sont
ainsi disponibles pour étre comparées aux données d’ozone des ECC et du lidar.

Les analyses ERA-Interim du modele FLEXTRA présente une bonne corrélation variant
entre 77% et 86% suivant 'altitude avec les mesures a ’'OHP (Figure @) Ce bon accord
nous permet de considérer les mesures d’humidité de ’OHP comme faiblement biaisé par
rapport aux analyses du modele. Lorsque 'on compare I’humidité spécifique calculée par
FLEXTRA moyennée le long de la trajectoire et calculée a 'OHP dans Era-Interim aux
trois niveaux 400 hPa (7 km), 500 hPa (5 km) et 700 hPa (3 km) (Figure @), on observe
une corrélation de 65%, 71% et 84% respectivement suivant les altitudes. Les écarts a la
premiere bissectrice nous renseignent sur les processus de transport. A 400 hPa et 500 hPa,
la fréquence des masses d’air plus humides avant d’arriver a I’OHP est non négligeable.
Ce phénomene traduit le role de la fréquence des ascendances. A 700 hPa, la fréquence
de ces masses d’air diminue par rapport a 400 hPa et 500 hPa et elle devient plus faible
que la fréquence des masses d’air plus seches avant d’arriver a ’'OHP, ce qui traduit le
role accru du transport a partir des plus hautes couches de la troposphere. Ces résultats
sont cohérents avec ceux trouvés précédemment dans le Chapitre 3 a partir des calculs
trajectographiques. L’humidité spécifique calculée par FLEXTRA est donc un parametre
supplémentaire qui complete la connaissance de la position des trajectoires pour rendre

compte des caractéristiques des masses d’air.
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FIGURE 5.2: Diagramme de dispersion entre I’humidité spécifique a ’OHP calculée par Flextra
(logi0(Q) OHP trajec) et mesurée par le lidar et les ECC (log1o(Q) OHP) (a) a 400 hPa, (b) a
500 hPa, (c) a 700 hPa. L’humidité spécifique est exprimée en ppmM et ce qui est représenté
sur la figure est plus précisément le logarithme de base 10 de I’humidité spécifique afin de tenir
compte de la grande variabilité des teneurs en vapeur d’eau. Les coefficients de corrélation R et
la probabilité de non corrélation P sont indiqués sur les figures.
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FI1GURE 5.3: Diagramme de dispersion entre I’humidité spécifique moyenne le long de la trajec-
toire de 3 jours et celle & 'OHP, toutes deux calculées par le modele FLEXTRA (a) a 400 hPa,
(b) & 500 hPa, (c) a 700 hPa. L’humidité spécifique est exprimée en ppmM et ce qui est repré-
senté sur la figure est plus précisément le logarithme de base 10 de I’humidité spécifique afin de
tenir compte de la grande variabilité des teneurs en vapeur d’eau. Les coefficients de corrélation
R et la probabilité de non corrélation P sont indiqués sur les figures.
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5.2.2 Aérosols

Pour notre étude, ce sont les produits de niveau 2 des mesures du lidar CALIOP
(Cloud-Aerosol LIdar with Orthogonal Polarization) a bord du satellite CALIPSO de I’A-
train que nous utilisons. Les mesures sont disponibles depuis juin 2006. Le rapport de
diffusion R’ (Equation @) a la longueur d’onde 532 nm est choisi pour rendre compte de
Iintensité des couches d’aérosols détectées, au lieu du coefficient de rétrodiffusion atténué
(Equation @) car il est plus sensible. Il permet de s’affranchir de ’absorption ou de la
diffusion par les molécules. Sa variabilité dépend a la fois de la taille, du nombre et de
I'indice de réfraction (nature) des particules. Un fort rapport de diffusion est surtout relié
a de grandes tailles et a un grand nombre de particules.

R’ est défini comme le rapport entre le coefficient de rétrodiffusion atténué (Equation @)
et le coefficient de diffusion Rayleigh atténué (Equation @) calculé a partir d'un mo-
dele de densité moléculaire et des profils d’ozone stratosphérique a partir des données

météorologiques du Met Manager (Met Manager Algorithm Theoritical Basis Document,
http ://ccplot.org/doc/).

/ _ B’%otal(’z) _ > 2 Py
Fe =g onemmne - 195 (5:2)
vec ) 5.0
R =1+ 1 (5.3)
et
B (2) = B1(2) + Bo(2) = (Bul2) + () T2 TER) TR () (54)

pi avec i = p pour particules (aérosols) et i = m pour molécules (Rayleigh) sont les
coefficients de rétrodiffusion,

T? sont les transmittances aller et retour dues a la diffusion ot & I'absorption du signal
lidar au cours du chemin optique entre le lidar et le milieu sondé,

B; avec j = Total,|| et L sont les coefficients de rétrodiffusion atténués total, de pola-
risation parallele et de polarisation perpendiculaire. Ils correspondent aux coefficients de
rétrodiffusion corrigés de 'atténuation du signal lidar (Transmittances) par 'ozone stra-

tosphérique, les molécules et les particules.

Pour la majeur partie des cas étudiés, Tp2 est supérieur a 0.9 et nous pourrons utiliser R
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FIGURE 5.4: Profils des coefficients de rétrodiffusion atténué total mesuré et Rayleigh calculé (a
gauche), et profil du rapport de diffusion atténué (& droite).

comme une bonne approximation du rapport de diffusion.

La Figure @ montre le profil des coefficients de rétrodiffusion atténués (aérosol, Ray-
leigh) et du rapport de diffusion. Les produits de niveau 2 de CALIOP nous donnent
directement les coefficients de diffusion atténués intégrés dans les couches d’aérosol dé-
tectées (Equation @) Pour remonter au rapport de diffusion, il suffit de normaliser par

le coefficient de rétrodiffusion Rayleigh intégré dans la couche.

base

Veature(2) = By(r). T3 (r)dr (5.5)

top

Lorsqu’une couche d’aérosols est détectée, le type d’aérosol est également donné par les
produits opérationnels de CALIOP a 'aide du coefficient de rétrodiffusion atténué moyen,
du rapport de dépolarisation, de la latitude et du type de surface (Figure @) La dépo-
larisation rend compte du changement de la polarisation de 'onde lumineuse au cours de
sa trajectoire aller/retour entre l'instrument et la particule détectée. Pour notre étude,
nous distinguerons les aérosols pour des masses d’air peu chargées en polluants gazeux
(poussiéres désertiques, aérosols maritimes, continentaux) de ceux pour des masses d’air
polluées (poussieres de pollution, aérosols continentaux de pollution, fumées). La différen-
ciation entre les poussieres (forte dépolarisation) et tous les autres types d’aérosol (faible
dépolarisation) sera également utilisée. Lorsqu’aucune couche d’aérosol n’est détectée, il
est important de savoir si c¢’est parce qu’il n’y a pas eu de mesure (nuage opaque sur le
chemin optique) ou bien s’il s’agit d’un cas de ciel clair vrai. Pour cela, nous avons utilisé

les informations sur 'opacité et la position des couches de nuages opaques données dans
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FIGURE 5.5: Diagramme des types d’aérosols déterminés en fonction de la dépolarisation, du
coefficient moyen de rétrodiffusion atténué et du type de surface. Les valeurs dans les cases de
sélection sont les rapports extinction/rétrodiffusion a 532 nm et entre parentheses a 1064 nm.

les produits de niveau 2. Lorsque I'opacité est inférieure a 1, la détection d’aérosols est
possible et ’absence de couche détectée nous permet de considérer la masses d’air comme

"claire”.

L’objectif est de comparer 1'ozone mesuré a 'OHP avec les mesures d’aérosols par
CALIOP. Les colocalisations avec ’OHP sont peu nombreuses, on a donc développé une
méthodologie pour accroitre la base de données. Des traces CALIPSO supplémentaires
sont sélectionnées grace aux calculs de rétro-trajectoires sur 48 h maximum. Ces rétro-
trajectoires sont celles utilisées dans les Chapitre 3 et 4 a 300 hPa (9 km), a 500 hPa
(5 km) et a 700 hPa (3 km). Lorsque le point de la trajectoire le plus proche de 'OHP
est a proximité d'une trace CALIPSO, cette derniére est sélectionnée. Les criteres de
proximité sont donnés en distance (<= 300 km) et en temps (<= 2 h). La Figure @

illustre la distribution spatiale des traces CALIPSO sélectionnées au-dessus et autour de
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FIGURE 5.6: Distribution spatiale des traces CALIPSO sélectionnées en utilisant un critere de
distance (<= 300 km) et de temps (<= 2 h). Chaque couleur correspond & un jour d’observation
par lidar ou ECC. Toute la période de juin 2006 & décembre 2008 est considérée, ce qui correspond
a environ 190 observations (barre de couleur). Les étoiles représentent la position des masses
d’air au moment de la sélection de la trace associée. La position de ces masses d’air se trouvent
sur des rétro-trajectoires calculées a partir de ’'OHP a 500 hPa et sur une durée inférieure a
deux jours. L’étoile en gras représente la position de 'OHP.

I’OHP pour la période entre juin 2006 et décembre 2008 en utilisant les rétro-trajectoires
a 500 hPa (5 km). Nous pouvons remarquer que la distribution est homogene et que
par conséquent, a priori, aucune source d’aérosol en particulier est sur-échantillonné par
rapport aux autres (poussieres désertiques, aérosols pollués).

Les traces ont toutes une longueur de 400 km minimum et 600 km maximum avec une
épaisseur de 2 km autour de 'altitude du point de la trajectoire. C’est sur cette zone
qu'un rapport de diffusion moyen est calculé. D’autre part, un calcul de pourcentage de
ciel clair vrai est également effectué en fonction de la présence ou de I'absence d’aérosols
et de nuages dans la zone sélectionnée et au-dessus de cette zone. Ce dernier parametre
est essentiel pour discuter de ’absence réelle d’aérosol par rapport a I'impossibilité de les
détecter sous les scenes nuageuses.

Pour cette étude préliminaire, les données sont prises de juin 2006 a décembre 2008 quand

les données des trajectoires de la base BADC sont disponibles.
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5.3 Relation entre ’ozone et les autres variables

Apres avoir décrit la méthodologie et la base de données des nouveaux parametres

d’humidité spécifique, de PV et d’aérosols, nous allons les comparer aux données d’ozone

a I’'OHP.

5.3.1 Humidité spécifique et vorticité potentielle
Humidité spécifique mesurée a ’OHP

Les corrélations entre 'ozone et 'humidité spécifique mesurés a ’OHP sur toute la

période de mesure (1991-2010) a trois altitudes (6-8 km, 4-6 km, 2-4 km) et pres du sol
(0.6-1.6 km) sont présentées sur la Figure @ Nous rappelons que les mesures lidar sont
disponibles de 1991 a 2009 et les données des ECC de 1991 a 2010.
Aucune corrélation significative n’est observée dans la troposphere libre. On note cepen-
dant une pente de la droite de régression positive et de fagon plus significative (0.38 £
0.19 /100 ppb) a 3 km d’altitude et en dessous. Prés du sol, le coefficient de corrélation de
37% associé a la pente positive de la droite de régression de 0.74 +0.11 /100 ppb montre
que la variabilité de 'humidité spécifique mesurée doit permettre d’expliquer une partie
de la variabilité de 'ozone. En comparaison avec le diagramme de dispersion a 3 km, la
corrélation plus significative pres du sol est principalement due a la discrimination plus
significative des valeurs d’ozone plus faibles (< 50 ppb) pour les masses d’air plus seches
(< 1000 ppmM).

Pour compléter cette discussion sur I'apport de 'humidité spécifique mesurée locale-
ment a ’OHP, il est important de prendre aussi en compte le role de I'apport du transport
a plus grande échelle en utilisant les parametres météorologiques calculés le long des tra-

jectoires.

Humidité spécifique et vorticité potentielle calculées le long de la trajectoire

Ainsi les Figures @, @ et représentent les histogrammes d’humidité spécifique
moyennée et de PV maximum le long de la trajectoire, pour la période 1991-2009 et pour
deux gammes de valeurs d’ozone définies a partir d'un seuil & 60 ppb dans la moyenne (500
hPa, 5 km) et haute (400 hPa, 7 km) troposphere et & 50 ppb dans la basse troposphére

(700 hPa, 3 km), compte tenu des valeurs moyennes d’ozone observées a ces trois niveaux.
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FIGURE 5.7: Diagramme de dispersion entre 1'ozone (ppbv) et 'humidité spécifique (logi0(Q))
mesurés a 'OHP ou a Nimes de 1991 & 2010 (2010 ne comprend que les données ECC) pour les
couches de 2 km d’altitude a (a) 6-8 km, (b) 4-6 km, (c) 2-4 km et (d) 0.6-1.6 km. L’humidité
spécifique est exprimée en ppmM et ce qui est représenté sur la figure est plus précisément
le logarithme de base 10 de I’humidité spécifique afin de tenir compte de la grande variabilité
des teneurs en vapeur d’eau. Les coefficients de corrélation (corrcoef) et la probabilité de non
corrélation (probability-nocorrelation) sont indiqués sur les figures, ainsi que la pente de la droite
de régression linéaire (slope).
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Les moyennes (m) des valeurs d’humidité spécifique et de PV et les percentiles a 80%
(p80) et a 20% (p20), en fonction des deux gammes de valeur d’ozone, sont reportés sur
les figures. Les percentiles nous permettent de rendre compte des valeurs extrémes de
la distribution. Ces histogrammes permettent donc de mettre en évidence un lien entre
les extrema d’ozone et la distribution des deux parametres. La valeur de 60 ppb, utilisé
pour définir les deux gammes de valeurs d’ozone, a été choisi car cette valeur correspond
a la quantité d’ozone moyenne dans toute la troposphere. Nous avons également utilisé
les gammes de valeur d’ozone défini par les valeurs 50 et 70 ppb et en les comparant
avec les gammes de valeur d’ozone définies par 60 ppb, nous avons pu établir un seuil
de significativité des moyennes et des percentiles. Nous avons trouvé que les différences
inférieures a 0.05 entre les moyennes et les percentiles des deux gammes de valeur d’ozone

(< 60 ppb et > 60 ppb) ne sont jamais significatives.

A 400 hPa (7 km), les plus fortes valeurs d’ozone (> 60 ppb), la moyenne (m) et les
percentiles a 80% (p80) et a 20% (p20) de 'humidité spécifique sont significativement
plus faibles (m = 2.44, p80 = 2.84, p20 = 2.06) et ceux des PV sont significativement
plus forts (m = 1.13, p80 = 1.45) par rapport a ceux liés aux valeurs plus faibles d’ozone
(< 60 ppb) (humidité spécifique : m = 2.64, p80 = 3.15, p20 = 2.18, PV : m = 0.71,
p80 = 0.91). A 500 hPa (5 km), l'ozone et I'humidité spécifique varient en sens inverse et
ceci est toujours observé sur la moyenne et le percentile & 80% c’est a dire sur les masses
d’air plus humides (> 1000 ppmM). L’augmentation simultanée de I'ozone et de la PV
est aussi observée mais le lien entre les deux parametres est moins bien établi. A 700 hPa
(2 km), c’est le seuil & 50 ppb qui est utilisé car il est plus adapté aux concentrations
d’ozone dans les basses couches. Il est rassurant d’observer que les liens entre 'ozone et
la PV a cette altitude ne sont plus significatifs. En revanche, on observe une diminution
simultanée de 1’ozone et de 'humidité spécifique moyenne sur la trajectoire en analysant
le percentile a 20% qui varie entre 2.89 (O3 < 50 ppb) et 2.95 (O3 > 50 ppb). Les masses
d’air dont I’humidité spécifique est inférieure a 1000 ppmM sont moins représentées pour
les valeurs d’ozone plus élevées.

Ainsi, a haute altitude, la source stratosphérique est détectable sur la variabilité de 1’ozone.
Dans la moyenne troposphere, cette signature est encore observée mais beaucoup plus
faiblement. A basse altitude, les masses d’air moins seches en moyenne au cours de leur

déplacement semblent légerement expliquer les valeurs d’ozone plus élevées a I’OHP.

Nous voulons maintenant étudier la dépendance de ces parameétres avec 1'origine des
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FIGURE 5.8: Histogrammes en occurence (a) de 'humidité spécifique (log19(Q)) et de (b) de
la vorticité potentielle (PV) en PVu, en fonction des valeurs d’ozone (> 60 ppb ou < 60 ppb)
a 400 hPa (7 km). Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.
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FIGURE 5.9: Histogrammes en occurence (a) de I’humidité spécifique (logio(Q)) et (b) de la
vorticité potentielle (PV) en PVu, en fonction des valeurs d’ozone (> 60 ppb ou < 60 ppb)
a 500 hPa (5 km). Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et & 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.
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FIGURE 5.10: Histogrammes en occurence (a) de I'humidité spécifique (logio(Q)) et (b) de la
vorticité potentielle (PV) en PVu, en fonction des valeurs d’ozone (> 50 ppb ou < 50 ppb)
a 700 hPa (3 km). Les moyennes (mean) et les percentiles & 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.

masses d’air pour vérifier si cette information devrait étre prise en compte dans une ana-
lyse multivariables statistique future. Pour cela, nous avons représenté les diagrammes
de dispersion entre 'ozone et I’humidité spécifique et la PV en fonction des niveaux de
pression 400 hPa (7 km), 500 hPa (5 km), 700 hPa (2 km) et pour les différentes zones
géographiques définies dans le Chapitre 3, a savoir la zone Europe, la zone Est méditerra-
néen, la zone Atlantique tropical et la zone Atlantique nord. La zone Est méditerranéen
correspond a peu d’observations et ne va donc pas étre discutée (cf. Chapitre 3). Les dia-
grammes de PV ont également été représentés en fonction de la teneur en vapeur d’eau
des masses d’air en moyenne sur leur trajectoire en utilisant trois gammes de valeurs
(> 1000 ppmM, 300 < @ < 1000 ppmM et < 300 ppmM). Nous avons choisi ces limites
en fonction de la variabilité de 'humidité spécifique observée sur les diagrammes de dis-
persion & 7 km (400 hPa) et 5 km (500 hPa) d’altitude (Figures 15:11, @ et ISE)

A 400 hPa (Figure ), les faibles coefficients de corrélation entre ’ozone et I’humidité
spécifique, entre 20% et 30%, sont cependant associés a des pentes de régression li-
néaire significativement négatives pour les trois régions principales : Europe (—0.48 £
0.19 /100 ppb), Atlantique tropical (—0.6240.17 /100 ppb) et Atlantique Nord (—0.79 £
0.14 /100 ppb). Il n’y a donc pas de différence en fonction des zones géographiques.

A cette altitude, I’humidité spécifique est plus discriminante pour identifier des intru-
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sions d’air stratosphérique lorsqu’elle est moyennée sur la trajectoire que lorsqu’elle est
mesurée a 'OHP. Cette différence n’est pas liée a une compensation des secteurs géogra-
phiques pour 'humidité spécifique mesurée a '’OHP mais bien a la nature du parametre
utilisé (Figure @) Sur les diagrammes de dispersion entre I'ozone et la PV, les coeffi-
cients de corrélation (58%, 42%) et les pentes de régression (3.43 & 0.46 PVu/100 ppb,
1.79 +0.22 PVu/100 ppb) indiquent qu’il y a une corrélation significative et relativement
plus élevée, principalement pour les régions du nord (Europe, Atlantique nord respective-
ment). La valeur de la pente de la droite de régression pour le secteur Europe se rapproche
des valeurs de 30 ppb/PVu observées pour des intrusions d’ozone stratosphérique (Ra-
vetta et al), 1999). Lorsque I'on compare les variabilités de PV et d’ozone en fonction de
I’humidité spécifique, on observe une corrélation significativement positive et maximale
(49%) pour des masses d’air en moyenne plus séches avec des teneurs en vapeur d’eau
inférieures a 300 ppmM, au cours de leur déplacement. A 500 hPa (Figure ), si 'on
regarde le diagramme de dispersion entre I’humidité spécifique et I'ozone en fonction des
secteurs géographiques, on note que les coefficients de corrélation sont faibles (< 20%).
Malgré des différences de signe entre les pentes des droites régression linéaire non signi-
ficatives, nous remarquons que la pente pour le secteur Europe est devenue positive par
rapport a 400 hPa alors qu’elle est restée négative pour les secteurs Atlantique Tropical
et Atlantique Nord. Les coefficients de corrélation positifs entre 1'ozone et la PV sont
également faibles sauf pour le secteur Europe (20%), ce qui est aussi observé sur le signe
de la pente de la droite de régression linéaire (1.29 4+ 0.46 PVu/100 ppb). Le diagramme
de dispersion entre 'ozone et la PV en fonction de ’humidité spécifique révele le méme
résultat qu’a 400 hPa. En effet, une corrélation positive est observée pour les masses d’air
seches (< 300 ppmM). Elle est plus faible qu’a haute altitude, ce qui implique un mélange
plus efficace des intrusions stratosphériques avec le niveau de fond de la troposphere libre.
A 700 hPa (Figure ), la corrélation positive entre I’humidité spécifique et ’'ozone n’est
significative que pour le secteur Europe. Aucune corrélation n’est observée entre ’ozone

et la PV conformément au controle tres faible de la source stratosphérique a ce niveau.

En conclusion, les masses d’air d’Europe contiennent 1’essentiel de la contribution des
intrusions récentes de masses d’air depuis la stratosphere sur les concentrations d’ozone
au-dessus de 500 hPa (5 km). Dans la moyenne troposphere, le lien entre 'ozone et
I’humidité spécifique moyenne des masses d’air au cours de leur transport privilégie aussi

ce secteur pour mettre en évidence des épisodes d’apport d’ozone depuis les basses couches
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FI1GURE 5.11: Diagramme de dispersion a 400 hPa entre I'ozone et

(a) 'humidité spécifique,

(b) la PV colorées en fonction des secteurs géographiques d’origine des masses d’air (Europe en
noir - Eu, Est Méditerranéen en vert - EM, Atlantique Tropical en bleu - AT et Atlantique nord
en noir - AN),

(c) la PV colorée par des intervalles d’humidité spécifique (> 1000 ppmM en noir, entre 300 et
1000 ppmM en rouge, < 300 ppmM en bleu). Les pentes des droites de régression linéaire et
leur incertitude (slopes), et les coefficients de corrélation (R) et la probabilité qu’il n’y ait pas
de corrélation (P) sont indiqués sur les figures suivant les différentes couleurs.
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FI1GURE 5.12: Diagramme de dispersion a 400 hPa entre I'ozone et

(a) 'humidité spécifique,

(b) la PV colorées en fonction des secteurs géographiques d’origine des masses d’air (Europe en
noir - Eu, Est Méditerranéen en vert - EM, Atlantique Tropical en bleu - AT et Atlantique nord
en noir - AN),

(c) la PV colorée par des intervalles d’humidité spécifique (> 1000 ppmM en noir, entre 300 et
1000 ppmM en rouge, < 300 ppmM en bleu). Les pentes des droites de régression linéaire et
leur incertitude (slopes), et les coefficients de corrélation (R) et la probabilité qu’il n’y ait pas
de corrélation (P) sont indiqués sur les figures suivant les différentes couleurs.
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FI1GURE 5.13: Diagramme de dispersion a 400 hPa entre I'ozone et

(a) 'humidité spécifique,

(b) la PV colorées en fonction des secteurs géographiques d’origine des masses d’air (Europe en
noir - Eu, Est Méditerranéen en vert - EM, Atlantique Tropical en bleu - AT et Atlantique nord
en noir - AN),

(c) la PV colorée par des intervalles d’humidité spécifique (> 1000 ppmM en noir, entre 300 et
1000 ppmM en rouge, < 300 ppmM en bleu). Les pentes des droites de régression linéaire et
leur incertitude (slopes), et les coefficients de corrélation (R) et la probabilité qu’il n’y ait pas
de corrélation (P) sont indiqués sur les figures suivant les différentes couleurs.
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de la troposphere. En effet, a 700 hPa (3 km), c’est également ce secteur qui correspond
a la majeure partie des ascendances de masses d’air humides et polluées.

Ainsi, intégrer 'information sur les secteurs géographiques d’origine des masses d’air est
nécessaire pour conduire une analyse multivariables statistique. La prise en compte de la
variabilité de 'humidité spécifique et de la PV permettra, par exemple, de mieux expliquer
la variabilité de 1’ozone pour le secteur Europe. C’est un peu plus délicat pour les autres
secteurs en particulier en dessous de 500 hPa. La variabilité des types d’aérosols pourrait
peut-étre apporter une information supplémentaire notamment pour le secteur sud en
différenciant les aérosols de pollution des poussiéres désertiques. Nous n’avons pas la base
de données requise pour y répondre dans cette these mais I’étude qui suit tente de donner

quelques éléments sur I'utilité d’analyser les comparaisons entre 1’ozone et les aérosols.

5.3.2 Aérosols

Pour comparer les variabilités des concentrations d’ozone et des teneurs en aérosol,
nous avons établi des diagrammes de dispersion entre le rapport de diffusion et I'ozone en
distinguant :

— la dépendance avec le type de 'aérosol proposé par les produits opérationnels de

CALIOP,

— la dépendance avec le pourcentage de ciel clair défini a partir de la présence ou de

I’absence d’aérosol et de nuage.
La Table @ donne la répartition des différents cas observés et caractéristiques de notre
base de données. Le nombre d’observations effectives tient compte du dysfonctionnement
de I'instrument et de la présence de nuages élevés empéchant les observations. D’un point
de vue général, le nombre d’observations de cette base de données est faible pour conduire
une étude statistique poussée mais nous pouvons tout de méme déceler des cas bien
distincts selon les types d’aérosols.
A 300 hPa, il y a trés peu de couches d’aérosols détectées et 'utilisation de I'information
est alors impossible. Le rapport signal sur bruit de CALIOP ne permet pas de détecter
les couches d’aérosols qui peuvent exister a haute altitude (faible taille, faible nombre)
malgré 85% des mesures effectives. A 700 hPa, le nombre de cas d’aérosols est plus élevé
et la proportion d’aérosols pollués est plus importante que celle des poussieres. A 500 hPa,
ces deux proportions sont équivalentes.

Les diagrammes de corrélation pour les niveaux en dessous de 300 hPa ou des couches
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TABLE 5.1: Table récapitulative de la base de données CALIPSO utilisée pour les comparaisons
avec les mesures d’ozone a 'OHP entre Juin 2006 et Décembre 2008. La table comporte huit
colonnes indiquant le niveau de pression & ’'OHP qui est le point de départ des rétro-trajectoires,
le nombre de passages qui donnent effectivement un résultat de mesure, le nombre d’observations
détectant la présence d’aérosols et entre parenthéses avec la condition d’un pourcentage de ciel
clair faible (< 35%), le nombre d’observations détectant la présence d’aérosols dans les cas d'une
forte dépolarisation de la lumiere, le nombre de couches détectées comme polluées, le nombre de
couches sans aérosol et le nombre d’observations associées a un pourcentage de ciel clair faible

(< 35%).

Niveau Nombre Nombre Nombre Nombre Nombre Nombre Nombre
Trajectoires passages Observations Observations couches couches cas sans cas peu
A-train effectives avec aérosol aérosol avec polluées  aérosol ciel clair
(hPa) (ciel clair < 35%)  dépolarisation (< 35%)
300 201 171 2 (1) 2 0 164 6
500 196 167 23 (5) 14 10 138 11
700 183 79 41 (13) 24 38 30 21

d’aérosols ont été détectées, sont reportés sur les Figures et . Les légendes donnent

les informations sur les types d’aérosols dont voici la signification :

— Background : aérosols terrigénes sans émission anthropique gazeuse, aérosols mari-
times propres, aérosols continentaux propres.

— Polluted : poussieres de pollution, aérosols continentaux de pollution, fumées.

— Dust : poussieres de pollution, poussieres désertiques.

— No depol : aérosols maritimes propres, aérosols continentaux propres, aérosols conti-

nentaux de pollution, fumées.

D’apres la Figure , a 500 hPa, les fortes concentrations d’ozone correspondent ma-
joritairement a de ’absence d’aérosol et a du ciel clair ce qui serait lié a des systemes
anticycloniques. Trois cas de fortes valeurs de rapport de diffusion (> 3.5) correspondent
a la fois a la catégorie Background et a la catégorie Dust, on peut en conclure que ce
sont tres probablement des poussieres non polluées de type désertique et ils sont plutot
associées a de faibles niveaux d’ozone. Le lien entre les forts pourcentages de ciel clair
(> 70%) et les fortes valeurs d’ozone indique que soit les aérosols ont été lessivés dans
des panaches de pollution transportés au-dessus de I’Atlantique (Ravetta et alf, 2007),
soit c’est de l'air stratosphérique (Beekmann et all, 1994a). Les couches d’aérosols avec de
fortes concentrations d’ozone correspondent a des rapports de diffusion qui ne dépassent
pas 2 impliquant 'absence d’événements de poussieres.

A 700 hPa (Figure ), I'existence de fortes valeurs du rapport de diffusion moyen
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F1GURE 5.14: Diagramme de dispersion a 500 hPa entre les concentrations d’ozone et les aérosols
en utilisant le rapport de diffusion des couches d’aérosols pour les figures (a) et (b), et entre
I'ozone et le pourcentage de ciel clair pour la figure (c). Les couleurs pour les figures (a) et (b)
correspondent aux différents types d’aérosols (Polluted, Background, No depol., Dust) ainsi que
I'information sur I'absence d’aérosol (No Aerosol). Les couleurs pour la figure (c) correspondent
a 'absence (without aerosol) ou la présence (with aerosol) d’aérosols dans la couche.
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atténué et de dépolarisation pour de plus faibles valeurs d’ozone (< 50 ppb) est encore
plus nette pour mettre en évidence le role joué par les épisodes de transport d’aérosol dé-
sertique dans les faibles valeurs d’ozone. Par ailleurs, les cas de plus fortes valeurs d’ozone
(> 55 ppb) en l'absence d’aérosols sont moins nombreux (7) par rapport aux cas avec
aérosol (14) contrairement au niveau a 500 hPa. Ces fortes valeurs correspondent fré-
quemment a des poussieres de pollution. La catégorie des poussieres dépolarisantes n’est
donc pas liée uniquement a de faibles valeurs d’ozone mais peut aussi résulter d'un mé-
lange entre les sources de polluants gazeux et les poussieres. Il apparalt ainsi important
de prendre en compte a la fois I'intensité de la rétrodiffusion et la dépolarisation.

En conclusion, a 500 hPa, 'apport d’ozone a I'OHP serait le fait de masses d’air
plutot propres en terme de contenu en aérosols sans pouvoir distinguer le réle respectif de
la stratosphere et du transport a longue distance avec lessivage de 1’aérosol. A 700 hPa,
la présence d’aérosols ne correspond pas toujours a de fortes valeurs d’ozone mais le role
prépondérant des poussieres polluées est plus avéré qu’a 500 hPa. Enfin, la présence de gros
aérosols tres diffusants associés aux poussieres ou aux aérosols océaniques peut permettre
d’affiner la caractérisation des masses d’air arrivant a ’OHP. Ce point est peut-étre le
plus prometteur car peu de contrainte existe pour expliquer les faibles valeurs d’ozone

dans la basse troposphere a partir de la variabilité de 'humidité spécifique ou de la PV.

5.4 Variabilité inter-annuelle

L’étude des comparaisons entre l'ozone et les deux parametres que sont I’humidité
spécifique et la PV pour la période 1991-2010 nous a montré qu’ils étaient pertinents
pour caractériser les masses d’air et leur histoire. Dans cette section, nous voulons voir si
ces dépendances ozone/PV et ozone/humidité spécifique présentent une variabilité inter-

annuelle.

5.4.1 Relation entre ozone et humidité spécifique mesurée a
I’OHP

Pour faire I’étude de la variabilité inter-annuelle d’ozone par rapport a celle de 'humidité
spécifique a ’'OHP, nous avons considéré, d'une part, les moyennes annuelles de ces deux
variables (Figure ) aux trois altitudes 6-8 km (400 hPa), 4-6 km (500 hPa) et 2-4 km
(700 hPa), et pres du sol a 0.6-1.6 km et, d’autre part, les diagrammes de dispersion
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F1GURE 5.15: Diagramme de dispersion a 700 hPa entre les concentrations d’ozone et les aérosols
en utilisant le rapport de diffusion des couches d’aérosols pour les figures (a) et (b), et entre
I'ozone et le pourcentage de ciel clair pour la figure (c). Les couleurs pour les figures (a) et (b)
correspondent aux différents types d’aérosols (Polluted, Background, No depol., Dust) ainsi que
I'information sur I'absence d’aérosol (No Aerosol). Les couleurs pour la figure (c) correspondent
a 'absence (without aerosol) ou la présence (with aerosol) d’aérosols dans la couche.
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incluant ’ensemble des observations. Les incertitudes des moyennes annuelles d’ozone
sont équivalentes aux incertitudes sur les saisons et les périodes de quatre-cing ans (cf.
Chapitre 3 et 4). Les incertitudes des moyennes annuelles d’humidité spécifique tiennent
compte d’une incertitude sur la mesure de I'ordre de 3% et d’'un nombre d’observations
équivalent a celui de l'ozone (50 profiles en moyenne).

Sur les moyennes annuelles, nous observons qu’a 6-8 km et a 4-6 km, la variabilité de
I’humidité spécifique indique a la fois des maxima locaux pour les années de fortes NAO

(Figure ) et aussi une tendance positive cohérente avec les récentes observations en
Europe (Morland et al), 2009). Cependant, il faut rappeler, qu’en altitude, les biais liés
au changement de capteur d’humidité spécifique ne nous permettent pas d’étre vraiment
quantitatifs sur cette tendance. A 5 km (500 hPa), les pics d’ozone en 1994 et 2004-2005
correspondent a des pics en humidité spécifique. A 7 km (400 hPa), il n’y a pas de relation
ozone/humidité spécifique bien établie pour les années de forte NAO méme si globalement
la variabilité inter-annuelle de 'humidité spécifique ressemble a celle observée a 500 hPa.
La vapeur d’eau présente deux minima centrés aux années 1996 et 2007. Ils sont tres mar-
qués pres du sol et ils sont toujours détectables a 3 km. Le minimum observé en 1996 et
déja discuté dans 'étude de Colette and Ancellet (2005) n’est ainsi pas lié a un artefact de
mesure mais se retrouve en 2008-2009. La modulation des valeurs d’ozone ne se retrouve
que partiellement. Si les maxima d’humidité spécifique sont bien associés aux maxima
d’ozone (périodes 1991-1994 et 1999-2004), ceci n’est pas le cas des minima d’humidité
spécifique surtout pour la période 1995-1998.

D’apres les diagrammes de dispersion qui sont établies par groupe d’années (1991-1995,
1996-1999, 2000-2004, 2005-2010), nous n’avons pas trouvé de variabilité inter-annuelle
significative a toutes les altitudes (non montré) y compris pour la couche 2-4 km (700 hPa)
(Figure ) qui indique, cependant, pour la période 2000-2004, un coefficient de corréla-
tion un peu plus élevé (20%) associé a une pente de régression significativement positive

(0.59 £ 0.36 /100 ppbv).

En conclusion, les moyennes annuelles d’humidité spécifique mesurée a 'OHP per-
mettent ainsi d’expliquer l'existence de certains maxima d’ozone sur les moyennes an-
nuelles sans pour cela correspondre a une vraie corrélation entre ces deux variables comme

nous 'avons montré dans la section précédente (5.3.1)).
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FIGURE 5.16: Indice NAO sur vingt ans. La moyenne annuelle est en noir, puis les moyennes
saisonnieres sont en bleu pour I'hiver, vert pour le printemps, rouge pour I’été et cyan pour
I’automne. Les barres noires verticales correspondent aux forts indices NAO en hiver ot sont
observées de fortes anomalies positives d’ozone, en particulier en 1994 et 1999.

5.4.2 Relation entre ozone, humidité spécifique et vorticité po-

tentielle le long de la trajectoire

Pour étudier la variabilité inter-annuelle des relations entre ’ozone a I’OHP, I’humidité
spécifique et la PV maximales au cours de la trajectoire, nous utilisons les histogrammes,
présentés dans la section , en fonction des teneurs en ozone définies par une valeur
seuil a 60 ppb pour la moyenne et haute tropopshere et a 50 ppb pour la basse tropo-
spheére, et pour les quatre groupes d’années (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2009).
Les moyennes et les percentiles a 80% et a 20% sont reportés sur les figures.

A 400 hPa (7 km), nous avons montré que sur la période de vingt ans, les fortes valeurs
d’ozone (> 60 ppb) sont liées a des valeurs plus faibles en humidité et plus fortes en PV
par rapport aux valeurs plus faibles d’ozone (< 60 ppb). Suivant les groupes d’années (Fi-
gures et ), si 'on s’appuie sur les différences entre les valeurs des moyennes et des
percentiles d’humidité spécifique (Ameanzogm @) Apercentilesologm ) ApercentileQ()loglO (Q)) et de
PV (Apcanpy » Dpercentitesop, ) selon les gammes de valeurs d’ozone, nous remarquons que la

période 1996-1999 présente des liens plus faibles entre les parametres (A = 0.14,

meanloglo(Q)
Apercentile8ologlo<Q) = 0247 Apercentile2ologm(Q) =0.10et Amecmpv = 0.35 Pvua ApercentileSOpV =
0.30 PVu) et que la période 2005-2009 présente au contraire des liens plus marqués

(Ameanloglo(@ = 0287 ApercentileSOZogm(Q) = 0457 Ape'rcentileQOlogm(Q) = 0.17 et Ameanpv =



5.4. Variabilité inter-annuelle

145

Ozone (ppb) - LID

70 T

ECC - annual mean (20 yrs) - Layer 6-8/1991-2010
T

1992 1994 1996

1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010

Specific humidity (g/kg)

0.8

2 0.6F

(g/kg)

o 04f

0.2r

~ B -
o — —
/\ — \,,,777/ ~
-

1992

1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
years

(a) 6-8 km

Ozone (ppb) - ECC - annual mean (20 yrs) — Layer 2-4/1991-2010

60—

0, (ppb)
[4;]
(]

al
o
T

1992

1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010

Specific humidity (g/kg)

2.5r o

Q (g/kg)

151

1L
1992

1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
years

(¢) 2-4 km

Ozone (ppb) - LID
70— T

ECC -
T

annual mean (20 yrs) - Layer 4-6/1991-2010

50— . . . . . . . .
1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
Specific humidity (g/kg)
15 T T T T
o
3 e o /\7 / \/\/ J
o 7
05— . . . . . . . .
1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
years
(b) 4-6 km
Ozone (ppb) — ECC - annual mean (20 yrs) — Layer 0.6-1.6/1991-2010
55 T T T T T T T T T
5 50 b
Q
e
@
O 45| J

fo . .
1992 1994 1996

. . . . .
1998 2000 2002 2004 2006

.
2008

2010
Specific humidity (g/kg)
6 T — T
]
JAN
5.5F / \ i
=) / \ / \\\\ \
< \ / \
2 5 \/\\ A /\/ \\\ ]
o \\\ //\ \\
. / \\;7 -
45 \/ ™~
4 . | . . . . . .
1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010
years
(d) 0.6-1.6 km

FIGURE 5.17: Moyennes annuelles d’ozone et d’humidité spécifique sur 20 ans a (a) 6-8 km
(400 hPa), (b) 4-6 km (500 hPa), (c) 2-4 km (700 hPa), (d) 0.6-1.6 km d’altitude.
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FIGURE 5.18: Diagramme de dispersion entre l'ozone (ppbv) et I'humidité spécifique
(log10(Q))mesurés & 'OHP et & Nimes a 2-4 km pour les périodes (a) 1991-1995, (b) 1996-
1999, (c¢) 2000-2004, (d) 2005-2010. L’humidité spécifique est représentée en logarithme de base
10 afin de tenir compte de la grande variabilité des teneurs en vapeur d’eau. Les coefficients de
corrélation (corrcoef) et la probabilité de non corrélation (probability-nocorrelation) sont indi-
qués sur les figures, ainsi que la pente de la droite de régression linéaire (slope).
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0.47 PVu, Apercentitesop, = 0.65 PVu) entre I'ozone et les deux parametres. Ceci traduit
la variabilité de la source stratosphérique entre ces deux groupes d’années sans pour cela
vraiment correspondre a un impact sur les tendances a long terme des moyennes an-
nuelles d’ozone. En revanche, les maxima saisonniers a 7 km discutés dans le Chapitre 4
(Figure 4.1) montrent bien la plus forte valeur en été pour la période 2005-2009 quand
ces intrusions stratosphériques sont efficaces (Beekmann et al,, 1997).

A 500 hPa (5 km), ot nous avons observé une légere anti-corrélation entre l'ozone et
I’humidité spécifique moyenne pour I’ensemble des vingt ans, nous pouvons remarquer
que ce résultat n’est détectable que pour la période 2005-2009 (Figures et ) Au-
cun role significatif de la variabilité inter-annuelle n’est détectable sur la PV a ce niveau.

A 700 hPa (3 km), les valeurs d’ozone plus élevés mesurées a ’'OHP semblent pouvoir
légerement étre expliquées par 'arrivée de masses d’air moins seches en moyenne au cours
de leur trajectoire. Ce résultat se retrouve sur I’analyse des histogrammes de ’humidité
spécifique moyenne pour les périodes 2000-2004 et 2005-2009 (Figures et ) en
utilisant la variation du percentile & 20% entre les deux classes d’ozone. Notons, cepen-
dant, que le nombre de cas d’ozone supérieur a 50 ppb est faible (environ 25 cas). Ceci
est a rapprocher de I’évolution temporelle des gradients verticaux d’ozone moyen dans la
basse troposphére entre 0.6 km et 3 km pour la période la plus récente qui implique un
couplage plus fort avec les caractéristiques des masses d’air a basses altitudes que celles
de la haute troposphere. Cette meilleure corrélation pour la période 2000-2009 est aussi
visible sur I’évolution temporelle de ’humidité spécifique et de I'ozone tous deux mesurés
al” OHP a 3 km (700 hPa), méme si c’est difficilement détectable sur les diagrammes
de dispersion incluant toutes les observations de la période (coefficients de corrélation
toujours inférieurs a 20%). Par ailleurs, il n’y a pas de variabilité inter-annuelle détectée

sur les histogrammes de la PV.

5.5 Conclusion

L’humidité spécifique mesurée a 'OHP et moyennée sur les trajectoires, la PV et
les aérosols sont des parametres capables de caractériser une partie de la variabilité des
contenus en ozone des masses d’air. Au-dessus de 500 hPa, I'apport de plus grandes
quantités d’ozone (> 60 ppb) est attribué a des masses d’air plus seches avec une plus
forte PV a haute altitude (rdle de la source stratosphérique). En dessous de 500 hPa, si

globalement 1’0zone et 'humidité spécifique varient souvent dans le méme sens, les masses
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FIGURE 5.19: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logip(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 60ppb et > 60ppb) a 400 hPa pour les périodes (a),(b) 1991-
1995, (c),(d) 1996-1999. Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.
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FIGURE 5.20: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logio(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 60ppb et > 60ppb) a 400 hPa pour les périodes (a),(b) 2000-
2004, (c),(d) 2005-2009. Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.



150 Chapitre 5. Analyse multivariables de la variabilité inter-annuelle

OHP 500 hpa 1991-1995 OHP 500 hpa 1991-1995
T T T T T T

80 T T T 100 T T T
[ <60 o> I <60 po |
60f 4 80
mean=2.82
" 60 i
ercentile80%=3.31
o[ P 1i1620%=2 40' mean=0.69
greentile20%=2. 40 percentile80%=0.89 1
201 20 i
80, T T T T T T 100 T T T T T T
Il >50 ppb [ |
sof ] 80 1
mean=2.77
" 60 i
ercentile80%=3.06
401 P oo 1 mean=0.87
percentile20%=2.40 20 percentile80%=0.98 4
20 1 20 ]
. N

&
~
N
o
w
w
o
s
~
o
o
o2
~
w
IS
o
)
~
3

o

1 15 2 25 3 35 4 45 5 0 1 2 3 4 5 6 7 8
log10(Qmean) trajec, ppmM PV max72h, pvu
(a) Humidité spécifique - 1991-1995 (b) PV - 1991-1995
meano,; <60=2.82 meano, <60=>0.69
meanop,>e0=2.77 meanop,;>60=0.87

OHP 500 hpa 1996-1999 OHP 500 hpa 1996-1999

80 T T T 100 T T T
|-<60 ppb Il <s0 ppb I
80 1
60 1
mean=2.75
" 60 4
ercentile80%=3.20
40f P il N mean=0.72
percentile20%-2.33 40 percentile80%=0.89 1
201 20 J
[ 0 + .
80 T T T T T T 100 T T T T T T
I >50 ppb Il >50 ppb |
sofF i 80
mean=2.78
" 60 1
ercentile80%=3.13
4o P il y mean=0.80
percentile20%-2.45 40 percentile80%=0.94 1
201 1 20 i
[ 0 + .

=
N
~
o
w
w
o
~
>
o
o
=)
~
w
~
o
-
~
o

1 15 2 25 3 35 4 45 5 0 1 2 3 4 5 6 7 8
log10(Qmean) trajec, ppmM PV max 72 h, pvu
(c) Humidité spécifique - 1996-1999 (d) PV - 1996-1999
meano, <60=2.75 meanop, <60=0.72
meano;>e0=2.78 meanos>60=0.80

FIGURE 5.21: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logip(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 60 ppb et > 60 ppb) a 500 hPa pour les périodes (a),(b)
1991-1995, (c),(d) 1996-1999. Les moyennes (mean) et les percentiles & 80% (percentile80%) et
a 20% (percentile20%) sont reportés sur les figures.



5.5. Conclusion 151

OHP 500 hpa 2000-2004 OHP 500 hpa 2000-2004
T T T T T T

80 T T T 100 T T T
[ <60 o> I <60 po |
sofF ] 80
mean=2.83
" 60 i
ercentile80%=3.25
o[ P 1i1620%=2 45' mean=0.74
percentile20%=2. 40 percentile80%=0.88 1
201 20 i
o N N L + :
80, T T T T T T 100 T T T T T T
Il >50 ppb [ |
sof ] 80 1
mean=2.77
" 60 i
ercentile80%=3.10
401 P oo y mean=0.79
percentile20%=2.46 20 percentile80%=0.93 4
20 1 20 ]
o . N s

o

&
~
N
o
w
w
o
s
~
o
o
=)
~
w
IS
o
)
~
3

1 15 2 25 3 35 4 45 5 00 1 2 3 4 5 6 7 8
log10(Qmean) trajec, ppmM PV max72h, pvu
(a) Humidité spécifique - 2000-2004 (b) PV - 2000-2004
meano,; <60=2.83 meanop, <60=0.74
meanop,>e0=2.77 meanop,;>60=0.79
OHP 500 hpa 2005-2009

OHP 500 hpa 2005-2009

T 100 T T T
Il <c0 ppb Il <50 ppb I
d 80 1
mean=2.86
percentile80%=3.30 80 mean=0.74 |
percentile20%-2.48 40 percentile80%=0.92 1
20 1
o . s
80 T T T T T T 100 T T T T T T
->60 ppb ->60 ppb |
ok o 80
mean=2.71
" 60 J
ercentile80%=3.03
or . tile20%-2.41] i
percentile20%=2.: 40| percentile80%=1.07 1
201 1 20! 4
o 0

80,

60

40[

20

=
N
~
o
w
w
o
~
>
o
o
=)
~
w
~
o
o
~
o

1 15 2 25 3 35 4 45 5 0 1 2 3 4 5 6 7 8
log10(Qmean) trajec, ppmM PV max 72 h, pvu

(c) Humidité spécifique - 2005-2009 (d) PV - 2005-2009

meano, <60=2.86 meanop, <60=0.74

meanog>60=2.71 meano,>60=0.92

FIGURE 5.22: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logio(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 60 ppb et > 60 ppb) a 500 hPa pour les périodes (a),(b)
2000-2004, (c),(d) 2005-2009. Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et
a 20% (percentile20%) sont reportés sur les figures.
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FIGURE 5.23: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logio(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 50ppb et > 50ppb) a 700 hPa pour les périodes (a),(b) 1991-
1995, (c),(d) 1996-1999. Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.
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FIGURE 5.24: Histogrammes en occurence d’humidité spécifique (logio(Q)) et de PV (PVu) en
fonction des teneurs en ozone (< 50ppb et > 50ppb) a 700 hPa pour les périodes (a),(b) 2000-
2004, (c),(d) 2005-2009. Les moyennes (mean) et les percentiles a 80% (percentile80%) et a 20%
(percentile20%) sont reportés sur les figures.
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d’air en moyenne plus seches au cours du transport sont plus pauvres en ozone alors que
¢’est sur I’humidité spécifique mesurée a ’OHP que les masses d’air les plus humides sont
détectées comme étant les plus riches en ozone.

La présence de concentrations d’aérosols établie a partir des observations CALIPSO est
moins discriminante que ce que 1’on anticipait puisque seules deux propriétés peuvent étre

vraiment utilisées :

— I’absence d’aérosol pour la source stratosphérique ou distante depuis 1I’Atlantique
nord,
— la corrélation entre les faibles valeurs d’ozone et la présence de poussieres désertiques

ou de gros aérosols océaniques tres diffusants.

Le role des masses d’air avec des niveaux détectables d’aérosols anthropiques est observé a
700 hPa dans les cas associés a des maxima d’ozone mais le faible nombre d’observations
ne permet pas de conclure sur 'apport effectif de ces données. L’objectif serait donc
maintenant de vérifier une telle relation en incluant les six ans d’observations par le lidar
CALIOP et les mesures des lidar sols du réseau Earlinet.

Au chapitre 4, nous avons vu que 'ozone présente une variabilité saisonniére et inter-
annuelle pouvant étre liée a celle des régimes de transport depuis des régions différen-
ciées dans leur contribution aux sources d’ozone. Dans ce présent chapitre, la variabilité
inter-annuelle sur les corrélations entre I'ozone et les autres parametres est difficilement
détectable. Nous pouvons cependant noter, a partir des histogrammes de I’humidité spé-
cifique moyennée et de la PV maximale le long des trajectoires, un contraste de I'impact
de la source stratosphérique sur les concentrations d’ozone entre 1996-1999 et 2005-2009.
A 500 hPa (5 km), pour les années de forte NAO, les variabilités d’ozone et d’humidité
spécifique indiquent simultanément des maxima relatifs pour ces années. C’est dans les
basses couches de la troposphere ot le lien entre réduction/augmentation d’ozone et défi-
cit/apport en humidité spécifique moyenne sur la trajectoire est plus efficace pour certains
groupes d’années (2000-2004 et 2005-2009). La variabilité décennale de la vapeur d’eau
mesurée a I’OHP dans les basses couches peut aussi étre mise en relation avec la variabilité
de l'ozone surtout pour la deuxieme décennie (années 2000).

Ces travaux préliminaires ont donc permis d’étudier séparément 'apport des différentes
variables pour expliquer la variabilité de I’ozone en y incluant une information sur ’origine
géographique. Cette base de données doit cependant étre agrandie (aérosols) et utilisée

en couplant véritablement la PV, I’humidité spécifique mesurée localement et moyennée
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sur la trajectoire, le secteur géographique et le contenu en aérosol pour mieux contraindre

la tendance a long terme de la production photochimique d’ozone.



156

Chapitre 5. Analyse multivariables de la variabilité inter-annuelle




Conclusion générale

Les mesures de profils verticaux d’ozone troposphérique de 1’Observatoire de Haute
Provence (OHP) permettent pour la premiere fois d’'utiliser deux instruments différents,
le lidar et les sondes ECC pour analyser la variabilité inter-annuelle sur deux décennies.
Ainsi, l'objectif de cette these a été I'analyse de ces deux jeux de données en les compa-
rant puis en les combinant pour améliorer I'estimation des tendances a long terme des
concentrations d’ozone en Europe.

Le lidar et les ECC ne mesurant pas dans les mémes conditions (heure dans la journée,
situations météorologiques), nous avons étudié le role de I’échantillonnage sur la varia-
bilité des concentrations d’ozone en tenant compte de celle du transport. Nous avons
ainsi analysé la variabilité de 'origine des masses d’air établie a partir du calcul de rétro-
trajectoires et la variabilité de la hauteur de la tropopause thermique. Ce lien entre la
variabilité de l'origine des masses d’air et celle des concentrations d’ozone a ’'OHP a aussi
été étudié grace a une analyse multiparametre mettant en jeu ’humidité spécifique des

analyses ECMWEF et des mesures locales, la vorticité potentielle et les aérosols.

Conclusion sur la comparaison des mesures lidar et ECC

Le lidar fonctionne plusieurs fois par semaine apres le coucher du soleil alors que les
ECC sont lancés une fois par semaine a 10 h TU. Les profils verticaux obtenus par les
deux instruments sont également différents en terme de résolution verticale et de gamme
d’altitude. Le lidar mesure des profils de 3 a 14 km avec une résolution qui varie entre
200 m et 1 km selon I'altitude. Les ECC mesurent des profils du sol jusque dans la stra-
tosphere avec une résolution verticale de 100 m. Si des campagnes d’inter-comparaison
a 'OHP ont pu estimer des biais généralement positifs entre les ECC et le lidar, la
contribution de cette these est la comparaison de ces deux types de mesure sur quatre
périodes de quatre-cinq ans entre 1991 et 2008 et sur deux couches de la troposphere

libre (4-6 et 6-8 km). On obtient un léger biais systématique sur les moyennes saison-
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nieres d’environ 1.3 ppb qui correspond au biais instrumental trouvé lors des campagnes
d’inter-comparaison. Des différences plus grandes sont observées (7, 10 ppb) & certaines
périodes et peuvent étre expliquées par les différences d’échantillonnage des masses d’air.
En effet, le lidar sous-échantillonne les masses d’air venant du sud par rapport aux ECC.
Et le nombre réduit d’observations des ECC ne permet pas de reproduire I’ensemble de
la variabilité de 'ozone. Ainsi, la période 1991-1995, qui présente les plus faibles diffé-
rences d’ozone sur les moyennes saisonnieres, correspond bien aux plus faibles différences
en terme de transport. Ceci indique aussi que les différences d’ozone trouvées a la période
1991-1995 correspondent plus véritablement a des différences purement instrumentales et
le biais systématique calculé en moyennant ces différences est de —0.6 ppb (< 1.3 ppb).

La bonne répartition dans le temps des deux jeux d’observations et le faible biais instru-
mental comparé aux erreurs d’échantillonnage montre que la combinaison des deux jeux
de données est possible et qu’elle permet 1'élargissement de la base de données a un plus

grand nombre de situations météorologiques.

Conclusion sur la variabilité inter-annelle et la tendance de 1’ozone a ’OHP

Pour conduire I'étude de la variabilité inter-annuelle, nous avons moyenné les concen-
trations d’ozone sur trois couches de la troposphere libre (2-4, 4-6 et 6-8 km) et une couche
d’1 km au sol, et toujours quatre périodes entre 1991 et 2010 en tenant des mesures ECC
pour les années 2009-2010 et des mesures d’un analyseur ozone au sol entre 1998 et 2010.
Nous avons tout d’abord étudié 1’évolution des variations saisonniéres moyennées sur des
périodes de cinq ans, puis pour étudier les tendances d’ozone sur vingt ans, nous avons
utilisés les moyennes annuelles désaisonnalisées.

Nous avons montré dans un premier temps que ’essentiel de la variabilité inter-annuelle
de 'ozone est liée a celle du transport, soit au travers de ’étude de la NAO et de la hauteur
de la tropopause, soit des origines géographiques des masses d’air. Dans la moyenne et
la haute troposphere, les roles de la NAO et de la hauteur de la tropopause semblent
étre plus en cohérence avec les variations d’ozone selon les saisons utilisées. Par ailleurs,
aucune tendance n’est détectée sur les moyennes désaisonnalisées a ces altitudes.

A 3 km d’altitude, une tendance négative en été et sur les moyennes annuelles est ob-
servée. Elle semble étre pilotée par 'augmentation de I'influence des masses d’air venant
du sud qui sont par ailleurs associées a des teneurs en ozone de plus en plus faibles au
cours du temps. Cette tendance est également observée pres du sol et elle est comparable

a d’autres sites alpins (Logan et all, 2012). Une étude portée par Wilson et al) (2012)
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montre aussi un gradient nord/sud sur les tendances d’ozone au sol.

Par ailleurs, le fait d’observer le méme signal et pres du sol, couplé a une variation signi-
ficative de la forme du profil d’ozone pres du sol, nous a conduit a étudier la variabilité
de la hauteur de mélange déduite des profils d’humidité spécifique et de température po-
tentielle. Nous avons trouvé une augmentation de la hauteur de la couche de mélange qui
peut expliquer le changement du gradient d’ozone entre 0 et 2 km d’altitude. Ainsi, la
décroissance a 3 km est davantage liée a 1’évolution des concentrations en surface qu’a

celles existantes dans la troposphere libre sur la période de 2000 a 2009.

Conclusion sur I’analyse multiparameétre des caractéristiques des masses d’air son-

dées 4 POHP

L’analyse multiparameétre a été conduite en utilisant 'humidité spécifique, la vorti-
cité potentielle et les aérosols. L’humidité spécifique est a la fois mesurée soit 'OHP,
soit & Nimes (pour les jours de mesures lidar) et calculée le long de rétro-trajectoires de
3 jours calculées par le modele FLEXTRA pour disposer d’une humidité moyenne sur
48 h. La vorticité potentielle est également calculée le long de ces rétro-trajectoires pour
détecter 'existence d’'un maximum de vorticité caractéristique d’une intrusion d’air stra-
tosphérique. La présence d’aérosols est détectée par le lidar CALIOP a bord du satellite
CALIPSO en utilisant la rétrodiffusion a 532 nm, pour une plus courte période entre 2006
et 2008.

L’humidité spécifique et la vorticité potentielle permettent d’expliquer une partie de la
variabilité d’ozone. En effet, I’assechement et les maxima de PV sont associés aux valeurs
d’ozone inférieures a 60 ppbv au-dessus de 500 hPa, et nous notons un changement du
signe de la pente de la droite de régression des diagrammes de dispersion ozone/humidité
spécifique moyenne sur la trajectoire, en dessous de 500 hPa. En revanche, ’apport du pa-
rametre aérosols est moins discriminant que 1’on pouvait pensé car seules deux propriétés
peuvent étre utilisées : 'absence d’aérosol pour les fortes valeurs d’ozone liées aux sources
stratosphérique ou distante depuis I’ Atlantique nord et la présence de poussiere désertique
ou d’aérosols de grandes tailles et tres diffusant pour les faibles valeurs d’ozone. Le lien
entre les maxima d’ozone et la présence d’aérosols modérément diffusant reste a étudier
sur un jeu de données plus étendu.

Si 'on étudie la variabilité inter-annuelle suivant les périodes, on ne distingue pas de
lien vraiment significatif entre ’ozone et les autres parametres dans la haute troposphére

en particulier sur les apports d’air stratosphérique (vorticité potentielle et humidité). Mais
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dans les basses couches, la variabilité de ’humidité sur une période de dix ans est assez
similaire a celle de I'ozone surtout apres 2000. Ceci a pu étre mis en évidence a la fois sur
I’étude des moyennes annuelles d’humidité spécifique mesurée a ’OHP et des moyennes

d’humidité spécifique intégrée le long des trajectoires.
Perspectives

Nous avons montré un lien entre la variabilité du transport et celle de 'ozone mais
cette analyse demande a étre approfondie par une étude sur le lien entre ’ozone et I'indice
climatique en prenant en compte a la fois le transport, les émissions et 'efficacité de
la production d’ozone en utilisant des modeles de climat tels que LMDz-Inca et MO-
CAGE. L’analyse des parametres complémentaires a montré son potentiel a caractériser
une partie de la variabilité de 1'ozone des masses d’air a ’OHP. Néanmoins, cette étude
demande a étre approfondie en déterminant la source des variabilités propres a chacun
des parametres pour conduire une véritable analyse statistique multivariables (Colette
et al), 2005). D’autre part, 1’étude préliminaire sur le parametre aérosol doit étre com-
plétée en améliorant la statistique avec une plus grande base de mesures lidar aérosol :
CALIOP (2006-2012) et mesures au sol du réseau Earlinet (SIRTA, stations espagnoles
par exemple). [’analyse des épaisseurs optiques du réseau de photometre AERONET est
aussi envisageable pour identifier le role respectif de I'aérosol de pollution et des poussieres

désertiques.
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Annexe A

Corrélation /Régression linéaire - Liai-

son entre deux variables quantitatives

Différences entre corrélation et régression linéaire

Les principales différences portent sur la symétrie et la prédiction de la liaison. Elles

sont résumées dans le tableau [A:l! ci-dessous.

TABLE A.1: Table récapitulative des différences entre la corrélation et la régression linéaire.

Corrélation Régression
Variables X = quantitative X = quantitative
Y = quantitative Y = quantitative
Symétrie Oui/Non Non
Y liée a X Y dépend de X
X lidea Y —
Exemples Y = Ozone Y = Ozone
X = Vorticité potentielle ou X = Année

humidité relative

Prédiction Non Oui

(équation)

Condition d’utilisation

Trois criteres doivent étre vérifiés avant d’utiliser ces deux outils statistiques :

— l'indépendance des observations (condition d’application du test statistique) qu’il
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ne faut pas confondre avec I'indépendance des variables X et Y (hypothese a tester)
— la liaison linéaire entre les variables X et Y (vérification empirique graphiquement)
— la distribution de Y normal et de variance constante pour chaque valeur de X (dif-

ficile & vérifier en pratique)

Définitions

Corrélation

Le coefficient de corrélation entre les deux variables X et Y est égal au rapport de la
covariance de X et Y, et du produit non nul des écart-types de X et Y.

Le coefficient de corrélation dans la population totale est noté p.

_ cov(X,Y)
P Vovar(X)var(Y)

—1<p<l (A1)

X et Y sont idépendantes si p = 0.
Elles sont corrélées si p > 0, la liaison linéaire est alors croissante, ou bien si p < 0, la

liaison linéaire est alors décroissante.

En réalité, le coefficient de corrélation est estimé a partir d’un échantillon issu de la
population totale. Il est alors noté r.
Il est calculé a partir des estimations de la covariance et des variances de X et Y dans

I’échantillon.

e % (A2)

avec (XY — S (x; znm_xl) )(yz- — my) (A.3)
o _ Z?zl(ijz'_ —1;"X>2 (A.4)

o _ iz (¥ —my)’ (A.5)

(n—1)
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n étant Ueffectif de I’échantillon.

Apres avoir été estimé, il faut déterminer si le coefficient de corrélation p dans la
population totale est significativement non nul.
Pour cela on établit un test de student.
Tout d’abord, nous définissons deux hypotheses :

— Hy (hypothese nulle) : p = 0 (absence de liaison linéaire entre X et Y)

— Hj bilatérale : p # 0 (existence d’une liaison entre X et Y)

Puis nous cherchons a savoir a partir de quelle probabilité 'hypothese nulle est rejetée.
Le rapport de l'estimateur du coefficient de corrélation r et son écart-type suit une loi de

student a (n — 2) degrés de liberté, avec n 'effectif de ’échantillon.

fy= = = = (A.6)

avec

S, = (A7)

Le test du coefficient de corrélation consiste a comparer ty avec la valeur seuil ¢, de la
table de student a (n — 2) degrés de liberté. La probabilité « est alors déterminée.
Si P < « alors Hy est rejetée.
Exemple :

Si o = 0.05 alors le coefficient de corrélation est non nul avec une probabibilité de 95%.

Régression linéaire

La régression linéaire est utilisée dans le cas ou la liaison entre les variables X et Y
est asymétrique : Y dépend de X.
Cette liaison entre les variables dépendante Y et indépendante X peut étre modélisée par
une fonction de type Y = a + X avec
Y : la variable expliquée,
X : la variable explicative,
a : V'ordonnée a 'origine (valeur de Y pour X = 0),
f : la pente de la régression linéaire (variation moyenne de la valeur de Y pour une

augmentation d’une unité de X).
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La droite de régression est estimée par la méthode des moindres carrés qui consiste a
minimiser les écarts des points a la droite.

La pente et 'ordonnée a l'origine sont donc estimées et sont alors notées b et a.
L’estimation de la pente est égale au rapport de la covariance de X et Y, et de la variance

de X.

cov(X,Y
b= M (A.8)
var(X)
La droite de régression a la propriété de passer par le point moyen, de coordonées
(mx,my). L’estimation de 'ordonnée & 'origine est déduite de I'estimation b de la pente

et du point moyen.

a=my + bmx (A.9)

Une fois estimée, la droite de régression est testée pour déterminer si la liaison linéaire
entre les variables X et Y est significativement non nulle. Pour cela, deux hypotheses sont
définies.

— Hy (hypothese nulle) : = 0 (droite de régression horizontale, Y = «)
- fﬁ7163¢10

De la méme fagon que pour le coefficient de corrélation, nous cherchons a savoir a partir
de quelle probabilité I’hypothese nulle est rejetée.
Le rapport de 'estimateur de la pente de la droite de régression linéaie b et son écart-type

suit une loi de student & (n — 2) degrés de liberté, avec n effectif de 1’échantillon.

b b
= — = ———— A.10
75, Sy _pe ( )
S%

avec

(A.11)

Le tableau @ résume les propriétés des deux méthodes statistiques complémentaires,
la corrélation et la régression linéaire. Elles sont utilisées dans cette these pour faire

I’étude des tendances d’ozone et de ses variabilités liées a celles de I’humidité spécifique,
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TABLE A.2: Table récapitulative des propriétés de la corrélation et de la régression linéaire.

Corrélation Régression
Variables quantitatives quantitatives
symétriques/asymétriques asymétriques
Test coefficient de corrélation Pente de la droite de
-1<r<1 régression
Prédiction non oui

Conditions indépendance des observations
liaison linéaire

distribution conditionnelle normale et de variance constante

la vorticité potentielle et les aérosols.
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Analysis of 20 years of tropospheric ozone vertical
profiles by lidar and ECC at Observatoire de
Haute Provence (OHP) 44N, 6E (to be submitted)

A. Gaudel, G. Ancellet et S. Godin-Beekmann

1 Introduction

Tropospheric ozone is important both as an oxydant and as a greenhouse
gas. It may have implications for human health and vegetation, and is a si-
gnificant contributor to climate change (IPCC, 2007).

Understanding ozone variability and trend is still a relevant question conside-
ring recent evolution in ozone precursors anthropogenic emissions and effect
of climate change on biogenic emissions.

In Europe, ozone trend is determined with UV absorption method at ground
level and in the free troposphere with ozonesondes or with service aircraft.
At surface sites like Jungfraujoch (3580 m, Switzerland) (Cui et al., 2011),
Mace Head (8 m, Ireland) (Derwent et al., 2007) and Zugspitze (2962 m,
Germany) (Chevalier et al., 2007), they all show an increase in the 90’s and
a decrease or no trend in the 2000’s. Wilson et al., 2012, found different signs
of surface ozone trend between 1996 and 2005 with low or negative trends
in Spain and Hungary and positive trends in central Europe.

For the free troposphere, where ozone is measured by Brewer Mast (BM)
and ECC ozonesondes, Jeannet et al., 2007, found a positive trend between
1990 and 2002 at Payerne (Switzerland) although depending on season and
altitude. Logan et al., 2012, analyse several stations data sets and find nega-
tive trend for the Alpine sites at Payerne and Hohenpeissenberg (Germany)
at all altitudes between 1998 and 2008. However, they did’nt find the same
pattern at Uccle (Belgium) and at De Bilt (Netherlands). The relative role
of instrumental differences and of small scale changes in the regional ozone
trends is still unclear.

Tropospheric ozone concentrations will depend on many factors like the
Stratosphere-Troposphere Exchange (STE), the biomass burning and the
anthropogenic emissions and their transport. Although STE drive a signi-
ficant part of variability (Beekman et al., 1994 and Ordoniez et al., 2007),
its role in ozone trend is less obvious (Colette et al., 2005). Recent studies
in North America show that increase of biomass burning (e.g. over Eurasia)



lead to a significant ozone increase but the link with ozone trend is not yet
established (Oltmans et al., 2010 and Parrington et al., 2011). North Ame-
rica and Asia pollutions can affect European ozone (Auvray et al., 2005 and
Ravetta et al., 2007) but as it is shown in Wilson et al., 2012, correlation is
not always found between trends of ozone and of its precursors. Indeed, they
find positive correlation in Austrian sites, negative correlation in spain and
no correlation in the rest of Europe.

Several studies tried to address how instrumental errors can change trend
assessment.

Differences in preparation between ozonesondes used at several European
sites with both Brewer Mast (BM) and ECC can change the ozone concen-
tration by more than 5 % (Smit et al., 2007, Liu et al., 2009). It may explain
the significant intersite ozone differences in Europe (Logan et al., 1999).
Small differences are also noticed comparing ECC ozonesondes with Measu-
rement of Ozone and Water Vapor by Airbus In-service Aircraft (MOZAIC)
and alpine surface sites measurements in Furope during 90’s and 2000’s
(Logan et al., 2012). There is however a good agreement in climatology of
ozone at global scale comparing Ozone Sounding Network (OSN) and MO-
ZAIC (Thouret et al., 1998). A short 5 years time serie of balloon-borne
electrochemical sondes and UV-DIAL lidar for remote sensing is discussed
in Ancellet et al., 1997. Although the differences are within the instrument
accuracy, the record was too short to discuss the link with trends.

It is in this context that we have undertaken an ozone trend study for the
OHP station where regular lidar and ECC ozonesondes are available since
1990. A comparison of ozone trend and seasonal variability for these two
instruments have not been made before using such a long time serie.
Furthermore, OHP is a good station to characterized the Mediterranean ba-
sin where there is a significant anomaly of tropospheric ozone (Lelieveld et
al., 2000, Langner et al., 2012).

In the first section, the tropospheric ozone data sets are described including
a description of the data analysis method, then we discuss the transport
pattern influencing OHP distinguishing ECC and lidar data (section 3). Re-
sults on the comparison of the lidar and ECC data set in term of interannual
variability ar egiven in section 4. Interannual variability with both instru-
ments combined is discussed in section 5 using transport analysis developped
in section 3. In section 6, results of the ozone long term trend at OHP are
shown. We give conclusions and perspectives in section 7.

2 The tropospheric ozone data base

2.1 ECC ozonesonde

Electrochemical ozone sonde have been used since 1991 to measure the
ozone vertical profile at OHP every week. The ECC was manufactured by



Science Pump Corporation (SPC) for the period 01/1991-03/1997 and by
ENSCI (Z type) thereafter. The ECC was prepared according to the NOAA
guidelines with a 1% KI solution Komhyr95. The meteorogical radiosondes
were manufactured by VAISALA from 01,/1991-07/2007 (A-Humicap RS80
type until 01/1997 and H-Humicap after 01/1997) and by MODEM (M2K2C
type) thereafter. In 03/1996, the cathode sensing volume was changed swit-
ching from a 2.5 cm™ to a 3 em™3, with the corresponding changes for the
correction of the pump efficiency with decreasing pressure. A better sonde
time response is expected for the former volume, but the sonde accuracy in
the stratosphere becomes less reliable when significant sensing solution eva-
poration is encountered. This modification will not significantly change the
tropospheric ozone accuracy. Although a consistent value of the KI solution
was used for the full record, change of the SPC to a ENSCI may introduce
a 5-10% ozone overestimate for the ENSCI relative to the SPC in the tro-
posphere according to [?|. The correction factor (fc) is calculated using a
normalization of the total ozone from the sonde to the total ozone measured
by a Dobson spectrophotometer at OHP. Sonde data in the troposphere are
not multiplied by this factor which is strongly sensitive to the sonde res-
ponse in the stratosphere. The time evolution of fc shows a general decrease
of the order of 5% during the 20 year period which may corresponds to the
use of the ENSCI sonde after 03/1997 (Fig. 1). We do not notice a major
change when using the Modem radiosonde instead of the Vaisala sonde in
2007. Sounding with fc larger than 1.25 will not be considered in this work
as they may correspond to unreliable ECC sondes.

2.2 UV DIAL lidar

A lidar instrument was developed in 1989 by [?]. Ozone is measured bet-
ween 3 and 14 km with a UV DIAL technique using two wavelengths : 289
nm and 299 nm from 1990 to 1993 and 289 nm 316 nm from 1993 until now.
The latter wavelength pair was generated with a single Raman cell filled
with Deuterium and pumped with the 4th harmonic of a Nd-YAG laser.
This pair provided lower systematic errors at ranges lower than 5 km where
data are sensitive to different misalignment between the two lasers beam and
the telescope axis. The 316 nm wavelength is also not sensitive to the ozone
absorption in the troposphere and better suited for the detection of strong
aerosol layers. Ozone data are removed in such layers to minimize the syste-
matic error due an aerosol interference in the DIAL measurement. Data are
usually recorded during at least one hour just after sunset to reduce the sky-
light noise at the 316 nm wavelength. The lower bound of the measurement
range is chosen to minimize the effect of the overlap function between the
laser beam and the telescope field of view and the upper bound corresponds
to the detection of a lidar signal well above the zero level. The calculation
of the ozone mixing ratio depends on the ozone absorption cross section and



on the atmospheric molecular density. The former is taken from [?] including
the temperature sensitivity calculated with a standard atmospheric model
for temperature. The latter is calculated using the nighttime radiosounding
at the WMO Nimes station (4351’N, 0424’E) located 100 km west of OHP.
The uncertainty on the absorption cross section are within 1.5% for several
studies near 290 nm yoshino88. The error relative to the use of the mixing
ratio instead of the molecular density is less than 1% assuming a 2 K dif-
ference between the temperature profile in Nimes and OHP. The reported
error on the ozone measurements is only the statistical error relative to the
lidar signal to noise ratio. This error increases with altitude. In this work
we do not consider data above the tropopause and the statistical error al-
ways remains less than 10%. The measurement characteristics are given in
table 1. A major upgrade in the processing algorithm was made in 1996 but
comparison of the new software was done for the year 1996 without showing
significant differences. Several intercomparison campaigns were organized at
OHP showing differences between individual profiles less than 15% in the
free troposphere (ozone concentration in the 50-70 ppb range) between the
lidar and the ECC Beekmann94b, Beekmann95. The ozone ECC values are
larger than lidar ones. Using error analysis and results from intercomparison
campaigns, the precision of the lidar measurement was estimated to be bet-
ter than 9%. The accuracy is of the order of 5+5 ppb considering the known
systematic error of a UV DIAL lidar Ancellet2003.

2.3 Ground based UV photometer

A UV photometer was installed at OHP in December 1997 (Thermolec-
tron 49 C). The sampling line is installed at 8 m above ground on the roof of
the lidar building located in a remote place of the Observatoire near the top
of a hill surrounded by small evergreen oak trees. The line is equipped with
a teflon filter to remove contamination by aerosol particles. This instrument
was controlled every other year against an instrument owned by Thermoe-
lectron. The detection limit and precision are of the order of 1 ppb. Data are
missing from 02,/2002 to 08/2003 and from 01,/2005 to 05/2005 because of

instrument breakdowns and repairs.

2.4 Methodology for the data analysis

As lidar and ECC have been operated in the same place at OHP from
1991 to 2008, we have 18 years of ozone data with an even sampling over
each year with both instruments. We first study the interannual variability
using the two records separately and then we will verify if it is possible to
combine them to increase the number of data and to reduce the sampling
bias of each instrument.

Our analysis is based on comparison of seasonal means (winter=DJF), for



each periods of 4 or 5 years. These periods are 1991-1995, 1996-1999, 2000-
2004 and 2005-2008. They are chosen to have enough vertical profiles to
discuss the variability of the seasonal means. Figure 2 shows us the number
of profil for each instrument, period and season. Before 2000, lidar much
more sampled troposphere than ECC. Thereafter, both instruments present
50 profils in average which is enough to discuss differences larger than 3 ppb
in seasonal means assuming an ozone variability of 20-25 ppb. However, we
can notice three periods with low number of profil : summer and fall 2005-
2008 for ECC and fall 2000-2004 for lidar.

For both instruments, ozone concentrations are first averaged in 3 layers of
2 km width in the free troposphere : 2-4 km, 4-6 km et 6-8 km. The top
boundary at 8 km for the third layer is chosen to avoid taking into account
the masses above the tropopause. Because lidar data become less reliable be-
low 3 km, only ECC data are considered for the 2-4 km layer. Furthermore,
lidar data are not yet available for the period 2009-2010.

Ozone at ground level is measured with ECC and UV photometer. To com-
pare the two data sets, the UV photometer data are taken at the day of ECC
sounding and we average the vertical profiles from the ECC data in the layer
0.6-1.6 km.

In addition to the comparison of the 2-km layer averages, the stratification
of ozone profile in the free troposphere (3-9 km) is also determined in order
to give an information on the variability of vertical mixing. It is quantified
by taking the number of ozone peaks per profile. These peaks are present
if the ozone values are 10 ppb above a linear fit to the tropospheric ozone
profile. For exemple, a stratification equal to 0.5 means that 1 profile out
of 2 shows one peak in average. The differences of seasonal means of ozone
peaks can be then compared for each instrument and each period.

The transport variability is characterized in this analysis by retro-trajectory
calculations. The air mass 4-day backward trajectories were calculated via
the British Atmospheric Data Center (BADC) for three altitude levels : 700,
500, 300 hPa. Before 1994, BADC use the ECMWEF ERA-15 archive with 3D
wind fields on a grid 2.5x 2.5. Thereafter, it uses ECMWEF 1.125 op archive
(operational data) source whose the grid is 1.125x 1.125. For our coarse air
mass origin discrimination, it will not significantly affect the interannual va-
riability.

The role of large scale dynamics variability is also addressed by considering
the seasonal averages of the tropopause height and the NAO index. The lat-
ter is taken from Li and Wang et al., 2003. They define a new North Atlantic
Oscillation (NAO) index, the NAOI, as the differences of normalized sea le-
vel pressures regionally zonal-averaged over a broad range of longitudes 80W
30E. A comparison of six NAO indices indicates that the new NAOI provides
a more faithful representation of the spatial-temporal variability associated
with the NAO on all timescales. The NAO index used for our study is an
annual mean since it is more significant than the sprinf/summer mean as the



winter season . Finally, the mixing layer height will be calculated to discuss
ozone amount in the lower layer.

3 Characterization of the air mass transport varia-
bility

The analysis of the seasonal variation and the trend of ozone needs an
assessment of the air mass transport variability. Furthermore, the lidar and
ECC comparison will also depend on this study as the vertical profile measu-
rements are discontinuous and ECC ozonesondes are not necessarily launched
on the lidar measurement days. Three criteria have been considered :

— The air mass origin 3-days prior observations using backward trajec-

tories at 3 levels (700, 500, 300 hPa)

— The tropopause height variability, linked to the dynamical STE and

the Troposphere dynamic

— The 1-day retro-trajectory to study the regional sources

3.1 Method to analyse the backward trajectories

The map of NOx emission, the main source of ozone (Figure 3), provide
the position of the main regions of ozone precursor emissions. It is used to
set four sectors in our study of geographical origins described in Figure 3.
The first region called Europe (Eu) is characterized by Northern and Eas-
tern European pollution, the second one called East of Mediterranean
(EM) is influenced by Eastern Mediterranean sources including Italia and
Greece, the third one called Tropical Atlantic (AT) is influenced by the
Spanish and African emissions and the fourth one called North Atlantic
(AN) is impacted by long range transport of North American and Asian
pollution. Rather than using the geographical origin at a given time, we at-
tribute an air mass to a given region if it stays in this region with the longest
range of time during the last 3 days.

To complete our study, we consider the vertical motion defined as the pres-
sion difference between the trajectory starting point and OHP. Three layers
separated by the two pressure levels, 400 hPa (3 km) and 700 hPa (6 km),
are used to calculate the air masses proportion coming from levels above or
below the selected layer.

Tables 2 and 4 summarize the air masses fractions linked to geographic zone
and the altitude of the origin point. These ratios are given for the four groups
of year and the two instruments. To determine if the differences between per-
iods or instruments are significant, we made sensibility tests by changing the
limits of regions according to the lines shown in Figure 3) and by varying
altitude ranges of 50 hPa. Fraction changes are around 3 % for the Table 2



data and 10 % for the Table 4.

3.2 Analysis of the air mass geographic origin

We first consider 1-day retro-trajectory (Figures 4 and 5) to test if our
data set include all the air masses influenced by the European sources. The
repartition between regions is more or less the same for the 4 periods for
each instrument. However, the fraction from the northern and the southern
region is similar for ECC, whereas for lidar the influence of air masses from
northern Europe is more important. Furthermore, Europe and Tropical At-
lantic fractions are greater in 1996-1999 for lidar and in 2000-2004 for ECC,
respectively. ECC and lidar monitoring are then not strickly equivalent for
the influence of European sources.

Regarding the influence of more distant sources, we can now look at older
air masses, three days before arriving at OHP at 500 hPa. The transport
from the North Atlantic sector is dominant with a fraction of 50 %, then
Tropical Atlantic with 35 %, Europe with 18 % and almost no air mass from
East of Mediterranean (Table 2). So above 4 km, long range transport of
North American and Asian emissions by the westerlies is likely to play a role
in the ozone variability at OHP. Compared to ECC, lidar sounded more air
masses from North Atlantic and Europe, and less from Tropical Atlantic.
These differences are particularly important (> 15 %) for periods after 2000.
It is related to the difficulty for lidar to sample air masses transported by
frontal uplifting in the southerly flow.

In the lower troposphere about 35 % of air masses come from North and
Tropical Atlantic region, and 25 % from Europe. For this altitude range, less
observation are available because only ECC measurements are taken into
account but the partition remains nevertheless stable for 4 five year periods.
According to the Table 4, air masses in mean troposphere don’t undergo
strong vertical transport since 68 % of them stay in the mid-troposphere.
On the contrary, only 40 % stay in the lower troposphere implying signifi-
cant subsidence. This confirms that OHP could be influenced by long range
transport in addition to local emissions. Furthermore, contrary to lidar, ECC
sounded more ascending air masses in 1996-1999 and less descending air
masses in 2000-2004.

To summarize, the largest fraction of air masses corresponds with the North
Atlantic region which is linked to long range transport, in the mean tro-
posphere. This is true for both instruments. But differences are observed in
1996-1999 and 2000-2004. Indeed, ECC data are linked to more ascending
air masses in a southerly flow and lidar to more descending air masses in the
northly flow at these periods.

According to Auvray et al., 2005, the contribution of North American (10.9 %)
in the tropospheric ozone value above Europe is more important than Asian



(7.7 %) and European (9.4%) one. However, they find the sources from Stra-
tospheric input and biomass burning are dominant (64.4 %).

3.3 Tropopause height variability

The amount of ozone in the upper troposphere can be impacted by the
tropopause height variability through more frequent stratospheric intrusions
near low pressure systems or less vertical mixing in high pressure system.
To determine the tropopause height, we have used temperature profiles from
ECC sounding at OHP and from 00 UT meteorological radiosounding at
Nimes, for lidar measurement days. The WMO tropopause definition has
ben used, i.e. the lowest level where the vertical thermal gradient becomes
above or equal to —2/km in a layer of 2 km above that level.

To be sure that the Nimes temperature profiles are comparable to the OHP
temperature profiles near the tropopause, the tropopause height at OHP
and Nimes are compared at the same hour (12h) for all the ECC sounding
days. As the 12h-Nimes profiles have a smaller vertical resolution, a thermal
gradient of —3/km was also used instead of —2/km to estimate the tropo-
pause altitude. The difference between the values obtained using —2/km and
—3/km somewhat corresponds to the uncertainty in the Nimes tropopause
height. This is applied on tropopause height calculation at OHP as well in
order to compare consistent results. The vertical bars in the Figure 6 corres-
pond to this possible uncertainty when comparing the seasonal values of the
tropopause height.

Tropopause at Nimes is always higher than at OHP but the differences are
not significant since the range values overlap each other, except in summer
1991-1995 and in fall after 1995 (Figure 6). For summer 1991-1995 and fall
after 1995, the interannual variability of the tropopause calculation obtained
for the OHP lidar profiles might be wrong and cannot be used in the analysis
of the ozone data.

The seasonal means of the tropopause height for each period and for lidar
(Nimes) and ECC (OHP) are represented on the Figure 7. The seasonal
cycle with the minimum in winter and the maximum in summer is always
seen except for lidar in 1996-1999 when the maximum continues in fall. The
tropopause variance per season are similar for both instruments. Lidar tro-
popause is higher than for ECC tropopause in winter (except in 2000-2004)
and in summer (except in 2005-2008). The latter might be related to an un-
certainty in the lidar tropopause estimate as explained hereabove.
Considering tropopause height of all the days of sounding by both instru-
ments, a negative trend of about 100 m/decade is found in winter and spring
(Figure 7). Wilcox et al., 2011 also find a negative trend of tropopause height
in winter in the western Europe, using a more extensive data set.



4 Comparison lidar and ECC

Once the air mass transport is known for the observations at OHP, we can
analyse the differences observed on ozone measurement by each instrument.
It will be done using seasonal averages and the discussion aims at distingui-
shing the influence of measurement sampling from differences related to the
technique itself.

4.1 Seasonal variability of the ECC-lidar differences

First we compare the seasonal variation in Figure 8. A maximum in sum-
mer and a minimum in winter/fall are seen for both instruments, for the 4
selected periods. The interannual ozone variability is generally the same for
the lidar and the ECC except in winter/spring at 4-6 km and in summer at
6-8 km with the lidar showing larger variance. It is a bit surprising that the
lidar with more observations indicate larger variance. It may only be explai-
ned by some interannual variability of the good meteorological conditions for
the lidar observations. Ozone concentrations measured by ECC are higher by
about 2.5 ppb in average than for lidar in both layers. Seasonal differences
fluctuate between —5 ppb and +5 ppb but they can reach 8 or 12 ppb for
all the periods except in 1991-1995.

The seasonal variation of ozone stratification is represented on Figure 9. The
fall values always show larger variation between the two instruments, al-
though ozone mean differences in Figure 8 are not very high for this season.
It is probably related to the difficulty to set a good peak threshold value for
the calculation of the fall stratification where ozone maxima are weak (weak
tropospheric ozone production, less stratospheric intrusions). In 1991-1995
ECC and lidar show the same winter to summer transition with an increase
in the stratification. It is linked to ozone plume life time being higher in
summer. In 1996-1999 and in 2000-2004, this increase is well seen for the
ECC but not for lidar measurement. In summer 2005-2008, the atmosphere
sounded by ECC is less stratified than for lidar but these periods and seasons
must be carefully considered as there are fewer ECC data (Figure 2).

In summary, the possible instrumental bias between ECC and lidar (sec-
tion 2) can explain the systematical weak positive bias of 2.5 ppb. 1996-1999,
2000-2004 and 2005-2008 are periods when we find differences > 10 ppb for
2 km layer average concentrations. The complementary study of the fre-
quency of ozone peaks also shows different seasonal variation at these same
periods. The differences are then more related to the structure of the profiles
than a global over or underestimate of the ozone concentrations by one of the
instrument. To explain the ECC-lidar differences for all the periods except
1991-1995, we must consider our results of section 3.



4.2 Role of the air mass transport variability

To assess the air mass transport variability, the tropopause height (Fi-
gure 7), the air mass origin (Table 2) and air mass vertical motion (Table 4)
are compared for the two instruments (section 3.2 and 3.3).

The tropopause height difference noticed in winter/spring 2005-2008 with
lower tropopause for ECC is consistent with higher ozone at 7 km than for
lidar if one assumes more frequent stratospheric intrusions when the tropo-
pause is lower.

Differences are found also in term of long range transport in 1996-1999, in
2000-2004 and in 2005-2008 at 500 hPa (Table 2). We indeed notice that
ECC are launched more often in air masses coming from Tropical Atlantic
and less often from Europe (1996-1999, 2000-2004) or from North Atlantic
(2005-2008). According to the Table 4, in 1996-1999 ECC related more often
to ascent than lidar. More events with ascending air masses and southerly
flow could have lead to higher ozone concentrations in spring and summer
when ozone can be photochemically produced.

As a conclusion, significant differences in term of transport are observed for
all the periods except 1991-1995. It is consistent with the largest differences
(> 10 ppb) seen on the ozone seasonal averages measured by both instru-
ments. It means that a bias is introduced in the lidar database due to average
meteorological situations being different from the ones corresponding to the
ECC observations. When taken alone, the latter suffer also of some kind of
bias because of the smaller number of observations.

5 Interannual variability of the seasonal variation

Since ECC and lidar both undersample the diversity of the meteorologi-
cal situations, there is a benefit combining the two types of data to study
the seasonal and interannual variability of ozone at OHP. Indeed the measu-
rement errors are smaller than the uncertainty related to the poor sampling
of the individual data set. The small systematic 2-ppb difference will not
influence the interannual trends significantly because observations of ECC
and lidar are well distributed in time.

5.1 Analysis of the seasonal mean in the free troposphere

The averaging method to obtain the seasonal means is similar to the ana-
lysis of section 4, i.e ozone mean for 4 five years period and for 4 seasons. For
the layer at 3 km, only ECC measurements are reliable. However, the ozone
record is considered until 2010 to take into account the recent ECC obser-
vations. The partition of the five years has been also modified accordingly
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with the following periods : 1991-1995, 1996-2000, 2001-2005, 2006-2010.
The interannual variability of the seasonal means are shown in Figure 10
and 11. At all layers, the seasonal variation is characterized by a spring /summer
maximum and a winter/fall minimum. The interannual variability is about
15 % the amplitude of the seasonal variation. To discuss summer /spring va-
lues when ozone is photochemically produced, the role of the interannual
variability in the free troposphere is first examined considering the tropo-
pause height (Figure 7 and section 3.3), air mass origin and vertical motion
(Tables 6 and 7).

According to the Table 6, the periods 2001-2005 and 2006-2010 are similar
in term of air masses proportions from each region, while we find the lowest
Europe/Tropical Atlantic difference in 1996-2000 and the highest propor-
tion of air masses coming from North Atlantic in 1991-1995. The latter is
consistent with the strong positive value of the annual NAO index at this
period. Looking at the vertical motion (Table 7), we find difference between
2001-2005 and 2006-2010 since the latter is linked to more ascent from lower
layers compared to the former.

At 700 hPa, two groups of period are found with similar horizontal trans-
port regime : on one hand, again 2001-2005 and 2006-2010, and on the other
hand, 1991-1995 and 1996-2000. For the vertical motion analysis, we find a
difference between the two periods of the first group with more subsidence
in 1996-2000 but we have to take it carefully into account because of the
uncertainty of air masses proportion at this period.

Now the transport variability can be used to discuss significant results on
ozone seasonal averages at the three different altitude levels.

At 7 km (Figure 10) high value is observed in summer 2006-2010 but no
trend is noticed and no correlation is found with tropopause height variabi-
lity.

At 5 km, 2001-2005 and 2006-2010 spring/summer values are similar as ex-
pected over the 20 year period from the horizontal transport analysis. The
difference in the vertical motion is only due to the frequency of ascent event
so high value observed in summer 2006-2010 at 7 km is not seen at 5 km.
Ozone in spring 1991-1995 is higher than spring 1996-2000 because there
is a positive NAO annual index in 1991-1995 with more air masses coming
from the North Atlantic region. Such a link between increasing ozone and
positive NAO index was discussed in Pausata et al. (2012) showing a larger
contribution to ozone production due to long range transport of ozone and
its precursors in winter and spring.

At 3 km (Figure 11), spring 2001-2005 and 2006-2010 values are similar as
expected from the transport analysis. However, in summer, the increase du-
ring 90’s and the decrease in the beginning of the 21st century cannot be
linked to the transport variability according to our study.

To understand to what extent the behaviour of the average value in the
2-4 km layer is linked to the Planetary Boundary Layer (PBL) evolution,
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we must consider the interannual variability of the lower tropospheric ozone
profile.

5.2 Interannual variability of lower tropospheric ozone pro-
file

The Figure 12 shows ozone ECC profiles from 600 m to 4 km above sea

level and ozone values from UV photometer on the ground, averaged per
period for each season. The summer increase during the 90’s at 3 km is not
coupled to a similar increase below 2 km as the layer with a strong positive
vertical trend does not extend at altitudes above 2 km.
However the summer negative trend during the 2000’s is observed below
2 km by the ECC. The same trend is seen in the ground ozone monitor at
OHP. In spring, it is seen only on ECC profile averages below 2.8 km. This
2006-2010 minimum seems to be more linked to the boundary layer varia-
bility. Therefore, we conduct a study on the Mixing Layer Height (MLH).
Its calculation is based on specific humidity (¢) and potential temperature
(0) vertical gradients. We have used the following thresholds to define the
MLH :

- % < —0.08 g/kg in a layer of 100 m

- % > 6.1073 K/km in a layer of 100 m

The MLH corresponds to the bottom altitude of the layer for which both
criteria match. However, when the MLH does not appear clearly on both
profiles, we rather define an altitude range determined by the g¢-criteria.
Then, if #-criteria altitude is in this altitude range, the MLH is equal to the
middle altitude. If it is not the case, the MLH is equal to the top altitude of
this altitude range.
According to the Figure 13, the MLH increases significantly during the last
period 2006-2010. Larger height are observed in spring/summer. So ozone
concentrations decrease in the 2-4 km altitude range during the 2000’s can
be related to this interannual evolution of the MLH. This also implies that
local sources and sinks are more important than long range transport during
this time period.

6 Long term trend

Because the seasonal trends are based on a smaller number of observa-
tions, it is also important to analyse the 20 years trend related to the annual
mean of the ozone concentrations. The positive or negative trends quantita-
tive estimates will be then more reliable.

The three layers we detail in section 2.4 are again chosen for this study and
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a fourth one which lies from 600 to 1600 m is also used. The 4-6 km and
6-8 km annual means are based on ECC and lidar data while the 2-4 km
means are based on ECC data. For the last layer, the study is limited to the
10 last years to rely on both ECC and UV photometer. Trends are calcula-
ted using ozone anomalies which are calculated taking monthly mean of the
entire periods away from the ozone values.

The trends in the layers 4-6 km and 6-8 km are not significant but we
notice strong positive anomalies in 1994 and 1999 (Figure 15). However
more significant trends are noticeable at 2-4 km with an ozone concentra-
tion increase in the 90’s of 4.2 +4 ppb/decade and decrease in the 2000’s of
—3 £2.7 ppb/decade (Figure 16). A significant trends of —5.4 and —4.2 +1.7 ppb/decade
with a confident range of 95 % is also seen in the 2000’s by the ECC and
the UV photometer in the lowest layer (Figure 17). Furthermore, according
to the Figure 18, if we take into account all the UV photometer measure-
ment from 1998 to 2010 instead of only measurement corresponding to ECC
measurement days and hours, the negative trend is still present but with a
smaller value of —2.3 £0.5 ppb/decade. So it is necessary to increase the
number of ECC launch per week or extend the lidar data to lower altitude.
The ozone interannual variability cannot be explained by only considering
the annual or seasonal mean NAQO index but the large anomalies for the years
1994 and 1999 (Figure 14) are explained by the NAO variability.

In the UTLS, Thouret et al. (2006) discuss the good correlation between
ozone positive anomaly in 1998-1999 and the NAO index. However Simmonds
et al. (2004), relates the unusually high O3 monthly means in 1998-1999 with
the large-scale global biomass burning increase due to a large El-Nino event
starting in 1997 and lasting through 1998.

At 2-4 km, trends at OHP are comparable to the results of other Alpine
site which are discussed in Logan et al., 2012. Indeed, trend ranging from
—2 +1.6 ppb/decade to —2.5 +1.7 ppb/decade around 3 km between 1998
and 2008 are comparable to our OHP result of —3 £+2.7 ppb/decade. Ac-
cording to Wilson et al. (2012), significant positive annual trends in surface
ozone mean, 5" and 95" percentiles are still observed at respectively 54 %,
52 % and 45 % of sites in central and north-western of Europe. Significant
negative annual trends in surface ozone mean, 5 and 95" percentiles are
however observed at respectively 11 %, 12 % and 12 % of sites in the eastern
and south-western extremities of Europe.

7 Conclusions

The original analysis of both types of data from ECC and lidar, available
at OHP since 1991, shows strong differences due to meteorological bias. So
it is useful to combine them to limit this bias.

In spring, in the mid and lower troposphere, ozone and transport are similar
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in 2001 —2005 and 2006-2010. No seasonal trend is noticed except in summer
in the lower troposphere. Indeed, we find an increase in 90’s and a decrease
in 2000’s. Under 2 km and on the ground, the decrease in the beginning of
the 21st century remains and can be explain by an increase in the Mixing
Layer Height (MLH).

Both trends are also seen considering annual mean. Since 1998, we can fol-
low the ozone variability on the ground with the UV photometer which was
not often used before. It allows us comparison with ECC and we get a good
consistency between them in term of trend which is negative.

To better explain the decrease in spring/summer from 2001 to 2010, inves-
tigation should be made in defining the part of responsability of boundary
layer and FEuropean pollution influence.

It should be interesting, as it is already done in the stratosphere (Prijitha
et al.,), to couple the different phenomenon spark off this ozone interannual
variability during these 20 years : NAO, biomass burning, anthropogenic
emissions and quantify the contribution of each phenomenon on the ozone
variation in the troposphere.
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TABLE 1 — Characteristics of the OHP lidar

Parameter Typical values

Laser power and repetition rate 10 mJ and 20 Hz
Telescope diameter 0.8 m

Maximum time resolution 1 min 40 s

Typical integration time 1 hour

Vertical resolution 200 m at 2 km and 1000 m at 12 km
Typical altitude range 3-14 km

Precision <9%

Accuracy 545 ppb

TABLE 2 — Table summary of the fraction of air masses coming from the
4 regions (Europe, East mediterranean, Tropical Atlantic and North Atlan-
tic). It depends on the period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008),
the pressure level of the arriving point (500 hPa, 700 hPa) for observations
combined of both instrument (lidar, ECC). The bold numbers which are
discussed are the most signicant differences between ECC and lidar.

Altitude  Periode  Europe Est Méditerranée Atlantique Tropical Atlantique Nord

hPa % % % %

500 1991-1995 20+£2 1+0.3 34+4 45 + 2
1996-1999 23 +2 24+0.3 324+14 43 + 2
2000-2004 1742 3+£0.5 34+5 46 + 2
2005-2008 20+ 1 3+£0.5 33+4 44+ 3

700 1991-1995 23 +1 3+1 38+t5 36 £5
1996-1999 29+3 1+0.1 36 £3.5 34+0.5
2000-2004 23+ 2 3+0.1 40+ 3 34+1
2005-2008 28 +2 4+0.5 36 + 3.5 3241
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TABLE 3 — Table summary of the fraction of air masses coming from the 4
regions (Europe, East mediterranean, Tropical Atlantic and North Atlantic).
It depends on the period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008), the
pressure level at 500 hPa for each instrument (lidar, ECC). The bold numbers
which are discussed are the most signicant differences between ECC and
lidar.

Altitude  Periode Europe Atlantique Tropical  Atlantique Nord
hPa % % %
ECC lidar ECC lidar ECC lidar
500 1991-1995 19+2 2143 36+45 3244 44+25 46+15
1996-1999 17+2 26+3 40+5 284+4.5 41+35 44+1.5
2000-2004 11+2 25+2 42+5 25+5 44+ 3 49+ 2
2005-2008 20+£0.1 21425 42+5 27+3 36+4.5 51+0.1

TABLE 4 — Table summary of fraction of the air masses coming from the 3
layers (< 400 hPa, 700 hPa> and > 400 hPa, > 700 hPa). It depends on
the period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008), the pressure level
of the arriving point (500 hPa, 700 hPa) for observations combined of both
instrument (lidar, ECC). The bold numbers which are discussed are the most
signicant differences between ECC and lidar.

Altitude Periode < 400 hPa 700 hPa> et > 400 hPa > 700 hPa N total

hPa % % % ECC Lidar
500 1991-1995 15+£13 72+ 9 13+5 213 390
1996-1999 18+ 14 67 + 9.5 1545 202 306
2000-2004 20415 65+ 11 15+4 219 170
2005-2008 21 +13 64 + 8 15+5 163 199
700 1991-1995 2+1.5 56 + 16.5 42 +18
1996-1999 1+1 554+ 11.5 44 +12.5
2000-2004 443 60+9 36 + 12
2005-2008 7T+4 52+ 4 41+8

16



TABLE 5 — Table summary of fraction of the air masses coming from the 3
layers (< 400 hPa, 700 hPa> and > 400 hPa, > 700 hPa). It depends on
the period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008), the pressure level
at 500 hPa for each instrument (lidar, ECC). The bold numbers which are
discussed are the most signicant differences between ECC and lidar.

Altitude Periode < 400 hPa 700 hPa> et > 400 hPa > 700 hPa
hPa % % %
ECC Lidar ECC Lidar ECC Lidar
500 1991-1995 14+ 12 16 + 14 71+9 73+9.5 15455 11+4.5
1996-1999 16+£14.5 204+15 65+8 67+ 11.5 19+6.5 13+4
2000-2004 17+12.5 25+18 68+6.5 62+ 16 15+ 6 13+2
2005-2008 21+13 20+14 64+£7 65+9.5 15+6 15+4.5

TABLE 6 — Table summary of the fraction of air masses coming from the 4
regions (Europe, East mediterranean, Tropical Atlantic and North Atlantic)
with the NAO index yearly averaged. They depend on the period (1991-1995,
1996-1999, 2000-2004, 2005-2008) and the pressure level of the arriving point
(500 hPa, 700 hPa). It is calculated for combined lidar and ECC dataset for
the seasons spring and summer. Each color correspond to a group of year as
they are linked by same fractions.

Altitude Period Europe  Est. Med. Atl. Trop. Atl. Nord. NAO
hPa % % % % Index
spr/sum  spr/sum  spr/sum spr/sum  yearly mean
500 1991-1995 17+£25 2+0.1 31+0.1 50+ 1 0.57
1996-2000 22+3 3+0.5 29+3 46+0.1 0.48
2001-2005 19+ 1.5 1+0.1 34+3.5 46 + 2 —0.02
2006-2008 16+ 1.5 1+£0.1 38+4.5 45+ 3.5 —0.38

2001-2005 22+0.5 2£0.1 43 +£4.5 33+4
2006-2008 20+0.5 5=£0.1 41+ 6 34+£45
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TABLE 7 — Table summary of the fraction of air masses coming from the 4 re-
gions (Europe, East mediterranean, Tropical Atlantic and North Atlantic).
They depend on the period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008)
and the pressure level of the arriving point (500 hPa, 700 hPa). It is calcula-
ted for combined lidar and ECC dataset. Each color correspond to a group
of year as they are linked by same fractions of air masses.

Altitude Period < 400 hPa 700 hPa> and > 400 hPa > 700 hPa N total

hPa % % %
spri/sum spri/sum spri/sum  spri/sum

500 1991-1995 15+ 14 74 4+ 10 10+4 301
1996-2000 17 +13.5 69 + 14.5 14+ 4 300
2001-2005 19+ 16.5 72+ 13 9+3.5 224
2006-2008 204+ 12 62+ 9 17+£3 184

700 1991-1995 14+0.1 54 + 17 44+ 17 111
1996-2000 0 61 +14.5 38 +14.5 125
2001-2005 7T+2 58 £ 5.5 34+8 108
2006-2008 5= 2 57+ 3 37+5 115

Correction factor during 20yrs(91-2010)
1.5¢ " | \

|
+ + +
0.9k + +fﬂ+ : o+ o \ﬁ * ++++ :#
Lot + o o o L
| o | |
o8 | - | |
+ | + | | |
0.7+ | | | |
| | | |
| | | |
0'6 1 1 1 1 1 1 |
0 5 10 15 20

FIGURE 1 — Time evolution of the ECC correction factor calculated using
a normalization to the Dobson until 2004 and to the SAOZ after 2004. The
1 value is represented in a blue line. The blue dotted lines are the limits of
each period used in our study (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-2008).
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OHP nb of file Lidar—-ECC comparison for 4 periods
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FIGURE 2 — Number of sounding per season, period and instrument (L for
Lidar and E for ECC). Periods are 1991 — 1995, 1996 — 1999, 2000 — 2004

and 2005 — 2008. There is no lidar data after 2008.
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FIGURE 3 — (left) NOx (ozone precursor) emissions map in kg/m? /s from

1991 to 2010.

(right) Map with the 3 limits of our study (black) and the limits for sensibility
test (green and blue). The regions are Eu : Europe, EM : Mediterranean east,
AT : Tropical Atlantic and AN : North Atlantic). The crossing point is OHP.
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FIGURE 4 — Position of air masses 1 day before arriving at OHP at 500 hPa
sounded by lidar for each period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-
2008).
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FIGURE 5 — Position of air masses 1 day before arriving at OHP at 500 hPa
sounded by ECC for each period (1991-1995, 1996-1999, 2000-2004, 2005-
2008).
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Altitude Tropopause Nimes—OHP comparison
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FIGURE 6 — Seasonal variation of tropopause height (km) in each period and
for each instrument : meteorological sondes at Nimes station at 12h (N12h)
on the left and ECC sondes at OHP which are launched at 12h (E) on the
right. The limit values of bars (crosses) correspond to the tropopause height
calculated with thermal gradients of 2°C/km and 3°C/km over 2 km width.
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FIGURE 7 — (left) Seasonal variation of the tropopause height (km) in each
period and for each instrument : lidar (L) on the left and ECC (E) on the
right. The limit values of bars (crosses) correspond to the tropopause height
calculated with the thermal gradients of 2°C/km and 3°C/km over 2 km

width.

(right) Seasonal variation of the tropopause height (km) in each period and
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for combined lidar and ECC dataset.
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FIGURE 8 — (left) Seasonal variation of ozone in ppb in each period and for
each instrument (left) with lidar (L) on the left and ECC (E) on the right,
in the layers 6-8 km (top) and 4-6 km (bottom).

(right) Seasonal differences, in the layers 6-8 km (top) and 4-6 km (bottom)
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FIGURE 9 — Ozone mean layer number per profile for each period for each
instrument, ECC (red cycle) and lidar (black cross) in the free troposphere
(3-9 km).
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FIGURE 10 — Seasonal variation of ozone in ppb in each period for combined
lidar and ECC dataset, in the layer 6-8 km (left) and 4-6 km (right). There
is no lidar data after 2008.
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2-4 km. Only ECC data are available at these altitudes.
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each period. The 3 values of UV-photometer are at the same altitude and
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FIGURE 13 — Histogram of Mixing Layer Height (MLH) per period in
spring/summer. Boxes are choosen to be consistent with the range of the
calculation method uncertainty.
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27



OHP Lidar & ECC 6-8 km1991-2010

slope = 0.18 ppb/year
5L uncert inty(95%) = 0.12 ppblyear

~10 1592 19‘94 19‘96 1598 2060 20‘02 2604 2606 20‘08 2010
4-6 km
10 T T
5r B
0 i

-5 %pe =0.02 ppblyear 7

uncertainty(95%) = 0.08 ppb/year
1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 2010

-10

FIGURE 15 — Ozone trend from cobined lidar and ECC dataset at 6-8 km
(top) and at 4-6 km (bottom) from 1991 to 2010. Since 2008, only ECC data
are available. The red line is the linear fit.
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FIGURE 16 — Ozone trend from ECC data at 2-4 km from 1991 to 2010. The
red line is the linear fit.
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FIGURE 17 — Ozone trend from ECC data between 0.6 and 1.6 km and UV
photometer at the day and hour of ECC launch from 1998. The red line is

the linear fit.
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FIGURE 18 — Ozone trend from UV photometer data (all data) from 1998.

The red line is the linear fit.
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