N

N

Restitution du monoxyde de carbone observé par
satellite dans l’infrarouge: validation et variabilité a
I’échelle globale
Maya George

» To cite this version:

Maya George. Restitution du monoxyde de carbone observé par satellite dans I'infrarouge : validation
et variabilité a 1’échelle globale. Sciences de la Terre. Université Pierre et Marie Curie - Paris VI,
2014. Francais. NNT: 2014PA066069 . tel-01037924

HAL Id: tel-01037924
https://theses.hal.science/tel-01037924
Submitted on 23 Jul 2014

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


https://theses.hal.science/tel-01037924
https://hal.archives-ouvertes.fr

UPMC

iAA1 SORBONNE

Université Pierre et Marie Curie

Ecole doctorale de Sciences de I’Environnement (ED 129)

Laboratoire Atmospheres, Milieux, Observations Spatiales (LATMOS)

Restitution du monoxyde de carbone observé par satellite dans

I'infrarouge: validation et variabilité a 1'échelle globale

Par Maya George

Dirigée par Cathy Clerbaux

Présentée et soutenue publiquement le 7 avril 2014

Devant un jury composé de :

Mme. Nicole Jacquinet Présidente
M. Jean-Francois Lamarque Rapporteur
Mme. Céline Mari Rapporteur
M. Daniel Hurtmans Examinateur
M. Claude Camy-Peyret Examinateur

Mme. Solene Turquety Examinatrice-Invitée






Remerciements

J’adresse tout d’abord mes remerciements a Cathy Clerbaux, ma directrice de thése, avec qui
je collabore depuis 2006 et qui m’a encouragée a effectuer cette thése afin d’évoluer et de
valoriser mes travaux de recherche. Je la remercie pour sa confiance et son soutien, ses idées
et son enthousiasme, ainsi que pour la grande liberté qu’elle me laisse dans mon travail. C’est
un plaisir de travailler a ses cotés.

Un immense merci a Juliette Hadji-Lazaro qui m’a aidée tout au long de cette thése, pour mes
recherches mais également la rédaction du manuscrit. Collaboratrice idéale, elle a été
présente, patiente, et m’a fait partager ses connaissances et son expertise. Je la remercie
chaleureusement.

Je remercie les membres du jury : Nicole Jacquinet, Céline Mari, Solene Turquety, Jean-
Francois Lamarque, Daniel Hurtmans et Claude Camy-Peyret, pour 1’intérét qu’ils ont bien
voulu porter a mon travail.

Je remercie infiniment Mich¢le, Jennie, Catherine, Sarah S., Pierre-Francois, Sébastien P.,
Julien J., Franck, Anni, Julien G., Ariela, Adrien, Sarah H. et Frédéric.

Enfin je remercie ma famille et mes amis qui sont venus assister & ma soutenance : Valérie,
Laetitia, Erin, Audrey, Noyale, Cédric, Caroline, Odile, Daniel, Christophe, Emmanuel,
Taoufik, Robert, Jean-Pierre, Guillaume, Sandrine, Anne, Christine et Yvan.






Résumé

Observé quotidiennement par des instruments a bord de satellites depuis les années 2000, le
monoxyde de carbone (CO) est utilis¢ comme un traceur de transport de la pollution du fait de
sa longue durée de vie (1 a 2 mois) dans la troposphere. Ce gaz est émis principalement par
les activités anthropiques (transport, chauffage, industrie) et par les feux (naturels ou
provoqués pour le brillage de la biomasse). Le CO joue un rdle central dans la chimie
troposphérique car il est détruit par le radical OH, et régule deés lors la capacité oxydante de
I’atmosphere.

La premiere partie de mon travail de thése a consisté a valider les mesures de CO obtenues
par I’instrument en occultation solaire ACE-FTS, en utilisant des observations indépendantes
d’instruments sol, avion et satellite.

Le deuxiéme volet de mon travail repose sur les données obtenues par la mission IASI, lancée
en 2006 a bord du satellite MetOp-A. Nous disposons de 6 ans de données CO IASI qui sont
utilisées afin d’étudier les épisodes de feux, de suivre les panaches de pollution lors de
campagnes de mesures, d’établir des tendances, d’élaborer des prévisions de pollution (projet
MACC), ou encore d’améliorer les inventaires d’émission. Mes travaux de thése ont surtout
concerné 1’étude des variabilités temporelles et spatiales, et j’ai contribué a la validation des
restitutions qui sont distribuées a une large communauté d’utilisateurs scientifiques.

Enfin, le dernier volet de mon travail a consisté a quantifier et expliquer les différences entre
les produits CO de MOPITT et de IASI, qui se place comme son successeur. Le poids du
choix des hypothéses a priori inhérent aux algorithmes d’inversion est étudié : un nouveau
produit MOPITT utilisant le profil et la matrice de variance-covariance a priori de IASI a été
¢laboré. Alors que les colonnes totales de ce nouveau produit se comparent bien au produit
initial, I’influence du profil mais surtout de la matrice de variance-covariance a priori (qui
autorise plus ou moins de variabilité lors de I’inversion) est démontrée lors de 1’étude des
profils.



Abstract

Carbon monoxide (CO) is measured from space since the year 2000 by several instruments.
CO plays an important role in atmospheric chemistry and climate as it is the largest sink of
the hydroxyl radical (OH), and thus impacts the oxidizing power of the atmosphere and the
concentrations of greenhouse gases (such as methane and ozone). CO is mainly formed by the
incomplete combustion of fossil, bio-fuels and biomass burning. Due to its long lifetime (1 to
2 months) it is therefore used as a pollution tracer in the troposphere.

The first part of this PhD work consists of validating CO measurements from the limb-
viewing ACE-FTS instrument using a set of independent data measured by instruments
onboard aircraft, satellites and at ground-based stations.

The second part of my work consists of studying the temporal and spatial variability of CO
and focuses on studying 6 years of CO data measured by IASI (Infrared Atmospheric
Sounding Interferometer), launched in 2006 onboard the MetOp-A satellite. I contributed to
the validation of the retrieved data, which are now widely distributed to the scientific
community, with different applications. For example the study of fire events, the follow-up of
pollution plumes during measurements campaigns, building inter-annual trends, generating
pollution forecasts (MACC project), and improving emission inventories.

The last part of my PhD work consists of quantifying and explaining the differences between
MOPITT (Measurements Of Pollution In The Troposphere) and IASI CO products. Due to the
fact that IASI will likely outlive MOPITT, it is essential to evaluate the CO retrievals from
these instruments against each other. I studied the impact of the a priori assumptions choice
which is a major component of the retrieval algorithms. A new MOPITT product using IASI a
priori profile and covariance matrix is built. Total CO columns of this new product are
globally in good agreement with the initial MOPITT product. Local differences are
investigated and shown to be due to the influence of the a priori profile and mainly its a
priori covariance matrix which can be seen when studying the shape of the retrieved profiles.
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Introduction générale

Les activités humaines modifient la composition de I’atmosphere terrestre. A 1’échelle du
globe, I’augmentation des concentrations des gaz qui absorbent le rayonnement infrarouge a
un impact sur le climat. A I’échelle des villes, les problémes de qualité de 1’air sont devenus
une préoccupation majeure pour beaucoup de citoyens, et le transport transcontinental de
panaches de pollution impose de considérer les impacts potentiels des augmentations des

émissions de polluants a I’échelle de la plancte.

La surveillance de 1’atmosphére et I’étude de 1’évolution future de sa composition reposent
sur la combinaison d’observations faites depuis le sol, par des instruments embarqués sur des
avions et des satellites, et I’intégration des données dans des modeles atmosphériques. Le
sondage satellitaire par télédétection passive a connu un essor important depuis une quinzaine
d’années, et s’impose maintenant comme un outil indispensable pour diagnostiquer 1’impact

de I’activité anthropique sur I’environnement.

Le monoxyde de carbone (CO) joue un rdle important dans la chimie troposphérique. Il se
forme lors de processus de combustion incompléte des hydrocarbures fossiles ou de biomasse.
I1 est de plus produit lors de 1’oxydation du méthane ou des composés organiques volatils non
méthaniques par le radical hydroxyle OH. Son puits principal provient de sa réaction avec
OH, ce qui lui donne un r6le important dans le controle de la capacit¢ oxydante de
I’atmosphere, régulant ainsi les concentrations de méthane et d’ozone. Son temps de vie, de
I’ordre de quelques semaines, lui permet d’étre un excellent traceur de transport de la

pollution.

Le LATMOS travaille depuis les années 1990 sur la mission de I’instrument [ASI (Infrared
Atmospheric Sounding Interferometer), un spectrométre a transformation de Fourier
embarqué a bord de la plate-forme météorologique européenne MetOp (Meteorological
Operationnal satellite programme). IASI a été congu pour mesurer les spectres du systeme
Terre-atmosphere dans 1’infrarouge thermique en visée au nadir, avec un balayage
perpendiculaire a la trace. Il a été développé conjointement par le CNES (Centre National

d’Etudes Spatiales) et Eumetsat (European organization for the exploitation of meteorological
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satellites) pour mesurer des paramétres météorologiques, de manicre opérationnelle dans la
troposphere et la basse stratosphére. En plus des objectifs météorologiques (température et
vapeur d’eau), IASI a également été concu pour mesurer toute une série de gaz traces
atmosphériques tels que le CO, mais aussi I’ozone, la vapeur d’eau, le dioxyde de carbone,

I’acide nitrique ou encore le méthane.

Mes travaux s’inscrivent dans le cadre de I’exploitation des données fournies par cette
mission, et portent en particulier sur le CO. Nous avons aussi eu acceés aux données fournies
par d’autres sondeurs mesurant le rayonnement dans 1’infrarouge, notamment MOPITT/Terra
(lancé fin 1999), un radiomeétre a corrélation qui mesure le CO, et ACE-FTS/SCISAT (lancé
en 2003), un sondeur en occultation solaire qui couvre une gamme d’altitude qui s’étend de 6

a 100 km.

Les travaux rapportés dans ce manuscrit de thése :

- présentent six ans de données de CO restitués par 1’équipe LATMOS-ULB (grace a
I’algorithme d’inversion FORLI) a partir des mesures de I’instrument IASI. Ces produits CO
IASI sont utilisés par une large communauté d’utilisateurs scientifiques afin de construire des
prévisions de pollution (projet MACC), d’étudier des épisodes de feux, de suivre des
panaches de pollution lors de campagnes de mesures, d’établir des tendances ou encore
d’améliorer des inventaires d’émissions ;

- décrivent les exercices de validation des données CO fournies par la mission ACE/FTS et
des données CO TASI avec des mesures sol, avion et satellites ;

- comparent en détail les données CO [ASI aux données CO MOPITT, afin de quantifier au
mieux et de comprendre leurs différences pour établir des tendances sur le long terme. Ce
travail a ét¢ mené en collaboration avec I’'ULB (Université Libre de Bruxelles) et le NCAR

(National Center for Atmopheric Research).

Le premier chapitre de ce manuscrit présente le CO, ses sources et puits et la distribution de
sa concentration aux échelles locale et globale. Ce chapitre aborde ¢galement la mesure de la
concentration du CO dans le cadre de réseaux de mesure et par des instruments embarqués sur
des satellites. Le chapitre 2 décrit la mission IASI/MetOp et les problémes direct et indirect de
la restitution de la concentration d’une espece atmosphérique a partir de la mesure du

rayonnement du systeme Terre-atmosphére dans le domaine spectral de 1’infrarouge
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thermique. Dans ce chapitre, ’outil de restitution FORLI est également évoqué. La suite du
manuscrit s’attache a décrire les résultats de mes recherches. Apres la validation des produits
CO de l'instrument ACE-FTS (chapitre 3), le chapitre 4 présente six années de données
FORLI-CO, dont une section sur leur validation. Les données sont décrites sous forme de
distributions a 1’échelle globale ou encore de séries temporelles a I’échelle locale. Des
exemples d’utilisation des données FORLI-CO sont également exposés. Enfin, le chapitre 5
présente une étude sur 1’impact des hypothéses a priori dans les processus d’inversion des

données 1ASI et des données MOPITT.
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Chap. 1 Mesure du monoxyde de carbone

Chapitre 1: Mesure du monoxyde de carbone

1.1 Le monoxyde de carbone

1.1.1 Sources et puits

Le monoxyde de carbone (CO) est émis directement dans I’atmosphére lors de processus de
combustion incompléte (déficitaire en oxygene) des hydrocarbures fossiles ou de biomasse.
Les hydrocarbures fossiles (pétrole, gaz naturel, charbon) sont utilisés dans les processus
industriels, la production d’énergie, le chauffage, ou encore par les véhicules de transport
routier. Les feux de savane, le brilage des déchets agricoles et les feux de foréts sont des
exemples de feux de biomasse. Le CO est également produit dans 1’atmosphere lors de
I’oxydation du méthane ou des composés organiques volatils non méthaniques (comme

I’isopréne) par le radical hydroxyle OH.

Son puits principal est sa réaction avec le radical hydroxyle OH, le principal agent nettoyant
de I’atmosphere. Cette réaction représente environ 90-95% du puits de CO dans la majeure
partie de la troposphére (Logan et al., 1981). Cette réaction représente également 75% du
puits de OH (Thompson, 1992). Le reste des radicaux OH réagit avec le CHy et les
hydrocarbures non-méthaniques pour produire du CO,. Le CO joue donc un rdle important
dans la capacité oxydante de 1’atmosphére, régulant ainsi les concentrations de CHy: si la
concentration de CO augmente dans I’atmosphere, le radical OH sera davantage détruit lors

de sa réaction avec le CO et sera ainsi moins disponible pour des réactions avec le CHy.

CO+OH — H+ CO,

H+0,+M — HO,+M (M=0; ou N)
HO; + NO — OH + NO;,

NO, + hv - NO +O

O0+0,+M — O3 +M

CO+20,+hv— COy + 03 (bilan dans la basse atmosphere)
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Chap. 1 Mesure du monoxyde de carbone

Ainsi, pour une molécule de CO oxydée, une molécule d’Os est produite. Le CO a donc un
impact sur la qualité de I’air. Il est un précurseur important de la production photochimique de

I’0zone en présence de monoxyde d’azote.

Le CO n’est pas directement considéré comme un gaz a effet de serre mais il joue un réle sur
le climat du fait de son impact sur le temps de vie de gaz a effet de serre (e.g. Prather et al.,
1996 ; Daniel and Solomon, 1998 ; Prather and Ehhalt, 2001). Ainsi émettre 400 Tg de CO
(~ émissions annuelles dues au brilage de la biomasse) est équivalent a émettre 20 Tg de CHy4
(~ émissions annuelles dues aux termites) (Wild and Prather, 2000 ; Derwent et al., 2001). En
tant que précurseur de 1’ozone troposphérique et du méthane, le CO a un forcage radiatif

indirect de 0.2 W.m™ (Forster et al., 2007).

100 ——

Thermosphere 90/
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Fig. 1.1- Profil vertical schématique du rapport de mélange du CO en fonction de I’altitude,
avec les différentes sources (en bleu) et puits (en rouge), d’apreés Clerbaux et al. (2008).

La distribution verticale du CO, avec ses sources et ses puits, est schématisée sur la Fig. 1.1.

Le rapport de mélange’ du CO dans la troposphére varie entre 50 et 150 ppbv mais les

' Le rapport de mélange en volume d’un gaz minoritaire indique la proportion du gaz minoritaire en nombre de
molécules par rapport au nombre de molécules d’air sec. Lorsque cette proportion est trés petite on utilise des
facteurs multiplicatifs et on note le rapport de mélange en ppmv (parties par million en volume, facteur 10°), ou
ppbv (parties par milliard en volume, facteur 10”), ou méme en pptv (parties par trillion en volume, facteur 10'%).
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Chap. 1 Mesure du monoxyde de carbone

concentrations de CO peuvent étre cinq a dix fois plus ¢levées au voisinage des sources de
combustion et dans les panaches. Dans des régions reculées de 1’hémispheére sud et dans les
basses couches, les rapports de mélange sont de 35-40 ppbv, en raison de 1’¢éloignement des
sources anthropiques et de la présence des mers qui couvrent une grande partie de
I’hémisphére sud (Novelli et al., 1998 ; Duncan et al., 2007). Au-dessus de 50 km, dans la
mésosphere et la thermosphere, la principale source de CO est la photolyse du CO, et le

rapport de mélange de CO atteint 5-20 ppmv a 80 km.

1.1.2 Le CO, un traceur de transport de la pollution

Le temps de vie du CO, qui dépend de la latitude, de I’altitude et de la saison, varie de
quelques semaines a deux mois dans la troposphere (Logan et al., 1981). Cela en fait donc un
bon traceur des sources d’hydrocarbures qu’il s’agisse de pollution anthropique ou de feux de

biomasse.

La durée de vie du CO dans la troposphére n’est pas suffisante pour lui permettre d’étre bien
mélangé a I’échelle globale, le passage d’un hémisphere a 1’autre nécessitant au moins un an
(Fig. 1.2, Jacob (1999)). A I’échelle d’un hémisphere, le transport d’un constituant chimique
nécessite plusieurs mois. La durée de vie maximale du CO est donc trop courte pour
uniformiser sa concentration a 1’échelle d’un hémisphere. Sa distribution n’est donc uniforme

ni dans le temps ni dans I’espace, elle est trés marquée par les zones sources.

b)
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1 year {? C:} surface

Fig. 1.2 - Schéma des échelles de temps typiques pour le transport horizontal des constituants
chimiques dans la troposphére (a) et pour le transport vertical (b). D’apres Jacob (1999) (PBL
signifie Planetary Boundary Layer, c’est-a-dire la couche limite terrestre).
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1.1.3 Emissions a I’échelle globale

La Table 1.1 présente le bilan global estimé¢ du CO, en détaillant les différents puits et
sources. Il est important de noter les incertitudes de ces estimations. En effet, les fourchettes
sont parfois trés larges, pouvant aller du simple au double. Si on effectue la somme des
valeurs minimales et des valeurs maximales des sources de la Table 1.1, on obtient un total

estimé entre 1430 et 2890 Tg CO/an.

Table 1.1 - D’apres la table 5.4 de Brasseur et Solomon (2005) : Global Budget of Carbon
Monoxide (Tg CO.yr'), mise & jour grice aux estimations pour I’année 2005 de Claire
Granier (communication personnelle).

Sources Amplitude (Tg CO/an)
Combustion de la biomasse 260-490
Combustibles fossiles 490-640
Oxydation du méthane 400-800
Oxydation des hydrocarbures non méthaniques 200-600
Végétations 70-160
Océans 10-200
TOTAL (Y min ; Y max) 1430-2890
Puits

Réaction avec OH 1400-3000
Dépot au sol 100-600
Perte vers la stratosphére ~100
TOTAL (Y min ; Y max) 1600-3700

Par ailleurs, Prather and Ehhalt (2001) estiment les sources annuelles de CO dans la
troposphere a 2000-3000 Tg. Les émissions directes de CO sont globalement de 500-600 Tg
par an pour les émissions anthropiques et de 300-600 Tg par an pour les émissions liées aux
feux de biomasse (e.g., Granier et al., 2011 ; van der Werf et al., 2010). Notons que les feux
de forét ne représentent qu’un faible pourcentage par rapport aux feux de savane et au briilage

des déchets agricoles (Badr and Probert, 1995).

Le trafic routier est a ’origine de 85% des émissions de CO dues a la combustion des

énergies fossiles en 2008 aux Etats-Unis (http://www.epa.gov/air/emissions/) et de seulement
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26% pour les émissions de 2011 en Europe (EEAZ, 2013). Cette source diminue depuis les
années 1990 dans les pays industrialisés (EEA, 2013). Mais il est difficile d’établir une
tendance pour les pays en développement. Pour I’est de 1’Asie, on estime que les émissions
anthropiques ont augmenté de 34% entre 2000 et 2008 (Kurokawa et al., 2013). Enfin, une
carte de I’inventaire des émissions de CO MACCity (sources anthropiques) pour 2012 est

présentée sur la Fig. 1.3.

MACCity: anthro_CO, Sum sectors total /cell for year 2012 _

Total=592.0107
Unit=Tg/year

Fig. 1.3 - Sources anthropiques de CO de l’inventaire d’émission MACCCity (Source :
http://eccad.pole-ether.fr).

Duncan et al. (2007) ont noté une diminution de 2% par an des émissions de CO dans les
hautes latitudes (au-dessus de 63°N) entre 1988 et 1997. Les auteurs expliquent cette tendance
par la diminution des émissions en Europe. Kumar et al. (2013) font part d’'une diminution de
0.31 £0.30 ppbv/an pour [I’Atlantique nord, tendances observées au Pico Mountain
Observatory dans les Acgores et reproduites par le modéle GEOS-Chem. D’autre part, Worden
et al. (2013) ont estimé une diminution de 1% par an des émissions de CO dans I’hémisphére

nord, entre 2001 et 2011 (cf. section 4.3.4).

1.1.4 Le CO et la qualité de I’air

Actuellement en France, les émissions de CO ne dépassent pas les normes de qualité de I’air,
fixées a 10 000 pg/m’ (ou 8.7 ppmv) en moyenne sur 8 heures. Cette valeur limite est

largement respectée en situation de fond (maximum en 2012 = 1600 ug/m3 ou 1.4 ppmv) ainsi

. European Environment Agency
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qu’a proximité du trafic (maximum = 2900 pg/m’ ou 2.5 ppmv). AIRPARIF (association
assurant la surveillance de la qualité de 1’air en Ile-de-France) montre que les concentrations
maximales sur 8 heures en Ile-de-France ont fortement baissées depuis 15 ans (Fig. 1.4). Les
teneurs maximales sont aujourd’hui 10 fois inférieures a celles relevées il y a 15 ans, du fait
des progres technologiques importants entrainant une diminution des quantités de CO émises
par les véhicules routiers. Les teneurs mesurées ces dernieres années sont les plus faibles de
I’historique. L'OMS (Organisation Mondiale de la Santé) recommande des niveaux
d'exposition (concentrations et durées) au-dessous desquels il n'a pas été observé d'effets

nuisibles sur la sant¢ humaine ou sur la végétation (cf. Fig. 1.5).

W Stations trafic - agglomération Stations de fond - agglomération

40000 4 S
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Fig. 1.4 - Evolution des concentrations maximales sur 8 heures de CO en Ile-de-France de
1991 a 2012 (Bilan AIRPARIF 2012, http://www.airparif.asso.fr/ pdf/publications/bilan-
2012.pdf).
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Fig. 1.5 - Niveaux d'exposition au CO (concentrations en microgrammes par metre cube d'air
et durées) au-dessous desquels il n'a pas été observé d'effets nuisibles sur la santé humaine ou
sur la végétation, selon 'OMS (http://www.airparif.asso.fr/reglementation/recommandations-
oms). Pour information, 100 000 pg/m’ =~ 87 ppmv ; 60 000 pg/m’ =~ 52 ppmv ; 30 000 pg/m’
~ 26 ppmv et 10 000 pug/m’ ~ 8.7 ppmv.
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Pour étudier I’atmosphére urbaine sur Paris, le LATMOS et le LPMAA® se sont associés pour
développer une plate-forme de recherche expérimentale, QualAir
(http://qualair.aero.jussieu.fr), incluant un laboratoire connecté a de nombreux instruments
situés sur les toits de 1’Université Pierre et Marie Curie, au centre de Paris. Parmi ces
instruments, on trouve un analyseur de CO par absorption dans 1’infrarouge a corrélation
gazeuse (Annexe B), CO11M (http://qualair.aero.jussieu.fr/LPMAA/CO11M). Un exemple de
série temporelle mesuré par cet instrument en janvier 2009 est donné sur la Fig. 1.6, ou un pic

a plus de 2 ppmv est observé autour du 11 janvier.
CO11m LPMAA — janvier 2009

2.0

1.5 |'|

1.0 | ‘W
”F”H‘ A -uﬁh‘ff\f anu v

0.0_ |

5 10 15 20 25 30
jour julien

ppmv

Fig. 1.6 — Exemple de série temporelle de concentration de CO pour le mois de janvier 2009,
mesurée a la station QUALAIR, sur le campus de I’'UPMC (http://qualair.aero.jussieu.fr), avec
CO11M, un analyseur de CO par absorption dans I’infrarouge a corrélation gazeuse (Annexe
B).

3 Laboratoire de Physique Moléculaire pour I’ Atmosphére et I’ Astrophysique
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1.1.5 Les réseaux de mesures du CO

Dans les années 1980-90, des réseaux de mesures de surface et aéroportés ont été mis en place
afin de surveiller la composition chimique de 1’atmosphére. Ces réseaux permettent de
surveiller le CO a différents endroits du globe. Quand des profils sont mesurés, leur résolution
verticale est trés bonne, meilleure que les profils fournis par les instruments embarqués sur
des satellites, comme IASI, ACE-FTS et MOPITT dont il est question dans cette thése. Les
réseaux de mesures permettent 1’estimation de tendances sur le long terme. Ces mesures

servent également a la validation des mesures satellite.

Les différentes méthodes qui permettent de mesurer le CO sont présentées dans 1’ Annexe B.

Le spectromeétre a transformation de Fourier fait I’objet de I’ Annexe C.

1.1.5.1 Les réseaux de mesures de surface

Le réseau international NDACC* est composé de plus de 70 stations (Fig. 1.7(a)). Son but est
I’observation et la compréhension de 1’état physique et chimique de la stratosphere et de la
haute troposphére, et, plus particulierement, 1’étude de I’impact des changements dans la
stratosphere sur la troposphére et sur le climat. La surveillance de la couche d’ozone est une
priorité. Depuis 1991, de nombreuses espéces sont mesurées : O3, H,O, BrO, OCIO, CIO, HF,
HCI, CIONO,, NO, NO,, HNOs, CO,, CH4, N,O, CO, etc. Les instruments qui mesurent le
CO sont des spectrometres a transformation de Fourier (Annexe C) sondant dans le domaine

spectral de I'infrarouge : des spectrometres FTIR (Fourier Transform InfraRed).

Le réseau TCCON® comprend une vingtaine de stations sol (Fig. 1.7(b)) qui mesurent des
colonnes de CO,, CH4, N,O, HF, CO, H,O et HDO grace a des spectrometres a
transformation de Fourier dans la région spectrale du proche infrarouge. Certains sites
fournissent des données depuis 2004 (voir http://tccon.ipac.caltech.edu/ pour la liste des

stations et la date de début de disponibilité des données en fonction des stations).

* Network for the Detection of Atmospheric Composition Change (www.ndacc.org)
> Total Carbon Column Observing Network
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Le CMDL? était un laboratoire spécialisé dans le suivi du climat, qui faisait partie de la
NOAA’. 1l a commencé a faire des mesures de CO en 1988 sur 3 sites. Des échantillons d’air
¢taient capturés dans des flacons puis analysés dans un laboratoire a Boulder. Fin 1995, 61
sites effectuaient des mesures de CO. En octobre 2005, le CMDL a fusionné avec cinq autres
laboratoires de la NOAA pour former le ESRLS. Actuellement, au sein de ’ESRL, le CCGG’
conduit des recherches pour comprendre le cycle du carbone au niveau global ainsi que son
impact sur le climat. Des mesures sont effectuées pour déterminer les niveaux de fond, les
tendances et les causes de variabilit¢ de gaz comme le CO,, le CHy et le CO. 88 sites
d’observations mesurent le CO grace a des flacons

(http://www.esrl.noaa.gov/gmd/dv/data/?parameter name=Carbon%2BMonoxide).

Des produits utilisant les données ESRL sont disponibles via GLOBALVIEW-CO

(http://www.esrl.noaa.gov/gmd/ccgg/globalview/co/co_intro.html).

ICOS" est un programme européen dont 1’objectif est de fournir des observations sur le long
terme nécessaire a la compréhension du cycle du carbone et des émissions de gaz a effet de
serre. Un réseau européen de stations et de centres de traitement de données est en cours de
développement depuis 2008. Le CO,, le CHy4, le CO ainsi que d’autres especes seront

mesurées (http://www.icos-infrastructure.eu/).

1.1.5.2 Le réseau de mesures aéroportées

Le programme MOZAIC"' a fourni des mesures d’ozone, de vapeur d’eau, de monoxyde de
carbone et d’oxydes d’azote depuis 1999. L’acquisition de ces données, ainsi que
d’observations météorologiques (force et direction du vent, température) se faisait
automatiquement lors de vols commerciaux internationaux (décollage, vol et atterrissage,
pour des vols aller et retour) depuis 1I’Europe vers I’ Afrique, I’Amérique, le Moyen-Orient et
I’Asie. Le programme TAGOS (depuis juillet 2011) est le successeur de MOZAIC avec la

perspective de devenir une infrastructure a long terme pour la surveillance de I’atmosphere

% Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory

7 National Oceanic and Atmospheric Administration

¥ Earth System Research Laboratory

? Carbon Cycle-Greenhouse Gases group

' Integrated Carbon Observation System

" Measurements of OZone aboard in-service Airbus airCraft

23



Chap. 1 Mesure du monoxyde de carbone

(Fig. 1.7(c)). En plus des especes mesurées dans le cadre de MOZAIC, une instrumentation
plus compléte permet la mesure des particules nuageuses et, suivant les options de

I’instrument, des aérosols, du CH4 ou du CO,.

Le CO est mesuré systématiquement a bord d’Airbus A340 depuis décembre 2001 (Nedelec
et al., 2003). Les mesures sont effectuées par un instrument s’appuyant sur la technique de
corrélation a filtre gazeux dans ’infrarouge (cf. Annexe B) dont la résolution temporelle est
de 30 s (ce qui correspond a une distance de vol de 7.5 km a vitesse de croisiére) et la
précision de £5 ppbv. Pendant la durée des vols, ’altitude de 1’appareil varie entre 8 et
12.5 km. Pour les études de validation, ce sont principalement les mesures de profils au

décollage et a I’atterrissage qui sont utilisées.
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Fig. 1.7 - Réseaux NDACC (a), TCCON (b), et vols IAGOS opérés entre juillet 2011 et
décembre 2013 (c).
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1.2 Le CO vu de I’espace avant IASI

Nous allons décrire ici les différentes missions qui ont précédé la mission IASI/MetOp et qui
mesurent également le CO, en nous limitant aux instruments sondant I’atmosphére dans

I’infrarouge thermique.

Il existe deux principaux types de visée pour les instruments embarqués sur des satellites
mesurant la composition chimique de 1’atmospheére: la visée au nadir vers la Terre et la visée

au limbe vers le Soleil, une étoile, ou sans source de fond (Fig. 1.8).

Dans le cas d’une visée au nadir, le capteur spatial mesure le rayonnement émis et réfléchi par
la surface de la Terre apres sa traversée de 1’atmosphére. Dans ce cas, la résolution verticale
du profil atmosphérique restitué est limitée, dépendant des caractéristiques du capteur.
Généralement, la mesure au nadir est complétée par un balayage perpendiculaire a la trace du
satellite, d’ou une bonne résolution horizontale de I’instrument : c¢’est le cas de I’instrument

IASI a bord de MetOp, mais pas de TES a bord d’AURA.

Visée au nadir

'y
'/0
e

Visée au limbe

©The COMET Program

Fig. 1.8 - Vue artistique d’un satellite visant au limbe (2 gauche) et d’un satellite visant au
nadir (a droite).

Dans le cas d’une visée au limbe, I’instrument pointe tangentiellement a la Terre, effectuant
des mesures au travers de couches distinctes de 1’atmosphere. On parlera d’occultation si le
Soleil ou d’autres étoiles sont visés. On peut également observer I’atmospheére terrestre sans

source de fond. C’est alors I’émission atmosphérique et sa transmission a travers les couches
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successives que 1’on mesure. La visée au limbe permet d’obtenir une résolution verticale fine
du profil restitué (de 1 a 3 km) mais une résolution horizontale grossiére (~100 km ou plus).
Si le satellite pointe vers le Soleil, on parlera de visée en occultation solaire, dont les mesures
offrent I’avantage d’une source intense de rayonnement, ce qui se traduit par un rapport signal
sur bruit (SNR, pour Signal to Noise Ratio) élevé qui permet le sondage de molécules
présentes en faibles concentrations : c’est le cas de I’instrument ACE-FTS a bord de

SCISAT-1.

Les premieres mesures de CO dans I’infrarouge thermique depuis 1’espace ont été effectuées
par ’instrument MAPS (Measurement of Air Pollution from Space) depuis la navette spatiale
Challenger (Reichle et al., 1986, 1990). Le spectrométre a transformation de Fourier
IMG/ADEQOS est le précurseur des instruments nadir a haute résolution spectrale. Il existe
actuellement plusieurs instruments défilants mesurant le CO dans ’infrarouge : quatre par
visée au nadir (MOPITT/TERRA, AIRS/AQUA, TES/AURA et IASI/MetOp) et un par visée
au limbe (ACE-FTS/SCISAT-1). L’instrument MIPAS/Envisat a également fourni des
mesures de CO par visée au limbe mais il ne fonctionne plus depuis avril 2012. La Table 1.2
résume les principales caractéristiques de ces missions (la mission IASI/MetOp est décrite

dans la section 2.1).

Table 1.2 - Principales caractéristiques des missions embarquées sur satellite qui utilisent
I’infrarouge thermique pour sonder I’atmosphere et mesurer le CO. La mission IASI/MetOp
est décrite dans la section 2.1.

Mission/Plate-forme Instrument Mode de visée Espéces mesurées | Période de
Agence Taille du pixel fonctionnement
Couverture

Altitude sondée
IMG/ADEOS FTS Nadir H,0, CO,, CHy,,|Aout 1996-
NASDA OPD: 10 cm 8 x 8 km N,O, 05,  CO, |Juin 1997

1 pixel CFC-11, CFC-12,

0-30 km CFC-113,

HCFC-22, HNO;

MOPITT/TERRA Spectrometre a Nadir + balayage CO Décembre 1999
NASA corrélation 22 x 22 km Toujours actif

1 pixel

0-25 km
AIRS/AQUA Spectrométre a Nadir + balayage H,O, CO,, CHy, O3, | Mai 2002
NASA réseau 13.5x 13.5 km CO, (S0,) Toujours actif

I/AI=1200 9 pixels
0-30 km
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TES/AURA FTS Nadir + pointage H,0, O3, CO, CO,, | Juillet 2004
NASA OPD: 5.3x 8.3 km CHy, NO, N,O,|Toujours actif mais
8.45 c¢cm (nadir) —| 1 pixel NO,, SO,, NHs;, |couverture
33.8 cm (limbe) 0-32 km HNO;, CH;0H, | horizontale limitée
CFCs
MIPAS/ENVISAT FTS Limbe H,O, CO,, CH,, |Mars 2002-
ESA OPD: 20 cm - |Global N,O, O3  CO,|Avril 2012
8 cm 6-100 km CFC-11, CFC-12,
ClO CIONO,,
0ClO, HNO;,
C2H6, SF6, NOz,
NO, NH;, OCS,
SO.,...
ACE/SCISAT FTS Occultation solaire | H,O, CO,, CH,, | Aout2003
CSA OPD :25cm Principalement N,O, O;,  CO, | Toujours actif
hautes latitudes CFC-11, CFC-12,
6-100 km CIONO,, HCI, HF,
HNO;, NO,, NO,
N,Os, CCL5F,
CCl,F,,...
IASI/METOP FTS Nadir + balayage cf. Table 2.2 IASI-A Octobre
EUMETSAT/CNES OPD:2cm 12 x 12 km 2006-Toujour actif
4 pixels IASI-B  Septembre
0-30 km 2012-Toujours actif
IASI-C Lancement
prévu en 2018
1.2.1 MAPS

L’instrument MAPS est un analyseur a corrélation par filtres gazeux (Gaz Filter Correlation,
cf. Annexe B). Il a volé quatre fois a bord de la navette spatiale: en novembre 1981 en tant
que premiere charge scientifique a bord de la station, en octobre 1984 ainsi qu’en avril et
octobre 1994. MAPS mesure les distributions de CO dans la basse atmosphére (de 3 a 10 km),
pour les latitudes comprises entre -57° et 57° de latitude (-38° et 38° de latitude pour la
mission de 1981). Ces premieres observations ont montré de fortes différences dans les
tropiques et I’hémisphere nord en fonction de la latitude mais aussi de la longitude (Fig.
1.9(a)). Elles ont révélé d’importantes €missions de CO lors des feux de biomasse,
spécialement en Afrique. Elles ont également confirmé le gradient entre les hémispheres nord
et sud, qui avait déja été découvert par un spectrometre embarqué sur bateau (Malkov et al.,

1976).

1.2.2 IMG/ADEOS

L'interférometre IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse gases) a été lancé en tant

qu'élément de la charge utile du satellite japonais ADEOS (Advanced Earth Observing
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Satellite) en aolit 1996. La plate-forme ADEOS a cessé de transmettre en juin 1997, suite a
une panne de courant dans son panneau solaire. IMG était le premier sondeur troposphérique
infrarouge permettant la mesure simultanée depuis l'espace d'une série de gaz traces qui ont
un impact sur la chimie et le climat (Kobayashi et al., 1999). Il a permis les premiéres études
de restitution de la colonne ou du profil d’ozone (Turquety et al., 2002) et de CO (Hadji-
Lazaro et al., 1999 ; Clerbaux et al., 1999 ; Barret et al., 2005) provenant d’un instrument

nadir a haute résolution dans I’infrarouge.

MAPS November12-14, 1981

LATITUDE idegrees)

CO total column (10" moleculesicm’)

20020929: CO (ppbv) at 500 mb

) TES L2 Dally Plot: CO Total Column, Nadir, 08/01-08/02 2005 80 100 120 140 160
runlD = 3002, minVal = 0.78 x10' maliem?, maxVal = 4.3 x10'® molcm®
num observations « 3456, num retrieved « 3333, num good quality = 2979

T T =
0 02 08 06 D@ 1 12 14 18 15 2 22 24 206 28 3 32

COtotal column x10' moleculesicm?®

WA x6 35 4

0.5 1.0 1.5 20 25 3.0 35
GO Column Density {x10™ malicm®)

Fig. 1.9 — (a) Premicre carte de rapport de mélange de CO pour les hautes pressions observé
par MAPS (a) les 12, 13 et 14 novembre 1981 (Reichle et al., 1986). Colonnes totales de CO
vues par IMG (b) entre le ler et le 10 avril 1997 (Barret et al., 2005). Et exemples de
distributions journaliéres de CO vues par MOPITT (c), AIRS (d), TES (e) et IASI (f).
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IMG était un interférometre a transformation de Fourier qui a enregistré I'émission thermique
du systéme Terre-atmosphére entre 600 et 3030 cm™, avec une différence de chemin optique
(OPD) maximale de 10 cm. ADEOS était sur une orbite héliosynchrone qui croisait I'équateur
a 10h30, heure locale. L'instrument assurait 14.25 orbites par jour avec des séries de six
mesures successives séparées par 86 km (toutes les 10 s) le long de la trace. Le pixel était de 8
km x 8 km, dans trois bandes spectrales, correspondant a trois détecteurs différents et trois
pixels géographiquement adjacents. En raison du flux considérable de données, le mode
opérationnel d'IMG consistait en 4 jours de fonctionnement suivis d’une halte de 10 jours,
excepté pour une période spécifique du 1 au 10 avril 1997 pour laquelle 10 jours consécutifs

de données sont disponibles (Fig. 1.9(b)).

1.2.3 MOPITT/TERRA

L’instrument MOPITT (Measurements Of Pollution In The Troposphere), développé par
I’Agence Spatiale Canadienne et la NASA, a été lancé a bord du satellite EOS Terra en
décembre 1999 et est devenu opérationnel en mars 2000. Il est destiné a fournir
prioritairement des concentrations de CO et de CH4 dans la troposphere, afin de déterminer
les sources d’émissions de ces polluants primaires et de suivre 1’évolution spatio-temporelle
des panaches de pollution. MOPITT fonctionne en visée au nadir. La technique de mesure
exploite la radiométrie par corrélation de gaz (cf. Annexe B). Pour mesurer le CO, MOPITT
utilise le rayonnement infrarouge terrestre a 4.7 um environ: canaux 1 et 5 (cellules a
modulation de longueur) et canaux 3 et 7 (cellules a modulation de pression); ou le
rayonnement solaire a 2.3 um environ (canaux 2 et 6). Soit un total de six canaux sensibles au
CO. Cependant, depuis mai 2001, il ne reste que 2 canaux opérationnels dans la bande de
I’infrarouge (canaux 5 et 7), D'instrument ayant perdu un de ses deux systémes de
refroidissement. Le satellite Terra a une orbite quasi-circulaire et héliosynchrone, avec une
inclinaison approximative de 98.2° et un passage a I’équateur a 10h30, heure locale. MOPITT
couvre toutes les latitudes avec une taille de pixel de 22 km x 22 km et une période de revisite

de trois jours (Fig. 1.9(c)).

Avec des données depuis 2000, les produits CO MOPITT sont largement utilisés dans la

communauté. Les produits ont ¢été améliorés avec le temps. La version 6 est maintenant
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disponible pour I’ensemble de la période (mais pas encore validée). Depuis 2011, les
luminances dans le proche infrarouge ont ét¢ exploitées et deux nouveaux produits CO sont
disponibles en plus du produit TIR (thermal-infrared) : le NIR'? (near-infrared) et un produit
combiné TIR+NIR' (Deeter et al., 2013). Ces différents produits sont disponibles depuis le
début de la mission MOPITT. Pour citer quelques exemples, le CO MOPITT est utilisé pour
contraindre des mod¢les, établir des tendances, valider d’autres produits, améliorer des
inventaires d’émissions, etc. Des exemples sont présentés dans la section 4.3. La liste des

publications peut étre vue a I’adresse : http://www?2.acd.ucar.edu/mopitt/publications.

1.2.4 AIRS/AQUA

L’instrument AIRS (Atmospheric Infrared Sounder) est un sondeur infrarouge lancé en mai
2002, a bord de la plate-forme AQUA, avec deux sondeurs micro-ondes opérationnels
(Aumann et al., 2003). Il a pour objectif d’observer 1’eau, les cycles énergétiques, la variation
du climat ainsi que la réponse du climat a I’augmentation des gaz a effet de serre. Il a été
congu pour réaliser des cartes 3D de température de 1’air et de la surface, de vapeur d’eau et
des propriétés nuageuses. Il s’agit d’un spectromeétre a réseaux mesurant dans 1’infrarouge de
3.74 2 15.4 pum avec un pouvoir de résolution PR=1200. Les données des trois instruments
sont analysées en méme temps pour filtrer les nuages et avoir un profil de température et
d’humidité avec une grande précision : 1 K et 20% respectivement dans la troposphere. En
plus de profils précis de température et d’humidité, AIRS peut mesurer I’ozone, le CO (Fig.
1.9(d)) et parfois le CO; et le CH4. AIRS fournit une couverture globale de la Terre en un jour

avec une résolution horizontale de 13.5 km au nadir.

Les produits CO AIRS ont notamment servi a étudier des variabilités sur le long terme
(Warner et al., 2013a), la pollution en Arctique (Fisher et al., 2010), etc. Ils sont associés avec
d’autres produits afin d’élaborer des produits combinés : avec TES et MLS (Warner et al.,
2013b) ou encore avec MOPITT et SCIAMACHY (Kopacz et al., 2010). Ils permettent

également la validation d’autres produits.

" Dans la nomenclature généralement rencontrée dans I’observation de la Terre, la région NIR est la région
comprise entre 1 et 0.75 pm (par exemple la bande A de O, a 0.765 um) et donc la région de 2.3 um utilisée par
MOPITT en flux solaire réfléchi devrait s’appeler SWIR (Short Wave InfraRed) comme c¢’est la convention pour
les Sentinels (S5P et S5).
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1.2.5 TES/AURA

L’instrument TES (Tropospheric Emission Spectrometer) a été lancé en juillet 2004 sur la
plate-forme AURA (Beer, 2006). TES est un spectrométre a transformation de Fourier qui
possede a la fois une visée au nadir et une visée au limbe. Il a une haute résolution spectrale.
Il mesure dans I’infrarouge de 3.2 4 15.4 um avec un échantillonnage spectral de 0.0592 cm ™
au nadir et 0.0148 cm ' au limbe. La résolution verticale au limbe est de 2.3 km et la
résolution horizontale au nadir est de 5.3 x 8.3 km. Les espéces mesurées sont : HO, O3, CO
(Fig. 1.9(e)), CO,, CH4, NO, N,O, SO,, NH3;, HNOs3;, CH;0H, CFCs, etc. La couverture

globale de la Terre est réalisée en 26 heures (16 orbites).

L’instrument TES fonctionne encore aujourd’hui mais il est seulement activé au-dessus de
certaines régions afin de 1’ « économiser ». Comme les produits MOPITT et AIRS, il est
combiné avec d’autres produits pour certaines études : avec MLS dans Luo et al. (2013) ou

encore utilisé lors d’exercices de validation.

1.2.6 MIPAS/Envisat

L’instrument MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding) a été
lancé en mars 2002 a bord de la plate-forme Envisat (Fischer et al., 2008). 1l s’agit d’un
spectrometre a transformation de Fourier qui mesure 1’émission atmosphérique dans
I’infrarouge thermique au limbe de 4.15 a 14.6 um avec un échantillonnage spectral de
0.025 cm . MIPAS permet de mesurer jusqu’a une vingtaine d’espéces de la haute
troposphere a la thermosphere (de 5 a 160 km) avec une couverture globale réalisée en trois

jours.

MIPAS a surtout permis d’étudier le CO en émission dans la haute stratosphere et la

mésosphere de jour (Funke et al., 2009). Il ne fonctionne plus depuis avril 2012.

1.2.7 ACE-FTS/SCISAT-1

La mission ACE (Atmospheric Chemistry Experiment) fut lancée par 1’Agence Spatiale

Canadienne sur le satellite SCISAT le 12 aotit 2003. Le but principal de la mission est I’étude
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de la chimie et de la dynamique qui contrdlent la distribution de 1’ozone dans la stratosphére
et la haute troposphére, avec un intérét particulier pour la région Arctique. Le concept de ACE
est similaire a celui d’ATMOS, une expérience NASA qui a volé quatre fois sur la navette
spatiale (entre 1985 et 1994). Le domaine d’altitude sondé s’étend de la haute troposphere a la
thermosphére (vers 100 km), et les espeéces mesurées sont le CO, 1’ozone, les familles HOj,
NOx, ClOy, et les composés fluorés (Bernath et al., 2005 ; Boone et al., 2005 ; Walker et al.,
2005).

L’instrument est un spectrométre a transformation de Fourier haute résolution (0.02 cm™,
correspondant & une longueur maximale de différence de chemin optique de 25 cm), qui
enregistre les spectres atmosphériques dans la région spectrale 750-4400 cm™ (de 2 a 13 pm)
en occultation solaire. Une orbite inclinée a 74° combinée avec une altitude de vol de 650 km
a été choisie afin que ACE ait une bonne couverture aux latitudes élevées. En orbite, ACE
observe 15 levers et 15 couchers du soleil par jour. Pendant le lever et le coucher du soleil, les
spectres  atmosphériques, qui contiennent I'information sur différentes couches
atmosphériques, sont enregistrés et leur analyse fournit des profils des constituants
atmosphériques avec une résolution verticale d’environ 3-4 km, du sommet des nuages
jusqu’a 105 km environ. Grace a son excellent rapport signal sur bruit de 200-300 sur la
quasi-totalité de sa gamme spectrale ainsi que son pas de temps de 2 s, ACE-FTS fournit des
mesures trés précises et tres résolues verticalement. Cependant, son mode d’occultation
solaire limite sa résolution horizontale. Dans le chapitre 3 de ce manuscrit, je présenterai des

travaux de validation des données CO de ACE-FTS.

En aolt 2013, SCISAT a célébré son 10°™ anniversaire en orbite et ACE-FTS est toujours
actif. Ces dernieres années, le CO de ACE-FTS a été étudié dans la stratosphere et la

mésosphére (Forkman et al., 2012 ; Hoffmann et al., 2011).

En conclusion citons I’instrument CrIS (Cross-track Infrared Sounder), spectrométre a
transformation de Fourier lancé (apres IASI) le 8 octobre 2011. Il fait partie de la mission
NPP Suomi (National Polar-orbiting Partnership), un partenariat entre la NASA et la
NOAA". L’objectif de CrIS est de fournir des profils de température et d’humidité afin

d’améliorer les prévisions météorologiques. Certaines especes chimiques dont le CO sont

" National Oceanic and Atmospheric Administration
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également restituées (Gambacorta et al., 2013). Dans la région spectrale du CO, les

performances de CrIS sont moins bonnes que celles de IASI.
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Chapitre 2: Observations IASI et probléme inverse

2.1 IASI

L’instrument IASI (Infrared Atmospheric Sounding Interferometer) est un spectrometre a
transformation de Fourier embarqué a bord de la plate-forme météorologique européenne
MetOp (Meteorological Operationnal satellite programme). Il a été congu pour mesurer les
spectres du systéme Terre-atmosphére dans 1’infrarouge thermique en visée au nadir, avec un
balayage perpendiculaire a la trace. Il a été¢ développé conjointement par le CNES (Centre
National d’Etudes Spatiales) et Eumetsat (European organization for the exploitation of
meteorological satellites) pour mesurer des parameétres météorologiques, de maniére

opérationnelle dans la troposphére et la basse stratosphére.

Le CNES a été en charge de la conception de l'instrument, qui a commencé en 1998. Il est
responsable du développement du logiciel de traitement de données (Data Processing
Software) ainsi que du centre d'expertise technique a Toulouse (TEC) ou sont suivies les
performances et la calibration de l'instrument IASI. L’ESA a été chargée du lancement de
I’instrument. Eumetsat est responsable de la plate-forme ainsi que du traitement des données,
de leur distribution de maniére opérationnelle aux utilisateurs ainsi que de leur archivage.
Depuis juin 2007, les données sont mises a disposition en quasi temps réel a travers le
systtme de dissémination (EumetCast) qui utilise les satellites de télécommunication
géostationnaires a usage commercial pour transmettre des données a une vaste communauté

d'utilisateurs.

Afin d’améliorer les prévisions météorologiques, IASI'* mesure la température et 1’humidité,
avec un tres haut niveau de précision (1 K pour la température et 10% pour I’humidité). En
plus des objectifs météorologiques, IASI a également été congu pour mesurer toute une série
de gaz traces atmosphériques tels que le monoxyde de carbone, mais aussi 1’ozone, la vapeur
d’eau, le dioxyde de carbone, ’acide nitrique ou encore le méthane. Ces mesures sont

effectuées a 1’échelle globale pour I’étude de I’effet de serre ou de la pollution atmosphérique.

'* Cf. IASI Science Plan, rédigé par C. Camy-Peyret et J. Eyre (1998)
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D’autres instruments se trouvent ¢galement a bord de MetOp (Fig. 2.1) et peuvent étre utilisés
en combinaison avec IASI. Parmi ces instruments, citons I’imageur AVHRR (Advanced Very
High Resolution Radiometer) qui permet de caractériser la couverture nuageuse, la
température de surface et les caractéristiques de la surface, et le spectrométre UV-VIS
GOME-2 (Global Ozone Monitoring Experiment) qui mesure des profils d’ozone ainsi que
des colonnes totales de dioxyde d’azote, de dioxyde de soufre ou encore de monoxyde de
brome. Les données AVHRR colocalisées avec les champs de vue IASI permettent la
caractérisation des nuages présents et la quantification de I’hétérogénéité de la scéne pour la
correction de la réponse spectrale de IASI. La colocalisation des observations AVHRR et
IASI est réalisée a I’aide d’observations de I’imageur IIS (Integrated Imaging Subsystem)

associé a IASI.

Trois instruments IASI ont été construits pour trois lancements successifs. Le premier modele
a été lancé le 19 octobre 2006 a bord de MetOp-A, depuis la base de Baikonour (Kazakhstan)
avec une fusée Soyouz. Le second modele a été lancé le 17 septembre 2012 a bord de MetOp-

B. Le lancement de MetOp-C est prévu pour 2018.

Metop Satellite and Instruments

i AVHRR-3

HIRS-4
Metop 1/2 only

OEUMETSAT, 2006

Fig. 2.1 - A gauche: configuration de la plate-forme MetOp avec IASI et les autres
instruments a bord. A droite : Schéma du balayage de IASI, perpendiculairement a la trace du
satellite (Clerbaux et al., 2009).
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2.1.1 Géométrie d’observation

IASI observe I’atmosphere a partir d’une orbite polaire héliosynchrone a une altitude
d’environ 817 km. La mesure au nadir est complétée par un balayage perpendiculaire a la
trace du satellite. Trente acquisitions sont effectuées le long de la ligne de visée et de maniére
symétrique par rapport au nadir avec un angle variant de —48.2° & +48.2°. La longueur au sol
du balayage est d’environ 2200 km. Le champ de vue de l’instrument (IFOV pour
Instrumental Field of View) est constitué¢ de 2 x 2 pixels circulaires hors axe de 12 km de
diametre pour une sceéne au nadir (Fig. 2.1). Ces quatre pixels sont inscrits dans un carré de 50
km x 50 km en projection au sol. Une séquence compléte de visée (30 scénes d’acquisition)
dure 8 s. Le miroir a balayage permet de viser la méme scéne pendant le temps d’acquisition.
En plus des 30 visées au sol, la séquence de 8 s inclut aussi des visées vers les cibles de
calibration ainsi que le retour a la position de départ.

Avec son mode de visée en balayage et son orbite héliosynchrone, IASI fournit une
couverture globale (95.5%) bi-journaliére. L instrument effectue 14 révolutions par jour (101
minutes par orbite environ). Ses heures de passage a I’équateur sont 9h30 et 21h30, heure

locale.

2.1.2 Spécifications techniques

IASI est basé sur la télédétection infrarouge, travaillant dans la gamme spectrale de 645 cm™
42760 cm™ (15.5 - 3.62 um) (Table 2.1) avec un échantillonnage constant de 0.25 cm™. Le
domaine spectral a été choisi afin de couvrir la bande du CO, avec la branche Q autour de
15 pm (666 cm™, utilisée pour les restitutions des profils de température), la bande de I'ozone
autour de 9.6 pm (~1000 cm™), la bande de la vapeur d'eau, celle du CO, ainsi que celle du
méthane. Ce domaine contient également la région ou la lumiére solaire réfléchie commence a
apporter sa contribution (a partir de 2000 cm™). En outre, il est possible de restituer les
propriétés des surfaces, des nuages, et de mesurer certains constituants qui absorbent

faiblement, a partir des fenétres atmosphériques.
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Table 2.1 - Caractéristiques du satellite MetOp et de I’instrument IASI (Clerbaux et al., 2009).

Metop A Launched on October 19, 2006
Altitude ~817km
Orbit Polar sun-gynchronous
Inclination 98.7° to the equator
Local time ~(9:30, descending orbit
Time for one orbit 101 min
Repeat cycle 29 days (412 orbits)
IASI Fourier transform spectrometer
Size and weight 1.7m>,236 kg
Spectral range 645 to 2760 cm ™!
Spectral resolution 03-0.5em~! (0.5em ™1 apodized)
Radiometric noise <0.1-0.2K (6501750 em™1)
(NeAT at 280K) 0.2-0.4K (1750-2500 ecm™1)
Scan type Step and dwell
Field of view 50 km (3.33°) at nadir,

with 4 simultaneous pixels of 12 km
Full swath width ~2200 km (£48.3°), 120 pixels
Global Earth coverage 2 times per day
Data rate 1.5 Mbps (after onboard processing),

120 radiance spectra every 8s
~1 300000 observations per day
Lifetime 5 years

Le domaine spectral a été divisé en trois bandes (645-1210 cm™, 1210-2000 cm™, 2000-2760
cm™), avec un détecteur spécifique a chacune des bandes afin d’optimiser les performances de
IASI. Les caractéristiques spectrales de l'instrument sont déterminées par la résolution
spectrale et par la précision radiométrique. Cette précision est spécifiée en termes d'écart de
température équivalent au bruit NEDT (Noise Equivalent Temperature Difference), pour une
température de référence donnée de 280 K (Fig. 2.2). Cela inclut toutes les contributions au
bruit (détecteurs, amplificateurs, convertisseurs analogique-numérique, traitement) et toutes
les sources d'erreur qui ne résultent pas d'un biais (erreurs dues au mouvement du champ de
vue, fluctuations de la calibration de la longueur d'onde, fluctuations de la calibration
radiométrique, etc.). La différence de chemin optique maximale de IASI est de 2 cm, ce qui
est I’équivalent d'une résolution spectrale de 0.5 cm™ aprés apodisation. Les spectres mesurés
par l'instrument [IASI sont d'une bonne qualité radiométrique, puisque les performances de
IASI sont meilleures que celles estimées avant le lancement de l'instrument et ce, d’un facteur

2 dans plusieurs gammes spectrales.
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Fig. 2.2 - Bruit radiométrique de IASI établi a partir d’un jeu de spectres représentatifs,
mesurés au-dessus d’une large gamme de latitudes, d’apres Clerbaux et al. (2009). Les valeurs
sont exprimées en radiance (W/(m’.sr.m ')) (noir) et sont converties en différence de
température équivalente (K) (bleu) pour une température de référence de 280 K.

Afin de corriger la réponse instrumentale (réduire I'amplitude des oscillations), les produits
standards TASI sont apodisés par une fonction gaussienne avec une largeur a mi-hauteur de

0.5 cm™ qui correspond 4 la résolution spectrale aprés apodisation.

La chaine de traitement IASI permet de générer des spectres atmosphériques calibrés et
apodisés a partir des interférogrammes mesurés. Un premier traitement est effectué¢ a bord du
satellite et permet de réduire la quantité de données d'un facteur 30, de corriger les défauts de
linéarité présents lors de la détection, de calculer la transformée de Fourier inverse et enfin
d'effectuer une calibration radiométrique sur les spectres obtenus qui constituent les données
de niveau 0. Ces derniéres incluent donc les spectres pré-calibrés, les images non calibrées
correspondantes, les images de calibration, les données de vérification et les données
auxiliaires nécessaires pour les traitements ultérieurs. Ces traitements sont effectués au niveau
du segment sol (environ 3 h apres acquisition). Il existe trois niveaux dans la chaine de
traitement :

—niveau la : Il s'agit des spectres calibrés non apodisés et les images correspondantes. Cette
étape du traitement comprend le décodage des données, une post-calibration radiométrique,
une calibration spectrale, l'enregistrement commun des données IASI et AVHRR via les
images IASI, la géolocalisation et la datation.

—niveau 1b : Il correspond au niveau la ré-échantillonné.
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—niveau lc : Il s’agit des spectres de niveau 1b apodisés pour obtenir une fonction de réponse
spectrale de l'instrument nominale. Ce niveau inclut aussi une analyse des radiances AVHRR
sur les pixels IASL

Ce sont ces luminances de niveau lc qui sont distribuées de maniére opérationnelle via le
systtme de dissémination de données EumetCast. Un certain nombre de variables
géophysiques (profils de température et d’humidité, concentrations des gaz traces, propriétés
des surfaces et des nuages, etc.) appelées niveau 2 peuvent étre déduites a partir de I'inversion
des données de niveau 1. EumetCast distribue les produits de niveau 2 tels que les profils de
température et d'humidité ainsi que les propriétés des surfaces et des nuages depuis septembre
2007 (Schliissel et al., 2005), mais également les colonnes totales et partielles de gaz traces
(ozone, monoxyde de carbone, méthane, dioxyde de carbone, dioxyde d'azote) depuis mars
2008 (August et al.,, 2012). La Table 2.2 résume les différents produits géophysiques de
niveau 2 qui ont été obtenus a partir des mesures IASI par le groupe LATMOS-ULB.
D’autres groupes travaillent a 1’exploitation des données IASI et la liste de leurs publications
peut étre vue a I’adresse : http://smsc.cnes.ft/IASI/Fr/A_publications.htm. La Fig. 2.3 issue de
Clerbaux and Crevoisier (2013) montre des exemples de distributions globales pour un certain

nombre d’espéces.
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Table 2.2 - Composés atmosphériques restitués a partir des mesures IASI par le groupe
LATMOS-ULB, applications et utilisateurs, ainsi que les publications associées.

Composé Description Distribution Distribution Utilisateurs
future
Composition atmosphérique
co Depuis octobre 2007, Via Ether™ Sera biento6t (juin 2014) MACC I1;
systématique et quasi distribué via Scientifiques (85

temps réel (NRT),
échelle globale

EumetCast, et stockage
sur Ether (remplace le
produit actuel)

personnes inscrites via
Ether)

Fortems-Cheney et al., ACP (2009) ; George et al., ACP (2009) ; Pommier et al., ACP (2010) ; Fortems-Cheiney et al., JGR (2011) ; Sodemann
et al., ACP (2011); Tereszchuk et al., ACP (2011) ; Yurganov et al., ACP (2011) ; Klonecki et al., ACP (2012) ; Kertzenmacher et al., AMT
(2012) ; De Wachter et al., AMT (2012) ; Té et al., J. Atm. Oce. Tech. (2012) ; Krysztofiak et al., ACP (2012) ; Huijnen et al., ACP (2012) ;
Worden et al., ACP (2013) ; Stremme et al., ACP (2013) ; Inness et al., ACP (2013) ; Stein et al., ACPD (2014)

0;

Depuis janvier 2008,
systématique et NRT,
échelle globale

Demandes individuelles, via ftp

EumetCast en 2015, et
stockage sur Ether
prévu

Scientifiques ;
CCI/ESA ozone a partir
de 2014

Boynard et al., ACP (2009) ; Keim et al., ACP (2009) ; Massart et al., ACP (2009) ; Anton et al., Remote Sens of Env. (2011) ; Scannell et al.,
AMT (2012) ; Parrington et al., ACP (2012) ; Dufour et al., AMT (2012) ; Pommier et al., ACP (2012) ; Gazeaux et al., AMT (2013) ; Safieddine

etal., (2013)

SO,

Produit « pollution »
différent du produit
volcan

En mode recherche

Clarisse et al., GRL (2011a)

CH,

Echelle globale
Problémes pour
enlever H,0

En mode recherche

Razavi et al., ACP (2009,

HNO;

Echelle globale,
depuis 2009,
systématique et NRT,
échelle globale

EumetCast, au plus tard
en décembre 2016, et
stockage systématique
sur Ether prévu

Scientifiques

Wespes et al., ACP (200

9) ; Wespes et al., ACP (2012)

Ammoniac

Echelle globale

Deux ans de données disponibles
(2009 et 2011)

Sur Ether en 2014

Scientifiques ;
Projet EU FTP7
ECLAIRE

Clarisse et al., Nature Geo (2009) ; Clarisse et al., JGR (2010a) ; Heald et al., ACP (2012)

Air Soc London B (2013), Van Damme et al., ACPD (2013)

’

Ginoux et al., ACP (2012) ; Sutton et al., Phil Trans.

Methanol,
Acide formique

Echelle globale,
Produit pas validé

Un an de données disponible
(2009)

Scientifiques

Razavi et al, ACP (2011) ; Stavrakou et al., ACP (2011) ; Stavrakou et al., Nature Geo. (2012); Wells et al., ACP (2012)

Aérosols

Echelle globale

En mode recherche

CCI/ESA aerosols en
2014

Clarisse et al., Appl. Optics (2010b) ; Clarisse et al.

, ACP (2013a)

Isotopes H,0

HDO, Zones ciblées

En mode recherche, demande des capacités de calcul supplémentaires pour traitement

a I’échelle globale

Herbin et al., ACP (2009) ; Lacour et al., ACP (2012), Pommier et al., AMT (2013)

Evénements exceptionnels

Volcans

S0O,, H,S, acide
sulfurique, cendres

Alertes disponibles via web ;
http://sacs.aeronomie.be/index.p
hp

SO, sur Ether en 2014

Alertes VAACs
Projet ESA SACS,
Projet EU FP7 Evoss
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(2013b) ; Brenot et al., Nat. Hazards Earth Syst. Sci. Discuss. (2013).

Feux

HCN, C;H,, acide
acétique, etc.

En mode recherche

Coheur et al., ACP (2009) ; Turquety et al., ACP (2009) ; Clerbaux et al., Cptes R Geo (2010) ; Clarisse et al., GRL (2011c); Duflot et al., AMT
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Fig. 2.3 - Exemples de distributions de différentes espéces vues par IASI.
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Apres cette présentation de I’instrument IASI, nous allons décrire succinctement la théorie du
transfert radiatif puis nous nous attacherons a présenter la méthode dite d’inversion optimale
sur laquelle repose I’inversion des données satellite IAST et MOPITT dont il sera question
dans cette thése. Nous terminerons le chapitre par une description de I’algorithme de
restitution rapide FORLI-CO que nous utilisons pour calculer les concentrations de CO a

partir de observations IASI de niveaux lc et 2 (température, humidité et nuages).

2.2 Eléments de transfert radiatif et inversion optimale
2.2.1 Eléments de transfert radiatif

2.2.1.1 Le rayonnement d’un corps noir

Tout corps, a une température supérieure a 0 K, absorbe et émet & un nombre d’onde donné,
un rayonnement fonction de sa température. Un corps noir est, par définition, un corps
absorbant toutes les radiations qu’il regoit. Son rayonnement (luminance spectrale)
monochromatique observé dans un certain angle solide (W/(cm”.sr.cm™)) est exprimé selon

I’équation de Planck, comme une fonction de sa température et du nombre d’onde v

~3 2
(r)=—2>
exp hve -1
KT,

avec h, la constante de Planck (6.63 x 107 J.s), ¢, la vitesse de la lumiere dans le vide

Eq. 2.1

(2.99792x 10® m/s) et k, la constante de Boltzmann (1.38 x 102 J/K). La luminance spectrale,
au nombre d’onde v, est définie comme la quantité d’énergie traversant un volume unitaire

par unité de temps et d’intervalle de nombre d’onde allantde v a v +d v .

La Fig. 2.4 présente les courbes de corps noir B, (T ) en fonction du nombre d’onde pour

différentes températures de surface. La courbe a 6000 K est représentative du spectre

d’émission du Soleil et celle a 300 K du spectre d’émission de la Terre. Les corps réels (par

43



Chap. 2 Observations IASI et probléme inverse

exemple la Terre et le Soleil) ne se comportent pas comme des corps noirs parfaits, on les
appelle des corps gris. La déviation de leur luminance par rapport a celle d’un corps noir a la

méme température s’exprime au travers de I’émissivité de surface ¢ :

L,(T)=¢&,,B,(T), 0<¢g, <1 Eq. 2.2

Elle représente le rapport de la luminance spectrale du corps considéré a une température 7'

sur celle du corps noir a la méme température ; elle est donc toujours inférieure ou égale a 1.

, 6000 K
1.2x107

1.0x10* 000K

2000
8.0x10°

1000 K RN
GO0 K )
600 K R

6.0x10°

4.0x10° 400 K 3

Spectral radiance [Wicm® srom™']

2.0x10° T3 K

L] 1000 2000 2000 2000 5000 ! T !
1E-4 1E-3 0.01

Wavenumber [cm”] Wavelength[cm]

Fig. 2.4 - Luminance spectrale d’un corps noir, par unit¢ de nombre d’onde (a gauche) et par
unité de longueur d’onde (a droite), a différentes températures dont celle de la Terre (en bleu)
et celle du Soleil (en rouge).

L’atmosphére terrestre n’a pas une température uniforme. Cependant, si nous considérons une
petite portion de I’atmosphére a une température locale 7, cette portion est dite en équilibre
thermodynamique local'®. Elle répond a I’équation de Planck et émet un rayonnement

& B, (T ) dans toutes les directions, ou ¢, représente I’émissivité spectrale du gaz considéré.

2.2.1.2 L’équation du transfert radiatif dans Uinfrarouge

L’¢équation du transfert radiatif rend compte de tous les processus pouvant affecter le

rayonnement lors de sa traversée de I’atmosphére. Elle permet de calculer la luminance

'® Dans la troposphére et la basse stratosphére, couches de I’atmosphére ou les concentrations de CO sont les
plus élevées. Les études présentées dans cette thése s’intéressent a ces couches atmosphériques.
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spectrale (L dont I"unité est le W/(cm”.sr.cm ")) pour un nombre d’onde % . En considérant un
¢lément de chemin optique ds dans I’atmosphere, le bilan des processus affectant les photons
d’une longueur d’onde donnée traversant un élément de volume s’écrit :

dL;
ds

— —k, Ly +J, Eq.2.3

Le premier terme représente 1’absorption dans 1’élément ds. k. représente le coefficient

d’absorption spectrale du gaz considéré au nombre d’onde v .J; représente la fonction

source dans ds. Il comprend un terme de diffusion JZ” et un terme d’émission thermique

§mi.¥ . ']V :Jéliﬁ +J§mis Eq 2.4

Dans la majeure partie du domaine spectral de I’infrarouge thermique, la contribution du
rayonnement solaire peut &tre négligée (elle devient cependant importante a partir de
2700 cm™) ; la source principale de rayonnement est donc la surface de la Terre. La diffusion
par les molécules ou par les aérosols peut étre également négligée, les processus
prépondérants étant 1’émission de la surface de la Terre et 1’absorption et 1’émission par les
constituants gazeux de I’atmosphere, les aérosols et les nuages. La fonction source peut alors
s’écrire :

J. ~J =k B.(T) Eq.2.5

v

L’équation 2.3 du transfert radiatif s’écrit :

1 dL,
k; ds

=L, (5)+ B(T,) Eq.2.6

avec I la température du gaz au point s . L’épaisseur optique du milieu entre les points s, et

s, est définie par :
(s,,8,) = j "k (s")ds' Eq. 2.7

On a alors aprés simplification et intégration de 1’équation 2.3 entre 0 (la surface de la Terre)

et s, la position du récepteur visant au nadir :
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0 —7(s,5,) —7(0,s,) Sr —7(s,5,)
L(s)= [L; O +(1-¢, ;) j k. (s)B.(T)e ds}e + jo k. (s)B,(T.)e*“"ds Eq.2.8

Le premier terme de cette équation correspond a 1’émission de la surface terrestre. Le second
a la contribution du flux descendant réfléchi, et le troisieme terme correspond a 1’émission

thermique le long du chemin optique.

La transmittance 7(s,,s,) exprimant la fraction de signal qui traverse la couche [s,,s,] est

donnée par : 7(s,,s,) =e " Eq.2.9

L’énergie est donc atténuée sur sa trajectoire entre 0 et s, par un facteur donné par la

transmittance.

2.2.2 Le signal associé au CO dans I’infrarouge thermique

Le signal mesuré par un sondeur spatial résulte de 1’interaction entre le rayonnement émis par
les corps gris (Terre ou Soleil) et I’atmosphére terrestre. La plupart des molécules qui jouent
un role dans 1’étude de la chimie atmosphérique et du climat possédent des bandes
d’absorption ro-vibrationnelles dans la région spectrale de I’infrarouge thermique. Le
spectre’’ mesuré contient ainsi les signatures spectrales de différents composants
atmosphériques, organisées en bandes de raies. Les raies spectrales renferment de
I’information sur la concentration des composés atmosphériques et sur leur distribution
verticale. Il est par conséquent possible de restituer de I'information sur un profil de
concentration si la mesure est suffisamment résolue spectralement. Cette opération nécessite

I’utilisation de techniques dites de restitution.

La Fig. 2.5 représente un spectre IASI ainsi qu’une partie zoomée sur la région spectrale ou le
CO absorbe (bande 1-0, centrée vers 2143 cm™). Sur ce spectre zoomeé, nous avons Superposeé

la position des raies d’absorption théoriques du CO pour les branches R et P (provenant des

"7 Le spectre du flux lumineux émis par la terre et transmis par l'atmosphére peut s'exprimer en luminance
absolue (e.g. W/(m>.cm™)) ou température de brillance (e.g. K) ou encore étre présenté sous forme de
transmittance (lorsqu'il est divisé par une référence comme le spectre d'émission du corps noir équivalent a la
surface de la terre).
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bases de données spectroscopiques GEISA' et HITRAN'), représentées par des barres

verticales rouges qui indiquent les positions des raies.

T T T T T T T
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265 1 il | | 1 I 1
2100 2110 2120 2130 2140 2150 2160 2170 2180 2190 2200
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v e g
P R

Wavenumber (cm'1)
Fig. 2.5 - Exemple de spectre IASI et zoom sur la région spectrale ou le CO absorbe. Les

barres rouges représentent la position des raies d’absorption théoriques du CO provenant des
bases de données spectroscopiques GEISA et HITRAN.

La Fig. 2.6 représente les structures d’absorptions des différentes especes chimiques
absorbant dans la méme région spectrale que le CO : la vapeur d’eau (H,O), le dioxyde de
carbone (CO,), I’0zone (O;) et I’oxyde nitreux (N,0O). Les raies d’absorption du CO (branches
R et P) sont représentées en rouge. Afin d’obtenir des concentrations de CO en inversant le
spectre, 1l convient d’étudier la partie du spectre ou le CO absorbe et ou il y a peu
d’absorption d’autres especes chimiques. Dans 1’algorithme FORLI-CO utilisé pour inverser
les mesures de IASI (section 2.3), c’est la région comprise entre 2143 et 2181.25 cm™ qui est
choisie. Cette région contient en effet les raies les plus intenses de la branche R et correspond

a une zone de faible absorption pour le CO,, le N,O et ’ozone.

'8 Gestion et Etudes des Informations Spectroscopiques Atmosphériques (Jacquinet-Husson et al., 2011).
' HIgh-Resolution TRANsmission molecular absorption database (Rothman et al., 2013).
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Fig. 2.6 - Raies d’absorption des principales molécules absorbant dans la région spectrale du
CO. La zone grisée correspond a la région spectrale 2143-2181.25 cm’™, utilisée par
I’algorithme d’inversion FORLI-CO qui inverse les spectres mesurés par [ASI (section 2.3).

Lors du processus d’inversion, 1’algorithme va simuler des spectres de manicre itérative, en
partant d’un spectre a priori, jusqu’a atteindre un spectre (calculé) qui soit le plus proche

possible selon des critéres définis a 1’avance du spectre mesuré.

Sur la Fig. 2.7, on peut voir un spectre mesuré (en noir) et un spectre calculé (en rouge) lors
du processus d’inversion. La différence entre les deux est appelé « résidu » et peut étre vue en
bleu. Dans le cas présenté, le résidu est compris entre = le bruit radiométrique de I’instrument

(délimité par les lignes horizontales grises dans la partie basse de 1’image).
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Fig. 2.7 - Spectre IASI enregistré prés de Los Angeles (USA), le 1% aoit 2008, a 9h30 heure
locale. Le résidu (en bleu), différence entre le spectre mesuré (en noir) et le spectre calculé
(en rouge) est dans la fourchette du bruit radiométrique (0.2 K, cf. section 2.1.2).

Dans la suite, nous allons détailler la méthode de restitution par estimation optimale qui est
associée a un code de transfert radiatif pour restituer les concentrations de CO a partir des

observations IASI et MOPITT.

2.2.3 Restitution des concentrations de CO : la méthode d’estimation optimale

Nous allons présenter ici la technique d’inversion qui repose sur la méthode d’estimation
optimale (OEM pour Optimal Estimation Method en anglais) décrite dans Rodgers (2000).
Les algorithmes d’inversion des mesures de IASI et MOPITT, dont nous allons parler plus
loin, reposent sur cette méthode. Celle-ci consideére notamment la contribution d’un état a
priori qui représente la meilleure connaissance a priori de la concentration de 1’espéce
mesurée. C’est la méthode la plus couramment utilisée dans le cas de I’inversion de spectres
en visée au nadir qui contiennent une mesure intégrée des concentrations des constituants

atmosphériques.
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2.2.3.1 Probléme direct et fonction de poids

Définissons le vecteur d’état et le vecteur de mesure. Le vecteur d’état, x, est un vecteur
constitu¢ des n ¢léments qui représentent les quantités a déterminer, par exemple les
concentrations en monoxyde de carbone. Le vecteur de mesure, y, est constitué des m
¢léments mesurés, les luminances composant le spectre dans notre cas. Ce vecteur est une

fonction du vecteur d’état mais aussi du bruit instrumental représenté par le vecteur ¢. La

relation entre le vecteur d’état et le vecteur de mesure s’écrit ;

y=F(x,b)+¢ Eq. 2.10

ou F(x,b) représente le modéele direct, soit la fonction directe du transfert radiatif. Le vecteur
b contient les n, parametres du transfert radiatif, autres que ceux du vecteur d’état a

déterminer, et qui sont les parametres spectroscopiques, les propriétés radiatives de la surface
de la Terre (température et émissivité de surface), les paramétres définissant 1’état de
I’atmosphere (profil de température, de pression atmosphérique et des concentrations des
autres constituants atmosphériques qui absorbent dans la méme région spectrale) et les
caractéristiques de I’instrument (fonction de réponse spectrale, résolution, échantillonnage).
Notons que ces n parameétres ne sont pas nécessairement parfaitement connus de 1’utilisateur

et une estimation de ces parameétres est alors utilisée.

La linéarisation du probléme direct autour d’un état de référence défini par x, et b permet de

A

caractériser 1’observation. Les vecteurs x, et b représentent respectivement la meilleure

estimation du vecteur d’état (I’état a priori) et la meilleure estimation de 5. Nous obtenons

alors :
y—F(xa,E)=M(x—xa)+m(b—5)+g, Eq.2.11
ox ob
soit y=F(x,,b)+K(x—x,)+K,(b—b)+¢ Eq.2.12
ot k= FGLb) X, = OF (x,,b)
ox ob
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La matrice K(mxn) appelée matrice des fonctions de poids ou matrice des jacobiens
représente la sensibilité du modéle direct a 1’état réel x. La matrice K,(mxn,) représente la

sensibilit¢ du modele direct aux parametres fixés du modele. L’étude des fonctions de poids
permet de vérifier que les spectres mesurés contiennent effectivement de 1’information sur la
concentration a restituer dans les différentes couches de 1’atmosphere. Elle ne renseigne
cependant pas de maniére précise sur la quantité d’information contenue dans la mesure, ni
sur la résolution verticale atteinte sur le profil de concentration. Pour cela, une analyse plus
approfondie du contenu en information doit étre effectuée (cf. section suivante). Les fonctions
de poids permettent également d’optimiser la région spectrale a considérer pour 1I’inversion et

renseignent sur le domaine d’altitude qui contribue le plus a la mesure.

2.2.3.2 Probléme inverse et fonctions de lissage

Le probléme inverse décrit comment le profil de concentrations est obtenu a partir de la
mesure spectrale. Le probléme est mal posé et admet plusieurs solutions, il faut donc le
contraindre. Il consiste a calculer x, une estimation de 1’état réel recherché x, a partir de la
mesure y et de I’estimation b des paramétres du modele, b, contrainte par les hypotheses a
priori :

%=R(,b,x,)=R(F(x,b)+¢&,b,x,) Eq. 2.13

ou R est la fonction du modele inverse. Elle représente une fonction de transfert entre 1’état
réel x et I’état restitué x, tenant compte de I’instrument et de la méthode d’inversion. Le
vecteur x, représente la meilleure estimation a priori de 1’état x. Il ne contribue pas a la
fonction de modele direct mais il affecte I’inversion. Il est construit par exemple a partir d’une

climatologie et de mesures indépendantes. La matrice de variance-covariance associée a x,

est notée S, (Fig. 2.8).
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Fig. 2.8 - Exemples de profils de CO a priori utilisé dans les inversions des produits IASI (un
profil unique a gauche) et TES (section 1.2.5) (au milieu) dont le profil a priori varie en
fonction du temps et de la géolocalisation (ici sont représentés les différents profils a priori
pour le mois d’aoiit) (Extrait de George et al. (2009)). Les barres horizontales pour IASI
représentent les écarts types relatifs au profil a priori, ce sont les éléments diagonaux de la
matrice de variance-covariance S, (a droite) associée au profil a priori 1ASI (extrait de
Hurtmans et al. (2012)). S, représente la variabilité autorisée autour du profil a priori lors de
I’inversion ; elle est exprimée en fraction de variabilit¢ au carré: une valeur de 0.01
correspond a une variabilité de 10% ; une valeur de 0.3965 (comme pour la premiére couche
de I’atmospheére entre 0 et 1 km) correspond a une variabilité de 63% environ.

Tenant compte de 1’équation 2.12, la linéarisation du modele inverse autour des états x, et b,

par rapport a y, permet de caractériser 1’inversion et nous donne:

R_F(xa,l;)+K(x—xa)+Kb(b—5)+g,5,an Eq.2.14

=>
Il

=>
[l
)

_F(xa,é),é,xa}c;y [K(x—xa)u(b(b—é)m] Eq.2.15

ou G, =— représente la sensibilit¢ de I’inversion a la mesure y, appelée matrice des gains.

Chaque colonne de G, (nxm)représente la contribution d’un élément de y au profil inverse.

Apres réarrangement des termes, le modele inverse linéarisé€ peut s’€crire :
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X—Xx, = R[F(xa,l;),l;,xa]—xa...
+A(x—-x,)... Eq. 2.16
+G e,

ou le premier terme représente le biais ou l’erreur systématique éventuelle associée aux
modeles direct et inverse. Il s’agit de 1’erreur résultant de I’inversion d’un état connu x, en

utilisant une mesure simulée sans bruit correspondant a cet état. Pour une méthode
d’inversion parfaite, ce terme doit étre nul.
Le second terme représente la maniére dont la quantité recherchée est dégradée par le systéme

d’observation (caractéristiques instrumentales et méthode d’inversion) :

G, [K(x—x,)]=Ax-x,) Eq.2.17

. s . Ox : . .
Cette relation définit la matrice A(nxn)= 6_x dont les lignes représentent les fonctions de
X

lissage (ou averaging kernels). Chaque élément du profil inversé x résulte donc du produit du
profil réel x par la fonction de lissage qui lui est associée. Pour un systéme d’observation idéal
ou tous les éléments du systéme mesuré participeraient a la mesure, la matrice A serait une
matrice identité et le profil réel pourrait alors étre atteint. Dans ce cas, les fonctions de lissage
sont des pics (Fig. 2.9(a)) pointant a ’altitude associ¢e. En pratique, la résolution verticale du
profil inversé est dégradée en tenant compte de la sensibilité de la mesure a certains €léments
du systeme mesuré. Les fonctions de lissage ont donc des profils étalés dont le maximum
indique I’altitude correspondant au maximum de sensibilité de la mesure et dont la largeur a
mi-hauteur indique la résolution verticale du profil inversé aux différents niveaux d’altitude

considéreés.
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Fig. 2.9 - Fonctions de lissage (ou averaging kernels) associées respectivement a un systéme
d’observation idéal (a), a I’inversion du CO avec FORLI, dans un cas ou les DOFS sont
proches de 1 (b) et dans un cas ou les DOFS sont proches de 2 (c). Les points de couleurs
indiquent les altitudes correspondant a chaque fonction de lissage.

Ainsi les fonctions de lissage de la Fig. 2.9(b) montrent que les concentrations du profil de
CO a la surface viennent d’une information vers 8 km : les noyaux bleu foncés associés aux
altitudes proches de la surface « pointent » vers 8 km. Il n’y a donc pas de sensibilité de la
mesure a la surface dans ce cas et I'information a ces altitudes est donnée par le profil a
priori. En revanche, les fonctions de lissage représentées sur la Fig. 2.9(c) montrent que les
concentrations inversées pour les basses couches sont basées sur une information qui vient de

la surface.
Finalement, le troisiéme terme de 1’équation 2.16 représente I’erreur d’inversion associée aux

incertitudes relatives au modele direct : les incertitudes sur les parametres fixés du modele

direct et sur le bruit de la mesure :

G,6, =G, K,(b-b)+¢] Eq.2.18
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Par conséquent, en 1’absence de biais, chaque ¢lément du profil inversé x résulte de 1’a priori
corrigé par la pondération de la différence entre X et x, par A, et des incertitudes dans le

modele direct :

x=x,+Ax-x,)+Ge, =(I-Ax,+ Ax+G g, Eq.2.19

La mesure contient un certain nombre d’¢léments indépendants d’information qui peut étre
déterminé a partir de parametres de diagnostic déduits de la matrice des fonctions de lissage
A (Rodgers, 2000). Le nombre de degrés de liberté associé au signal (DOFS pour Degree of
Freedom for Signal ; Rodgers, 2000) est déterminé par la trace de 4 (Rodgers, 2000) et

dépend des hypothéses a priori choisies.

d, =1r(4) Eq. 2.20

Dans le cas du CO, un DOFS inférieur a 1 signifie que seule la restitution d’une colonne
totale a du sens tandis qu’un DOFS supérieur a 1 signifie que la résolution du profil est
meilleure qu’une colonne troposphérique. Par exemple, un DOFS égal a 2 signifie que le
profil posséde deux couches d’information indépendantes (cf. Fig. 2.9 pour des exemples de

fonctions de lissage avec les DOFS associés).

2.2.3.3 Les composantes de ’erreur sur l’inversion

D’apres la linéarisation du modele inverse et en négligeant I’erreur systématique dans le
modele direct et le modele inverse (Eq. 2.19), l’erreur totale sur le profil inversé se

décompose en trois termes :

f-x=(A-1I)(x—x,)... erreur de lissage
+G K, (b —l;) erreur sur les parametres du modele Eq.2.21
+G¢ erreur due au bruit radiométrique
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qui représentent respectivement :

- Derreur de lissage : L’état réel étant inconnu, I’erreur de lissage ne peut étre estimée
que si ’on considére la statistique de cette erreur, décrite par une moyenne x et une

covariance d’un ensemble approprié d’états, qui peuvent €tre décrits par I’information

a priori x, et S, . Si’on choisit X =x_, la covariance associé¢e a I’erreur de lissage

s’écrit :
S, :(A—I)Sa(A—I)T Eq.2.22

- Derreur sur les parametres du modele, c’est-a-dire 1’erreur d’inversion due aux
paramétres fixés du modele direct. L’¢tat réel des paramétres b étant également

inconnu, la contribution de cette erreur ne pourra étre estimée qu’en considérant la

matrice de covariance associée a l’incertitude sur les parameétres du modéle, S,,

autour de b, la meilleure estimation des paramétres. La matrice de covariance

associée a cette contribution d’erreur sur I’inversion est donnée par :

S, =G K,S,KIG" Eq. 2.23

- Derreur due au bruit radiométrique dont la covariance est décrite par :

S, =G,S,G’ Eq.2.24

avec S, la matrice de covariance du bruit radiométrique qui est généralement aléatoire et

diagonale si les éléments du vecteur de mesure sont des mesures indépendantes.

L'analyse de chacun des termes du probléme inverse linéaris€ permet une caractérisation

précise du contenu en information du profil inversé et de 1'erreur associée a partir du calcul

des matrices fondamentales K ., G, et A (Rodgers, 2000). Une telle analyse est importante
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pour permettre l'utilisation et I'exploitation des inversions puisqu'elle renseigne sur leur

résolution verticale et leur précision.

2.2.4 Lissage de profils par les fonctions de lissage

Lors d’exercices d’inter-comparaison ou de validation, les produits CO provenant de
différents types d’instruments (sol, avion ou satellite) sont comparés. Cette comparaison
requiert une considération spécifique des caractéristiques instrumentales et d’inversion de
chaque produit. Ainsi, afin de comparer deux profils provenant d’instruments dont les
résolutions verticales sont significativement différentes, le profil issu de 1’instrument avec la
meilleure résolution verticale sera lissé a 1’aide des fonctions de lissage et des informations a
priori du profil issu de I’instrument avec la moins bonne résolution verticale (Rodgers et

Connors, 2003). La formule de lissage est la suivante :

high _ ow low ¢ __ high low
Xsmoothed = X4 +4 (xretrieved — X, Eq 2.25
high r . N1 . .
avec x,.... » le profil haute résolution a lisser (par exemple un profil in situ, ou un profil

simulé par un mod¢le),

high
smoothed

X le profil haute résolution liss€,

A" la matrice des fonctions de lissage du profil basse résolution (par exemple un profil

satellite),

low . . e, . . , .
et x,", le profil a priori utilisé dans I’inversion du profil basse résolution.

Sur le méme principe, lorsque 1’on souhaite comparer les colonnes totales (et non les profils)
issues d’instruments de résolutions verticales différentes, le profil issu de I’instrument avec la
meilleure résolution verticale pourra étre lissé avec le vecteur de la fonction de lissage (ou
averaging kernel) correspondant a la colonne totale® issue de I’instrument avec la moins
bonne résolution spectrale, afin d’obtenir directement une colonne haute résolution lissée (cf.

Annexe A).

20 La fonction de lissage correspondant  la colonne totale de CO est un vecteur calculé en faisant la somme des

lignes de la matrice A . Il indique d’ou vient la sensibilité de la colonne totale inversée. Des exemples sont
donnés plus loin (Fig. 4.11).
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2.3 FORLI-CO

Les spectres en luminance de IASI dans I’intervalle spectral entre 2143 et 2181.25 cm™ sont
inversés grace a 1’algorithme FORLI-CO (Fast Optimal Retrievals on Layers for IASI)
développé par Daniel Hurtmans a 1’Université Libre de Bruxelles (ULB). Cet algorithme est
décrit en détail dans Hurtmans et al. (2012). 1l a été spécifiquement développé pour répondre
aux besoins opérationnels du traitement des données IASI. L’algorithme est basé sur I’OEM
(cf. section 2.2.3). Le profil a priori de CO ainsi que la matrice de covariance associée (Fig.
2.8) ont été construits a partir d’une base de données de profils mesurés par le programme
MOZAIC, des profils mesurés par I’instrument satellite ACE-FTS et des profils simulés par le
modéle global LMDz-INCA?' (Turquety et al., 2009). FORLI-CO utilise les spectres IASI
(données de niveau Ic), les profils atmosphériques de température, d’humidité et le
pourcentage de couverture nuageuse IASI (données de niveau 2) ainsi que des données
d’émissivité de surface. Seules les données ou la couverture nuageuse est inférieure a 25%
sont traitées”. FORLI-CO fournit des profils de CO en colonnes partielles sur 19 couches
atmosphériques, allant de la surface jusqu’au sommet de I’atmosphere (60 km) : 18 couches
de 1 km entre 0 et 18 km et une couche de 18 a 60 km. Un profil en rapport de mélange
effectif est également disponible, calculé a partir du profil en colonnes partielles divisé par le
profil de densit¢ de 1’air correspondant. FORLI-CO fournit également des diagnostics
d’erreur, incluant une matrice a posteriori de variance-covariance d’erreur et une matrice de

fonctions de lissage.

Notons que FORLI restitue des colonnes partielles par couche (de 1 km). En cas de
représentation graphique d’un profil en rapport de mélange, la colonne partielle
(correspondant a une couche) est convertie en rapport de mélange (moyen dans la couche) qui

est associ¢ a I’altitude correspondant au milieu de la couche.

! Modéle de chimie-aérosols couplé & LMDz, modéle de circulation générale atmosphérique développé le LMD.
INCA : INteraction avec la Chimie et les Aérosols. Le « z » est pour zoom.

*2 Dans Iinfrarouge, les nuages absorbent et émettent du rayonnement en fonction de leur température. Ce sont
également des diffuseurs. Leur présence peut cacher une partie de la colonne atmosphérique et donc altérer
I’inversion.
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Chapitre 3: Le CO mesuré par la mission ACE-FTS

3.1 Introduction aux chapitres 3, 4 et 5

La suite de ce manuscrit va s’attacher a décrire les résultats de mes recherches. Le premier
volet de mes recherches a concerné la validation de données de monoxyde de carbone,

dérivées des mesures des satellites ACE-FTS et IASIL.

Dans le cadre de la validation des données CO de ACE-FTS (Chapitre 3), j’ai manipulé un
grand nombre de données provenant de différents instruments. Je me suis attachée a les
comparer et a déduire des biais moyens, en prenant en compte les différentes résolutions
verticales des instruments, c’est-a-dire en lissant les données les plus résolues avec les
fonctions de lissage des données les moins résolues. J’ai été en contact avec les responsables
des différents jeux de données. Dans I’article présenté, j’ai été en charge de toutes les
comparaisons, et ai donc généré toutes les figures associées ainsi que les statistiques qui en

découlent. Cathy Clerbaux s’est chargée de la rédaction.

L’¢tude des données IASI FORLI-CO qui font I’objet du chapitre 4 est plus poussée.
L’algorithme d’inversion FORLI a été développé par Daniel Hurtmans de I’'ULB avec qui
I’équipe LATMOS collabore trés étroitement. Nous disposons aujourd’hui d’un jeu de
données de 6 ans. Dans le cadre de 1’édition spéciale IASI du journal Atmospheric Chemistry
and Physics (ACP), j’ai été en charge d’écrire le premier article de validation des données
FORLI-CO avec des jeux de données d’autres instruments embarqués sur des satellites,
sondant, comme IASI, I’atmosphere dans I’infrarouge thermique. Ce chapitre comprend
également les résultats de validation qui ont ét¢ publiés suite a 1’article. Les produits FORLI-
CO sont utilisés par de nombreuses équipes scientifiques et je présente également dans ce

chapitre des résultats publiés dans des articles dont je suis co-auteur.

Apres la validation des produits CO ACT-FTS et IASI, Dautre volet de mes recherches
présenté dans le chapitre 5 concerne la comparaison des données FORLI-CO IASI aux
données MOPITT, afin de quantifier au mieux et de comprendre leurs différences. MOPITT

fournissant des données de CO depuis 2000, et la mission [ASI étant prévue jusqu’a fin 2020

59



Chap. 3 Le CO mesuré par la mission ACE-FTS

environ, nous souhaitons montrer que IASI est un bon successeur de MOPITT, notamment
pour I’¢élaboration de tendances sur le long terme. Afin de quantifier le poids du choix des
hypothéses a priori dans le processus d’inversion de la mesure, nous avons mené une
expérience qui a consisté a faire inverser des données MOPITT avec les hypothéses a priori
de FORLI. Ce travail a ét¢ mené en collaboration avec le NCAR (National Center for
Atmopheric Research) ou j’ai effectué plusieurs visites afin de mener a bien cette expérience.

Les résultats de cette étude font 1’objet d’un article en préparation.

3.2 Résumé long de I’article de validation des données CO de ACE-FTS

Le papier que je vais présenter a été publié¢ en 2008 dans la revue Atmospheric Chemistry and
Physics (ACP) dans le cadre d’une phase de validation des produits de I’instrument ACE-FTS
avant leur premiere distribution au public. Il fait partie d’une édition spéciale ACE-FTS.
Cathy Clerbaux et moi-méme avons été chargées par le Science Team ACE-FTS de valider le
produit CO v2.2. Nous I’avons comparé avec des mesures sol, ballon, avion et satellite, ce qui
a nous a fait interagir avec un grand nombre de personnes, comme 1’atteste la présence des 52

co-auteurs.

CO measurements from the ACE-FTS satellite instrument: data analysis and validation
using ground-based, airborne and spaceborne observations

Clerbaux, C., George, M., Turquety, S., Walker, K. A., Barret, B., Bernath, P., Boone, C.,
Borsdorff, T., Cammas, J. P., Catoire, V., Coffey, M., Coheur, P.-F., Deeter, M., De Mazie¢re,
M., Drummond, J., Duchatelet, P., Dupuy, E., de Zafra, R., Eddounia, F., Edwards, D. P.,
Emmons, L., Funke, B., Gille, J., Griffith, D. W. T., Hannigan, J., Hase, F., Hopfner, M.,
Jones, N., Kagawa, A., Kasai, Y., Kramer, 1., Le Flochmoén, E., Livesey, N. J., Lopez-
Puertas, M., Luo, M., Mahieu, E., Murtagh, D., Nédélec, P., Pazmino, A., Pumphrey, H.,
Ricaud, P., Rinsland, C. P., Robert, C., Schneider, M., Senten, C., Stiller, G., Strandberg, A.,
Strong, K., Sussmann, R., Thouret, V., Urban, J., and Wiacek, A.

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, doi:10.5194/acp-8-2569-2008, 2008.

Le CO est une des especes mesurées par le spectrométre a transformation de Fourier a bord du
satellite ACE. Le mode de visée de I’instrument est une visée au limbe, par absorption. Dans

cet article, les profils (de 6 a 100 km) et des colonnes partielles de CO de la version v2.2 des
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produits de ACE-FTS sont validés en utilisant des jeux de données d’instruments de onze
stations sol (réseau NDACC), embarqués a bord d’avions (programme MOZAIC), de ballon
(SPIRALE) et sur cing satellites (TES et MOPITT en visée au nadir, et MIPAS, MLS et SMR
en visée au limbe). Cet exercice de validation couvre la période de février 2004 & décembre

2006.

Initialement prévue pour 1’é¢tude de la chimie de 1’0ozone aux pdles, la mission ACE fournit
beaucoup de données aux hautes latitudes, ou les passages sont plus fréquents. La méthode
d’inversion des mesures ACE-FTS utilise un ajustement par la méthode des moindres carrés
non linéaires. Dans la version v2.2 des produits CO que nous cherchons a valider, de
nombreuses fenétres spectrales ont été ajoutées dans le processus d’inversion afin d’améliorer

les performances de I’instrument dans les basses altitudes.

Les profils ACE-FTS sont fournis avec un pas de 1 km (aprés une interpolation entre les
altitudes mesurées). L’erreur d’inversion est la plus importante pour la colonne 6-12 km
(1.9%). Puis elle baisse a 0.5% pour les colonnes 12-25 et 25-50 km. Pour réaugmenter a
1.1% pour les colonnes 50-80 et 80-100 km. L’erreur sur les niveaux individuels d’inversion
est de 10% pour la troposphére et la stratosphere, et entre 5 et 20% pour les altitudes

supérieures.

Les données de comparaison proviennent d’instruments faisant appel a différentes techniques
de mesures, de méthode de sondage et de méthode d’inversion. Cependant, tous utilisent la
base de données spectroscopiques HITRAN (Rothman et al., 2005). Les altitudes de mesures
varient d’un instrument a I’autre, ainsi que les résolutions verticales ou encore les altitudes de
sensibilité. Afin d’en tenir compte dans cet exercice de validation, les profils des instruments
avec la plus haute résolution verticale ont été lissés par convolution avec les fonctions de
lissage de I’instrument dont la résolution verticale est la plus basse (cf. section 2.2.4, Eq.

2.25)

Pour les stations sol, les critéres de colocalisation choisis sont de 24 h et de 1000 km, afin que
I’étude comporte suffisamment de données sol. En comparant les colonnes partielles (définies
entre le plus bas niveau de ACE-FTS et 25 km), les différences moyennes varient entre 13 et

40%.
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Pour les profils mesurés par les avions du programme MOZAIC, les criteéres de colocalisation
sont de 24 h, 9° en latitude et 10° en longitude. La différence moyenne est de moins de 16%

pour des comparaisons entre 6 et 12 km.

Concernant les mesures satellitaires avec visée au nadir, les critéres de colocalisation sont de
24 h et 5° en latitude, 5° en longitude pour MOPITT et 300 km pour TES. Pour la colonne
comprise entre 5.5 et 8.5 km, altitudes des maxima de sensibilit¢ pour MOPITT et TES,
I’accord avec ACE-FTS est de 10% environ, quand aucun lissage n’est appliqué. En revanche,

quand les profils sont lissés, ’accord est presque parfait, avec moins de 2.2% de différence.

Enfin, pour les mesures satellitaires avec visée au limbe, les mesures de ACE-FTS sont plus
basses que celles de MLS et SMR, pour la haute tropospheére (en dessous 20 km). ACE-FTS
se compare bien avec MIPAS : £26% de différence pour toutes les altitudes, sauf pour la
couche 38-41 km ou les différences peuvent atteindre 50%. Entre 20 et 100 km, les
comparaisons entre ACE-FTS et les 3 instruments satellitaires visant au limbe montrent des

différences de moins de 30%, sauf pour MLS.
Cet exercice de validation a permis de dégager les incertitudes suivantes : moins de 15% dans

la haute troposphere (8-12 km), moins de 30% dans la stratosphére (12-30 km) et enfin moins

de 25% entre 30 et 100 km.

3.3 Article1

En février 2014, le « ISI citation index » de cet article est de 35.
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Fig. 1. Schematic plot of a standard atmospheric CO profile,

with the different sources of production (blue) and destruction/sinks
(red) as a function of altitude. The CO profile was constructed from
averaged ACE-FTS data over China and completed with TES data
over the same area below 6 kim. The vertical sensitivity of each CO
sounding type of instrument 1s also reported on the right-hand side
of this plot. MW and TIR refer to millimeter-wave and thermal
infrared spectral regions, respectively.

Abstract. The Atmospheric Chemistry Experiment (ACE)
mission was launched m August 2003 to sound the atmo-
sphere by solar occultation. Carbon monoxide (CO), a good
tracer of pollution plumes and atmospheric dynamics, 1s one
of the key species provided by the primary instrument, the
ACE-Fourier Transform Spectrometer (ACE-FT3). This in-
strument performs measwrements in both the CO 1-0 and 2-0
ro-vibrational bands, from which vertically resolved CO con-
centration profiles are retrieved, from the mid-troposphere to
the thermosphere. This paper presents an updated descrip-
tion of the ACE-FTS version 2.2 CO data product, along with
a comprehensive validation of these profiles using available
observations (February 2004 to December 2006). We have
compared the CO partial columns with ground-based mea-
surements using Fourier transform mfrared spectroscopy and
millimeter wave radiometry, and the volume mixing ratio
profiles with airborne (both high-altitude balloon flight and
airplane) observations. CO satellite observations provided
by nadir-looking mstruments (MOPITT and TES) as well as
limb-viewing remote sensors (MIPAS, SMR and MLS) were
also compared with the ACE-FTS CO products. We show
that the ACE-FTS measurements provide CO profiles with
small retrieval errors (better than 5% from the upper tropo-
sphere to 40 km, and better than 10% above). These observa-
tions agree well with the correlative measurements, consider-
ing the rather loose coincidence criteria in some cases. Based
on the validation exercise we assess the following uncertain-

Atmos. Chem. Phys., 8, 25692594, 2008
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ties to the ACE-FTS measurement data: better than 15%
n the upper troposphere (8-12km), than 30% in the lower
stratosphere (12-30km), and than 25% from 30 to 100km.

1 Introduction

Carbon monoxide (CO) plays an important role in atmo-
spheric chemistry and is one of the key species that needs to
be measured globally and at different altitudes. The primary
emission sources of CO are associated with combustion pro-
cesses (transport, heating, industrial activities and biomass
burmng), along with biogenic sources and oceans. Tt is also
produced from the oxidation of methane and non-methane
hydrocarbons (see Fig. 1). At surface level, the volume mix-
g ratios range from a background concentration of 50 parts
per billion by volume (ppbv) to excess of 700 ppbv where
high emissions occur. Large uncertainties remain m the es-
timated strengths of both natural and anthropogenic sources.
The main sink for CO is chemical destruction by reaction
with the hydroxyl radical (OH). In the lower atmosphere,
where CO has a lifetime of several weeks to a few months,
its observation allows the characterization of both emission
sources and atmospheric transport of pollution plumes (Lo-
gan, 1981). In the upper troposphere, CO can also be trans-
ported across the tropical tropopause. In the stratosphere, CO
18 produced by the oxidation of methane and is converted to
carbon dioxide (CO2) by reaction with OH. Above 50km,
mn the mesosphere and thermosphere, photolysis of CO1 1s
the main source of CO, which reaches a concentration of 5—
20 parts per million by volume (ppmv) at 80km. At these
altitudes, CO is also a useful dynamical tracer which can
be used to study atmospheric transport processes, and, in
particular, upward transport n high latitude summer regions
and downward transport in the high latitude winter regions
(e.g. Solomon et al., 1985).

Several remote sensing and in situ techniques provide
routine measurements to monitor the spatial and temporal
changes in the concentration of atmospheric CO. The accu-
racy, sampling and vertical, horizontal and temporal cover-
age of these measurements depend on the mstrument and
the observation techmque (e.g. ground-based, airborne, or
satellite-borne) and, in the case of optical measurements, of
the spectral range and resolution used. Ground-based re-
mote sensing techniques, in particular those available from
the numerous sites in the Network for the Detection of Atmo-
spheric Composition Change (NDACC, formerly NDSC, see
http:/fwww.ndacc.org) that are equipped with Fourier Trans-
form Infrared (FTTR) instruments, have provided long-term
CO atmospheric measurements (Kurylo, 1991, Yurganov et
al., 2004; 2005; Velazco et al., 2007). Airborne MOZAIC
(Measurements of OZ.one aboard in-service Alrbus airCraft)
flights provide routine monitoring of CO 1n the upper tropo-
sphere over large areas (Nedelec et al., 2005). Currently there
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Fig. 2. Microwindows (version 2.2., red lines) used to retrieve CO vertical profiles from the ACE-FTS spectra, for a typical occultation
sequence spanning from the free troposphere to the mesosphere. The numbers on the right give the approximate altitude range where the
microwindows are valid. The top panel shows a simulated CO spectrum (blue), with the absorption in the 2-0 band multiplied by a factor of

50 for clarity.

are extensive CO observations from space from several nadir
looking remote sensors, such as MOPITT/Terra (Edwards
et al., 2004; Clerbaux et al., 2008), SCTAMACHY/Envisat
(Frankenberg et al., 2005), TES/Aura (Rinsland et al., 2006a;
Luo et al., 2007a), and the recently launched IASI/Metop
(Turquety et al.,, 2004; Clerbaux et al., 2007), which are
yielding a global view of the CO tropospheric distribution.
Although some of them (TES, SCTAMACHY) are also able
to partly sound the atmosphere using a limb geometry, their
ability to retrieve vertical information is limited. From space,
vertically resolved profiles can be derived from measure-
ments using limb geometry, in emission or absorption. The
currently available limb-sounders working in emission are
SCIAMACHY, MIPAS/Envisat (Funke et al, 2007), which
uses the mid-infrared spectral range, SMR/Odin (Murtagh et
al., 2002) and MLS/Aura (Pumphrey et al., 2007), which
both rely on millimeter-wave spectroscopy. In absorption
the single instrument currently providing CO measurements
1s the infrared Atmospheric Chemistry Experiment Fourier
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Transform Spectrometer (ACE-FTS) (Bernath et al., 2005).
Tt is worth noting that, among these instruments, only the
ACE-FTS is capable of sounding CO simultaneously from
the mid-troposphere to the mesosphere.

Intercomparison experiments are needed to validate the
CO products obtained by different remote sounding instru-
ments (Clerbaux et al., 2002; Emmons et al., 2004; Jin et
al., 2005; Sussmann and Buchwitz, 2005; Dils et al., 2006;
Barret et al., 2006; Luo et al., 2007a; Pumphrey et al., 2007,
Warner et al., 2007, Rinsland et al, 2008). As the ACE mis-
sion approached its first public data release, a comprehen-
sive exercise was undertaken to validate the retrieved pro-
files with the other datasets available. This paper aims at
validating CO partial columns and profiles with correlative
independent measurements. The paper is organized as fol-
lows: First, we describe the ACE mission, the ACE-FTS in-
strument and the CO version 2.2 (v2.2) data product from
the ACE-FTS. Second, the co-located observations provided
by different ground-based, balloon, airborne and satellite

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008
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Table 1. Microwindows used for the ACE-FTS CO (main isotopologue) version 2.2 retrievals.

Center wavenumber (cm™ 1)

Microwindow width (cm™1)

Lower altitude (km) Upper altitude (km)

111920 @ 0.38
1121.45 @ 0.35
2046.29 0.24
2086.37 0.40
2092.71 0.40
2094.76 0.40
2099.08 0.40
2115.63 035
2127.67 0.40
2135.54 0.40
2139.40 0.40
2147.18 0.35
2150.93 0.30
2154.55 0.26
2158.35 0.50
2162.02 035
2165.64 0.30
2169.23 0.35
2172.76 0.40
2176.35 0.30
2179.77 0.40
2183.20 0.40
2189.93 035
2193.30 035
2200.00 0.35
2203.19 0.35
2206.43 0.28
2667.85 ® 0.40
420039 0.30
4222 88 0.40
4227.35 0.60
4231.63 0.45
4236.05 0.45
424835 0.35
4274.77 0.30
4285.12 0.50
4288.27 035

35 47
5 35
8 25
70 105
47 55
70 105
47 105
65 105
70 105
25 105
15 105
15 105
25 105
27 105
28 105
35 105
28 105
30 105
55 105
35 105
60 105
40 105
40 105
55 105
55 105
35 105
45 100
5 25
5 15
5 15
5 15
5 15
5 15
5 15
5 15
5 15
7 15

@ Microwindow for interferer 03: the mixing ratio profiles of this interfering species are fitted simultaneously with the target CO profile.
(&) Microwindow for interferer CH, : the mixing ratio profiles of this interfering species are fitted simultaneously with the target CO profile.

instruments are outlined. Next, we discuss the comparisons
between the ACE-FTS CO data and correlative observations
available from March 2004 to December 2006, and, finally,
we conclude with the reliability of v2.2 ACE-FTS CO data
at different latitudes and altitude levels.
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2 CO observations from the ACE-FTS

2.1 The ACE mission and the ACE-FTS instrument

The ACE mission (Bernath et al., 2005) on board the Cana-
dian SCISAT-1 satellite was launched on 12 August 2003.
The principal instrument of the mission, known as ACE-
FTS, is a high resolution (0.02cm™!, corresponding to a
maximum optical path difference of 25 cm) infrared Fourier
transform spectrometer operating from 2 to 13 microns (750
4400 cm 1), that measures the vertical distribution of trace
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Table 2. Estimated total error on the retrieved CO partial columns from the ACE-FT'S measurements, along with the relative contribution of
the instrumental noise. The latter is the main contributor to the error budget. The other contributions include principally uncertainties in the
retrieved temperature profiles (a 1 K uncertainty on each retrieval altitude was considered) and fitted interfering species.

Altitude (km)  Retrieval error (%)  Instrumental noise contribution (%)
6-12 1.9 60
12-25 0.5 71
25-50 0.5 09
50-80 1.1 98
80-100 1.1 96

gases, pressure, and temperature, by solar occultation. The
baseline species retrieved from the v2.2 occultation mea-
surements are Oz, CH4, HoO, NO, NO,, CIONO,, HNOs,
N20, N2Os, HCL, CCIsF, CClsF2, HF, and CO (Boone et
al., 2005). While in orbit, the SCISAT instruments observe
up to 15 sunrises and 15 sunsets per day. The vertical sam-
pling is about 3—4km, on average, from the cloud tops up to
about 105km. Thanks to its excellent signal-to-noise ratio
(effective SNR better than 200-300 over much of its spec-
tral range) and 2 s measurement time, ACE-FTS provides
accurate measurements with high vertical sampling, but its
horizontal resolution is limited by the 500km path length of
solar occultation technique.

2.2 ACE-FTS CO retrievals

The ACE-FTS CO profiles (Boone et al., 2005) are retrieved
by analysing sequences of solar occultation measurements
taken during a sunrise or sunset, as seen from the satellite.
These analyses take advantage of absorptions in both the fun-
damental 1-0 (4.7 um) and the overtone 2-0 (2.3 m) CO
ro-vibration bands (Clerbaux et al., 2005). Because a large
range of optical thicknesses 1s encountered during a sequence
of measurements, the CO retrieval can best be performed us-
ing transmittance information from both absorption bands.
Figure 2 illustrates the CO spectra as recorded at different
tangent altitudes during one ACE-FTS occultation sequence.
At high altitudes (=60km), the CO generated from the CO»
photo-dissociation 1s the strongest absorber in the 4.7 pm
spectral range, but the lines saturate at lower tangent heights
and the interferences from other atmospheric species (H20,
O3, N2O, CO3) increase. Both the saturation and the inter-
ferences prevent an accurate tropospheric CO retrieval using
this spectral region only.

In the ACE-FTS retrieval process, which uses a global-
fit method in a general non-linear least squares minimization
scheme (Boone et al., 2005), a set of microwindows that vary
with altitude in the fundamental band and in the overtone
band are used to retrieve CO. The use of the intense 1-0 band
provides information on the upper parts of the atmosphere,
whereas the 2-0 band provides information at the lowest alti-
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Fig. 3. Typical CO averaging kernels for ACE-FT'S, using the mi-
crowindows shown in Fig. 2, and an Optimal Estimation Method
without a priori constraints. The vertical resolution is ~2 km in the
troposphere and 4km above, for a beta angle of —50.6°. At low
beta angles, the vertical resolution might reach 6 km at the highest
altitudes.

tudes, when the signal from the fundamental band saturates.
The microwindow sets used for the ACE-FTS version 2.2 re-
trievals are indicated in Fig. 2 and listed in Table 1. The
molecules that are explicitly included as interferers in the re-
trieval of the target molecule are reported, and the mixing
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Fig. 4. ACE-FTS CO geasonal measurements in 2005 at 7.5km. The data are interpolated to a 4° latitude =< &° longitude grid The grey
crosses indicate the ACE-FTS measurement locations (tangent heights). The lowest altitude measured by the ACE-FTS varies with the

satellite orbit and the presence of clouds.

ratio profiles for these interfering gases are fitted simultane-
ously with the target CO profile. The ACE-FTS profiles are
provided on a 1-km vertical grid. To obtain the 1-km grid
data products, an a posteriori piecewise quadratic interpola-
tion scheme method is used to interpolate between the alti-
tudes of the original measurement grid. It is worth noting
that sometimnes the first CO level (at low altiude) should be
treated with caution. The v2.2 data products are provided
with a fitting error calculated for each altitude. A detailed
budget of the retrieval and instrumental errors can be esti-
mated (see Clerbaux et al., 2005). It includes contributions
from the instrumental noise, from the instrument line shape
function, from the so-called smoothing effect (the fact that
the information is integrated over several km on the verti-
cal), and from uncertainties in the temperature and interfer-
ing trace gases profiles. Table 2 summarizes the retrieval er-
rors in terms of partial columns, as currently estimated for
the ACE-FTS version 2.2 CO retrievals. The error is the
largest (2%0) for the 6-12 km columns, where the errors due
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to interfering species and temnperature uncertainties have the
strongest impact; it decreases to 0.5% for the 12-25 and 25—
S50km columns and finally increases again to about 1% for
the 50-80 and 80-100km columns. The errors in the indi-
vidual retrieved levels of the CO profile is less than 1020 in
the troposphere (except for the very first levels below 8km)
and the stratosphere, and between 5 and 2026 at higher alti-
fudes. The measurement noise provides the dominant contri-
bution to the error budget over the entire altitude range, with
confributions ranging from 60—70% in the upper troposphere
and the stratosphere to more than 90% higher up (Table 2).

2.3  ACE-FTS CO distributions

The very high signal-to-noise ratio achieved by the ACE-FTS
and its ability to sound deep down in the atmosphere pro-
vide profile measurements of weakly absorbing species into
the upper troposphere. This excellent tropospheric sounding
performance has been highlighted in several recent papers

www.atmos-chem-phy s.net/8/2569/2008/
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Fig. 5. ACE-FTS CO seasonal measurements in 2005 at 16.5 km. The data are interpolated to a 4° latitude < 8° longitude grid. The grey
crosses indicate the ACE-FTS measurement locations (tangent heights). Note that the tropical latitudes are not well covered in Tanuary—
February—March and October—November—D ecember as the satellite orbit was optimized to study the polar regions in winter.

(Rinsland et al., 2006b, 2007a, 2007b; Coheur et al., 2007;
Dufour et al., 2007; Turquety et al., 2008). Previous sci-
entific studies have discussed the CO vertical profiles (v1.0
and v2.2) obtained from ACE-FTS since March 2004 (just
after scientific commissioning was completed on 21 Febru-
ary 2004) (e.g. Clerbaux et al., 2005 (v1.0); Rinsland et al.,
2005; Folkins et al., 2006). For CO, version 2.2 provides im-
proved performance in the troposphere, as many microwin-
dows sensitive to lower altitudes were added to the retrievals.

The altitude spacing of the ACE-FTS measurements, con-
trolled by the scan time and the orbit of the satellite, varies
with the beta angle (the angle between the satellite velocity
vector and a vector from the Earth to the Sun). The altitude
spacing ranges from 2 km for long occultations with high
beta (around 55°) to 6 km when the sun sets (or rises) exactly
perpendicular to the Earth horizon (occultations with beta an-
gle zero). Note that the altitude spacing compresses at low
altitudes (below about 40km), primarily a consequence of
refraction distorting the solar image viewed through the at-
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mosphere. This is clearly seen from Fig. 3, which shows the
vertical sensitivity functions, known as averaging kernels, for
a typical CO retrieval using an Optimal Estimation Method
(Rodgers, 2000) without a priori constraints, such as to re-
semble the general least-square retrievals performed opera-
tionally for version 2.2. For the particular case of Fig. 3, the
vertical sampling is as good as 1.5 km in the troposphere and
around 4 km in the mesosphere. There have been improve-
ments in the retrievals and averaging kernels near 20-25 km,
compared to v1.0 (Clerbaux et al., 2005), due to the com-
bined use of the 1-0 and 2-0 ro-vibrational bands to retrieve
CO at those altitudes.

After 3.5 years of operation, ACE-FTS observations have
been performed all over the globe, however there were more
frequent measurements at high latitudes, as the primary goal
of the mission was to study the polar ozone chemistry. Fig-
ures 4 to 6 provide representative plots of CO at different
altitude levels (mid-troposphere, upper troposphere/lower
stratosphere (UTLS), and stratosphere/mesosphere) for the

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008
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Fig. 6. ACE-FTS CO polar measurements in March and September
2005 at (a) 49.5km and (b) at 59.5 km. The data are interpolated
to a 6° latitude x8° longitude grid. We used polar projections over
the Arctic (left plots) and the Antarctic (right plots) to illustrate the
descent of CO-rich air masses in polar vortex situations.

year 2005. The years 2004 and 2006 (not shown here)
exhibit similar high concentration values at specific loca-
tions/altitudes. Figure 4 illustrates the seasonal CO abun-
dance distribution as measured by ACE-FTS in the mid-
troposphere (around 7.5km) for different seasons in 2005.
As can be expected (e.g. Clerbaux et al., 2004; Edwards et
al., 2004), in the Northern Hemisphere, most of the pollu-
tion iy associated with urban activity, with persistent high
values above China (see Fig. 4b) and elevated levels aver
US, Europe and Asia in winter and spring (Fig. 4a and b).
CO levels are lower in the Northern Hemisphere during sum-
mer and fall, when sunlight produces high OH levels which
activate chemical loss of CO. In the Southern Hemisphere,
the CO pollution plumes emitted locally, where vegetation
burning occurs, such as in South America, Africa and Aus-
tralia spread from regional to global scales. As reported
by others (e.g. http:/earthobservatory.nasa. gov/Newsroom/
Newlmages/images.php3?img_id=17724) intense fire activ-
ity and hence high CO levels were observed (starting from
Septemnber 2005) over the Amazon basin, with some addi-
tional contribution from fires in Southern Africa. The trans-
ported plume can be observed in Fig. 4¢ and d, around 30° 5.

In the UTLS, vertical transport may be investigated from
the satellite CO vertical distributions (Notholt et al., 2003;
Edwards et al., 2006; Ricaud et al., 2007; Park et al., 2008).
Figure 5 a—d shows the global scale seasonal distributions
at 16.5 km altitude, from which the high CO concentrations
from convection occurring at tropical latitudes can clearty be
seen. The plots illustrate the seasonal changes in convective
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autflow and biomass burning activity. From July to Septem-
ber (Fig. 5¢), when the Asian summer monsoon is the domi-
nant circulation feature, high levels of CO are observed over
Asia (also see Park et al., 2008). During the other months
(Fig. 5b, d), maximum amounts are observed over Afiica,
South America and Asia, but horizontal transport can be ob-
served throughout the tropics.

Figure 6a—b illustrates the strong downward transport of
CO-rich air in the winter polar vortex. The CO produced in
the lower thermosphere from CO; photolysis is transported
to the middle stratosphere by the mean meridional circulation
(Kasai et al., 2005b; Velasco et al., 2007). The plots show
the descent of CO-rich air produced around 80 km when vor-
tex sitnations occur, in March over the Arctic pole (Fig. 6,
left plots) and in September over the Antarctic (Fig. 6, right
plots). A complete discussion of the effects of unusual me-
teorological conditions on transport and chemistry for the
20042006 period is described in Manney et al. (2008, this
Special issue).

3 Correlative CO measurements
3.1 The ACE validation exercise

The validation of the ACE-FTS version 2.2 data is organized
by data product (see the other papers of this Special issue).
CO data from the first three years of the mission, extending
from February 2004 (since the first ACE-FTS CO data be-
came available) to the end of 2006, were made available to
the validation team and are included in this paper. Primarily,
the 1-km interpolated grid data were used in the comparisons.
Validation data used for these CO comparisons were pro-
vided by eleven ground-based stations, from routine airborne
measurements, from one accurate high-altitude balloon-
borne observation, and from five satellite mstruments (two
using nadir observations, three using limb-viewing observa-
tions). Each instrument uses a different measurement tech-
nique, sounding geometry, and dedicated retrieval algorithm
{which relies on a forward radiative transfer code, a spec-
troscopic database, and a minimization scheme) to extract
the desired CO abundances from the raw data (see Table 3).
All the instruments reported here used the HITRAN spectro-
scopic database (Rothman et al., 2005). Although the HI-
TRAN edition might differ, the changes did not concern the
CO line parameters and it was verified (E. Mahieu, personal
communication) that it did not irnpact the retrieved results.
The CO measurements are retrieved over different altitude
ranges (see Fig. 1 for a representation of the altitude spanned
for each device), with different vertical resolutions and max-
imum sensitivity. To property account for the different verti-
cal sensitivities of the correlative observations, the CO pro-
file of the instrument with the higher profiling capability is
smoothed by convolution with the averaging kemel functions
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Table 3. Ground-based, airborne and satellite instruments used for the ACE-FTS CO validation.
Instrument Location Vertical sensitivity ?/  Estimated accuracy Time period Coincidence criteria Number of
resolution coincidences
FTIR Ground-based measurements
THULE 76.5°N,68° W 0.2-25km <10% 2004/03-2006/03 24 h/1000 km 20
KIRUNA ¢ 67.8°N,204°E 0-25km 0-10 km: 2% 2004/03-2006/03  24h/1000 km 39
>10 km: 15-20%
POKER FLAT 65.1°N,1474°W 0-24km Tot_col: 3.5% 2004/03 24h/1000km 5
Part_col: 10-15%
HARESTUA 602°N,10.8°E 0.5-25km 0-10 km: 3.5% 2004/09-2005/07  24h/1000 km 12
=10 km: 15-25%
ZUGSPITZE 474°N,11°E 3-25km 5-10% 2004/06-2006/07  24h/1000km 21
4km tropo
10km strafo
JUNGFRAUJOCH 46.55°N,7.98°E 3.58-25km <10% 2004/07-2006/07  24h/1000km 21
TORONTO 43.66°N,79.4°W 0-25km Tot_col: 2.6% 2004/06-2006/06  24h/1000km 8
Tropo_col: 2.7%
Strato_col: 7.4%
IZANA ¢ 283°N,16.5° W 0-25km 0-10km : 2% 2004/08-2005/08  24h/1000 km 4
=10 km: 15-20%
LA REUNION 215°S,555°E 0-20 km 7-20km: 12-17% 2004/08-2004/10  24h/15%lon, 10°1at 3
WOLLONGONG 34598, 151°E 0-25km Tot_col: 3% 2004/10-2005/11  24h/1000km 5
0-12 km:
4%>12km: 10%
MW Ground-based measurements
CERVINIA 489°N,7.7°E ¢ 35-90 km Column density: 10.5%  2004/12 24h/1000 km 2
Airborne measurements
SPIRALE 67.7°N,21.5°E 1327 km 6% 2006/01 24h/1000km 1
MOZAIC 20°N-51°N,119° W-140°E  5-12km +5 ppbv+3% 2004/04-2005/10 24 h/9°lat, 10°1on 108
Satellite measurements
MOPITT/Terra (nadir)  all latitudes, all longitudes 0-16 km 10% 2004/02-2006/12  same day/5 °lat, 5°lon 3485
TES/Aura (nadir) all 1atitudes, all longitudes 0-16 km 10% 2004/09-2006/11 24 h/300 km 3855
MIPAS/Envisat (limb) 51°N-81°N,97° W-180°E 10-70 km Tropo: 10-30% 2004/02-2004/03 18 h/800 km 99
G-12km Strato: 30-70%
45-70 km: 10-30%
SMR/Qdin (limb) all 1atitudes, 0°-186° E 20-110 km Strato: 25 ppbv 2004/03-2006/02 10 h/9°1at, 10°1lon 99
<&Skm: 2-4km Meso:1-2 ppmv
=E5km: ~dkm
MLS/Aura (limb) 82°N-82°8, all longitudes 10-85 km Strato: 30% 2004/09-2006/10  same day/0.75°lat, 12°lon 2156
3—4km

Meso: 20%

4 These stations use PROFFIT 9.2. version 9 inversion algorithm (Hase et al., 2004), and the retrievals are performed on a log vmr-scale.
All other GB-FTIR stations use SFIT2 inversion algorithm (different versions) (Pougatchev and Rinsland, 1995, Rinsland etal., 1998). Note
that both codes were compared in an extensive study, resulting in an agreement of columns of better than 1% (Hase et al., 2004).

b FTIR stations might have some sensitivity higher in the atmosphere, as demonstrated in Velazeo et al., (2007).

¢ Location for Cervinma measurement is at intersection of slant-angle radiometer beam with 60 km altitude, not station location.

of the instrument with the lowest vertical sensitivity (Rodgers
and Connors, 2003):

(D

where Xpigp is the high resolution profile, X, jow is the a pri-
ori profile used for the retrieval of the low resolution pro-
file, and Ajow is the averaging kernel matrix, with A—d%/9%,
characterizing the low resolution profiles. The rows of A de-
fine the vertical resolution of the retrieval (full width at half
maximum), and the trace of the matrix defines the number
of statistically independent elements that can be retrieved, or
degrees of freedom for signal (DOFS).

Xsmoothed — Xa,low T Alow (Xhigh — x.fz,low)
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3.2 Ground-based data

Eleven ground-based stations routinely measuring CO pro-
files/columns at different locations around the globe con-
tributed to this validation exercise. Ten of these stations
use FTIR spectrometers to sound the troposphere and lower
stratosphere, and one is operating in the millimeter wave
spectral range.

321 FTIR measurements

FTIR spectrometers make direct solar absorption observa-
tions throughout the day, under clear sky conditions. The
infrared spectral range that is covered extends from about
600 to 4300 cm ™!, a range similar to that of ACE-FTS. In
this spectral range, a very large number of species of atmo-
spheric relevance can be detected. Profiles or partial column

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008
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Fig. 7. Geographic locations of the 11 ground-based walidation sta-
tions used in this paper. Note that there are only two stations lo-
cated in the Southern Hemisphere (La Eéunion and Wollongong),
and that four stations are located atlatitudes where dynamics can be
petturbed by the location of the polar vortex (Thule, Eiruna, Poler
Flat, and Harestua).

CO data can be derived (MNotholt et al | 2003, Barret et al |
2003; Haze et al., 2004). The FTIR tmeasurements contains
about two pieces of mformation that allow to retrieve CO
abundances in the lower to middle troposphere and in the up-
per troposphere-lower stratosphere, almost mdependently.

Figure 7 and Table 3 provide the geographical distribu-
tions along with retrieval information for the ground-based
ACE-FTS CO validation stations, with the following abbre-
viations:

— THULE (Greenland, Goldman et al,, 1999,

— KIRUNA (Bweden, Blumenstock et al, 20083,

— POKEER FLAT (Alaska, Kasai et al | 2005a),

— HARESTUA (Norway, Paton-Walsh et al., 1997},

— ZUGEPITZE (Germnanic Alps, Sussmann and Bors-
dorff, 2007,

— JUNGFRAUJOCH (Swiss Alps, Rinsland et al,, 2000),
— TORONT O (Canada, Wiacek et al |, 2007,

— IZAWA (Canary Islands, Schnetder al., 2005),

— LA REUNION (Indian Ocean, Senten et al | 2008),

— WOLLONGONG (Australia, Jones et al |, 2007).

3.2.2 Microwave measurements

Microwave spectrometers observe molecular rota-
tionalfribrational spectra in  emission from  thermmally
excited states in the spectral range ~20-300 GHz. They can
therefore operate day or night, limited only by tropospheric
opacity due primarily to varying water vapour colurmn
density. They are not affected by aeroscl leading  Since
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Fig. 8. Coincidences between ACE-FTS measurements (in light
gray, ACE occultation latitude versus time of vear) and the ground
based stations, for the three years of the mission. The color code
for each station is the same as in Fig. 7. The cotncidence criteria
are provided in Table 3. Note that if tine coincidences occur for a
same station, symbols might be superposed.

they observe in emission, they are not self-calibrating, and
must be independently calibrated against millimeter sources
of known intensity.  For the instrument at CERVINIA
(de Zafra et al,, 2004), when used in a radiometer mode
to get total column density, this calibration uncertainty,
along with uncertainty in continuous measurements of
tropospheric attenuation, are the only significant sources
of error. For thizs instrument, observations are made at a
slant angle of 9-10 degrees in a due north direction, giving
a stratospheric/mesospheric point of intersection about 3
degrees north of the ground station location, and this has
been used in considering closest matches with ACE-FT3
measurements. The location of this station, in the Italian
alps, and the retrieval details are also reported in Fig. 7 and
Table 3.

33 Airhorne data

331 BFIRALE thigh altitude balloomn)

The EPectroscopie Infra-Rouge d’Absorption par Lasers
Embarqués (SPIRALE) is a balloon-borne six tunable diode
laser absorption spectrometer ddoreau et al | 2005). It is rou-
tinely operated at all latitudes, in particular as part of Euro-
pean satellite validation campaigns (Odin and Envisat). It
can perform simultaneous in sty measurements of about ten
long-lived and short-lived chernical species from about 10 to
35km height, with high sampling frequency (~1Hz), thus
enabling a vertical resolution of a few meters dependmg on
the ascent rate of the balloon. The diode lasers emit in the
ruid-infrared (from 3 to 8 pmy) and the beams are injected
into a multipass Herriott cell that is located under the gon-
dola and 15 largely exposed to ambient air The cell (3.5m
long) is deployed during the ascent when pressure is lower
than 300 hPa. The mulliple reflections cbiained between the

www.atmos-chem-phys.net/&2569/2008/
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Fig. 9. Left panel, for each ground-based (GB) station (Jungfraujoch, Kiruna, Thule and Zugspitze): Averaged CO mixing ratio profiles
and variability for ACE-FTS (in blue: raw data, in red: after treatment with the corresponding ground-based averaging kernels) and for the
collocated corresponding ground-based measurements (green). Right panel, for each ground-based station : averaged percent difference
between ACE-FTS and GB (CO4 cg—COgg/1/2(COAcgtC0Ogg) ) calculated for all the coincident observations (thick line), along with their

standard deviation (thin lines).

two cell mirrors give a total optical path of 430.78 m. Species
concentrations are retrieved from direct infrared absorption,
by fitting the experimental spectra to spectra calculated using
the HITRAN 2004 database (Rothman et al., 2005). Specifi-
cally, the ro-vibrational line at 2086.3219 cm ~! was used for
CO.

332 MOZAIC (airplane)

The MOZAIC program (Marenco et al.; 1998) has equipped
five commercial airliners with instruments to measure ozone
and relative humidity since 1994, and carbon monoxide
since 2001. Measurements are taken from take-off to land-
ing (Thouret et al.; 1998). Based on an infrared analyser,
the carbon monoxide measurement accuracy is estimated
at +(5 ppbv+5%) for a 30 s response time (Nedelec et al |
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2003). The five MOZAIC aircraft make near-daily flights
between Europe and a variety of destinations throughout the
world. Measurements for more than 26 000 long-haul flights
are recorded in the MOZAIC data base that is freely acces-
sible for scientific use (URL: http://mozaic.aero.obs-mip.fr/
web/).

3.4 Nadir-looking satellites

341 MOPITT/Terra

The Measurements Of Pollution In The Troposphere (MO-
PITT) remote sensing instrument was developed by Canada
and the US and was launched aboard the EOS Terra satellite
m December 1999 Tt began routine measurements in March
2000 and is still in operation. The Terra spacecraft is in a
near-circular, sun-synchronous orbit with an inclination of

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008
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Table 4. Averaged percent difference and standard deviation between ACE-FT'S and each ground-based (GB) station. The calculation was
done for partial CO columns, for each coincident set of profiles using (100x [(COacp—COgR)|)/1/2 (COpcp+COgR). Values in italics
correspond to the calculation after smoothing with the GB averaging kernel functions. Values in parentheses correspond to caleulation after
filtering situations for which different air masses might have been sounded.

Ground-based station ~ Averaged relative difference (%)  Standard deviation (%)

THULE 37.1(30.8)

26.5(21.4)
KIRUNA 313 (310

289283
POKER FLAT 20.0

156
HARESTUA 40.4(39.6)

19.0(19.9)
CERVINIA 25.8
ZUGSPITZE 225

243
JUNGFRAUJOCH 167

163
TORONTO 245

337
[ZANA 13.2

131
LA REUNION 185

133
WOLLONGONG 23.8

27.0

29.7(21.5)
283¢15.4
242 (23.8)
1657164
14.6
55
295 (32.3)
167 (183
315
217
216
10.5
109
11.2
230
8.9
69
153
6.9
14.8
247

approximately 98.2 degrees. The descending node crossing
time 15 10:30 a.m. MOPITT views the Earth over all latitudes
with a pixel size of 22km by 22km and a cross-track swath
that provides a near-global measurement of the distribution
of CO every three days.

MOPITT operates by sensing infrared radiation from ei-
ther the thermal emission/absorption at 4.7 um to measure
CO profiles. The measurement technique exploits gas corre-
lation radiometry to determine tropospheric concentrations.
Operational MOPITT CO products available are currently
based exclusively on thermal-channel radiances (Deeter et
al, 2003, Emmons et al., 2004). The information content
in MOPITT retrievals is better than a column in tropical and
mid-latitude scenes, with some amount of profile shape in-
formation (DOFS between 1 and 1.8), and a maximum sen-
sitivity around 5-8km (Deeter et al.,, 2004). As the other
thermal infrared instruments, MOPITT generally lacks sensi-
tivity near the surface except during daytime and at locations
where the thermal contrast (temperature gradient) between
the surface and lower atmosphere is significant (Clerbaux et
al., 2008).

This paper uses the version 3 retrievals from NASA Lang-
ley.

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008

342 TES/Aura

The Tropospheric Emission Spectrometer (TES) is an in-
frared FT'S on board the EOS Aura satellite launched in July
2004 (Beer, 2006). TES routinely operates in a nadir global
survey mode with one-day-on followed by one-day-oft cy-
cles. The nadir footprint for a TES profile 1s Skm x8km,
separated by 180km along orbit, since May 2005. TES
nadir spectra are recorded at 0.06 cm ! resolution and small
micro-windows in the CO (1-0) band are used for CO pro-
file retrievals. The signal levels in the TES filter detecting
CO spectral absorptions are greatly enhanced due to the im-
proved optical alignment after an optical bench warm-up per-
formed in December 2005. As a result, the DOFS and the
precision in TES CO retrievals are improved (Rinsland et al.,
2006a). The DOFS for TES CO are up to two in the tropics
and become less than one at high latitudes.

TES data are distributed by the NASA Langley Atmo-
spheric Science Data Center. The data version used in this
paper 18 V002. TES data consists of profiles of CO reported
at 24 levels per pressure decade (e.g., 1000 hPa to 100 hPa)
between the surface and 100hPa (~16km). Together with
the retrieved profiles, the averaging kernels, the a priori pro-
files, and the retrieval errors are provided in the data files.

www.atmos-chem-phys.net/8/2569/2008/
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Fig. 10. Scatterplot of the ground-based CO partial column obser-
vations and the corresponding ACE-FTS CO partial columns calcu-
lated after treatment of profiles with the GB averaging kernel fune-
tions (except for the Cervinia station). The ground-based stations
are identified by different colors (see legend). Each partial column
is obtained by integration of the CO concentration from the low-
est available ACE-FTS level (typically 6.5-8.5km) to the altitude
indicated in Table 3. Density profiles were obtained by interpolat-
ing of ECMWTF temperature and pressure fields to match the time
and location of each measurement. Special symbols (star) are used
when the calculated values are believed to correspond to signifi-
cantly different airmasses, in polar vortex situations (see text). The
correlation coefficient is 0.91 (slope 0.86, intercept 0.0019).

3.5 Limb-viewing satellites

351 MIPAS/Envisat
The Michelson Interferometer for Passive Atmospheric
Sounding (MIPAS) is a limb emission FTS operating in the
mid infrared spectral region (Fischer et al., 2008). Tt is part
of the Environmental Satellite (Envisat) which was launched
into its sun-synchronous polar orbit, with 98.55° inclination
at about 800 km altitude, in March 2002. MIPAS operated
from July 2002 to March 2004 at full spectral resolution
(0.035cm™1). Within this standard observation (nominal)
mode, MIPAS covered the altitude range from 6 to 68km
with tangent altitudes from 6 to 42km every 3 km, and fur-
ther tangent altitudes at 47, 52, 60, and 68 km. MIPAS passes
the equator in southerly direction at 10:00 am. solar local
time 14.3 times a day. During each orbit up to 72 limb scans
are recorded.

Vertical profiles of CO are among the 20 trace species re-
trieved with the dedicated scientific IMK-IAA MIPAS data
processor (von Clarmann et al., 2003). CO 1-0 emissions at
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Fig. 11. Left:  Averaged CO mixing ratio profile for

ACE-FTS (blue) and for the co-located SPIRALE measure-
ments (green). Right: The red line is the COjcp—
COSPIRALE/1/2(COACE+COSPIRALE) percentage difference.

4.7 um, strongly affected by non-local thermodynamic equi-
librium (non-LTE) effects, are used in the retrieval scheme
which fully accounts for non-L.TE (Funke et al., 2007). In
this study, we used MIPAS CO data (version 9.0) retrieved
from MIPAS standard observations taken at full spectral res-
olution (spectra versions 4.61 and 4.62) during February—
March 2004, The MIPAS vertical resolution varies between
6 and 12km.

3.52 SMR/Odin

The Odin satellite was launched in February 2001 into a cir-
cular, sun-synchronous, quasi-polar orbit at 600km altitude,
with an inclination of 97 8° and ascending node crossing at
18:00 local time (Murtagh et al., 2002). The Sub-Millimetre
Radiometer (SMR) aboard Odin measures thermal emission
lines at the Earth’s limb in the 486-581 GHz spectral range
(Frisk et al., 2003). Measurements of CO and O3 in the SMR
strato-mesospheric mode (vertical scan range of 7-110km)
are performed regularly (one or two days per month since
2004) by observing rotational lines at 576.27 GHz (CO) and
576.52 GHz (O3). The horizontal resolution is on the order
of 600km, with a horizontal spacing along the orbit track of
~950 km.

The SMR CO data product discussed here is version-
225 (or CTS0-v225, for Chaine de Traitement Scientifique
Odin), the reference version maintained at the Laboratoire
d’Aérologie (Toulouse, France). CO profiles are retrieved
from ~20km to the lower thermosphere, with a typical res-
olution of 3km throughout. The single-scan precision is

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008



Chap. 3 Le CO mesuré par la mission ACE-FTS

2582
20 30
L AcE-F1s L |AcE=FTS |
2004-09-03 50.9°N, 6.4°E 2005-05-04 43.6°N, 13.2°
MOZAIC MOZAIC
2004-09-03 50.3°N, 7.1°F 2005-05-04 44.5°N, 20.7°
20 20 1
£ £
=3 2,
% 15 -g 15
3 =]
= =
= =
< <
10 10
5 5F
o o
o 50 100 150 0 50 100 150

CO [ppbv] CO [ppbv]

Fig. 12. Examples of co-located CO vertical mixing ratio profiles
measured by ACE-FTS (blue) and by the MOZAIC airborne pro-
gram (green). Note that the upper limit altitude of the MOZAIC
measurement is often close to, or at the same altitude, as the ACE-
FTS lowest measured altitude.

estimated at better than 25 ppbv in the stratosphere increas-
ing up to 1-2ppmv at ~80km (Barret et al., 2006). The
SMR CO measurements and data analysis methodology were
described in detail by Dupuy et al. (2004). Early qualita-
tive comparisons with ACE-FTS were published by Jin et
al. (2003), whilst a detailed comparison of SMR/Odin with
Aura/MLS can be found in Barret et al. (2006).

353 MLS/Aura

The Microwave Limb Sounder (MLS) (Waters, 2006) is
one of four instruments on the EOS Aura satellite (Schoe-
berl et al,, 2006) which was launched in July 2004. MLS
1s essentially a small radio telescope, viewing the Earth’s
limb in the orbit plane of the Aura satellite. Observations
range from 82 degrees South to 82 degrees North every day
and are spaced 140km apart along the ground track. MLS3
detects thermally-emitted radiation in several bands of the
sub-millimetre spectral region, at frequencies ranging from
118 GHz to 2500 GHz The measurements are processed to
obtain profiles of temperature, geopotential height and the
mixing ratio of more than 14 chemical species.

The mixing ratio of CO is obtained from measurements of
the spectral line at 230 GHz. Two separate spectrometers are
centred on this spectral line: a conventional filter bank of 25
channels and a digital autocorellator spectrometer (DACS)
with 129 channels. The DACS channels are 97.6kHz wide
giving a total width of 12.5MHz The conventional filter
bank has channels of various widths ranging from 6 MHz to
96 MHz, giving a total bandwidth of over 1 GHz. Version
2.2 data products are used for these comparisons. The MLS
retrieval technique is described in detail by (Livesey et al,
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Fig. 13. Averaged percent difference between ACE-FTS and
MOZAIC (COzcE—COM0oz A1/ 1/ 2{COA cETCOMOZ AT )}, Calcu-
lated using all the coincident observations (thick red line), along
with the corresponding standard deviation (thin red lines) for the
years 2004 and 2005. The mumber of coincident profiles ranges be-
tween 4 (at 12 km) to 37 (at 8-9 km).

2006) and the validation of the 2.2 CO product 1s provided in
(Pumphrey et al., 2007).

4 Validation results

41 Methodology used for the intercomparison

All the data used in this paper were obtained from the teams
that are working on the routine retrieval and analysis of
CO concentrations for their measurement device, and who
helped us to select the most reliable data for the validation
comparisons. The coincidence location criteria (ACE-FTS
versus mstrument) and the CO product to compare (profile,
smoothed profiles, or integrated partial columns) were de-
cided in agreement with the participants, and after discussion
with the people involved in the validation of the ACE-FTS
products, for consistent analyses.

In this paper, we used the same procedure to treat all the
measurements provided by the participating groups:

1. Select the data that meet the location and time comei-
dence criteria (see Table 3),

Intercompare ACE-FTS versus instrument at the alti-
tude range where both instruments are simultaneously
sensitive,

Convolve the ACE-FTS profile with the instrument av-
eraging kernels when relevant (see text for discussion)
to account for the different instrumental vertical sensi-
tivities,

www.atmos-chem-phys.net/8/2569/2008/
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Fig. 14. Examples of co-located CO vertical mixing ratio profiles
for ACE-FTS (blue) and two nadir-looking instruments (green):
MOPITT (left) and TES (right). The retrieval errors are also re-
ported (horizontal blue bars show ACE-FTS fitting errors from
v2.2, and horizontal green bars at each retrieved level for the nadir-
looking instrument). The red curve represents the convolution of the
ACE-FTS profile with the averaging kernel function of the nadir-
viewing instrument.

4. Calculate  the  percent  difference  COpcp-
COinsIrumenI/1/2CCOACE+COinsIrument), aVeTﬁged
over all the coincident observations, and the corre-
sponding standard deviation,

5. Check if the co-location criteria used are stringent
enough to sound similar air masses (for polar cases).

4.2 Ground-based data

A summary of the number of coincidences with ACE-
FTS occultation measurements (for which ACE-FTS CO re-
trievals were available) is given in Table 3 for each ground-
based station, along with an indication of the vertical sen-
sitivity of the observation and the associated accuracy. A
more complete description of each station, instrument and
CO retrieval setup (inversion algorithm used and spectro-
scopic databases) can be found in the above-mentioned ref-
erences (Sect. 3.2). After some tests, the coincidence criteria
were chosen such that the measurements were within 24 h
and within 1000 km. This ensured that there were at least a
few matches per station. In case several ground-based pro-
files were available for one ACE occultation, the one that oc-
curred closest in time was chosen. Figure 8 illustrates the
time and location coincidences between the ACE occulta-
tion measurements and each of the ground based stations for
February 2004-December 2006.

For the ground-based stations, the number of coincident
CO observations was found to vary between 2 and 39, de-
pending on the location of the station, the frequency of ACE-
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Fig. 15 Averaged percent  difference  (COpcp-
COnadir/1/2(COACETCOnadir)).  calculated using all the coin-
cident observations (thick blue line), along with the corresponding
standard deviation (thin blue lines) for the years 2004, 2005 and
2006 (left, MOPITT) and 2005-2006 (right, TES). The red lines
are for the ACE-FTS profiles which are smoothed by the nadir
sounder averaging kernel functions. For both instruments, the
number of coincident profiles ranges between ~830 (at 6 km) to
~3400 (above 12 km).

FTS measurements at the latitude of the station and the cloud
coverage. A smoothing of the ACE-FTS CO profiles was
also performed according to Eq. (1), using the a priori pro-
files and averaging kemel functions provided along with the
ground-based CO profile observations.

Figure 9 represents the averaged observations for the sta-
tions for which at least 20 co-located measurements were
found, both with raw data and the smoothed ACE-FTS data.
The direct comparison of profiles proved to be difficult
(see percent difference in Fig. 9), as the ACE-FTS height
range and vertical resolution differs strongly from that of the
ground-based instruments. Although some individual pro-
files matched quite well, we decided, for the sake of con-
sistency, to compare partial column values. These results
are summarized as a scatterplot in Fig. 10. The integrated
CO partial columns were calculated from the lowest altitude
for which ACE-FTS CO results were available up to 25 km,
unless indicated otherwise m Table 3. The density needed
for the column calculations at the location of each mea-
surement was obtained by interpolating the European Cen-
tre for Medium-Range Weather Forecasting (ECMWF) data
m place and time. Table 4 summarizes the averaged percent
relative difference and standard deviation per station. The
averaged differences were found to range from 13% to 40%.
We found a very good correlation of 0.91, although the data
are scattered for high CO volume mixing ratio levels. The
agreement has to be discussed keeping in mind the fact that
the measurements are up to 1000km apart and up to 24 h
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Fig. 16. Coincidences between the ACE-FT'S measurement loca-
tions (in light gray, ACE occultation latitude versus time of the year)
with the limb satellite measurements (MIPAS in magenta circles;
SMR as green triangles; MLS in blue circles) in 2004, 2005 and
2006. The coincidence criteria are provided in Table 3. Note that
if time coincidences occur for a same station, symbols might be
superposed.

later, so some variability in the CO content is to be expected.

When looking at Fig. 10 and Table 4, the largest disagree-
ments and standard deviations are observed over stations lo-
cated at very high latitudes and hence where measurements
may sample different regions of the polar vortex. For ob-
servations at high latitudes that were measured close to or
within the polar vortex, further investigation was performed
in order to check if both the validation and the ACE-FTS in-
strument have sounded the same air masses. For these cases,
potential vorticity (PV) maps in the region of both measure-
ments were calculated using the MIMOSA contour advection
model (Hauchecorne et al., 2002), on isentropic surfaces at
475K (~18km) and the air masses were compared. The data
potentially coming from different air masses are flagged with
a different symbol (star) in Fig. 10 and the calculations of
relative differences in Table 4 are provided with and without
accounting for these specific situations.

4.3 Airborne data

4.3.1 SPIRALE (high altitude balloon)

Only one comcidence (Fig. 11) was found with the SPI-
RALE balloon measurements and it occurred on 20 January
2006 between 17:32 UT and 19:47 UT. The CO volume
mixing ratio profile was obtained during ascent, between
10.0 and 27.3km. The balloon measurement position re-
mained rather constant, with a mean location of 67.6£0.2° N
and 21.55+0.20° E. The comparison is made with the ACE-
FTS sunrise occultation that occurred 13 h later (sr13151
on 21 January 2006 at 08:00 UT, 64.28°N, 21.56° E) and
413 km away from the SPTRALE position.

Similar to what was performed for ground-based stations,
a potential vorticity map was calculated from the MIMOSA
contour advection model in the region of both measurements.

Atmos. Chem. Phys., 8, 2569-2594, 2008
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They show that SPTRALE and ACE-FTS sounded similar air
masses within the well-established polar vortex for the whole
range of altitudes. The dynamical situation was stable with
the PV agreement obtained to better than 10%. Even though
ACE-FTS has a vertical resolution of 3-4km and that of
SPIRALE is more of the order of meters, smoothing the lat-
ter data with a set of triangular convolution functions (each
3km at the base corresponding to the ACE resolution) did
not change the shape of the SPTRALE CO profile.

For CO, the SPIRALE total uncertainty is estimated to
be 6% over the entire altitude range. As shown in Fig. 11,
the agreement is better than 22% between SPIRALE and
ACE-FTS profiles for the altitude range 14-20km. Be-
tween 20 and 24 km, the ACE-FTS prcfile is lower than SPT-
RALE by 36-120%. Above 24km, the ACE-FTS profile be-
comes larger than SPIRALE with relative differences reach-
ing 120% around 26-27km. Although the SPIRALE instru-
ment is providing more accurate measurements than ACE-
FTS, it is difficult to draw conclusions based on a single win-
ter profile located 400 km away and measured within the po-
lar vortex. The ACE-FTS high positive values around 27 km
might also be related to the negative ones around 23 km.

432 MOZAIC (airplane)

The CO measurements recorded during the MOZAIC com-
mercial flights in 2004 and 2005 were compared with the
ACE-FTS data. The collocation criteria, within 24 h and
within a geographic distance of +9° latitude and +10° lon-
gitude, provided 108 matches. As there is only a small height
range (localized between 6 and 12km) where the CO mea-
surements from both instruments overlap, we added an extra
constraint such that at least three km of common observations
should exist. The number of available co-located observa-
tions then decreased to 39. Figure 12 illustrates two typical
examples where the highly resolved MOZAIC CO profiles
connect well with the ACE-FTS data. Figure 13 summarizes
comparisons between the two datasets for 2004 and 2005,
by plotting the average of the percentage relative difference
between the coincident ACE-FTS and MOZAIC data. The
standard deviation of the differences is also provided, along
with the number of data points used at each altitude. The
agreement 1s very good, as the averaged difference 1s found
to be lower than 16% between 6 and 12km, in 2004-2005,
with a positive bias. A parallel work performed with other
airborne data (Hegglin et al., 2008) reports a 10% agreement
for CO in the same altitude range.

MOPITT/Terra  and

4.4 Nadir-viewing  satellites:

TES/Aura

The MOPITT and TES nadir-viewing instruments provide
global measurements using the thermal infrared emission of
the Earth and the atmosphere to measure CO vertical pro-
files. As these two instruments have a small horizontal pixel
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Fig. 17. Examples of co-located CO vertical mixing ratio profiles for ACE-FT'S (blue) and three limb-looking instruments (MIPAS, SMR and
MLS; in green). The retrieval errors are also reported (horizontal blue bars for ACE-FT'S fitting errors from v2.2 files, and horizontal green
bars for each limb-instrument). As MIPAS data are less vertically resolved, the ACE-FT'S profile was smoothed by the MIPAS averaging

kernels (in red).

Table 5. Summary of percent average difference on partial columns for the validation instruments, as a finction of altitude, using (100 x
(COACELCOrnstru ) 12 (COAcETCOp50r,). When a smoothing was applied, data are provided in italics.

Alfitude range (km) Instrument
GB SPIRALE ~ MOZAIC ~MOPITT TES MIPAS  SMR  MLS
06-12 115.5%  -252% +17.9%  +£22.1%
13-34% 22% L3% 42299
(alta 25 km) (5.5-13.6km)  (6-14km)
1220 21.1% _11.4%  —888%  —54.6%
(14-20 k) 20.1%
20-30 110.4% 126.4%  =17.7%  >+200%
(20-27km) +8.0%
30-50 272%  35%  484.2%
+186%
50-80 200%  1247%  +104.4%
539
80-100 119.6%
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Fig. 18. Top panel: CO mixing ratio profiles, averaged over all the coincident observations, for ACE-FT'S (blue) and three limb-viewing
instruments (in green). The standard deviations are plotted as horizontal bars. ACE-FT'S smoothed by the MIPAS averaging kernel functions
is plotted in red. Bottom panel: Averaged percent difference (COAcg—COtimb/ 1/2(COAcETCOlmb ), thick lines), along with the corre-
sponding standard deviation (thin lines) for MTPAS (before and after smoothing ACE-FTS, in blue and red respectively), SMR and MLS.
The number of data points included in the average, as a fimction of altitude, is also provided as sub-plots.

size and global coverage, coincidences with the ACE-FTS
occultation measurements are numerous. This study was per-
formed using the following criteria: same day and within 5°
longitude, 5° latitude for MOPITT (version 3), and +24 h,
within 300km for TES (version V002). The choice of the
coincidence criteria depended on how the data products are
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stored for each mission. For both instruments more than
3000 cases were found, spanning 2004, 2005 and 2006.

As with every thermal infrared nadir-sounding instrument,
TES and MOPITT lack sensitivity near the surface due to
the small thermal contrast between the Earth’s skin temper-
ature and the first atmospheric levels, and the observations
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they provide have a limited vertical resolution. Although the
CO volume mixing ratio products are provided at several al-
titudes, the levels are strongly correlated and the number of
pleces of independent information ranges between one (to-
tal column) and two (two partial columns), depending on the
latitude, with a maximum sensitivity in the free troposphere
and information up to about 16 km. As discussed in Luo et
al. (2007a), both MOPITT and TES CO retrieved profiles are
biased by their a priori; but when similar initial conditions
are considered, TES and MOPITT agree reasonably (<35%
global average with <20% root mean squares for individual
cases). Accuracies for both instruments were estimated to
be 10% using aircraft data (Emmons et al., 2004; Luo et al.,
2007b), in places where the retrievals are not influenced by
the a priori.

Interestingly, as MOPITT and TES both have their max-
imum sensitivity around 6-8km, a useful comparison can
be obtained in the upper troposphere. In order to account
for the different vertical sensitivities in the comparisons, the
ACE-FTS profiles have been smoothed using the correspond-
ing MOPITT and TES characteristics and Eq. (1). Figure 14
shows one MOPITT/ACE-FTS and one TES/ACE-FTS ex-
ample comparison of co-located profiles used in the valida-
tion exercise. It can be seen that, here again, we have only
a few altitude levels in common between the measurements
(ACE-FTS profiles start no lower than 5km). As expected,
when looking at the paired sets of observations, the ACE-
FTS CO profiles show much more vertical variability, with
often the 5-10km CO mixing ratios being higher, and the
10-20km CO mixing ratio being lower than the MOPITT or
TES ones. As can be observed from Fig. 14, the smoothed
ACE-FTS profiles match the nadir viewing observations very
well. Figure 15 provides the mean and standard deviation re-
sults averaged for the thousands of coincident profiles stud-
ied for the period 2004-2006. For both instruments, without
smoothing, the agreement is around 10% between 5.5 and
8.5km, and the disagreement increases with a negative bias
of 10 to —60% for MOPITT and around —25% for TES in the
range 9 to 15km. As MOPITT relies on a single global a pri-
ori whereas TES uses different latitude-varying a priori, we
expected to find higher differences in the case of MOPITT.
After convolution with the averaging kernels associated with
each instrument, we have an almost perfect match (less than
2.2% discrepancy in the 5.5-15km altitude range). Differ-
ences in retrieval diumal sensitivity are also accounted for
this way.

4.5 Limb-viewing satellites: MIPAS/Envisat, SMR/Odin
and ML S/Aura

There are currently three spacebome instruments provid-
ing regular CO measurements using limb geometry: MI-
PAS/Envisat (Funke et al., 2007), SMR/Odin (Barret et al,
2006) and MLS/Aura (Filipiak et al., 2005). As for ACE,
these missions are not able to see the lowest layers of the
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Fig. 19. ACE-FTS (top) and MLS (bottom)} CO mixing ratios
{(ppmv) for 2 September—13 October 2006. For ACE-FTS the sun-
set latitude moves northwards during this period, so 2 September
is at the left-hand side of the Figure. The ticks near the bottom of
the Figure show the mean ACE-FTS latitude for each of the days
plotted; the length of each tick is proportional to the number of
ACE-FTS sunset profiles on that day. For each ACE-FTS sunrise
profile we took the 5 closest collocated MLS profiles and average
together all such profiles for the day, in order to reduce noise. The
data have been smoothed in latitude, with a smoothing length of 3°.

atmosphere due to the increase in atmospheric opacity and
occurance of clouds.

A detailed validation study of SMR versus MLS is found
in (Barret et al., 2006), and a detailed comparison of ML3
CO results with other instruments is provided in (Pumphrey
et al., 2007).

For each of the three instruments, the time and loca-
tion coincidence criteria were carefully chosen in agreement
with the participants (see Table 3 for the summary). Fig-
ure 16 illustrates the ACE latitudinal coverage as a function
of the time with the coincidences associated with each limb
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instrument indicated. When several observations matched
the same ACE-FTS profile, we selected the closest in time.

For MIPAS, the CO measurements available (version 9.0)
just overlapped with the beginning of the ACE mission. By
the end of March 2004, MIPAS operation was suspended
due to instrumental problems. MIPAS resumed its mea-
surements by the beginning of 2005, however, with reduced
spectral resolution. For comparison with ACE-FTS, only
the high-resolution data are chosen. In the MIPAS sensi-
tive range (10-70 km), the vertical resolution varies between
6 and 12km, depending on altitude region and illumination
conditions. The estimated precision is 10-30% except for
the 2045 km region with values around 30-70%. The accu-
racy is limited mainly by instrumental noise. Model errors
due to uncertainties in the non-L.TE modelling have been es-
timated to be less than 10% (Funke et al., 2007). During the
February and March 2004 period, using a coincidence crite-
rion of (£18 h, £1000km), about 100 matches were found.
Tt is worth noting that a very strong polar vortex occurred
in the 2004 Arctic winter, leading to downwelling of large
amounts of CO into the upper stratosphere. The convolution
of ACE-FTS profiles with MIPAS averaging kernel functions
was found to be necessary, as MIPAS vertical resolution is
lower than that of ACE-FTS, in particular during night and
above 40 km.

For SMR CO observations, we used the data (CTSO, ver-
sion 225) as described in Barret et al. (2006), with the fol-
lowing coincidence criteria: +10 h, +9° latitude and +10°
longitude. A quality filter to select the more reliable data
(good convergence and measurement response over 75%) led
to 99 coincidences, with a vertical sensitivity from ~20 to
95-100 km, and an average vertical resolution of ~3km.

The largest set of validation data is provided by the
ML S/Aura instrument. More than 2100 coincidences were
found using the following criteria: same day, +0.75° lat-
itude, £12° longitude. Following the recommendations
from Pumphrey et al. (2007), the MLS data (version 2.2.)
were filtered using the following values for internal checks:
L2gpPrecision =0, and Quality >0.2; and Status <126; and
Convergence <1.8. The vertical sensitivity of MLS ranges
from 10 to 85km, with 3—4 km vertical resolution over most
of this range.

Typical CO profiles for each limb-viewing instrument are
compared with the corresponding ACE-FTS CO data in
Fig. 17. In general, the agreement per set of profiles is rea-
sonable, depending on the altitude level considered. The
ACE-FTS CO profiles are usually smoother than SMR and
MLS (see Pumphrey et al., 2007 for further discussion), but
the ACE-FTS v2.2 sometimes show oscillations (with even
negative values) around 40-50km, which might lead to large
discrepancies when comparing with the other limb instru-
ments at these altitudes.

Figure 18 provides the averaged profiles, the relative dif-
ferences, the standard deviations and the number of coinci-
dences per altitude, over the whole data set for each instru-
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ment. When looking at the relative difference plots, for MI-
PAS (Fig. 18, bottom left plot) the agreement 1s very good.
After smoothing with the averaging kernel, the differences
between the convolved ACE-FTS and MIPAS profiles (red
line) are within +26% at all altitudes, except between 38 and
41 km where it reaches —50%. These differences are linked to
the very unusual situation of strong CO-downward transport
mn the Artic polar vortex in 2004, where most of the coin-
cidences between ACE-FTS and MIPAS are located. When
all the data above 70° N are filtered out, the differences were
found to be further reduced (not shown here), but the number
of coincident data decreased from 99 to 27.

SMR CO mixing ratios (Fig. 18, bottom middle plot) are
considerably larger than those of ACE-FTS (by more than
50%) below ~22km. Between 25 and 68km, we found a
very good agreement as the difference does not exceed 25%.
Above 60km, the ACE-FTS mixing ratios become larger
than the SMR values.

For MLS, we found a negative bias below 20km, large os-
cillating discrepancies between 20 and 35km, a good agree-
ment between 38 and 42km, a negative bias ranging from
—25% to —100% from 42 to 65km, and a strong positive bias
between 65 and 80 km.

Several studies comparing CO measured by the ACE-FTS,
SMR and MLS limb sounders have already been published
(Froidevaux et al., 2006; Barret et al., 2006; Pumphrey et al ,
2007). Our results are broadly consistent with those studies
however the plots might look different because we used 1/2
(COpcEt COtimp) to calculate the relative values, instead of
(COjjmp) as was used in the above-mentioned papers. In the
upper troposphere (below 20km), we found that ACE-FTS
CO profiles are much lower than those of ML S and SMR, in
agreement with the results from Pumphrey et al. (2007) who
have compared MLS version 2.2 and ACE-FTS CO. Livesey
etal. (2008) also show that ML.S CO is a factor of 2 too high
at the 215 hPa retrieval level by comparison with MOZAIC
airborne in situ data. In the lower stratosphere (below 30 km)
ACE-I'TS exhibits an underestimation of CO relative to ML S
which is consistent with Pumphrey at al. (2007) and Froide-
vaux et al. (2006). Barret et al. (2006) reported an underesti-
mation of ML S CO relative to SMR, especially in the tropics,
at these altitudes.

Two dimensional latitude/altitude comparison plots for
ACE-FTS and MLS are provided in Fig. 19, similar to what
was reported n (Pumphrey et al., 2007). We display the
ACE-FTS and coincident MLS data by taking a series of
ACE-FTS measurements over latitudes moving from south
to north between 2 September and 13 October, and plotting
the mean daily profiles. To reduce noise, we averaged the
closest MLS profiles to each ACE-FTS profile. Although the
MLS data are more noisy and ragged, particularly near 45—
60km, it is clear that there are many similarities between the
two datasets. We note in particular the high volume mixing
ratios in the southern polar vortex. The biases between the
two instruments can also be seen.
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5 Summary and conclusions

This paper provides an assessment of the CO atmospheric
profiles obtained during the first three years of the ACE mis-
sion, in order to quantify the level of agreement obtained with
other available instruments. The ACE-FTS CO version 2.2
products are derived from solar occultation measurements,
using two CO absorption bands located around 2100 cm !
and 4250 em ™!, which allows sounding the atmosphere from
about Skm up to 100km. The vertical sampling ranges from
2 to 6km, depending on the altitude and on the beta angle
of the measurement. Although the horizontal coverage of
ACE-FTS is limited by the solar occultation mode, when ac-
cumulating several months of measurements we show that
interesting features can be studied in the mid-troposphere
(transport of pollution plumes associated with pollution and
biomass burning events), in the UTLS (convection over trop-
ical regions) and in the stratosphere-mesosphere (descent of
CO-rich air masses over the winter poles).

A comprehensive validation exercise was undertaken that
involved the simultaneous analysis of partial column data
derived from the routine profile observations from eleven
ground-based stations, of profiles derived from balloon borne
and aircraft observations, and of vertical distributions as
measured by the available nadir and limb-looking satellites.
For each instrument, we carefully selected the coincident and
most reliable data products to intercompare (partial columns
or part of vertical profiles). When required, an additional
data processing step or constraint was added such as convo-
lution with the averaging kernel functions, or sorting based
on PV for high latitude ground-based stations.

The intercomparison of the ACE-FTS CO profiles at all
altitude levels proved to be difficult as none of the correl-
ative instruments provide measurements that cover the full
range of the ACE measurements. A summary of the aver-
aged percent differences, as a function of altitude, for all the
instruments included in this validation paper, 1s provided in
Table 5. In the mid to upper troposphere, we were able to
compare the ACE-FTS CO data with partial columns pro-
vided by ground-based data, with the highly resolved profiles
provided by MOZAIC (aircraft), and with the nadir observa-
tions from the MOPITT and TES nadir-looking instruments.
For the latter, the agreement 1s excellent when the averaging
kernel information is taken into account, although these re-
sults should be tempered by the fact that there is not much
more than one piece of information available from the nadir-
viewing satellite observations. As the maximum sensitivity
of both TES and MOPITT are around the altitude of the first
levels of the ACE-FTS CO observation, we can conclude that
the ACE-FTS CO products are reliable between 6 and 10km,
with an agreement reaching 2.5% at these altitudes. We re-
port a good agreement with the MOZAIC (15% on average
between 6 and 12km) and SPIRALE (around 25% or better
below 20km) measurements, despite the loose coincidence
criteria. The comparison of partial columns retrieved by
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ACE-FTS with partial columns retrieved from ground-based
FTIR data at several locations revealed differences ranging
between 13 and 34% when adequate smoothing is applied,
with no systematic bias and standard deviations between 7
and 28%. The causes of the disagreement could be linked
to atmospheric variability. In the stratosphere, from about
12 to 50km, where the CO levels are usually very low, large
discrepancies were found with SPIRALE balloon observa-
tion but it relies on one single coincident measurement in
polar vortex conditions. From 20 to 100km, comparisons
performed with limb sounders show an agreement better than
30%, except for MLS. For the latter, individual profiles were
found to be much noisier than the ACE-FTS data, but when
averaged over longer time period and latitudes the CO atmo-
spheric features agree well (Fig. 19). From these findings,
combined with our initial estimation of the ACE-FTS re-
trieval errors, we assigned the following uncertainties to the
ACE-FTS measurement data: better than 15% in the upper
troposphere (8—12km), than 30% in the lower stratosphere
(12-30km), and than 25% from 30 to 100km.
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Chap. 4 Le CO mesuré par la mission IASI

Chapitre 4: Le CO mesuré par la mission IASI

Dans ce chapitre nous allons d’abord décrire 6 ans de données FORLI-CO, sous forme de
distributions globales, de coupe latitudinale, et a plus petite échelle (au-dessus de régions),
sous forme de séries temporelles de valeurs moyennes dans des boites de 5° x 5° ou 2° x 2°
(colonnes totales et profils moyens). Ensuite nous présenterons I’article de validation des
données FORLI-CO que j’ai écrit en 2009, ou les colonnes totales CO de IASI sont évaluées
par comparaison avec les produits CO d’autres instruments IR embarqués a bord de satellites.
Les résultats de validation qui ont été publiés suite a 1’article (lors de campagnes de mesures,
utilisant des mesures sol ou avion) sont exposés ensuite. Enfin, dans la section 4.3, nous
présenterons des résultats issus de publications qui utilisent les données FORLI-CO. J’ai
choisi de ne présenter ici que des publications dont je suis co-auteur, ou j’ai fourni les

données FORLI-CO et apporté une expertise sur les produits.

4.1 Six ans de données IASI

L’instrument IASI et la mission MetOp ont été présentés dans la section 2.1. Un résumé des
caractéristiques de I’instrument et du satellite est présenté dans la Table 2.1. A partir des
observations fournies par le sondeur IASI, des variables météorologiques (profils de
température et d’humidité) mais également les concentrations d’especes atmosphériques sont
restituées. A ce jour, 25 especes peuvent étre détectées dans les mesures [ASI (Clarisse et al.,

2011c).

MetOp-A a été lancé en octobre 2006 et les premieres mesures de CO sont disponibles depuis
octobre 2007. Le second modele de IASI a été lanceé en septembre 2012 a bord de MetOp-B et

les mesures de CO associées sont disponibles depuis mars 2013.

4.1.1 Les données FORLI-CO

Les données FORLI-CO sont générées au LATMOS ainsi qu’a I’ULB (cf. section 2.3 pour la
description de 1’algorithme FORLI). Les deux laboratoires (le LATMOS par I’intermédiaire
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de I’IPSL) sont équipés d’antennes pour réceptionner les spectres TASI et les données de
niveau 2 (température, humidité, nuages, etc.) et de clusters de PC pour traiter ces données en
temps quasi-réel, 3 h environ apres acquisition. Le code FORLI est amélioré avec le temps,
tant d’un point de vue performance (vitesse de traitement, en fonction des clusters de calculs
disponibles) que d’un point de vue scientifique (suite aux conclusions des exercices de

validation).

Des exemples de distributions de colonnes totales de CO sont donnés sur la Fig. 4.1: pour une
journée (15 avril 2013), 3 journées moyennées (15, 16 et 17 avril 2013) et pour le mois d’avril
2013. Les données « jour » (angle zénithal solaire associ¢ a chaque observation inférieur a
90°) sont représentées dans la colonne de gauche et les données « nuit » (angle zénithal
solaire supérieur ou égal a 90°) dans la colonne de droite. On peut noter tout d’abord la
présence des nuages sur les cartes 1 journée et 3 journées : on voit des zones sans données.
Les cartes mensuelles (moyenne des données sur tout le mois) ne montrent pas de zones sans
données dues aux nuages. Les différences entre les données jour et les données nuit sont
représentées en bas (100*(jour-nuit/nuit)) pour les cartes mensuelles. Les zones en rouge
montrent les régions ou les concentrations de jour sont plus élevées que les concentrations de
nuit : au-dessus des terres/continents (cf. Annexe D, pour les différences jour/nuit des autres
mois de I’année 2013). Le jour, 'instrument IASI est plus sensible aux concentrations de CO
dans les basses couches de I’atmosphere. Cela est dii a I’effet du contraste thermique
(différence de température entre la surface de la Terre et la premiere couche de 1I’atmospheére,
cf. Annexe E) qui induit une sensibilité verticale différente dans la mesure. Le jour, le
contraste thermique est plus intense (au moins sur les terres, pas sur la mer) que la nuit et les
DOFS sont plus ¢levés (Fig. 4.2) donc les données sont plus completes. C’est la raison pour

laquelle nous nous intéresserons principalement aux mesures jour dans la suite du manuscrit.
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Fig. 4.1- Distributions de colonnes totales de CO restituées par FORLI pour une journée (le
15 avril 2013), 3 journées (du 15 au 17 avril 2013) et pour un mois (avril 2013), pour le jour
(colonne de gauche) et la nuit (colonne de droite). Les zones sans données sont représentées
en gris (présence de nuages ou zone non couverte par le satellite dans le cas des distributions
journalieres). Les données jour et nuit sont discriminées en fonction de I’angle zénithal du
soleil (SZA pour Solar Zenithal Angle ; Jour : SZA < 90° et nuit : SZA > 90°). La différence
relative entre les données jour et les données nuit est représentée sur 1’image du bas pour les
distributions mensuelles.
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IAST 201304 day IASI 201304 night

1.2 1.4 18 1.8 2 2.2 24
DOFS

Fig. 4.2 - DOFS moyens pour le mois d’avril 2013 pour les données de jour (a gauche) et de
nuit (a droite).

Des problémes d’inversion au-dessus des surfaces désertiques et des surfaces de glace ont été
identifiés dans George et al. (2009) (cf. section 4.2.2). Ils ont fait 1’objet d’une étude
approfondie et une nouvelle base de données des émissivités de surface a été choisie : la
climatologie Zhou et al. (2011) a renforcé la climatologie MODIS/Terra utilisée seule jusque-
la. Quand des données ne sont pas disponibles dans la climatologie de Zhou et al. (2011),
celles de MODIS/Terra sont utilisées. Ainsi, une nouvelle version des données FORLI-CO a
été générée : la v20100815. La correction des problémes rencontrés au-dessus des régions

spécifiques est visible sur la Fig. 4.3.

IASI ACP 2009 IASI v20100815

“Mas 1% 220 -%0  -66  -30 0 #30 460 493 120 HI50 4180 “*Mac 130 1z -90  -e0  -30 0 #30 +60 450 #120 150 +180

L R S T T T
—r 1 L

0 02040608 1 1.2141.61.8 2 22242628 3 32343638 4
Total Column CO x10"® molecules/cm?

Fig. 4.3 - Colonnes totales de CO moyennées pour le mois d’aott 2008, présentées dans
I’article George et al. (2009) (a gauche) et apreés changement de la base d’émissivité dans le
processus d’inversion (a droite). Les fortes concentrations (en jaune et rouge) irréalistes au-
dessus des déserts d’Afrique du Nord et de la péninsule arabique ont quasiment disparu dans
la derniéere version de FORLI, la v20100815.
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Sur la Fig. 4.4 adaptée de Hurtmans et al. (2012), on peut voir, pour la journée du 29
septembre 2009 et en séparant les données de jour et de nuit comme précédemment, la
colonne totale de CO (v20100815), le résidu moyen (appelé biais, différence moyenne entre
le spectre mesuré et le dernier spectre calculé dans le processus d’inversion) et le RMS du
résidu (Root Mean Square, c’est-a-dire la racine carrée de la moyenne des carrés des
différences entre le spectre mesuré et le dernier spectre calculé), I’erreur totale (erreur sur la
mesure + erreur sur I’inversion) et enfin les DOFS. Le biais est généralement bas, compris
entre + 3 x 107"° W/(cm?.cm™ .sr). Le RMS varie, avec de fortes valeurs dans les tropiques, en
particulier au-dessus de régions désertiques, pour les mesures de jour. Il est donc recommandé
de filtrer les données et de ne conserver que celles pour lesquelles RMS < 2.7 x 10 W/(
cm’.cm ™ .sr) et -0.15 x 10” < biais < 0.25 x 10° W/( cm”.cm™.sr). Une fois les données
filtrées, on obtient les cartes de colonnes totales, erreur totale et DOFS de la Fig. 4.4. L’erreur
totale est généralement inférieure a 10-15% pour les latitudes équatoriales et moyennes et de
30% dans les régions polaires (cf. Annexe E ou sont présentées les cartes d’erreur totale de
chaque mois de 1’année 2013, pour les mesures de jour et les mesures de nuit). Les DOFS
sont généralement de 1-2. Les DOFS les plus élevés (>1.5) se trouvent dans la bande
intertropicale, et dans les moyennes latitudes pour les mesures de jour. En présence d’un
contraste thermique favorable, IASI est plus sensible aux concentrations de CO dans les
couches proches de la surface de la Terre, d’ou des DOFS plus ¢élevés dans les régions qui
bénéficient d’un fort ensoleillement comme la bande intertropicale (cf. Annexe G, ou sont
présentées les cartes de DOFS de chaque mois, moyennés sur les 6 années IASI, pour les

mesures jour et les mesures nuit).
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BIAS x10°10 (W/(cm? sr cm1))

CO total column x10% molecules/em® RMS x10°% (W/(cm? sr em™1))

CO total error (%)

Fig. 4.4 - Performance de FORLI-CO pour le 29 septembre 2009, a gauche pour les orbites du
matin et a droite pour les orbites du soir. De haut en bas: biais e¢ RMS du résidu en
W/(cm*.cm™ .sr), colonnes totales (molécules/cm?), erreurs d’inversion sur la colonne totale
(%) et DOFS. Les colonnes totales, erreurs et DOFS sont filtrés en fonction des biais et du
RMS, seules les valeurs telles que: —0.15x10™° < biais < 0.25x10~° and RMS < 2.7x10" (en
W/(cm %.sr.cm ') étant conservées. Figure adaptée de Hurtmans et al. (2012).
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4.1.2 Colonnes partielles et colonnes totales

Avec une majorité d’inversions avec des DOFS qui varient entre 1 et 2, la colonne totale est
souvent la variable étudiée pour le CO, plus que le profil peu résolu. Cependant si on regarde
les colonnes partielles 0-6 km et 6-12 km présentées sur la Fig. 4.5, les émissions de CO liées
aux activités humaines, a I’est de 1’Asie ainsi que celles liées aux feux de biomasse en
Afrique ou en Amérique du Sud sont bien détectées dans les distributions de la colonne 0-6
km. Les concentrations sont moins ¢élevées dans ces mémes régions pour la colonne 6-12 km,
ce qui montre que IASI est capable de distinguer les contributions de la basse et de la
moyenne tropospheére. On notera aussi que les maxima de la colonne partielle 0-6 km sont
moins prononcés sur les cartes représentant les données nuit (colonne de droite). En effet
IASI est moins sensible aux concentrations de CO aux altitudes proches de la surface pendant
la nuit, quand la température de I’atmosphere et le contraste thermique diminuent. Enfin, le

transport de CO associé a ces émissions est également visible.
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Fig. 4.5 - Colonnes partielles 0-6 km et 6-12 km de FORLI-CO, moyennées pour la période
du 15 septembre au 15 octobre 2009. D’aprés Hurtmans et al. (2012).
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En moyenne, la colonne partielle 0-6 km représente 62% de la colonne totale. (cf. Annexe H
et la Table 4.1 pour les pourcentages des autres colonnes partielles par rapport a la colonne

totale).

Table 4.1 - Pourcentage de différentes colonnes partielles par rapport a la colonne totale. Ces
chiffres sont déduits des moyennes mensuelles des mois d’avril et septembre 2010 (cf.
Annexe H pour les cartes représentant ces pourcentages a I’échelle du globe)

Colonne

0-2 km 0-4 km 0-6 km 0-8km | 0-10km | 0-12km | 0-14km | 0-16km | 0-18 km
partielle
100*(colonne
partielle/colonne 26 45 62 75 84 90 93 95 97
totale)

4.1.3 Distributions mensuelles (6 ans)

Toutes les cartes représentant les distributions mensuelles (jour) de 2008 a 2013 sont
présentées sur la Fig. 4.6. Ces cartes font apparaitre les zones source. On distingue les deux
principales sources : les émissions anthropiques au-dessus des régions industrialisées (dans
I’hémisphére nord) et les émissions liées aux feux de biomasse, en Afrique, en Amérique du

sud et dans les régions boréales en été.

Le CO émis au-dessus des villes et des régions polluées de I’hémisphére nord s’accumule tout
au long de I’hiver boréal (a partir de novembre). A partir de janvier/février, les moyennes de
la colonne totale de CO dans I’hémisphére nord sont généralement de ’ordre de 2 x 10"
molécules/cm® et augmentent jusqu’en avril ou elles peuvent atteindre 2.6 x 10
molécules/cm®. Avril est le mois de I’année ou les valeurs de CO dans I’hémisphére nord sont
les plus élevées, en particulier au-dessus de la Chine. Les panaches de pollution, représentés
par les fortes valeurs de CO, se déplacent vers 1’est, au-dessus du Pacifique vers les Etats-
Unis. Sur les différentes cartes d’avril (Fig. 4.6), on distingue les fortes valeurs représentées
en jaune/orange/rouge au-dessus de I’Equateur et les faibles valeurs (en bleu) dans
I’hémisphere sud. A partir du mois de mai, quand I’ensoleillement devient plus intense dans
I’hémisphere nord, les concentrations de CO commencent a diminuer car le CO est détruit par

le radical OH en présence de lumiere. Ainsi les valeurs diminuent au fur et & mesure des mois
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(a partir de mai), jusqu’a atteindre les valeurs de fond en octobre, ou la moyenne de la
colonne totale est égale a 1.6 x 10" molécules/cm?. Globalement, 2011 est I’année ou les

concentrations sur I’hémisphére nord sont les moins élevées.

Le CO émis lors de feux de biomasse est visible en Afrique et en Amérique du sud durant
certains mois de I’année. Ces feux sont soit déclenchés par les agriculteurs pour le défrichage,
soit provoqués par la foudre a la fin de la saison seéche. Les feux de savane dans les pays du
Golfe de Guinée en Afrique ont lieu entre novembre et avril. Les fortes concentrations sont
transportées au-dessus de 1’Atlantique, jusqu’aux cotes d’Amérique du Sud. La saison des
feux en Afrique centrale commence des le mois de juin, pour atteindre sa période la plus
intense en aout (Fig. 4.6), et dure jusqu’en octobre. En Amérique du sud, la saison commence
en aout, I’intensité des feux est maximale en septembre/octobre, et peut durer jusqu’en

décembre.

Les épisodes exceptionnels de feux qui ont sévi en Russie et en Sibérie sont aussi visibles sur

les cartes d’aolit 2010 et 2012, respectivement (cf. sections 4.3.3 et 4.3.6).

Tout au long de I’année, on remarque de fortes valeurs au-dessus de la Chine, ou le CO est
émis au-dessus des villes et des régions industrielles. Le CO émis vient de la combustion

incomplete des énergies fossiles, comme le charbon.

Il est intéressant de constater la différence entre les colonnes totales sur la cote ouest des
Etats-Unis et les colonnes totales au large de ces cotes, dans 1’océan Pacifique, en février par
exemple. Cette différence est due au relief du continent. En effet, 1’¢élévation des terres pres de
cette cOte fait que la hauteur de la colonne au-dessus des terres est moins importante que la
hauteur de la colonne au-dessus de la mer. D’ou des colonnes totales de CO moins élevées sur

les terres.
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Fig. 4.6 - Distributions de colonnes totales de CO restituées par FORLI pour tous les mois de
2008 a 2013. Seules les données de jour sont présentées. Elles sont moyennées sur une grille
de 1°x1°.

4.1.4 Coupe latitudinale

La Fig. 4.7 montre les colonnes totales de CO IASI en coupe latitudinale, c’est-a-dire
moyennées sur les longitudes, pour la période du 1% janvier 2008 au 31 décembre 2013.
Chaque trait vertical représente une journée. On peut ainsi observer la variabilité saisonniére

du CO.
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Fig. 4.7 - Coupe latitudinale des colonnes totales de CO de 2008 a 2013. Les traits blancs
correspondent aux journées sans données. Entre le 14 septembre et le 1 décembre 2010,
Eumetsat n’a fourni que les données de température et d’humidité correspondant aux pixels
clairs (couverture nuageuse ¢gale a 0%), réduisant ainsi le nombre de pixels traités par FORLI
(d’ou une zone sans données vers 80°S et au-dela de 80°N a cette période).

Dans I’hémisphére nord, ou est située la majorité des sources, les valeurs maximales de CO
sont relevées entre janvier et avril, quand la luminosité est faible. Le CO s’accumule au fur et
a mesure des mois. De mai a juillet, les valeurs diminuent rapidement a cause de la

destruction photochimique. L’année 2011 montre des valeurs généralement moins élevées que
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les cinq autres années. En 2010 et 2012, on peut voir les fortes valeurs associées aux feux qui
ont eu lieu en Russie ces deux étés (cf. sections 4.3.3 et 4.3.6). Les feux de 2012 ont touché

une grande partie de la Sibérie et des émissions record ont été observées.
Dans 1’hémisphére sud, les fortes concentrations sont dues d’une part aux feux de
défrichements pour 1’agriculture qui ont lieu en Afrique centrale (entre 1’équateur et 30°S)

entre aolt et septembre et, d’autre part, aux feux en Amérique du sud qui sévissent chaque

année a partir de septembre. Ces feux sont plus marqués en 2010.

4.1.5 Variabilité sur 6 ans
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Fig. 4.8 - Régions ou sont moyennées les colonnes totales dont la variabilité est présentée sur
la Fig. 4.9. La taille des boites est de 5° x 5°, sauf pour les villes (San Francisco, Mexico city,
Teheran et Calcutta) ou la taille est de 2° x 2°.

Les Fig. 4.9 et Fig. 4.10 présentent la variabilité des colonnes totales de CO sur 6 ans, de
2008 a 2013, pour différentes régions représentant différentes situations géophysiques : mer
loin de toute source de pollution, mer dans une région ou le CO peut €tre transporté, villes
polluées, forét, région désertique, région affectée par les feux ou par de la pollution (Fig. 4.8).

Les coordonnées géographiques des différentes régions sont indiquées dans la Table 4.2.
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Table 4.2 - Moyennes et écarts types des colonnes totales de CO, entre 2008 et 2013, pour les
régions présentées sur la Fig. 4.8. Les régions sont rangées par ordre croissant de CO moyen.
Les coordonnées géographiques des différentes boites sont indiquées.

Régions CO t(:zal moyen 2 Ecart type
(x 10°° molec./cm®) moyen associé
Pacific [(-35°, -30°N); (-145°, -140°E)] 1.2 0.1
Mexico City [(18°, 20°N); (-100°, -98°E)] 1.5 0.2
Teheran [(34°, 36°N); (50°, 52°FE)] 1.7 0.2
Desert [(25°, 30°N); (-5°E, 0)] 1.8 0.1
Europe [(45°, 50°N); (3°, 8°E)] 1.8 0.3
USA [(35°, 40°N); (-80°, -75°E)] 2.1 0.3
San Francisco [(36°, 38°N); (-123°, -121°E)] 2.1 0.3
Forest [(-10°, -5°N); (-65°, -60°E)] 2.2 0.3
Atlantic [(0, 5°N); (-30°, -25°E)] 23 0.2
Calcutta [(21.5°, 23.5°N); (87.5°, 89.5°E)] 2.4 0.3
Africa [(-8°, -3°N); (18°, 23°E)] 2.6 0.4
China [(36°, 41°N); (115°, 120°E)] 2.9 1.1

Les valeurs les plus faibles sont observées au-dessus du Pacifique (1.2 x 10'® molécules/cm®
en moyenne pour les 6 ans de 1’étude de 2008 a 2013, cf. Table 4.2), loin des continents et des
activités humaines. Les plus fortes valeurs sont relevées en Chine (2.9 x 10'® molécules/cm®
en moyenne) et lors des périodes de feux, en Afrique ou en Amazonie (boite « Forest » Fig.
4.8). La Chine est la région pour laquelle on observe le plus de variabilité au sein de la boite

de 5° x 5° (Fig. 4.9).

Les boites contenant les villes présentent des valeurs moyennes élevées. Pour les villes de
Mexico city et Téhéran qui sont en altitude (2421 m et 1189 m respectivement), la colonne
totale moyenne de CO est de 1.5 x 10'® et 1.7 x 10" molécules/cm?, et I’écart type est plutot
faible (0.2). Les villes de San Francisco et de Calcutta ont des valeurs moyennes plus ¢levées
(2.1 x 10" et 2.4 x 10'® molécules/cm?) et des écarts types de 0.3. Ces valeurs plus élevées
s’expliquent notamment car San Francisco et Calcutta sont plus proches du niveau de la mer
que les villes Mexico city et Téhéran qui sont en altitude, la colonne totale est donc calculée
sur une hauteur moins importante. De plus, le transport longue distance de panaches de CO

depuis I’ Asie peut affecter San Francisco.
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Au-dessus de I’océan, on remarque que les valeurs moyennes dans la boite Atlantique sont
pratiquement le double des valeurs de la boite Pacifique (2.3 x 10" et 1.2 x 10"
molécules/cm?, respectivement). En effet, le CO au-dessus de I’ Atlantique vient de I’ Afrique,
d’ou le CO émis lors de feux (d’origine naturelle ou anthropique) est transporté. La boite au-

dessus du Pacifique est en revanche loin des sources de pollution.

Pour de nombreuses régions, on peut observer un cycle saisonnier. Sur la Fig. 4.10, nous
présentons les mémes valeurs moyennes que sur la Fig. 4.9 mais sans les écarts types pour
faire ressortir les variations saisonnic¢res. De plus, nous avons réuni les courbes des villes
d’une part, des régions de 1’hémisphére nord d’autre part et enfin les courbes de régions de
feux et de transport depuis ces feux. Nous avons choisi de mettre la courbe associé¢e a la
région Pacifique avec ces dernicres courbes car les régions de feux étudiées sont

majoritairement dans 1’hémisphere sud.

Pour les villes, ¢’est entre janvier et juin que les plus fortes concentrations sont mesurées au-
dessus de Mexico city et de San Francisco. Méme chose dans 1’hémisphére nord pour les
régions Europe, USA et Désert, avec un pic au mois de mars. Il est difficile d’observer un
cycle saisonnier au-dessus de la Chine, cependant les plus faibles valeurs de 1’année sont

systématiquement mesurées en novembre et décembre, pour les 6 années de 1I’étude.

Malgré les faibles concentrations au-dessus du Pacifique, un cycle saisonnier est également
observé avec un pic en octobre. Lors des feux liés a 1’agriculture en Afrique centrale qui ont
lieu chaque année autour du mois d’aofit, les colonnes totales de CO atteignent des valeurs
supérieures & 3.5 x 10'® molécules/cm®. La saison des feux en Amazonie démarre un peu plus
tard dans I’année, vers le mois de septembre, et est d’une intensit¢ moindre, méme si elle reste
¢levée. C’est en 2011 et 2013 que les feux en Afrique ont émis les plus grandes quantités de
CO par rapport aux autres années (Fig. 4.10). Méme chose pour 2010 pour les feux en

Amazonie.
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Fig. 4.9 - Variabilit¢ des colonnes totales de CO (x 10" molécules/cm?®) pour les régions
présentées sur la Fig. 4.8. Chaque point représente une moyenne sur 15 jours. Les barres
verticales représentent 1’écart type associé.
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Fig. 4.10 - Mémes données que la Fig. 4.9 mais sans 1’écart type. Courbes des villes (en haut),
des régions de I’hémisphere nord (au milieu) et des régions de feux et de transport depuis ces
feux (en bas). La courbe associée a la région Pacifique est avec ces dernieres courbes car les
régions de feux étudiées sont majoritairement dans I’hémisphere sud.

4.1.6 Profils moyens

Les profils de CO moyennés sur certaines des régions étudiées précédemment sont présentés

sur la Fig. 4.11. Le profil a priori utilisé dans FORLI est représenté en trait pointillé noir. Le

profil bleu de la boite « Pacific », loin des sources d’émission, montre de trés faibles

concentrations de CO pour toutes les couches de I’atmosphére. Au-dessus des feux en

Afrique, ou au-dessus de I’Europe et de Téhéran, les rapports de mélange des premicres
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couches atteignent 150-200 ppbv. Quant aux rapports de mélange au-dessus des zones
industrialisées de la boite « China », les valeurs prés de la surface atteignent plus de 500 ppbv
(profil rouge).

La fonction de lissage (ou averaging kernel) correspondant a la colonne totale (somme des
lignes de la matrice des fonctions de lissage, cf. section 2.2.4) montre a quels niveaux est
sensible la mesure. Ainsi, on peut voir sur la partie droite de la Fig. 4.11 que la sensibilité de
IASI est maximale vers 6-7 km. Les fonctions de lissage pour les régions « China »,
« Europe » et « Teheran » pointent légeérement plus bas que les fonctions de lissage

« Pacific » ou « Africa». D’autres exemples de profils et de fonctions de lissage sont

présentés dans le chapitre 5.
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Fig. 4.11 - Profils moyens de CO (a gauche) et fonctions de lissage correspondant a la
colonne totale (a droite) pour différentes régions (dont les coordonnées géographiques sont

données dans la Table 4.2). La moyenne est effectuée sur les données de jour d’avril 2009
(aolit 2011 pour la région au-dessus de I’ Afrique).
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4.2 Validation

Apres avoir présenté en détail les six ans de données de CO issues des mesures IASI, nous
allons présenter les résultats de 1’exercice de validation des résultats de FORLI-CO qui a eu
lieu en 2009 et dont j’ai été responsable. Il s’agit de la premicre publication relative aux
données FORLI-CO. Elles ont ét¢ comparées a d’autres mesures satellite. L’article a été
publi¢ en 2009 dans la revue Atmospheric Chemistry and Physics (ACP) dans une édition
spéciale consacrée a I’instrument IASI. Dans un second temps, nous présenterons les résultats

d’autres exercices de validation qui font suite a cet article.

4.2.1 Résumé long de I’article de validation des données CO de IASI

Carbon monoxide distributions from the IASI/METOP mission: evaluation with other
space-borne remote sensors

George, M., Clerbaux, C., Hurtmans, D., Turquety, S., Coheur, P.-F., Pommier, M., Hadji-
Lazaro, J., Edwards, D. P., Worden, H., Luo, M., Rinsland, C., and McMillan, W.

Atmos. Chem. Phys., 9, 8317-8330, doi:10.5194/acp-9-8317-2009, 2009.

Dans cet article, nous comparons les distributions globales de CO mesurées par 1’instrument
IASI a bord de MetOp-A avec les distributions des instruments MOPITT/TERRA,
AIRS/AQUA et TES/AURA qui, comme IASI, sondent I’atmosphere dans I’infrarouge

thermique.

Pour chacun des trois mois suivants, aotit 2008, novembre 2008 et février 2009, les mesures
de la colonne totale de CO de chacun des instruments ont ét¢é moyennées puis comparées. Les
différents produits ont été « ajustés » afin de prendre en compte 1’utilisation de différents a
priori dans les méthodes d’inversion. Cet ajustement suit les méthodes présentées dans
Rodgers and Connor (2003) et Luo et al. (2007). Pour les mesures de IASI et TES qui ont des
résolutions verticales trés €loignées, les fonctions de lissage de IASI ont été appliqués aux

mesures TES.

Les mesures de CO IASI sont inversées par 1’algorithme FORLI-CO (cf. section 2.3) qui

restitue les concentrations a partir des spectres en luminance. Les instruments MOPITT, AIRS
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et TES, ainsi que leurs missions et méthodes d’inversions sont également décrits. A la
différence des méthodes d’inversion de IASI, MOPITT (v3) et AIRS qui utilisent des profils a
priori de CO fixes, ceux de TES varient suivant la localisation sur le globe ainsi que la
période de I’année. Les données de CO de MOPITT, AIRS et TES ont été utilisées suivant les

recommandations de leur équipe, notamment pour filtrer les données nuageuses.

Les comparaisons directes des distributions de la colonne totale de CO pour le mois d’aoft
2008 (données de jour uniquement, moyennées sur une grille de 1°x1°) montrent globalement
un bon accord entre les quatre instruments. Les concentrations de CO varient entre 4 x 10" et
4 x 10'® molécules/cm” suivant qu’il s’agisse de valeurs de fond ou de valeurs observées lors
de feux. Les valeurs de fond de IASI sont cependant plus basses que celles des autres
instruments. IASI et AIRS offrent une meilleure couverture géographique. Le mois d’aolt est
marqué par des épisodes de feux de défrichement en Afrique, ainsi qu’en Amérique du Sud.
Les émissions de CO dues a ces feux sont clairement observées par les quatre instruments,
méme si les concentrations différent. Il en va de méme pour les émissions de CO dues a la
pollution en Chine. Les colonnes totales de CO restituées a partir des observations IASI
présentent quelques valeurs aberrantes au-dessus des régions désertiques d’Afrique du Nord
et de la péninsule arabique, FORLI rencontrant des difficultés de transfert radiatif quand les
émissivités sont mal estimées. AIRS, qui rencontre des difficultés du méme type, préfere
filtrer ces points qui apparaissent en gris (Figure 6 de George et al. (2009)) (Ces problemes

d’émissivité ont depuis €té réglés pour FORLI, cf. section 4.1.1).

Si on s’intéresse aux statistiques faites sur les trois mois de I’étude, les coefficients de
corrélation sont de 0.87 pour IASI/MOPITT, 0.92 pour IASI/AIRS et 0.84 pour IASI/TES et
montrent un bon accord entre IASI et les trois autres instruments, sur le globe en général. Les
meilleurs coefficients de corrélation sont calculés pour la région équatoriale (latitudes
entre -15° et +15°) : 0.90, 0.95 et 0.84 entre IASI et MOPITT, AIRS et TES, respectivement.
Le biais entre les colonnes totales de CO IASI et des trois autres instruments est inférieur a
7%, dans I’hémisphere nord et les régions équatoriales. Dans 1’hémisphere sud, aux latitudes
inférieures a -15°, les concentrations de CO IASI sont en moyenne plus basses de 11% par
rapport a celles de MOPITT et AIRS. Si de fortes concentrations sont mesurées, comme en
cas de feux en Afrique en aolt 2008, IASI et MOPITT montrent un bon accord mais en

revanche AIRS est systématiquement plus bas que IASI (de 17% environ). TES montre des
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distributions similaires a IASI, méme si les concentrations sont 1égeérement plus basses, et ce
pour toutes les latitudes. Les concentrations de MOPITT v3 sont généralement plus élevées
que celles de TASI avec un biais moyen global de 9.6% (11.4% pour les latitudes comprises
entre 45° et 90° et 1.1% pour les latitudes comprises entre -15° et 15°). Les concentrations de
AIRS sont elles aussi plus ¢levées que celles de TASI pour les latitudes sud (entre -15°
et -45°), avec un biais de 13.5%. Les résultats des autres ¢tudes de validation publiés par la

suite sont présentés dans la section 4.2.3.

4.2.2 Article 2

En février 2014, le « ISI citation index » de cet article est de 56.
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Abstract. The Infrared Atmospheric Sounding Interferom- Northern Hemisphere and in the equatorial region. However
eter (IASI) onboard the MetOp satellite measures carbon when strong CO concentrations are present, such as during
monoxide (CO) on a global scale, twice a day. CO total fire events, these discrepancies can climb as high as 17%.
columns and vertical profiles are retrieved in near real time Instrument specifications of IASI versus other missions are
from the nadir radiance spectra measured by the instrument also discussed.

in the thermal infrared (TIR) spectral range. This paper de-
scribes the measurement vertical sensitivity and provides a
first assessment of the capabilities of TASI to measure CO .
distributions. On the global scale, 0.8 to 2.4 independent ~ 1 Introduction
pieces of information are available for the retrieval. At mid
latitudes, the information ranges between 1.5 and 2, which
enables the lower and upper troposphere to be distinguished,
especially when thermal contrast is significant. Global dis-
tributions of column CO are evaluated with correlative ob-

As one of the most important precursors of ozone (O3), car-
bon monoxide (CO) is an important trace gas for the under-
standing of both air quality and climate forcing. Formed by
the incomplete combustion of fossil and bio-fuels, and by
servations available from other nadir looking TIR missions v.egetatlog bummg, CO is also produced in the atmosphere
currently in operation: the Measurements of Pollution in the via the oxidation of memme and non-methane hydrocarbons
Troposphere (MOPITT) onboard TERRA, the Atmospheric 0¥ the hydroxyl radical (OH) (Duncan et al,, 2008). It is the
Infrared Sounder (AIRS) onboard AQUA and the Tropo- largest globgl sink of th? OH radical and thus plays an m-
spheric Emission Spectrometer (TES) onboard AURA. The portant role m_the oxidizing power of the atmosphere and in
IASI CO columns are compared with MOPITT, AIRS and the concentratlor_ls of grgenhouse gases such as methane and
TES CO columns, adjusted with the a priori, for three dif- 03 Because of its rgiatwely _long hfetlr_ne (a few weeks to a
ferent months: August 2008, November 2008 and February few months .dependmg on latitude and qme of year), CO has
2009. On average, total column discrepancies of about 7% been extensively used as an atmospheric tracer of transport

are found between IASI and the three other sounders in the (Logan.et al, 1981)' )
CO 1s routinely measured by ground-station networks

} (Kurylo, 1991; Pougachev and Rinsland, 1995; Novelli et al ,
Correspondence fo: M. George 1998; Yurganov et al., 2004, 2005, Velazco et al, 2007; Zan-
BY (maya. george(@latmos.ipsl.fr) der et al., 2008), airborne measurement campaigns, airborne
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8318

networks (Nedelec et al.,, 2005) and by instruments onboard
satellites. In recent years, extensive CO observations from
space, from a number of satellite platforms, have yielded
a global view of the CO distribution, from the troposphere
to the mesosphere. Limb-sounders (in absorption or emis-
sion) can derive vertically resolved profiles for the mid/high-
troposphere and higher, with a limited spatial coverage, e.g.
SMR/ODIN (Barret et al., 2006), MIPAS/ENVISAT (Funke
etal, 2007), MLS/AURA (Pumphrey etal,, 2007, Livesey et
al., 2008) and ACE-FTS/SCISAT-1 (Clerbaux et al., 2008a).
Nadir viewing remote sensors offer the advantage of sound-
ing into the lower atmosphere, although with a limited verti-
cal resolution, as was demonstrated from MOPITT/TERRA
(Deeter et al., 2003; Edwards et al., 2004), SCIAMACHY
(Buchwitz et al., 2004, 2007, de Laat et al, 2006, 2007,
Frankenberg et al., 2005), TES/AURA (Rinsland et al., 2006;
Luo et al, 2007a and b), AIRS/AQUA (McMillan et al.,
2005), and TASTI/MetOp (Twrquety et al, 2004; Clerbaux et
al., 2009). Both nadir viewing and limb viewing instruments
are often mpacted by the presence of clouds. Time series
of CO measurements show the impact of inter-annual varia-
tions, for example a moderate El Nifio event in 2006 (Rins-
land et al., 2008).

Validation of satellite CO retrievals with space-borne, air-
borne or ground-based measurements has already been per-
formed in the frame of different exercises or campaigns
(Clerbaux et al., 2002, 2008a; Emmons et al., 2004, 2007,
2009; Warner et al., 2007, Luo et al., 2007a and b; Yurganov
et al., 2008). In this paper, we focus on the analysis of global
CO distributions recently calculated from the radiance spec-
tra recorded by the TASIT instrument. A case study of the
Mediterranean fires during the summer of 2007, which illus-
trates the capability of TAST to measure extreme CO concen-
trations and to track the plume from wildfires, 1s presented in
a companion paper {Turquety etal., 2009). Here we compare
the IASI global distributions with CO observations available
from other nadir looking instruments which also record sur-
face and atmospheric signals in the thermal infrared (TTR)
spectral range: MOPITT, AIRS and TES. The paper presents
a preliminary and non exhaustive validation exercise. Tt is
focused on the CO total column products obtained with the
FORLI-CO retrieval code in near real time. Basic theoretical
elements of the software are provided but for a more in-depth
description on the CO radiative transfer and retrieval algo-
rithm we rather refer to Turquety et al. (2009) and Hurtmans
et al. (2009).

The comparison 13 performed on monthly averaged CO
data for three months, August 2008, November 2008, and
February 2009. In order to take into account the different a
priori used for CO retrieval by each instrument, we have fol-
lowed the method suggested by Rodgers and Connor (2003)
and Luo et al. (2007a). The columns have been adjusted
according to the a priori used by the different teams. A
full treatment that takes into account the averaging kernels
(Rodgers and Connor, 2003) 1s presented for TES and [ASI,

Atmos. Chem. Phys., 9, 8317-8330, 2009
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the two mstruments with the largest differences in terms of
vertical resolution.

The paper is organized as follows: First we describe the
TASI-CO measurements as routinely retrieved from the op-
erational Eumetsat radiance products. Next we compare the
CO total column distributions retrieved by MOPITT, AIRS
and TES data for August 2008, November 2008 and Febru-
ary 2009. And finally we conclude with an analysis of the
observed agreement and discrepancy.

2 TASI: CO column and profile retrievals
2.1 The IASI mission

The polar-orbiting MetOp-A, launched on 19 October 2006,
is the first of three successive MetOp satellites. As a com-
ponent of the space segment of the Eumetsat Polar Sys-
tem (EPS), this operational meteorological platform carries
the TAST instrument, a nadir-looking high resolution Fourier
Transform Spectrometer (FT3). IASI is designed to provide
atmospheric temperature and water vapour profiles for op-
erational meteorology. Owing to its apodized spectral reso-
lution of 0.5cm ™! (with a spectral sampling of 0.25ecm™1),
its extended spectral range (from 645 to 2760 cm ! with no
gaps), and its low radiometric noise (from on-flight analy-
sis the Noise Equivalent Delta Temperature, NEDT, is es-
timated to range from 0.1 to 0.4K; Clerbaux et al., 2009),
atmospheric concentrations for several key species important
to climate forcing and atmospheric chemistry monitoring can
be derived from TAST radiance measurements. Such species
mclude not only the predominant CO (Turquety et al., 2009),
O3 (Boynard et al., 2009), CH4 (Razavi et al., 2009), HNOs
(Wespes et al., 2009) molecules but also weakly absorbing
molecules detected during extraordinary events, such as SO,
during voleanic eruption (Clarisse et al., 2008) or reactive
species in fire plumes (Coheur et al.,, 2009). In addition, TASI
offers an excellent horizontal coverage due to its across track
swath width of 2200km, allowing global coverage twice a
day, with a field of view sampled by 2x 2 circular pixels each
with a 12km footprint diameter.

2.2 CO retrievals

CO distributions are retrieved from TASI radiance spectra us-
mg a dedicated software, FORLI-CO, developed at Univer-
sité Libre de Bruxelles (ULB) to handle as fast as possible
all the IASI spectra, 1.e. 1.3 millions of observations per day,
dissiminated through the Eumetsat data distribution system
Eumetcast about 3h after observation. The code 1s based on
the validated Atmosphit software (Barret et al., 2005; Co-
heur et al., 2005), but instead of using line-by-line calcula-
tions, the FORLIT radiative transfer uses pre-calculated tables
of absorbances at various pressure and temperature, in the
spectral region of the CO 1-0 band. The code can accommo-
date temperature and humidity profiles coming from various
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Fig. 1. Left panel: Spectral range used for the FORLI-CO retrieval. The spectrum (in brightness temperature units) was recorded around
09:30 local time, on 1 August 2008, close to Los Angeles (USA). The residual difference (blue) between the measured spectrum (black) and
the calculated spectrum (red) is within the IASI radiometric noise (0.2 K). Right panel: FORLI-CO averaging kernels functions, for the same

observation, for different merged vertical layers.

sources/models, including the operational MetOp Level 2
meteorogical products (Schluessel et al., 2005). These Level
2 products are validated, although some issues remain for
water vapour (see Zhou et al., 2008 and Pougatchev et al.,
2009).

Figure 1 illustrates, in equivalent brightness temperatures,
the 1ASI spectral range that is used for the CO retrieval
(2143-2181.25cm ™). It was chosen in order to avoid most
of the other absorbing species in the CO spectral range (i.e.
H>0. O3, CO7 and N7O). The plot also shows the (observed
— calculated) residual after the retrieval for an observation
(located over the West coast of the USA), which can be di-
rectly compared with the IASI radiometric noise level.

FORLI-CO provides CO profiles for at most 19 layers
(from the surface to the top of the atmosphere). The re-
trieval scheme is based on the Optimal Estimation Method
(OEM) described by Rodgers (2000). Given a measurement
v (IASI radiance spectra), with error covariance S, and a for-
ward model y= F(x), the OEM then seeks the optimal solu-
tion for the state vector x (CO profile) to be retrieved. Since
more than one solution could fit the observations (ill-posed
problem), it is necessary to constrain the results with a pri-
ori information containing both the averaged value expected,
x, and allowed variability around this average given by a co-
variance matrix S,. The solution can be found by iteratively
applying:
Fiv1 =xg+Dy[y—F&;) —Ki(xg—%)] (D

with D, =S;K/S, " and 8; 1=K, S, 'Ki 11 +8, )"
where K; :(%g),- is the Jacobian at state x;, K,T is its trans-
pose, and ¥;41 is the updated state vector. The matrix D,
is known as the matrix of contribution functions. The error
covariance of the solution is given by S;4i. The iteration
starts with some initial estimate of the state, chosen to be
the a priori information x,,, of covariance S, and terminates
when convergence has been reached. An important element
for the retrievals in the thermal infrared is the choice of the
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prior information. Here the a priori mean profile and asso-
ciated variance-covariance matrix were constructed using a
database of observations that included aircraft profiles from
the MOZAIC (Measurement of OZone and water vapour by
Alrbus in-service air-Craft) program (Nedelec et al., 2003),
and ACE-FTS satellite observations in the upper troposphere
and above (Clerbaux et al., 2005). These were complemented
with distributions from the LMDz-INCA global model (Tur-
quety et al., 2008) in order to build a matrix representative of
both background and polluted conditions.

The characterization of the retrieved products also uses the
optimal estimation formalism; diagnostic tools therefore in-
clude retrieval errors from various sources (smoothing, mea-
surements) and averaging kernels. The latter (see Fig. | for
an example of IASI averaging kernels) characterize the sen-
sitivity of each measurement to the true CO profile, with the
remainder of the information provided by the a priori profile:

@

with x the retrieved profile, A the averaging kernels matrix,
x the true profile and x,, the a priori profile. The rows of the
averaging kernel matrix describe the change to the retrieval
state at a specific altitude to a perturbation of the true state
vector and provide an estimation of the vertical resolution
(full width at half maximum). The trace of the matrix, known
as the degrees of freedom for signal (DOFS), is a metric used
to measure the number of independent pieces of information
available from the retrieval (Rodgers, 2000). In the exam-
ple presented in Fig. 1, the set of averaging kernels presents
two maxima (at the surface and around 6 km) and the DOFS
number is 2.14. As described in previous papers (e.g. Deeter
et al., 2007; Clerbaux et al., 2008b, 2009) the thermal con-
trast (i.e. the temperature difference between the surface and
the first atmospheric layer) is a critical parameter for the un-
derstanding of the vertical information contained in the CO
product. For the example described here, the measurement is
performed at a location associated with a large thermal con-
trast (close to Los Angeles, USA, morning orbit) and hence

r=Ax+(I-A)x,

Atmos. Chem. Phys., 9, 8317-8330, 2009
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Fig. 2.

IASI global distributions on 1 August 2008, for daytime (left) and night time (right). Cloud free observations are binned on

a 0.5°x0.5° grid. (a) CO total column distribution as retrieved by FORLI-CO. (b) Surface temperature (available from Eumetsat). (c)
Thermal contrast as calculated from the difference between surface temperature and the temperature of the first available level of temperature
profile. (d) Degrees of freedom of the signal (DOFS) as calculated from the averaging kernel matrices.

the averaging kernels corresponding to the lower layers ex-
hibit large sensitivity at the surface. Two independent par-
tial columns can be retrieved for that observation, allowing
the separation of the CO concentration in the boundary layer
from the mid troposphere. It is worth noting that for other
atmospheric conditions, where the thermal contrast is less
significant, there is no sensitivity at the surface.

Typically, with the computational power in place at ULB
(76 CPUs), the full procedure of ray-tracing, radiative trans-
fer calculations and iterative retrievals allows treating [ASI
data in near-real-time, only one hour after reception through
Eumetcast; thus four hours after the recorded observation.
For the study presented here, only cloud free data (see Cler-
baux et al., 2009, Sect. 3.2.1) are analysed. Figure 2 il-

Atmos. Chem. Phys., 9, 8317-8330, 2009

lustrates one day (1 August 2008) of IASI CO observa-
tions, both for day and night measurements, along with the
corresponding surface temperature from IASI Level 2 data,
thermal contrast (as calculated from the difference between
surface temperature and the temperature of the first avail-
able atmospheric level), and DOFS. As expected, differences
appear between day and night distributions, which can be
linked directly to the thermal contrast, which is much more
pronounced during the day than during the night. This re-
flects onto the DOFS numbers that are larger over areas
where the thermal contrast exceeds a few degrees. On the
global scale, DOFS values range between 0.8 and 2.4, for
this specific day, but these values are also representative for
other time periods. Generally, for latitudes above 60° N and
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Table 1. Description of current missions and instruments that measure tropospheric CO from nadir TIR radiances. All missions are on polar
sun-synchronous orbiting platforms. Specifications are given for the CO thermal IR spectral range only, and for the nadir geometry.

Mission/Plate-form
Agency
Launch date

Plate-form altitude
Equator crossing time,
ing/ascending orbit

descend-

Spectral coverage (cm™ )
Pixel size, Spatial coverage
Spectral resolution

References

Data (L1) availability  Instrument type Radiometric precision for CO lines

(NeDT(@280K)
IASI/MetOp 817 km 645 to 2760 Schluessel et al., 2005
EUMETSAT/CNES 09:30,d 12 km diam x4 pixels, swath 2200 km Turquety et al., 2004
October 2006 FTS, 8461 channels, OPD 2 ¢m 0.5em™! (apodized) Clerbaux et al., 2007, 2009
May 2007 025K
MOPITT/TERRA 705 km 2140-2192, 4265-4305 Drummond, 1989
NASA (EOS) 10:30, d 22x22 km, swath 640 km Edwards et al., 2004
December 1999 Gas correlation radiometer. 3 bands,  0.04 cm™! (effective) Deeter et al., 2003, 2007
March 2000 8 channels 0.05K
AIRS/AQUA 705 km 6501136, 1216-1613, 2170-2674 McMillan et al., 2005, 2008
NASA (EOS) 13:30, a 13.5x13.5 kmx9 pixels, swath 1650km  Aumann et al., 2003
May 2002 Grating spectrometer, 2378 channels, ~1.8 em~! (2170-2200em™1)
August 2002 resolving power A/Ax=1200 0.14 K
TES/AURA 705 km 652-919(2B1), 923-1160(1B2), 1090- Beeret al., 2006
NASA (EOS) 10:45, a 1339(2A1) and 1891-2251(1A1) Bowman et al., 2006
July 2004 FTS, 40 540 channels, OPD 8.45 cm 0.53x8.3 kmx 16 pixels Rinsland et al., 2006
August 2004 0.10cm™! (apodized) Luo etal., 2007a and b

15K (@300K)

Worden et al., 2006

below 60° S only a total column (DOFS around 1) can be re-
trieved. At mid latitudes, the information ranges between 1.5
and 2, allowing the lower and upper troposphere to be distin-
guished. For very cold areas, e.g. Antarctic during the night,
the retrieval profile consists merely of the a priori profile.
On the contrary, for hot locations during the day, the DOFS
can provide two pieces of independent information and the
retrievals are much less weighted by the a priori.

3 CO correlative measurements distribution

In order to evaluate the FORLI-CO results we use simi-
lar products available from other currently operational nadir
looking TIR instruments: MOPITT, AIRS and TES. A gen-
eral description of the different missions and instrument
specifications is provided in Table 1.

In the following sections, we present briefly the retrieval
methods and the a priori of each instrument. The differ-
ent spectral resolutions and vertical sensitivities are also dis-
cussed. We then focus on comparison of monthly averaged
total column CO distributions for three months at different
seasons, in order to derive general trends in terms of discrep-
ancies.
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Fig. 3. A priori profiles and standard deviations used in the differ-
ent retrievals: TASI (left), MOPITT and AIRS (middle) and TES
for August (right). For IASI and MOPITT, the standard deviations
are from the diagonal elements of the a priori covariance matrix
Sa. MOPITT V3 retrievals use the mean profile and covariance
matrix values at the seven levels shown by the blue dots. AIRS
V5 retrievals do not employ a covariance of the a priori. TES a
priori profiles vary in time and location (monthly, 10° latx60° lon
blocks), and only the profiles for the August climatology are pre-
sented here. See Fig. 6 in Luo et al. (2007a) for a representation of
S, for TES.
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Fig. 4. IASI, TES and AIRS radiance spectra (in brightness temperature) around Northern Brazil, on 1 August 2008. The spectral range used
for the CO retrieval are highlighted in grey. For the full spectral range covered by each on the left and zoomed for the CO window on the
right (IASI [2143 2181.25]: TES [2086.06 2176.66] and AIRS [2181.49 2221.12]).

3.1 Retrieval methods and a priori

3.1.1 MOPITT

MOPITT uses correlation radiometry (Drummond, 1989)
and the terrestrial thermal emission to sound tropospheric
CO. More recently, it was also shown that the solar chan-
nels provide supplementary information (Deeter et al., 2009).
CO retrievals are obtained by using a maximum a posteriori
method that incorporates a priori information of the physical
and statistical variability of the trace gas distribution in the
atmosphere (Pan et al., 1998). For this study we use MO-
PITT V3 data which are filtered for clouds. This version
uses a single CO a priori profile and the covariance matrix
is derived from several hundred in situ CO data distributed
globally (Deeter et al., 2003) (Fig. 3). It is worth noting that
MOPITT V4 products (that were not available at the time of
this study) include log-normal statistics for VMR, a mod-
ified forward model that handles extreme pollution condi-
tions, and variable a priori profiles. Differences between the
global a priori profile used in V3 and the geographically and
temporally variable a priori profiles used in V4 might lead to
significant differences in CO total column values.

3.1.2 TES

TES nadir Global Survey (GS) observations consist of 16
orbits in a 26 h period; a new GS starts every other day.
The along orbit observations are made approximately every
180km. The TES CO prior information is derived from a
year of simulation with the MOZART model (Brasseur et
al., 1998). The prior profiles are monthly means in blocks
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of 10°x60° (latitude by longitude) (See Fig. 3, for August).
TES CO retrievals apply modified Tikhanov constraints (Ku-
lawik et al., 2008). Spectral micro windows with isolated CO
lines are used in CO retrievals (Rinsland et al., 2006). Here
we use TES V004 GS data. Data quality and cloud filtering
criteria are used to select TES CO total columns according to
TES Level 2 Data User’s Guide (Osterman et al., 2008).

3.1.3 AIRS

Tropospheric CO abundances are retrieved from AIRS cloud-
cleared radiances, utilizing a set of overlapping trapezoidal
perturbation functions, similar to the retrieval of all AIRS
products (Susskind et al., 2003). Version 5 (V5) AIRS COre-
trievals used in this analysis differ from the V4 products used
in previous studies (McMillan et al., 2005 and 2008; Warner
et al., 2007; Yurganov et al., 2008) in terms of the num-
ber of trapezoidal functions and the first guess profile. V5
employs the MOPITT V3 a priori profile as a single global
first guess profile (see Fig. 3) with nine trapezoidal pertur-
bation functions (Comer, 2006). The lowest of these nine
functions were chosen to closely coincide with the seven re-
porting levels for MOPITT CO retrievals. Overall, the nine
functions better define the shape of the AIRS CO averaging
kernels verses the V4 four trapezoidal functions described in
McMillan et al. (2008). The nine functions represent coarse
supersets of the AIRS 100 layer radiative transfer model.
The largest DOFS numbers are 1.5 in AIRS CO retrievals,
but typical values are closer to 0.8. For this study, AIRS
VS5 data were accessed through the NASA Goddard DAAC
and filtered with Qual_.CO =0, CloudFrcStd<=0.8, TSurf-
Std=>250K and (PSurfStd — Pbest)<200 mb.
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Fig. 5. Averaging kernel matrices and DOFS provided by each re-
trieval team for IASI (a), MOPITT (b), AIRS (¢) and TES (d), for
a coincident observation around 36° N-98° W, on 1 August 2008.
Each coloured line corresponds to the altitude indicated by the
coloured dot. The averaging kernels depend on vertical grid spac-
ing, which is different for each instrument. The suplots (e) and (f)
provide the averaging kernels corresponding to total columns and to
[0—6 km, plain line] and [6—12 km. dashed line] partial columns.

3.2 Spectral resolution and vertical sensitivity

Spectra recorded above the same area by the three spectrom-
eter type instruments, [ASI, TES and AIRS, are presented
in Fig. 4, for the full spectral range covered by each device
(see Table 1). On the right part of the plot, an enlargement
is shown with the spectral window used for the CO retrieval
(different for each mission). The data correspond to nadir
along track observations only (North Brazil), which explains
the relative poor coincidence criteria, and the time of record-
ing differs by a few hours at maximum. From these plots
the TES higher spectral resolution is well marked, as are the
advantages of AIRS in terms of signal to noise ratio and of
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IASI in terms of spectral coverage. As MOPITT is a gas cor-
relation radiometer, the radiance signal is not directly com-
parable.

Figure 5 illustrates the averaging kernel functions for
IASI, MOPITT, AIRS and TES at another coincident ob-
servation (over the USA). For each instrument, the raw av-
eraging kernel matrix provided by each team at the differ-
ent retrieved levels is plotted in Fig. 5a, b, ¢ and d. The
functions have similar shapes, with low sensitivity near the
surface and maximum sensitivity in the low troposphere (4—
6 km), which highlight more the dependencies of the infrared
nadir observation to the geophysical scene rather than to the
instrument performance. The number of retrieved altitude
levels differs markedly for each instrument (IASI= 19, MO-
PITT=7, AIRS=9. TES=67) and is not representative of
the vertical resolution. This also explains the different abso-
lute values of the averaging kernels, with higher peak values
for thicker layers. For the four instruments, the DOFS are
larger than 1, illustrating that the information of the total col-
umn comes from more than one layer of the atmosphere. Fig-
ure Se presents the averaging kernel functions corresponding
to total columns. For this specific observation, TES is closest
to ideal (i.e. closest to 1 on all vertical levels) while the other
instruments show important positive deviations in the free
troposphere. In Fig. 5f we plotted the averaging kernels for
the [0—6 km] and [6—12 km] partials columns. These two par-
tial columns correspond to the two independent atmospheric
layers usually identified for IASI or TES, and not accessible
from AIRS. In general it is worth noting that the comparison
of such averaging kernel functions and DOFS numbers is in-
dicative but not quantitative as the a priori and the retrieval
methods are different.

3.3 Comparison of CO total column on the global scale

The comparison is performed on cloud-free monthly aver-
aged data, over a 1°x 1° grid, in order to lower the differences
associated with the different temporal and spatial ranges of
each satellite. Only daytime observations are shown here.
3.3.1 Direct comparison for August 2008 distributions
Figure 6 presents the CO total column global scale distri-
bution retrieved from [ASI, MOPITT, AIRS and TES data
available for August 2008. August is an interesting pe-
riod to observe high CO concentrations in Africa due to in-
tensive agriculture fires. A good agreement is found be-
tween the four distributions, with CO total column values
ranging from 4x10'7, molecules/cm? (background level) to
more than 4x10'® molecules/cm? (fire events), though the
IASI background data are lower than those associated with
the other distributions. 1ASI and AIRS results have the
best horizontal coverage. The largest concentrations are ob-
served by all four instruments, although with different mag-
nitude, over China (pollution), Africa and South America
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Fig. 6. Averaged IASI, MOPITT, AIRS and TES CO total column distributions, binned on a 1°x1° grid, for August 2008. All observations
are for day-time, and were cloud-filtered following the recommendation provided by each retrieval team. There are more TES data between

30° E and 90° E because data are recorded every 2 days for 26 h.

Table 2. Correlation coefficients for August 2008 (see associated scatter plots in Fig. 7), November 2008 and February 2009. The IASI total

columns are adjusted with the MOPITT, AIRS or TES a priori. The

coefficients corresponding to the comparison of IASI total columns with

TES total columns smoothed by IASI averaging kernel functions are shown in italic.

MOPITT AIRS TES [smoothed by AK IASI]
Aug 08 Nov 08 Feb09 Aug 08 Nov08 Feb09 Aug 08 Nov 08 Feb 09
Global Corr. coeff.  0.83 0.87 0.92 Corr. coeff.  0.92 0.91 0.94 Corr. coeff.  0.84[0.84] 0.79[0.81]1 0.88 [0.82]
Slope 0.92 0.84 0.83 Slope 1.67 1.45 1.46 Slope 0.88[0.84] 0.86[0.84] 095[1L.01]
Intercept —0.01 0.08 1.16 Intercept -1.25 —0.91 —0.92  Intercept 027[0.37] 028[0.38] 0.23[0.22]
Lat [45°,90°] Corr. coeff.  0.69 0.66 0.73 Corr. coeff.  0.88 0.85 0.85 Corr. coeff.  0.57[0.59] 0.40([0.51] 0.41[0.36]
Slope 0.57 0.43 0.47 Slope 1.29 1.13 1.10 Slope 0.49[0.44] 027[0.33] 0.28[0.25]

Intercept 0.74 0.83 0.96 Intercept

Lat[15°,45°] Corr. coeff.  0.81 0.79 0.76 Corr. coeff.
Slope 0.96 0.79 0.73 Slope
Intercept 0.02 0.20 0.39 Intercept

Lat [—15°, 15°] Corr. coeff.  0.92 0.90 0.89 Corr. coeff.
Slope 0.86 0.82 0.86 Slope
Intercept 0.20 0.31 0.26 Intercept

Lat[—45°,—15°] Corr. coeff.  0.75 0.82 0.72 Corr. coeff.
Slope 0.75 0.82 0.66 Slope
Intercept 0.20 0.15 0.42 Intercept

-048  —036  —021 Intercept 1.02[/.12] 140([1.31] 1.66[1.81]

0.83 0.82 0.83  Corr coeff. 0.68[0.74] 0.70 [0.75]  0.69 [0.70]
1.39 1.18 119 Slope 0.80[0.84] 0.72[0.75] 0.72[0.76]
—070  —037 —037 Intercept 044 [0.40] 0.57[0.56] 0.69[0.7]]

0.95 096 094  Corr coeff 0.89[0.90] 0.79[0.81] 0.85[0.85]
1.70 1.84 175 Slope 0.91[0.89] 0.85[0.82] 0.91[0.90]
—132  —156 —135 Intercept  024[0.29] 034[046] 0.35[0.36]

089 090 080  Cor coeff 0.77[0.75] 0.73[0.72] 0.69 [0.64]
1.25 151 111 Slope 0.66[0.57) 0.72[0.64] 0.64 [0.5]]
—0.60 —1.02 —042 Intercept 050 [0.64] 0.36[0.5] 0.47[0.60]

(vegetation fires). IASI and MOPITT distributions show very
similar intensities for the African fires. IASI and AIRS have
some problems with the inversion of spectra recorded above
deserts in North Africa or in the Arabic Peninsula: high con-
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centrations are visible for IASI and the data were filtered for
AIRS (in light grey, bottom left plot in Fig. 6). In fact, ra-
diative transfer issues occur when processing the IASI data
over very cold/icy and very hot/sandy surfaces. The local
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Fig. 7. Scatter plots between IASI and MOPITT, AIRS, TES, for August 2008, for different latitudes bands (see correlation coefficients in
Table 2) and histograms of the differences in percent (200 x({TASI—-INSTR)/(TASI+ INSTR)).

emissivity influences the sensitivity at the surface level and
for the moment, emissivity data are not available from Eu-
metcast.

3.3.2 TASI retrievals adjusted with MOPITT, AIRS or
TES a priori

The CO measurements are retrieved using different a priori
assumptions and vertical resolutions so we should allow for
the differing characteristics of the observing systems. In or-
der to deal with the different a priori, we followed the method
proposed by Rodgers and Connor (2003) and presented in
more detail for TES and MOPITT comparisons in Luo et
al. (2007a).

Here, the TASI columns have been adjusted according
to the a priori used by MOPITT, AIRS or TES. To per-
form the comparison, monthly averaged data are binned in
a 1°x1°grid, so for each point of the grid, the Eq. (3) 1s ap-
plied to the TASI mean retrieved CO profile to obtain the TAST
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adjusted profile and then the total column is derived:

IASI TASI IASI TASI INSTR
Y adjusted — *retrieved + (A D —x, ) 3)
With x;ﬁ:iilsted the TASI profile adjusted to the INSTR (i.e.

MOPITT, AIRS or TES) a priori, x125L , the TAST retrieved
profile, A3 the TAST averaging kernel matrix, x4 and
ngSTR the a priori profile used for the IASI and the INSTR
retrievals.

The two above-mentioned papers also recommend to
smooth the CO profile of the instrument with the higher pro-
filing capability with the averaging kernel functions of the
mstrument with the lowest vertical sensitivity. The equation
to obtain the smoothed column is:

high

_low  high
Xsmoothed — @

: lowy . low
¥ retrieved T (F—a™)x,

(4)
With x:ifgomed the high resolution column smoothed by
the averaging kernels of the low resolution instrument, a'®%
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the low resolution instrument averaging kemel vector cor-
responding to the total column, x?étgr?eved the high resolution

retrieved profile and x}low the low resolution a priori profile.

Some extended tests were performed to compare TASI and
TES CO total columns using Eq. (4), in order to take the aver-
aging kernel information into account. Because of TES’s bet-
ter spectral resolution, the TES CO profiles were smoothed
by the TASI averaging kernel information. Tt is worth noting
that even with a higher intrinsic vertical sensitivity TES can
exhibit in some cases (e.g. see Fig. 5), depending on the ge-
ographic situation, a smaller DOFS than [ASI because of the
different a priori assumptions that lead to different averag-
ing kernels and DOFS. As we lacked some of the averaging
kernel information for other instruments, as the vertical reso-
lutions are more similar, and as the impact on the coefficient
correlations for TES-TAST was found to be limited (see Ta-
ble 2, italic values), we restricted the application of Eq. (4)
to TES. Tt is worth mentioning that this impact is limited be-
cause we compare integrated columns, and that it has a much
larger impact when profiles are directly compared.

Figure 7 shows scatter plots of the averaged CO total
columns (1°x1° gridded) for IASI as compared to MO-
PITT, AIRS and TES (without smoothing), for August
2008, for different latitude bands (Global =[—90°, 90°],
[45°;, 90°], [15°; 45°], [—15°; 15°] and [—45°, —15°]).
Also shown are the histograms of the relative differences
in percent (200x (TASI-INSTR)/(TASI+INSTR), with IN-
STR =MOPITT, AIRS or TES) averaged the same way.
Other periods/seasons have also been examined. Table 2 pro-
vides a summary of the correlation coefficients, the slope,
and the intercept of the linear regression line, that were ob-
tained from the analysis of August 2008, November 2008
and February 2009. As can be seen from Table 2, the corre-
lation is generally good, although some biases are observed.
For data averaged over all latitudes, the correlation coeffi-
cients averaged over the three months investigated are 0.87
(IASUMOPITT), 0.92 (IASI/AIRS) and 0.84 (IASL/TES).
This indicates that the four instruments can capture the dy-
namic range of the CO concentration with a good agree-
ment. In the equatorial region (latitudes [—15%;, 15°]) MO-
PITT, AIRS and TES are very well correlated with IASL, with
correlation coefficients of 0.90, 0.95 and 0.84 respectively.
However MOPITT is higher than TAST with an average bias
of 9.6% for data averaged over all latitudes (11.4% for lat-
itudes [45°; 90°] and 1.1% for latitudes [—15°; 15°]) (see
Fig. 7p, q and s for August 2008). This is consistent with
a positive bias reported for MOPITT (V3 data) as shown in
Emmons et al. (2009). AIRS shows a significant bias for the
southern latitudes: 13.5% higher than [ASI between 15° 3
and 457 S but is in close agreement with TAST between 45° N
and 90° N (see Fig. 7t and q for August 2008). In other re-
gions, ATRS CO data seems to be larger than TAST for weak
concentrations but lower for high concentrations (Fig. 71,
h and i for August 2008) indicating a more restricted dy-
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namic range for AIRS retrievals due to the lower DOFS for
AIRS CO as has been previously noted (Warner et al., 2007,
Yurganov et al., 2008). On the contrary, TES is lower than
TAST in all the latitude regions (6.2%, see Fig. 7p for August
2008).

4 Summary and conclusions

This paper presents a first assessment of the capabilities of
TASI to measure CO on the global scale. The results pre-
sented here were obtained with the FORLI-CO algorithm, a
near real time processing code that delivers atmospheric pro-
files of CO about four hours after the observation. Several
months of observations have been analyzed, and both total
column and coarse vertical prefiles have been measured on
the global scale, twice a day. CO quick-look distributions
maps with different projections can be viewed from the LAT-
MOS website at http://iasi-chem.aero.jussiew.fr. The verti-
cal information available 1s strongly dependent on ground
temperature, local emissivity and thermal contrast, with the
daytime data being more useful for studying the atmospheric
composition in the lowest parts of the atmosphere. Several
radiative transfer issues remain when processing the IASI
data over very cold/icy and very hot/sandy surfaces, as lo-
cal emissivity data are not yet available from Eumetcast.

This paper compares the ITAST CO total column global dis-
tribution, averaged over one month and for different seasons,
with similar CO products provided by other space-borne in-
struments that also exploit the thermal infrared spectral range
to sound the atmosphere. In the Northern Hemisphere and
mn the equatorial region, the comparisons show an agree-
ment better than ~7% between TAST and the three other TR
sounders. In the Southern Hemisphere, under 15° S, TAST is
about 11% lower on average than MOPITT and AIRS. For
large concentrations of CO, such as in fire events for August
2008, TASI and MOPITT are in good agreement, but AIRS
1s systematically lower than IASI (~17%), likely due to the
combination of AIRS coarser spectral resolution and larger
retrieval footprint. TES shows a similar distribution struc-
ture but is slightly lower than TASI, for all latitudes bands.
Further studies are needed to improve first guess a priori pro-
files, climatologies, statistics, and ancillary data. There is
also a need to provide better knowledge of the Earth’s sur-
face temperature, local emissivity, atmospheric temperature
and humidity profiles. Such improvements would improve
the accuracy of CO satellite remote sensing retrievals, espe-
cially for nadir viewing thermal sounding instruments such
as TES, AIRS, MOPITT and TASL
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4.2.3 Autres résultats de validation publiés suite a I’article

Suite a cet article de 2009, d’autres exercices de validation des données FORLI-CO ont été
menés et publiés. Dans la section suivante, nous présentons un résumé de ces publications.

Les différents résultats sont rassemblés dans la Table 4.3.

4.2.3.1  Validation avec des mesures avion lors de la campagne POLARCAT

IASI carbon monoxide validation over the Arctic during POLARCAT spring and
summer campaigns

Pommier, M., Law, K. S., Clerbaux, C., Turquety, S., Hurtmans, D., Hadji-Lazaro, J., Coheur,
P.-F., Schlager, H., Ancellet, G., Paris, J.-D., Nédélec, P., Diskin, G. S., Podolske, J. R.,
Holloway, J. S., and Bernath, P., Atmos. Chem. Phys., 10, 10655-10678, doi:10.5194/acp-10-
10655-2010, 2010.

Données : Comparaison entre les produits FORLI-CO (colonnes totales, colonnes partielles
0-5 km et profils) et les profils avion colocalisés mesurés lors des compagnes POLARCAT au

printemps et a 1’été 2008.

Critéres de colocalisation : +£0.2° ; +1 h

Résultats : Pour les profils: différences inférieures a 17% (~10 ppbv) pour le printemps et
pouvant atteindre 20% 1’¢té (lors de cas pollués, en-dessous de 8 km).

Pour les colonnes totales : différences entre 1 et 5% en ét¢. Maximum de 12% de différence
en ¢été. Coefficients de corrélation entre 0.15 et 0.74 (printemps) et entre 0.26 et 0.84 (été).
Meilleures corrélations : sur la mer au printemps (0.73) et sur la terre en été (0.69).

Pour les colonnes partielles : coefficients de corrélation entre 0.47 et 0.77 (printemps) et entre
0.66 et 0.88 (été). Meilleures corrélations : sur la mer au printemps (0.78) et sur la terre en été

(0.81).

Conclusion : IASI est capable d’observer le transport a longue distance du CO en Arctique.

Les panaches de pollution sont détectés, une information sur leur structure verticale peut étre
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fournie. La détection de fortes valeurs de CO lors d’événement comme des feux est plus
difficile au-dessus de la glace et de la neige car IASI est moins sensible prés de la surface

quand le contraste thermique est faible.

4.2.3.2 Validation avec des mesures avion MOZAIC

Retrieval of MetOp-A/IASI CO profiles and validation with MOZAIC data

De Wachter, E., Barret, B., Le Flochmoén, E., Pavelin, E., Matricardi, M., Clerbaux, C.,
Hadji-Lazaro, J., George, M., Hurtmans, D., Coheur, P.-F., Nedelec, P., and Cammas, J. P.,
Atmos. Meas. Tech., 5, 2843-2857, doi:10.5194/amt-5-2843-2012, 2012.

Données: Les colonnes partielles (Surface-480 hPa ; 480-225 hPa) et profils IASI inversés
par deux algorithmes différents, FORLI-CO et SOFRID (Laboratoire d’Aérologie), sont

comparés avec les mesures avion MOZAIC, pour la période 2008-2009.

Critéres de colocalisation : £1°; £12 h

Résultats (relatifs a FORLI): les coefficients de corrélation entre IASI et MOZAIC sont de
I’ordre de 0.8 dans la basse tropospheére et de 0.7 dans la haute troposphére.

IASI voit la variabilité saisonniere au-dessus des sites de Francfort et de Windhoek.

Biais positif de FORLI (basse troposphere) de 13% par rapport aux données MOZAIC a
Francfort (les concentrations de CO dans la couche limite polluée sont redistribuées vers la
haute troposphere lors du lissage, en particulier la nuit). Surestimation de FORLI des valeurs
¢levées de CO dans la basse troposphere le jour.

Biais positif de FORLI de 1.6% (basse troposphére) par rapport aux données MOZAIC a
Windhoek. (La ville se situe en altitude, au-dessus de 1’altitude o FORLI surestime dans le
cas de Francfort. De plus, la couche limite y est généralement propre).

FORLI surestime les fortes valeurs lors des feux de 10% a Windhoek.

Dans la haute tropospheére, les biais sont de 0.9% a Francfort et de 10% a Windhoek (biais

non expliqués).
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Conclusion: Quand le contraste thermique est faible, IASI n’est pas sensible a la pollution de
la couche limite. A Francfort, FORLI surestime les fortes concentrations le jour, dans la basse

troposphere.

4.2.3.3 Validation avec des mesures sol du réseau NDACC

Validation of IASI FORLI carbon monoxide retrievals using FTIR data from NDACC
Kerzenmacher, T., Dils, B., Kumps, N., Blumenstock, T., Clerbaux, C., Coheur, P.-F.,
Demoulin, P., Garcia, O., George, M., Griffith, D. W. T., Hase, F., Hadji-Lazaro, J.,
Hurtmans, D., Jones, N., Mahieu, E., Notholt, J., Paton-Walsh, C., Raffalski, U., Ridder, T.,
Schneider, M., Servais, C., and De Maziére, M., Atmos. Meas. Tech., 5, 2751-2761,
doi:10.5194/amt-5-2751-2012, 2012.

Données: Les colonnes totales FORLI-CO de 2008 sont comparées aux colonnes totales
mesurées par six stations sol du réseau NDACC : Ny-Alesund, Kiruna, Bremen, Jungfraujoch,
Izana et Wollongong. Les colonnes totales des stations sol sont calculées a partir de profils

coupés a I’altitude de la surface qui définit la colonne totale de FORLI.

Critéres de colocalisation : 100 km, méme jour.

Résultats : Les différences moyennes des colonnes totales varient entre -4.5% pour
Wollongong et 10.8% pour Bremen (Izana: -2.4% ; Ny-Alesund :-1.5% ; Kiruna: 1.3%;
Jungfraujoch : 2.3%) mais ces moyennes ne sont pas significatives car les différences sont

moins importantes que les écarts types associés.

Conclusion : En moyenne, les colonnes totales IASI et les colonnes totales sol colocalisées se
comparent bien. Il n’y a pas de biais significatifs pour les valeurs moyennes des colonnes
totales, et ce pour toutes les stations. Une analyse compléte des erreurs au-dessus de la station
de Kiruna a été menée : il est possible que les erreurs associées a la mesure et I’inversion de

IASI soient sous-estimées.

Table 4.3 - Résultats de différents exercices de validation de FORLI-CO.
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Sol Avion Satellite
NDACC POLARCAT MOZAIC MOPITT AIRS TES
Période 2008 Printemps et été 2008 2008-2009 Aot et novembre 2008, février 2009
Publication Kerzenmacher et al., 2012 Pommier et al., 2010 De Wachter et al., 2012 George et al., 2009
CO IASI Différences moyennes (IASI- Différences (IASI-in situ) entre Global : Global: Global:
Colonnes FTIR): 1 et 5% en été, jusqu’a 12% en =0.87 =0.92 =0.84
totales Wollongong : -4.5% été TASI<MOPITT (9.6%) TASI<AIRS (6.1%) TASI>TES (6.2%)
Izana : -2.4% 0.15<r<0.74 au printemps 45°-90°N: -15°15°N : 45°-90°N:
Ny-Alesund : -1.5% 0.26<r<0.84 en été IASI<MOPITT (11.4%) r=0.95 IASI>TES (8.5%)
Kiruna : 1.3% r=0.73, sur la mer au printemps -15°%15°N : -45°,-15°N : -15°%15°N : =0.84
Jungfraujoch : 2.3% r=0.69, sur la terre en été r=0.9 TASI<AIRS (13.5%) IASI>TES (8.3%)
Bremen : 10.8% TASI~MOPITT (1.1%) Cas des feux :
Cas des feux : IASI>AIRS (jusqu’a 17%,
TASI~-MOPITT (3%, feux | feux Afrique 200808)
Afrique 200808)
Colonnes Colonnes 0-5km : Colonnes
partielles 0.47<r<0.77 au printemps, Surface-480 hPa :
0.66<r<0.88 en été r~0.8
r=0.78, sur la mer au printemps | Francfort : FORLI>MOZAIC
r=0.81, sur la terre en été (13%)
Windhoek :  FORLI>MOZAIC
(1.6%)
Colonnes 480-225 hPa:
~0.7
Francfort : FORLI>MOZAIC
(0.9%)
Windhoek :  FORLI>MOZAIC
(10%)
Profils Différences < 17% (~10 ppbv)

au printemps. Jusqu'a 20%

I’été (cas pollué sous 8 km)
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4.3 Etudes scientifiques utilisant des données FORLI-CO

Les données FORLI-CO générées par le LATMOS et I’'ULB sont distribuées publiquement
via le site internet du pole de compétences Ether (http://www.pole-ether.fr). Des fichiers ascii
journaliers contenant les colonnes totales et d’autres paramétres (comme la fonction de lissage
correspondant a la colonne totale) y sont téléchargeables, avec un délai d’un mois apres la
date d’observation. Les cartes journali€res (jour et nuit) représentant des colonnes totales de
CO peuvent y étre visualisées (Fig. 4.12).

En février 2014, 88 personnes étaient inscrites sur le site afin d’avoir acces aux données.

Dans cette partie, nous présenterons un exemple d’application opérationnelle ainsi que
différentes études ou les données FORLI-CO sont utilisées. Pour les études qui ont fait 1’objet
de publications, nous nous attacherons a commenter une figure de la publication en résumant
I’étude et ses résultats (les légendes de ces figures ont été traduites et adaptées). En tant que
co-auteur de ces publications, j’ai été chargée de fournir les données FORLI-CO et d’apporter

une expertise sur les produits.

1531 Total O (day)  2013/12/05 IAS] Total GO (night) 2013/12/05

50

~
Tatal €O (x 1818 molec/em?)

—180 —100 —B0 a 50 1a0 150 —1E0 —100 —50 s} 50 1a0 150

Source LATMOS—ULB /O3MEAF Ether/Praductian Source LATMOS—ULE/G3MSAF Ether/Production

Fig. 4.12 - Exemple de cartes disponibles sur le site Ether, ici pour IASI a bord de MetOp-A,
le 5 décembre 2013, pour les données jour a gauche et pour les données nuit a droite.
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4.3.1 Prévision de pollution

Le LATMOS génere systématiquement des mesures IASI-CO dans le cadre du projet
MACC?* (MACC-II depuis 2013), projet qui fait partic de la composante Atmosphére du
service Copernicus. Copernicus est un grand programme de 1'Union Européenne dans le
domaine de l'observation et de la surveillance de la Terre. Son précédent nom était Global
Monitoring for Environment and Security (GMES). 1l a été rebaptisé Copernicus en décembre
2012 par la Commission européenne, pour faire le pendant de l'autre grand programme
Galileo, dans le domaine de la navigation par satellite. Il développe des services s'appuyant
sur des observations spatiales et in situ dont les produits sont mis a disposition de fagon
compléte, libre et ouverte a tous (au moins en Europe), sauf en cas de problémes de sécurité.

Ces services concernent :

- 'océan (océanographie opérationnelle : analyse et prévision de I'état physique de 1'océan,
observation de la couleur de l'eau (phytoplancton), au niveau global et sur les mers
limitrophes européennes) ;

- I'atmosphere (analyse et prévision de la composition chimique pour la qualité de l'air et les
gaz a effet de serre, au niveau global et régional sur I'Europe) ;

- les territoires (suivi de I'occupation des sols en Europe et de variables biogeophysiques sur
les surfaces continentales) ;

- l'aide a la gestion des urgences (cartographie rapide de dégits en cas de catastrophes
naturelles ou technologiques, contributions a la prévision de certains risques (inondations)) ;

- le changement climatique (suivi du climat : réanalyses de conditions passées pour
l'atmosphere et l'océan, suivi de variables climatiques essentielles, développement
d'indicateurs pour les services climatiques) ;

- la sécurité (sécurité maritime, surveillance d'activités illégales ou de zones sensibles sur mer

ou sur terre, dont les frontieres).

Depuis le début de I’année 2009, le LATMOS a mis en place une chaine de traitement des
données TASI (Llc + L2) en quasi-temps réel (2.5-3 heures apres ’observation) afin de
fournir des données FORLI-CO a ECMWEF** (Innes et al., 2013). ECMWF récupére les

3 Monitoring Atmospheric Composition and Climate
** European Centre for Medium-Range Weather Forecasts
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observations toutes les 30 minutes (via FTP) et les assimile (avec des données MOPITT et des
données in situ) dans ses modeles, et génere des cartes de prévision de CO a différentes
altitudes (Fig. 4.13). Les prévisions sont disponibles pour les 4 jours suivants, toutes les 6
heures (http://www.gmes-atmosphere.eu/d/services/gac/nrt/nrt_fields). Sur la Fig. 4.14, on
peut voir les distributions globales de CO pour le mois d’aotit 2012, modélisées avec et sans
assimilation des données satellitaires IASI et MOPITT. L’assimilation de ces données
entraine une augmentation des concentrations dans 1’hémisphere nord, méme si les niveaux
des données satellite ne sont pas atteints. En Asie, les fortes valeurs dues aux industries se

voient également augmenter.

MACC effectue en outre un suivi quotidien des feux: http://www.gmes-

atmosphere.eu/d/services/gac/nrt/fire_radiative power.

Monday 23 September 2013 00UTC MACC-Il Forecast t+006 VT: Monday 23 September 2013 06UTC
Surface Carbon Monoxide [ ppbv]

9999

Fig. 4.13 - Exemple de prévision de pollution au monoxyde de carbone a la surface, au-dessus
de I’Europe pour le lundi 23 septembre 2013 a 00:00 UTC. Figure extraite de
http://www.gmes-atmosphere.eu/d/services/gac/nrt/nrt_fields.
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b) MACC no assim 201208

d) MACC assim 201208
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Fig. 4.14 - Distributions globales de colonnes totales de CO pour aotit 2012, observées par
IASI (a) et MOPITT (c), modélisées par ECMWF sans assimilation (b) et avec assimilation
des données IASI et MOPITT (d). Les différences entre les distributions avec et sans
assimilation (d-b) sont représentées sur la carte (e) (Crédits I. Bouarar et I'équipe MACC).

4.3.2 Amélioration des simulations de mod¢le

On the wintertime low bias of Northern Hemisphere carbon monoxide in global model
studies
Stein, O., Schultz, M. G., Bouarar, 1., Clark, H., Huijnen, V., Gaudel, A., George, M., and

Clerbaux, C., Atmos. Chem. Phys. Discuss., 14, 245-301, doi:10.5194/acpd-14-245-2014,
2014.
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Partant du constat que les modeles globaux sous-estiment les concentrations de CO dans
I’hémisphere nord (Shindell et al., 2006; Elguindi et al., 2010; Huijnen et al., 2010; Fisher et
al., 2010 et Williams et al., 2013), et ce malgré 1’assimilation des données satellite, Stein et al.
(2014) ont effectué¢ une série de simulations du modele MOZART pour 1’année 2008, en
jouant sur les sources et les puits de CO a la surface. Les sorties du modéle ont été évaluées
grace a des moyennes mensuelles d’observations de stations sol, des colonnes totales
d’instruments satellite (MOPITT/Terra et IASI/MetOp-A) ainsi que les profils du réseau
MOZAIC.

Les simulations MOZART lissées par les fonctions de lissage MOPITT, les observations
MOPITT (produit combiné NIR et TIR v5) et les observations IASI sont présentées sur la Fig.
4.15, la colonne de gauche pour janvier 2008 et la colonne de droite pour juillet 2008. Les
deux premicres lignes sont directement comparables car les sorties du modéle sont lissées
avec les fonctions de lissage de MOPITT. Les produits IASI sont présentés a titre indicatif.
On constate que les produits MOPITT et IASI sont en bon accord pour la plupart des régions,
les colonnes totales de MOPITT étant cependant 1égerement plus élevées que celles de TASI
pour quelques régions de 1I’hémisphére nord en janvier. Les simulations MOZART sont
capables de reproduire la répartition de concentrations de CO sur le globe mais calculent des
colonnes plus élevées au-dessus de I’Inde et 1égerement moins élevées au-dessus des régions
polluées comme I’Europe, I’Amérique du nord et a I’est de 1’Asie. Concernant les régions
d’Afrique ou les feux de biomasse ont lieu, les simulations montrent des concentrations de
CO moins ¢élevées que celles des satellites en janvier alors que celles-ci sont surestimées en

juillet.

Le biais négatif entre les simulations du modéle et les observations satellite est connu dans
I’hémisphére nord en hiver et au printemps et peut étre expliqué soit par le manque de
certaines sources d’émission, soit par une surestimation du puits du dépdt sec a la surface.
L’¢étude de Stein et al. (2014) montre que la simulation la plus satisfaisante (i.e. qui montre le
meilleur accord avec les données sol) modifie les paramétres du dépdt sec et prend en compte
des variations saisonniéres du CO émis par le trafic routier en Europe et en Amérique du

nord.
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MOZART January 2008 MOZART July 2008

IASI January 2008 IASI July 2008

BT | | A
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CO total column (x10"® moleculesicm?)

Fig. 4.15 — Moyennes mensuelles des colonnes totales de CO simulées par le modele
MOZART et lissées par les fonctions de lissage de MOPITT (en haut) et observées par
MOPITT (au milieu) et IASI (en bas), pour janvier (colonne de gauche) et juillet 2008
(colonne de droite) (Figure 6 de Stein et al. (2014)).

4.3.3 Feux en Russie en 2010

Satellite- and ground-based CO total column observations over 2010 Russian fires:
accuracy of top-down estimates based on thermal IR satellite data

Yurganov, L. N., Rakitin, V., Dzhola, A., August, T., Fokeeva, E., George, M., Gorchakov,
G., Grechko, E., Hannon, S., Karpov, A., Ott, L., Semutnikova, E., Shumsky, R., and Strow,
L., Atmos. Chem. Phys., 11, 7925-7942, doi:10.5194/acp-11-7925-2011, 2011.
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Les données de trois sondeurs satellitaires ainsi que celles de deux instruments sol situés a
Moscou et dans sa banlieue sont utilisées afin d’estimer les émissions de CO pendant les feux
qui ont eu lieu en Russie en juillet-aott 2010. Les feux de forét et de tourbiere se sont
déclenchés a I’est et au sud-est de Moscou et ont affecté la qualité de I’air de la ville. L étude
montre que les valeurs de la colonne totale de CO inversées a partir des observations des
sondeurs satellitaires (AIRS, MOPITT et IASI) sont jusqu’a 2-3 fois inférieures aux mesures
sol. La différence moyenne entre les colonnes totales mesurées au sol et celles inversées a
partir des observations satellitaires varie entre 1.6 et 3.3 x10'® molécules/cm®. La quantité
totale de CO émise pendant ces feux est estimée entre 34 et 40 = 12 Tg par un modéle qui

inclut cette correction des mesures satellitaires (qui sont augmentées de 40-100%).
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Fig. 4.16 - Comparaison des estimations « top-down » (MOPITT, AIRS et IASI) et « bottom-
up » (MODIS/Terra et MODIS/Aqua) des émissions journalieres de CO pour la période
juillet-aott 2010 (Figure 15 de Yurganov et al. (2011)).

Sur la Fig. 4.16, on peut voir les estimations (Tg/jour) des émissions de CO pour MOPITT,
AIRS et TASI qui utilisent des méthodes top-down, corrigées. Ces émissions sont comparées
avec les estimations de Fokeeva et al. (2011) basées notamment sur les inventaires de surfaces

briilées de MODIS/Terra et MODIS/Aqua. Ces deux estimations ont été lissées pour faciliter
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la comparaison avec les graphes MOPITT, AIRS et IASI. Ainsi on peut voir que toutes les
distributions des émissions estimées ont des allures similaires et présentent deux maxima.

Les estimations des émissions totales de CO (entre le 15 juillet et le 31 aolt 2010) sont de
39.6 Tg pour MOPITT, 35.6 Tg pour IASI et de 33.7 Tg pour AIRS. Ces estimations sont en
bon accord avec celles de Fokeeva et al. (2011) qui sont de 29.8 Tg pour MODIS/Aqua et
36.1 Tg pour MODIS/Terra.

How much CO was emitted by the 2010 fires around Moscow?

Krol, M., Peters, W., Hooghiemstra, P., George, M., Clerbaux, C., Hurtmans, D., McInerney,
D., Sedano, F., Bergamaschi, P., El Hajj, M., Kaiser, J. W., Fisher, D., Yershov, V., and
Muller, J.-P., Atmos. Chem. Phys., 13, 4737-4747, doi:10.5194/acp-13-4737-2013, 2013.

Une autre méthode d’estimation des émissions de CO pendant les feux en Russie en 2010 est
présentée ici. Dans cette étude, les données FORLI-CO de IASI sont assimilées dans le
modele TM5-4DVAR qui évalue les émissions de CO a environ 24 Tg pour la période des
feux (entre le 16 juillet et le 17 aott 2010). C’est moins que dans d’autres ¢tudes (comme
celle de Yurganov et al. (2011) présentée ci-dessus) mais plus qu’avec certaines méthodes

« bottom-up » (Konovalov et al., 2011).
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Fig. 4.17 - Colonnes totales journalieres de CO pour la région (45°-70°N ; 30°-70°E), entre le
16 juillet et le 22 aolt 2010. Les observations IASI et MOPITT (V4) sont représentées
respectivement en bleu et en noir. Les simulations du modele TMS5 colocalisées avec IASI
sont représentées en vert (avec les estimations optimisées avec IASI en trait plein et sans IASI
en trait pointill¢). Méme chose en rouge pour les simulations TMS colocalisées avec
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MOPITT. Trés peu de données TASI les 31/07 et 8/08 en raison d’une intrusion lunaire et
d’une calibration externe respectivement (Figure 2 de Krol et al. (2013)).

Sur la Fig. 4.17 on peut voir les colonnes totales de CO moyennées par jour pour une région
de 25° x 40° autour de Moscou. L’accord entre les observations IASI (bleu) et les simulations
du modele avec les estimations optimisées avec IASI (trait plein vert) est excellent comparé

aux simulations sans IASI (trait pointillé vert).

4.3.4 Tendances

Decadal record of satellite carbon monoxide observations

Worden, H. M., Deeter, M. N., Frankenberg, C., George, M., Nichitiu, F., Worden, J., Aben,
I., Bowman, K. W., Clerbaux, C., Coheur, P. F., de Laat, A. T. J., Detweiler, R., Drummond,
J. R., Edwards, D. P., Gille, J. C., Hurtmans, D., Luo, M., Martinez-Alonso, S., Massie, S.,
Pfister, G., and Warner, J. X., Atmos. Chem. Phys., 13, 837-850, doi:10.5194/acp-13-837-
2013, 2013.

Dans cet article sont présentées des tendances de CO sur une période de 11 ans : de 2000 a
2011. Les mesures des instruments MOPITT, AIRS, TES et IASI, sondant tous les quatre
dans I’infrarouge thermique, sont utilisées. Différentes régions sont étudiées : 1’hémisphére

nord, I’hémisphere sud, 1’est de la Chine, 1’est des Etats-Unis, I’Europe et I’Inde.

Dans I’hémisphere nord (Fig. 4.18), les colonnes totales de CO de tous les instruments
diminuent de 1% environ par an, pour cette période de 11 ans. En Europe et aux Etats-Unis,
cette diminution est une tendance connue : Granier et al. (2011) note une diminution des
émissions anthropiques de 1% par an environ (de 1990 a 2010), avec des diminutions plus
importantes au-dessus de 1’Europe et des Etats-Unis (3% par an environ). Mais pour la Chine,
c’est la premiere fois qu’une diminution est publiée (1.6 = 0.5%/an). Une diminution (moins

significative) est également relevée dans I’hémisphére sud.
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Fig. 4.18 - Moyennes glissantes sur 12 mois des colonnes totales de CO normalisées par la
moyenne de la période 08/2008-07/2009, vues par MOPITT, AIRS, TES et IASI (Figure 6 de
Worden et al. (2013)).

4.3.5 Estimations d’émissions de CO

On the capability of IASI measurements to inform about CO surface emissions
Fortems-Cheiney, A., Chevallier, F., Pison, 1., Bousquet, P., Carouge, C., Clerbaux, C.,
Coheur, P.-F., George, M., Hurtmans, D., et Szopa, S., Atmos. Chem. Phys., 9, 8735-8743,
2009.

Dans cet article les données de CO IASI et MOPITT sont assimilées dans un modéle afin
d’estimer les émissions de CO a 1’échelle du globe. Tout d’abord, les concentrations de CO a
700 hPa restituées a partir des sondeurs IASI et MOPITT sont comparées, pour une période
de 5 mois, de juillet 4 novembre 2008. Ensuite, chacun des deux jeux de données est utilisé
dans le modele afin de simuler deux inventaires d’émissions. Ainsi, pour un bilan global
initial®® de 479 Tg, I’assimilation des données IASI va conduire a un bilan global estimé de

643 Tg et MOPITT a un bilan de 649 Tg. Fournissant des données depuis 2000, MOPITT est

> Basé sur les inventaires : Emission Database for Global Atmospheric Research (EDGAR3) et Global Fire and
Emission database (GFED-v2)
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couramment utilis¢ dans les modeles. Dans ce papier, Fortems-Cheiney et al. montrent que

IASI peut jouer un role majeur dans la quantification des émissions de CO.
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Fig. 4.19 - Colonnes partielles moyennes (en 10'7 molécules/cm®) pour juillet 2008 :
observations IASI pour la couche la plus proche de 700 hPa (a), colonnes partielles a priori
du modele (b), sorties du modele apreés assimilation des données IASI (c) et pour
comparaison, les sorties du modele aprés assimilation des données MOPITT, lissées par les
fonctions de lissage IASI (d) (Figure 5 de Fortems-Cheiney et al. (2009)).

Sur la Fig. 4.19, on note que les simulations a priori (b) de ’hémisphére sud sont en bon
accord avec les observations de IASI (a). En revanche, les différences dans 1’hémisphére nord
sont de I’ordre de 60% (les données a priori étant plus faibles que celles de IASI) et peuvent
atteindre 120% dans 1’est de 1’ Asie. Dans les simulations utilisant les données IASI, on voit
I’apparition de fortes concentrations dans I’hémisphére nord, comme on I’attend, méme si
celles-ci ne sont pas aussi élevées que les observations IASI. En comparant les Fig. 4.19(c) et
Fig. 4.19(d), on peut voir que les colonnes estimées par le modele apreés assimilation des
données IASI sont plus basses que celles estimées apres assimilation des données MOPITT
dans I’hémisphere sud. En revanche, celles-ci sont plus élevées pour les fortes concentrations

en Afrique et en Asie, et similaires ailleurs.

142



Chap. 5 MOPITT/IASI : comparaison et étude de I’influence de 1’a priori dans le processus d’inversion

Top-down estimation of carbon monoxide emissions from the Mexico Megacity based on
FTIR measurements from ground and space

Stremme, W., Grutter, M., Rivera, C., Bezanilla, A., Garcia, A. R., Ortega, 1., George, M.,
Clerbaux, C., Coheur, P.-F., Hurtmans, D., Hannigan, J. W., and Coffey, M. T., Atmos.
Chem. Phys., 13, 1357-1376, d0i:10.5194/acp-13-1357-2013, 2013.

Dans cet article, Stremme et al. estiment les émissions annuelles de CO de la mégapole de
Mexico, grace a une méthode « top-down » faisant appel aux données de IASI ainsi qu’a des
mesures sol d’un interférométre basé a 1’Universit¢é de Mexico. Les données IASI sont
utilisées pour reconstruire la distribution spatiale du CO. Les émissions annuelles de la
mégapole sont estimées a 2.15 = 0.5 Tg/an pour I’année 2008, alors que I’estimation de

I’inventaire officiel mexicain est de 1.6 Tg/an.
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Fig. 4.20 - Colonnes totales moyennes de CO IASI (orbite du matin) pour la période 2007-
2010, au-dessus du bassin de Mexico. Les croix vertes marquent les emplacements des
instruments sol. Le large contour vert indique le niveau de CO de 1.51 x 10'® molécules/cm?,
et définit les limites de la mégacité de Mexico. Le contour vert autour de I’Université de
Mexico city (UNAM) indique la zone qui contient 95% du CO mesuré¢ a 'UNAM, vers 12 h
(Figure 6 de Stremme et al. (2013)).
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Sur la Fig. 4.20 sont présentées les colonnes totales de CO IASI moyennées entre octobre
2007 et décembre 2010 (donnés jour, correspondant a 1’orbite du matin). Le large contour vert
indique le niveau de CO de 1.51 x 10" molécules/cm? (entre les couleurs bleues et violettes),

et définit les limites de la mégacité de Mexico : 5177 km®.

4.3.6 Prévision de plans de vol pour des campagnes de mesures

La campagne ACCESS a eu lieu au nord de la Norvege en juillet 2012 avec pour objectif
d’¢étudier les polluants qui affectent I’atmosphere arctique. Grace a des mesures avion, les
sources locales dues aux émissions des bateaux et des plate-formes pétroliéres ont été
étudiées, tout en prenant en compte les émissions d’autres sources, comme les usines de la
péninsule russe Kola ou les feux de forét en Sibérie. Les premiers résultats de cette campagne

sont exposés dans ’article :

Quantifying emerging local anthropogenic emissions in the Arctic region: the ACCESS
aircraft campaign experiment

Roiger, A., Thomas, J.-L., Schlager, H., Law, K., Kim, J., Schéfler, A., Marelle, L., Raut, J.-
C., Weinzierl, B., Reiter, A., Rose, M., Dahlkotter, F., Minikin, A., Krisch, 1., Scheibe, M.,
Stock, P., Baumann, R., Bouarar, I., Clerbeaux, C., George, M., Onishi, T., Flemming, J.,

Bulletin of American Meteorological Society, soumis (2014).

Pendant la campagne, des chercheurs allemands et francais ont étudié les cartes de CO IASI
disponibles sur le site internet du pdle de compétences Ether (http://www.pole-ether.fr) (Fig.
4.12) afin de surveiller 1’évolution des panaches de CO dus aux feux en Sibérie. En
combinant ces informations avec les prévisions MACC (qui assimilent les données IASI et
MOPITT, cf. section 4.3.1) du 17 juillet 2012, le plan de vol du Falcon-20 a pu étre établi afin
qu’un panache venant de Sibérie puisse €tre sondé. Sur la Fig. 4.21, on peut voir I’évolution
du panache en question (indiqué par les fleches) entre le 13 et le 18 juillet 2012 sur les

données de colonnes totales de CO fournies par les observations IASI.
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Fig. 421 — Colonnes totales de CO du 13 au 18 juillet 2012 qui montrent les fortes
concentrations dues aux feux de Sibérie. Un large panache de CO originaire de Sibérie est
visible au large du Canada par IASI le 13 juillet. Ce panache est ensuite transporté au fil des
jours dans la direction de Spitsbergen. Une extrémité de ce panache est mesurée lors du vol
du Falcon-20 le 17 juillet (le trajet effectué est tracé en magenta). Les pixels nuageux (i.e.
sans données) sont représentés en blanc (Figure 10 de Roiger et al. (2014))
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Chapitre S: MOPITT/IASI : comparaison et étude de

Pinfluence de I’a priori dans le processus d’inversion

5.1 Introduction

Les données CO des instruments IASI et MOPITT, deux instruments qui sondent
I’atmosphere dans I’infrarouge thermique, sont largement utilisées par la communauté, et ce
pour différents types d’études (cf. section 4.2.3). MOPITT qui vole a bord du satellite Terra
fournit des données de CO depuis mars 2000, et est encore actif a ce jour. IASI, a bord de
MetOp-A, fournit des données de CO puis octobre 2007 et depuis mars 2012 a bord de
MetOp-B. Avec un 3™ instrument dont le lancement est prévu en 2018 a bord de MetOp-C,
IASI promet un jeu de données sur une quinzaine d’année au moins. Afin de disposer d’un jeu
de données cohérent sur le long terme, il faut vérifier que les produits de ces deux instruments
sont homogenes et cohérents. Il est donc important de connaitre les différences entre les
produits CO de chacun, de quantifier et d’expliquer ces différences. Le jour ou MOPITT

cessera de fonctionner, IASI doit pouvoir se positionner comme son successeur.

Dans ce chapitre nous allons comparer les produits CO IASI et MOPITT et étudier I’influence
du choix des hypotheses a priori dans le processus d’inversion. Rappelons que les
algorithmes d’inversion de IASI et MOPITT reposent sur le principe de 1’estimation optimale
(Rodgers, 2000) résumée dans la section 2.2.3. Le probléme inverse qui consiste a estimer un
profil de concentration a partir d’un spectre est contraint par des hypotheéses a priori.
L’algorithme d’inversion des mesures IASI, FORLI, utilise un profil de CO et une matrice de
variance-covariance a priori fixes. Les produits CO MOPITT vS5T sont issus d’un processus
d’inversion qui utilise un profil de CO et une matrice de variance-covariance a priori qui
varient selon la localisation et la période de 1’année. Notons que des hypotheses a priori fixes
¢taient utilisées jusqu’a la version 3 des produits MOPITT et I’équipe du NCAR chargée de
I’inversion a décidé en 2010, pour la version 4, de choisir des hypothéses a priori variables
afin d’améliorer la restitution des profils en évitant notamment que I’information restituée

pour une couche atmosphérique ne soit « redistribuée » vers d’autres couches (Deeter et al.,
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2010). Cela est notamment possible grace a un profil a priori variable et une matrice de
variance-covariance a priori qui laisse peu de corrélation entre les couches lors du processus

d’inversion, nous verrons cela en détail plus loin.

Nous allons tout d’abord comparer directement les colonnes totales de CO de IASI et
MOPITT. Ensuite, nous exposerons la méthodologie de I’expérience que nous avons menée
pour analyser I’influence de I’a priori dans le processus d’inversion. Nous présenterons les
résultats, pour des colonnes totales et des profils de CO. La derniére section présentera les

conclusions de 1’¢tude. Cette étude fait I’objet d’un article en préparation.

5.2 Comparaison directe des colonnes totales

5.2.1 Distributions a I’échelle globale et coupe latitudinale

Sur la Fig. 5.1 sont représentées les distributions des colonnes totales de CO IASI
(v20100815) et MOPITT v5T pour le mois d’avril 2010, ainsi que la distribution des
différences relatives entre les colonnes des deux instruments. Les différences relatives sont
calculées en fonction des données IASI pour permettre de comparer les résultats obtenus avec

les différentes versions de données MOPITT que nous présenterons dans ce chapitre.

Les moyennes mensuelles sont en bon accord pour ce mois, avec des différences relatives
généralement comprises entre +10%. Les concentrations de CO ¢élevées au-dessus de
I’Europe, des Etats-Unis, et de I’ Afrique centrale sont vues par les deux instruments avec la
méme intensité. Une partie des concentrations ¢levées au-dessus de la Chine est sous-estimée
par IASI par rapport 8 MOPITT (20-25%). Au-dessus de la mer dans la région intertropicale
les concentrations de IASI peuvent étre supérieures a celles de MOPITT de 15 a 20%. C’est
au-dessus des surfaces de glace que les plus fortes différences sont observées :

IASI > MOPITT en Antarctique et IASI < MOPITT au Groenland.
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Fig. 5.1 — A gauche, distributions de colonnes totales de CO pour IASI et MOPITT (v5T),
pour le mois d’avril 2010. Les données jour sont moyennées dans une grille de 1° x 1°. Les
points gris clair correspondent a des régions sans données. A droite, différences relatives
correspondantes (100*(IASI-MOPvS5T)/IASI). Les points gris foncé correspondent aux
régions sans données pour IASI et/ou MOPITT.

Comparons les distributions en coupe latitudinale de IASI et MOPITT (Fig. 5.2; la
description de la coupe latitudinale IASI est donnée dans la section 4.1.4). Les valeurs de CO
dans ’hémisphére nord, ou est située la majorité des sources, sont généralement plus élevées
pour MOPITT que pour IASI, en particulier au-dessus de 60°N. Il en est de méme pour les
valeurs de fond de I’hémisphére sud. En revanche, les événements exceptionnels de feux sont
plus marqués pour IASI que pour MOPITT, par exemple pour les feux en Russie en 2010 et
en Sibérie en 2012 (section 4.3.3 et 4.3.6). Dans une moindre mesure, il en va de méme pour
les épisodes de feux qui ont lieu chaque année en Afrique pour le défrichage agricole en aofit-
septembre, puis en Amazonie en septembre-octobre, ou les concentrations de IASI sont
légerement plus élevées que celles de MOPITT, en particulier pour 2010, 1’année ou ces feux

sont les plus importants par rapport aux autres années de la période étudiée (2008-2012).
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Latitude

Jan 2008 Jan 2009 Jan 2010 Jan 2011 Jan 2012

PR
0 02 04 06 08 1 12 1.4 1.6 1.8 2 22 24 26 28 3 32 34 36 38
CO total column x10 ' molecules/cm’

MOPITT

Latitude

Jan 2008 Jan 2009 Jan 2010 Jan 2011 Jan 2012

0 02 04 06 08 1 1.2 14 1.6 1.8 2 22 24 26 28 3 32 34 36 38
CO total column x10 ® molecules/cm”

Fig. 5.2 - Coupe latitudinale des colonnes totales de CO de IASI et MOPITT (v5T) de 2008 a
2012. La coupe latitudinale de IASI est également présentée sur la Fig. 4.7. Les traits blancs
correspondent aux journées sans données (pas de données MOPITT entre le 28 juillet et le 29
septembre 2009 notamment, suite a une défaillance du systeme de refroidissement).
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5.2.2 Variabilité sur 5 ans au-dessus de douze régions

Pour comparer les colonnes totales de CO fournies par IASI et MOPITT a I’échelle locale,
nous avons repris les 12 régions réparties sur le globe et utilisées dans la section 4.1.5 (qui
illustre la variabilit¢ des colonnes totales de CO de IASI). Les régions choisies sont
représentées sur la Fig. 4.8, et correspondent a des situations géophysiques variées. Les
latitudes et longitudes de chaque boite sont indiquées dans la Table 4.2. Notons que les
problémes de géolocalisation de MOPITT identifiés en 2012, ont été pris en compte”®. Nous
avons volontairement choisi des régions de petites tailles afin que les deux instruments
sondent les mémes masses d’air. Par exemple, la boite « Europe » de 5° x 5° correspond a une
boite de 380 km x 380 km. La boite « Mexico city » de 2° x 2° correspond a une boite de 210
km x 210 km. Pour chaque boite, les moyennes (sur 15 jours) des colonnes totales de CO sont

calculées sur les jours ou il existe des données IASI et des données MOPITT dans la boite.

Les moyennes et les écarts types correspondants pour chaque région, sont présentés sur la Fig.
5.3, pour IASI en rouge et MOPITT v5T en bleu. Nous notons globalement un bon accord
entre les deux instruments. Les cycles saisonniers (section 4.1.5) sont vus par les deux
instruments, avec les mémes amplitudes. Les différences relatives moyennées sur les 5 ans
étudiés sont présentées dans Table 5.1. Les coefficients de corrélation (Table 5.1) sont les
meilleurs pour les régions « Desert », « Forest », « Mexico city », « Atlantic » et « Africa »:

0.96, 0.94, 0.92, 0.91 et 0.91 respectivement.

Les colonnes totales moyennes de MOPITT sont en général systématiquement plus ¢levées
que celle de TASI pour 6 régions (toutes dans 1’hémisphere nord) : « Europe », « USA »,
« Teheran », « San Francisco », « Desert » et « Mexico city » (cf. colonnes totales moyennes
ainsi que les biais moyens et biais absolus moyens (variant entre 8.8 et 15.6%) de la Table
5.1). Il n’y a pas de tendance claire pour les régions « Pacific », « Forest », « Africa »,
« China », et « Calcutta », ou les biais moyens varient entre -7.5% et 4.6% avec des écarts
types variant entre 8.1 et 15.7. Au-dessus de la région « Atlantic », ce sont les colonnes
totales moyennes de IASI qui sont systématiquement plus élevées que celles de MOPITT. Les
écarts types sont les plus élevés au-dessus de la région « China », celui correspondant aux

colonnes totales moyennes de IASI étant plus élevé que celui de MOPITT.

*® http://www.acd.ucar.edu/mopitt/GeolocationBiasReport.pdf
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Fig. 5.3 - Variabilité des colonnes totales de CO IASI (en rouge) et MOPITT (en bleu) (x 10'8
molécules/cm?®) pour les régions présentées sur la Fig. 4.8. Chaque point représente une
moyenne sur 15 jours. Les barres verticales représentent 1’écart type pour la région étudiée.
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Comme on peut le voir sur les coupes latitudinales, les colonnes totales de CO de MOPITT
augmentent plus rapidement en hiver que celles de IASI dans I’hémisphére nord. Sur les
séries temporelles de la Fig. 5.3, les différences les plus importantes sont relevées en janvier
et décembre de chaque année pour les régions « Europe » et « USA » (cf. rectangles noirs sur
la Fig. 5.3) : les colonnes totales de MOPITT sont en moyenne supérieures aux colonnes de
IASI de 33% pour la région « Europe » et de 27.5% pour la région « USA », pour ces deux

mois.

Table 5.1 - Colonnes totales moyennes de CO et écarts types correspondants sur 5 ans (2008-
2012) pour IASI et MOPITT vS5T, pour les 12 régions de I’étude (colonnes 2 a 5 de la table).
Coefficients de corrélation (r, de Pearson)’’ entre les colonnes totales moyennes IASI et
MOPITT (colonne 6). Différences relatives moyennes (100*(IASI-MOPITT)/IASI) et écarts
types correspondants entre les deux instruments (colonnes 7 et 8) et moyennes des valeurs
absolues des différences et écarts types correspondants (colonnes 9 et 10). Pour les régions
« Europe » et « USA », les valeurs en gras correspondent aux mois de décembre et janvier
(indiquées DJ). Les colonnes totales moyennes de CO IASI sont également présentées dans la
Table 4.2.

IASI MOPITT v5T 100*(IASI-MOPITT)/(TASI)
Regions | MeanCO | MeanStd | MeanCO | MeanStd | ' | Meanbias | Meanstd | M0 | Meanstd
Pacific 1.2 0.1 1.3 0.1 0.89 -4.9 8.1 7.7 5.4
Atlantic 23 0.2 2 0.2 0.91 10.4 45 10.4 4.4
Forest 23 03 2.1 0.3 0.94 4.6 8.5 7.7 5.8
Desert 1.8 0.1 2 0.2 0.96 9.9 3.9 9.9 3.9
Africa 2.6 0.4 2.6 0.4 0.91 0.2 10 8.5 5.4
China 3 1.1 3 0.5 0.67 2.7 15.7 12.4 9.9
Europe 1.8 03 2.1 0.3 0.67 _3‘;4'3 5 7.192'17) J 3;5 'S J 7_191 'g ]
Mexico city 1.5 0.2 1.6 0.4 0.92 -8.3 6.3 8.8 5.6
Teheran 1.7 0.2 1.9 0.4 0.87 -12.9 5 12.9 5
Fraiirilsco 2.1 0.3 2.3 0.4 0.88 -11.2 7.7 11.9 6.6
Calcutta 2.4 03 2.7 0.2 0.52 75 12.1 11.4 8.5
UsA 21 0.3 24 0.3 08 -27{55 .II)J sj .9I)J 27%55 JDJ s.f ‘%J
Tr(,j) = Lovi)) avec Cov la covariance.
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Les produits CO MOPITT et IASI différent car :

- ce sont des instruments différents basés sur des techniques de mesures
différentes (spectrométre a corrélation de gaz/spectromeétre a transformation de Fourier, les
canaux spectraux utilisés ne sont pas les mémes) et avec des sensibilités proches (dans la
moyenne troposphére) mais pas égales (Fig. 5.4) ;

- les observations ne sont pas faites a la méme heure car les heures de passage a 1’équateur
sont différentes : 9h30 pour IASI et 10h30 pour MOPITT ;

- les données de température, d’humidité ou encore d’émissivité utilisées dans les processus
d’inversion ne sont pas les mémes ;

- les deux algorithmes d’inversion (basés sur la méthode de I’estimation optimale, section 2.2)

ne s’appuient pas sur les mémes hypotheses a priori.

C’est I’'impact du choix des hypothéses a priori que nous allons étudier dans la suite car cela
semble I’hypothése la plus probable pour expliquer des différences qui ont lieu chaque année

pour une méme région mais pour certains mois seulement.
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Fig. 5.4 — Fonctions de lissage moyennes pour la colonne totale des restitutions de CO de
MOPITT (trait plein) et de IASI (trait pointillé) pour juillet 2009, dans une boite (5° x 25°)
au-dessus de I’Europe (46-51°N ; 3-28°E) (Figure 1 de Innes et al. (2013)).
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5.3 Etude de I’'impact des hypothéses a priori dans le processus
d’inversion

L’algorithme d’inversion des données MOPITT v5T, MOPFAS, repose sur I’'utilisation d’un
profil a priori variable en fonction de la localisation et du temps. FORLI utilise un profil a
priori unique (Fig. 5.5). Afin d’étudier I’'impact du choix des hypothéses a priori dans le
processus d’inversion, nous avons fabriqué un nouveau produit issu de MOPFAS utilisant le

profil et la matrice de variance-covariance a priori de FORLI.

5.3.1 Profils et matrices de variance-covariance a priori

La matrice de variance-covariance a priori (S,) décrit la contrainte de variabilité autour du
profil a priori (x,) et les corrélations entre les différentes couches inversées. Les éléments
hors-diagonaux (covariance) décrivent les corrélations de la variabilit¢ du CO pour chaque

paire de couches.

Pour les produits MOPITT v5T, le profil a priori varie en fonction de la localisation et du
temps. Il est basé sur une climatologie mensuelle du modele global de chimie transport
MOZART-4%*. Des simulations sur une grille de (2.8° x 2.8°) ont été moyennées sur la
période 1997-2004. Sur la Fig. 5.5, 60 profils a priori de MOPITT v5T sont tracés en bleu (un
par boite de 18° x 60° sur tout le globe, pour le mois de septembre 2010). Pour chaque
inversion, la climatologie est interpolée spatialement et temporellement pour correspondre au
jour et a la localisation de I’observation. La matrice S, propose la méme variance de 30% pour
chaque couche (i.e. la variabilité¢ autorisée autour du profil a priori est de 30% pour chaque
couche dans MOPFAS). La hauteur de corrélation (relativement faible) qui définit les

éléments hors-diagonaux est constante™ (Deeter et al., 2010).

2 Model for Ozone and Related chemical Tracers, version 4.
** La hauteur de corrélation est exprimée en unité de pression : 100 hPa (cf. Deeter et al. (2010))
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FORLI and MOPITT a pricsi profiles MOPITT Sa FORLI Sa

200 200

£ g

2 00 2300 ka0

g

£ i |

o a (015
500 500 18

01
700 o0, . 0.05
200 i Soofe : 0
o s 1 200 100 500 700 500 300 200 100

150 300
CO {ppbv) Pressura (hPa}

Pressure (hPa)

Fig. 5.5 - Profil a priori (x,) unique utilis¢ par FORLI (en noir) et sélection de profils a priori
MOPITT (en bleu). Ces derniers correspondent aux différents profils de septembre 2010, sur
tout le globe (un profil par boite de 18° en latitude x 60 ° en longitude). Matrice de variance-
covariance a priori (S,) utilisée par MOPFAS (au milieu) et FORLI (a droite). Les matrices S,
sont exprimées en fraction de variabilité au carré. Le profil x, et la matrice S, de FORLI sont
également représentés sur la Fig. 2.8.

Comme décrit dans la section 2.3, FORLI-CO repose sur un profil a priori de CO construit a
partir d’une base de données de profils mesurés par le programme MOZAIC, des profils
mesurés par I’instrument satellite ACE-FTS et des profils simulés par le modele global
LMDz-INCA (Turquety et al., 2008, 2009). La matrice S, est également calculée a partir de ce
jeu de données et autorise un maximum de variabilité a la surface (63%), 35% entre 5 et 6 km,
environ 30% (comme MOPITT) entre 6 et 10 km, pour réaugmenter et atteindre 45% entre 15
et 16 km (Fig. 5.5).

Le profil x, et la matrice S, utilisés dans FORLI sont donc censés étre adaptés a toutes les
situations rencontrées (situation de fond ou situation exceptionnelle avec des éveénements de
feux par exemple). L’équipe MOPITT a fait I’hypothese que I’utilisation de plusieurs profils a
priori issus du modele MOZART serait plus réaliste que ['utilisation d’un seul profil. Par
construction, la matrice S, utilisée dans MOPITT réduit les effets de « projection » ou encore
d’« extrapolation » de I’information d’une couche a I’autre. Les covariances (¢léments hors-
diagonaux) sont en effet trés faibles ou nulles. En revanche, les covariances de la matrice S,
utilisée dans FORLI sont plus élevées d’ou des « redistributions » possibles de I’information

d’une couche a I’autre lors de I’inversion.
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5.3.2 Etudes scientifiques publiées

Quatre ¢tudes scientifiques ont déja porté¢ sur le poids des hypothéses a priori dans les
restitutions des produits CO par la méthode de 1’estimation optimale:

a) Luo et al. (2007) utilisent la méthode d’ « ajustement par 1’a priori »*°, proposée par
Rodgers et Connors (2003), pour ajuster les profils CO TES avec 1’a priori utilisé
dans la restitution des profils MOPITT. Ensuite les profils MOPITT sont lissés avec
les fonctions de lissage de TES ;

b) Warner et al. (2007) fabriquent un nouveau produit AIRS reposant sur les hypothéses
a priori de MOPITT ;

¢) Ho et al. (2009) fabriquent un nouveau produit MOPITT reposant sur les hypothéses a
priori de TES. Puis les nouveaux profils MOPITT sont lissés avec les fonctions de
lissage de TES ;

d) Illingworth et al. (2011a) fabriquent un nouveau produit MOPITT reposant sur les
hypothéses a priori de IASI-ULIRS'. Puis les profils IASI-ULIRS sont lissés avec les

fonctions de lissage de ce nouveau produit MOPITT.

Chacune de ces études suit les étapes suivantes :

1) les produits issus des deux instruments sont tout d’abord comparés directement ;

2) ensuite la comparaison est effectuée avec le produit dont les hypotheses a priori ont
été modifiées (avec la méthode d’ajustement pour Luo et al. (2007) ou par retraitement
des données pour Warner et al. (2007), Ho et al. (2009) et Illingworth et al. (2011a)) ;

3) et enfin une derniére comparaison est effectuée apres lissage par les fonctions de
lissage (sauf pour Warner et al., 2007).

A chaque étape, les différences entre les produits diminuent.

Dans ces travaux, seules les inversions pour des petites régions du globe et/ou des courtes
périodes de temps sont analysées. Parfois seuls quelques niveaux verticaux de profils restitués
sont comparés. Notre étude est basée sur les 12 régions du globe définies dans la section
4.1.5, sur une période de 5 ans. Le mois d’avril 2010 fera I’objet d’une étude approfondie a

I’échelle globale. Les colonnes totales ainsi que les profils restitués seront étudiés.

30 Cette méthode est également utilisée et présentée dans George et al. (2009), cf. section 4.2.
*! Algorithme d’inversion développé par I’Université de Leicester a partir des mesures IASI (Illingworth et al.,
2011b)
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5.3.3 Méthodologie

Afin que I’équipe responsable des données MOPITT au NCAR puisse retraiter les données
MOPITT avec les hypotheses a priori de FORLI, il a fallu « reconstruire » et « adapter » le
profil (x,) et la matrice de variance-covariance a priori (S,) de FORLI afin qu’ils puissent étre

« utilisables » par MOPFAS.

Initialement, le profil x, ainsi que la matrice S, utilisés par FORLI ont été construits sur 19
couches : de la surface au sommet de I’atmosphere ([0-1 km], [1-2 kml],..., [18-60 km]) a

partir d’une base de données de profils avion, satellite et simulés par un mode¢le.

L’inversion de MOPFAS se faisant sur 35 couches (définies sur des niveaux de pression,
venant historiquement du modele MOZART), il a fallu fournir les x, et S, de FORLI sur ces
35 couches. Or il est incorrect d’interpoler et/ou d’extrapoler S,. En effet, la somme des
¢léments de S, (qui sont exprimées en colonnes partielles) doit étre conservée (entre la
matrice 19 x 19 et la matrice 35 x 35) et S, doit garder ses propriétés (symétrique et définie
positive). Nous avons donc construit de « nouveaux » x, et S, sur les 35 couches utilisées par
MOPFAS, a partir de la base de données qui avait servi a la construction du profil sur 19

couches.

La matrice S, qui en résulte exprime la variabilité (en facteur d’échelle) au carré (une valeur
de 0.01 indique donc une variabilité de 10%). Or MOPFAS est basé¢ sur des calculs en log
base 10 pour les restitutions en log(VMR). Sa matrice S, doit donc s’exprimer en delta log

VMR au carré. 1l a donc fallu diviser les éléments de S, par (In(10.))"2).

Notons que le produit final CO L2 MOPITT n’est disponible que sur 10 couches (méme si

I’inversion se fait sur 35 couches).

La mise en place de cette expérience a nécessité un an et de nombreuses interactions avec les
ingénieurs qui développent les codes de traitement. Le profil x, et la matrice S, de FORLI
devaient étre utilisés correctement dans [’algorithme MOPFAS et les deux équipes
(LATMOS-ULB et NCAR) ont itéré et effectué plusieurs jeux de données tests avant de
trouver les bons « réglages ». Ce nouveau produit MOPITT est appel¢ MOPITT vX1 dans la

suite du manuscrit.
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Dans notre ¢tude, nous n’avons pas procédé au lissage des nouveaux produits MOPITT vX1
avec les fonctions de lissage TASI, ou au lissage des produits IASI avec les fonctions de
lissage du nouveau produit MOPITT vX1 (comme cela a pu étre fait dans les études déja
publiées présentées dans la section 0). En effet, selon Rodgers (2000), le lissage n’est
nécessaire que si les résolutions verticales des instruments dont il est question sont

significativement différentes, ce qui n’est pas le cas entre IASI et MOPITT.

5.3.4 Résultats pour les colonnes totales

Les distributions globales des colonnes totales de CO et de DOFS pour IASI, MOPITT v5T et
MOPITT vX1 pour le mois d’avril 2010 sont présentées sur la Fig. 5.6. Les DOFS de IASI
sont généralement compris entre 1.5 et 2.2 pour les latitudes comprises entre -60° et 60°N, les
valeurs les plus importantes se trouvant dans la bande intertropicale, ou le contraste thermique
est favorable pour une bonne sensibilit¢ de I’instrument (cf. section 4.1.1). Les DOFS de
MOPITT (v5T ou vX1), sont généralement compris entre 1 et 1.5 entre -60° et 60°N. C’est
pres des poles que les DOFS sont les plus bas pour IASI et MOPITT (ceux de IASI étant
supérieurs a ceux de MOPITT) : moins de 0.5.
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Avril 2010
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Fig. 5.6 - Distributions de colonnes totales de CO (a gauche) et DOFS (a droite) pour IASI,
MOPITT v5T et MOPITT vXI1. Les données jour sont moyennées dans une grille 1° x 1°. Les
cartes représentant les colonnes totales de CO de IASI et MOPITT v5T sont également
présentées sur la Fig. 5.1.

Les différences relatives entre MOPITT v5T et MOPITT vX1, et entre IASI et MOPITT vX1
sont présentées sur la Fig. 5.7. Les colonnes totales de CO du nouveau produit MOPITT vX1
sont trés proches des colonnes totales de MOPITT v5T pour ce mois excepté sur les régions
polaires, le Groenland, la Sibérie, I’Asie, aux moyennes latitudes de I’hémisphére sud au-
dessus des océans et au large de New-York et du Mexique. Des différences entre 10 et 25%
(MOPITT v5T > MOPITT vX1) sont relevées en Asie. Les différences entre les produits IASI
et MOPITT vX1 sont généralement comprises entre +15% entre -60° et 60°N, les colonnes

MOPITT étant en moyenne supérieures aux colonnes IASI au-dessus des continents. Aux
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poles, les différences peuvent atteindre 25-30% : les colonnes totales de MOPITT vX1 étant
supérieures aux colonnes de MOPITT v5T au podle sud et inférieures du pole nord. En
comparant la distribution des différentes relatives entre les colonnes totales de IASI et
MOPITT vXI1 avec la distribution des différences relatives entre les colonnes totales de IASI
et MOPITT v5T (Fig. 5.1), nous voyons que si 1’écart entre les données IASI et MOPITT a
diminué localement comme sur 1’Asie ou le Groenland par exemple, il a augmenté sur de
larges zones comme les moyennes latitudes de 1’hémisphére sud au-dessus des océans et aux

hautes latitudes de I’hémisphére nord.

-120° - 90 - 60 - 30 - + 30 +60 . +90 +120 4150 4180
201004 100*(IASI - MOPVX1)/(IASI)

o

+75 WG e

+45F
+30°|

+15

+90 +120 +150 +180

B 2 : : N

-30 “20 -10 a 16 20 30

Fig. 5.7 - Différences relatives entre les colonnes totales moyennes représentées sur la Fig.
5.6: entre MOPITT v5T et MOPITT vX1 (en haut), et entre IASI et MOPITT vX1 (en bas).

Maintenant que nous avons détaillé les changements a 1’échelle globale, concentrons-nous sur
les modifications apportées sur la variabilité temporelle des colonnes totales de CO. Pour ce
faire, nous avons recalculé les séries temporelles sur les 12 régions de notre étude avec les

données MOPITT vX1. Sur la Fig. 5.8, nous présentons les différences relatives entre les
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données IASI et les données MOPITT v5T d’une part et les données MOPITT vX1 d’autre
part. La Table 5.2 fournit pour les années de 2008 a 2012 et pour chaque région, les valeurs
moyennes des différences relatives et I’écart type associé ainsi que les moyennes des valeurs

absolues des différences relatives et 1’écart type associé.

Sur la Fig. 5.8, nous voyons que, suivant les régions, I’introduction des hypothéses a priori de
FORLI dans MOPFAS a différents effets. Pour les régions « China », « Calcutta », « USA »,
« Europe », « San Francisco » et « Pacific », les séries temporelles sont décalées vers le haut
pour les régions de I’hémispheére nord et vers le bas pour la région « Pacific» dans
I’hémisphere sud. Pour ces 5 régions, la modification des hypothéses a priori dans I’inversion
des données MOPITT entraine une diminution des colonnes totales de MOPITT dans
I’hémisphere nord et une augmentation pour la région « Pacific » dans I’hémisphere sud. Pour
les régions « Atlantic », « Desert » et « Teheran », les différences relatives entre les données
IASI et les 2 versions des données MOPITT sont tres proches (inférieures a 15%). Pour les
régions « Forest », « Africa», « Europe » et « Mexico city », les deux comportements

précédents sont observés, suivant les périodes de mesure.

Sur la Fig. 5.8 nous avons également représenté (en gris) les écarts types des moyennes des
colonnes totales de IASI (en pourcentage). Nous constatons que les différences relatives entre
les données IASI et les données MOPITT (v5T et vX1) sont inférieures a la variabilité¢ des
colonnes totales de IASI pour les régions « China », « Africa », « Forest » et « Mexico city »,
ce qui confirme le bon accord entre les données de colonnes totales de IASI et celles de
MOPITT (v5T et vX1). C’est aussi le cas sur la majorité de la période étudiée pour les régions
« San Francisco », « Calcutta » et « Pacific ». Pour les régions « Europe » et « USA », les
différences relatives sont inférieures a la variabilité des colonnes totales de IASI, sauf en
hiver. Enfin, pour les régions « Teheran », « Desert » et « Atlantic », les différences relatives
sont généralement plus élevées que la variabilité, révélant pour ces régions des différences

significatives entre les colonnes totales de IASI et celles de MOPITT.
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Fig. 5.8 - Différences relatives (en %) entre les données IASI et MOPITT v5T (en noir) et
IASI et MOPITT vX1 (en rouge) : 100*(IASI-MOPITT)/(IASI). La zone grisée représente les
¢écarts types en pourcentage correspondant aux moyennes des colonnes totales de IASI.
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Dans la Table 5.2, nous remarquons que pour les régions « Europe » et « USA », ou on
relevait les biais moyens les plus ¢élevés entre IASI et MOPITT v5T, en décembre et en
janvier chaque année, les biais moyens diminuent entre IASI et MOPITT vX1: les colonnes
totales de MOPITT vX1 sont en moyenne supérieures aux colonnes IASI de 15.6% pour la

région « Europe » et de 11% pour la région « USA », pour ces deux mois (contre 33% et

27.5% pour IASI versus MOPITT v5T).

Table 5.2 - Différences relatives moyennes (100*(IASI-MOPITT)/IASI) et moyennes des
valeurs absolues des différences, avec leurs écarts types, entre les colonnes totales moyennes
de IASI et celles de MOPITT v5T d’une part (en noir, également présentées dans la Table
5.1) et entre les colonnes totales moyennes de IASI et celles de MOPITT vX1 d’autre part (en
rouge). Pour les régions « Europe » et « USA », les valeurs en gras correspondent aux mois de
décembre et janvier (indiquées DJ).

IASI/MOPITT v5T IASI/MOPITT vX1 IASI/ MOPITT v5T IASI/ MOPITT vX1
Regions Mean bias Mean std Mean bias | Mean std Me;r;jbs Mean std Mesilzlsabs Mean std
Pacific -4.9 8.1 -10.6 7.1 7.7 5.4 11.3 5.9
Atlantic 10.4 4.5 12.9 53 10.4 4.4 12.9 53
Forest 4.6 8.5 6.8 8.1 7.7 5.8 8.1 6.7
Desert -9.9 3.9 -9.8 3.6 9.9 3.9 9.8 3.6
Africa -0.2 10 4.1 8.7 8.5 5.4 7.3 6.2
China -2.7 15.7 15.7 15.5 12.4 9.9 18.3 12.2
Europe -14.9 12.7 -7.2 7.6 15.6 11.8 8.4 6.2
-33 DJ 7.9 DJ -15.6 DJ 5.4 DJ 33 DJ 7.9 DJ 15.6 DJ 5.4 DJ
Mcei’fyc" 8.3 6.3 -10.5 7.1 8.8 5.6 11 6.3
Teheran -12.9 5 -12.4 5 12.9 5 12.5 4.7
Fraii?sco -11.2 7.7 -4.6 75 11.9 6.6 7.2 5.2
Calcutta -7.5 12.1 10.4 8.6 11.4 8.5 11.7 6.7
USA -15.1 8.9 -2.8 6.5 15.1 8.9 5.4 4.5
-27.5 DJ 54 DJ -11 DJ 4.5 DJ 275 DJ 54 DJ 11 DJ 4.5 DJ

L’évolution de la moyenne des différences relatives sur la période de 2008 a 2012 entre les
deux versions des données MOPITT (Table 5.2) nous renseigne sur la modification globale de
la série temporelle des différences relatives entrainée par le changement de version. Elle
confirme ce que nous avons observé sur les courbes de la Fig. 5.8. Pour les régions « China »,
« Calcutta », « USA » et « San Francisco », cette moyenne augmente alors que pour la région
« Pacific », elle diminue. Pour les régions « Atlantic », « Desert » et « Teheran », elle reste du
méme ordre. La modification des hypothéses a priori dans le code d’inversion MOPFAS

n’augmente pas les écarts types calculés.
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La moyenne des valeurs absolues des différences relatives permet de mesurer un biais effectif
et de voir son évolution lors du changement de version des données MOPITT. Pour les
régions « Atlantic », « Forest », « Desert », « Africa », « Teheran » et « Calcutta », le biais
n’est pas modifi¢ par le changement de versions des données MOPITT. Pour les régions
« Europe », « San Francisco » et « USA », le biais diminue significativement et il augmente
significativement sur la région « Pacific ». Pour les régions « China » et « Mexico city », le

biais augmente mais plus faiblement.

Attachons nous a présent a étudier les corrélations présentées sur la Fig. 5.9. Appellons r, le
coefficient de corrélation entre les colonnes totales de CO MOPITT vS5T et les colonnes IASI
(en noir), et rxj, le coefficient de corrélation entre les colonnes totales MOPITT vX1 et les

colonnes IASI (en rouge).
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Fig. 5.9 - Corrélation des colonnes totales de CO de MOPITT v5T (en noir) et MOPITT vX1
(en rouge) en fonction des colonnes totales de CO de IASI. Les coefficients de corrélation (r
et rxj, de Pearson) correspondants sont indiqués pour chaque région.
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Nous notons que les rx; sont soit du méme ordre de grandeur, soit plus ¢levés que les r pour
toutes les régions, sauf pour Mexico city. Utilisant les hypothéses a priori de IASI, on
s’attend en effet a ce que les rx; soient plus élevés que les 1, i.e. que les corrélations soient
meilleures entre les données IASI et MOPITT vX1 que les corrélations entre IASI et
MOPITT v5T. Sur la premiére ligne de la Fig. 5.9, r et rx; sont quasiment identiques pour les
régions « Pacific », « Atlantic », « Forest » et « Desert ». Sur la deuxiéme ligne, pour les
régions « Africa », « Europe », « China » et « USA », les rx; sont plus élevés que les r. Enfin,
au-dessus des villes (3™ ligne de la Fig. 5.9), rx; est supérieur a r pour Calcutta, ry; est égal

ou quasi-égal a r pour Teheran et San Francisco et rx; est inférieur a r pour Mexico city.

C’est pour la région « China » que les pentes des droites de régression linéaire sont les plus
faibles. Les colonnes totales de CO MOPITT varient dans un intervalle beaucoup moins
larges que les colonnes totales de IASI (on retrouve cette information dans la Table 5.1 ou
I’écart type de la moyenne des colonnes totales de CO IASI est le double de celui de
MOPITT).

En conclusion, les corrélations sont soit les mémes, soit meilleures avec le nouveau produit

MOPITT vX1 (sauf pour Mexico city).

5.3.5 Résultats pour les profils

Nous avons étudié les profils de ’année 2010 au-dessus des 12 régions, et ce pour 3 journées
de chaque mois. Pour chaque région, nous présentons ici les profils d’une journée,
représentative de 1’allure des profils sur ’année (Fig. 5.10) (sauf pour la région « Africa » ou
nous avons choisi un jour en ao(it, au moment de la saison des feux). Tous les profils restitués
par les deux instruments dans la boite correspondante (de 5° x 5° ou 2° x 2°) sont tracés ; les

profils a priori sont tracés en noir.

L’instrument MOPITT possede un canal sensible aux pressions entre 300 et 400 hPa
(7-9 km). Quand le signal montre une signature de CO, les fortes concentrations auront
tendance a €tre « mises » a cette altitude par ’algorithme de restitution en limitant la

répartition dans plusieurs couches grace a la matrice S, quasi-diagonale. Les profils pointent a
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cette altitude, s’¢loignant du profil a priori. A la surface, les profils restitués MOPITT

« collent » au profil a priori.

En revanche, les profils IASI restitués par FORLI montrent en général un maximun de
concentration de CO prés de la surface. Les profils s’¢loignent du profil a priori pour
atteindre des valeurs de 500 ppb pour les régions « Europe » ou « USA », ou encore 1000 ppb

au-dessus de la Chine.

Au-dessus de la région « Desert », ou les colonnes totales de IASI et de MOPITT sont les
mieux corrélées (r=0.96), avec un biais moyen de -10% (IASI<MOPITT ; pour les 5 ans
étudiés), I’allure des profils est caractéristique de ce que nous notons en général : le CO est
«mis » vers 300 hPa (~9 km) pour MOPITT, et pres de la surface pour IASI. Au-dessus de la
région « Atlantic », ou les colonnes totales de IASI sont systématiquement plus élevées que
celles de MOPITT (de 10.4% en moyenne sur la période de I’étude), les profils MOPITT
montrent des concentrations ¢élevées vers 200-300 hPa (9-11 km) alors que FORLI restitue de
fortes concentrations prés de la surface. Dans cette région, on s’attendrait plutét a des
concentrations élevées en altitude, signe du transport du CO émis par les feux en Afrique

centrale.

Pour les profils MOPITT vX1, les profils ne montrent plus de pics aussi marqués que les
profils MOPITT v5T, le CO est réparti sur les couches atmosphériques voisines, et ce pour
toutes les régions (sauf au-dessus de 1’Atlantique ou le pic de CO est vu un peu plus haut).
Les profils MOPITT vX1 ne collent plus au profil a priori prés de la surface mais ont
tendance a s’en ¢éloigner, méme si les valeurs de MOPITT v5T (a priori) ou de IASI ne sont
pas atteintes. Ceci est ’effet de la matrice S, qui autorise une variabilit¢ maximale a la surface

(63%) et de fortes corrélations entre les couches.
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Chap. 5 MOPITT/IASI : comparaison et étude de I’influence de 1’a priori dans le processus d’inversion

Fig. 5.10 - Profils de CO restitués par MOPFAS v5T, vX1 et FORLI pour les 12 régions, pour
une journée de 2010. Tous les profils dans la boite définie au-dessus de la région (5° x 5° et
2° x 2° au-dessus des villes) sont tracés. Les profils a priori sont tracés en noir.

5.4 Etudes de cas

5.4.1 Sur le Canada, loin des sources de CO

Etudions a présent 3 cas ou les profils IASI et MOPITT (v5T et vX1) sont colocalisés (a une

distance d’au plus 0.1° de latitude et de longitude, c’est-a-dire ici dans un rayon de moins de

15 km). Les fonctions de lissage correspondantes sont également présentées.
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Fig. 5.11 - Profils de rapport de mélange de CO et fonctions de lissage en fonction de
I’altitude, restitués par IASI, MOPITT v5T et MOPITT vXI1 colocalisés au-dessus du Canada.
Pour chacun des 3 produits, la fonction de lissage correspondant a la colonne totale (somme
des lignes de la matrice des fonctions de lissage, ici divisée par 2 pour des questions de
représentation) est tracée en noir. Les valeurs des colonnes totales (x 10'® molécules/cm?) et
DOFS sont également indiquées.
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Dans ce premier cas au-dessus du Canada (Fig. 5.11), les colonnes totales restituées sont de
’ordre de 1.5 molécules/cm?. Les profils inversés montrent moins de CO que les profils a
priori correspondants. Il s’agit d’un cas avec des concentrations de CO de fond. Comme le
montrent les fonctions de lissage, le maximum de sensibilité de IASI se situe vers 500-600
hPa et celui de MOPITT vers 400 hPa. De plus, les deux instruments sont trés peu sensibles a
la surface. C’est pourquoi les profils MOPITT v5T et vX1 collent & leur a priori a la surface
alors que le profil IASI s’en ¢loigne du fait des valeurs élevées des éléments diagonaux de la
matrice S, pour les couches proches de la surface. Les concentrations restituées au voisinage
de la surface par IASI sont moins contraintes que celles de MOPITT car I’incertitude a priori
de TASI est plus ¢levée. Notons que les fonctions de lissage de la colonne totale (tracées en

noir) pointent vers 400 hPa pour les 3 produits.

5.4.2 Sur la Chine, dans une région source de CO
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Fig. 5.12 - Méme figure que la Fig. 5.11 mais pour un cas au-dessus de la Chine. Attention,
ici la limite supérieure de I’axe des abscisses pour les profils de rapport de mélange est fixée a
800 ppbv.
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En janvier 2013, IASI a relevé de fortes concentrations de CO en Chine (Fig. 5.12 ) suite a un

¢épisode de pollution. Dans le cas présenté, IASI et MOPITT sont sensibles pres de la surface

comme le montrent les fonctions de lissage. Le profil a priori de MOPITT v5T atteint presque

600 ppbv pour la premiére couche. La variabilité autorisée a la surface pour MOPITT v5T

(30% de I’a priori, donc trés importante dans ce cas) est plus élevée que la variabilité

autorisée par FORLI. Le profil restitu¢ par MOPITT v5T atteint 790 ppbv a la surface. Le

profil MOPITT vX1, dont la variabilité autorisée est celle de FORLI n’atteint que 500 ppb,

comme le profil IASI. En revanche, I'instrument MOPITT tire peu d’informations des

couches supérieures : les profils MOPITT v5T et vX1 restent alors proches de leur a priori.
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Chap. 5 MOPITT/IASI : comparaison et étude de I’influence de 1’a priori dans le processus d’inversion

Dans le cas d’étude au-dessus de Seattle (Fig. 5.13), la colonne totale de IASI est supérieure
de 30% a celle de MOPITT vS5T. Les fonctions de lissage de IASI montrent une sensibilité de
I’instrument vers 600 hPa. L’instrument MOPITT est sensible un peu plus haut, vers 400-450
hPa. Un panache de CO venant des feux de Sibérie atteint Seattle le 26 juillet 2012 (cf. cartes
de CO IASI sur http://www.pole-ether.fr). MOPITT voit ce panache vers 400 hPa et IASI
vers 600 hPa, mais cette quantité est redistribuée ou extrapolée a la surface a cause de la
matrice S,. Le profil de MOPITT vXI1 est plus «plat» que le profil de MOPITT v5T : il
extrapole les concentrations qu’il voit vers 450 hPa vers le bas de la troposphere, a cause de la
matrice S, de FORLI. Dans ce cas, on ne sait pas exactement a quelle altitude le panache est

transporte.

Pour ces 3 cas, les DOFS TASI sont supérieurs aux DOFS de MOPITT v5T et I’introduction
des hypothéses a priori de FORLI dans le code MOPFAS entraine une 1égére augmentation
des DOFS.

5.5 Conclusion

Il existe plusieurs raisons pour expliquer les différences entre les concentrations de CO
restituées a partir des données IASI et celles restituées a partir des données MOPITT. Les
instruments sont intrinsequement différents et ne sondent pas forcément exactement les
mémes situations aux mémes moments. Les données de température, d’humidité et
d’émissivité utilisées dans les processus d’inversion ne sont pas les mémes. Les deux
algorithmes d’inversion font appel a des hypotheses a priori différentes. On ne s’attend donc
pas a trouver un accord parfait entre les produits CO de IASI et ceux de MOPITT, méme en

modifiant les hypothéses a priori dans MOPFAS.

Les colonnes totales de CO IASI et MOPITT sont en bon accord, avec des biais absolus
moyens (pour la période 2008-2012) inférieurs ou égaux a 11% pour les régions « Pacific »,
« Atlantic », « Forest », « Desert », « Africa », « Mexico city » et « Calcutta ». De plus, les
différences entre les colonnes totales de IASI et celles de MOPITT sont pour la plupart des
régions inférieures aux écarts types des moyennes des colonnes totales de IASI. Cependant,
pour les régions « Teheran », « Atlantic », « Desert » et en hiver pour les régions « Europe »

et « USA », ces différences relatives sont significatives (elles sont supérieures a la variabilité
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des colonnes totales de IASI). Au-dessus de la région « Atlantic », 1’allure des profils TASI et
MOPITT (en rapport de mélange) est significativement différente : les profils IASI montrent
de forts rapports de mélange pres de la surface alors que les plus forts rapports de mélange
restitués par MOPITT se situent vers 300 hPa. Dans ce cas, et en 1’absence de profils in situ,
on ne sait pas qui a raison. Cependant, le biais moyen des colonnes totales est de 10.4%,
montrant un bon accord entre les colonnes totales. Avec le nouveau produit MOPITT vX1, les
biais diminuent dans certains cas (comme pour les régions « Europe » et « USA » en

décembre-janvier) mais augmentent dans d’autres.

L’¢étude du nouveau produit MOPITT vX1, comparé aux produits MOPITT v5T et IASI nous
a permis de mieux comprendre le poids des hypothéses a priori dans le processus d’inversion.
Pour MOPITT, I'utilisation de profils a priori variables (basés sur une climatologie issue de
simulations de mode¢le) permet de contraindre le profil inversé d une maniére trés « réaliste »
lors de I’inversion. La matrice S, est construite de maniere a ce que les concentrations
mesurées a une altitude donnée ne soient pas redistribuées ou extrapolées vers d’autres
altitudes. Pour IASI, le profil x, et la matrice S, fixes ont I’avantage de fonctionner a 1’échelle
globale, dans des situations de fond ou lors d’événements exceptionnels ou des concentrations
¢levées de CO sont détectées. Cependant dans ces cas exceptionnels, il est difficile pour IASI
de pouvoir déterminer I’altitude des panaches mesurés car il n’y a pratiquement aucune
variabilité autorisée entre 5-10 km dans la matrice S, (comme dans le cas étudié¢ au-dessus de
Seattle). Pour déterminer ces altitudes, il faudrait d’autres mesures de validation, mais ce n’est
pas I’objet de cette étude qui étudie ’influence des hypothéses a priori choisies dans un
processus d’inversion. Les restitutions de chacun des instruments sont contraintes par leur
zone de sensibilité (vers 300-400 hPa, i.e. 7-9 km pour MOPITT, et vers 400-500 hPa, i.e. 6-7
km pour TASI). Quand un signal de CO est présent dans la mesure, ce sont les matrices S, qui
vont déterminer s’il y a une redistribution des concentrations vers les couches voisines, ou
pas. Plus que le profil a priori, c’est le choix de la matrice de variance-covariance a priori qui

influe sur 1’allure des profils restitués.

Cette étude pourrait étre complétée par la suite par une validation systématique avec des
profils avions TAGOS ou autres, pour connaitre 1’altitude des panaches de pollution quand ils
sont détectés, et comparer ces profils avec les restitutions de MOPITT et IASI. 1l serait

intéressant de faire des tests en inversant les données IASI avec un algorithme FORLI
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modifié, qui utiliserait une matrice S, qui laisse moins de variabilité¢ a la surface et plus de

variabilité dans la moyenne troposphere.

179



180



Conclusion et perspectives

Mon travail de thése s’inscrit dans la lignée des travaux menés au LATMOS pour exploiter
les données de la mission IASI/MetOp, en particulier sur le volet composition atmosphérique.
Mes travaux ont surtout concerné le monoxyde de carbone (CO), un gaz important car il
participe a la régulation de la capacité d’oxydation de I’atmosphére, il est un précurseur de
I’0zone et un bon traceur de transport de la pollution. Grace a des collaborations développées
sur le long terme avec les équipes de ’ULB et du NCAR, nous avons pu mettre au point des
outils innovants pour analyser le million d’observations fournies par IASI chaque jour et tirer
des informations sur les distributions du CO. Les données ont été analysées spatialement et
temporellement (étude des variabilités mensuelles sur les 6 années d’observations IASI
disponibles et d’événements exceptionnels tels que les feux), et I’étude des erreurs et de
I’information verticale disponible nous a permis de mieux comprendre les apports et les
limitations des observations IASI. Un volet important de mon activité a ét¢ dédié a la
validation (une publication et une autre en cours de rédaction), et a la préparation de jeux de
données dédiés pour d’autres équipes de recherches (ces travaux ont conduits a 10

publications dont je suis co-auteur).

Mon travail de thése a permis de valider ’algorithme d’inversion FORLI-CO, qui est
maintenant utilisé par Eumetsat pour la fourniture des produits officiels CO IASI (distribution
via EumetCast prévue a partir d’avril 2014). Pour étudier les concentrations mesurées nous
avons analysé les distributions a I’échelle globale, et les concentrations de CO ont été
présentées sous forme de moyennes mensuelles, pour tous les mois de janvier 2008 a
décembre 2013. Nous avons choisi de nous intéresser particulierement aux données de jour.
En effet, en journée, le contraste thermique est plus €levé (au moins sur les continents) ce qui
augmente la sensibilit¢ de I’instrument TASI aux concentrations de CO dans les basses
couches et qui rend les données de CO restituées plus completes. Les distributions mensuelles
et la coupe latitudinale nous montrent les zones d’émission du CO. Dans 1’hémisphere nord,
ou se situent la majorité des villes, le CO d’origine anthropique est émis toute 1’année par les
industries, le chauffage domestique ou le trafic routier. Le CO émis par les feux de biomasse

(pour le défrichage agricole ou provoqués par la foudre en fin de saison seéche) est visible
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d’une part sur I’Afrique, entre novembre et avril dans 1’hémisphére nord et entre juin et
octobre dans I’hémisphere sud, et d’autre part en Amazonie entre aolt et décembre. Les feux
naturels, liés a des températures estivales trés élevées en Russie en 2010 et en Sibérie en
2012, ont émis de grandes quantités de CO dans 1’atmosphére et les panaches ont pu étre

suivis par IASI. Cela est notamment possible grace a la durée de vie du CO (1 a 2 mois).

Les erreurs relatives associées a I’inversion avec 1’algorithme FORLI (10-15% pour les
latitudes équatoriales et moyennes) et les DOFS (entre 1 et 2 généralement, avec les valeurs
les plus ¢élevées dans la bande intertropicale et les moyennes latitudes, le jour) démontrent que
les données sont robustes et que la colonne totale contient généralement des informations

provenant de deux couches de I’atmosphere (la basse et la haute troposphére).

A plus petite échelle, nous avons choisi d’analyser la variabilité¢ des colonnes totales mesurées
sur douze régions du globe, représentatives de situations géophysiques vari¢es, de 2008 a
2013. Les valeurs les plus faibles sont observées au-dessus du Pacifique (1.2 x 10"
molécules/cm” en moyenne pour les six ans de ’étude), loin des continents et des activités
humaines. Les valeurs les plus élevées sont relevées au-dessus de la Chine (2.9 x 10"
molécules/cm’ en moyenne) et lors des périodes de feux, en Afrique ou en Amazonie. Des
cycles saisonniers sont observés au-dessus des villes : les plus fortes concentrations sont
mesurées au-dessus de Mexico city et de San Francisco entre janvier et juin. Il en est de méme
dans I’hémisphére nord pour les régions « Europe », « USA » et « Desert », avec un pic au
mois de mars. En effet, le CO émis s’accumule dans I’atmosphere en hiver dans I’hémisphere

nord, et est détruit par le radical OH au retour du soleil au printemps.

Les mesures FORLI-CO ont ¢été validées avec des mesures venant d’instruments embarqués
sur des satellites et des avions, ou encore avec des mesures faites a bord de ballons ou dans
des stations sol faisant partie de réseaux de mesures. La validation des produits FORLI-CO
avec les produits de MOPITT/Terra, AIRS/AQUA et TES/AURA, mesurant comme [ASI
dans la région spectrale de 1’infrarouge thermique, fait partie de mes travaux de thése et a été
publiée en 2009 dans la revue ACP. Les produits FORLI-CO sont en bon accord avec les
produits des trois autres instruments. Les concentrations fournies par MOPITT sont
généralement plus élevées que celles fournies par IASI avec un biais moyen global de 9.6%

(11.4% pour les latitudes comprises entre 45° et 90°). Les concentrations fournies par AIRS
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sont elles aussi plus élevées que celles fournies par IASI pour les latitudes sud (entre -15°
et -45°), avec un biais de 13.5%. En revanche, les concentrations fournies par TES, similaires
a celles fournies par IASI, sont légérement plus basses que celles de IASI, et ce pour toutes
les latitudes. Les résultats des autres études de validation qui ont été publiés suite a cet article

sont ¢également présentés.

De nombreux scientifiques utilisent les données FORLI-CO IASI, et nos travaux ont permis
entre autres :

- de mettre a disposition de tous les six années de données IASI CO via le Pole Ether (88
utilisateurs inscrits en février 2014) ;

- d’¢étudier les émissions de CO liées aux feux qui ont eu lieu en Russie en juillet-aott 2010.
Le modele TM5-4Dvar estime ces €émissions a 24 Tg (Krol et al., 2013). Une autre étude qui
assimile également les données FORLI-CO estime ces émissions a 39.6 Tg (Yurganov et al.,
2011);

- de suivre les panaches de CO dus aux feux en Sibérie lors de la campagne de mesures
ACCESS en juillet 2012 (Roiger et al., 2014) ;

- d’analyser les données FORLI-CO IASI et celles mesurées par d’autres instruments
embarqués sur des satellites, pour établir une tendance de -1%/an des émissions dans
I’hémisphére nord sur une période de 11 ans (Worden et al., 2013) ;

- d’¢établir quotidiennement des cartes de prévision de rapports de mélange de CO dans le
cadre du projet ECMWF MACC (composante Atmosphere du programme Européen
Copernicus), auquel le LATMOS fournit en quasi-temps réel les données FORLI-CO IASI
pour assimilation dans ses mode¢les. Dans ce cadre, le biais négatif entre les simulations du
modele MOZART et les observations satellite, qui est connu dans I’hémisphere nord en hiver
et au printemps, peut étre expliqué soit par I’absence de certaines sources d’émissions, soit

par une surestimation du puits du dépot sec a la surface (Stein et al., 2014).

Enfin, la comparaison des produits CO de IASI et MOPITT, qui fait I’objet du dernier
chapitre de ma thése, nous montre que les deux produits sont en bon accord : les moyennes
des valeurs absolues des différences entre les colonnes totales de CO de IASI et MOPITT
(pour la période 2008-2012) sont inférieurs ou égaux a 11% pour les régions « Pacific »,
« Atlantic », « Forest », « Desert », « Africa », « Mexico city » et « Calcutta ». Pour de

nombreuses régions, les différences relatives sont inférieures a la variabilité des colonnes
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totales de IASI, ce qui démontre une bonne cohérence entre les produits CO IASI et

MOPITT.

Afin d’étudier I’impact des hypothéses a priori sur la restitution des concentrations de CO a
partir des observations IASI et MOPITT, nous avons construit un nouveau produit MOPITT
vX1 en introduisant dans MOPFAS, le code de restitution des données MOPITT, les
hypothéses a priori utilisées dans FORLI. Avec le nouveau produit MOPITT vX1, les biais
entre les produits MOPITT et IASI diminuent dans certains cas (comme pour les régions
« Europe » et « USA » en décembre-janvier) mais ce n’est pas le cas pour toutes les régions.
Les restitutions de chacun des instruments sont affectées par leurs altitudes de sensibilité (vers
300-400 hPa, i.e. 7-9 km pour MOPITT, et vers 400-500 hPa, i.e. 6-7 km pour IASI). Quand
un signal de CO est présent dans la mesure, ce sont les matrices S, qui vont déterminer s’il y a
une redistribution des concentrations vers les altitudes voisines, ou pas. Plus que le profil a
priori, c’est le choix de la matrice de variance-covariance a priori qui influe sur les profils

restitués.

Cette ¢tude pourrait étre complétée par une autre expérience qui consisterait a inverser les
mesures [ASI avec un algorithme FORLI modifi¢ qui utiliserait une matrice S, qui laisse
moins de variabilité a la surface et plus de variabilité¢ dans la moyenne troposphére. On peut
supposer que les profils CO ainsi restitués montreraient des quantités moindres de CO a la
surface. Mais qu’en serait-il dans la moyenne troposphere ? Les valeurs restituées entre 6 et
10 km seraient-elles plus élevées ? Et les colonnes totales seraient-elles significativement
différentes ? Une validation systématique avec des profils avions IAGOS ou autres, nous
permettrait de connaitre 1’altitude des panaches de pollution quand ils sont détectés, et

d’évaluer ainsi les profils restitués de MOPITT et TASI.

Apres le lancement de deux instruments IASI a bord des plate-formes MetOp-A et MetOp-B
(en octobre 2006 et septembre 2012 respectivement), la mission IASI continue avec un
troisieme instrument dont le lancement est prévu a bord de MetOp-C en 2018. Cette mission
promet donc un jeu homogene de données sur plus de quinze ans. Le futur de IASI est aussi
assuré avec une nouvelle génération d’instruments héritiers de IASI (IASI-NG), dont les
lancements sont prévus a partir de 2021 (trois instruments pour trois lancements successifs a

bord de plate-formes MetOp-SG). Ce nouvel instrument permettra un gain notable dans la
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qualité des profils verticaux de CO (précision, résolution verticale, sensibilité aux plus basses
couches) grace a une résolution spectrale et un rapport signal sur bruit améliorés (tous les

deux) d’un facteur 2.
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Annexe A Lissage d’un profil et comparaison de

colonnes totales

Quelle est la différence entre

1) Lisser un profil en utilisant la matrice des fonctions de lissage puis calculer sa colonne
totale

et

2) Lisser un profil en utilisant le vecteur correspondant a la colonne totale ?

Le vecteur des fonctions de lissage correspondant a la colonne totale est la somme des lignes
de la matrice des fonctions de lissage. Il est notamment disponible avec les données FORLI-
CO distribuées sur le site du poéle de compétences Ether (http://www.pole-ether.fr, cf. section

43).

Si on souhaite comparer les colonnes totales inversées a partir des observations de deux
instruments de résolutions différentes, on doit lisser le profil haute résolution avec les
fonctions de lissage de I’instrument basse résolution. Par exemple, si on souhaite comparer les
données d’une station sol avec des données IASI, on lissera les données sol avec les fonctions

de lissage IASI.
Pour obtenir une colonne totale lissée, on peut utiliser deux méthodes :

1) On utilise la matrice des fonctions de lissage A en appliquant la formule :

high high
1g — AIASI x ) + (l _ AIASI) xIASI

xsmoothed retrieved a

high

/ . T 7 2
rotrieved » 1€ Profil haute résolution a lisser (en molecules/cm®);

avec X

high

X moothed » 1€ profil haute résolution liss€ ;

1,1 a1,19
AMASI= ¢ |, la matrice des fonctions de lissage IASI ;
Q91 0 Q19,19
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et xIAST e profil IASI a priori.

On obtient alors le profil lissé qu’on intégre afin d’obtenir la colonne totale lissée.

2) On utilise le vecteur (ou la fonction de lissage) correspondant a la colonne totale k£ en

appliquant la formule :

high _ 1IASI Jhigh . P IASIN +1ASI
smoothed — k xretrieved + (l k ) Xa

high

avee O-smoothed >

la colonne totale lissée du profil haute résolution ;
E'AST = (ky ky ... kyo), tel que k; = ay;+ az; + ...+ ay9;, i=1 & 19, la fonction de
lissage (vecteur) IASI correspondant a la colonne totale ;

i,levecteurunité (1 1 ...1).
On obtient alors directement la colonne totale lissée.

Pour obtenir la colonne totale lissée, ces deux méthodes sont équivalentes si :

1) on travaille avec des profils en colonnes partielles (molécules/cm?) car la restitution
est faite en colonnes partielles dans FORLI-CO et la matrice A est construite pour lisser
des profils en colonnes partielles (Attention, on ne peut pas sommer des VMR !)

et

2) le profil a lisser « descend au moins aussi bas que le profil restitué a partir des

mesures [IASI ».

Pour illustration, quelques exemples comparés sont présentés sur la Figure Al. Figure Al(a),
ou le profil de la station sol (vert) descend aussi bas que le profil IASI, les colonnes CTy,y et
CTyec calculées par les deux méthodes sont les mémes (la différence est nulle). Sur la Figure
Al(b), le profil sol a lisser ne descend pas aussi bas que le profil IASI. Du fait de I’absence
des premicres centaines de metres de I’atmosphere dans le profil haute résolution, alors que le

profil IASI et le vecteur k associé vont pratiquement jusqu’a la surface, le calcul de la colonne

188



totale avec le vecteur k et le calcul avec la matrice ne sont pas les mémes. La différence

relative entre les deux estimations de la colonne totale est significativement non nulle.

Quand on extrapole le profil haute résolution (en vert) vers le bas (Fig. A1(d)), on obtient

alors la méme colonne totale lissée avec les deux méthodes (CTya=CTyect).

Le profil haute résolution doit descendre au moins aussi bas que le profil IASI. Sur la Figure

Al(c), il descend méme plus bas.

a) 1AS! 20090830 111610 (28.43;-16.85) b) IAS] 20080401 194010 (46.88:7 52)
TORONTO 20040601 144631 (43.66; -79.40) JUMGFRAUJOCH 20050401 070200 (46.55; 7.98)
20— ! 1 " : v 4 | 20 T . v ! : !
| ——1ASl ( 148
| —— TORONTO \ ——— JUNGFRAUJOCH
18 | TORONTO smoothed | s JUNGFRAUJOCH smaothed
—— 1AS! a priori —— |AS! a prioi
18+ =1 18
14 14
T2 1o
= 100(CT,0 CT, 0t /€T 0 =0% = 100(CT,tCT,0ct) /CT ot =-9.92%
£ 10 210
= =3
£ £
< sl 4 < s
6 1 6-
4 :| 4 =
2r 2F
0 1 L — 1 i) L 1 1 1
0 50 100 150 200 250 300 350 0 50 100 150 200 250 300 350
CO [ppbv] CO [ppbv]
c) IASI 20090628 93353 (46 468 06) d) |AS1 20090401 194010 (46.88,7.52)
TORONTO 20040601 144631 (43 56, -78.40) JUNGFRAUJOCH 20050401 070200 (46.55; 7.98)
20 : . : — - - 20— — . : . r
——IASI | ——1ASI
i -~ TORONTO sk ———— JUNGFRAUJOCH
1 TORONTO smoothed JUNGFRAUJOCH smoothed
———IASl a prieri 1AS1 a prion
16+ 16+
14} 144
12 T2
£ 100(CT 0+ CT\ 0et) /CT at =0% = 100(CT .4 CTect) /CT 10t =0%
& 10} | 10
= =
= =
< 8 = < af 4
&+ 81
4+ E 4t 7
2+ E 2t E
0 L L L o 0 L L L L
0 50 100 150 200 250 300 350 0 50 100 150 200 250 300 350
CQ [ppbv] CO [ppbv]

Fig. A1 - Différents exemples ou des profils mesurés a des stations sol (en vert) sont lissés par
les fonctions de lissage IASI (en rouge). Les profils inversés IASI sont représentés en bleu. Le
profil a priori est représenté en noir. CTy,y est la colonne totale calculée avec la matrice A et
CTyect €st la colonne calculée avec le vecteur k.
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Annexe B Les méthodes de mesure du CO

Dans cette annexe nous allons présenter brievement les différentes méthodes permettant de
mesurer le CO. Le spectrométre a transformation de Fourier (comme IASI et ACE-FTS) est

présenté dans 1’annexe suivante.

La mesure de la concentration d’un gaz peut soit s’effectuer in sifu par prélévement puis
analyse en laboratoire, soit grace a un instrument qui effectue la mesure a distance. Dans le
premier cas, 1’air a étudier est capturé (dans un flacon) puis les concentrations des différents
gaz qui le composent sont déterminées en laboratoire. Dans le deuxiéme cas, les instruments
sont basés sur des stations sol, embarqués sur des ballons, des avions ou des satellites, et
mesurent un rayonnement a partir duquel la concentration du gaz étudié est estimée par des

outils de restitution.

Voici une liste des différentes méthodes qui permettent de mesurer le CO.
Les méthodes in situ :

- méthode électrochimique (piles)

- coulométrie

- réaction avec I’oxyde de mercure

- chromatographie

Les méthodes spectrométriques, qui permettent la mesure du CO a distance, par
I’intermédiaire d’un rayonnement:

* Spectrometre de masse

* Spectrometre a diode laser

* Analyseur a corrélation par filtres gazeux (IR ou UV)

* Spectrometre a réseaux

* Spectrometre a transformation de Fourier (présenté dans I’annexe suivante)

* Radiomeétre a corrélation de gaz
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1 Méthode électrochimique (piles)

Le courant ou le potentiel de la pile donne une estimation de la concentration du gaz. Dans le
cas du CO, une membrane semi perméable en Téflon laisse passer le CO. Le CO réagit sur

une ¢lectrode couverte d’un catalyseur (sur une €lectrode auxiliaire 1’oxygéne moléculaire est

réduit).
Electrode de travail : CO+H,0 >CO,+2H +2¢
Electrode auxiliaire : 15,0, +2H" + 2¢” — H,0O

L’intensité du courant est proportionnelle a la concentration de CO.

2 Coulométrie

La concentration du CO est déterminée au moyen de la mesure d’une quantité d’¢lectricité qui
¢limine completement le CO au cours d’une réaction électrochimique du type :

oxydant + n e — réducteur

3 Réaction avec l’oxyde de mercure (méthode notamment utilisée pour analyser les

prélevements effectués sur les sites du réseau ESRL, cf. section 1.1.5.1)

Le CO reéagit avec de I’oxyde de mercure (a une température de 210 °C) pour créer du CO; et
de la vapeur de mercure, qui est a son tour analysée afin de déterminer la quantité de CO.

CO + HgO — CO, + Hg (210°C)

4 Chromatographie en phase gazeuse (méthode notamment utilisée pour analyser les

prélevements effectués sur les sites du réseau ESRL, cf. section 1.1.5.1)

La chromatographie en phase gazeuse est une technique d’analyse permettant de séparer les
différents constituants d’un meélange de gaz. Pour ce faire on utilise une colonne
chromatographique, qui est, de facon simplifiée, un tube contenant une phase fixe (par
exemple un liquide, on parlera alors de chromatographie gaz-liquide ou de partage). Dans ce
tube on va faire passer un gaz vecteur dont la fonction est d’entrainer le gaz a analyser dont

on introduit une certaine quantité en téte de colonne (Fig. B1(a)).
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Transferts

a ) gaz-liquide c)

o M Signal“ B
lc ray j o0 a o
:_:l I...l Liquide 4
b)
A+B A B
. | . ; X

Temps

Fig. B1 - Principe d’une colonne de partage (a), séparation des solutés dans la colonne (b) et
chromatogramme (c).

Les différents constituants du gaz vont alors passer en phase fixe et il va s’établir un équilibre
entre les concentrations de ces constituants dans les deux phases. Les constantes des
équilibres pour chacun des constituants étant différentes, ils vont se déplacer (car ils sont

« poussés » par le gaz vecteur) a des vitesses différentes dans le tube (Fig. B1(b)).

Le chromatogramme obtenu (Fig. B1(c)) contient alors toutes les informations permettant de
déterminer la nature et les proportions des différents constituants dans le mélange. Cette
technique présente l'avantage de pouvoir séparer des mélanges méme trés complexes et de

fournir des résultats avec une bonne précision.

5 Méthodes spectrométriques

5.1 Spectromeétre de masse

L’agent physique extérieur est un agent ionisant. Dans presque tous les spectrometres de
masse construits par l'industrie, cet agent ionisant est un faisceau d'électrons a énergie
cinétique constante (Fig. B2). L'analyse est continue : apres avoir réalisé¢ une fragmentation
constante et sous l'effet de deux agents physiques extérieurs notamment le champ magnétique,
on obtient un spectre. En fonction de la position sur le spectre de chacun des signaux et des

parametres prédéterminés, il est possible de reconstituer la composition qualitative du gaz.
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Fig. B2 - Schéma d’un spectrométre de masse. D’apres le site web http://acces.ens-lyon.ft/.

5.2 Spectrometre a diode laser

I1 s’agit d’un spectrometre doté d’une ou plusieurs diode(s) laser émettant un rayonnement.
Ce rayonnement est en partie absorbé par les molécules qu’on cherche a mesurer.

Dans le cadre de I’expérience SPIRALE (SPectroscopie Infra-Rouge par Absorption de
Lasers Embarqués), le spectrometre est doté de six diodes lasers accordables dédi¢ a la
mesure in situ de composés chimiques présents en traces dans la haute troposphére et dans la
stratosphere, jusqu'a 35 km d'altitude. L'absorption des faisceaux lasers émettant dans
l'infrarouge moyen a lieu dans une cellule de Herriott ouverte a l'air libre, entre deux miroirs
distants de 3,5 m, d'ou un tres long parcours optique (Jusqu'a 544 m). Les profils verticaux de
concentrations d'une douzaine d'espéces - Oz, CH4, CO, CO,, N,O, HNO3, NO,, NO, HCI,
HOCI, H,0,, COF, - sont mesurés avec une trés grande résolution verticale (quelques

meétres), une grande sensibilité (rapports de mélange > 10 pptv) et une grande précision.
5.3 Analyseur a corrélation de gaz (IR ou UV), comme MAPS (section 1.2.1)
Cette méthode se différencie des méthodes classiques d’absorption IR ou UV par I'utilisation

d’une seule chambre de mesure au lieu de deux (référence et échantillon). Le faisceau émis

par la source IR ou UV est haché séquentiellement par un disque tournant (de corrélation)

composeé:
. d’un secteur opaque au rayonnement ;
. d’un secteur avec une cuve remplie du composé¢ a analyser, a forte concentration ;
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. d’un secteur avec une cuve remplie d’azote.

En fonction de la position du disque, le détecteur situé aprés la cuve de mesure voit

successivement :
. un signal zéro ;
. un signal correspondant au faisceau émis par la source sans les radiations du composé

a analyser, puis absorbé par les autres composés présents dans la chambre de mesure ;

. un signal correspondant au faisceau absorbé par les composés présents dans la
chambre de mesure.

Cette méthode est souvent appelée GFC (Gas Filter Correlation) ; elle permet de corriger la
réponse de 1’appareil des absorptions parasites liées aux impuretés des cuves, voire méme de
la présence de particules sur le trajet optique et surtout des interférences spectrales comme

celles provoquées par la vapeur d'eau.

5.4 Spectrométre a réseaux (IR)

Les réseaux sont connus sous le terme de réseaux de diffraction. Bien que la diffraction de la
lumiere par chaque trait d’un réseau joue un role essentiel en rayonnant dans toutes les
directions, c’est le phénoméne d’interférence entre les ondes diffractées par les nombreux
traits du réseau qui lui donne ses caractéristiques de disperseur. Les caractéristiques d’un
réseau de dispersion sont :

— sa période ou pas p et le nombre de traits par unité de longueur n = 1/p,

— la largeur a du motif élémentaire,

—la largeur L de la portion du réseau éclairé par le faisceau incident.

On considere une onde plane monochromatique incidente sur un réseau de diffraction avec un

angle 6, par rapport a la normale au réseau. Chaque fente diffracte la lumiére, et a la sortie du

réseau il y a interférence entre les faisceaux diffractés par chaque fente. Un capteur est placé

dans le plan focal d’une lentille a la sortie du réseau. La différence de marche & entre les
ondes (1) et (2) (Fig. B3) dans la direction 6, a la sortie du réseau s’écrit :
0=0H-MH, = p(sinf@-sinf,) = NA

ou A est la longueur d’onde et N représente 1’ordre d’interférence.
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réseau A

Fig. B3 - Schéma optique d’un spectrométre a réseaux

5.5 Radiometre a corrélation de gaz et a modulation de pression (IR), comme MOPITT

(section 1.2.3)

Le faisceau IR traverse deux cuves en paralléle, dont 'une est remplie par le mélange a
analyser et 1’autre remplie par un gaz de référence. Les deux faisceaux inégalement absorbés
sont détectés et envoyés vers un convertisseur analogique digital qui génére un signal
différentiel (apres égalisation des gains de chaque voie). Le dispositif agit comme un filtre
sélectif de I’espece cible (gaz qu’il contient) et les caractéristiques de ce filtre peuvent étre
« modulées » soit par variation de la pression dans la cellule soit en faisant passer le faisceau
issu de la scéne atmosphérique dans des cellules de pression ou de longueur différentes (qui

contiennent toujours le gaz cible).

L’instrument MOPITT est basé¢ sur ce principe (Fig. B4), utilisant deux types de
compartiments : PMCs (Pressure Modulator Cells) et LMCs (Length Modulator Cells) (Wang
et al., 1999).

A la différence d’un spectrometre, la mesure d’un radiometre est une valeur intégrée sur un

domaine spectral. On ne peut donc pas tracer de spectre MOPITT comme on trace un spectre

mesuré par IASI (luminance en fonction du nombre d’onde).
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Fig. B4 - Schéma de fonctionnement d’un radiométre a corrélation de gaz. Le compartiment
contenant le gaz de référence (Gas cell) filtre les radiations de I’atmosphere. D’aprés Wang et
al. (1999).
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Annexe C Le spectrometre a transformation de Fourier

Le spectrométre a transformation de Fourier (FTS), comme les instruments IASI et
ACE-FTS :

Le spectrométre a transformation de Fourier (FTS en anglais) est basé sur le principe de
l'interféromeétre de Michelson (Fig. C1). Le rayonnement incident émis par la surface de la
Terre et les différentes couches atmosphériques est partagé par une lame séparatrice semi-
réfléchissante en deux faisceaux. Un des faisceaux est dévié vers un miroir fixe et ’autre vers
un miroir mobile et suit donc un trajet de longueur variable. L'écart de parcours optique entre
les deux trajets O est appelé différence de marche ou différence de chemin optique (OPD
pour Optical Path Difference). L'énergie des deux faisceaux, lorsqu'ils se recombinent sur le
détecteur, varie avec la différence de chemin optique. Elle est maximale quand la différence
de chemin optique est un multiple de la longueur d'onde (I’inverse du nombre d’onde), c'est-a-
dire quand les faisceaux sont en phase. Elle sera nulle lorsque les faisceaux sont en opposition
de phase, c’est-a-dire lorsque la différence de chemin optique est un multiple impair de la
demi-longueur d’onde du faisceau. Cette variation d'éclairement (ou d'intensit¢ du

rayonnement) sur le détecteur, en fonction de la différence de chemin optique, produit un

signal appelé interférogramme [ (5 ) .

miroir fixe
—

|

lame séparatrice

|| miroir mobile

" détecteur

Fig. C1 - Schéma d’un interférometre de Michelson.
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Dans le cas d’un rayonnement ayant un spectre continu, I’interférogramme est donné par :

1(8)= [ B Ycos 2275 )7 Eq. Cl

Sachant que la transformée de Fourier ( 7F') de la fonction B s’écrit :

TF[BY7) = [ B#)e"av = [ BT Ycos(2275)~ isin(2275))d ¥

Eq. C2

on peut considérer / (5 ) comme la partie réelle de TF [B]

Le FTS procéde donc en deux temps : 'interférogramme est d’abord enregistré en fonction de

0 , puis sa transformée de Fourier inverse restitue le spectre en fonction de v .

B)= [ 1(5)cos (2775 )ds Eq. C3

—00

En pratique, le miroir mobile se déplace entre les positions —L/2 et L/2 et la différence de

chemin optique est comprise entre -L et L. La différence maximale de chemin optique est
donc L. On ne mesure donc pas ’interférogramme [ (5) mais son produit par une fonction

rectangle de largeur 2L:

2L(5):1 pour —L<O<+L Eq. C4

I1
[1,,(6)=0 sinon.
Onadonc I,,.(5)=1(5)1,,(5) Eq. C5

sin(72L V)

Sachant que TF[[1,, ") = 2L sinc (72L V) ot sinc (72L V)= (r2L7)
72LV

Eq. C6

on obtient donc le spectre mesuré en convoluant (C3) par cette TF :
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B, ....(?)=B(7)*2Lsinc(72L V) Eq. C7

mesuré (

La fonction sinc (72'2L 17) dite fonction d’appareil ou fonction instrumentale est tracée sur la

Fig. C2. La largeur a mi-hauteur (FWHM pour « Full Width at Half Maximum ») du lobe

principal est donnée par 1.207x%mais AV =% est généralement accepté comme

. . . . . . . 1 1
représentant la résolution spectrale. Le spectre résultant sera échantillonné d’un pas 5L

sinc(n2Lv)

08

06

1.207 x 1/2L (FWHM)

2 A5 A 05 0 05 1 15 2

cm’!

Fig. C2 - Allure de la fonction sinus cardinal pour un interféromeétre théorique dont la
différence de marche maximum (L) est de 2 cm (comme TASI).

En pratique, afin d’estomper les déformations du signal dues aux lobes secondaires de la
fonction sinc, les spectres sont convolués par une fonction de poids a)(ﬁ) qui tend vers 0

lorsque O atteint la différence de chemin optique maximale (L). L’application de cette
fonction de poids, dite fonction d’apodisation, a I’inconvénient de dégrader la résolution
spectrale de I’instrument. Le choix de cette fonction d’apodisation résulte d’un compromis
entre la diminution des oscillations dues a la fonction d’appareil et la conservation de la

résolution spectrale.

La différence de chemin optique est déterminée par différents facteurs, en particulier la

résolution spectrale souhaitée par rapport au but spécifique de la mission.
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Le spectrométre ACE-FTS est caractérisé par une résolution spectrale trés fine : 0.02 cm™,

correspondant a une différence maximale de chemin optique (L) de 25 cm.
Dans le cas de IASI, la résolution spectrale est de 0.5 cm™. La différence maximale de chemin

optique choisie (L) est de 2 cm, et le spectre est échantillonné avec un pas de 0.25 cm™. La

fonction d’apodisation est une gaussienne de largeur 0.5 cm™.
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Annexe D Différences jour/nuit mensuelles 2013

Les cartes suivantes représentent les différences relatives jour - nuit :

100*(JOUR - NUIT)/NUIT, pour chacun des mois de 2013 :
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Annexe E Erreurs totales mensuelles 2013

Les cartes suivantes représentent les erreurs totales (en %), moyennées pour chacun des mois

de 2013, pour les données de jour (a gauche) et de nuit (a droite) :
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Annexe F Le contraste thermique

1 La notion de contraste thermique

Pour les instruments satellitaires visant au nadir et utilisant le domaine spectral de
I’infrarouge thermique, le contraste thermique a la surface de la Terre est un paramétre
critique pour les observations des gaz traces troposphériques, notamment dans les basses
couches. Le contraste entre la température de la surface et celle de la premiére couche de
l'atmosphére immédiatement au-dessus de la surface détermine la capacité de I’instrument a
détecter les concentrations de ces gaz. En effet ce contraste thermique détermine la forme
moyenne des fonctions de lissage et si la mesure contient des informations dans la couche

limite™ ou pas (i.e. Deeter et al., 2007).

Le matin, la terre (plus que la mer) commence a absorber le rayonnement solaire ultra-violet
dans une région spectrale pour laquelle I’atmosphére est relativement transparente. Cela
signifie que l'absorption ou I’émission par les molécules atmosphériques est alors négligeable.
Ensuite la surface se réchauffe et réémet un rayonnement IR vers 1’atmosphére. Au coucher
du Soleil, la terre continue de réémettre et se refroidit, & un rythme qui dépend fortement du
type de surface et de laltitude. Généralement, la surface terrestre se réchauffe et se refroidit
plus vite que I’atmosphére. Ainsi, durant ce processus, les variations diurnes du contraste
thermique peuvent étre différentes d’un endroit a I'autre. En regle générale, le contraste
thermique est plus marqué pendant la journée que la nuit, et au-dessus des continents qu'au-

dessus des océans.
2 Le contraste thermique des observations IASI
La Figure F1 montre la répartition du contraste thermique (AT) a partir des observations IASI

pour mai 2008. La température de surface est la température de brillance a la surface dérivée

des luminances IASI, et T est la température du premier niveau dans le profil de température

32 Couche directement soumise a 1’influence de la surface de la Terre. Cette couche d’atmosphére est comprise
entre la surface et 1.5 km d’altitude en moyenne.
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(lorsque celui-ci est restitué¢ a partir de l'analyse des bandes de CO,). Notons que ces deux
parametres sont restitués indépendamment (Clerbaux et al., 2009). On note que le contraste
thermique (sur la carte de jour) est limité (AT proche de zéro — couleur blanche) au-dessus de
certaines zones en Arctique comme le nord du Canada, de la Scandinavie, au-dessus du

Groenland ou méme en Sibérie.

La différence jour/nuit, conséquence directe du chauffage de la surface associée a 1'absorption
du rayonnement solaire, évoquée précédemment, est parfaitement illustrée sur cette figure. On
voit aussi que le contraste thermique est plus €levé pendant le jour que pendant la nuit sur la
terre, et est habituellement plus fort sur terre que sur mer. Ces processus sont amplifiés au-
dessus de la terre par le fait que le surface de la Terre a une inertie thermique limitée et donc
se réchauffe et se refroidit plus vite que I'atmosphére, provoquant des variations de
température de surface de plus grande amplitude au-dessus des continents. Localement, la
température de surface est aussi modulée par la végétation et I'humidité du sol, par des
processus d'évapotranspiration et d'évaporation. Par conséquent, les régions seéches et les
régions ou la végétation est clairsemée, offrent généralement des températures de surface plus
¢levées de jour que des régions a végétation dense. Au-dessus des mers, les variations diurnes
de la température de surface sont limitées en raison de la plus grande inertie thermique de
I'eau de mer. L’air immédiatement au-dessus de la surface se réchauffe au contact de cette
surface (pas de réchauffement par le rayonnement solaire). Il se réchauffe plus lentement que
les continents et plus vite que la surface océanique. Il y a donc un contraste thermique plus

fort au-dessus des terres que des océans.
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Day Night

Atmopheric Temperature (K)

Fig. F1 - Les figures du haut et du milieu représentent les températures de surface et celles de
la couche atmosphérique immédiatement au-dessus de la surface, provenant des produits
niveau 2 d'Eumetsat, pour des observations de jour (2 gauche) et de nuit (2 droite), moyennées
pour mai 2008. Les cartes du bas représentent la différence entre ces températures moyennées
(contraste thermique) (d’apres Clerbaux et al. (2009)).
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Annexe G DOFS moyens

Les cartes suivantes représentent les DOFS jour et nuit, moyennés pour chaque mois sur les 6

ans IASI : de 2008 a 2013.
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Annexe H Ratios colonne partielle/colonne totale

Rapport colonne partielle/colonne totale x 100, pour les mois d’avril (a gauche) et septembre
2010 (a droite). Les colonnes partielles sont les colonnes 0-2 km, 0-4 km, 0-6 km, 0-8 km, 0-
10 km, 0-12 km, 0-14 km, 0-16 km et 0-18 km.
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201004 100%(CP 0-2km)/(CT)
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201004 100%(CP 0-6km)/(CT)
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201009 100*(CP 0-8km)/(CT)

201009 100%(CP 0-10km)/(CT)

60 70 80 a0 100



201004  100*(CP 0-12km)/(CT)

201009 100%(CP 0-12Kkm)/(CT)

201004 100*(CP 0-14km)/(CT) 201009 100*(CP 0-14km)/(CT)

201004 100%{CP 0-16km)/(CT) 201009 100%(CP 0-16km}/(CT)

201004 100*(CP 0-18km)/(CT) 201009 100*(CP 0-18km)/(CT)
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Abréviations et acronymes

ACE Atmospheric Chemistry Experiment

ADEOS Advanced Earth Observing Satellite

AIRS Atmospheric InfraRed Sounders

AVHRR Advanced Very High Resolution Radiometer

CCGG Carbon Cycle-Greenhouse Gases group

CMDL Climate Monitoring and Diagnostics Laboratory

CNES Centre National d’Etudes Spatiales

CrIS Cross-track Infrared Sounder

CSA Canadian Space Agency

DOFS Degree Of Freedom for Signal

ECMWEF European Centre for Medium-Range Weather Forecasts

EEA European Environment Agency

ESA Agence Spatiale Européenne (en anglais : European Spatial Agency)

ESRL Earth System Research Laboratory

FORLI-CO Fast Optimal Retrievals on Layers for IASI-CO

FOV Field Of View

FTS Fourier Transform Spectrometer

GMES Global Monitoring for Environment and Security

GOME-2 Global Ozone Monitoring Experiment

TAGOS Integration of routine Aircraft measurements into a Global Observing System
TASI Interférometre Atmosphérique de Sondage Infrarouge ou Infrared Atmospheric
Sounding Interferometer

ICOS Integrated Carbon Observation System

IIS Integrated Imaging Subsystem

IMG Interferometric Monitor for Greenhouse Gases

IR InfraRouge

LATMOS Laboratoire Atmospheres, Milieux, Observations Spatiales

LPMAA Laboratoire de Physique Moléculaire pour I’ Atmosphére et 1’ Astrophysique
MACC Monitoring Atmospheric Composition and Climate

MAPS Measurement of Air Pollution from Space

235



MetOp Météorologie Opérationnelle

MIPAS Michelson Interferometer for Passive Atmospheric Sounding
MOPITT Measurements Of Pollution in The Troposphere
MOZAIC Measurement of OZone, water vapour, carbon monoxide and nitrogen oxides by
Alrbus in-service airCraft

MOZART Model for Ozone and Related chemical Tracers

NASA National Aeronautics and Space Administration

NASDA National Space Development Agency of Japan

NCAR National Center for Atmospheric Research

NDACC Network for the Detection of Atmospheric Composition Change
NOAA National Oceanic and Atmospheric Administration

NEDT Noise Equivalent Temperature Difference

NOAA National Oceanic and Atmospheric Administration

OEM Optimal Estimation Method

RMS Root-Mean-Square

SZA Solar Zenith Angle

TCCON Total Carbon Column Observing Network

TEC Technical Expertise Center

TES Tropospheric Emission Spectrometer

TF Transformée de Fourier

ULB Université Libre de Bruxelles

VMR Volume Mixing Ratio
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