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Introduction

L’ozone O3 est un gaz trace atmosphérique composé de trois atomes d’oxygeéne localisé a
90% dans la stratosphere. Il y est formé suite a la dissociation d’une molécule de dioxygene
O2 sous ’effet du rayonnement ultra violet suffisamment énergétique (A<242 nm) pour

rompre la liaison entre les atomes d’oxygene. Les atomes d’oxygene excités O(1D) ainsi
libérés se lient alors aux molécules de dioxygene et forment 1’ozone. Dans la troposphere,
I’0zone est un polluant secondaire issu d’une série complexe de réactions photochimiques
(Delmas, Mégie et Peuch, 2005) mettant en jeu des polluants primaires tels que le dioxyde
d’azote et certains composés carbonés (CO, COV). Ces polluants primaires peuvent étre issus
de la pollution anthropique mais aussi issus de 1’activité¢ biologique dans les sols (31% des
NOx), de [Dactivité¢ électrique dans 1’atmosphére (NOx), des émissions naturelles de
végétation (COV) et des émissions de feux de biomasse, ces derniers n’ayant pas toujours une
cause anthropique. La source stratosphérique participe aussi au bilan de [’ozone
troposphérique par le biais d’échanges stratosphére — troposphére induits par différents
mécanismes dynamiques a méso €chelle tels que les foliations de tropopause liées a I’activité
du courant jet au niveau des barrieres dynamiques, la formation et la dissipation des gouttes

froides et I’interaction entre le courant jet et la convection tropicale profonde.

Les effets de 1’ozone sont différents en fonction de sa localisation dans 1’atmosphére. Dans la
stratosphere, il joue un role protecteur de filtrage des rayonnements UV nocifs pour le vivant.
Dans la troposphere, les effets de 1’ozone sont multiples : en basse troposphére, 1’ozone issu
des pollutions urbaines et industrielles est un irritant des muqueuses respiratoires et oculaires.
Dans la troposphere, 1’0zone joue un rdle important en participant a la formation de radicaux
hydroxyle (OH) qui oxydent les polluants présents dans I’atmosphere (CH4, NO, NMHC,
NO2, CO ...). Enfin, il a ét¢ montré que I’ozone troposphérique se comporte comme un gaz a
effet de serre: en effet, les travaux de Forster and Shine (1997) ont montré qu’un
enrichissement de 10 % de 1’ozone troposphérique par tranche de 1 km conduit a un
accroissement de la température de surface (figure 0.1). Cet effet est a son maximum pour une
augmentation de 1’ozone au niveau de la tropopause. La figure 0.2 (rapport IPCC 2001)
présente les forgages radiatifs globaux moyens dus a I’accroissement de la concentration
atmosphérique des polluants anthropiques depuis 1’ére préindustrielle (1750) a nos jours. Le
forcage induit par I’évolution de 1’0zone troposphérique a fait progresser de +0.35 W.m™ le

forgage radiatif dii aux gaz a effets de serre anthropiques.
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Figure 0.1 Augmentation de la température de surface en fonction d’une augmentation
constante de ’ozone troposphérique et stratosphérique. La figure de gauche correspond
a une augmentation de 10 DU d’ozone par tranche de 1km. La figure de droite
correspond a une augmentation de 10 % du contenu en ozone pour chaque tranche
atmosphérique de 1km. Ces profils sont issus d’un modéle radiatif convectif et
représentent un profil atmosphérique moyen global. D’apres Forster et Shine, 1997.
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Figure 0.2 Les composantes du forcage radiatif moyen global de 1'ére préindustrielle
(1750) a nos jours ainsi que I’échelle spatiale type et le niveau de compréhension
scientifique. D’apreés le rapport IPCC 2007.
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L’ozone troposphérique a un impact a la fois sur la capacité oxydante de 1’atmosphére et sur
le bilan radiatif de terrestre. Ces différents enjeux expliquent que le bilan de 1’ozone
troposphérique soit devenu un sujet de recherche important au cours des derni¢res décennies,
s’inscrivant dans la problématique de la connaissance des équilibres chimique et radiatif de

I’atmosphere.

L’influence de 1’ozone troposphérique sur le climat est une question complexe qui met en jeu
plusieurs éléments : la distribution spatiale des sources de précurseurs (figures 0.3 a 0.5), la
durée de vie de ces derniers, la variabilité et les caractéristiques dynamiques des mécanismes
d’échanges stratosphére — troposphére (STE) ainsi que la réversibilité de ces échanges. En
considérant 1’inhomogénéité de la distribution globale des sources de précurseurs d’ozone et
la variabilité spatiale et temporelle des mécanismes responsables de STE, on comprend que
I’impact de I’ozone troposphérique sur les équilibres chimique et radiatif de I’atmosphére peut
s’appréhender comme une problématique régionale. De plus, il est essentiel de documenter
I’ozone sur I’ensemble du profil troposphérique car son impact radiatif est variable en

fonction de I’altitude (figure 0.1).

Figure 0.3 Une illustration de ’inhomogénéité des émissions de polluants : carte globale
du NO2 troposphérique mesuré par I’instrument SCHIAMACHY a bord du satellite
ENVISAT de ’ESA.
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Figure 0.4 Une autre illustration de la répartition régionale des émissions de polluants.
Cette figure, issue du modéle GOCART permet de visualiser la répartition spatiale de
panaches de polluants d’origine anthropique et d’aérosols le 3 aoiit 2001. image de J.
Vanderlei.
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Figure 0.5 Carte globale du rapport de mélange atmosphérique en monoxyde de
carbone au niveau 700 hPa moyennée pour le mois de Janvier 2009.

Il a été démontré que La Réunion subit a la fois I’influence des feux de biomasse d’ Afrique
du Sud et de Madagascar, mais aussi I’influence d’intrusions stratosphériques. Situé a 21°
Sud, le site est fortement influencé par le courant jet subtropical en hiver austral (Juin-Juillet-

Aolt) mais aussi au printemps austral (Septembre — Octobre — Novembre).
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Différents mécanismes dynamiques conduisant a des intrusions stratosphériques dans la
région ont ét¢é documentés sous forme de cas d’étude: intrusions de masses d’air
troposphérique via une foliation de tropopause (Baray et al., 1998), un cas de goutte froide a
moyenne latitude (Baray et all. 2003). L’influence de la convection tropicale profonde en
relation avec ’activité du courant jet a aussi ét¢ documentée en tant que situation dynamique
susceptible de conduire a un échange stratosphére — troposphere (Leclair de Bellevue et al.,
20006).

Les sources photochimiques ont également ¢ét¢ identifiées dans la région: I’influence des
précurseurs d’ozone €mis pendant la saison des feux de biomasse en Afrique du Sud et a
Madagascar transportés a €té reliée a une augmentation de 1’ozone troposphérique mesuré a
La Réunion (Baldy et al., 1996, Taupin et al. 2002). La portée verticale de ’influence des
feux de biomasse a été évaluée entre 5 km et 12 km d’altitude pour le site de La Réunion

(Randriambelo et al., 2000).

L’ozone est une sujet de recherche historique du Laboratoire de Physique de 1’ Atmosphére
(LPA) renommé en 2006 Laboratoire de I’ Atmosphere et des Cyclones (LACy). Le début des
mesures d’ozone troposphérique date de 1992 sur une base bi-mensuelle avec les premiers
radiosondages mis en place dans le but d’étudier I’impact des feux de biomasse d’Afrique du
Sud et de Madagascar sur 1’ozone a La Réunion. L’installation du lidar dial ozone en 1998
visait a contribuer a un suivi de la variabilité¢ de I’ozone sur des échelles de temps plus courtes
que ne le permettaient les radiosondages. En 1998, la fréquence des radiosondages a été
doublée lorsque La Réunion a intégré le réseau SHADOZ (Thompson et al., 2003).

Au sein du laboratoire, les données d’observation en ozone avaient jusque la été exploitées
sous forme de cas d’étude pour identifier d’une part I’influence des feux de biomasse sud
africains et malgaches et d’autre part comme marqueur des intrusions stratosphériques
détectées dans la région. En 2005, lorsque j’ai commencé ma these, le laboratoire disposait
d’une base de données assez importante pour pouvoir aborder la thématique de I’ozone d’un
point de vue statistique, calculer des tendances troposphériques et notamment tenter de

distinguer I’importance relative des sources photochimique et stratosphérique.

Les résultats présentés ici visent a apporter des €léments de caractérisation climatologique de
I’0zone troposphérique et de ses sources dans la région allant du Sud Ouest de L’Océan
Indien a I’ Afrique du Sud. Dans cette perspective, j’ai exploité les données d’observations de

La Réunion ainsi que celles des sites d’Irene et de Johannesburg en Afrique du Sud. J’ai
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commencé par examiner la base de données ozone de La Réunion. Ce travail m’a mené a
comparer les différents types de données locales (i.e. radiosondages et lidar). Par la suite, je
me suis appuyée sur les données ozone de La Réunion ainsi que sur celles d’Afrique du Sud
(données de radiosondages, Irene, données MOZAIC, Johannesburg) pour mener une analyse
comparative de la climatologie de I’ozone troposphérique pour les sites régionaux.

Les tendances de ’ozone troposphérique ont été calculées sur I’ensemble de la base de
données de La Réunion et d’Irene a la fois sur la colonne troposphérique totale et aussi en
subdivisant la troposphére en couches atmosphériques représentatives de la basse, moyenne et
haute troposphére. Les tendances saisonnieres ont également été calculées. Cette étude a
permis de mettre en évidence des différences entre les deux sites.

Ce travail d’examen des données, de bilan climatologique et de calcul de tendances a permis
de mettre en évidence les caractéristiques spécifiques des données, les caractéristiques
climatologiques de 1’0ozone troposphérique dans la région et de poser une hypothése sur
I’importance des sources d’ozone dans la région.

Par la suite, I’implémentation du code Lacytraj sur le serveur du laboratoire a permis
I’analyse lagrangienne de ’ensemble de la base de données ozone de La Réunion. Cette
analyse a permis d’étudier la saisonnalité des intrusions stratosphériques ainsi que leurs
caractéristiques saisonniéres a savoir la profondeur des intrusions, le rapport de mélange en
ozone associ¢ aux masses d’air d’origine stratosphérique, les distributions verticales

saisonnicres des intrusions stratosphériques...

Le code lagrangien Lacytraj est I’outil trajectographique qui a été utilisé pour analyser la base
de données ozone de La Réunion. Ce code a été développe au LACy et fonctionne a partir des
champs de réanalyse ECMWEF archivés a I’OPAR. Cette approche Lagrangienne permet de
réaliser des calculs de rétrotrajectoires avec une résolution spatiale du méme ordre de
grandeur que la résolution des données d’observation (i.e. 100 m). Avec une approche
Eulérienne, la résolution des données de modélisation qui est actuellement de I’ordre du degré
est un facteur limitant pour 1’observation de structures atmosphériques a petite échelle. La
technique de reconstitution RDF (Reverse Domain Filling) consiste a advecter un traceur (par
exemple la vorticité potentielle comme traceur stratosphérique) sur une période choisie en
fonction de sa durée de vie et de reconstruire le champ advecté de ce traceur en fonction des
valeurs trouvées aux positions initiales calculées a 1’aide des rétrotrajectoires. Cette méthode
permet de reconstituer des champs dont la résolution permet d’une part d’améliorer la

visualisation des structures observables sur les champs ECMWF et d’autre part d’observer
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des structures qui n’étaient pas visibles sur le champ ECMWF initial et qui sont reconstituées

grace a I’information apportée par les champs dynamiques utilisés lors de I’advection.

Ce manuscrit se structure en quatre chapitres. Le premier chapitre comprend un rappel
théorique sur les mécanismes dynamiques en relation avec le courant jet subtropical ainsi
qu’une présentation du contexte géophysique des sites de La Réunion et d’Irene. Dans le
second chapitre, sont présentés les bases de données ainsi que les outils de modélisation qui
ont été utilisés dans cette étude. Un accent particulier est port¢é a la description des
performances de I’outil lagrangien de rétrotrajectoires Lacytraj. Le troisiéme chapitre présente
les résultats de la comparaison entre les données ozone du lidar dial et des radiosondages, la
climatologie de I’ozone troposphérique a La Réunion, et I’étude comparative de cette
climatologie a celle des sites de I’Afrique su Sud. Enfin, le quatrieme chapitre expose les
résultats de la climatologie des €changes stratosphere - troposphere issue de 1’analyse de la

base de donnée ozone de La Réunion avec une approche lagrangienne.

12



Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

1 Dynamique du courant jet subtropical et

contexte géophysique régional
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Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

1.1 Introduction

L’analyse de la base de données ozone de La Réunion que j’ai effectuée dans le cadre de mon
travail de thése m’a mené a diagnostiquer les signatures d’intrusions stratosphériques sur les
profils d’ozone. Les mécanismes dynamiques donnant lieu a une intrusion de masses d’air
stratosphérique dans la troposphere sont étroitement liés a la dynamique du courant jet. Par
conséquent, ce premier chapitre commence par un rappel théorique sur la dynamique du jet
subtropical.

Les différents jeux de données ozone utilisés au cours de cette ¢tude proviennent de La
Réunion mais aussi de 1I’Afrique du Sud. Johannesburg (26.1°S, 28.0°E) et Irene (25.9° S,
28.22° E) sont localisés a environ 3000 km de La Réunion. Les deux sites présentent des
différences tant au niveau des influences météorologiques qu’au niveau des sources de
précurseurs d’ozone. Le deuxiéme objectif de ce chapitre est donc de décrire le contexte
géophysique propre a chaque site de mesure, ainsi que les sources de précurseurs d’ozone

pouvant influencer la zone.

1.2 Dynamique du courant jet subtropical

1.2.1 Introduction

Le courant jet est une zone de vent zonal maximum localisée en dessous de la tropopause et
au dessus d’une zone étroite présentant un important gradient de température appelée zone
frontale d’altitude. Le courant jet subtropical marque la zone séparant les masses d’air froid
polaires et les masses d’air chaud tropicales.

Shapiro et al. (1987) définissent trois jet primaires en haute troposphére dans 1’hémisphére
Nord correspondant a une zone de discontinuité de vorticité potentielle (figure 1.1) : du pole

vers 1’équateur, leur schématisation distingue le jet arctique (~70°N), le jet polaire (~50°N),
et le jet subtropical (~30°N). Les latitudes données précédemment sont des positions

climatologiques. La position, la structure et I’intensité des jets connaissent des variations
importantes au cours de 1’année. Shapiro et al. (1987) tempérent leur représentation en

précisant que [’observation courante de deux jets sur coupe verticale correspond a

14



Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

I’association de deux jets (i.e. polaire et arctique ou subtropical et polaire) en un systéme jet-

front unique.
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Figure 1.1 Structure schématique de la variation méridienne de la tropopause. Le
contour plein noir matérialise la tropopause dynamique définie comme une
discontinuité de la vorticité potentielle. Les zones frontales primaires sont représentées
par les pointillés. Les lignes tiretées correspondent aux contours isotaches 40m.s-1 et
entourent les trois jets stream principaux: Arctique (Ja), Polaire (Jp), et subtropical
(Js). La tropopause thermique est matérialisée par les tirets gras. Figure extraite de
Shapiro et al. (1987).

Dans 1I’hémisphére Nord comme dans 1’hémisphére Sud, le jet se propage vers 1’est et sa
localisation est variable en fonction de la saison. En hiver boréal les jets se déplacent vers le
Sud, inversement en ¢été boréal. La topographie de I’hémisphere Nord est plus marquée que
celle de I’hémisphére Sud, principalement Océanique. Par conséquent, L’ondulation des jets

est moins marquée dans I’hémisphere Sud.
1.2.2 Equilibre du vent thermique

L’origine du courant jet d’altitude s’explique par 1’existence de la distribution verticale de
gradients de pression et d’un gradient méridien de température entre les zones polaire et

tropicale. Cette relation est traduite par 1’expression de 1’équilibre du vent thermique :

E—

0 .
i :—Ek/\grad (T) E 1.1
dlnp f P
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avec
k le vecteur unitaire vertical
v, le vecteur vent géostrophique

R la constante des gaz parfaits (R=8,314 m’kgs K 'mol™)
f le parametre de Coriolis f= 2Qsind

p la pression (Pa)

T la température (K)

L’équilibre du vent thermique est une combinaison de 1’équilibre géostrophique et de
I’équilibre hydrostatique. Le vent thermique relie la circulation des masses d’air a la
stratification verticale. En atmosphere barocline, la densité dépend a la fois de la température
et de la pression. Dans ces conditions, 1’existence d’un gradient horizontal de température
impose que les surfaces isobares soient resserrées en zone froide et espacées en zone chaude.
La pente des isobares augmente donc avec 1’altitude (figure 1.2) ce qui se traduit par une
intensification du vent géostrophique en direction de D’est avec [Daltitude. Le vent

géostrophique atteint son maximum sous la tropopause et forme le jet subtropical.

po+28p -

Po +8p

e ———————————— |
X X
Pdole ! 2 equateur

>
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Figure 1.2 Illustration de la relation entre le cisaillement vertical du vent géostrophique
et un gradient méridien de température. Les surfaces isobares sont tiretées.
L’espacement entre les isobares traduit le gradient méridien de température orienté
vers I’équateur. Figure adaptée de Holton (2004).
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1.2.1 Circulations agéostrophiques

La structure du courant jet, sa vitesse et sa position ne sont pas uniformes au cours du temps.
Le long de I’axe du courant jet, la distribution des vitesses présente des zones de maxima
locaux appelés « jet streaks » (Palmen et Newton, 1969) ou noyaux de courant jet.

Ces accélérations locales du vent rompent I’équilibre géostrophique. La prise en compte de

I’équation du mouvement dans le repere tournant terrestre conduit a I’expression du vent

agéostrophique vj qui représente 1’écart entre le vent réel v et le vent géostrophique \Tg :

—

va:$—Q:1”A@ E1.2

f dt
La vitesse d’une particule se déplacant dans un noyau de courant jet est supérieure a la vitesse
du jet. Ainsi, les particules qui se présentent en zone amont (ou zone d’entrée) du noyau de
courant jet sont accélérées, puis décélérées en zone aval (ou zone de sortie) du noyau de
courant jet. Des circulations agéostrophiques transverses a 1’axe du courant jet sont ainsi

créées ainsi que des zones de convergence et de divergence horizontales.

face anticyclonique

0+AQ 0+AD

zone d'entrée zone de sortie

0-AQ O-AO

face cyclonique

Figure 1.3 Représentation schématique sur un plan isobare pour ’hémisphére Sud et
dans le cas d’un jet rectiligne, des circulations agéostrophiques (fléeches noires) générées
en entrée et en sortie d’un noyau de courant jet (jet streak) et des zones de convergence
(C) et de divergence (D) qui y sont associées. Les contours pointillés correspondent aux
isotaques, les lignes continues représentent I’altitude géopotentielle de la surface isobare.
Figure adaptée de Shapiro et Kennedy (1981).

La figure 1.3 illustre les circulations agéostrophiques et les zones de convergence et de
divergence associées. Considérons une particule en zone d’entrée du noyau de courant jet.
Son accélération est positive, elle gagne donc en énergie cinétique et perd de 1’énergie

potentielle. La particule va donc étre déviée vers les zones de bas géopotentiel du coté
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cyclonique du jet ou se forme une zone de convergence, alors que le coté anticyclonique de la
zone d’entrée présente une zone de divergence. En zone de sortie, la particule est décélérée :
son énergie cinétique diminue, alors que son énergie potentielle augmente. La particule est
alors déviée vers la zone de plus fort géopotentiel du coté anticyclonique du jet. En sortie du
noyau de courant jet, la zone de convergence se situe du coté anticyclonique du jet et la zone
de divergence est située du coté cyclonique.

Ces zones de convergence et de divergence induisent des vitesses verticales subsidentes au
dessus des zones de divergence et ascendantes au dessus des zones de convergence (figure
1.4). Ces mouvements verticaux exercent un forcage dynamique sur la tropopause a 1’origine

de déformations telles que des foliations et descentes de la tropopause.

" zone de convergence ¥ zone de divergence

)

Figure 1.4 Représentation schématique des circulations verticales induites au dessus des
zones de convergence et de divergence dans I’hémisphere Sud.

1.2.3 Effets de courbure

Dans le cas d’un jet uniforme enchassé autour d’une onde planétaire stationnaire, les
circulations agéostrophiques comprennent deux composantes : une composante transverse et
une composante longitudinale due a la courbure du jet. Shapiro et Kennedy (1981) ont estimé
les contributions transverse V,, et longitudinale V,s des circulations agéostrophiques en
décomposant 1’équation du mouvement horizontal dans le systéeme de coordonnées naturelles

(s,n) ou s est colinéaire au flux et n est normal au flux et par convention dirigé vers la

gauche.
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ou R est le rayon de courbure de la trajectoire.

La composante normale au flux V,, traduit un écart a 1’équilibre géostrophique créé par
I’accélération le long du flux. La composante V, colinéaire au flux représente un écart a
1I’équilibre géostrophique induit I’accélération centripete pour les trajectoires courbes. Dans le

cas d’une courbure cyclonique, le rayon de courbure est négatif car orient¢ dans le sens

oppos¢ a n. De plus dans 1I’hémisphére Sud le facteur de Coriolis f est négatif. Par
conséquent, la composante longitudinale V, est orientée dans le sens opposé au sens de la
circulation du jet, ce qui donne lieu a des pdles de convergence et de divergence
respectivement en amont et en aval de la courbure cyclonique.

La figure 1.5 est une représentation schématique décrivant les mouvements agéostrophiques
et les poles de divergence et de convergence induits par la courbure du jet dans ’hémisphere

Sud.

— - 00

O+AQ /

A0

Figure 1.5 Représentation schématique des circulations agéostrophiques longitudinales
(colinéaires au jet) induites par une courbure cyclonique du jet dans I’hémisphere Sud.
Les lignes pleines représentent les isohypses et la bande centrale matérialise les zones de
maxima de vent. Figure adaptée de Shapiro et Kennedy (1981).

1.2.4 Foliation de tropopause en bordure du courant jet
Une foliation de tropopause est une zone de discontinuité et de repliement de la tropopause. 11
s’agit d’un processus dynamique ou une fine bande d’air stratosphérique va s’introduire dans

la troposphere le long des isentropes fortement inclinées associées a une zone frontale

d’altitude (Holton, 1995).
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Pour le cas d’un jet stream rectiligne dans I’hémisphére Sud, la zone de divergence située du
coté cyclonique de 1’axe du jet donne lieu a des mouvements de subsidence. Au niveau de
cette zone de divergence, les conditions dynamiques sont particuliérement privilégiées pour
exercer un for¢age dynamique sur la tropopause conduisant a sa déformation sous 1’axe du jet
et sa pénétration dans la troposphere.

Dans le cas d’une courbure cyclonique du jet, la zone de divergence en aval de la dorsale du
jet crée un mouvement de subsidence dans cette région. Les foliations de tropopause seront
donc particuliérement favorisées dans cette région.

Un exemple de foliation de tropopause remarquable par son étendue zonale est donné en

figure 1.6.
50 . P (hPa)
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Figure 1.6 Carte tridimensienelle de la tropoppause, matérialisée par la surface 1.2 PVU
le 25 Juillet 1998 0 :00 UT. Communication personelle J.-L. Baray.

1.2.5 Gouttes froides

Une goutte froide correspond a une dépression d’altitude qui s’est détachée du vortex polaire,
dont la température est plus froide que son environnement et qui se propage généralement
vers 1’équateur. Ces systémes ont une vitesse de déplacement suffisamment lente pour
pouvoir affecter considérablement les conditions météorologiques de surface en effet, une
masse d’air froid en altitude favorise les mécanismes de convection profonde, ce qui peut

donner lieu a d’importantes précipitations. De plus, le mélange de 1’ozone stratosphérique liée
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a la dissipation de ces structures est un facteur pouvant influencer le bilan de 1’ozone
troposphérique.

Les gouttes froides sont un phénomeéne concernant généralement les régions polaires et
tempérées. On distingue trois catégories de gouttes froides. Les gouttes froides de type vortex
polaire les gouttes froides polaires et les gouttes froides subtropicales. Les publications
relatives a I’hémisphere Sud ont longtemps relaté des cas de gouttes froides ne remontant pas
au dela de 25°S a 30°S. De plus, d’apres une étude statistique de Price et Vaughan (1992) les
gouttes froides subtropicales engendrent moins d’échanges stratosphere - troposphere que les
gouttes froides polaires car les premieres sont de nature plus éphémere et plus réduites en
dimension. En 2003, Baray et al. ont mis en évidence un cas de goutte froide ayant atteint de

basses latitudes (10°S) avec une durée de vie de deux semaines.

1.2.6 Interaction des cyclones tropicaux avec le jet subtropical

Les travaux de Leclair de Bellevue et al. (2007) ont mis en évidence que la proximité de
cyclones tropicaux se traduit d’un point de vue climatologique par une augmentation d’ozone
en haute troposphere. Des cas d’étude ont également été publiés, mettant en évidence une
interaction entre des cyclones tropicaux et le courant jet conduisant a une intrusion d’air
stratosphérique dans la troposphere dont la signature est visible sur des profils d’ozone
mesurés a La Réunion. Les mécanismes dynamiques conduisant a ce type d’intrusion
stratosphérique ont été¢ décrits pour le cas du cyclone Marléne a I’aide du modele Méso-Nh.
En effet, la résolution des données ECMWF disponibles a ce moment ne permettait pas de
mettre en évidence le filament stratosphérique dans la zone de cisaillement en haute
troposphere.

La zone de divergence de haute altitude associé au cyclone Marléne induit une ascendance
des masses d’air du sol vers les basses pressions. La mod¢lisation a méso échelle a montré
que la bordure de cette zone divergente est le siege de forts cisaillements de vent horizontaux
et verticaux. Cette perturbation du vent donne lieu a des circulations agéostrophiques
transverses a la courbure du systéme et dont la direction s’oppose au centre du systéme. Par
analogie avec les mécanismes créant les zones de subsidence et d’ascendance de part et
d’autre du jet dues a ’existence de vent agéostrophiques, Leclair de Bellevue et al. expliquent
que I’interaction entre une zone de subsidence en bordure du jet et d’'une zone de subsidence
en bordure du systeme cyclonique crée des conditions favorables a une descente voire une

foliation de tropopause.
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1.3 Contexte géophysique régional

1.3.1 Situation géophysique de La Réunion

L’ile de La Réunion (21°S,55.5°E) est située dans la région de subsidence de la cellule de
Hadley de I’hémisphére Sud. L’anticyclone permanent du sud de 1’Océan Indien ainsi que les
perturbations portées par les flux d’Est influencent I’ile de La Réunion (Randriambelo, 2003).
En basse troposphere 1’ile est sous I’influence des Alizés dont I’intensité augmente en hiver
austral. La hauteur de I’inversion des Alizés est actuellement estimée a environ 4 km
d’altitude. Au dela de ce niveau, les flux d’ouest prédominent. L’installation a ’OPAR d’un
radar UHF profileur de vent permettra de déterminer avec précision la hauteur d’inversion des

Alizés.

L’influence du jet subtropical est a son maximum pendant 1’hiver austral et est aussi
importante durant le printemps austral (figure 4.2). La position du jet subtropical ainsi que son
intensité varient en fonction de la saison. Le jet remonte vers les basses latitudes en hiver
austral et redescend vers les hautes latitudes en été austral. La figure 1.7 présente les profils
moyens de vent zonal calculés a partir d’un an de données de radiosondages GPS mesurés
entre aolit 2007 et Mars 2008 a La Réunion. Le maximum observable pendant 1’hiver austral

est en accord avec la proximité du jet a cette période de 1I’année.
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Figure 1.7 (a) module du vent zonal entre aoiit 2007 et septembre 2008 mesuré a La
Réunion par sonde GPS ; (b) Champ de vent moyen sur I’hiver austral, au niveau 300
hPa et calculé a partir de dix ans de données NCEP (1984-2007). Figures extraites de
Clain et al. (2009)

1.3.2 Les sources d’ozone a La Réunion

Des intrusions de masses d’air stratosphérique ont ¢té détectées a la verticale de 1’ Afrique du
Sud et de I’Océan Indien. Ces intrusions ont été documentées le plus souvent sous forme de
cas d’études. Les mécanismes dynamiques donnant lieu a des intrusions stratosphériques dans
la région et ont ét¢ documentés sous forme de nombreux cas d’étude. Ces mécanismes sont
¢troitement liés a la dynamique du courant jet. Les cas documentés sont une foliation de
tropopause (Baray et al. 1999), un cas de goutte froide (Baray et al. 2003), I’interaction du
courant jet avec le cyclone tropical Marléne (Baray et al., 1999, Leclair de Bellevue et al.,
20006).

D’aprés les travaux de modélisation globale de James et al. (2003), les intrusions
stratosphériques dans la région des subtropiques sud seraient a leur maximum d’occurrence au

cours de I’hiver austral.

La thématique des échanges stratosphére — troposphere a La Réunion s’est d’abord
concrétisée avec la thése de Jean Luc Baray, soutenue en 1999, portant sur 1’étude des STE en
bordure sud de la zone tropicale et leur impact sur le bilan de I’ozone. Par la suite, la these de
Jimmy Leclair de Bellevue a permis de documenter les ¢échanges verticaux induits par les

systemes convectifs aux latitudes tropicales et leur influence sur le bilan de 1’ozone par le

23



Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

biais de la modélisation a méso-échelle avec le modéle Méso-NH. Enfin, ma propre these

s’inscrit dans la continuité de cette thématique.

Parmi les deux sources d’ozone troposphérique, la source photochimique a La Réunion est
principalement due a I’injection en altitude de polluants émis lors des feux de biomasse en
Afrique du Sud et a Madagascar par I’action de systémes convectifs puis a leur transport a
grande échelle et en altitude (figure 1.8). La contamination troposphérique en ozone produit
photochimiquement ainsi que la contamination par des polluants issus des zones de feux
s’observe en troposphere libre entre 5 et 12 km (Randriambelo et al., 2000).

L’Afrique du Sud est une des principales région d’activité de feux de biomasse dans
I’Hémisphere Sud. La saison des feux débute en juin et s’achéve en octobre (Marenco et al.,
1990). Des campagnes de mesures telles que TROPOZ (TROPOspheric Ozone) (Marenco et
al., 1990), SAFARI (Southern African Fire-Atmosphere Research Initiative, Andreae et al.,
1996), TRACE-A (Transport and Atmospheric Chemistry near the Equator-Atlantic) ont été
menées dans 1’objectif de décrire la photochimie et les schémas de circulations responsables
de la redistribution de polluants en Afrique du Sud et au niveau des Océans adjacents.
Récemment Aghedo et al. (2007) ont estimé que 70% de 1’o0zone produit grace aux émissions
africaines est redistribué¢ en dehors de I’ Afrique du Sud. Bien que les schémas de référence en
maticere de circulation Sud Africaine prévoient I’injection d’un grand panache africain vers
I’Océan Atlantique (Chatfield et al, 1996), des analyses météorologiques basées sur des
statistiques de trajectoires ont montré qu’une part importante des émissions africaines pourrait
étre advectée vers 1’Océan Indien (Garstang et al., 1996, Piketh et al., 2002).

Les mécanismes responsables de la dispersion des émissions dues aux feux de biomasses ont
donné¢ lieu a des publications (Baldy et al., 1996, Taupin et al., 1999, 2002). Une climatologie
basée sur des données de radiosondages et des données satellitaires (Randriambelo et al.,

2000) étudie I’'importance relative des différents mécanismes.

Cette thématique a ¢également donné lieu a deux théses au sein du laboratoire . Celle de
Fabienne Taupin, soutenue en 1997, visait a quantifier la production photochimique d’ozone
a I’aide d’une modélisation lagrangienne des mécanismes photochimiques mis en jeu lors du
transport de polluants provenant des zones de feux. La thése de Tantely Randriambelo,
soutenue en 1998, avait pour but d’utiliser des données satellitaires de feux de végétation et

de zones de convection pour la caractérisation climatologique de 1’ozone troposphérique.

24



Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

0 de polluants

v .
10 ‘
Flux d'est
panache
> %] ‘

-10
()]
o
=
<
-20 > . Alisés
Réunion
anach
de polluants
-30
Flux d'ouest
-40
-20 0 20 40 60 80
longitude

Figure 1.8 Représentation schématique des circulations atmosphériques en Afrique du
Sud et les régions adjacentes. La couleur bleue correspond aux flux de basses couches et
les flux d’altitude sont représentés en rouge. La fleche jaune indique progression des
zones affectées par les feux de biomasses Les positions d’Irene, de Johannesburg et de
La Réunion sont indiquées. Figure inspirée de Diab et al. (2004), Chatfield et al. (1996)
et Piketh et al. (2002).

1.3.3 Situation géophysique d’lrene

La circulation de I’Afrique du Sud est dominée par la présence de 1’anticyclone permanent
subtropical. Cette influence est prédominante en hiver austral ou cette configuration
météorologique a une probabilité¢ d’occurrence de 79% en juin - juillet comparée a 20% en été
austral (Garstang et al., 1996). Au sein de I’anticyclone subtropical des phénomeénes de
subsidence et la circulation anticyclonique causent I’accumulation de polluants sur de larges
échelles temporelle et spatiale (Garstang et al. 1996, Piketh et al., 2002) et favorisent la
formation d’ozone. Ces conditions contribuent a la formation d’une couche brumeuse de 5 km

d’épaisseur participant a I’accumulation de polluants au dessus de I’ Afrique du Sud.
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La fréquence de la circulation anticyclonique en Afrique du Sud est plus importante pendant
I’hiver austral que pendant 1’été austral; les perturbations portées par les flux d’Ouest et
I’influence des ondes planétaires sont prédominantes au printemps et en été austral avec une
probabilité¢ d’occurrence atteignant 55 % en Janvier (Garstang et al., 1996). Les circulations
anticycloniques sont interrompues lorsque qu’une onde d’est de moyenne latitude traverse le
sud de I’Afrique du Sud. Le cycle annuel des probabilités d’occurrence des deux régimes
d’influence anticyclone / perturbations est en opposition de phase avec un maximum en hiver
austral pour le premier et en été austral pour le second.

L’évacuation des gaz traces incluant des précurseurs d’ozone et des aérosols circulant dans la
couche stable imposée par le régime anticyclonique présente deux voies majeures en direction
des Océans Atlantique et Indien (figure 1.8): les voies de sortie de ces panaches de polluants
sont centrées respectivement sur la cote Est a 10°S et sur la cote Ouest a 30°S (Piketh et al.,

2002) .

1.3.4 Les sources d’ozone a Irene

Le site d’Irene étant localisé a une latitude plus basse que celle de La Réunion, la zone est
fortement soumise a I’influence du jet subtropical en particulier en hiver austral lorsque le jet
remonte des hautes latitudes en direction de I’équateur.

En plus de la source stratosphérique, 1’ozone dans la région entourant Irene est produit de
facon photochimique par la présence de précurseurs émis par les feux de biomasse mais aussi
par les activités biogénique, anthropogénique et ¢lectrique (Aghedo et al., 2007). Les
émissions de COV influencent significativement la chimie atmosphérique en raison de leur
grande réactivité. Les COV, dont la présence influence la formation (ou destruction) de
I’0zone en présence (ou absence) de NOx (Aghedo et al. 2007), sont aussi naturellement émis
par la végétation (Kesselmeier and Staud, 1999).

Irene est localisée au sud de la zone principale d’ Afrique du Sud sujette aux feux de biomasse
(figure 1.8). La zone concernée par les feux de biomasse s’étend entre 10°S et 20°S et vers
I’Est jusqu’a 25°E, durant la saison séche de juillet a octobre. Bien que I’enrichissement en
ozone le plus important soit attendu au Nord d’Irene, ’impact des feux de biomasse peut étre
détect¢ a Irene et s’explique par le transport a longue distance au sein du vortex
anticyclonique. Les résultats de la campagne SAFARI 2000 montrent I’importance de la prise
en compte des feux de biomasse dans le bilan de 1’0zone troposphérique.en Afrique du Sud

(Swap et al., 2003).
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Pendant 1’été les flux d’Est tropicaux en provenance de 1’Océan Indien apportent de 1’air
humide vers le site d’Irene. Une forte activité convective est un phénoméne quotidien pouvant
causer I’ascension rapide des polluants de surface, occasionnant un enrichissement en ozone
en haute troposphere (Ziemke et al., 2009). L’activité électrique liée a ces systeémes convectifs
peut aussi €tre une cause de l’enrichissement en ozone troposphérique en raison de la
formation de NOx (Schumann and Huntrieser, 2007). D’apres Collier et al. (2006), I’activité
¢lectrique en Afrique du Sud et a Madagascar est a son maximum au printemps et en été
austraux.

L’émission anthropogénique de précurseurs d’ozone est une source importante a prendre en
compte dans le bilan de I’ozone troposphérique. Irene est localisée a proximité de deux zones
urbano-industrielles importantes : Pretoria et Johannesburg. La station est également située a
100 km sous le vent de la principale zone de production d’énergie ¢€lectrique d’Afrique du
Sud, regroupant 11 centrales fonctionnant au charbon (Diab et al., 2004). L usage domestique
de sources d’énergie fossile contribue également a la production de précurseurs d’ozone.
D’apres le cadastre d’émission du GEIA (Benkovitz et al., 1996), les émissions de NOx sud
Africaines sont évaluées a 1.8% des émissions d’origine anthropogénique globale ; selon
Wells et al. (1996) et Held and Mphepya (2000), 91% des émissions de NOx Sud Africaines

est d’origine industrielle.

1.4 Conclusion du premier chapitre

Dans ce premier chapitre, nous avons fait un rappel sur la dynamique liée au courant jet
subtropical et aux circulations agéostrophiques qui y sont associées. Cette description permet
de comprendre les contextes dynamiques favorisant les foliations de tropopause et les gouttes
froides donnant lieu a des échanges stratosphére - tropospheére.

La description du contexte géophysique des deux sites de mesures est importante dans le but
d’analyser et de comparer les caractéristiques climatologiques de 1’ozone troposphérique a
Irene et a La Réunion. C’est I’objet du chapitre 3.

Auparavant, nous allons dans le prochain chapitre apporter une description des
caractéristiques des différents jeux de données utilisées dans cette étude ainsi que les outils de

modélisation qui ont été utilisés.

27



Dynamique du courant jet subtropical et contexte géophysique régional

28



Base de données et outils

2 Base de données et outils
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2.1 Introduction

Ce chapitre présente les caractéristiques de la base de données utilisée dans le cadre de cette
¢tude. L’ instrumentation, la distribution temporelle, la précision des mesures seront exposés.
Cette base de données comprend des mesures in situ (radiosondages, données MOZAIC), de
télédétection (mesures LIDAR, MOPITT) et des données issues de modeles. Enfin,

J’aborderai la présentation des outils de modélisation intervenant dans ma démarche.

Etendue b ld d .
Site de Type de données / temporelle des nombre total de omaine
mesures application i i profils vertical
données/ années
Radiosondages - Tendances 1992-2008 / 17 ans 399
24 m-30km
La Réunion Radiosondages - Climatologie 1998-2006 / 8 ans 269
LIDAR - Climatologie 1998-2006 / 8 ans 265 3 km -16 km
Radiosondages - Tendances 1990-2008 / 15 ans 384
Irene : : : 1524 m — 30 km
Radiosondages — Climatologie 1998-2006 / 8 ans 208
et Tendances
Johannesburg MOZAIC - Climatologie 1995-2003 /9 ans 577 1km—12km

Table 2.1 Caractéristiques de la base de données ozone.

2.2 Données d’observation de ’'OPAR

Les mesures de composés atmosphériques ont commencé au début des années 1990 a La
Réunion avec les radiosondages, en 1992 (pression, température, humidité¢ et ozone), le
spectrometre SAOZ en 1993 mesurant les colonnes totales d’ozone et NO2, enfin les mesures
lidar ont commencé a La Reéunion en 1994 avec la température et les aérosols
stratosphériques. Ainsi, alors que des mesures continues de composants atmosphériques
avaient déja commencé sur le site de La Réunion, la création officielle de 1’Observatoire de
Physique de I’Atmosphere de La Réunion (OPAR) date de 2003 (Baray et al., 2006).
L’OPAR contribue actuellement a quatre réseaux d’observation internationaux réseaux :
NDACC (Network for the Detection of Atmospheric Composition Change), SHADOZ
(Southern Hemisphere Additional OZonesondes, Thompson et al., 2003), AERONET
(AErosol RObotic NETwork) et GAW (Global Atmosphere Watch). L’OPAR contribue
¢galement a des projets tels que GEOMON et EQUAL. La construction de 1’observatoire du
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Maido, prévue en 2011, permettra de centraliser les appareils de mesures sur un méme site
d’altitude (2200m). Les mesures de composés atmosphériques dans la troposphere libre et la
stratosphere bénéficieront de cette configuration en altitude par rapport au site actuel urbain
de basse altitude. Par ailleurs, ce site permet aussi d’optimiser les mesures avec une réduction

de la luminosité urbaine et de la vapeur d’eau dans les basses couches.
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Figure 2.1 Carte de la Région et des sites de mesures de La Réunion et d’Afrique du
Sud. Les sites A, B, C sur I’lle de La Réunion désignent respectivement St Denis,
L’aéroport Rolland Garros et le site du Piton Textor.

2.2.1 Radiosondes

Un programme de radiosondage a commencé en 1992 au sein du LPA (Laboratoire de
Physique de I’Atmosphére UMR CNRS - Université de La Réunion 8105). La base de
données comprend désormais plus de 16 années de mesures d’ozone, température, humidité et
pression atmosphériques. En 1998 La Réunion s’est jointe au programme SHADOZ

[Thompson et al., 2003] et depuis cette date, les lachers se font sur une base hebdomadaire,
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doublant la fréquence des mesures. Francoise Posny est la responsable scientifique des
mesures de radiosondages du site de La Réunion.

Le programme SHADOZ a été initié par Anne Thompson de la NASA GSFC. Ce réseau
permet de fournir une base conséquente de données ozone troposphérique et stratosphérique
pour I’Hémispheére Sud longtemps dépourvu par rapport a I’Hémisphere Nord. Le réseau
SHADOZ comprend actuellement 13 stations dont la distribution assure une couverture
zonale des tropiques et sub-tropiques de I’Hémisphere Sud. Le réseau contribue également au
programme de validation des instruments OMI (Ozone Monitoring Instrument) et TES
(Tropospheric Emission Spectrometer) du satellite AURA lancé par la NASA en juillet 2004.
Le site de lachers de ballons sonde de La Réunion se situe a I’aéroport Rolland Garros de Ste
Marie (figure 2.1). Des sondes PTU VAISALA RS80 étaient utilisées depuis 1992 pour les
mesures de température, humidité et pression. Le systéme utilis€ depuis aolt 2007 est le
systeme de sondes PTZ-vent MODEM. Ces sondes sont couplées a des sondes ECC (Electro-
Chemical Cell) de type Z-ENSCI pour les mesures d’ozone. A La Réunion, ces sondes sont
utilisées avec une solution KI tamponnée a 0.5%. Le choix de cette solution de cathode pour
les sondes Z-ENSCI a ¢été validé par les expériences JOSIE 2000 (Smith et al. 2007) et
BESOS (Deshler et al. 2008). Le principe de fonctionnement de la sonde ozone est développé
dans la section Annexe B.

La portée verticale des radiosondages s’étend entre le sol (24 m a La Réunion) et ’altitude
d’éclatement du ballon sonde qui se situe entre 30 km et 35 km d’altitude. La résolution des
profils dépend de la fréquence d’échantillonnage de la sonde ainsi que de la vitesse
d’ascension. Les radiosondages permettent d’obtenir des mesures avec une résolution
verticale inférieure a 100 m.

En 1996, 1998 et 2000, dans le cadre des expériences JOSIE (Juelich Ozone Sonde
Intercomparison Experiment) [Smit et al., 2007], une intercomparaison internationale de
radiosondages ozone a été¢ organisée dans le but de déterminer les performances des sondes
ECC dans les mémes conditions de mesure. Les résultats issus de ces comparaisons évaluent
la précision (reproductibilit¢ des mesure) des sondes ECC a #(3-5)% et leur exactitude

(dispersion des mesures) a £(5-10)% en dessous de 30 km d’altitude.

2.2.2 LIDAR DIAL ozone tropospheére

Les premieres mesures LIDAR (Light Detection And Ranging) a La Réunion datent de 1994

pour des mesures d’aérosols et de température dans la stratosphere dans le cadre du

32



Base de données et outils

NDSC(Network for the Detection of Stratospheric Change), renommé NDACC (Network for
the Detection of Atmospheric Composition Change) en 2005 (Wiacek et al., 2006). Les
mesures d’ozone troposphérique par LIDAR DIAL ont commencé en 1998 (Baray et al.
1999). Le responsable scientifique des mesures ozone lidar de La Réunion est Jean Luc
Baray.

La résolution verticale des profils LIDAR est de 75 m. La portée des profils s’étend entre 3
km et 16 km environ, sachant que les conditions météorologiques et atmosphérique peuvent
influencer I’étendue verticale du chaque profil lidar. Pour la période 1998-2006 considérée
dans cette étude, le jeu de données ozone LIDAR compte 284 profils distribués de fagon
régulicre a I’échelle interannuelle, mis a part ’année 2001 qui comporte peu de profils.

Le principe DIAL pour la mesure de 1’ozone troposphérique repose sur I’exploitation des
caractéristiques du spectre d’absorption de 1’ozone et est présenté de facon détaillée en

Annexe C.
2.2.3 Données DASIBI

Entre octobre 1998 et octobre 1999 des mesures d’ozone au sol ont été effectuées sur le site
du piton Textor, situé¢ au sud est de I’ile, a 2150m d’altitude, a I’aide d’un analyseur par
absorption UV Dasibi 1008 RS permettant de faire des mesures en continu avec une précision
d’environ 5%.

le principe de fonctionnement du photométre ozone consiste a mesurer ’atténuation d’un
faisceau lumineux a 253,7 nm par I’ozone présent dans un échantillon d’air ambiant ainsi que
dans un échantillon d’air dépourvu d’ozone. Selon la loi de Beer Lambert, le ratio des
intensités lumineuses de radiation UV recueillies a la sortie des cuves de longueur L
contenant les échantillons de gaz est une fonction du coefficient d’absorption de I’ozone A

(308.3 cm™atm™ 4 253,7 nm) et de la pression partielle d’ozone C :

L = ¢ A€ E 2.1
10

Ces mesures ont été exploitées dans le cadre de la theése de C. Bughwant et ont donné lieu a

une publication (Bughwant et al. 2001). Le photometre est a nouveau en service a Bourg

Murat dans le sud de I’ile depuis octobre 2008.
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2.3 Autres données d’observation

2.3.1 MOZAIC

Le programme MOZAIC ( Measurement of OZone and water vapour by Airbus In-service
airCraft) a été initi€¢ en 1994 par un groupe de scientifiques Européens. Des instruments de
mesures ont ¢été installés sur des Airbus A340 long courrier au départ de I’Europe. Les
mesures portent sur 1’ozone, la vapeur d’eau, le monoxyde de carbone et les oxydes d’azote
totaux. Ces mesures contribuent a la validation de modeles globaux de chimie et transport
(GCTM) [Marenco et al., 1998; Thouret et al., 1998]. La précision des mesures ozone de
MOZAIC a ét¢ évaluée a + [2ppbv £2% | [Marenco et al., 1998] et la limite de détection est
de 2 ppbv. Jean Pierre Cammas est le responsable scientifique du programme MOZAIC.

Dans le cadre des travaux présentés ici, 577 profils d’ozone issus de mesures en vol au départ
et vers Johannesburg (20,8°S - 55,5°E) ont été utilisés pour calculer la climatologie de
I’0zone troposphérique en Afrique du Sud. Ces profils ont été mesurés entre Juillet 1995 et
Janvier 2003. Malgré le nombre important de profils durant cette période, la distribution
temporelle des mesures est irrégulicre.

Les mesures de monoxyde de carbone de la base de données MOZAIC du site de
Johannesburg ne sont pas exploitables d’un point de vue climatologique ni statistique car il
n’existe que cinq profils disponibles de CO aux dates suivantes : le 03 et le 15 Novembre
2002, le 23 Mars, le 25 Octobre et le 11 Novembre 2003 (figure 2.2). En effet, peu d’avions
¢taient équipés de mesureurs de CO. Depuis 2004, le programme MOZAIC évolue vers
IAGOS (Integration of routine Aircraft measurements Into a Global Observing System). Des

mesures de CO,, d’aérosols et de NO, viendront compléter les mesures MOZAIC.
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Figure 2.2 Profils de monoxyde de carbone issus de mesures MOZAIC au départ et vers
Johannesburg

2.3.2 Radiosondages AFS

A Irene, en Afrique du Sud, des sondes ozone ont été lachées régulierement entre juillet 1990
et octobre 1993 [Diab et al., 2004]. Le site de lacher de ballons sondes se trouve a 1524 m
d’altitude par rapport au niveau de la mer. Les sondages ont repris régulierement lorsque le
site a rejoint le réseau SHADOZ en 1998. Gerrie J.R. Coetzee est le responsable scientifique
des données de radiosondages du site d’Irene.

De méme qu’a La Réunion, des sondes ECC sont utilisés pour les mesures ozone. A Irene, les
sondes ECC fonctionnent avec une solution KI tamponnée a 1%. La résolution des données,
la précision des mesures et la portée maximale des profils sont identiques a celles de La
Réunion. Les données ozone d’Irene ont ¢té utilisées dans le cadre de la climatologie
régionale de 1’ozone troposphérique et pour le calcul de tendances de 1’ozone troposphérique

(Chapitre 3).

35



Base de données et outils

2.3.3 Données satellitaires

i MOPITT

Le senseur MOPITT (Measurement Of Pollution In The Troposphere) sur le satellite TERRA
mesure le CO a I’échelle globale depuis Mars 2000 avec une résolution de 22 km et sur sept
niveaux de pression ( sol, 850,700,500,350,250 et 150 hPa). Les niveaux verticaux sont
interdépendants et sont caractéris€és par leur averaging kernel qui donnent la résolution
verticale des mesures. La trace de la matrice d’averaging kernel qui définit le degré de liberté
du signal, indique le nombre d’informations indépendantes contenues dans la mesure. Celle ci
dépend de la température de surface et donc aussi de la latitude et du moment de la mesure
(jour ou nuit).

Les données de MOPITT ont ¢ét¢ validées par comparaison avec des mesures de CO
aéroportées (MOZAIC, campagnes COBRA 2004 et INTEX-A) (Drummond et al. 2006). La
corré¢lation entre ces différents jeux de données est meilleure pour les bas niveaux (700-500
hPa) et sur la colonne totale. Cependant, un écart ou biais maximum entre les mesures est
aussi retrouvé pour ces niveaux et pour la colonne totale. Les biais de mesures par rapport aux
mesures acroportées sont de ’ordre de 249 % a 250 hPa au minimum et 14+13% au
maximum a 700 hPa (Drummond et al. 2006). Les données de CO de MOPITT utilisées dans
cette étude sont des données moyennées sur une surface de 300 km de rayon autour de La

Réunion et d’Irene.

ii Surfaces brilées L3JRC

Le produit L3JRC (Tansey et al., 2008) est issu d’une collaboration entre le JRC (Joint
Research Center) et différents centres de recherches Européens. Ce produit est une carte
globale a hautes résolutions spatiale (1 km2) et temporelle (intervalle quotidien) des surfaces
briilées sur sept ans entre Avril 2000 et Avril 2007. En complément des données satellitaires
de pixels de feux (MODIS, AATSR Advanced Along-Track Scanning Radiometer ), les cartes
L3JRC prennent aussi en compte le type de végétation notamment a partir des données du

senseur SPOT VGT.
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2.4 Outils de Modélisation

2.4.1 ECMWF

Le centre Européen ECMWF (European Center for Medium range Weather Forecast) est une
organisation internationale développant des modeles de prévision météorologique de
moyenne ¢échelle. Dans le cadre de cette thése, les champs ECMWF ont été utilisés pour
différents usages et notamment pour le forcage du code lagrangien trajectographique lacytraj
(voir suite du chapitre). Les données archivées par ’OPAR sont les données de réanalyse
ERAA40 pour la période 1980-2002 puis les données opérationnelles d’ECMWF a partir de
septembre 2002.

Les données ERA40 couvrent la période 1957-2002. Les données d’observation assimilées
dans le modele atmosphérique IFS CY23r4 (développé conjointement avec Météo France)
utilisé pour ERA40 proviennent a la fois de données provenant des archives opérationnelles
de ECMWEF ainsi que de diverses données d’observations internationales allant de données de
radiosondages aux données d’observations satellite. La résolution temporelle des données est
de 6 heures et la résolution horizontale des données est de 1.125°. Les champs ECMWF sont
proposés soit sur 60 niveaux isentropiques soit sur 21 a 23 (jusqu’a aout 2002) niveaux de
pression standard. Les données archivées a ’OPAR sont définies sur les niveaux de pression
standard.

Bien qu’il soit actuellement possible de trouver des données de champs dynamiques avec des
résolutions de 1’ordre de la dizaine de km, nous avons choisi de procéder aux calculs
dynamiques avec les données ECMWF archivées a I’OPAR. En effet, il faut prendre en
compte que 1’archivage de ce type de données requiert un temps certain. Par ailleurs, les
calculs portant sur toute 1’étendue de la base de données ozone de I’OPAR, il aurait fallu
archiver 15 ans de champs globaux a haute résolution. Par conséquent, le meilleur compromis
en colit temporel et technique s’est révele étre 1’utilisation des archives existantes de données

ECMWEF de I’OPAR.

2.4.2 ORISAM-TM4

le modele ORISAM-TM4 (Guillaume et al., 2007) est un couplage du modele de chimie-
transport global TM4 (Van Velthoven et al., 1996) avec le modele ORISAM (ORganic and

37



Base de données et outils

Inorganic Sectional Aerosol Model, Bessagnet et ak. 2002). Le développement de ce modéle
permet d’appréhender la distribution des aérosols carbonés selon leur taille (de 0.04 um a 10
um) et inclut la chimie gazeuse des composés organiques et inorganiques.

Les champs d’ozone produits par ce modele ont ét¢ comparés aux mesures in situ de
radiosondages aux sites de La Réunion et d’Irene. Cette étude a ét€é menée dans 1’optique

d’une évaluation du modele dans la perspective de 1’utilisation des champs de carbone suie

comme traceur de feux de biomasse.

2.4.3 FLEXPART

FLEXPART (Stohl et al., 2005) est un modele Lagrangien de dispersion de particules
permettant de décrire le transport a grande échelle de polluants dans 1’atmosphere. La version
6.2 utilise les champs dynamiques ECMWF sur 60 niveaux verticaux, 1° de résolution
horizontale et une résolution temporelle de 3 heures. Dans la suite de ce chapitre, une
comparaison de rétrotrajectoires calculées par Flexpart et par I’outil lagrangien Lacytraj est

présentée.

2.4.4 GIRAFE

Le modele GIRAFE (reGlonal ReAl time Fire plumEs, Mari et al. 2008) a été développé par
ETHER (Center for Atmospheric Chemistry Products and Services) en s’appuyant sur le code
de trajectoires lagrangien a I’origine de FLEXPART i.e. FLEXTRA (Stohl et al., 1998b). Ce
modele a été développé dans le but de modéliser la dispersion des panaches de polluants issus
des feux de biomasse pendant la campagne AMMA (Réf.). GIRAFE utilise les données
satellitaires provenant de MODIS ou TRMM afin de déterminer la position des pixels de feux.
Les données satellitaires et les champs dynamiques de ECMWF sont couplés au modele de
dispersion lagrangien FLEXPART sur la région géographique choisie par ’utilisateur afin

d’obtenir I’évolution temporelle du panache de feux.

2.4.5 MIMOSA

MIMOSA (Modé¢lisation Isentrope du transport a Méso-échelle de 1’Ozone Stratosphérique

par Advection, Hauchecorne et al. 2002) est un mode¢le isentropique semi—lagrangien a haute
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résolution. Les fichiers d’initialisation du modé¢le sont les champs de réanalyse du centre
Européen ECMWEF avec quatre échéances quotidiennes (0, 6, 12 et 18 UT). La résolution
verticale et horizontale de ces fichiers sont des parameétres du modele. Le modele MIMOSA
procede a I’advection des champs de PV sur les niveaux isentropiques (320 K a 950 K) avec
une résolution temporelle d’une heure. Toutes les six heures, un schéma d’interpolation ajuste
les valeurs de diffusion du modéle par rapport a la diffusion atmosphérique réelle estimée par
Waugh et al. (1997). les mécanismes diabatiques sont €également pris en compte : une
relaxation du champ de PV est appliquée toutes les six heures sur les échelles spatiales de plus
de 300 km avec une constante de temps de 10 jours.

Les données de PV advectée issues de MIMOSA sont disponibles sur le site ’ETHER sur six
niveaux isentropiques stratosphériques entre (380 K, 435 K, 475 K, 550 K, 675 K et 950 K).
Ainsi, le modele MIMOSA est bien adapté pour 1’étude de phénomeénes stratosphériques mais

présente des restrictions dans le cadre d’une application a la tropospheére.

2.4.6 LACYTRAJ

2.4.6.1 La méthode RDF

L’outil trajectographique Lacytraj a été utilis¢ dans 1’optique de I’application de la méthode
dite RDF (Reverse Domain Filling Dritschel, 1988; Sutton et al., 1994) a des champs de
traceurs atmosphériques. Les outils numériques FLEXPART et LAGRANTO (Wernli et
Davis, 1997) sont ¢galement adaptés a ce type d’¢tude. L’utilisation de ces codes est
particuliérement adaptée pour 1’é¢tude approfondie de cas individuels et requiert notamment
un format particulier de données ECMWEF. Au vu du nombre de cas a traiter pour 1’analyse de
la base de données ozone de La Réunion, et de la compatibilité du code aux données ECMWF
archivées par I’OPAR, 1’outil trajectographique Lacytraj s’est avéré le mieux adapté.

La méthode RDF consiste tout d’abord a calculer des rétrotrajectoires initialisées sur une
grille spatiale définie par I’utilisateur et sur une durée donnée. La valeur du traceur est
récupérée aux positions initiales de la trajectoire afin de reconstruire le champ final. La durée
de la rétrotrajectoire doit étre ajustée a la durée de vie du traceur choisi. En effet, I’advection
du traceur se fait sous I’hypotheése que le traceur est passif pendant la durée de la
rétrotrajectoire. Cette méthode permet d’atteindre des échelles de résolution fines lors de la

reconstruction de champs advectés.
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2.4.6.2 Description technique de LACYTRAJ

Le code trajectographique Lacytraj a été développé par Jean Luc Baray. Initialement codé
pour un fonctionnement sur Matlab, ce code a été converti en langage C++ et installé sur le
serveur du LACy par Franck Gabarrot. Le code utilise actuellement les champs dynamiques
de réanalyse ECMWF ER40. La résolution des données est de 1.125° sur 21 a 23 niveaux
verticaux de pression en fonction de I’année et la résolution temporelle est de 6 heures.

L’espace d’étude en trois dimensions et sa résolution étant définis par ’utilisateur, chaque
point de grille assimilable a une parcelle d’air, est advectée selon une interpolation bilinéaire
pour les champs horizontaux et le temps, et selon une interpolation log-lin€aire pour le vent
vertical. Cette interpolation est effectuée avec un pas de temps choisi par 1’utilisateur,
généralement entre 5 et 30 minutes pour quelques jours de calcul. Actuellement, lacytraj ne
fonctionne qu’en mode backward, mais un fonctionnement en mode forward est prévu dans
I’avenir. Le nombre de fichiers intermédiaires sauvegardés entre les dates de fin et de départ

est aussi un choix de 1’utilisateur.

2.4.6.3 Comparaison de trajectoires LACYTRAJ/FLEXPART

Des signatures de transport stratosphére — troposphere ont ¢té identifiées en périphérie du
systeme dépressionnaire Guillaume de février 2002 (Leclair de Bellevue et al.,2006). Des
rétrotrajectoires ont été calculées sur 5 jours entre le 10 février et le 15 février dans une
tranche d’altitude de 1 km d’épaisseur autour de 9 km d’altitude et sur environ 6 jours entre le
13 février et le 19 février dans une tranche d’altitude de 1 km d’épaisseur autour de 7 km
d’altitude. Ces rétrotrajectoires ont ¢été calculées avec Lacytraj et aussi avec le code
lagrangien Flexpart (figure 2.3, 2.4). L échelle de couleurs est représentative de ’altitude des

masses d’air. La comparaison des deux codes conduit aux observations suivantes :
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Figure 2.3 Comparaison des rétrotrajectoires calculées par Lacytraj (colonne de gauche)
aux trajectoires calculées par Flexpart (colonne de droite) pour les cas du 15 février et

du 13 février 2002.
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Figure 2.4 Trajectoire moyenne calculée par Flexpart pour les cas a) du 15 février
(faisceau centré autour de 9 km d’altitude) et b) du 13 février 2002 (faisceau centré
autour de 7 km d’altitude).

L’observation du cas du 15 février montre que les deux groupes de trajectoires
présentent des caractéristiques similaires : I’origine des masses d’air pour les deux cas se situe
dans le sud de 1’Océan Atlantique entre 10°S et 20° S et entre 10° E et 20°E le 10 février. Par
ailleurs, les deux codes reproduisent une subsidence le long de la trajectoire : les deux

modéles situent les masses d’air autour de 14 km d’altitude le 10 février.
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Les deux modeles montrent une subsidence a 1’ouest de I’ Afrique du Sud, entre 20°S et 30° S
et entre 10° E et 20°E, de méme a I’Est de Madagascar ente 25°S et 30°S et entre 45°E et
55°E ces deux parties subsidentes étant séparées par une partie d’ascension convective a I’Est
de I’ Afrique du Sud, entre 30°S et 35°S et entre 25°E et 35°E.

Les deux modeles reproduisent un faisceau de trajectoires trouvant leur origine en basse
troposphéere. Cependant, Lacytraj trouve I’origine de ces masses d’air se situe au Nord de
Madagascar, proche de la dépression tropical Guillaume, entre 15°S et 20 °S et entre 45°F et
55°E. Pour Flexpart, I'origine de ces masses d’air est confondue dans le faisceau de
trajectoires. Cependant, la trajectoire moyenne (figure 2.4a) montre que la proportion de ces

masses d’air est faible et influence peu la trajectoire moyenne du faisceau.

Concernant le cas du 19 février, les deux calculs de rétrotrajectoires présentent
¢galement des caractéristiques similaires : 1’origine des masses d’air se situe dans les deux cas
au dessus de I’Afrique du Sud, entre 15°S et 30°S et entre 10°E et 35°E. La trajectoire
calculée par Flexpart présente un caractére globalement subsident avec une altitude moyenne
de 11 km le 13 février. Le caracteére subsident est moins visible sur les trajectoires Lacytraj.
Les deux codes montrent une dispersion importante des masses d’air le 13 février.

Enfin, bien qu’une partie des trajectoires calculées par Flexpart trouve son origine dans les
basses couches a I’Est de La Réunion, ce faisceau influence peu la trajectoire moyenne par

rapport au faisceau originaire de I’ Afrique du Sud (figure 2.4).

La résolution verticale des données utilis€ées par Flexpart, avec 60 niveaux verticaux, est
meilleure que celle des données utilisées par Lacytraj qui comprennent 23 niveaux verticaux.
De plus, la convection n’est pas explicitement paramétrée dans Lacytraj. En dépit de ces
différences, la comparaison des trajectoires calculées par les deux modeles présente de
nombreuses caractéristiques communes. Par conséquent, 1’utilisation de Lacytraj pourra étre
généralisée dans 1’optique d’une utilisation en routine sur ’ensemble de la base de données

ozone de ’OPAR.
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2.4.6.4 Comparaison des distributions RDF-LACYTRAJ avec les données

d’observation

A Vorticité Potentielle

Cette partie traite des champs de vorticité potentielle reconstruits par la méthode RDF a partir
des calculs de rétrotrajectoires du code Lacytraj. Ces champs sont comparés dans un premier

temps au modele MIMOSA puis a des mesures in situ d’ozone par lidar dial.

i Comparaison Lacytraj - MIMOSA

La figure 2.5 montre un champ horizontal de PV a 250 hPa en date du 14 février 2004
reconstruit par la méthode RDF avec 48 heures de rétrotrajectoires Lacytraj. Ce champ est
comparé¢ a un champ de PV issu du modele MIMOSA (Hauchecorne et al., 2002) qui
correspond a des mesures menées lors de la campagne HIBISCUS (Marécal et al., 2007). Le
champ issu du modele MIMOSA a été reconstruit a partir de rétrotrajectoires d’une durée de
10 jours sur des niveaux isentropiques compris entre 200 hPa et 250 hPa. Bien que 1’échelle
de couleurs differe entre les deux images, les deux modeles reproduisent la présence de
filaments stratosphériques en haute troposphere a 25°S, 105°0 ; 30°S, 65°0 ; 20°S, 40°0 ;
25°S, 15°0. En outre, les trois zones de haute valeur absolue de PV distribuée zonalement au

sud de 40°S sont bien reproduites pour les deux modeles a 105°0, 60°0O et 10°0.
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PV2004021400 P=250hPa - RDF 48h
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Figure 2.5 (a) Champ horizontal de PV reconstruite par la méthode RDF a I’aide du
code Lacytraj comparé au (b) champ horizontal de PV calculé par le modele
MIMOSA.

ii Comparaison Lacytraj - profils lidar dial

Les deux profils ozone présentés en figure 2.6 ont été mesures les 3 et 4 décembre 1999 a
18UT a La Réunion dans le cadre d’une campagne de mesures visant a étudier la variabilité
quotidienne de 1’ozone troposphérique durant la saison des feux de biomasse en Afrique du

Sud (Randriambelo et al., 2000).
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Figure 2.6 (gauche) profils de PV reconstruits par la méthode RDF a 24h (rouge) , 48 h
(bleu) et 120 h (vert) d'échéance comparés au profil ECMWF du 03 Décembre 2004
(noir). (droite) profils d’ozone mesure par lidar DIAL les 03 et 04 Décembre 2004.

Ces deux profils lidar sont comparés a trois profils de PV reconstruits en date du 4 décembre
1999 par la méthode RDF a partir de rétrotrajectoires calculées par Lacytraj sur des périodes
de 24 heures, 48 heures et 120 heures.

Les profils d’ozone montrent des couches troposphériques enrichies en ozone, entre 5 km et
11 km le 3 décembre, et entre 6 km et 12 km le 4 décembre. La valeur maximum mesurée est
de 108 ppbv a 8.3 km le 3 décembre et de 94 ppbv a 8.8 km le 4 décembre.

La reconstruction des profils de PV montre un pic de PV plus important avec 48 heures de
rétrotrajectoires (2.5 PVU) qu’avec 24 heures (1 PVU). L’altitude de ces pics de PV se situe
entre 500 hPa et 350 hPa, ce qui correspond a la partie basse de la couche troposphérique

enrichie en ozone, environ 2 km en dessous du pic d’ozone.
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Ces pics de PV appuient I’hypothése du caractére stratosphérique de I’enrichissement en
ozone mesuré par le lidar . Ces pics de PV n’apparaissent pas dans les données ECMWF
ERAA40 du jour de la mesure lidar.

Ces résultats montrent que la source stratosphérique a contribué a 1’enrichissement en ozone
troposphérique observé au cours de cette campagne.

Bien que plus bruité que le profil de 48 heures, le profil de PV reconstruit a partir de 120
heures de rétrotrajectoires présente aussi un pic de PV (>2PVU) localisé entre 500 hPa et 350
hPa. Cet exemple illustre le fait que des durées plus longues de rétrotrajectoires peuvent étre

utilisées dans le but de caractériser un maximum d’intrusions stratosphériques.

a) b) c) d)
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Figure 2.7 Coupes verticales des champs de PV ECMWF [(a), (c)] comparées aux
champs de PV reconstruits par la méthode RDF avec le code Lacytraj avec 48 heures de
rétrotrajectoires, [(b), (d)] pris a la longitude de La Réunion (i.e. 55.5°E) et pour les
dates du 03 [(a), (b)] et 04 [(c), (d)] Décembre 1999.

La figure 2.7 présente des coupes verticales de PV reconstruites a partir de 48 heures de
rétrotrajectoires Lacytraj pour les 3 et 4 décembre 1999 (figure 2.7, b,d) Chacune de ces
coupes verticales est comparée au champ de PV ECMWF ERA40 pour la méme date (figure
2.7, a,c). Les deux reconstructions RDF montrent un filament stratosphérique, plus large le 3
décembre 1999. Cette foliation de tropopause était localisée dans la zone d’entrée du jet
subtropical. Cet exemple montre que la reconstruction RDF permet de non seulement de
reproduire des distributions réalistes avec une résolution améliorée par rapport aux données

brutes mais aussi d’observer des zones de fortes PV n’apparaissant pas sur les données de
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réanalyse ERA 40 du fait du lissage spatio temporel des données globales. Ainsi, une

information additionnelle est récupérée par rapport aux champs d’initialisation ERA40.

Au vu des résultats de la comparaison des reconstructions RDF de champs de PV avec le
modele MIMOSA, de la confrontation de cette méthode aux mesures d’ozone par lidar dial et
des données ECMWF, le code Lacytraj apparait comme un outil adéquat pour procéder a la
reconstruction de champs de PV sur I’ensemble des dates de la base de données de ’OPAR et

pour I’étude de la climatologie des échanges stratosphére — tropospheére.

B Vapeur d’eau

Il est également possible d’utiliser le code RDF-Lacytraj sur d’autres traceurs que la PV et
notamment la vapeur d’eau. Le rapport de mélange en vapeur d’eau est calculé a partir de la
température et de I’humidité relative suivant la formule de Hyland et Wexler (1983). 11 est
important a ce point de rappeler la nature non conservative de la vapeur d’eau a I’échelle de
quelques jours. Par conséquent, ce traceur sera advecté a I’échelle de quelques heures (6
heures ou 12 heures).

La figure 2.8 permet de comparer les profils de rapport de mélange en vapeur d’eau
reconstruits a partir de 6 et 12 heures de rétrotrajectoires a un profil de vapeur d’eau mesuré a
I’aide d’un lidar Raman le 5 Avril 2002. Ce profil est aussi comparé au profil issu des
données ECMWF ERA40 du méme jour. Le profil de vapeur d’eau Lidar a été calibré avec
les données ECMWF entre 400 et 700 hPa. Le profil ECMWEF présente deux points secs a
700 hPa et 600 hPa. Les profils reconstruits de vapeur d’eau confirment la présence d’une
couche seche entre 700 hPa et 600 hPa. La corrélation entre le profil ECMWE, le profil lidar
et les profils reconstruits est bonne jusqu’a 180 hPa. La vapeur d’eau ECMWF est sous
estimée au dessus de 180 hPa et I’advection par la méthode RDF ne permet pas d’améliorer
les résultats. Considérant que la durée de vie de la vapeur d’eau troposphérique est trés courte,
une reconstruction a partir de 6 heures de rétrotrajectoires semble une meilleure option que 12

heures d’advection.
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Figure 2.8 Profil lidar (vert) de rapport de mélange en vapeur d’eau mesuré par lidar
Raman le 5 Avril 2002, comparé au profil ECMWF (noir) et aux profils reconstitués par
la méthode RDF avec Lacytraj pour 6 heures (bleu) et 12 heures de rétrotrajectoires
(rouge).

Figure 2.9 Coupes verticales des champs de rapport de mélange en vapeur d’eau [(a),
(c)] comparées aux champs de rapport de mélange en vapeur d’eau reconstruits par la
méthode RDF avec le code Lacytraj avec 6 heures de rétrotrajectoires, [(b), (d)] pris a
la longitude de La Réunion (i.e. 55.5°E) et pour les dates du 03 [(a), (b)] et 04 [(¢c), (d)]
Décembre 1999. L’échelle de couleurs est logarithmique et s’étend entre 0.001 (bleu) et 3
g.kg-1 (rouge)
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Cette paramétrisation a €té appliquée pour la reconstruction de coupes verticales de vapeur
d’eau en date des 3 et 4 décembre 1999 (figure 2.9). Alors que la figure 2.7 permettait de
localiser un filament stratosphérique, le champ ECMWF montre que ’air contenu dans ce
filament est de nature séche. La reconstruction RDF sur 6 heures confirme cette information
avec une accentuation du gradient autour des structures seches, en particulier pour le cas du 3
décembre.

La figure 2.10 montre une comparaison entre une image du canal vapeur d’eau de
METEOSAT, le champ ECMWF ERA40 et une reconstruction RDF a partir de 6 heures de
rétrotrajectoires en date du ler décembre 2007. Cet exemple montre que la méthode RDF
permet de reconstruire des structures horizontales de petite échelle en accord avec le canal
vapeur d’eau de METEOSAT et qui ne sont pas visible sur les données de réanalyse
ECMWEFE. Par ailleurs, la méthode RDF appliquée a la vapeur d’eau présente un intérét dans le
cadre d’études sur les intrusions stratosphériques dans la tropospheére, sur les ondes de

Rossby, en interaction avec des cyclone tropicaux ou pas.
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Figure 2.10 (a) Image du canal vapeur d'eau de METOSAT du ler Décembre 2007. (b)
Champ ECMWF du rapport de mélange en vapeur d’eau. (c) Reconstruction RDF du
champ horizontal de rapport de mélange en vapeur d’eau par la méthode RDF avec 6

heures de rétrotrajectoires. L’échelle de couleurs et logarithmique et s’entend entre
0.001 (bleu) et 3 g.kg-1 (rouge)
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Pour conclure sur la méthode RDF appliquée a la vapeur d’eau : les exemples développés
dans cette section montrent que la méthode permet de reconstruire des structures de petite
échelle n’apparaissant pas sur les données brutes ECMWF, mais en concordance avec des
observations. Cependant deux problémes subsistent :

- La duré¢e de vie de la vapeur d’eau dans la troposphére est courte. Il est difficile d’augmenter
la durée d’advection de la vapeur d’eau au dela de 6 heures sans précautions particulieres.
Ainsi, un moyen d’augmenter la durée des rétrotrajectoires serait de prendre en compte la
détection d’une convection importante le long de la trajectoire. Dans un tel cas, la vapeur
d’eau n’est alors plus conservative. Il faut prendre en compte le refroidissement, la
condensation et les précipitations. Un schéma microphysique de base développé pour 1’étude
de la vapeur d’eau en présence de cirrus (Montoux et al., 2007) peut par exemple €tre couplé
au code actuel.

- Les données de réanalyse de vapeur d’eau ECMWF ERA40 sont fiables en basse et
moyenne troposphere, mais surestiment la vapeur d’eau au niveau de I’'UTLS (Oikonomou et
al., 2006). Une fagon d’améliorer ce probléme est d’initialiser le code avec d’autres données
dans I’UTLS. En particulier, le nouveau produit ’ECMWF ERA-INTERIM peut présenter
des avantages avec la modification du schéma d’analyse de la vapeur d’eau. Par ailleurs,
’utilisation de données satellite de vapeur d’eau telles que AIRS/AMSU, SAGE-II, HALOE,
MIPAS pourrait aussi étre envisagée pour I’initialisation des calculs d’advection de la vapeur

d’eau.

En plus des critéres de détermination sur les valeurs de vorticité potentielle et du rapport de
mélange en ozone, la caractérisation des intrusions stratosphériques dans la troposphere peut
aussi s’appuyer sur un faible rapport de mélange en vapeur d’eau. Cependant, en 1’état actuel,
il apparait que I’outil RDF-Lacytraj doit étre amélioré pour 1’advection de la vapeur d’eau sur
des échelles de temps plus longues que quelques heures. Par conséquent, dans la suite de cette
¢tude, la détection des intrusions stratosphériques (chapitre 4) sera basée uniquement sur les

valeurs de PV et de rapport de mélange en ozone troposphérique.

52



Base de données et outils

2.5 Conclusion du second chapitre

Ce chapitre a présenté les différents jeux de données utilisés dans le cadre de cette étude. Ces
données comprennent des mesures in situ de composés atmosphériques provenant de La
Réunion et de I’Afrique du Sud, mais aussi des données issues de modeles. Enfin, les
performances de 1’outil trajectographique Lacytraj ont ét¢ comparées a celles de modeles
existants. Les résultats de cette étude montrent que Lacytraj est un code adapté a 1’analyse en
routine de 1’ensemble de la base de données ozone de La Réunion, en s’appuyant sur les
champs ECMWF archivés localement par I’OPAR.

Suite a la présentation technique de la base de données, il est intéressant de les exploiter d’un
point de wvue climatologique. Le chapitre suivant présente la climatologie de 1’0zone
troposphérique dans la région ainsi que la climatologie du CO, le CO étant considéré comme
un marqueur de combustion de biomasses permettant d’évaluer les sources photochimiques de

I’0zone troposphérique.
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3 Climatologie régionale de I’'ozone
troposphérique et étude des traceurs de

feux de biomasse
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3.1 Introduction

Depuis le début de 1’acquisition des radiosondages a La Réunion en 1992, et a Irene en 1990,
ces bases de données ozone ont ¢été exploitées d’un point de vue climatologique
(Randriambelo et al., 1999, Diab et al., 2004) mais une étude comparative de ces sites
régionaux n’a pas encore ¢t€¢ menée. De plus, la durée temporelle que recouvrent les données
est maintenant suffisante pour effectuer les premieres estimations de tendances
troposphériques. Comme il a été décrit au Chapitre 1, la troposphére a La Réunion comme a
Irene est soumise a différentes influences géophysiques en fonction de Daltitude. Cette
structure verticale justifie une étude de 1’ozone troposphérique séparant les couches
troposphériques (basse troposphere, troposphere libre, haute troposphere). Certaines des
¢tudes présentées dans le cadre de ce chapitre aborderont la climatologie de 1’ozone
troposphérique sous cet aspect.

Au sein du jeu de données ozone de La Réunion, la comparaison de deux types de données,
radiosondages et données lidar permettra de discuter la valeur climatologique de ces données
en fonction de leur caractéristiques propres. Ces travaux ont été publiés en 2009 chez ACP
(Annexe A).

La seconde partie de ce chapitre vise a apporter des ¢léments de départ pour I’étude des
traceurs de feux de biomasse dans la région. Ces études ont été réalisées dans le cadre d’une
collaboration avec Jean Luc Attié pour le volet MOPITT et avec Cathy Liousse pour le volet
ORISAM TM4. Le monoxyde de carbone est un polluant primaire émis lors de la combustion
incompléte de combustibles organiques fossiles ou de la biomasse. La quantit¢ de CO
produite par les feux de biomasse est ¢évaluée a 1000 £ 600 Tg(CO).an-1 sur une production
totale évaluée a 3300 = 1700 Tg(CO).an-1(Delmas, Mégie, Peuch, 2005). Ce gaz, d’une durée
de vie d’environ deux mois peut donc étre utilis€¢ comme un traceur de feux de biomasse. La
pollution anthropique et les feux de biomasse sont également des sources d’aérosols tels que
le carbone suie (encore appelé black carbon). Les champs de carbone suie du modéle
ORISAM-TM4 seront examinés. Dans le cadre de ce chapitre, nous apporteront des éléments
pour la description de la climatologie régionale des traceurs de feux et nous discuterons des

perspectives que soulévent cette thématique dans le cadre d’un étude dans la région.
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3.2 Climatologie de I’ozone

3.21 Mesures en basses couches: comparaison Dasibi -

radiosondes

Avant de discuter les résultats portant sur la climatologie régionale de 1’ozone sur I’ensemble
de la troposphere, nous examinons un jeu de mesures d’ozone en basses couches réalisées a
La Réunion.

Une année de mesures au sol d’ozone a été effectuée au Piton Textor a 2100 m d’altitude,
(figure 3.1) entre octobre 1998 et octobre 1999 dans le cadre de la thése de Chattrapatty
Bhugwant. Les moyennes mensuelles de ces mesures ont été calculées en séparant les
données de nuit et les données de jour et sont comparées au rapport de mélange en ozone a la
méme altitude, mesuré par radiosondages effectués au nord de 1’ile en matinée. La figure 3.1
présente les moyennes mensuelles de I’ozone mesuré a 2100 m par radiosondages calculées a
partir de deux jeux de données : une moyenne calculée sur la période de mesures au sol 1998-
1999, et une moyenne calculée sur la période 1992-2006. Ne disposant pas des écarts types
liés au moyennes des mesures Dasibi, seuls les écarts types des moyennes de radiosondages

sont représentés en figure 3.1.

Observations

Les moyennes mensuelles d’ozone mesuré par radiosondages pendant la période 1998-1999
sont comparables aux mesures au sol faites par le photometre dasibi. En effet, on observe
chaque courbe reproduit bien le méme cycle annuel, le maximum d’ozone concordant avec la
période des feux de biomasse sud africains et malgaches.

Le rapport de mélange en ozone mesuré par radiosonde pendant la période 1998-1999
présente des valeurs globalement inférieures aux mesures du piton Textor. Il faut préciser
cependant que seulement 40 lachers de ballons sonde ont ét¢ effectués durant cette période :
les moyennes mensuelles sont donc calculées sur un maximum de 4 jours de données.

Les mesures au sol de nuit sont en moyenne supérieures au mesures au sol de jour.
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Figure 3.1 Variation saisonniere du rapport de mélange en ozone mesuré de jour (vert)
et de nuit (rouge) au Piton Textor a 2100 m d’altitude au sud est de La Réunion entre
octobre 1998 et octobre 1999 par le photométre DASIBI, comparé au rapport de
mélange en ozone mesuré par radiosondes a St Denis a la méme altitude. La courbe
noire correspond aux données de radiosondages durant période des mesures DASIBI, la

courbe bleue est calculée a partir de ’ensembles des données de radiosondages entre
1992 et 2006.

Discussions

Les circulations le long des reliefs sont gouvernées par une combinaison de brises de mer -
brises de terre apparaissant en réponse a un gradient de température entre la mer et le relief
et/ou entre la base et le sommet du relief. La prédominance de ces circulations dépend de
I’ensoleillement mais aussi de l'influence des Alizés. Durant la journée, le contraste
thermique le long du relief (et/ou entre terre et Océan) crée une force locale de gradient de
pression dirigée vers les hauteurs du relief. Une combinaison de brise de mer et de brise de
pente ascendante contribue a convoyer des masses d’air pauvres en ozone de la couche limite

vers les hauteurs. Des mécanismes turbulents contribuent au mélange de ces masses d’air avec
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des masses d’air plus riches en ozone en troposphére libre. Les masses d’air résultantes
présentent des concentrations en ozone similaires au contenu en troposphére libre. Durant la
nuit, une combinaison de brise de terre et de brise de pente descendante crée une circulation
subsidente des masses d’air. Ce type de circulations a été observé par exemple sur les pentes
du volcan Mauna Loa (Garett, 1980) et a récemment ét¢ documenté pour La Réunion par des
¢tudes numériques a I’aide de Méso-NH (Lessouef et al., 2008).

Les mesures au sol de nuit semblent étre représentatives du contenu en ozone en troposphére
libre a approximativement 3000 m. Ce mécanisme conduit a un cycle inversé de I’ozone, avec
des valeurs de rapport de mélange en ozone de nuit supérieures aux valeurs mesurées de jour.
Ce cycle particulier de I’ozone avec un maximum nocturne a €été observé sur plusieurs sites
montagneux continentaux (Zaveri et al., 1995), et a ét¢ observé a La Réunion jusqu’en couche
limite marine et a été attribué a des mécanismes dynamiques(Bremaud et al. 1998a). Dans une
autre publication, Bremaud et Taupin (1998b) discutent de I’influence de la chimie
hétérogéne au sein de nuages orographiques dans la couche limite marine dans le but
d’expliquer la diminution diurne de I’ozone. Cependant, il est possible que ce mécanisme soit
de second ordre comparé au mélange vertical de masses d’air présentant un important
gradient vertical d’ozone.

Un cycle saisonnier comparable a celui observé en troposphere libre est observé avec un
maximum de Juin a novembre (hiver a printemps) et un minimum de décembre a Mai (été a
automne). Ce cycle saisonnier est observable a la fois sur les mesures au sol a 2100 m
d’altitude et sur les données de radiosondages a la méme altitude, les valeurs d’ozone au sol
¢tant en moyenne légerement supérieures au valeurs mesurées par radiosondages.

Les mesures d’ozone au sol de jour semblent étre représentatives de la troposphere libre a la

méme altitude alors que les mesures de nuit semblent étre représentatives du contenu en

ozone a plus haute altitude (~ 3000 m) en raison de mécanismes de subsidence.

Des mesures au sol a une station d’altitude permettent de documenter le cycle saisonnier
régional de 1’ozone troposphérique.

Un travail de modélisation a méso échelle a été lancé dans le cadre de la these de Dorothée
Lessoueff, pour mieux comprendre les mécanismes dynamiques locaux pouvant affecter les
mesures atmosphériques dans une station d’altitude. Cette étude s’inscrit dans le projet de

construction de 1’observatoire de ’OPAR au Maido.
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3.2.2 Hauteur de la tropopause

Cette section a pour but de justifier le choix de la limite haute du domaine d’étude de la
climatologie régionale de 1’ozone troposphérique présentée dans les sections suivantes.

La tropopause est la région de 1’atmosphere séparant la troposphere et la stratosphere. D’apres
I’Organisation Mondiale de la Météorologie (WMO), la tropopause correspond a 1’altitude a
partir de laquelle le gradient de température ne dépasse pas 2K.km-1. Par conséquent la
tropopause se caractérise par une stabilité statique croissante en direction de la stratosphere.
Une autre définition thermique de la tropopause correspond a I’altitude du point froid.

D’un point de vue chimique, la tropopause peut étre abordée comme une zone de fort gradient
en rapport de mélange en ozone séparant la troposphere du réservoir stratosphérique ou le
rapport de mélange en ozone est de I’ordre du ppmv. On parle alors d’ozonopause.

D’apres Holton (1995), une approximation de la hauteur de la tropopause tropicale est le
niveau isentropique 380K. La tropopause extratropicale est souvent approximée par
I’1sosurface de vorticité potentielle égale a 2 PVU. Cette derni¢re définition détermine la
tropopause dynamique.

La résolution verticale des données de réanalyse ECMWF dans I’UTLS est de I’ordre de 50
hPa. Cette résolution ne permet pas de déterminer avec précision la hauteur de la tropopause
dynamique a partir d’une interpolation des champs de vorticité potentielle. De méme les
champs de PV advectée du modele MIMOSA sont des champs purement stratosphériques. Le
niveau le plus bas est 380K, ce qui ne permet pas d’évaluer la hauteur de tropopause a une
latitude subtropicale telle que celle de La Réunion.

Treize années de radiosondages (1992-2005) ont été utilisées par Sivakumar et al. (2006) pour
déterminer la hauteur moyenne de la tropopause a La Réunion. Ces travaux situent la hauteur
du point froid a 17.2 + 0.6 km, la tropopause thermique a 16 km + 0.73 km et I’ozonopause a

15.5 km £ 1.5 km.

Dans le but d’étudier la variation saisonniere de la hauteur de la tropopause, les données de
radiosondages ont ét¢ utilisées pour le calcul des moyennes mensuelles de la hauteur du point
froid et de I’ozonopause (figures 3.2 et 3.3), I’ozonopause étant définie comme la hauteur
minimale a partir de laquelle le gradient du rapport de mélange en ozone est strictement
supérieur a 55 ppbv.km-1 et le rapport de mélange en ozone supérieur ou égal a 75 ppbv. La
figure 3.2 montre que la hauteur du point froid varie entre 17.5 km en avril et 16.7 km au

mois d’aolt a La Réunion. La hauteur de I’ozonopause a La Réunion oscille entre 16.7 km et
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17.6 km d’altitude. A Irene, la hauteur du point froid est comprise entre 17 km et 17.6 km, et
la hauteur de I’ozonopause varie entre 16.3 km et 17.4 km (figure 3.3).

On observe que si la hauteur du point froid a une variabilité peu marquée qu cours de 1’année,
I’0zonopause a Irene est plus basse qu’a La Réunion en particulier a partir de 1’hiver austral.
Irene étant localisée a une latitude plus basse que La Réunion, il est donc cohérent d’y
retrouver une tropopause plus basse. De plus, I’ozonopause d’hiver a Irene peut étre

influencée par la proximité du courant jet subtropical.

Au vu de ces résultats ainsi que de 1’étude de Sivakumar (2006), on peut considérer que
I’altitude 16 km constitue la limite basse de la tropopause et cette valeur peut étre choisie
comme limite supérieure d’une tranche d’atmospheére représentative de la troposphere. La
climatologie de 1I’ozone troposphérique se fera donc dans un domaine allant de 3 km a 15 - 16

km. La limite basse de 3 km étant imposée par la nature des données lidar (voir annexe C).
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Figure 3.2 Distributions mensuelles moyennes de la hauteur du point froid et de
I’0zonopause calculée a partir des données de radiosondage de La Réunion.
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Figure 3.3 Distributions mensuelles moyennes de la hauteur du point froid et de
I’0zonopause calculée a partir des données de radiosondage d’Irene.

3.2.3 Profils saisonniers lidar radiosondes

Les profils moyens saisonniers du rapport de mélange en ozone entre 3 km et 15 km d’altitude
sont présentés en figure 3.4. Les profils saisonniers ont été calculés a partir des mesures faites
par lidar dial (courbes rouges) et par radiosondages (courbes bleues). Les moyennes
présentées sont accompagnées d’une marge représentant 1’écart type a la valeur moyenne. Les
profils verts a droite de chaque vignette représentent le nombre de valeurs lidar qui ont été

utilisées pour calculer le profil moyen a chaque niveau d’altitude.

Observations

Les profils saisonniers montrent des valeurs moyennes concordantes entre 3 km et 11 km pour
I’hiver et le printemps, et en automne le meilleur accord se situe entre 3 km et 13 km.
Les profils lidar présentent un rapport de mélange inférieur a celui des profils de

radiosondages au dela de 11 km en hiver et au printemps, et au dela de 13 km en automne et
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en été. Cette différence visible sur les profils climatologiques n’est pas observable sur des
mesures simultanées (Baray et al. 1999).

Le profil d’été montre une bonne concordance en basse troposphéere jusqu’a 5 km d’altitude.
Entre 5 km et 13 km, le profil lidar présente un rapport de mélange en ozone supérieur a celui

du profil de radiosondages. L’écart maximum entre les deux profils est de 13 ppbv a 9.5 km

d’altitude.
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Figure 3.4 Comparaison des profils saisonniers d’ozone troposphérique entre 3 km et 15
km calculés a partir des données lidar (rouge) et de radiosondages (bleu) pour (a) le
printemps austral (SON) , (b) I’été austral (DJF), (c) ’automne austral et (d) I’hiver
austral. Les courbes en gras correspondent au profils saisonniers, les courbes fines
représentent I’écart type. En vert la distribution verticale du nombre de profils lidar
utilisés pour calculer le profil climatologique en fonction de I’altitude. Figure extraite de

Clain et al., 2009.

Discussions
La concordance des profils saisonniers entre 3 km et 11 km a 13 km selon la saison porte a

attribuer une valeur climatologique équivalente au deux types de données dans cette marge

d’altitude pour I’hiver, le printemps et I’automne.
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Tous les profils saisonniers lidar présentent en haute troposphere un rapport de mélange en
ozone inférieur a celui du profil de radiosondages. Nous suggérons que cette caractéristique
est due a la nature du signal lidar. En effet, le faisceau lidar est absorbé par les molécules
d’ozone présentes dans la troposphere. La limite supérieure des profils dépend de plusieurs
facteurs comme la qualité de I’alignement optique du systéme lidar, de la puissance émise,
mais également des quantités d’ozone présentes dans la troposphere et qui vont absorber le
signal. Par conséquent, d’un point de vue statistique, la limite supérieur des profils tres
enrichis en ozone sera inférieure a celle des profils présentant peu d’ozone troposphérique.
Contrairement aux mesures lidar, les mesures d’ozone par radiosondages ne sont pas
dépendantes de la concentration atmosphérique en ozone, ce qui explique la différence entre
les profils saisonniers en haute troposphére. Pour les raisons évoquées précédemment, la
climatologie lidar dial n’est pas représentative de la climatologie réelle de I’ozone

troposphérique, pour la partie haute de la troposphere.

Enfin, le profil d’été lidar présente un rapport de mélange en ozone supérieur a celui du profil
de radiosondages entre 5 km et 13 km d’altitude. Cette différence observée est comparable a
la différence observée entre deux profils climatologiques en présence et en absence de
convection (fig. 4 Leclair de Bellevue et al., 2006).

Alors que les mesures par radiosondages sont représentatives d’un large éventail de
conditions météorologiques, les mesures par lidar dial se font uniquement de nuit et par ciel
clair. De plus, 1’été austral correspond a la saison des pluies a La Réunion. La convection
exerce un role complexe sur la formation de I’ozone et sa distribution verticale : ’ascension
de masses d’air pauvres en ozone au sein de systemes convectifs conduit a de faibles valeurs
en ozone en moyenne et haute troposphere. Néanmoins, la convection profonde au voisinage
d’intrusions stratosphériques en bordure du courant jet subtropical peuvent étre associés a une

augmentation de 1’ozone en moyenne troposphere (Leclair de Bellevue et al., 2006).

3.2.1 Discussion sur l'utilisation climatologique des données.

Dans le dernier chapitre de ce manuscrit, les profils d’ozone individuels seront analysés de
facon systématique afin de localiser 1’apparition d’un exces d’ozone par rapport aux valeurs
climatologiques. La discussion précédente ayant mis en lumicre des différences
climatologiques entre les jeux de données ozone de radiosondages et du lidar, il est opportun

de discuter de I’utilisation des climatologies ozone dans le cadre de cette étude.
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La comparaison des profils saisonniers calculés a partir des données lidar et de radiosondages
fait apparaitre des différences li€es a la nature respective des mesures :

Le nombre de profils lidar utilisés pour calculer un profil climatologique n’est pas constant
en fonction de D’altitude (figure 3.4). Les parties extrémes (haute et basses) d’un profil
climatologique lidar sont calculées a partir d’un nombre réduit de profils par rapport a la
moyenne tropospheére.

Bien qu’en bon accord pour une partie de la troposphére, les profils moyens et les écarts types
lidar et radiosondages peuvent présenter des différences importantes. En particulier, en haute
troposphere, les profils saisonniers lidar présentent systématiquement un rapport de mélange
en ozone inférieur au profil de radiosondages.

Il existe un biais apparent entre les données lidar et les données radiosondages en période de
forte activité convective, I’été austral.

Au vu de ces différences, I’approche choisie pour 1’analyse des profils individuels lidar et
radiosondages sera de distinguer les climatologies lidar et radiosondes. Cette approche permet
de prendre en compte la nature des données en référence a leur propre climatologie.

Ce choix reste quelque peu arbitraire car 1’option de considérer une seule climatologie, celle
des radiosondages, est recevable sous I’argument que les radiosondages sont représentatifs
d’un plus large échantillon de conditions météorologiques que les données du lidar. Cette
option n’a pas été appliquée dans le cadre de mes travaux mais peut s’inscrire dans une

perspective d’approfondissement et de critique de la méthode.

3.2.4 Etude comparative de la climatologie régionale de I’ozone

L’évolution mensuelle du rapport de mélange en ozone troposphérique (entre 3 km et 16 km)
a été calculée a partir des données lidar, des données de radiosondages entre 1998 et 2006
ainsi que de 9 ans de données MOZAIC (figure 3.5).

La limite basse de 3 km d’altitude est imposée par la nature des données lidar (annexe D), et

la limite haute de 16 km se situe au niveau de la tropopause thermique d’apres Sivakumar et

al. (2006).

Observations

Le maximum de printemps est observable dans toute la troposphere pour chacun des jeux de
données. Les valeurs les plus fortes apparaissent dans les données de radiosondages (figure

3.5 b,d). Les données d’Irene présentent des valeurs supérieures a 90 ppbv au dessus de 10
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km d’altitude au printemps austral. Les données lidar et MOZAIC présentent également un
pic de printemps mais les rapports de mélange en ozone ont des valeurs rarement supérieures
a 80 ppbv en basse et moyenne troposphere, en particulier pour les données de Johannesburg.

Le rapport de mélange en ozone troposphérique calculé a partir des données lidar présente en
janvier des valeurs plus importantes que les valeurs calculées a partir des radiosondages de La
Réunion. Les données lidar présentent des valeurs comprises entre 80 ppbv et 90 ppbv entre 9
km et 12 km. Dans cette tranche d’altitude, les données de radiosondages présentent des
valeurs comprises entre 50 ppbv et 70 ppbv. Ce résultat est concordant avec les observations
précédentes faites sur la comparaison des profils d’été austral issus des données lidar et des

données de radiosondages.
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Figure 3.5 Distribution mensuelle du rapport de mélange en ozone troposphérique (0-
130 ppbv) entre 3 km et 16 km d’altitude pour différents sites de mesures et types de
données : (a) données lidar de La Réunion, (b) données de radiosondages de La
Réunion, (c) données mozaic de Johannesburg et (d) données de radiosondages d’Irene.
Figure extraite de Clain et al., 2009.
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Le rapport de mélange en ozone a Irene en haute troposphére est plus important que celui
observable a La Réunion et ce, durant toute 1’année. Pendant I’hiver austral, I’ozonopause est
située a une altitude plus basse a Irene qu’a La Réunion : a cette saison, 1’isocontour 100 ppbv
est situ¢ entre 1 km et 2 km d’écart entre les deux sites (figures 3.5b,d).

En été austral et au dela de 10 km d’altitude, on observe des valeurs moyennes dépassant 70
ppbv a Irene. A La Réunion pour la méme période, des telles valeurs sont observables a partir
de 11 km.

Les données MOZAIC et SHADOZ d’ Afrique du sud présentent une augmentation de 1’ozone

en moyenne troposphere (> 60 ppbv) a la fin de I’été austral (janvier).

Discussions

Durant I’hiver et le printemps, 1’ozonopause est située a un niveau plus bas a Irene qu’a La
Réunion. Irene est localisée a 25.9 °S de latitude alors que la latitude de La Réunion est plus
au nord a 21°S. Par conséquent, le site d’Irene est plus fortement soumis a I’influence du
courant jet subtropical que La Réunion. En outre, selon James et al . (2003) les intrusions
stratosphériques dans 1’hémisphére Sud sont a leur maximum a la latitude de 30° S et en hiver
austral. Ainsi une ozonopause climatologique plus basse a Irene est en concordance avec
I’hypothese d’une activité importante des échanges stratosphere — troposphere durant 1’hiver
et le printemps en Afrique du Sud.

En été, la haute troposphere a Irene présente des valeurs de rapport de mélange en ozone plus
importantes qu’a La Réunion. Irene est localisée plus pres des sources de précurseurs que La
Réunion. De plus, en été austral, 1’Afrique du sud subit I’influence des flux d’est chargés
d’humidité. L’activité convective est ainsi favorisée et rend possible 1’advection et le mélange
des masses d’air troposphériques (Ziemke et al., 2009). Enfin, d’apres Collier et al. (2006) la
production de NOx par activité électrique en Afrique du Sud est maximum en été austral. La
redistribution rapide des polluants de surface par convection et la production de NOx sont des
conditions susceptibles de favoriser une augmentation d’ozone en moyenne et haute

troposphere.
Les données d’Afrique du sud présentent des valeurs d’ozone autour de 60 ppbv en moyenne

troposphéere en Janvier. Ces valeurs semblent s’inscrire dans la continuité du pic de printemps

apparent depuis le mois d’octobre. D’autre part, Selon Diab et al. (2004), Irene est localisée
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dans une région fortement urbanisée et industrialisée. L’usage domestique et industriel de

sources d’énergie fossiles couplé a la convection peut aussi contribuer au phénomene observe.

3.2.5 Tendances de I’'ozone troposphérique

Les tendances linéaires de 1’ozone troposphérique ont été calculées a partir de I’ensemble des
données ozone de radiosondages de La Réunion (1992-2008) et d’Irene (1990-2008). Les
mesures d’ozone par radiosondages a Irene ayant ¢été interrompues entre 1994 et 1998, les
tendances d’Irene seront donc calculées sur deux jeux de données, a savoir les périodes 1990-
2008 et 1998-2008. Les discussions seront cependant focalisées sur les périodes les plus
longues. Les tendances linéaires ont ét¢ calculées sur la colonne totale, puis pour différentes
couches troposphériques et les tendances saisonniéres ont également été calculées. La
tendance linéaire est calculée par régression linéaire en utilisant la méthode des moindres
carrés. L’erreur statistique est calculée par le test de Student avec un intervalle de confiance
de 95%, ce qui donne une estimation statistique de I’influence de la variabilité des données
ozone sur I’estimation de la tendance lin¢aire (Montgomery et al., 2006). Les tendances de
I’0zone sont reportées en table 3.1 en DU (Dobson Units, 1DU = 2.69 x10 16 moléc./cm2)
par décennie et en pourcentage par décennie. Une tendance est considérée comme
statistiquement significative lorsque la valeur de I’erreur est strictement inférieure a la valeur
de la tendance. Ainsi, les tendances non significatives sont reportées en italique dans la table

3.1.
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Altitude Reunion 1992-2008 Irene 1990-2008 Irene 1998-2008
(k_m)’ tendance tendance tendance tendance tendance tendance
Saison  py/decennie) (%/décennie) (DU/décennie) (%/décennie) (DU/décennie) (%/décennie)
L-16 1.94 +/-1.81 5.67 +/- 5.28 1.81 +/- 0.97 5.21 +/-2.78 2.47 +/- 3.01 6.93 +/- 8.44
2-4 0.01 +/-0.37 0.12 +/- 6.91 0.93 +/- 0.26 14.37 +/- 4.01 2.08 +/- 0.86 30.45 +/-12.52
4-10 0.70 +/- 0.93 4.37 +/- 5.81 0.63 +/- 0.52 3.99 +/- 3.31 1.11 +/- 1.56 6.91 +/- 9.67
10-16 1.31 +/- 0.62 12.34 +/- 5.82 0.24 +/- 0.44 1.92 +/- 3.51 -0.61 +/- 1.45 -4.82 +/- 11.43
L-16, DJF 1.38 +/-3.12 4.55 +/- 10.32 2.41 +/-1.95 7.16 +/- 5.79 1.60 +/- 6.13 4.61 +/-17.62
2-4, DJF -0.40 +/- 0.65 -9.34 +/- 15.20 1.31 +/- 0.57 20.53 +/-9.03 2.04 +/-1.83 29.48 +/-26.46
4-10, DJF 0.45 +/- 1.66 3.15+/-11.76 0.99 +/- 1.17 6.22 +/- 7.39 0.16 +/- 3.65 0.96 +/- 22.33
10-16, DJF 1.58 +/- 1.32 16.07 +/-13.43 0.25 +/- 0.63 2.19 +/- 5.49 -0.25 +/- 1.96 -2.14 +/- 16.86
L-16, MAM 0.20 +/- 2.47 0.69 +/- 8.57 0.43 +/- 1.10 1.46 +/- 3.70 1.22 +/- 3.37 4.08 +/- 11.25
2-4, MAM -0.18 +/- 0.45 -4.00 +/- 10.13 0.71+/- 0.31 12.99 +/- 5.67 212 +/-1.24 36.38 +/-21.17
4-10, MAM 0.38 +/- 1.32 2.84 +/- 9.93 -0.11 +/- 0.68 -0.85+/- 5.14 -1.16 +/-2.115 -8.71 +/- 15.88
10-16,MAM 0.38 +/- 0.93 4.12 +/- 10.15 -0.14 +/- 0.61 -1.25 +/- 5.58 0.54 +/-2.14 5.02 +/- 19.80
L-16, JJA 4.14 +/- 3.70 11.95 +/-10.67 3.12 +/-1.74 9.18 +/- 3.70 14.98 +/-13.77 5.50 +/- 4.82
2-4, JJA 0.12 +/- 0.88 2.10 +/- 15.69 0.69 +/- 0.52 11.51 +/- 5.67 1.98 +/- 1.63 31.55 +/-25.92
4-10, JJA 2.00 +/-1.97 12.34 +/-12.17 1.70 +/- 0.88 11.39 +/- 5.14 4.40 +/- 217 28.26 +/-13.95
10-16, JJA 1.86 +/- 0.97 18.30 +/- 9.51 0.73+/-1.08 5.57 +/- 5.58 -1.08 +/- 3.40 -7.99 +/- 25.11
L-16, SON 2.69 +/- 2.47 6.18 +/- 5.69 2.70 +/- 1.66 6.55 +/- 4.02 5.50 +/- 4.82 12.99 +/-11.39
2-4, SON 0.40 +/- 0.50 571 +/-7.21 1.17 +/- 0.49 14.96 +/- 6.22 2.39 +/- 1.49 28.89+/- 18.08
4-10, SON 0.45 +/- 1.30 2.20 +/- 6.34 0.77 +/- 0.96 4.04+/- 5.04 2.70 +/- 2.69 13.98 +/-13.95
10-16, SON 1.58+/-1.10 11.84 +/- 8.25 0.76 +/- 0.84 5.33 +/- 5.85 0.41 +/- 2.81 2.80 +/- 19.06

Table 3.1 Tendances linéaires calculées a La Réunion et a Irene, en DU par décennie et
en pourcentage par décennie, pour la colonne totale troposphérique, pour la basse
troposphére (L km — 4 km), moyenne troposphere (4 km — 10 km) et haute (10 km - 16
km) troposphere et a chaque saison. La limite basse L est de 1 km pour La Réunion et
de 2 km pour Irene. La période de mesure des données est mentionnée apreés la
désignation du site. Les tendances non significatives sont reportées en italique.
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Observations

Les tendances linéaires de l’ozone calculées sur la colonne totale troposphérique sont
présentées en figure 3.6. La limite basse de la colonne troposphérique est de 1 km a La
Réunion et de 2 km a Irene en raison de la différence d’altitude des deux sites. La limite haute
est fixée a 16 km au niveau moyen de la tropopause thermique (Sivakumar et al., 2006). Les
tendances troposphériques de la colonne totale a La Réunion (1.94 £1.81 DU/décennie) et a
Irene (1.81 £0.97 DU/décennie) sont positives.

Dans le but d’examiner ’influence potentielle des deux sources principales d’ozone dans la
région (i.e. photochimie des précurseurs €émis par la pollution anthropique et les feux de
biomasse dans les basses couches et les échanges stratosphere - troposphére), la troposphere
est divisée en trois couches (figure 3.7) : la premicre en dessous de 4 km, I’altitude estimée de
I’inversion des Alizés (Taupin et al., 1999), les deux autres subdivisant la troposphére libre en
deux couches équivalentes en épaisseur : la moyenne troposphere entre 4 km et 10 km, et la

haute troposphére entre 10 km et 16 km.

Des différences apparaissent entre les deux sites :

La tendance en basse couche est clairement positive a Irene (0.93 = 0.26 DU/décennie) et
nulle a La Réunion (0.01 + 0.37 DU/décennie).

La tendance en moyenne troposphere a Irene est positive (0.63 + 0.52 DU/décennie) mais
moins que celle de la couche inférieure. La tendance la plus faible est observée pour Irene en
haute troposphere (0.24 +0.44 DU/décennie) et n’est pas statistiquement significative. A La
Réunion, le comportement des tendances est inverse : la tendance en moyenne troposphére est

positive mais pas significative (0.70 £ 0.93 DU/décennie), et la plus forte tendance est

observée en haute troposphere (1.31 £ 0.62 DU/décennie).
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Figure 3.6 Tendances linéaires de 1’0zone troposphérique calculées sur I’ensemble de la
base de données de radiosondages entre (a) 1 km et 16 km a La Réunion et entre (b) 2
km et 16 km a Irene. La ligne tiretée correspond a la tendance pour Irene calculée entre

1998 et 2006. Figure extraite de Clain et al., 2009.
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Figure 3.7 Tendances de I’0zone troposphérique entre 2 km et 4 km (a) a La Réunion et
(b) a Irene, entre 4 km et 10 km (c) a La Réunion et (d) a Irene, entre 10 km et 16 km (e)
a La Réunion et (f) a Irene, La ligne tiretée correspond a la tendance a Irene calculée a
partir du jeu de données 1998-2006. Figure extraite de Clain et al., 2009.
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Figure 3.8 Tendances saisonniéres de 1’0zone troposphérique a La Réunion calculées

entre 1 km et 16 km en (a) été austral, (b) automne, (c) hiver et (d) printemps. Figure
extraite de Clain et al., 2009.
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Figure 3.9 Tendances saisonniéres de 1’ozone troposphérique a Irene calculées entre 2
km et 16 km en (a) été austral, (b) automne, (c) hiver et (d) au printemps. Figure extraite

de Cla

in et al., 2009.
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Discussions

A La Réunion, les basses couches (en dessous de 4 km) ne sont pas directement influencées
par les feux de biomasse et les échanges stratosphere — troposphére en raison du régime des
Alizés (Baldy et al., 1996). Ces couches atmosphériques a La Réunion sont influencées par
les sources locales et par le transport en basses couches en provenance de I’Océan Indien. A
Irene par contre, les basses couches sont concernées a la fois par la pollution locale
anthropique et par les feux de biomasse. Aux deux sites, la moyenne et haute troposphére
peuvent étre influencées par 1’injection de précurseurs produits par les feux de biomasse mais
aussi par les échanges stratosphére — tropospheére.

La basse troposphere révele une tendance positive a Irene mais pas a La Réunion. Dans
I’hypothése d’une augmentation des feux de biomasse et de la pollution anthropique en
Afrique du Sud, cette tendance positive de I’ozone dans les basses couches de 1’ Afrique du
sud est plausible en raison des circulations synoptiques persistantes au dessus de 1’ Afrique du
sud (Preston Whyte et Tyson, 1988). Néanmoins 1’hypothése d’une augmentation de la
pollution anthropique et des feux de biomasse en Afrique du Sud depuis les années 1990 doit
étre confirmée par des études complémentaires.

En considérant les trois couches troposphériques, on observe que les tendances a Irene
décroissent avec I’altitude. Ce résultat suggere que la tendance a Irene est gouvernée par les
basses couches troposphériques, en particulier par une évolution croissante de I’activité¢ des
feux de biomasse et de la pollution.

A La Réunion, la plus forte tendance est observée entre 10 km et 16 km d’altitude. Cette
observation peut étre interprétée sous couvert de deux hypotheses : en premier lieu, dans le
cadre d’une augmentation de 1’activité¢ des feux de biomasse, cette influence peut jouer un
role sur la tendance en haute troposphére. En effet, les tendances en haute troposphére
peuvent étre reliées aux mécanismes dynamiques complexes qui sont responsables de
I’influence des feux de biomasse sur la troposphere a La Réunion : convection injectant des
polluants en troposphere libre, mélange des masses d’air et photochimie au cours du transport
vers I’est (Chatfield et Delany, 1990, Baldy et al. 1996). En second lieu, une augmentation
des ¢échanges stratosphere — troposphére qui pourrait étre une induite par les changements

climatiques.
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Pour les sites de La Réunion et d’Irene, il a été établi que :

- L’influence des feux de biomasse est a son maximum au printemps austral (septembre,
octobre, novembre) (Baldy et al., 1996, Randriambelo et al., 2000).

- L’influence des STE induits par le courant jet subtropical est maximum en hiver austral car
c’est a cette saison que le jet occupe sa position la plus septentrionale (Baray et al., 1998,
Randriambelo et al., 2000).

- A La Réunion, I'influence des STE induits par la proximité d’un systéeme convectif en
bordure du courant jet est a son maximum en été austral, saison cyclonique (Leclair de
Bellevue et al., 2006).

- L automne est une saison représentative des valeurs de fond de I’ozone. En effet les sources,

photochimique comme stratosphérique, ont une influence mineure a cette saison.

Ces considérations apportent un éclairage sur les tendances calculées (figures 3.8 et 3.9) :

- Aux deux sites, la tendance d’automne est effectivement négligeable.

- A La Réunion, la tendance la plus forte est en hiver. Ce résultat suggere une augmentation
de I’influence de la source stratosphérique dont I’activité est supposée importante durant cette
saison.

- A Irene, les tendances sont maximales au printemps, en €té et en hiver. Les intrusions
stratosphériques ainsi que les mécanismes photochimiques peuvent tous deux jouer un role
dans les tendances décadaires calculées. Une étude regroupant les tendances a long terme de
I’0zone troposphérique a été publiée par Oltmans et al. (2006). Ce travail s’appuie sur un
réseau global de données d’observation dont certaines stations sont situées dans les régions
tropicale et subtropicale de I’hémisphere Sud : Les Samoa Américaines, la Nouvelle Zélande,
I’Australie et ’Afrique du sud. A Cape Grimm (Afrique du sud) et a Lauder (Nouvelle
Z¢lande), Oltmans rapporte une tendance de surface nulle en été, et une tendance positive
entre la fin de ’hiver et le début du printemps austral. A Lauder, la structure verticale des
tendances de 1’ozone troposphérique est positive en dessous de 500 hPa, et légerement
positive au dessus de ce niveau mais non significative. Cette structure présente des similitudes
avec la tendance observée a Irene. A Cape Point, la tendance de surface est positive tout au
long de I’année avec un pic entre la fin de ’hiver et le début du printemps austral de méme
que les tendances observées a Irene dans la présente étude. Pour tous les sites subtropicaux de
I’hémisphére Sud, Oltmans et al. (2006) remarquent que les tendances les plus fortes

correspondent aux périodes de I’année connaissant une forte activité de feux de biomasse.
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3.3 Etude des traceurs de feux de biomasse

Dans le cadre de mon travail de thése, mes travaux ont surtout porté sur la caractérisation de
I’origine stratosphérique des anomalies positives d’ozone. L’objectif de cette section portant
sur les traceurs de feux de biomasse tels que le CO et les aérosols carbonés est d’apporter des
¢léments d’observation et des pistes de développement de 1’é¢tude de ces traceurs. En
particulier, la thése de Valentin Duflot débutée en 2008 a pour but d’approfondir 1’étude
régionale de la variabilité et des sources du monoxyde de carbone, des aérosols et d’autres gaz

atmosphériques tels que le CO2.

3.3.1 Variabilité saisonniére du CO de MOPITT

Les niveaux des données d’observation MOPITT sont représentatifs d’une tranche d’altitude
centrée autour des niveaux de pression désignés. Ces niveaux ne décrivent donc pas la
concentration du CO a une altitude fixe. En premier lieu, 1’algorithme d’inversion des
radiances mesurées par le capteur fait intervenir une fonction de poids décrivant, en fonction
de I’altitude, la sensibilit¢ des radiances mesurées a une perturbation dans le profil
climatologique de référence de CO. De plus, pour chaque niveau de données, une fonction de
balayage appelée « averaging kernel » décrit la résolution des données en fonction de
’altitude. Cette fonction de balayage prend en compte la variabilité du profil climatologique
de température, la pression et la température de surface. La fonction de balayage sera donc
différente pour un méme site en période diurne et nocturne, ou a la méme latitude pour une
surface Océanique ou continentale. Le niveau 350 hPa est plus sensible a la concentration de
CO en haute troposphére (pressions inférieures a 500 hPa) et le niveau 700 hPa est plus
sensible au contenu en CO des basses couches (Deeter et al., 2003). On considérera pour
I’analyse que le niveau 350 hPa est représentatif du CO dans la tranche d’altitude 400 hPa —
200 hPa et que le niveau 700 hPa est représentatif de la tranche d’altitude 750 hPa — 600 hPa.
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Observations

La figure 3.10 présente le CO moyen mensuel mesuré par le capteur MOPITT aux sites
d’Irene et de La Réunion entre avril 2001 et décembre 2007 pour les niveaux 350 hPa et 700
hPa.

Reunion

CO (ppbv)

(2)

CO (ppbv)

(b)

Figure 3.10 Moyennes mensuelles du CO mesuré en ppbv par le capteur MOPITT pour
les niveaux 350 hPa (8 km) et 700 hPa (3 km) pour les sites (a) de La Réunion et (b)
d’Irene, entre avril 2001 et décembre 2007.

Le cycle saisonnier du CO est visible dans les basses couches pour les deux sites, entre aot et
septembre, ce qui correspond aux périodes de feux de biomasse en Afrique du Sud. Les pics
de CO en basse troposphere atteignent 150 ppvb (Octobre 2002) a La Réunion et environ 180
ppbv a Irene.

Le cycle saisonnier du CO en haute troposphére (niveau 350 hPa) est plus clairement

observable a Irene qu’a La Réunion ou la variabilité¢ du CO est moins marquée.
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Durant les période extérieures a la saison des feux de biomasse (janvier a juillet) le CO
mesuré au niveau 350 hPa a Irene est inférieur au CO des basses couches. A 1’opposé, a La
Réunion, durant ces mémes périodes, le niveau de CO a 350 hPa présente fréquemment des

valeurs moyennes supérieures au niveau des basses couches pendant la période 2000-2007.

Discussions

Irene est située plus pres des sources, donc il est cohérent d’y mesurer plus de CO qu’a La
Réunion en particulier dans les basses couches de I’atmosphere. Les basses couches a La
Réunion sont fortement soumises a 1’influence du régime des Alizés. L’inversion des Alizés a
notre stade de connaissance, se situe environ a 4 km. On peut supposer que les hautes valeurs
de CO mesurées en basses couches a La Réunion sont dues a la sensibilit¢ du capteur a des
altitudes ou le CO transporté depuis 1I’Afrique du Sud atteint I’fle. La question se pose
¢galement sur 1I’importance des sources locales pour la contribution au CO mesuré par
MOPITT au niveau 700 hPa. Cette question sera discutée dans la section suivante.

Le cycle saisonnier du CO est bien reproduit dans les observations du niveau 350 hPa a Irene.
D’apres Garstang et al, 1996, en Afrique du sud, les perturbations portées par les flux d’Ouest
et I’influence des ondes planétaires sont prédominantes au printemps et en €té austral. Il est
possible que la rupture du systéme de circulation cyclonique permanent au dessus de
I’Afrique du Sud par ces perturbations tende a favoriser le mélange des masses d’air polluées
de la basse troposphere vers les plus hauts niveaux.

A T’inverse, en dehors des période de feux, le niveau de CO a 350 hPa a Irene reste inférieur
au niveau de CO en basses couches. Durant I’hiver austral, I’ Afrique du sud est fortement
influencée par I’anticyclone permanent qui fait obstacle au mélange vertical des masses d’air
troposphériques et favorise 1’accumulation de polluants en basse couches. Cette configuration
peut contribuer a expliquer les observations faites pour les niveaux de MOPITT pour la
période de janvier a juillet.

Enfin, on observe que le niveau de CO a 350 hPa a La Réunion présente des valeurs
supérieures au niveau 700 hPa en dehors de la saison des feux. Cette observation peut étre un
indice de transport a grande échelle en haute troposphere de masses d’air polluées provenant
d’autres parties du globe que 1’ Afrique du Sud vers La Réunion. A 1’appui de cette théorie, on
observe que la variabilité du niveau 350 hPa a La Réunion est peu marquée. L’influence de
sources autres que 1I’Afrique du Sud et Madagascar en haute troposphére est donc une

question sur laquelle il serait intéressant de mener de plus amples investigations. La thése de
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Valentin Duflot pourra apporter des éléments de réponse pertinents a cette question. Cette
thése vise a approfondir I’étude du monoxyde de carbone dans un premier temps, puis des
aérosols et de certains gaz a effet de serre tels que le CO2. Ce travail pourra développer une
meilleure connaissance des mécanismes dynamiques a grande échelle pouvant influencer les
concentrations en gaz atmosphériques au niveau de La Réunion. Différents instruments de
mesures (FTIR, lidar LEOSPHERE) seront mis en jeu lors de campagnes de mesures
spécifiques de différents traceurs atmosphériques (CO, aérosols, CO2). Des mesures de
champs de vent avec le radar UHF permettra de baser I’estimation de la hauteur d’inversion
des Alizés sur des données d’observation. L’utilisation de différents outils et données
numériques (ECMWF avec Flexpart et Lacytraj, données de surfaces brilées L3JRC et
données satellitaires MODIS et AATSR avec GIRAFE) permettront de diagnostiquer les axes
privilégiés de transport atmosphérique qui influencent La Réunion. Les discussions présentées
dans ce paragraphe feront I’objet d’une partie d’un article d’exploitation d’une campagne de

mesures de CO par FTIR en 2007 (Duflot et al., a soumettre en 2009).

3.3.2 Evaluation des sources locales de monoxyde de carbone

L’observatoire réunionnais de 1’air (ORA) procede depuis sa création en 1998 a des mesures
en continu de dioxyde de soufre, d’ozone, de dioxyde d’azote et de monoxyde de carbone.
Dans le but d’évaluer I’impact de la pollution anthropique locale sur la climatologie du CO
troposphérique, un échantillon de données fournies par I’ORA a été analysé. Cet échantillon
comprend deux années de mesures de CO sur quatre sites de La Réunion (deux sites a St
Denis, et deux a St Pierre) entre janvier 2006 et décembre 2007. Les instruments de mesure de
trois des quatre sites ont subi d’importantes pannes durant cette période. Seul un site de
mesure dionysien présente un jeu de données exploitables pour 1’année 2006 : il s’agit d’un
site de mesure urbain localis¢ dans I’enceinte de 1’école de Joinville a St Denis ou le

monoxyde de carbone est mesuré sur une base quart horaire (figure 3.11).

Observations

Le niveau moyen du CO mesuré est de 112ppbv avec une forte variabilité traduite par un écart
type de 76 ppbv.

Il n’apparait pas de cycle annuel dans les données.
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Une analyse spectrale des données révele une composante périodique principale de 1’ordre de

12 heures.
On observe des pics de CO dépassant 500 ppbv, d’une durée extrémement ponctuelle

(inférieure a une heure), comme le traduit la faible valeur de la moyenne globale du jeu de

données.
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Figure 3.11 Mesures du rapport de mélange en monoxyde de carbone durant I’année
2006 sur le site de Joinville a St Denis de La Réunion. Source ORA.
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Figure 3.12 Variabilité moyenne du CO (ppbv) lors des jours ouvrables (bleu) et des
jours chomés (rouge) calculées a partir de mesures réalisées dans le cadre d’une
campagne de mesures a Toulouse en 1998. Le site de mesure est urbain et localisé sur un
toit d’immeuble. Le niveau moyen de CO varie entre 450 ppbv les jours chomés et 550
ppbv les jours ouvrables durant la période de mesures (R. Delmas, communication

personnelle).
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Discussions

Les données de ’ORA étant localisées en milieu urbain, ces mesures de CO sont surtout
représentatives du monoxyde de carbone produit par la circulation automobile. De plus
I’absence de cycle annuel apparent montre que la variabilité saisonniere du CO
troposphérique n’a pas d’influence sur ces mesures. La forte variabilit¢ du monoxyde de
carbone mesuré a Joinville montre que la pollution anthropique est rapidement dispersée en
milieu urbain. De plus, un niveau moyen annuel de 112 ppbv est assez bas comparé¢ a d’autres
villes telles que Toulouse par exemple, ou, en 2007, on reléve un rapport de mélange moyen
de CO de l'ordre de 500 ppbv (source ORAMIP Observatoire Régional de I’Air Midi
Pyrénées). De plus, a titre de comparaison, une campagne de mesures de CO a été menée a
Toulouse en 1998 (figure 3.12). Les valeurs mesurées de monoxyde de carbone varient autour
d’un niveau moyen de 550 ppbv les jours ouvrables et 450 ppbv les jours fériés.

La premiéere conclusion que I’on peut apporter est que le cycle annuel du CO troposphérique
n’a pas d’influence sur les mesures de CO en milieu urbain.

A Tinverse, il est difficile de conclure définitivement sur I’impact du CO urbain sur la
variabilité troposphérique au vu d’une seule année de mesures sur un site unique et sans
s’appuyer sur une étude numérique. En effet, méme si les sources locales sont peu
importantes, la question se pose de savoir dans quelle mesure ces sources locales peuvent
contribuer aux valeurs de fond du CO en basse troposphére en dehors des périodes de feux, le
monoxyde de carbone ayant une durée de vie de I’ordre de deux mois.

Cependant, au vu de I’influence importante des Alizés sur les basses couches, de I’absence de
cycle annuel sur les données, de la comparaison du rapport de mélange moyen de CO mesuré
en site urbain a La Réunion au rapport de mélange de CO d’une ville métropolitaine moyenne
telle que Toulouse et de la forte variabilité quotidienne du rapport de mélange de CO mesure,
il parait recevable de considérer que les sources anthropiques locales ont un impact

négligeable sur la variabilité troposphérique du CO a grande échelle.

3.3.3 Champs de carbone suie de ORISAM-TM4

L’objectif de cette section est d’évaluer les performances du modele ORISAM TM4 dans
I’optique d’une utilisation des champs de BC du mode¢le pour une ¢tude de type RDF. Dans
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un premier temps, les champs de BC du mod¢le sont examinés. Par la suite, nous comparons
les champs d’ozone du modele aux données d’observations de La Réunion et d’Irene.

Le carbone suie est un aérosol intégralement émis par les activités anthropiques et les sources
naturelles. La figure 3.13 présente des champs de carbone suie (pg.m-3) du modele
ORISAM-TM4 a différents niveaux d’altitude, pour le mois d’octobre 2006 donc en période
de feux de biomasse pour I’Afrique du Sud et Madagascar. La résolution du mode¢le est de 2
degrés en latitude et de 3 degrés en longitude pour 9 niveaux verticaux: 340m, 969 m, 2400
m, 4000 m, 6700 m, 9400 m, 12300 m, 17200 m et 73500 m. La figure 3.13 montre les
champs globaux de carbone suie du modele a 1000 m, 4000 m, 6700 m et 12300m. Les
¢chelles de valeurs pour chaque niveaux ont été ajustées afin d’optimiser la visualisation des

panaches.

Simulation BC octobre 2006 1000m

Simulation BC octobre 2006 4000m ng/m3
0.5

latitude
latitude

longitude longitude

a b

Simulation BC octobre 2006 6700m ng/m3 Simulation BC octobre 2006 12300m ng/m3
0.2 0.04

0.18
0.035

0.16
- 0.03

-0.14
0.12

-0.1 -0.02

latitude
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-0.08
~0.015
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0.04
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Figure 3.13 Champs de carbone suie (BC, en pg.m-3) issus du modele ORISAM-TM4
pour octobre 2006 a (a)1000m, (b) 4000 m, (c) 6700 m et (d) 12300 m d’altitude. Les
échelles de couleur sont ajustées en fonction de ’altitude pour optimiser la visualisation
des panaches.
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Observations

A 1000 m d’altitude (figure 3.13 a) le champ de carbone suie localisé sur I’ Afrique du Sud
présente des valeurs de 1’ordre de 0.8 pg.m-3. A cette altitude, les sources d’Afrique du Sud
apparaissent de moindre importance que les sources Asiatiques et Nord Américaines.

On observe le transport en moyenne et haute troposphére (figure 3.13 c,d) du panache
d’Afrique du Sud dans le flux d’ouest vers I’Océan Indien et La Réunion.

A TI’altitude de 12300 m, le panache de carbone suie d’origine Africaine est encore observable

contrairement aux panaches des sources Nord Américaine et nord asiatique.

Discussions

Les champs de carbone suie permettent de visualiser le transport des polluants dans le flux
d’Ouest en provenance de I’ Afrique du Sud et se dispersant au dessus de 1’Océan Indien. Le
monoxyde de carbone comme le carbone suie étant des polluants primaires émis par les feux
de biomasse, on peut conjecturer que le monoxyde de carbone suit les mémes axes de
transport que ceux empruntés par les panaches de carbone suie.

Les sources africaines apparaissent peu importantes par rapport aux sources nord Asiatique et
nord Américaines. Cette observation est a tempérer car le modele est basé sur des inventaires
d’émissions prenant en compte une multitude de parameétres tels que les différents types de
combustibles fossiles, et le facteur d’émission pour chaque type de combustible dans ces
inventaires est tributaire du niveau de développement du pays considéré (Guillaume et al.
2007). Il existe différents inventaires d’émissions et ces inventaires peuvent présenter des
différences importantes principalement dues aux différences de facteur d’émissions (Bond et
al. 2004). Par ailleurs les inventaires d’émissions s’appuient fortement sur les données
nationales d’observation de la pollution urbaine et de I’utilisation de combustibles fossiles.
Ces données provenant de différents organismes, la qualité, la représentativité et I’ uniformité
des données n’est pas toujours garantie. On peut comprendre la difficulté que représente la
mise en place d’un inventaire d’émissions globales au vu de ces différents parameétres. Quatre
scénarios d’émissions ont été utilisés en tests pour ORISAM-TM4. L’inventaire d’émission
de carbone suie du scénario de référence (Guillaume et Liousse, 2006) utilisé par le modele

est basé sur I’inventaire de Cooke et al. (1999).
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La figure 3.13 (d) montre que le modele reproduit des traces de carbone suie d’origine
africaine a 12300 m d’altitude. Les sources africaines sont localisées (figure 3.13 (a)) entre
10°S et 30°S, alors que dans I’hémisphere Nord, les zones de sources importantes de carbone
suie sont localisées entre 30°N et 60°N. La hauteur de la tropopause est donc plus basse au
niveau des zones de sources de I’hémisphere Nord. L’altitude de 12300 m atteinte par le
panache africain se situe en dessous du niveau de la tropopause dans cette tranche de latitude.
Par ailleurs, ce champ représente une moyenne sur un mois de modélisation, en octobre 2006.
Il est possible que la hauteur du panache de carbone suie africain soit due a des conditions
météorologiques circonstancielles comme une persistance dépressionnaire pouvant induire un

champ de divergence d’altitude.

3.3.4 Comparaisons des champs d’ozone de ORISAM-TM4 aux

données d’observation de La Réunion et d’lrene.

Les moyennes bi hebdomadaires des champs d’ozone de ORISAM-TM4 entre janvier 2005 et
février 2007 ont été comparés aux profils climatologiques calculés a partir des radiosondages
et aux données d’observations des sites d’Irene et de La Réunion (figures 3.14 et 3.15). Cette
étude a pour but d’évaluer la représentativité des champs d’ozone de TM4 par rapport aux

données d’observation (radiosondages).

Observations

Pour le site d’Irene, les champs de TM4 présentent une sous-estimation systématique par
rapport a la climatologie. On observe cependant une concordance relative avec les valeurs
climatologiques. Cette sous-estimation a été évaluée en pourcentage en prenant comme
référence les valeurs climatologiques de 1’ozone a la méme altitude que le niveau du modele
correspondant d’apres :

sous estimation%=100x(O3climatologique—O3TM4)/ O3climatologique

Les champs d’ozone de TM4 sous estiment globalement les valeurs climatologiques d’ Irene a
moins de 50%. Certains mois cependant (février a mai) présentent écart plus réduit avec les

valeurs des données d’observation.
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Mis a part le mois de janvier, les champs de TM4 sont globalement en accord avec les profils
climatologiques pour le site d’Irene.

A La Réunion, la sous-estimation des champs moyens d’ozone de TM4 est systématique et la
différence avec les profils climatologique est plus importante qu’a Irene. La sous-estimation
en pourcentage est globalement supérieure a 50% des valeurs climatologiques.

Les champs d’ozone de TM4 sont également inférieurs aux valeurs des données d’observation

a La Réunion.

Discussions

On observe que les champs d’ozone d’Irene correspondent mieux aux valeurs climatologiques
et aux données d’observation que les champs d’ozone de TM4 pour le site de La Réunion. La
proximité d’Irene par rapport aux sources photochimiques peut expliquer ce résultat.
Cependant, la sous-estimation des champs d’ozone du modéle par rapport aux moyennes
climatologiques et aux données d’observation reste importante pour les deux sites.

Plusieurs hypotheses peuvent alimenter la discussion sur ces observations. Sans entrer dans
des discussions sur les schémas chimiques du modele on peut faire la remarque que 1’objectif
de ce modele est I’amélioration de la modélisation des aérosols carbonés avec un schéma de
formation des aérosols carbonés secondaires. Ainsi, la source stratosphérique pour 1’ozone
troposphérique n’est pas un €lément bien appréhendé dans ce modele, du fait de la complexité
et des échelles spatiales mises en jeu dans ces mécanismes dynamiques. La section tendances
de I’ozone troposphérique de ce chapitre montre qu’a La Réunion la contribution de la source
stratosphérique serait en augmentation alors qu’a Irene, les sources photochimiques seraient
en progression. Un manque de prise en compte de la source stratosphérique est la premiere
hypotheése pouvant contribuer a expliquer le fait que les champs d’ozone du modele TM4
soient moins représentatifs a La Réunion.

La seconde hypotheése que I’on peut évoquer est que l’inventaire d’émission d’aérosols
carbonés utilisé pour forcer le modele (Guillaume et Liousse, 2006) sous €évalue les sources

réelles.
Pour conclure sur 1’utilisation d’un outil de modélisation du tel que ORISAM-TM4 dans le

cadre d’une ¢€tude des traceurs de feux de biomasse : bien que la comparaison des champs

d’ozone du modele montre une sous estimation importante, les champs de carbone suie
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présentent un intérét certain en premier lieu pour un diagnostic climatologique en amont
d’une campagne de mesures. Par ailleurs, I'utilisation de GIRAFE peut €galement jouer un
role dans la prévision du passage de panaches de polluants au dessus de La Réunion et
contribuer au déclenchement de mesures spécifiques sur le site. D’autre part, bien que la
résolution du modele dans la troposphere puisse paraitre insuffisante, on peut envisager une
¢tude se basant sur des reconstructions de type RDF de champs de carbone suie, dans
I’objectif de déterminer I’influence des feux de biomasse sur des profils d’ozone
troposphérique, 1’approche RDF permettant de compenser la faible résolution des données

d’initialisation par un apport d’information sous grille..
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Figure 3.14 Les moyennes bi hebdomadaires des champs ozone de ORISAM TM4 pour
le sire d’Irene en 2005 (carrés noirs), 2006 (carrés verts), 2007(carrés roses) sont
comparées aux moyennes climatologiques mensuelles du site (moyenne courbe rouge et
écart type tirets noirs) et aux données d’observation (croix bleues) a la méme altitude
pour chaque mois de janvier (a) a décembre (1).
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Figure 3.15 Les moyennes bi hebdomadaires des champs ozone de ORISAM TM4 pour
le site de La Réunion en 2005 (carrés noirs), 2006 (carrés verts), 2007 (carrés roses) sont
comparées aux moyennes climatologiques mensuelles du site (moyenne courbe rouge et
écart type tirets noirs) et aux données d’observation (croix bleues) a la méme altitude
pour chaque mois de janvier (a) a décembre (1).
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3.4 Conclusions et perspectives du troisiéme chapitre

La premiére partie de ce chapitre a présenté la climatologie et les tendances de 1’ozone
troposphérique dans la région du sud ouest de 1’Océ€an Indien (Réunion) et de I’ Afrique du
sud (Irene, Johannesburg). La comparaison des profils saisonniers de 1’ozone troposphérique
calculés a partir des jeux de données de radiosondages et du lidar a La Réunion montrent que
les climatologies sont généralement en bon accord sauf pour 1’été austral ou les profils lidar
présentent des valeurs d’ozone plus importantes en troposphere libre et en haute troposphére
ou les profils lidar présentent des valeurs inférieures aux profils de radiosondages pour
chaque saison. En raison de la nature des mesures lidar menées uniquement de nuit et par ciel
clair, on conclut que la climatologie lidar n’est pas représentative de la climatologie de
I’0zone réelle dans I’ensemble de la tropospheére.

Une comparaison des climatologies de 1’ozone troposphériques pour les différents sites de la
région et pour différents jeux de données a montré que bien que les climatologies présentent
des différences liées au contexte géophysique propre a chaque site, chaque jeu de donnée
reproduit le pic de printemps de 1’ozone troposphérique correspondant a la saison des feux de
biomasse.

Les tendances linéaires de 1’ozone troposphérique ont été calculées pour les sites d’Irene et de
La Réunion a partir des données de radiosondages. La tendance sur la colonne totale est
positive pour les deux sites. Un calcul de tendances séparant la troposphere en trois colonnes
et en distinguant chaque saison montre que la tendance positive a Irene est prépondérante
dans les basses couches. Oltmans et al. (2006) ont observé des résultats similaires pour
d’autres sites de 1’hémisphére Sud. Ce résultat pourrait étre di a une augmentation de la
pollution et de I’activité des feux de biomasse. Cette étude révele des différences entre les
sites d’Irene et de La Réunion ou la tendance la plus forte est observée en haute troposphere
particulierement en hiver austral.

La seconde partie de ce chapitre présente des éléments préliminaires a 1’étude des traceurs de
feux de biomasse. La variabilit¢ du monoxyde de carbone de MOPITT pour les niveaux 700
hPa et 350 hPa entre 2000 et 2007 pour La Réunion et Irene montre en basse troposphere
une saisonnalit¢ marquée correspondant a la période des feux de biomasse d’Afrique du Sud
et de Madagascar. Cette saisonnalité, visible en haute troposphere a Irene, est peu marquée a
La Réunion. Les données d’observation de MOPITT peuvent servir de base a 1’analyse des

campagnes de mesures du monoxyde de carbone par FTIR menées en 2002, 2004, 2007 et
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2009. Ces développements seront menés dans le cadre de la theése de Valentin Duflot et en
collaboration avec 1’équipe de Martine de Maziere de I’'IASB (Institut d’Aéronomie Spatiale
de Belgique).

L’examen d’un échantillon de données de mesures de monoxyde de carbone de I’ORA
montre que ces données ne présentent pas un intérét déterminant dans 1’étude des transports a
grande distance des produits émis par les feux de biomasse. D’autre part, le niveau moyen de
pollution mesuré a La Réunion est relativement bas et le contexte géophysique des basses
couches a La Réunion privilégie une rapide dispersion des polluants.

Enfin, un échantillon des champs de carbone suie issus du modele ORISAM-TM4 pendant la
saison des feux de biomasse 2006 est examiné pour différents niveaux troposphériques. Ces
champs permettent de visualiser les mécanismes responsables de 1’advection et de la
dispersion des polluants primaires issus des feux vers I’Océan Indien et La Réunion.

Ce modcle offre des perspectives d’utilisation dans le cadre de 1’étude régionale des traceurs
de feux telles que I’étude climatologique des sources ou encore une étude de type RDF basée

sur la reconstruction des champs de BC du mode¢le.
A la suite de cette étude de la climatologie régionale de 1’0zone troposphérique, il s’agit, dans

le prochain chapitre, de caractériser les anomalies positives d’ozone en fonction de leur

origine, stratosphérique ou photochimique.
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4 Analyse lagrangienne des anomalies

positives d’ozone
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4.1 Introduction

La variabilité de 1’ozone troposphérique est dépendante de ses sources. De méme, la tendance
de I’ozone troposphérique a long terme dépend de la contribution relative de chacune de ces
sources et aussi de 1’évolution de ces dernieres. Les échanges stratosphére — troposphére
(STE) sont une source importante d’ozone troposphérique. De nombreuses €tudes basées sur
des modélisations a 1’échelle globale ont été menées dans 1’objectif d’estimer 1’impact des
STE sur I’ozone troposphérique et la climatologie des STE. Récemment, Wild (2007) a publié
un inventaire des modélisations portant sur le bilan de 1’ozone depuis 1995. L’estimation
moyenne entre les différents modeles du flux d’ozone apporté par les STE dans la troposphéere
est de 636 = 273 Tg/an. Ce résultat peut varier d’un facteur 4 entre différents ¢tudes : Crutzen
et al. (1999) estime le flux de STE a 1440 Tg/an et Horowitz et al. (2003) estime ce flux a 343
Tg.an. Depuis 1995, la résolution de ces modeles globaux est de 1’ordre du degré. Par
conséquent, les mécanismes a méso-échelle responsables d’intrusions stratosphériques
tendent a é€tre sous estimés car cette résolution est insuffisante pour appréhender les
mécanismes a plus petite échelle. Une maniere de retrouver de l'information sous-grille en
utilisant des données de modeles globaux est de reconstruire par advection lagrangienne des
traceurs de constituants en utilisant 1'outil LACYTRAJ basé sur la technique RDF et présenté
dans le chapitre 2. La méthode présentée dans ce chapitre est donc basée sur 1’analyse de 16
années de mesures in situ (radiosondages) et de télédétection (profils lidar) et sur le calcul de
trajectoires lagrangiennes permettant la reconstruction de champs de vorticité potentielle.
Cette méthode permet de détecter a petite échelle des filaments de masses d’air d’origine

stratosphérique.

Ce chapitre présente 1’analyse des mesures ozone de La Réunion, site subtropical de
I’hémisphere Sud. Dans les subtropiques sud, des cas d’études de STE ont ét¢ identifiés et ont
donné¢ lieu a des publications (Baray et al. 1999, 2003). Cependant aucune climatologie des
STE spécifique a notre région d’étude n’a été établie.

Les objectifs de ce chapitre sont d’apporter des ¢€léments statistiques afin d’évaluer la
climatologie et I’impact de la source stratosphérique sur 1’ozone troposphérique mesuré a La

Réunion.
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A la suite d’un rappel sur ’utilisation de la vorticité potentielle en tant que traceur
stratosphérique, et d’une étude numérique sur la position climatologie du jet subtropical, la
méthodologie de classification des anomalies positives d’ozone est présentée. La consistance
statistique du jeu de données ainsi que la sensibilité de la méthodes aux différents critéres sera
discutée. Les résultats de I’étude portent sur la climatologie des intrusions stratosphériques, la
distribution verticales des anomalies positives d’ozone et sur les distributions de rapport de
mélange en ozone dans les masses d’air. Les travaux présentés dans ce chapitre ont été¢ soumis

a Atmospheric Environment fin Mars 2009.

4.2 la vorticité potentielle comme traceur stratosphérique

Le tourbillon absolu Ea ou vorticité absolue est un champ vectoriel défini par le rotationnel
de la vitesse absolue ga:%.(Vle). De méme le tourbillon relatif est défini par le

rotationnel de la vitesse relative E:E.(vxﬁ) (Holton 2004). Pour des mouvements

atmosphériques de grande ¢échelle, les composantes horizontales du tourbillon sont

négligeables devant sa composante verticale. Dans un repere cartésien, le tourbillon absolu se

définit par rapport au tourbillon relatif E’ par :
E=E+2Q=E+Ff E 4.1
ol 2Q=2Qsing.k = fk est le vecteur angulaire de rotation planétaire (Salby, 1996)

D’aprés Ertel (1942), le tourbillon potentiel ou vorticité potentielle est défini sur une surface

isentrope par:
00 ==
PV =+ f)(-g 5) =-g(E,.Vr0) E4.2

Dans un systeme de coordonnées isentropes (X,y,0) la vorticité potentielle s’€crit :

_ —g(f+kVoAU)
- Ip
06

Pour des mouvements adiabatiques et isentropes (réversibles), la vorticité potentielle d’une

PV E43

particule est un parametre conservatif. L’équation 4.2 montre que la vorticité potentielle est

reliée a la stabilité statique Ve Les isentropes ¢étant beaucoup plus rapprochées en

stratosphere qu’en troposphere, la vorticité potentielle stratosphérique atteint des valeurs 10
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fois plus élevées qu’en troposphere ou les valeurs typiques de PV sont comprises entre 0.1 et
1 PVU (1PVU = 10-6m2Ks-1kg -1). Ainsi, sous I’hypothése d’un mouvement adiabatique et
isentrope, la vorticit¢ potentielle est un traceur permettant de déterminer 1’origine
stratosphérique des masses d’air.

La vorticité potentielle prend des valeurs positives dans 1’hémisphere Nord et négatives dans
I’hémisphére Sud. Dans la suite de cette étude, les valeurs de vorticité potentielle seront

ramenées a leur valeur absolue.

4.3 Etude numérique de la climatologie du jet subtropical

Le but de cette section est d’utiliser les champs dynamiques dont nous disposons pour évaluer
de fagon climatologique, la position climatologique du courant-jet subtropical de
I'Hémisphere Sud et donc I’influence qu'il peut exercer sur le site de La Réunion. La premiere
¢tape de cette étude consiste a déterminer le niveau de pression correspondant le mieux a
’altitude du jet subtropical :

Les champs de vent zonal du centre européen ECMWF entre 1998 et 2008 correspondant a la
position de La Réunion (21°S et 55.5°E) ont ét¢ moyennés sur trois niveaux de pression
adjacents du modele (300 hPa, 200 hPa et 150 hPa) et sur une base mensuelle (figure 4.1). Les
moyennes sont représentées en traits pleins et les médianes correspondent aux marqueurs
circulaires. La figure 4.1 permet de visualiser le niveau de pression ou le vent zonal moyen est
maximal dans les données ECMWEF. Le niveau 200 hPa apparait donc comme le mieux
adapté pour le calcul d’une climatologie du jet subtropical. On observe un cycle annuel
traduisant le fait que le jet se rapproche de la latitude de La Réunion en hiver austral et s’en
¢loigne en ¢€té austral.

Par ailleurs, I’existence d’un écart entre moyenne et médiane du vent zonal permet
d’interpréter la forme de la distribution du module du vent zonal. Lorsque moyenne et
médiane sont confondues, la distribution est de forme gaussienne. La médiane sépare la
moiti¢ des événements d’un échantillon. Ainsi, une médiane supérieure a la moyenne traduit
un nombre important d’occurrences ou le module du vent zonal est fortement supérieur a la
valeur moyenne. Au niveau 300 hPa, les occurrences de vent zonal supérieur a la moyenne
ont lieu entre avril et septembre, a 200 hPa entre mai et aolit. A 150 hPa les moyennes et
médianes mensuelles sont globalement plus proches qu’aux niveaux de pression supérieurs,

traduisant des distributions du module du vent zonal au caractére fortement gaussien.
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Figure 4.1 Moyenne (traits pleins) et médiane (marqueurs o) mensuelles du vent zonal
en m.s-1 pour trois niveaux de pression (300 hPa, 200 hPa, 150 hPa) calculés a partir de
10 années de données ECMWF (1998-2008).

L’altitude de 200 hPa étant déterminée comme la plus appropriée pour 1’étude du jet grace
aux champs dynamiques ECMWF, une coupe méridienne a 55.5°E du pourcentage moyen
mensuel des occurrences ou le module vent zonal dépasse 30m.s-1 ont été calculées (figure
4.2).

Cette figure permet de visualiser la position du jet subtropical dans les deux hémispheres et
d’évaluer I’influence du jet a la latitude de La Réunion (21°S). Le module du vent zonal
présente de nombreuses occurrences de valeurs fortes en hiver austral. L’influence du jet au
printemps austral est également importante. On remarquera une distance méridienne de
I’ordre de 20 ° de la position du jet entre 1’hiver et I’été boréal. Dans I’hémisphere Sud, Le jet
subtropical se distingue par une séparation entre le jet polaire et le jet subtropical de mai a

septembre. Le déplacement méridien du jet est de I’ordre de 20°.
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Figure 4.2 Coupe méridienne du pourcentage moyen mensuel des occurrences ou le
module du vent zonal dépasse les 30m.s-1 sur 10 années de données ECMWF (1998-
2008).

4.4 Méthode de classification des anomalies positives

d’ozone

Chaque profil de la base de données ozone de La Réunion est comparé¢ au profil
climatologique du mois correspondant calculé a partir du méme type de données (lidar ou
radiosondages). Les valeurs de rapport de mélange en ozone dépassant 130 % de la valeur de
la moyenne climatologique sont appelés Anomalies Positives d’Ozone (APO).

La valeur de 30% est choisie pour étre globalement inférieure au pourcentage maximum que
peut représenter 1’écart type par rapport a la moyenne des profils climatologiques. En effet, si
I’on consideére que 1’écart type représente la variabilit¢ naturelle d’une moyenne, les
phénomeénes de STE participent a cette variabilité. Par conséquent il est nécessaire de fixer un
seuil globalement inférieur a I’écart type pour définir les APO a caractériser, et qui lui est

indépendant.
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Des rétrotrajectoires sont calculées avec le code lagrangien Lacytraj pour toutes les dates pour
lesquelles la mesure d’un profil ozone a été effectué par radiosondage ou lidar. Les
rétrotrajectoires sont lancées a partir de la position de La Réunion (21°S, 55.5°E). L’heure
d’initialisation des rétrotrajectoires pour les dates de radiosondages est 06 UT, 18 UT pour les
dates de mesures lidar. La grille de départ est un profil compris entre 900 hPa et 50 hPa avec
5 hPa de résolution verticale.

L’échelle de temps correspondant a la diffusion de la PV dans la troposphere est difficile a
déterminer précisément car fortement dépendante de la nature des processus dynamiques mis
en jeu lors d’intrusions stratosphériques. Néanmoins, une échelle de temps de 1’ordre de
quelques jours a souvent été utilisées dans des publications traitant des échanges stratosphere
— troposphere (Stohl et al., 2001, Fairlie et al. 1997, Dragani et al., 2002, Brioude et al., 2007)
comme étant 1’échelle de temps correspondant au passage d’une parcelle d’air dans un
systeme synoptique (Stohl et al., 2001). Dans le cadre de cette étude, trois séries de calculs de
rétrotrajectoires ont été lancés avec des durées de deux, cinq et dix jours. La sensibilité¢ de la
méthode a la durée des rétrotrajectoires fera 1I’objet de discussions dans la suite de ce chapitre.
La position initiale (d’un point de vue temporel) des rétrotrajectoires est utilisée afin de
reconstruire le profil correspondant de vorticité potentielle a partir des champs de PV du
centre Européen (ECMWF). Cette reconstruction repose sur 1’hypotheése que la PV est

conservée et advectée le long des trajectoires comme un traceur stratosphérique passif.

A la suite de cette étape, les profils d’ozone sont comparés aux profils de PV comme I’illustre
la figure 4.3. Chaque APO du profil d’ozone est classifiée en fonction de la valeur de la PV a
la méme altitude :

- Une APO est classifiée comme d’origine stratosphérique (STE, classe bleue, figure 4.3). si
la PV reconstruite a la méme altitude est supérieure a une valeur critique de PV. Waugh et al.
(2000) ont choisi une valeur critique de 2 PVU (1 PVU = 10-6m2Ks-1kg-1) pour leur
climatologie des intrusions dans la haute troposphere tropicale. La valeur de 2 PVU est aussi
largement utilisée pour distinguer les masses d’air stratosphériques dans les études globales et
aux moyennes latitudes (Stohl et al., 2001, Sprenger et Wernli, 2003). Cependant des études
expérimentales ont montré qu’aux latitudes subtropicales une faible valeur critique de PV
peut étre utilisée pour distinguer les masses d’air stratosphériques (Folkins et Appenzeller,
1996, Gouget et al., 1996). Au vu de ces éléments, une série de trois valeurs critiques de PV
(i.e. 1 PVU, 1.5 PVU et 2 PVU) sera testée et la sensibilité de la méthode a ce critére sera

discutée dans la suite du chapitre.
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- Une classe STE-TTL (classe rouge, figure 4.3) est définie pour les APO dans la haute
troposphere : les APO qui sont trop proches de la tropopause pour étre clairement identifiés
comme détachés du réservoir stratosphériques sont classifiés STE-TTL. La hauteur moyenne
mensuelle du point froid a été calculée a partir des profils de température de radiosondages
(figure 3.2). De plus, Sivakumar et al. (2006) localise le niveau moyen de 1’ozonopause a 1.9
km en dessous du niveau moyen de la hauteur du point froid. Par conséquent la marge
d’altitude concernant les APO classifiés STE-TTL s’étend sur 2 km en dessous de la hauteur

climatologique du point froid calculée pour La Réunion.

- Lorsque la PV reconstruite au niveau d’une APO est inférieure a la valeur critique,

I’anomalie est classifiéce NON-STE (classe verte, figure 4.3).
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Figure 4.3 Le profil reconstruit de vorticité potentielle (gauche) est comparé au profil
d’ozone mesuré le 15 février 2001 (droite). Ce profil d’ozone est lui méme comparé au
profil climatologique du mois de février afin de mettre en évidence les APO. La
classification des APO se traduit par le code couleur bleu (STE) vert (NON-STE) et
rouge (STE-TTL).

Si I’origine stratosphérique des APO de classe STE est clairement définie par un rapport de

mélange en ozone élevé et par une signature de PV, il est important de mentionner que la
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classe NON-STE est composée de masses d’air de différentes catégories. Ces masses d’air
présentent un rapport de mélange en ozone élevé mais pas de signature de PV. Différents

contextes peuvent expliquer 1’origine de ces masses d’air.

- La photochimie de précurseurs d’ozone injectés en troposphere libre par convection couplée
au transport a longue distance peut étre responsable du rapport de mélange en ozone ¢€levé
dans ces masses d’air.

- Les masses d’air de classe NON-STE peuvent aussi provenir de la stratosphére via une
intrusion qui a eu lieu a une date antérieure a la date initiale (du point de vue temporel) de
calcul des rétrotrajectoires. De plus, la signature stratosphérique sur la PV peut étre
rapidement altérée par des processus de diffusion. D’apres Bithel et al. (1999), la signature
chimique des masses d’air d’origine stratosphérique a une durée de vie plus longue que la
signature thermodynamique.

- les APO peuvent étre dues a 1’ozone produit suite a la production de NOx émis par les
éclairs (Bond et al. 2002).

- Enfin, les APO de classe NON-STE peuvent provenir d’une couche limite polluée et avoir

¢té advectées dans la troposphere par la convection tropicale.

4.5 Discussion sur la consistance du jeu de données

Il s’agit dans cette section d’évaluer si la base de données ozone de La Réunion est un
¢chantillon représentatif dans le cadre d’une ¢étude des STE. Dans cette optique, on compare
la fréquence cumulée des distributions annuelle et mensuelle des STE détectés dans la base de
données ozone a la fréquence cumulée des distributions annuelle et mensuelle des mesures
ozone (figure 4.4).

La figure 4.4 présente les courbes de fréquence distinguant les jeux de données radiosondages
et lidar et regroupant les deux jeux de données. Que I’on distingue les jeux de données ou pas,
les coefficients de corrélation présentent des valeur proches de 1, signifiant que 1’évolution
temporelle de I’événement STE est semblable a 1’évolution temporelle des mesures ozone, a
I’échelle annuelle comme a 1’échelle mensuelle. Les résultats sont similaires pour tous les

paramétres de PV et de durée de rétrotrajectoires.
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Par conséquent ces résultats apportent des éléments validant le jeu de données de mesures

ozone de La Réunion comme échantillon statistiquement satisfaisant pour 1’étude du

phénoméne STE a I’échelle annuelle comme a I’échelle mensuelle.
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Figure 4.4 La fréquence cumulée de la distribution annuelle (a,c,e) et mensuelle (b,d,f)
des occurrences de STE (courbes bleues) est comparée a la fréquence cumulée de la
distribution des mesures ozone. Les jeux de données lidar et radiosondages sont
confondus en (a) et (b), les vignettes (c) et (d) distinguent les mesures de radiosondages,
les vignettes (e) et (f) distinguent les mesures lidar. Le coefficient de corrélation R entre
les deux courbes est reporté sur chaque vignette.
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4.6 Distributions inter annuelle et mensuelle des STE

détectées

Observations

La figure 4.5 présente la distribution inter annuelle du pourcentage de profils présentant une
STE parmi les mesures ozone de La Réunion. Les résultats sont présentés pour différents
critéres de PV et de durée de rétrotrajectoires.

On observe une variabilité inter annuelle importante pour tous les cas d’étude.

Cependant, les courbes correspondant aux différents cas d’étude présentent certains
similitudes : peu de STE détectés en 1994, 1999 , 2002 ; augmentation du pourcentage de
STE entre 1994 et 1999, en 2001, entre 2002 et 2005.

La figure 4.6 présente la distribution interannuelle en pourcentage des mesures ozone de La
Réunion entre 1992 et 2006. Cette distribution montre une augmentation de la fréquence des
mesures ozone a partir de 1998. Cette année correspond au début des mesures lidar dial a La

Réunion et a I’année ou le site a rejoint le réseau SHADOZ.
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Figure 4.5 Distribution inter annuelle du pourcentage de STE détectés dans les mesures
ozone de La Réunion entre 1992 et 2006 pour différents critéres de valeur critique de PV
et de durée de rétrotrajectoires.
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Figure 4.6 Distribution inter annuelle en pourcentage des mesures ozone a La Réunion.

Discussions

Le calcul de la distribution inter annuelle des STE détectés s’inscrit dans la continuité du
calcul de tendances de 1’ozone troposphérique présenté au chapitre 3. Le résultat des calculs
des tendances troposphérique a La Réunion montre une tendance positive en haute
troposphere, couche troposphérique a priori la plus concernée par les échanges stratosphere -
troposphere. La distribution inter annuelle des STE détectés vise donc a entériner le résultat
présenté au chapitre 3.

Cependant, deux raisons s’opposent au calcul d’une tendance sur la période 1992-2006:

La premicre est la variabilit¢ importante des résultats qui ne permet pas de dégager une
tendance statistiquement significative au regard de la variabilité.

D’autre part, il est important de mettre en perspective le nombre d’évenements STE détectés
par année de mesures par rapport au nombre de mesures. En effet, la base de données ozone
de La Réunion représente 630 profils entre 1992 et 2006. Jusqu’en 1998, le pourcentage total
des mesures ozone est inférieur a 5% (une trentaine de profils) par an. Le nombre de profils
présentant des STE parmi I’ensemble des profils ozone de La Réunion durant cette période

varie entre 10% et 20 % pour le critere 1.5 PVU et 5 jours de rétrotrajectoires, ce qui
p J 1 q
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représente entre 3 et 6 profils marqués STE. Apres 1998, le nombre de mesures ozone peut
atteindre une centaine de profils (en 2005) mais le nombre total de profils marqués STE reste
insuffisant au regard de 1’échelle de temps considérée pour le calcul de tendances.

Par conséquent, ces résultats ne permettent pas de confirmer ou d’infirmer le rdle des
¢changes stratosphere — troposphere dans la tendance positive de 1’ozone en haute troposphere
a La Réunion.

Enfin, ce type d’étude souleve I’importance des mesures atmosphériques en continu. En effet,
si les 16 années de données traitées a ce jour ne permettent pas de dégager une tendance inter
annuelle de P’activit¢ des STE, la réitération de cette étude sur une base de données plus
longue est une perspective intéressante mais dépendante de la continuité et de la fréquence

des mesures a long terme.

4.7 Distributions mensuelles

Observations

La figure 4.7 présente la distribution mensuelle du pourcentage de STE détectées dans les
mesures ozone de La Réunion entre 1992 et 2006. Cette distribution est représentée pour
différentes valeurs critiques de PV et pour différentes durées de rétrotrajectoires, soit 9 cas au
total.

La climatologie mensuelle des STE détectés par la méthode RDF montre deux
caractéristiques importantes :

- Chaque mois de I’année comporte des cas de STE. La valeur minimum est de 2.8% de
profils contaminés STE en juin (2PVU, 2 jours de rétrotrajectoires).

- Le pourcentage des STE détectés dans les profils ozone est important durant le printemps
austral ( septembre — octobre — novembre) et 1’été austral (décembre — janvier — février).
L’amplitude des courbes (i.e. le pourcentage des STE détectés) durant ces saisons varie en
fonction des critéres de PV et de durée de rétrotrajectoires.

La figure 4.8 présente la distribution mensuelle en pourcentage des mesures ozone de La
Réunion. La distribution mensuelle est assez régulicre et varie entre 8 % et 11.5 % au cours
de I’année et on observe un peu moins de mesures durant les mois de fermeture universitaire

(6.4 % en janvier, 6.2 % en décembre, 5. 4% aoft).

105



Analyse lagrangienne des anomalies positives d’ozone

1PVU

*— 10 days

%

months
1.5 PVU

a0k 2 days *— 5 days *— 10 days

%

months
2 PVU

%

months

Figure 4.7 Distribution mensuelle du pourcentage de STE détectés dans les mesures
ozone de La Réunion entre 1992 et 2006 pour différents critéres de valeur critique de PV
et de durée de rétrotrajectoires.

Figure 4.8 Distribution mensuelle en pourcentage des mesures ozone a La Réunion.
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Discussions

Les trois objectifs de cette section sont :

- De donner une estimation de la sensibilité de la méthode aux critéres de PV et de durée de
rétrotrajectoires

- De fournir un ordre de grandeur des occurrences de STE détectées dans la base de données
ozone de La Réunion

- D’identifier et de discuter les caractéristiques récurrentes de la climatologie mensuelle des

STE ressortant parmi les différents criteres de PV et de durée de rétrotrajectoires.

En ce qui concerne la sensibilit¢ de la méthode aux criteres de PV et de durée de
rétrotrajectoires, la figure 4.5 montre que pour une durée de rétrotrajectoire fixée, le nombre
de STE détectés augmente lorsque 1’on diminue la valeur critique de PV. A P’inverse, pour
une valeur critique de PV donnée, I’extension de la durée des rétrotrajectoires augmente
globalement le pourcentage de STE détectés.

Par conséquent il est cohérent de retrouver un nombre minimum de STE pour les criteres les
plus stricts : 2 PVU , 2 jours de rétrotrajectoires ; et un nombre maximal de STE pour les
critéres les moins stricts 1 PVU , 10 jours de rétrotrajectoires. Ainsi, le pourcentage moyen
annuel de STE détectées dans les données ozone de La Réunion varie entre 9.9% (2PVU,

2jours) et 28.5% (1 PVU, 10 jours).

Le nombre de STE détectés est dépendant du choix de la valeur critique de PV et de la durée
des rétrotrajectoires. Cependant certaines caractéristiques de la climatologie des STE sont
récurrentes parmi les différents tests de sensibilité. La sensibilité de la méthode et les résultats
principaux seront présentés dans les sections suivantes pour les distributions verticales et les
distributions de rapport de mélange en ozone. Cependant il est souhaitable de faire un choix
parmi les différents critéres de valeur critique de PV et de durée de rétrotrajectoires pour la
présentation des résultats suivants. Dans la suite de ce chapitre, les distributions présentées
correspondent aux critéres de 1.5 PVU comme valeur critique et 5 jours de rétrotrajectoires.
Ce choix, quelque peu arbitraire, repose sur 1I’hypothese que les critéres 1PVU - 10jours

(2PVU - 2jours ) seraient de nature a surestimer (sous estimer) le nombre de STE détectés.

La coupe méridienne a 55.5° E et 200 hPa du pourcentage moyen d’occurrences de vent zonal

de module supérieur a 30 m.s-1 est présenté figure 4.2. Le jet subtropical est plus proche de
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La Réunion en hiver austral mais exerce ¢galement une influence sur 1’ozone troposphérique
a d’autres saisons. Des cas d’étude d’intrusions stratosphériques dans la région ont été
identifiés durant I’hiver austral (Baray et al. 1998) mais aussi durant d’autres saisons, mettant
en jeu différents mécanismes dynamiques : influence de la convection tropicale durant I’été
austral (Leclair de Bellevue et al. 2006), un cas de goutte froide au printemps austral (Baray et
al., 2000). Enfin, d’apres Postel et al. (1999) la fréquence des déferlements d’ondes de Rossby

(RWB) est maximale durant I’été austral.

La distribution mensuelle des STE montre que les intrusions stratosphériques peuvent avoir
lieu a tout moment de I’année. Au regard de la durée temporelle (16 ans) que recouvre la base
de données ozone et de la régularit¢ mensuelle de la fréquence des mesures (figure 4.8), il
semble que les STE détectées a La Réunion sont un phénomene régulier fortement dépendant
de mécanismes locaux a proximité de la tropopause tels que les foliations de tropopause, qui,

d’apres Elbern et al. (1998) ont une variabilité saisonniére peu marquée.

Cette étude suggere que les intrusions stratosphériques sont prédominantes durant le
printemps et 1’été¢ a La Réunion, mais pas en hiver austral. Bien que le jet subtropical soit plus
proche de La Réunion, son influence en hiver austral sur 1’ozone troposphérique est de
moindre importance que durant 1’été austral, saison ou le jet est susceptible d’interagir avec la
convection tropicale. La distribution mensuelle montre un nombre important d’occurrences de
STE durant I’été austral. Ce résultat est en accord avec la climatologie des déferlements
d’ondes de Rossby de Postel et al. (1999). Cette climatologie, localisée le long de la
tropopause subtropicale, montre que les déferlements d’ondes de Rossby ont un maximum
d’occurrence durant 1’été dans les deux hémisphéres. Par ailleurs, Chen et al. (1995) avance
que le fort gradient de PV au niveau de la tropopause durant I’hiver austral peut jouer un role
de barriere dynamique conduisant & un nombre réduit d’échanges stratosphere — troposphere
durant I’hiver austral.

Le jet subtropical est plus haut en latitude et plus intense (figure 4.2) en hiver austral. Le jet
présente €galement un aspect plus rectiligne a cette saison en raison du nombre réduit de
RWB par rapport a I’été austral (Postel et al., 1999). Cette configuration est donc peu
favorable aux échanges stratosphere troposphere. Ainsi, le mécanisme de STE planétaire

¢tudi¢ en juillet 1998 semble donc assez atypique ( Baray et al., 2000).
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4.8 Distribution verticale des anomalies positives d’ozone

Observations

La figure 4.9 présente la distribution verticale entre 1 km et 20 km d’altitude des occurrences
d’anomalies positives d’ozone cumulées sur 1’ensemble de la base de données ozone de La
Réunion. Ces anomalies sont classifiées STE, NON-STE ou STE-TTL.

Le maximum d’occurrences apparait pour la classe NON-STE et s’étend sur I’ensemble de la
troposphéere entre 1 km et 15 km d’altitude. Les modes principaux de cette distributions
s’étendent entre 4 km et 13 km d’altitude.

Les anomalies positives d’ozone de classe STE sont distribuées entre 8 km et 15 km d’altitude
et d’occurrence plus fréquente en haute troposphere. On observe des occurrences

individuelles de STE au dessous de 7 km d’altitude.

La distribution verticale saisonniere des anomalies positives d’ozone est présentée en figure
4.10. La classification est similaire a celle de la figure 4.9.

On observe des cas de STE profonds a chaque saison jusqu’a environ 7 km d’altitude. Des cas
individuels de STE sont observables en dessous de cette altitude.

Le maximum d’occurrence des STE a lieu pendant le printemps austral alors que le maximum
d’occurrence de la classe NON-STE a lieu pendant 1’été austral.

Pendant le printemps austral, la classe NON-STE est distribuée plus réguliérement qu’aux
autres saisons sur I’ensemble de la troposphere.

Enfin, le nombre total d’anomalies positives d’ozone dans la région de ’'UTLS est minimal en

hiver austral.
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Figure 4.9 Distribution verticale des occurrences d’anomalies positives d’ozone
cumulées sur I’ensemble des profils de la base de données de La Réunion (1992-2006) et
classifiées STE (bleu), NON-STE (vert) et STE —TTL (rouge).
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Figure 4.10 Distribution verticale saisonniere des occurrences d’anomalies positives
d’ozone cumulées sur I’ensemble des profils de la base de données de La Réunion (1992-
2006) et classifiées STE (bleu), NON-STE (vert) et STE —TTL (rouge).
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Discussions

La méthode de classification des STE s’appuie sur 1’existence d’un rapport de mélange en
ozone ¢levé et d’une signature de PV reconstruite significative a la méme altitude. Cependant,
lorsque le profil d’ozone présente un enrichissement sur une large partie de la troposphere, la
méthode impose souvent de réaliser une troncature dans la classification du profil. La figure
4.3 illustre bien cette particularité : le profil d’ozone présente un enrichissement par rapport a
la climatologie a partir de 9 km d’altitude. Cependant, le profil de PV reconstruit présente des
filaments de fortes valeurs a 10 km et a partir de 13 km, ce qui conduit a une classification
mixte STE et NON-STE a partir de 9 km du profil d’ozone. Cette classification doit étre
considérée comme juste mais a minima. En effet, ’intrusion stratosphérique détectée sur le
profil peut également contribuer au rapport de mélange en ozone de certains points de classe
NON-STE a partir de 9 km. Cette troncature systématique conduit probablement a une sous
estimation des occurrences de STE sur les profils verticaux. Par conséquent, les résultats de

cette section sont a considérer avec précaution.

Cet aspect de la méthode met en évidence de fagon générale la difficulté inhérente au
traitement systématique et avec des criteres communs, d’une base de données ozone

présentant une multitude de cas de figure.

Les tests de sensibilit¢ de la méthode appliqués aux distributions verticales montrent que
I’augmentation de la valeur de critique de PV diminue le nombre global d’occurrences mais
ne change pas les caractéristiques des distributions verticales. Par contre, I’extension de la
durée des rétrotrajectoires augmente le nombre d’occurrences apparentes en moyenne et basse

troposphére pour toutes les saisons.

4.9 Distribution des rapports de mélange en ozone

Les masses d’air qualifiées d’anomalies positives d’ozone ont été distribuées en fonction de
leur rapport de mélange en ozone. Les occurrences sont cumulées par tranches de 10 ppbv
entre 0 et 250 ppbv. Les figures 4.11 et 4.12 présentent les distributions saisonnieres du

rapport de mélange en ozone contenu dans les masses d’air classifiées STE (figure 4.11) et
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NON-STE (figure 4.12). La modélisation par une courbe gaussienne permet de mieux
visualiser la position du mode principal des distributions. Le coefficient de corrélation entre

chaque distribution et sa courbe gaussienne est reporté en table 4.1.

Observations

L’objectif est de décrire le contenu en ozone relatif a chaque classe en fonction des différents
mécanismes chimiques et ou dynamiques pouvant €tre favorisé a une saison donnée.

La distribution saisonni¢re du rapport de mélange en ozone de la classe STE montre que le
mode principal de la distribution du printemps est centrée sur une valeur plus élevée (~140
ppbv) qu’aux autres saisons ou le mode principal est centré sur des valeurs inférieures ou
¢gales a 100 ppbv.

La distribution saisonnie¢re du rapport de mélange en ozone de la classe NON-STE montre
¢galement que le mode centré sur la valeur de rapport de mélange la plus élevée (100 ppbv)
est celui du printemps. Les modes centrés sur les valeurs les plus basses sont ceux de 1’hiver
et de 1’ét¢ austral, tous deux proches de 80 ppbv. La distribution d’hiver présente des
occurrences de hautes valeurs de rapport de mélange en ozone non prises en compte par la

modélisation gaussienne.

La sensibilit¢ des distributions d’ozone par rapport aux criteres de PV et de durée de
rétrotrajectoires a été examinée. Les caractéristiques discutées sont le nombre d’occurrence et
la position du mode principal des distribution. La translation du mode principal n’est
mentionnée que si elle correspond a une valeur supérieure ou égale a la résolution de la
distribution (i.e. 10 ppbv) et que si elle est récurrente pour un critere fixe (i.e. valeur critique
de PV ou durée de rétrotrajectoire).

Les résultats montrent que pour une durée de rétrotrajectoires fixée, 1’augmentation de la
valeur critique de PV de 1 PVU a 2 PVU a pour conséquence une diminution du nombre
d’occurrences de STE. Le mode principal reste centré sur les mémes valeurs d’ozone pour
chaque saison et chaque test.

Lorsque I’on fixe la valeur critique de PV, I’extension de la durée des rétrotrajectoires n’a pas
d’effet apparent sur le nombre d’occurrences. Le mode principal reste centré sur la méme
valeur d’ozone pour I’hiver et I’automne, alors que les modes d’été et de printemps austraux

sont translatés vers des valeurs d’ozone plus faibles.
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été - DJF automne- MAM hiver - JJA printemps- SON
STE 0.91 0.84 0.68 0.88
NON-STE 0.95 0.92 0.93 0.83

Table 4.1 Coefficients de corrélation entre la courbe de distribution du rapport de
mélange en ozone et la courbe de modélisation gaussienne pour chaque saison et pour les

classes STE et NON-STE.
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Figure 4.12 Distribution des occurrences du rapport de mélange en ozone (ppbv) dans
les masses d’air classifiées NON-STE.

Discussions

Il est intéressant de comparer le nombre important d’intrusions stratosphériques durant le
printemps austral et le pic de printemps observé dans la climatologie de 1’ozone
troposphérique (Clain et al., 2009). Le pic de printemps de 1’ozone troposphérique a
largement ¢€té attribué aux émissions de précurseurs issus des feux de biomasse d’Afrique du
Sud et de Madagascar, couplées au transport a grande échelle vers La Réunion au printemps
austral. Le maximum de printemps est apparent dans les distributions de rapport de mélange
en ozone des masses d’air classées NON-STE (figure 4.12) : la distribution d’ozone du
printemps austral est centrée sur une valeur de rapport le mélange (i.e. 110 ppbv) supérieure
aux valeurs centrales des autres distributions. La figure 4.11 montre la méme configuration
(i.e. distribution centrée sur ~140 ppbv) pour la distribution des anomalies positives d’ozone
classées STE au printemps austral. Il est important de comprendre que si une signature
stratosphérique est identifié¢e sur un profil d’ozone, les sources photochimique et

stratosphériques peuvent toutes deux contribuer au rapport de mélange en ozone résultant. ce
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contexte a été identifi¢ par Randriambelo et al. (1999) sur un cas d’étude a La Réunion ou
apparaissaient a la fois I’influence des feux de biomasse et une signature stratosphérique.

Les résultats présentés dans ce chapitres concernant la climatologie des STE et la distribution
verticale des anomalies positives d’ozone suggerent que les intrusions stratosphériques sont
¢galement susceptibles de contribuer au pic de printemps de 1’ozone troposphérique, en

particulier en haute troposphere ou la distribution des occurrences de STE est maximale.

Les distributions du rapport de mélange en ozone des masses d’air classifiées STE présentent
des caractéristiques différentes pour chaque saison. Bien que les résultats présentés ici
plaident en faveur d’une  participation importante des STE au bilan de 1’ozone
troposphérique, en particulier en été et au printemps austral, I’ozone troposphérique de
background peut également contribuer aux différences observées entre les distributions. Dans
le but de comprendre I’influence de 1’ozone de background sur ces distributions, il serait
nécessaire de déterminer avec précision les mécanismes dynamiques mis en jeu lors de
chaque intrusion stratosphérique durant chaque saison. Ces éléments peuvent apporter des
informations importantes sur les é€chelles de temps relatives aux différents mécanismes
dynamiques et par conséquent sur les mécanismes de mélange susceptibles d’intervenir avec

les masses d’air troposphériques plus anciennes.

4.10 Conclusions et perspectives du quatrieme chapitre

Les résultats présentés dans ce chapitre ont été obtenus grace aux calculs de rétrotrajectoires
du code lagrangien Lacytraj. L’advection de la wvorticit¢ relative comme traceur
stratosphérique passif et la comparaison des profils de PV reconstruite aux profils d’ozone
permet de déterminer 1’origine stratosphérique des anomalies positives d’ozone. La
climatologie des STE, les distributions verticales et les distribution de rapport de mélange en

ozone ont été calculés a partir de cette classification.

Les échanges stratosphere — troposphére peuvent avoir lieu a tout moment de 1’année : en
effet, il n’existe pas de mois ne comportant pas de STE dans la base de données de La
Réunion.

La climatologie mensuelle des échanges stratosphére - troposphére présente deux maximums

d’occurrence : durant le printemps austral, quand ’activité du jet subtropical reste importante
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et durant I’été austral lorsque la fréquence des RWB est maximale et lorsque 1’interaction
entre le jet et la convection tropicale peut donner lieu a des échanges stratosphere —
troposphere.

Les distributions verticales montrent que les occurrences de STE couvrent toute la
troposphere libre.

Il est possible que le rapport de mélange en ozone li¢é aux intrusions stratosphérique soit
influencé par le niveau de fond de 1’ozone : en effet, le niveau d’ozone li¢ aux intrusions
stratosphériques est plus élevé durant le printemps austral.

Durant le printemps austral, les sources photochimique comme stratosphérique peuvent
contribuer au pic de printemps de 1’0zone troposphérique.

La source stratosphérique présentant un maximum d’occurrences en haute troposphére, son
influence peut contribuer a expliquer la hauteur climatologique de la tropopause au printemps

austral (figure 3.2).

Les tests de sensibilit¢ de la méthode montrent que D’extension de la durée des
rétrotrajectoires pour une valeur critique de PV fixée conduisent a :

une augmentation du nombre de STE détectées

une augmentation des occurrences de STE en moyenne et basse tropospheére.

une translation des modes principaux de rapport de mélange en ozone vers des valeurs plus
basses en €té et au printemps.

Ce dernier résultat est concordant avec 1’augmentation des occurrences de STE en moyenne et
basse troposphére ou le rapport de mélange en ozone est climatologiquement plus bas qu’en
haute troposphére.

L’augmentation de la valeur critique de PV pour une durée fixe de rétrotrajectoires conduit a
une diminution du nombre de STE détectées mais ne change pas sensiblement les autres

caractéristiques des distributions verticales ni de rapport de mélange en ozone.

En terme de perspectives, le développement d’un module d’advection de la vapeur d’eau dans
le code lacytraj permettra une caractérisation plus fine des intrusions stratosphériques
conjointement avec 1’utilisation des mesures de vapeur d’eau faites par lidar Raman a La
Reéunion entre 2001 et 2005. Ces derniéres mesures sont actuellement en cours de validation
dans le cadre de la theése de Christophe Hoareau au LATMOS.

Par ailleurs, il a ét¢ mentionné en section 4.2 que la classe NON-STE est constituée de masses

d’air de différentes catégories. Une piste d’approfondissement de cette étude pourrait porter
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sur la caractérisation des différentes catégories co-existant dans la classe NON-STE en
s’inspirant du travail de Naja et al. (2003). L’¢tude de Naja et al. porte sur la caractérisation
des masses d’air en couche limite et basse troposphére en fonction de la saison et de leur
temps de résidence au dessus de I’Europe, assimilée a une zone source de précurseurs
d’ozone.

De la méme fagon, la caractérisation des masses d’air de classe NON-STE peut bénéficier de
I’information contenue dans les trajectoires. Cette étude nécessite le calcul de trajectoires
suffisamment longues de I’ordre de 10 jours et pourrait consister en la mise en place d’une
classe définissant les masses d’air en fonction de leur temps de résidence au dessus des zones
régionales de sources photochimiques (Afrique du Sud et Madagascar). Au sein de cette
classe, on peut distinguer les masses d’air en fonction de leur temps de résidence au dessous
d’un certain niveau d’altitude a déterminer. Ce niveau critique d’altitude est a définir en
fonction de la saison et de I’estimation de la hauteur d’injection des précurseurs d’ozone

provenant des feux de biomasse et/ou de la pollution anthropique.

La détermination de la réversibilit¢ des masses d’air provenant d’une intrusion
stratosphérique est un parametre important a prendre en compte dans le but de déterminer

avec plus de précision I’impact des STE sur le bilan de I’ozone troposphérique.

Enfin, il serait intéressant d’appliquer la méthode a Irene puis a d’autres sites du réseau
SHADOZ afin d’étudier la variabilité¢ des intrusions stratosphériques et 1’impact des sources

d’ozone pour chaque site.

Finalement, cette méthode montre qu’une approche lagrangienne basée sur une étude a haute
résolution de mesures in situ révele des caractéristiques locales qui ne sont pas discernables
avec une approche globale. Par exemple, 1’application de la méthode a la base de données
ozone de La Réunion montre que le maximum de STE est détecté en été et au printemps
austraux. La climatologie de James et al. (2003) avance des résultats de modélisation globale

favorisant un maximum d’occurrence des STE dans I’hémisphere Sud durant I’hiver.
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La connaissance des mécanismes qui influencent le bilan de 1’ozone troposphérique est un
enjeu important. En effet, I’ozone troposphérique a non seulement un impact sur la capacité
oxydante de I’atmosphére mais aussi un impact sur le bilan radiatif terrestre. Son activité en
tant que gaz a effet de serre est maximale en haute troposphere (Forster & Shine, 1997).
L’impact de 1’ozone sur le climat est une problématique mondiale. La distribution des
précurseurs chimique de 1’ozone troposphérique et 1’apport de la source stratosphérique sont
soumises a une grande variabilité spatiale et temporelle. Ainsi, ’'impact de 1’ozone
troposphérique sur le climat peut s’aborder a la fois a I’échelle globale mais aussi a 1’échelle

régionale.

L’objectif de cette these est d’apporter des éléments permettant d’évaluer, dans la région du
Sud ouest de 1’Océan Indien et de I’Afrique du Sud, P'impact relatif des sources

stratosphérique et photochimique sur 1’ozone troposphérique.

Dans cet perspective, les données ozone de La Réunion et d’Afrique du Sud sont exploitées,
tout d’abord dans le cadre d’une ¢étude climatologique régionale, d’une comparaison des
différents types de données et du calcul de tendances troposphériques. La comparaison des
données ozone de radiosondages aux données lidar mettent en évidence un bon accord des
profils saisonniers dans la troposphere libre sauf pour 1’¢té¢ austral ou les profils lidar
présentent plus d’ozone que les profils de radiosondages, et en haute troposphére a toutes les
saisons, ou les profils lidar présentent moins d’ozone que les profils de radiosondages.
L’étude comparative des climatologies de 1’ozone troposphérique a La Réunion et en Afrique
du Sud révele des différences liées au contexte géophysique de chaque site. Cette étude
suggere que la climatologie de 1’ozone troposphérique est fortement influencée par I’émission
de précurseurs lors de feux de biomasse en Afrique du Sud et a Madagascar au printemps
austral. Enfin, le calcul des tendances linéaires de 1’ozone troposphérique révele une tendance
positive sur la colonne totale pour les deux sites, suggere une intensification de 1’activité des
feux de biomasse en Afrique du Sud et une augmentation des échanges stratosphere —

troposphéere a La Réunion durant la période 1990-2008.

La seconde partie de ce travail traite de la caractérisation des anomalies positives d’ozone
avec une approche Lagrangienne appliquée a la base de données ozone de La Réunion. Cette

analyse consiste a comparer de facon systématique, pour chaque profil d’ozone, les valeurs
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fortes de rapport de mélange en ozone aux profils de PV reconstruits par la méthode RDF
grace au code trajectographique Lacytraj. Cette approche permet de caractériser les anomalies
positives d’ozone d’origine stratosphérique (STE) sur chaque profil d’ozone. Les distributions
temporelles, spatiale et les distributions de rapport de mélange en ozone liées aux STE sont
présentées. Cette étude montre que les échanges stratosphere — troposphere peuvent avoir lieu
a tout moment de I’année et présentent un maximum d’occurrence en été austral et au
printemps austral. En ¢té austral, 1’interaction du jet avec des systemes dépressionnaires
tropicaux, mais aussi ’interaction du jet avec les déferlements d’ondes de Rossby sont
susceptibles d’induire des STE. Au printemps austral, 1’activit¢ du jet au niveau de La
Réunion est importante et peut donner lieu a des STE. Ces résultats suggerent que la source
stratosphérique est susceptible de contribuer au pic de printemps observé dans la climatologie
de I’ozone troposphérique. Nous montrons que les anomalies positives d’ozone de type STE
sont principalement localisées en haute troposphere. Ce résultat est important dans la mesure
ou I’impact radiatif de 1’ozone troposphérique est maximal en haute troposphére et dans la

mesure ou la tendance de 1’ozone en haute troposphere est positive a La Réunion.

Ce travail présente plusieurs perspectives de développement directes. Il serait intéressant tout
d’abord d’approfondir I’influence des feux de biomasse sur le bilan de 1’ozone
troposphérique. Ce travail peut étre réalis€¢ notamment avec 1’exploitation des mesures de CO
de MOPITT et des campagnes FTIR a La Réunion, puis sous la forme d’une étude de type
RDF avec les champs de carbone suie du modele ORISAM TM4. Une autre piste
d’approfondissement consiste a exploiter I’information contenue dans les trajectoires afin de
déterminer le temps de résidence des masses d’air au dessus des zones de sources de
précurseurs.

Par ailleurs, la caractérisation des échanges stratosphere — troposphere peut étre améliorée
avec le développement d’un code microphysique pour I’advection de la vapeur d’eau dans le
code lacytraj, et ’exploitation des mesures de vapeur d’eau par lidar RAMAN réalisées a La
Réunion entre 2001 et 2005.

Dans le but de compléter 1’étude régionale de I’impact des différentes sources sur le bilan de
I’0zone, il serait intéressant d’appliquer cette approche a la base de données ozone d’Irene en
Afrique du Sud. Ce travail peut aussi étre effectué sur tous les sites de mesures du réseau
SHADOZ dans le but d’évaluer ’activité des échanges stratosphére — troposphere dans

I’hémisphere Sud.
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Enfin, une piste de développement de ce travail serait d’apporter une évaluation quantitative
de I’influence des STE sur le bilan de I’ozone troposphérique en ¢tudiant la réversibilité des

¢changes avec le réservoir stratosphérique.

Les travaux effectués dans le cadre de cette thése abordent deux thématiques : la thématique
de I’é¢tude des échanges stratosphere — troposphere et la thématique de la quantification et du
transport des polluants dans la troposphere. Ce dernier aspect est en cours de développement
au LACy dans le cadre de la thése de Valentin Duflot portant sur ’influence des feux de
biomasse et la dispersion des polluants (ozone, CO, CO2, aérosols...) dans la troposphere de
I’Océan Indien. Son travail s’appuie sur une étude multi instrumentale (FTIR, lidar, MOPITT)
et de modélisation (MOCAGE) et bénéficie de collaborations extérieures, notamment le

Laboratoire d’ Aérologie et 'TASB.

La thématique de la dynamique et de la physico-chimie troposphériques a La Réunion offrent
d’autres perspectives de développement importantes notamment en ce qui 1’étude des aérosols
d’Afrique du Sud et de Madagascar. Les aérosols influencent significativement le bilan
radiatif terrestre. On distingue ’'impact radiatif direct des aérosols li¢ a la réponse des
particules aux rayonnementx solaire et tellurique, et I’'impact radiatif indirect, dii a I’influence
des aérosols sur les processus de formation des nuages et leurs propriétés. Les incertitudes sur
les effets radiatifs des aérosols sont dus a une connaissance incompléte de leurs propriétés
optiques et de leurs concentrations atmosphériques. La station est dotée d’instruments de
mesure des aérosols : le lidar Rayleigh-Mie (1064 nm) pour la haute troposphére et la
stratosphere mis en service en 1994, le lidar mobile LEOSPHERE (355 nm) mis en service
dans le cadre de la campagne ECLAIR 2008, pour la troposphére, ainsi que le photometre
CIMEL qui fonctionne depuis 2004. Le laboratoire bénéficie également depuis 2009 de la
présence de Pierre Tulet qui apporte son expertise dans le développement des codes micro
physique et chimique de Méso-NH. L’exploitation des données d’observations, couplée a des
¢tudes numériques permettront de documenter en détail la distribution des aérosols dans la

région.

Une autre thématique importante a développer au LACy est celle de I’eau dans ’UTLS. En
effet, I’'impact radiatif de 1’eau sous forme gazeuse ou de glace (cirrus) est important dans la
région de I’'UTLS. De plus, la tendance positive de la vapeur d’eau stratosphérique jusqu’en

2000 mise en évidence par le rapport SPARC est encore mal comprise du fait de la
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complexité des processus mis en ceuvre lors des échanges troposphere — stratosphére. En
effet, la nature des échanges prend différentes formes, qu’ils soient verticaux entre la
troposphere et la stratosphére ou isentropiques entre les tropiques et les moyennes latitudes.
La localisation du site de La Réunion est particulierement privilégiée pour I’étude de ces
phénomenes. L’observation de la vapeur d’eau est en cours de développement a La Réunion.
L’utilisation du lidar avec la technique Raman permet de sonder la vapeur d’eau et d’observer
les cirrus avec une bonne résolution verticale. L’installation d’un télescope de 1.20m de
diametre a la station du Maido permettra d’optimiser les mesures de vapeur d’eau et
d’atteindre la basse stratosphere. Un radiométre infrarouge installé en 2007 en collaboration
avec le laboratoire d’Aérologie, permet I’observation des propriétés microphysique et
radiatives des aérosols et des nuages. Par ailleurs, le traitement et la validation des mesures de
vapeur d’eau faites par lidar Raman entre 2001 et 2005 dans le cadre de la these de C.
Hoareau permettront de documenter cette période et de caractériser la variabilité de la vapeur
d’eau et sa climatologie dans la région de ’UTLS. En terme de modélisation, le code lacytraj
gagnera a étre enrichi du code microphysique développé pour MIMOSA. Ce développement
permettre au laboratoire de disposer d’un outil performant pour ’advection de la vapeur

d’eau.

Le parc instrumental de la station connait depuis quelques années une évolution importante,
avec ’augmentation de la fréquence des mesures ozone par radiosondages depuis trois ans, le
développement de la mesure de température par lidar, les mesures de constituants trace par
radiométrie avec le FTIR, les mesures d’aérosols par lidar et les mesures de vent par sonde
GPS, par lidar Doppler et par Radar UHF. L’ouverture prochaine de I’observatoire du Maido
et l'intégration de ’OPAR a 1’Observatoire des Sciences de 1’Univers de La Réunion
marqueront une nouvelle étape de 1’extension de la station et favoriseront son expansion dans

le cadre des réseaux globaux tels que NDACC, GEOMON et GAW.
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Abstract

Abstract

Emissions of ozone precursors by biomass burning activity in south Africa and Madagascar
and stratospheric intrusions are the two sources controlling tropospheric ozone at Reunion.
Located at 21°S, the site is strongly impacted by the subtropical jet stream activity during

austral winter and spring.

Ozone measurements at Reunion started in 1992 with the first radiosoundings. The
measurements were enriched from 1998 with the installation of a LIDAR at the station.
Ozone radiosonde measurements are also performed at Irene (South Africa) since 1990. In

1998, Irene and la Reunion joined the SHADOZ network (Thompson et al. 2003).

The study presented here intends to analyse the ozone database with a lagrangian approach in
order to compare the impact of photochemical and stratospheric sources on the tropospheric
ozone burden in the region. This work starts with a comparative study of tropospheric ozone

climatology and trends at two regional sites: La Reunion and Irene.

The tropospheric ozone trends have been calculated both considering the whole tropospheric
column and dividing the troposphere into three atmospheric sections standing for lower,
middle and upper troposphere. The examination of data, the climatological studies and the
trend calculations revealed specific features of data, the climatological characteristics of
tropospheric ozone in the region and allowed to hypothesize on the evolution of regional

sources.

The analysis of the ozone database at Reunion with the lagrangian trajectory code Lacytraj
revealed the seasonal behaviour of stratospheric intrusions, their seasonal features such as the
depth of intrusions, the value of ozone mixing ratio in stratospheric air masses and vertical

seasonal distributions of stratospheric intrusions.

Key words: tropospheric ozone, climatology, trends, subtropical jet stream, stratosphere —

troposphere exchange.
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Abstract. This paper presents a climatology and trends of three layers, and separating the dataset into seasons. Re-

tropospheric ozone in the Southwestern Indian Ocean (Re- sults show that the positive trend for Irene is governed by

union Island) and South Africa (Irene and Johannesburg). the lower layer that is affected by industrial pollution and

This study is based on a multi-instrumental dataset: PTU-O3 biomass burning. On the contrary, for Reunion Island, the

ozonesondes, DIAL LIDAR and MOZAIC airborne instru- strongest trends are observed in the upper troposphere, and

mentation. in winter when stratosphere-troposphere exchange is more
The seasonal profiles of tropospheric ozone at Reunion frequently expected.

Island have been calculated from two different data sets:
ozonesondes and LIDAR. The two climatological profiles are
similar, except in austral summer when the LIDAR profiles 1 Introduction

show greater values in the free troposphere, and in the up-

per troposphere when the LIDAR profiles show lower values Ozone 1s a major greenhouse gas (Lacis et al., 1990), and

during all seasons. These results show that the climatological tropospheric oxidant (Martin et al., 2003). Understanding
value of LIDAR profiles must be discussed with care since the climatological characteristics of tropospheric ozone pro-
LIDAR measurements can be performed only under clear sky duction and fluxes in subtropical regions is important for
conditions, and the upper limit of the profile depends on the assessing ozone’s direct effect on climate (Watson et al.,
signal strength. 2001, Pachauri and Reisinger, 2007) and its role in atmo-

In addition, linear trends have been calculated from  spheric chemistry on both regional and global scales. The

ozonesonde data at Reunion and Irene. Considering the tropospheric ozone budget is inﬂuencgd by transpprt from
whole tropospheric column, the trend is slightly positive for ~ the stratosphere and in situ photochemical production asso-

Reunion, and more clearly positive for Irene. Trend calcula- giated with 0ZzOne precursors emitted by anthropogenic activ-
tions have also been made separating the troposphere into ity, biomass burning and lightning (Stevenson et al., 2006).

The purpose of this paper is to present a climatology
and trends of tropospheric ozone in the Southwestern Indian

Correspondence 1o: G. Clain Ocean (Reunion Island) and South Africa (Irene and Johan-
BY (gaelle.clain@univ-reunion. fr) nesburg).
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Reunion island (20.8° S, 55.5° E) is located near the south-
ern limit of the tropics, in the Indian Ocean, 1000km east
of Madagascar. For this region, the dynamical mechanisms
influencing tropospheric ozone distribution have been docu-
mented, including intrusions of stratospheric air masses via
tropopause folds (Baray et al., 1998), Rossby wave breaking
(Postel and Hitchman, 1999) and mid latitude cut off lows
(Baray et al, 2003). A study of the effect of tropical convec-
tion on tropospheric ozone has also been reported (Leclair de
Bellevue et al.,2006) and showed some differences between
the two sites, Reunion and Irene. In addition, photochemi-
cal sources have been identified: biomass burning activity in
Southern Africa and Madagascar during austral spring asso-
ciated with long range transport of air masses are a cause of
tropospheric ozone increase over Reunion Island (Baldy et
al., 1996; Taupin et al.,, 2002). At this site, the influence of
biomass burning activity has been identified between 5 and
12km on tropospheric ozone profiles (Randriambelo et al.,
2000).

Johannesburg (26.1°S, 28.0°E) and Irene (25.9°S,
28.22° E) are located about 3000km southwest of Reunion,
closer to ozone precursor sources. From a dynamical per-
spective, the site of Irene is less affected by tropical convec-
tion but more affected by the subtropical jet stream activity
than Reunion.

A tropical ozone climatology has been established by
Thompson et al. (2003) using SHADOZ network data, and
Diab et al. (2004) focused their study on Irene and Johan-
nesburg sites. Climatologies of stratospheric intrusions have
been conducted over the Pacific and Atlantic Oceans by
Waugh and Polvani (2000) and at a global scale by James
et al. (2003). However, the ozone climatology and the long
term trends have not been analyzed using the same approach
at two tropical/subtropical sites in the region of Southern
Africa and the Western Indian Ocean; this is the objective
of the present study.

A wide range of ozone data is available at Reunion and
Trene. In addition to ozonesonde profiles, in-situ measure-
ments from commercial aircraft (MOZAIC data) and verti-
cal ozone profiles from LIDAR will be used. This dataset is
presented in Sect. 2. Section 3 focuses on the geophysical
context for each site and the regional sources of ozone pre-
cursors. Inthe fourth Section, we 1) examine and compare all
datasets in order to ensure the consistency between the var-
ious measurement techniques, 2) present the monthly mean
ozone distributions and 3) calculate long term ozone trends.
In Sect. 5 we discuss the influence of data sampling and bias
on LIDAR and ozonesonde ozone values above Reunion, and
discuss possible causes of the seasonal ozone variation and
long term ozone trends above both sites.
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2 Instrumentation and dataset features
2.1 Ozonesondes

An ozonesonde program began in 1992 at Reunion and the
dataset now includes 17 years of usable data. At Irene,
ozonesondes were regularly launched between July 1990 and
October 1993 (Diab et al., 2004). Since 1998, when the two
sites joined the SHADOZ, program (Thompson et al., 2003),
ozonesondes are launched regularly on a weekly basis. At
Reunion, profiles are collected regularly each week and the
frequency of soundings is less affected by weather considera-
tions than by possible technical issues. At Reunion and Irene,
the total number of profiles over the 8-year period ranges,
respectively, between 13 and 28 profiles per month and be-
tween 13 and 20 profiles per month (Fig. 3).

The SHADOZ program aims to provide a consistent
dataset of tropospheric and stratospheric ozone in the South-
ern Hemisphere. The program originally intended to sup-
plement the sparse amount of tropospheric ozone data in
the Southern Hemisphere compared to the abundant data in
the Northern Hemisphere. The SHADOZ network involves
15 stations, distributed so as to have good coverage across
the tropical and subtropical Southern Hemisphere.

The Irene and Reunion stations use ozonesondes equipped
with an Electrochemical concentration cell (ECC) for mea-
suring ozone and Vaisala RS80 radiosondes for measuring
temperature, pressure and humidity. The cathode KI solution
is 1% buffered at Irene and 0.5% buffered at Reunion. The
vertical extension of profiles range from ground level (24 m
at Reunion, 1524 m at Irene) up to burst altitude, which is
located between 30km and 35km in most cases. Smit et
al. (2007) evaluate ECC-sonde precision to be better than
+(3-5)% and accuracy about +(5-10)% below 30km alti-
tude. Further details about ozonesonde precision and accu-
racy can be found in Smit et al. (2007), who compared the
performances of SPC-6A and ENSCI-Z ozonesondes. Since
2007, horizontal wind measurements have been made at Re-
union by GPS, simultaneously with ozone and PTU measure-
ments.

In this article, the climatological study (Figs. 4, 5) focuses
on 8 common years of data (1998-2006, Table 1) for the two
sites. With a considerable number of profiles (Table 1), the
ozone climatology benefits from a greater regularity in the
ozonesonde time distribution during this period. The trend
section uses the whole dataset for the two sites in order to
examine the longest possible time period.

2.2 LIDAR

Two LIDAR (Light Detection And Ranging) instruments are
in operation at Reunion. One of them, devoted to measure-
ment of tropospheric ozone profiles, has been operating since
1998. The approach is to process the differential absorption
of two UV wavelengths (289 nm and 316 nm) generated by a

www.atmos-chem-phys.net/9/1723/2009/
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Table 1. Features of the dataset: period of measurements, total number of ozone profiles and altitude range used for climatology and trend

studies in Sect. 4.

Time range/number ~ Total number vertical
of years of data of profiles range of data
Reunion Radiosonde — Trends 1992-2008/17 years 399
Radiosonde — Climatology ~ 1998-2006/8 years 269 sea level-30 km
LIDAR - Climatology 1998-2006/8 years 265 3km-16km
Irene Radiosonde — Trends 1990-2008/15 years 384 1524 m-30 km
Radiosonde — Climatology ~ 1998-2006/8 years 208
Johannesburg ~ MOZAIC — Climatology 1995-2003/9 years 577 1 km-12km

high pressure deuterium cell. LIDAR profiles are taken sev-
eral times a week with a 150m vertical resolution between
3 km and the tropical tropopause height of 17 km. The limits
of the vertical domain for each profile are closely related to
the atmospheric conditions. Details on the DIAL ozone LI-
DAR at Reunion are given in Baray et al. (1999) and on all
the instrumentation of OPAR (Observatoire de Physique de
I’ Atmosphere de la Reunion) in Baray et al. (2006).

23 MOZAIC

The MOZAIC program (Measurement of Ozone and Water
Vapour by Airbus In-Service Aircraft) was launched in 1994
by European scientists, Airbus and several commercial air-
lines in order to collect ozone water vapour, carbon monox-
ide and total odd nitrogen (NOy) data to validate global
chemistry transport models (Marenco et al., 1998; Thouret
et al., 1998). The program uses equipment installed aboard
long haul Airbus A340 aircraft flying from Europe, and the
data have recently been used to derive an ozone climatology
of the upper troposphere (9—12km) (Thouret et al., 2006).
The accuracy of the ozone measurements is evaluated at
+2 ppbv+2% (Marenco et al., 1998; Thouret et al., 2006).
The MOZAIC data used in this paper include 577 flights to
and from Johannesburg between July 1995 and January 2003.
The monthly distribution is given in Fig, 3.

MOZAIC and LIDAR datasets contain a great number of
profiles, 577 and 265 profiles, respectively (Fig. 3, Table 1),
but the profiles are sporadically distributed in time compared
to the SHADOZ data.

3 Geophysical context and regional sources of ozone
precursors

3.1 Reunion Island

3.1.1 Dynamical context

Reunion is located in the subsidence region of the South-

ern Hemisphere Hadley cell. The island meteorology is sub-
ject to subtropical, tropical and temperate influences of the

www.atmos-chem-phys.net/9/1723/2009/

general circulation. The South Indian Ocean anticyclone,
and perturbations carried in the westerlies affect the island
(Randriambelo et al., 2003). The influence of the subtropi-
cal jet stream on the island is at a maximum during winter.
In Fig. 2a mean zonal wind profiles derived from one year
of GPS sonde data between August 2007 and March 2008 at
Reunion are presented. A maximum is observed during aus-
tral winter. This maximum is consistent with the vicinity of
the subtropical jet at this time of year (Fig. 2b). For more
details about the dynamical context of the region, Preston-
Whyte and Tyson (1988) have documented the circulation
patterns in South Africa and the adjacent Atlantic and Indian
Oceans.

Ozone increases due to stratospheric intrusions have been
detected in South Africa and over the Indian Ocean. These
intrusions take place in association with meteorological dis-
turbances such as tropopause folds induced by the subtrop-
ical jet stream, cut off lows, tropical cyclones (Baray et al.,
1998, 1999, 2003), westerly waves and frontal zones. Ac-
cording to James et al.’s climatology (2003) stratospheric in-
trusions in the southern subtropical region maximise during
austral winter.

3.1.2 Regional sources

Of the two types of ozone sources already described, the
photochemical source of ozone influencing the ozone pro-
file over Reunion is mainly due to the long range transport
of ozone precursors from biomass burning activity in South-
ern Africa and Madagascar (Fig. 1). Southern Africa is one
of the main biomass burning regions in the Southern Hemi-
sphere. The burning season starts in July and ends in Oc-
tober (Marenco et al., 1990). Measurement campaigns such
as TROPOZ (TROPospheric Ozone) (Marenco et al., 1990),
SAFARI (Southern African Fire-Atmosphere Research Ini-
tiative) (Andreae et al., 1996), TRACE-A (Transport and At-
mospheric Chemistry near the Equator-Atlantic) (Andreae et
al., 1996), and SAFARI 2000 (Swap et al., 2003) have been
undertaken in order to study the atmospheric photochemistry
and the circulation patterns leading to the redistribution of
southern African emissions and resulting in an increase over

Atmos. Chem. Phys., 9, 1723-1734, 2009
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Fig. 1. Schematic representation of meteorological processes af-
fecting tropospheric ozone over subequatorial Africa (Diab et al..
2004). Industrial. biomass burning. and biogenic sources of ozone
precursors are also shown. The locations of Johannesburg, Irene,
and Reunion are represented by “J”.“I”, and “R”, respectively.

Southern Africa and the South Atlantic and Indian Oceans
(Randriambelo et al., 1999). Aghedo et al. (2007) recently
determined that 70% of the tropospheric ozone produced by
African emissions is exported outside the continent. Meteo-
rological analysis based on trajectory statistics showed that
a large part of African emissions might be advected to the
Indian Ocean (Garstang et al., 1996; Piketh et al., 2002).
Mechanisms responsible for regional dispersion of biomass
burning emissions have been documented (Baldy et al., 1996;
Taupin et al., 1999, 2002). A climatology by Randriambelo
et al. (1999) based on ozonesonde and satellite data focuses
on the relative importance of the different mechanisms.

3.2 Irene
3.2.1 Dynamical context

The atmospheric circulation at Irene (25.9° S, 28.22°E) is
dominated by the subtropical anticyclone within which sub-
sidence and recirculation cause the accumulation of pollu-
tants on large temporal and spatial scales (Garstang et al.,
1996; Tyson et al., 1996; Piketh et al., 2002). As a con-
sequence, a 5km deep haze layer forms over South Africa,
capped by a persistent subsidence inversion (Cosijn and
Tyson, 1996). The frequency of this anticyclonic circulation
is higher during winter (79% in June, July) than during sum-
mer (11% in December) (Tyson and Preston-Whyte, 2000).
The system is disrupted when a mid-latitude westerly wave
crosses the south of South Africa. As a result trace gases
including ozone precursors and aerosols circulate inside the
stable layer until they are finally released eastward as a gi-
ant plume centred at 31° S along the east coast (Tyson et al.,
1996).
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Fig. 2. (a) Zonal wind speed between August 2007 and September
2008 at Reunion from GPS sonde data. (b) Mean austral winter
wind fields at 300 hPa derived from NCEP data (1984-2004).
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Fig. 3. Cumulative monthly distribution of profiles for each type of
data.

3.2.2 Regional Sources

In addition to stratospheric sources, ozone in the region sur-
rounding Irene is produced photochemically from biomass
burning, biogenic and anthropogenic emissions as well as
lightning NOy emissions (Aghedo et al., 2007). The emis-
sion of VOCs significantly influences atmospheric chem-
istry because of their high reactivity and result in the for-
mation (or destruction) of tropospheric ozone in high (or
low) NOx conditions (Aghedo et al.. 2007). Volatile Organic
Compounds (VOCs) are also naturally emitted by vegetation
(Kesselmeier and Staudt, 1999).

Irene is located southwards of the main biomass burning
region in Africa (Fig. 1). The biomass burning area extends
between 10° N and 20° S and eastward, up to 25° E. during
the dry season from June to October. Although the strongest
ozone enhancement is expected north of Irene. the impact
of biomass burning can be detected at the station as a re-
sult of long range transport in the anticyclonic gyre. Results
of the SAFARI 2000 campaign emphasize the importance of
biomass burning in the tropospheric ozone budget of South
Africa (Swap et al., 2003).

www.atmos-chem-phys.net/9/1723/2009/
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Fig. 4. Seasonal ozone profiles and standard deviation (ppbv) be-
tween 3 and 15km derived from ozonesonde data (blue lines) and
from LIDAR data (red lines) at Reunion during (a) spring (SON) (b)
summer (DJF) (¢) autumn (MAM) and (d) winter (JJA). The num-
ber of profiles used for each DIAL LIDAR climatological profile is
given on the right in green.

During summer, the tropical easterlies from the Indian
Ocean cause moist air to be advected over Irene. Strong con-
vective activity is a daily phenomenon and can promote rapid
vertical uplift of surface pollutants, which leads to an ozone
enhancement in the mid- to upper troposphere (Ziemke et al.,
2009). Lightning from these convective storms can also be
responsible for an increase in tropospheric ozone via ozone
production from lightning NOy emissions (Schumann and
Huntrieser, 2007). Collier et al. (2006) state that South
Africa and Madagascar lightning activity maximise during
austral spring and summer.

Anthropogenic emissions of ozone precursors are an im-
portant factor in the ozone budget. Irene is located close to
two urban-industrial areas: Pretoria and Johannesburg. The
station is also 100 km downwind from the main power gen-
erating area of South Africa, with 11 large coal-fired power
plants (Diab et al., 2004). Domestic use of biofuels also con-
tributes to ozone precursors. The GEIA inventory (Benkovitz
et al., 1996) evaluates South Africa’s NOy emissions as 1.8%
of global anthropogenic emissions, and according to Wells et
al. (1996) and Held and Mphepya (2000), 91% of the South
African NOx emissions originate from industry.
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Fig. 5. Monthly distribution of the mean tropospheric ozone mixing
ratio (0-130 ppbv) between 3 and 16 km altitude for different sites
and different types of data. (a) LIDAR Reunion, (b) SHADOZ Re-
union, (¢) MOZAIC Johannesburg, (d) SHADOZ Irene.

4 Climatology and trends: results

4.1 Comparison of LIDAR and sonde climatological ozone
profiles at Reunion

The mean seasonal vertical distribution of ozone and stan-
dard deviations at Reunion (Fig. 4) have been derived from
LIDAR data (red lines) and from ozonesonde data (blue
lines). Panels (a) to (d) depict austral spring, summer, au-
tumn and winter seasons, respectively. Seasonal profiles de-
rived from the two datasets have similar values between 3 km
and 11 km for winter and spring, and in autumn the greatest
agreement is between 3 and 13km. LIDAR seasonal pro-
files show lower ozone mixing ratios than ozonesonde pro-
files above 11 km for spring and winter, and above 13 km for
autumn and summer. This difference which appears in the
climatology is not found during simultaneous measurements
(Baray et al., 1999).

In summer, ozonesonde and LIDAR measurements are
consistent in the lower troposphere below Skm. Above
13 km, in summer (and all seasons) the LIDAR climatology
yields smaller values than the ozonesonde profiles. Between
5km and 13km in summer, the LIDAR profile shows higher
values than the sounding profile. The maximum difference
between the two profiles in this altitude range is 13 ppbv at
9.5 km.

4.2 Ozone monthly mean distribution

LIDAR and ozonesonde data from 1998 to 2006 and 9 years
of MOZAIC data have been processed to obtain the mean
monthly ozone profile mixing ratios in the troposphere as
shown in Fig. 5 between 3 and 16km. Panels (a) to (d)

Atmos. Chem. Phys., 9, 1723-1734, 2009
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Table 2. Trend values calculated at Reunion and Irene, in DU by decade and the equivalent in percentage per decade, for total tropospheric
columns, for the lower (2—-4km), middle (2—4 km) and upper troposphere (10-16km) and for each season. The lower limit L is 1km for
Reunion Island and 2 km for Irene. The data time range is mentioned after the site name. Non statistically significant trends are in italic.

Altitude Reunion 19922008 Irene 1990-2008 Irene 1998-2008
range (km), Slope Slope Slope Slope Slope Slope
Season (DU/decade) (%/decade) (DU/decade)  (%/decade) (DU/decade) (%/decade)
L-16 1.94+1.81 5.67+£5.28 1.81+0.97 5214+2.78 2.474+3.01 6.93+8.44
24 0.014+0.37 0.124+6.91 0.93+0.26 14.3744.01 2.08+0.86 30.45+12.52
4-10 0.70+0.93 4.37+5.81 0.63+0.52 3994331 1114156 6.91+9.67
10-16 1.314+0.62 12.34+£5.82 0.24+0.44 1924351 —0.61+145 —482+11.43
L-16, DIF 138+3.12 4.55+10.32 2.41+£1.95 7.16+5.79 1.60+6.13 4.61+17.62
2-4,DIF —0.40+0.65 —9.34+1520  13140.57 20.534+9.03 2.04+1.83 29.4826.46
4-10, DJF 0.45+1.66 3.15+11.76 0.99+1.17 6.22+7.39 0.16+3.65 0.96+22.33
10-16, DJF 1.584+1.32 16.074+13.43 0.25+0.63 2.19+5.49 —025+196 —2.14+16.86
L-16, MAM 0.20+2.47 0.69+8.57 0.43+1.10 1.46+3.70 1:22+3.37 4.08+11.25
2-4, MAM —0.18+£045 —4.00+£10.13 0.71+£0.31 12.99+ 5.67 2.12+1.24 30.38£21.17
4-10, MAM 0.38+£1.32 2.84+9.93 —011+:068 —085+514 —116+2115 —-871t£1588
10-16, MAM  0.38+0.93 41241015 —014+061 —125+558 0.54+2.14 5.02+19.80
L-16, JJA 4.14+3.70 11.954+10.67 3.1241.74 9.18+3.70 14.98+13.77 5.50+4.82
2-4, JJA 0.12+£0.88 2.10+15.69 0.69+0.52 11.5145.67 1.98+1.63 3155425192
4-10, JJA 2.004+1.97 12.344+12.17  1.70+£0.88 11.3945.14 4.40+2.17 28.26+13.95
10-16, JJA 1.8640.97 18.304+9.51 0.73+1.08 5.57+5.58 —1.08+340 —7.99+25.11
L-16, SON 2.69+2.47 6.18+5.69 2.70£1.66 6.55+4.02 5.50+4.82 12.99+11.39
2-4, SON 0.40+£0.50 5.71+7.21 1.17+0.49 14.9646.22 2.39+1.49 28.89+18.08
4-10, SON 0.45+130 2.20+6.34 0.77+0.96 4.04+5.04 2.70+2.69 13.98+13.95
10-16, SON 1.58+1.10 11.84+8.25 0.76+0.84 3. 334:3.83 0.41+2.81 2.80+19.06

depict LIDAR data, SHADOZ data from Reunion, MOZAIC
data from Johannesburg, and SHADOZ, data from Irene re-
spectively. The lower altitude limit of 3km is imposed
by the LIDAR data; and 16km is below the tropopause
height: Sivakumar et al. (2006) located the mean altitudes
of the lapse rate tropopause and the cold point tropopause
respectively at 17km and 16 km of altitude at Reunion from
13 years of ozonesonde data.

Each data type shows a springtime maximum. The great-
est values are found in the SHADOZ, data (Panels b, d), and
Trene data shows values greater than 90 ppbv above 10km.
MOZAIC and LIDAR data also exhibit a springtime peak
but the ozone mixing ratios are seldom above 80 ppbv in the
lower and mid-troposphere above Johannesburg.

The LIDAR ozone mixing ratio at Reunion (Panel a)
shows greater values in January than the mixing ratio derived
from SHADOZ, data. Specifically LIDAR data display ozone
values varying between 80 and 90 ppbv between 9and 12km.
For the same altitude, the SHADOZ ozone mixing ratio has
values between 50 and 70 ppbv. This result is consistent with
summer seasonal profiles shown in the previous section.

Upper tropospheric ozone mixing ratios at Irene are
greater than at Reunion. During winter, the ozonopause is
lower at Irene, with the 100 ppbv ozone contour about 1-
2 km lower above Irene than Reunion.

Atmos. Chem. Phys., 9, 1723-1734, 2009

During summer, values above 70 ppbv are found at Irene
at 10km altitude and above. At Reunion, such values are
not recorded below an altitude of 11km. The MOZAIC and
SHADOZ plots for South Africa show an ozone enhance-
ment in the mid-troposphere where values exceed 60 ppbv
up to the end of summer (January—February).

43 Long-term Tropospheric ozone behaviour at Reunion
Island and Trene based on linear trend calculations

In this section, we examine the linear trends of the com-
plete ozone datasets of Reunion Island and Irene which cover
the periods 1992-2008 and 1990-2008 respectively, with a
gap of data for Irene between 1994 and 1998. Hence the
trends for Irene have been calculated for both the 1990-2008
and the 1998-2008 datasets, however in this paper we focus
mainly on the longest time period. We also calculated ozone
trends for different tropospheric layers above the two mea-
surement sites (Table 2).

To examine the linear trend, the following equation is
used:

Ozone =11 + 8 [€))]

7 is the linear trend calculated by linear regression using the
least squares method, 7 is the time and 8 is the y-intercept.
The error is calculated using the student’s t-test with 95%
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Fig. 6. Ozone trends for the tropospheric layer between 1 and 16 km
at Reunion (a) and between 2 and 16 km at Irene (b). The dashed
line shows the trend at Irene calculated from the 1998-2008 dataset.

confidence interval. This error gives a statistical estimation
of the influence of the variability of ozone data on the esti-
mation of the linear trend (Montgomery et al., 2006). Ozone
trends have been calculated in atmospheric layers in DU per
decade (1 DU=2.69x10'® molec/cm?) and in % per decade
(Table 2).

Ozone trends calculated at Reunion and Irene are pre-
sented in Fig. 6. The lower limit of the tropospheric column
is 1km at Reunion, and 2 km at Irene, because of the differ-
ent altitudes of the two sites. The upper limit has been fixed
at 16 km, below the tropical tropopause height (Sivakumar et
al., 2006). Considering the whole column, the tropospheric
trend is positive (1.9441.81 DU/decade) for Reunion, and
for Irene (1.81£0.97 DU/decade).

In order to examine the potential influence of the two
main sources of ozone in the region, viz. anthropogenic
and biomass burning pollution of the lower layers and
stratosphere-troposphere exchange, the troposphere has been
separated into three layers: one below 4km, the altitude
where the trade wind inversion occurs (Taupin et al., 1999),
and the free troposphere which is separated into two equal
parts: the mid-troposphere between 4 and 10 km and the up-
per troposphere between 10 and 16 km.

Some differences between the two sites appear (Fig. 7. Ta-
ble 2):

— The trend for the lower layer at Irene is clearly positive
(0.93+0.26 DU/decade). while at Reunion no trend is
observed.

— The trend for the mid-troposphere at Irene is pos-
itive (0.63+0.52 DU/decade) but less than the layer
below. The weaker trend (0.24:£0.44 DU/decade)
observed in the upper troposphere is not signifi-
cant. For Reunion, the trend behaviour is oppo-
site: the mid-troposphere trend is positive but not
statistically significant (0.704+0.93 DU/decade). The
stronger trend is observed in the upper troposphere
(1.3140.62 DU/decade).
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Fig. 7. Ozone trends between 2 and 4 km at Reunion (a) and Irene
(b), between 4 and 10 km at Reunion (¢) and Irene (d), and between
10 and 16 km at Reunion (e) and Irene (f). The dashed lines show
trends at Irene calculated from the 1998-2008 dataset.

To investigate further the influence of the stratospheric and
photochemical mechanisms, seasonal trends are presented in
Fig. 8 for Reunion and Fig. 9 for Irene. Table 2 shows the
seasonal trends for each tropospheric layer at the two sites.

The total tropospheric column shows no significant trend
for the two sites during the March-April-May (MAM) sea-
son.

For Reunion, the most positive trends have been
observed in  September-October-November  (SON)
(2.69+2.47DU/decade) and maximise in June-July-
August (JJA) (4.14+3.70 DU/decade). The stronger trend
during SON is located in the upper troposphere and during
JJA, in the mid and upper troposphere.

In contrast, for Irene, the trend is strong in SON
(2.70+1.66 DU/decade). and also in December-January-
February (DJF) (2.41£1.95DU/decade)., both with
higher values in the lower troposphere, and in JJA
(3.1241.74 DU/decade) the trend maximise between 4 km
and 10km.
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Fig. 8. Ozone trends for the tropospheric layer between 1 and 16 km
at Reunion in December-January-February (a), March-April-May
(b). June-July-August (c). et September-October-November (d).

5 Discussion

5.1 Comparison of ozone DIAL and sonde climatological
profiles at Reunion

Figure 4 shows that apart from the summer case. the sea-
sonal profiles of tropospheric ozone derived from LIDAR
and ozonesonde data are in agreement between 3 km and
11km to 13 km according to the season. Within this range
of altitude, LIDAR and ozonesonde data have the same cli-
matological value for austral spring, autumn and winter.

LIDAR profiles show for all seasons lower ozone mixing
ratio than the ozonesonde profiles in the upper troposphere.
Because of the absorption of the LIDAR beam by ozone
molecules, when the LIDAR signal is weakened in the up-
per part of the profiles, the vertical limits of LIDAR ozone
profiles are often below an altitude where high ozone mixing
ratios are found. Therefore, the number of profiles used to
build the climatological values are fewer in the upper tropo-
sphere and profiles with high ozone mixing ratio in the upper
troposphere are small in number in the LIDAR dataset. Con-
trary to the LIDAR technique. the measurement of ozone by
ozonesondes is not affected by the amount of ozone. This
gives rise to some differences in the upper tropospheric cli-
matology. The upper tropospheric DIAL ozone climatology
is not representative of the true ozone climatology, despite
individual DIAL profiles extending through the whole tropo-
sphere being available.

Finally, we observe that the LIDAR summer profile shows
more ozone than the ozonesonde summer profile between
Skm and 13km. The difference observed is compara-
ble to the difference between the two ozone climatological
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Fig. 9. Same as Fig. 8 but between 2 and 16 km at Irene. The dashed
lines show trends at Irene calculated from the 1998-2008 dataset.

profiles obtained in the presence and absence of tropical
convection (Fig. 4 of Leclair de Bellevue et al., 2006).
While ozonesonde measurements can be performed in broad
weather conditions, LIDAR measurements can be performed
only during nights and with clear sky conditions. Morcover,
summer corresponds to the rainy season at Reunion and con-
vection exerts a complex role on ozone formation and its ver-
tical distribution. Uplift of 0zone poor air masses into the tro-
posphere in convective systems results in low values of ozone
in the upper troposphere, while deep convection in the vicin-
ity of STE processes along the subtropical jet stream can be
associated with ozone enhancement in the mid-troposphere
(Leclair de Bellevue et al.. 2006).

5.2 Monthly mean distributions

Figure 5 shows evidence of a lower ozonopause at Irene
during austral winter. Irene is located at 25.9° S, a more
southerly latitude than Reunion (21.0° S), and consequently
experiences a greater influence from the subtropical jet
stream during winter than Reunion (Fig. 2). In addition, ac-
cording to James et al. (2003) the stratospheric intrusions
maximise at 30°S in the Southern Hemisphere during aus-
tral winter. Therefore, the lower position of the ozonopause
at Irene is consistent with a strong influence of stratospheric
intrusions during winter in South Africa.

During summer, the upper troposphere at Irene shows
greater ozone mixing ratios than at Reunion. Irene is located
nearer to ozone precursor sources than Reunion. Moreover,
during summer South Africa is under the influence of the
casterlies, which gives rise to convective activity and allows
advection and mixing of tropospheric air masses (Ziemke et
al., 2009). Collier et al. (2006) report that lightning NOg
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production in south Africa maximises during summer. The
quick redistribution of surface pollutants and lightning NOx
production can be responsible for a mid- and upper tropo-
spheric ozone enhancement.

Considering the South African data for January, the ozone
enhancement (above 60ppbv) in the mid-troposphere ap-
pears to be a continuation of the enhanced mid-tropospheric
ozone observed since October. This broad mid-tropospheric
ozone enhancement may be due to the transition from a
strong stratospheric influence in spring to a photochemical
influence in summer. According to Diab (2004) Irene is lo-
cated in an active urban industrial region. Domestic emis-
sions during summer coupled with convection might explain
this phenomenon.

5.3  Ozone trends

At Reunion, layers below 4km are not directly influenced
by biomass burning and stratosphere-troposphere exchange
because of the easterly trade wind regime. These layers are
only impacted by local sources and transport across the In-
dian Ocean. At Irene, local sources of pollution and biomass
burning can both occur. For the two sites, the two layers 4—
10km and 10-16km can be directly influenced by biomass
burning and stratosphere-troposphere exchange.

Trene has a positive trend for the lower layer but this is not
the case at Reunion (Table 2). Under the hypothesis of an
increase of biomass burning and pollution in South Africa,
a positive trend of ozone over South Africa is consistent be-
cause of a persistent synoptic recirculation which occurs over
South Africa (Preston-Whyte and Tyson, 1988). However,
the increase in pollution and biomass burning activity since
the 1990s needs to be confirmed by further investigation. On
the contrary, lower layers over Reunion are less directly in-
fluenced by biomass burning because of the easterly trade
wind regime (Baldy et al., 1996).

Regarding the three tropospheric layers, we observe that
the trend at Irene decreases with altitude, suggesting that the
tropospheric trend at Irene is mainly governed by the lower
layers of the troposphere, and specifically by a change in
biomass burning and pollution influences.

At Reunion, the strongest trend occurs between 10 km and
16km. The reason for this positive trend for the upper layer
is an interesting issue and we draw two hypotheses: first,
the influence of the increase of biomass burning and pol-
lution can play a role: the trend values in the upper tropo-
sphere at Reunion could be related to the complex dynamical
mechanisms which are necessary for Reunion Island tropo-
spheric ozone to be influenced by biomass burning: injection
of pollutants in the free troposphere by convection, mix-then-
cook scheme and ozone production during westerly transport
(Chatfield and Delany, 1990; Baldy et al.,, 1996). The sec-
ond hypothesis is an increase in stratosphere-troposphere ex-
change which could be induced by climate change.
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For the studied sites, it has been established that:

— The influence of biomass burning is at a maximum in
SON season (Baldy etal., 1996, Randriambelo et al.,
2000).

— The influence of stratosphere-troposphere exchange in-
duced by the subtropical jet stream is at a maximum in
JJA, because of the location of the jet stream close to the
latitude of Reunion (Baray et al., 1998; Randriambelo et
al., 2000).

— For Reunion, deep convection along the edge of the sub-
tropical jet where stratosphere to troposphere exchange
occurs 1s at a maximum in DJF (Leclair de Bellevue et
al., 2006).

— The MAM season could be representative of
background ozone levels, since the influences of
stratosphere-troposphere ~ exchange and  biomass
burning are weak.

Taking these considerations into account, the total column
seasonal trends (Figs. 8, 9) are discussed.

— The two sites effectively show weak and non significant
trends for MAM.

— For Reunion, trends maximise in JJA. This suggests that
stratosphere-troposphere exchange is the most impor-
tant influence as it is the most active ozone source dur-
ing this season.

— Atlrene, trends maximise in SON, DJF and JJA. Strato-
spheric intrusions and photochemical mechanisms can
both play a role in the annual trend observed. An
overview of long-term changes in tropospheric ozone
has recently been published (Oltmans et al., 2006). This
study was based on a global network of observations,
with some stations located in the tropical and subtrop-
ical regions of the Southern Hemisphere: American
Samoa, New Zealand, Australia and South Africa. For
Cape Grimm (Australia) and Lauder (New Zealand),
Oltmans et al. (2006) observe no change in the surface
trend in summer, but a significant increase during the
late winter and early spring. For Lauder (New Zealand),
they show an interesting vertical structure of the ozone
trends, positive below 500hPa, and slightly negative
above the S00hPa level (but not significant), very simi-
lar to the vertical structure that we have observed for the
ozone trends over Irene. For Cape Point (South Africa)
positive surface trends have been observed throughout
the year, but the largest trend is again during the late
winter and early spring, similar to the trends observed
over Irene in our study. For all the sites of the subtrop-
ical Southern Hemisphere, Oltmans et al. (2006) point
out that the seasonal increase occurs during a time of the
year when biomass burning in the Southern Hemisphere
is very active.

Atmos. Chem. Phys., 9, 1723-1734, 2009
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6 Conclusions

In this study we have presented the climatology of tropo-
spheric ozone in the south-western part of the Indian Ocean
(Reunion Island) and South Africa (Irene, Johannesburg),
and the tropospheric ozone trends. The comparison of the
seasonal profiles of tropospheric ozone of Reunion Island
obtained from ozonesondes and LIDAR showed that the two
climatological profiles are generally in good agreement, ex-
cept in austral summer with higher values for the LIDAR
profiles in the free troposphere, and lower values in the up-
per troposphere for all the seasons. Because of the nature of
LIDAR retrievals (measurements performed only under clear
sky conditions, and an upper limit depending on the signal
strength) the LIDAR profile is not representative of the true
ozone climatology in the whole troposphere.

Linear trends have been calculated from ozonesonde data
at Reunion and Trene. Considering the whole tropospheric
column, the trend is positive for the two sites. The trend
calculations have been repeated, stratifying the troposphere
into three columns, and separating the dataset into seasons.
The increase in tropospheric ozone observed over Irene oc-
curs mainly in the lower layers, similar to observations of
Oltmans et al. (2006) over other sites of the Southern Hemi-
sphere. It could be associated with an increase in pollution
and biomass burning. Our study outlines some differences
between Irene and Reunion Island, which has a positive trend
in the upper troposphere but not in the lower troposphere, and
a stronger trend in winter when stratosphere-troposphere ex-
change peaks.

Clearly, measurements of other trace gases and detailed
modelling studies are required to determine the origin of
ozone above these two sites. Our short term intention is to
study the temporal and vertical distribution of anomalies in
the tropospheric ozone column over Irene and Reunion. In
order to discern the influence of different sources, the cli-
matology and trends of tropospheric ozone, as well as CO
measurements and the convective transport index from the
MOPITT satellite (Deeter et al., 2003) will be analysed. The
long term perspective is to provide a complete quantification
of all the sources influencing the tropospheric ozone budget
in the region using a Lagrangian approach and to compare
the results with those obtained from a global chemical trans-
port model.
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Le capteur ozone utilisé lors des radiosondages est une pile électrochimique. Le schéma de

fonctionnement de la pile est présenté en figure C.1.

ionique

Pt
Pt

Cathode Anode

s/@—|Il—

Figure C.1 Représentation Schématique de la pile électrochimique mise en jeu dans la
mesure de I’ozone .

La cathode et I’anode contiennent chacune une électrode de platine (Pt) plongée dans une
solution de Iodure de potassium (KI) de concentration différente : la cathode contient une
solution de KI tamponnée a 0.5% (1% a Irene) et a ’anode, la solution de KI est saturée. Le
pont ionique reliant les deux cellules permet le transfert de charges et empéche le mélange des

solutions d’une cellule a I’autre.

Une pompe a air en Teflon permet d’introduire de 1’air contenant 1’ozone a mesurer dans la
solution de la cathode. L.’ozone réagit alors chimiquement avec le KI et le courant créé entre

les électrodes de platine peut étre mesuré lorsque le circuit est fermé en S.
L’interaction de I’ozone avec le KI conduit a la réaction totale suivante (R1) :
2KI + O3 +H,0O - 2KOH + L, +O, (Rl)

I, est formé a la cathode et sa concentration augmente dans la solution. La réaction (R1) est

suivie par les réactions suivantes (R2) et (R3) :
- a la cathode réaction de réduction: I, +2¢ > 2I’ (R2)

- a I’anode réaction d’oxydation: 31" > I3 +2 ¢ (R3)
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Par conséquent, la réaction redox qui en résulte est (R4) :
3l+hLh+2e > 2+ +2¢ (R4)
La force électromotrice (fém) induite est donnée par la formule de Nernst :

0.0591 1 (a) (a3)’

b=t e @y

EC.1

ou E est la fém produite par la pile (a 25°C)

Ey est le potentiel standard du couple redox I,/I" . Ey est négligeable devant E.

aj, ap sont respectivement les activités de Is” et de I' dans 1’anode
a3, a4 sont respectivement les activités de I, et de I dans la cathode
a I’équilibre,

@@y

= T = EC.2
(as) (a2)

En résumé, si une molécule d’ozone est introduite dans la solution de la cathode, la réaction

(R1) se produit et les concentrations en ions iodure sont modifiées a 1’anode et a la cathode.

Les réactions (R2) et (R3) s’ensuivent et K devient différent de 1.

Chaque molécule d’ozone au contact de la solution cathodique provoque la libération de deux

¢lectrons. Le courant I ainsi créé permet donc d’accéder au nombre de molécules d’ozone en

présence dans la solution.

La pression partielle d’ozone (mPa) mesurée dans une masse d’air au cours du lacher est

définie par :

T,
P03=4,307.104*(Im—lb)*Tb*t*ap*Cef EC3

»

ou /,, est le courant mesuré aux bornes de la pile (LA)
1, est le courant de bruit de fond (LA)
T, est la « ozone box température » (K)

t est le temps en seconde mis par la pompe pour pomper 100 ml d’air (s)

Cef est la correction du débit de la pompe en fonction de la pression et de la température

ambiantes.

La constante numérique fait intervenir la constance des gaz parfaits R (R=8.31431 J.K™'.mol’

" et la constante de Faraday F (F=9.6487.10* C.mol™)
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Principe de fonctionnement du LIDAR DIAL de La

Reéunion
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Le LIDAR est une méthode active de télédétection contrairement aux méthodes passives qui
utilisent la source solaire ou I’émission propre de I’atmosphere (e.g. radiometre, SAOZ).

Le principe du LIDAR repose sur les propriétés de diffusion et d’absorption de 1’atmosphere.
Une source laser est émise dans 1’atmosphere. Les propriétés importantes de la source laser
sont la cohérence spatiale et la pureté spectrale. Les particules présentes dans I’atmosphere
diffusent le faisceau du laser dans toutes les directions. Le signal rétrodiffusé est collecté par
une mosaique de quatre télescopes paraboliques. Au point de focal de chacun des télescopes,
une fibre optique collecte le signal et le transmet a une chaine de traitement €lectronique afin
de déterminer son intensité. L’équation du LIDAR exprime cette intensité en fonction de
différents parametres et son inversion permet de déterminer la concentration d’une molécule
ou d’une particule dans une tranche d’altitude donnée.

La résolution verticale de la mesure est limitée par la durée ti de ’'impulsion du laser (AZ =

c.ti /2) et par la fréquence d’échantillonnage du systeme d’acquisition.
L’équation du lidar

Pour un signal émis a une longueur d’ondes A, 1’équation du lidar définit I’intensité lumineuse
I0(A) du signal rétrodiffusé par une couche d’épaisseur AZ a une distance Z de 1’émetteur en
fonction de la surface du récepteur A0, de I’efficacité de détection {(Z,A), du coefficient

volumique de rétrodiffusion B(Z, A) et du coefficient d’extinction atmosphérique o/(Z,A) :

1(Z,M)=1,* ﬁ; #C(Z,A)* AZ % B(Z,A) * exp {—2 j oz, l).dz}
z ED.1

0

- B(Z,\) est le coefficient volumique de rétrodiffusion
- AZ représente I’épaisseur de la couche diffusante et correspond a la résolution du systeme.
- L’efficacité de détection {(Z,A) traduit I’efficacité optique du systéme de réception composé

de lentilles, miroirs et fibres optiques, ainsi que I’efficacit¢ quantique des Photo

Multiplicateurs (les PM transforment un signal lumineux en signal électrique).
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- L’atténuation ou I’extinction que subit le faisceau laser a la distance Z est représentée par le
dernier terme de 1’équation. Cette extinction est due d’une part aux phénomenes de diffusion
(Rayleigh et Mie) et d’autre part a I’absorption du faisceau par les molécules atmosphériques.
Le coefficient d’extinction atmosphérique oR,A) comprend donc deux termes de diffusion
(Rayleigh, Mie) et une terme d’absorption moléculaire:

o=0RAY +oMIE+0A ED.2
L’absorption moléculaire dépend de la densité volumique Ni des molécules de I’espéce 1 dans

la couche diffusante et de leur section efficace d’absorption Gi(A):

o, :ZNi.Gi(),) Cba

C’est ’absorption moléculaire qui permet donc de déterminer un profil de concentration

d’une espece dans 1’atmosphere.
Principe de la technique DIAL

Le principe DIAL pour la mesure de 1’ozone troposphérique repose sur I’exploitation des
caractéristiques du spectre d’absorption de I’ozone. Il consiste a émettre deux faisceaux laser
coaxiaux de longueur d’onde différentes. La premiére longueur d’onde AON est fortement
absorbée par 1’ozone alors que la seconde AOFF I’est beaucoup moins. La comparaison des
signaux rétrodiffusés permet de déterminer la concentration d’ozone a une altitude donnée.
Les longueurs d’ondes choisies pour le systtme DIAL ozone implémenté a La Réunion sont
AON= 289 nm (fortement absorbée) et A\OFF= 316 nm (peu absorbée).

La variation des propriétés de diffusion des deux faisceaux avec 1’altitude peut €tre considérés
comme nulle ce qui élimine le terme [ de 1’équation E D.7. Par ailleurs, un 1’alignement
géométrique parfait des deux faisceaux rend équivalentes les efficacités de détection CON et
COFF.

Ainsi, dans le cas idé€al, seule la présence de I’espéce a mesurer crée une différence

d’absorption pour les deux canaux.

En écrivant les équations du LIDAR pour les longueurs d’onde AON et AOFF et en faisant le
rapport des deux intensités I(Z,AON) / I(Z,AOFF) on obtient :
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I(Z,Ayy)

I(Z’ ;{’OFF) TP {2.(’). (aA (Z’AON ) % (Z’ Z’OFF ))-dz}

ED.4
ou y ne dépend que de AON et AOFF.

Les absorption moléculaires en fonction des sections efficaces s’écrivent:
(XA(Z’AON) - OCA(Z, /’LOFF) = N(Z)AO- 0]:1 AO- = G(Z, A’ON) - G(Z,)VOFF) E D5

ainsi

Z
JN(Z)'dz= 1 (IHI(Z,AOFF)_IH
0

X
200\ 1(Z,2,,) j ED6

La concentration volumique en ozone a une altitude Z est obtenue en dérivant 1’équation

précédente :

N(Z)= L ilnl(z’—Z’OFF)

206 dz 1(z,A,) E D

Erreurs

Dans le cas réel, les coefficients de rétrodiffusion B(R, AON) et B(R, AOFF) doivent étre pris
en compte. De méme, la présence d’aérosols et des molécules atmosphériques doit étre prise
en compte. Il faut donc tenir compte des coefficients d’extinction moléculaire Rayleigh o et
des coefficients de rétrodiffusion (. Par conséquent, la concentration volumique en ozone est

donnée par :
1 d I(Z’)’OFF)_ 1 iln ﬁON _A_OC

N(Z)= -—In
2A0 dz  1(z,A,) 2Acdz B, Ao

ED.8
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les termes correctifs o et  proviennent d’une profil de densité atmosphérique calculé a partir

d’un mode¢le d’atmosphere standard.

161

14}

121

m)

101

altitude (k

0 5 10 15 20 25
erreur en % sur les mesures lidar

Figure D.1 L’erreur moyenne en pourcentage sur les mesures lidar est inférieure a 10%

en dessous de 12 km d’altitude
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L’installation lidar de La Réunion

La Figure D.1 présente le schéma de I’installation lidar de La Réunion. La cellule Raman
(figure D.1 - 6) est placée de facon adjacente par rapport a I’ensemble des quatre miroirs
paraboliques (figure D.1 - 14) qui recoivent et concentrent le signal rétrodiffusé. Ainsi, le
champ du faisceau laser émis n’est enticrement recouvert par le champ des quatre miroirs
qu’a partir de I’altitude de 3 km. C’est pourquoi les profils d’ozone mesurés par le lidar sont

définis a partir de 3 km d’altitude.

10
11 o
12 8
7
13
6
5
14 4
3
15
2
16

Figure D.1 Schéma de D’installation lidar Raman-Rayleigh-Mie de La Réunion. (1)
Laser (2) quadrupleur (3) Faisceau 266 nm (4) Télescope voie polarisée (5) Télescope
voie B (aérosols troposphériques) (6) Cellule Raman (7) Optimiseur de divergence (8)
Faisceau UV 289 nm+ 316 nm (9) Faisceau visible (10) Afocal Raihgley-Mie (11)
embouts des fibres optiques (12) Bloc spectrométre (13) Photo Multiplicateurs (PM) (14)
Miroirs paraboliques (15) faisceau 532-1064 nm (16) Miroir de renvoi 266 nm .

Communication Jacques Porteneuve.
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Abstract

Emissions of ozone precursors by biomass burning activity in south Africa and Madagascar
and stratospheric intrusions are the two sources controlling tropospheric ozone at Reunion.
Located at 21°S, the site is strongly impacted by the subtropical jet stream activity during
austral winter and spring.

Ozone measurements at Reunion started in 1992 with the first radiosoundings. The
measurements were enriched from 1998 with the installation of a LIDAR at the station.
Ozone radiosonde measurements are also performed at Irene (South Africa) since 1990. In
1998, Irene and la Reunion joined the SHADOZ network (Thompson et al. 2003).

The study presented here intend to analyse the ozone database with a lagrangian approach in
order to compare the impact of photochemical and stratospheric sources on the tropospheric
ozone burden in the region. This work starts with a comparative study of tropospheric ozone
climatology and trends at two regional sites: La Reunion and Irene.

The tropospheric ozone trends have been calculated both considering the whole tropospheric
column and dividing the troposphere into three atmospheric sections standing for lower,
middle and upper troposphere. The examination of data, the climatological studies and the
trend calculations have revealed the specific features of data, the climatological characteristics
of tropospheric ozone in the region and allowed to hypothesize on the importance of regional
sources.

The analysis of the ozone database at Reunion with the lagrangian trajectory code Lacytraj
revealed the seasonal behaviour of stratospheric intrusions, their seasonal features such as the
depth of intrusions, the value of ozone mixing ratio in stratospheric air masses and vertical

seasonal distributions of stratospheric intrusions.

Key words: tropospheric ozone, climatology, trends, subtropical jet stream, stratosphere —

troposphere exchange
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Résumeé

Il a été démontré que 1’0zone troposphérique mesuré a la Réunion subit a la fois ’influence des
feux de biomasse d’Afrique du Sud et de Madagascar, mais aussi ’influence d’intrusions
stratosphériques. Situé a 21° Sud, le site est fortement influencée par le courant jet subtropical en
hiver austral mais aussi au printemps austral.

Le début des mesures d’ozone troposphérique a la Réunion date de 1992 avec les premiers
radiosondages. L’installation d’un lidar dial a permis d’enrichir les mesures d’ozone
troposphérique a partir de 1998. Des mesures d’ozone par radiosondages ont €galement lieu a
Irene en Afrique du Sud depuis 1990. En 1998, les sites d’Irene et de la Réunion ont intégré le
réseau SHADOZ (Thompson et al., 2003).

Les travaux présentés visent a analyser la base de données ozone de la Réunion avec une
approche lagrangienne afin de déterminer I’influence relative des sources photochimique et
stratosphérique sur 1’ozone troposphérique. Ce travail commence par une étude comparative de la
climatologie et des tendances de 1’0ozone troposphérique pour deux sites de la région : 1’ile de la
Réunion et Irene en Afrique du Sud.

Les tendances de 1’0zone troposphérique ont été calculées sur I’ensemble de la base de données de
la Réunion et d’Irene a la fois sur la colonne troposphérique totale et aussi en subdivisant la
troposphére en couches atmosphériques représentatives de la basse, moyenne et haute
troposphere. Ce travail d’examen des données, de bilan climatologique et de calcul de tendances a
permis de mettre en évidence les caractéristiques spécifiques des données, les caractéristiques
climatologiques de 1’ozone troposphérique dans la région et de poser une hypothése sur
I’évolution des sources d’ozone dans la région.

Par la suite, I’analyse de la base de données ozone de la Réunion a 1’aide de 1’outil
trajectographique lagrangien Lacytraj a permis de mettre en évidence la saisonnalité des
intrusions stratosphériques ainsi que leurs caractéristiques saisonniéres a savoir la profondeur des
intrusions, le rapport de mélange en ozone associé aux masses d’air d’origine stratosphérique, les

distributions verticales saisonniéres des intrusions stratosphériques.

Mots clés : ozone troposphérique, climatologie, tendances, jet subtropical, échanges

stratosphére — tropospheére.



