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Introduction générale

A. Généralités

Les particules d'aérosols atmosphériques, qu’elles soient issues de sources naturelles ou
anthropiques, jouent un role majeur dans un grand nombre de processus physico-chimiques de la
basse troposphere. De ce fait, leur contribution a l'évolution climatique est reconnue
(Intergovernmental Panel on Climate Change (IPCC), 2013). Cependant, 'estimation de leur
impact reste un challenge scientifique important du fait des larges incertitudes qui subsistent dans
I'estimation de leurs sources et dans I’étude de leur dynamique dans atmosphere. Cette difficulté
est plus particuliecrement liée aux variations spatio-temporelles de ces particules, leurs origines
diverses (naturelle, anthropique et mélangée), leurs transport et transformations chimiques dans la
troposphere. Par conséquent, il est difficile d’obtenir une évaluation précise de leur impact
climatique a échelle régionale ou globale. De plus, les aérosols atmosphériques ont un effet
important sur le bilan radiatif terrestre (Andreae, 1995; Bergstrom and Russell, 1999) en diffusant
et absorbant le rayonnement incident (effet direct) et en modifiant le cycle de vie et les propriétés
radiatives des nuages (effet indirect). Dans la basse atmosphere, I’'aérosol contribue a la pollution
de Pair et de I'eau avec des conséquences néfastes sur la santé humaine (Holgate et al. 1999). Par
exemple, 'inhalation de métaux lourds, de composés organiques tels les HAPs (Hydrocarbures
Aromatiques Polycycliques) ou les PCBs (Polychlorobiphényles) présents dans les aérosols
urbains ont des effets toxiques voire cancérigénes. L’estimation des sources d’aérosols et de leur
devenir atmosphérique est donc primordiale pour les modeles climatiques globaux et la prévision

de la qualité de I'air a I’échelle locale.

Avec deux tiers de la surface terrestre recouverte par les océans, les particules générées a
I'interface air-mer constituent une composante majeure de I'aérosol naturel, notamment en zone
maritime (Jaenicke, 1984; Andreae, 1995; Yoon et al., 2007; Piazzola et al. 2009). Les particules
d’aérosol marin primaires résultent de linteraction entre le vent et les vagues. Lors du
déferlement des vagues, des bulles d’air sont entrainées dans I'eau jusqu’a plusieurs metres de
profondeur. Elles remontent puis éclatent a la surface générant des gouttes de film et des gouttes
de jet. Par ailleurs, des gouttelettes d’eau salée sont aussi directement arrachées par le vent a la
créte des vagues. Les différentes gouttelettes produites possédent des propriétés physico-
chimiques différentes (Lewis & Schwartz, 2004) leur permettant d’intervenir dans de nombreux
domaines. En effet, les aérosols marins jouent un réle fondamental dans la chimie
atmosphérique, le bilan radiatif (Laskin et al., 2003; Mallet et al. 2003; Mulcahy et al., 2008), la
météorologie, la physique des nuages, le climat, 'océanographie et I’écologie coticre. Ils ont

également des conséquences dans les secteurs économiques, technologiques et sanitaires. Ils
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permettent ainsi le transport d’'une grande variété de contaminants, et notamment de la maticre
organique (Blanchard 1983; Cavalli et al, 2004; O’Dowd et al, 2004; Yoon et al, 2007; Ceburnis et
al, 2008). De plus, ils influencent fortement la qualité de l'air en zone cotiere (Knipping &
Dabdub 2003) par leur capacité a interagir physiquement et chimiquement avec les autres types
d’aérosols et les gaz présents dans I'air. I’aérosol marin est majoritairement constitué de chlorure
de sodium (NaCl) et de petites quantités d’autres sels tels que le sulfate, calcium et potassium, ce
qui lui confére sa solubilité et son hygroscopicité. Il peut également contenir des quantités non
négligeables de carbone organique. De récentes études basées sur des mesures effectuées sur la
zone cotiere nord atlantique ont mis en évidence une forte variation saisonniere des propriétés
chimiques des aérosols en relation avec la forte activité biologique de 'océan (Cavalli et al. 2004,
O’Dowd et al. 2004). Par ailleurs, des études menées en Méditerranée dans la région toulonnaise
ont montré une variation de la composition chimique des aérosols marins en fonction de 'origine

des masses d’air (Piazzola et al. 2012).

La mer Méditerranée, située a la croisée de 'Europe, I’Asie et PAfrique, représente moins de 1%
de la surface océanique mondiale. Cependant sa configuration lui confeére un fort intérét
scientifique. Elle constitue, en effet, un mini-océan répondant plus rapidement aux changements
environnementaux et pourrait représenter dans une certaine mesure « un laboratoire » naturel qui
nous permettrait d’anticiper I’évolution des systemes océaniques de plus grande échelle. Dans ce
bassin quasi-fermé, la mer peut étre fortement agitée avec des vents violents ce qui est a 'origine
d’une production importante de particules marines. D’autre part, le pourtour méditerranéen
abrite une forte activité anthropique (agriculture, industrie, résidence, grands centres urbains, port
maritime, axes de transit et notamment trafic maritime) et une grande diversité de paysages (forét,
désert, volcan, marécages). Ainsi, les sources naturelles et anthropiques d’aérosols
atmosphériques sont multiples : mer, poussicres désertiques, transport, industries, agriculture,
résidences, feux de forét et plus ponctuellement émissions volcaniques. De plus, via les aérosols
marins, les polluants contenus dans I'eau (apports fluviaux, rejets industriels, trafic maritime,
dégazage) sont éjectés dans l'atmosphere. Le fort ensoleillement, caractéristique du climat
méditerranéen, ainsi que la présence de sels marins dans une atmosphere polluée favorisent
également une pollution photochimique. En raison de toutes ces sources de pollution
atmosphérique, la surveillance de la qualité de lair est devenue une priorité dans la région

méditerranéenne.

L’Institut Méditerranéen d’Océanologie (MIO), créé en 2012, est spécialisé dans la recherche et
I'observation du milieu marin ainsi que les interactions océan-atmosphere et océan-continent. A
ce titre, les travaux du MIO s’inscrivent en partie dans les programmes scientifiques du chantier
MISTRALS (Mediterranean Integrated STudies at Regional And Local Scales) piloté par 'INSU,
et plus particuliecrement dans le programme CHARMEX (CHemistry AeRosol Mediteranean
EXperiment). Ce dernier vise une meilleure connaissance de ’état actuel et de I'évolution future
de lenvironnement atmosphérique du bassin méditerranéen et de ses impacts sur le climat

régional, la qualité de I'air et la bio géochimie marine et continentale. L’'un des objectifs de ce
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programme est, entre autre, d’étudier le flux de génération et le transport des particules dans la

couche limite atmosphérique marine (CLAM).

La connaissance de la source et du transport des aérosols marins en Méditerranée est donc un
enjeu important dans la surveillance de la qualité de lair et des mode¢les climatiques. C’est dans ce
cadre que s’inscrit ce travail de these dont Pobjectif principal est d’approfondir nos
connaissances concernant les processus de génération et de transport des aérosols
marins en zone cdtiére. Ces connaissances permettront d’améliorer les performances du

modele de transport et de génération des aérosols marins MACMod développé au laboratoire.

B. Déroulement de la these

Ce travail de these est composé de trois parties : généralités, modélisation et applications.

Partie 1 : Généralités sur les aérosols atmosphériques

La premicre partie est consacrée a I'étude de I’évolution des aérosols atmosphériques dans la
couche limite atmosphérique, et plus particulicrement, a la génération et au flux de production
des aérosols marins. I’objectif est d’acquérir des connaissances nécessaires a 'amélioration de la
modélisation de la source et du transport des aérosols marins en zone cotiere dans la couche
limite atmosphérique marine. La difficulté essentielle concerne lestimation des flux de
production d’aérosols marins. En effet, ceux-ci dépendent de nombreux parameétres physiques et
chimiques tels que le vent, le champ de vague, la température de l'air et de 'eau ou encore la
composition chimique de 'eau. De plus, les particules sont transportées de manicre différente
suivant leur taille et peuvent interagir entre elles ou avec le milieu gazeux, ce qui complexifie
également I'approche de modélisation. Cette base de connaissance est essentielle pour améliorer
et obtenir un modele de transport et de génération des aérosols marins fiable. Cette partie se

divise en deux chapitres.

Le premier chapitre est une étude générale des aérosols résidant dans la couche limite
atmosphérique. Ces particules proviennent de différentes sources anthropiques ou naturelles et
sont issues de processus mécaniques ou chimiques. La population d’aérosols est trés disparate en
termes de nature, de forme, de taille ou encore en nombre. De plus, ces particules évoluent dans
le milieu gazeux. Elles sont susceptibles de se transformer, d’étre transportées ou de se
déposer. Les déplacements et les processus d’élimination dépendent principalement de la taille

des particules et des conditions environnementales.

Le chapitre 2 se concentre sur la génération de ’aérosol marin. L’interaction entre le vent et les
vagues est a 'origine de trois types de particules aux propriétés physico-chimiques différentes.
Les gouttes de jet et les gouttes de film sont générées lors du déferlement des vagues alors que le
troisieme type de gouttes est issu de I'écrétage des vagues par le vent. Le flux de production

primaire a linterface air-mer est communément appelé « fonction source ». Les méthodes de
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détermination de la fonction source sont tres diverses et utilisent généralement des mesures de
concentration. La dernicre partie de ce chapitre introduit les différents modeles de transport
d’aérosols les plus courants : CHIMERE, MOCAGE, DREAM-SALT, WRF-CHEM, et enfin les
modeles développés au laboratoire : le modeéle paramétrique MEDEX et le modéle de transport
MACMod.

Partie 2 : Modélisation

La deuxiéme partie est consacrée a 'amélioration d’outils de modélisation du transport et de
génération des aérosols marins en zone cotiere. Cette partie se divise en cing chapitres numérotés
de3a’.

Le chapitre 3 décrit les campagnes de mesures exploitées dans cette étude.

Le chapitre 4 est une description détaillée du modele MACMod (Marine Aerosol
Concentration Model) développé au MIO (Tedeschi & Piazzola 2011). MACMod est destiné a
prédire la concentration en aérosols marins dans la couche limite atmosphérique marine. C’est un
modecle bidimensionnel (xOz) instationnaire qui integre I'équation générale du transport en
utilisant la méthode des volumes finis (Patankar & Spalding 1972). 1l est codé en MATLAB et est
constitué de plusieurs procédures dédiées a chaque processus physique (flux de dépot, flux de
production, e#.). Dans un premier temps, une comparaison des calculs de MACMod utilisant la
configuration d’origine du modecle et des mesures expérimentales sont reportées et ses
performances sont alors évaluées. En vue de 'amélioration du modele MACMod, un premier
travail a consisté a réévaluer le flux de production primaire de I’aérosol marin a partir de mesures.
L’analyse des données utilisées pour ce travail est reportée au chapitre 5. Dans ce chapitre,
I'influence des différents parameétres météorologiques et océanographiques sur la concentration
en aérosols dans la CLLAM est étudiée en se basant sur les mesures effectuées lors de la
campagne MIRAMER 2008. Notre analyse permet de mettre en évidence P’influence des

caractéristiques du champ de vagues sur la production des particules marines.

Le chapitre 6 est consacré a la détermination d’une fonction source caractéristique de la région
méditerranéenne nord-occidentale a partir d'une méthodologie originale et des mesures acquises
durant la campagne MIRAMER. A la lumicre des résultats obtenus au chapitre 5, la formulation
proposée s’écrit comme une fonction de parameétres météorologiques et océanographiques. De
plus, elle a introduit une différenciation des différents types de gouttelettes produites. La fonction
source est ensuite validée a partit de données acquises pour différentes conditions météo-
océanographiques (fetch de 20 a 350 km et vent de 4 a 28 m.s"). Le rapport entre les
concentrations mesurées et calculées par MACMod est réduit a 3 (facteur de confiance 68%) dans

la gamme de taille 0.5-5 um, alors qu’il était de 'ordre de 10 dans la configuration originale.
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Le modele MACMod permet donc des prédictions de bonne qualité pour des conditions météo-
océanographiques purement marine (grand fetch). La question des conditions aux surfaces
frontieres du modéle se pose alors en particulier pour des directions de vents offshores ou de
fetch court. C’est pourquoi, le chapitre 7 est consacré a I’étude de la composition chimique des
aérosols pour des conditions de vent variables mesurés lors de la campagne Porquerolles 2007
(Piazzola et al. 2013; Piazzola et al. 2012; Sellegri et al. 2001). Ceci permet d’étudier la
contribution marine dans les échantillons d’aérosols. Des simulations avec MACMod sont
effectuées pour trois types de conditions de mesures. Les sorties du modele sont converties en
concentrations massiques et comparées aux masses totales et aux masses de sels marins des
¢échantillons mesurés. On montre que MACMod surestime la concentration en sels de mer et
estime correctement les concentrations en aérosols marins puisqu’il semble peu tenir compte des
composantes tetrigénes et/ou anthropiques des aérosols submicroniques. Pour prendre en
compte les particules de source terrigéne et/ou anthropique dans le modele, il est nécessaire de
Iinitialiser avec un profil vertical de concentration en aérosols a entrée du domaine de calcul. Le

profil vertical est spécifique a la source des particules étudiées et aux conditions météorologiques.

Partie 3 : Applications et Perspectives.

Cette partie se divise en deux chapitres.

Le chapitre 8 concerne une étude menée a La Réunion sur les particules d’aérosols marins
transitant sur la facade nord-ouest de Iille. Cette campagne s’inscrit dans le cadre d’un important
projet financé par la région Réunion concernant la création d’une nouvelle route entre St Denis et
le Port. I’objectif premier était d’évaluer 'impact sur les concentrations en aérosols marins le
long de la falaise avec I’éventuelle modification du trait de cote. Pour ce faire, nous avons ¢tudié
le transport de particules marines le long de la facade nord-ouest de llle en utilisant MACMod.
Nous avons au préalable réalisé le couplage MACMod-MEDEX-Réunion qui a permis de
modéliser le transport en initialisant le modele avec un profil d’entrée déterminée a I'aide de
MEDEX-Réunion.

Le chapitre 9 est une étude préliminaire sur l'utilisation de MACMod pour la qualité de P’air.
Elle pourrait permettre de connaitre la fraction de particules marines dans les concentrations de
PM,,. Une procédure permet de calculer les concentrations en PM,, a partir des sorties de
MACMod. Pour les stations de Porquerolles et du navire Atalante (campagne MIRAMER), les
sorties du modele ont été comparées a des mesures de PM,, et des cartes analysées du réseau

PREV’AIR. Les résultats obtenus sont trés encourageants.






Partie 1 : Généralités sur les aérosols

atmosphériques

Cette premiere partie fait 'état des connaissances sur les processus de génération et le transport

des aérosols marins dans la couche limite atmosphérique. Cette partie se divise en deux chapitres.

Le premier propose un état de 'art de I’étude des propriétés et de la dynamique de ’aérosol dans

la couche limite atmosphérique.

Le deuxieme chapitre s’articule autour de la modélisation des aérosols, et plus particulicrement les
aérosols marins. Dans un premier temps, nous visons une meilleure compréhension des
processus de génération de I'aérosol marin par les interactions vent-vagues, puis nous étudions
les différentes méthodes de formulation du flux de production, et enfin, nous nous intéressons

aux différents modéles.







Chapitre 1. Les aérosols

atmosphériques dans la CLA

1.1 Introduction

Les aérosols atmosphériques proviennent de diverses sources potentielles générant des particules
de taille, de forme ou de nature trés différentes. Ce chapitre fait ’état des connaissances sur les

sources, la dynamique et les propriétés de I'aérosol dans la couche limite atmosphérique (CLA).
1.2 Définition

Un aérosol désigne une suspension de particules liquides ou solides dans un milieu gazeux
pendant un temps suffisant a leur observation. Les particules d’aérosols atmosphériques sont des

particules en suspension dans 'atmosphere autres que les gouttelettes et les cristaux des nuages.

1.3 Emission des aérosols atmosphériques

Les sources de particules d’aérosols atmosphériques sont trés nombreuses. Elles peuvent étre
naturelles ou anthropiques. Les particules peuvent étre directement émises dans 'atmosphere,
dans ce cas I'aérosol est dit « primaire », ou résulter d’une conversion de gaz en particule, il est
alors dit aérosol « secondaire ». La taille, l]a composition chimique et la forme des particules

sont donc tres variables.
1.3.1 Source des aérosols atmosphériques

D’Almeida et al. (1991) estiment les quantités produites d’aérosols atmosphériques de l'ordre de
plusieurs milliers de mégatonnes par an (Tableau 1-1) sur Pensemble de la planete. Selon ses

estimations, la source marine représente entre 30% et 70% de la production totale en masse, les
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poussicres désertiques représentent environ 7% et approximativement 5% des aérosols sont
d’origine anthropique. Les quantités de particules émises sont donc tres variables d’une source a

lautre et dépendent des mécanismes de production.

Origine naturelle (en mégatonnes/an pour des particules de rayons inférieurs 2 100 pm)

Min Max
Poussicres extraterrestres 10 18
Sel marin 103 104
Poussiéres désertiques 500 2000
Biologiques, biogéniques 80
Conversion gaz-particules
, , 345 1100
(sulfates, organiques, nitrates)
Débris volcaniques 25 250
Total 3266 13 448
Origine anthropique (en mégatonnes/an)
Emission directe de particules 10 90
Conversion gaz-particules (substances carbonées,
175 325
organiques, nitrates, sulfates)
Feux de forét 3 150
Total 188 565
Total général 3454 14 013

Tableau 1-1: Estimation des quantités de particules d’aérosol atmosphérique d’origine naturelle et anthropique
(D’Almeida et al. 1991)

1.3.2 Génération primaire ou secondaire

Les particules d’aérosols primaires sont généralement créées de facon mécanique puis
introduites dans le milieu gazeux. Lorsqu’elles sont d’origine naturelle, elles sont issues de I'action
du vent sur les surfaces continentales (arrachement, soulévement, remise en suspension), ou sur
les surfaces marines (écrétage des vagues, ou gouttes générées par I’éclatement des bulles lors du
déferlement de vagues), ou sur la végétation (spores de pollen). Les éruptions volcaniques
émettent ponctuellement une quantité importante de particules ainsi que les feux de foréts.
Lorsqu’elles sont d’origine anthropique ou artificielle, elles sont le plus souvent le résultat

d’actions humaines (mines, usinage, activité industrielle, feux, ez.).

Les aérosols secondaires sont créés lors d’une réaction physicochimique du gaz atmosphérique.
Il s’agit plus précisément de la transformation d’une phase gazeuse en une phase condensée
(liquide ou solide) : ce processus s’appelle nucléation a partir d’'un précurseur gazeux. Suivant
lorigine du gaz subissant la transformation, le processus sera naturel (émanations de gaz

biogéniques par exemple) ou anthropiques (rejets gazeux par Iactivité industrielle). En général, les

10
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particules générées par des processus secondaires sont de tres petite taille alors que les particules

arrachées par le vent sont plus grosses.

1.3.3 Taille des aérosols

La dimension moyenne des aérosols atmosphériques varie de quelques nanometres a plusieurs
centaines de microns. Leur distribution en taille est généralement représentée par des lois log-
normales. La Figure 1-1 représente les concentrations en nombre et en masse des aérosols en
fonction de leur diameétre. On distingue trois classes modales, décrites suivant la terminologie de
Whitby (1978) :

. Le mode nucléation pour les particules de diametre de 'ordre de 0.01 um.
. Le mode accumulation pour celles de 0.1 um.
. Le mode grossier pour celles de plus de 1 pm.

Dans le mode nucléation, la concentration numéraire en particules est la plus importante alors
que lessentiel de la masse de particules est dans le mode d’accumulation. Les particules
submicroniques sont généralement des aérosols secondaires alors que les particules

supermicroniques sont des aérosols primaires.

Particules ¢ |
Fines

Nanoparticules D, <2.5um
Dp <50 nm

. h
(—l Particules PM10

Ultrafines
D <10
D, < 100 nm p S U HM

,"\
\

dN/dD, (échelle arbitraire)

! Mode \\ Mode
/ d’accumulationy grossier
/ N\ -

T i e t

0.0010 0.010 0.1 10
Diamétre (um)
— = Distribution en e Distribution en
masse nombre

Figure 1-1 : Classes modales des aérosols atmosphériques en masse et en nombre
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1.3.4 Forme

L’organisation des molécules engendre des formes de particules trés variées. Les aérosols
atmosphériques peuvent étre de forme sphérique, allongée, plate. La Figure 1-2 illustre ces

différentes formes d’aérosols en fonction de leur source.

Aérosols industriels ds ford Aérosols de combustion
(Sulfate/Nitrate) Feux de forét (Suies)
< i B

Biomass Smoke

Poussieres
désertiques

Sels de mer

Marine Organic

Figure 1-2 : Forme des aérosols atmosphériques

A Téchelle macroscopique, le diamétre des particules est généralement ramené a un diametre
sphérique : le diametre aérodynamique ou le diametre équivalent. Le diametre
aérodynamique correspond au diameétre d’une particule sphérique d’une masse volumique de 1
g.cm” ayant la méme vitesse de sédimentation. Le diamétre équivalent est le diamétre d’une
particule sphérique de méme volume. En ramenant le diameétre réel a un diametre équivalent, on

suppose le transport des particules similaire dans 'atmospheére, quelque soit leur forme.

1.4 Dynamique des aérosols atmosphériques

Les particules injectées dans l'atmosphére sont transportées par le vent (advection), se
dispersent sous leffet de plusieurs processus (turbulence, diffusion de Fick, diffusion
Brownienne) et sédimentent sous I'effet de la gravité. I'importance des processus de transport est

fonction essentiellement de la taille des particules.

12
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1.4.1 Advection et diffusion turbulente

Les particules d’aérosols sont advectées par I’écoulement du fluide. Dans I'atmosphere,

I’advection est essentiellement horizontale. Le flux d’advection F s’écrit :
F=1U.VC (1-1)

ou U est la vitesse du vent et C'la concentration en particules.

Or, dans I'atmosphere, ’écoulement de Dair est généralement turbulent. Les particules sont donc
mélangées dans l'atmosphere par diffusion turbulente. Le flux de diffusion turbulente se
détermine a partir des fluctuations de la vitesse du vent et de la concentration. Celles-ci étant
complexes a déterminer, une approche répandue consiste a raisonner par analogie avec la
diffusion moléculaire (ou diffusion de Fick). On admet alors généralement que le flux est
proportionnel au gradient de concentration par I'intermédiaire d’'un coefficient de diffusivité
turbulent K :

— dc

wWC = —K o (1-2)
ou #’; est la composante turbulente du vent dans la direction x;, C’la fluctuation de concentration

et K le coefficient de diffusivité.

A Téchelle globale, I'advection transporte sur des distances allant jusqu’a plusieurs centaines de
kilometres alors que la diffusion de Fick n’impacte que sur quelques millimetres ce qui pourtant
correspond a plus de 1000 fois la taille des particules. A grande échelle, la diffusion turbulente et

I'advection prédominent sur les autres mécanismes de déplacement des particules.
1.4.2 L’élimination

a. Le dépot sec

Le dépot sec correspond au cas ou les particules se déposent dans leur état. Ce processus peut
avoir lieu soit par impaction sur une paroi ou obstacle lorsque les particules sont en mouvement
par diffusion brownienne ou turbulente, soit par sédimentation, sous I'effet de la gravité pour les
plus grosses particules. Le flux de dépot dlF/dr est supposé proportionnel au produit de la vitesse

de dépot 17, et de la concentration en particules dIN/dr. 11 sécrit :

dF dN
—=v,(— 1-3
dr ¢ (dr) (1-3)

13
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La vitesse de dépot V, n’est pas une vraie vitesse, mais un terme ayant les mémes dimensions
qu’une vitesse. Il existe différents modeles d’estimation de la vitesse de dépot (Fairall & Davidson
1986; Vignati et al. 2001). En cas de faible turbulence, Carruthers & Choularton (19806)

proposent :

V, = i
d v, (1-4)
1—exp (— _CD U)

avec Cp, le coefficient de trainée et V, la vitesse terminale de chute (ou vitesse gravitationnelle),
C’est-a-dire, la vitesse d’un objet lorsque les frottements exercés par I'air sont compensés par son

poids.
b. Le dépot humide

Lors du dépét humide les particules sont éliminées par des particules précipitantes (pluie,
brouillard, neige, etc.). Les particules d’aérosols sont donc soit lessivées lors de précipitations, soit

piégées a l'intérieur des gouttes des nuages.

C. La sédimentation

La sédimentation s’applique a des grosses particules qui chutent sous leffet de la gravité. Elle
résulte de I’équilibre entre le poids P et la force de trainée F,. Cette dernicre correspond a la
résistance du gaz et dépend du coefficient de trainée Cp,, fonction du nombre de Reynolds de la

particule.

3
p = o800 (1-5)

2
nCpDEYV,
~ Pa™tpbp Yy (1-6)
T
8
ou g, et g, sont respectivement les masses volumiques de Pair et de la particule, D, le diametre de
la particule, g la constante gravitationnelle et [, la vitesse gravitationnelle. Cette derniere est alors

déduite de I’égalité de ces deux forces :

4Py Doy

(1-7)
3pa CD

La valeur du coefficient de frottement dépend du nombre de Reynolds, de la vitesse ainsi que de
la force de trainée qui n’est pas linéaire. La vitesse gravitationnelle des particules dépend de leur
taille. Des transformations telles que la coagulation peuvent grossir les particules et favoriser leur

élimination du milieu.

14
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d. Coagulation

La coagulation a lieu lorsque les particules s’entrechoquent et restent collées pour ne former plus
qu’une seule particule. Ce processus est donc a la fois a 'origine d’une disparition en nombre des
particules et d’une augmentation en taille mais sans modification de la masse totale qui est donc
conservée. Tous les couples de taille de particules sont possibles. Plus la concentration en
particules est élevée et plus la population est poly-dispersée en taille, plus la formation de
nouvelles particules par coagulation est efficace. Ce processus repose sur le fait que les particules
doivent étre en mouvement les unes par rapport aux autres pour se rencontrer. Les phénomeénes
générant ces mouvements sont essentiellement le mouvement Brownien, la sédimentation et la

turbulence.

1.5 La Couche Limite Atmosphérique Marine (CLAM)

1.5.1 Généralités

La majorité des aérosols est générée, transportée et piégée dans la couche limite
atmosphérique. Dans la modélisation du transport d’aérosols en zone coticre, il est donc

important de connaitre I'influence des conditions atmosphériques sur la dynamique des aérosols.

La couche limite atmosphérique (CLA) est la zone de la troposphere directement influencée par
les frottements sur la surface terrestre. Elle répond avec une échelle de temps tres breve, de
l'ordre de I'heure, aux différents forcages causés par la surface du sol. Elle est tres sensible aux
variations diurnes/noctutrnes et le rayonnement solaire est sa principale soutce d’énergie. Variant
de quelques centaines de meétres a plusieurs kilometres, elle est délimitée a sa base par la surface
terrestre (continent ou océan) et a son sommet par I'atmosphere libre ou les frottements sont
alors négligeables. Au dessus de la surface marine, on parle de Couche Limite Atmosphérique
Marine (CLAM).

Contrairement a la surface continentale, la surface océanique est en mouvement et interagit tres
fortement avec le vent. De plus, elle est beaucoup plus uniforme et posséde une longueur de
rugosité plus petite. Cependant, lorsque le vent augmente, les vagues se développent entrainant
une augmentation de sa rugosité. Ainsi, les processus de turbulence mécanique dans l'air sont
accentués. Par conséquent, les propriétés de I'atmosphére marine different considérablement de
celles de 'atmosphere continentale. I’humidité relative est plus importante et les variations
diurnes de température sont plus faibles en raison de Iinertie thermique de la mer. L’océan
fournit un réservoir important de chaleur et d’humidité. Le mélange turbulent dans la couche

limite atmosphérique marine (CLAM) est moins énergétique que sur le continent avec une
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turbulence mécanique moins importante en raison des frottements plus faibles. La CLAM est
souvent caractérisée par des conditions de stabilité thermiques trés proches du neutre ou de
I'instable. Sa structure verticale est relativement peu variable et son épaisseur varie peu dans

I’espace et le temps.

1.5.2 Structure atmosphérique

La structure et I'épaisseur de la CLAM varient en fonction de la latitude et de la température de
surface de la mer. Dans les latitudes moyennes et hautes, le vent moyen pres de la surface est plus
fort générant une concentration en particules marines plus importante. Dans ces zones, la CLAM

est bien mélangée, nuageuse et délimitée par une inversion thermique.

La CLAM est divisée en plusieurs couches caractérisées par des vitesses de vent et des facteurs de

controle (stress, viscosité, etc.) différents. Ces différentes couches sont :

. La sous-couche visqueuse 0 d’environ 1 mm, voire moins, est directement en contact

avec la surface marine (z=0). Le flux moléculaire prédomine sur le flux turbulent.

. La couche de surface de plusieurs dizaines de metres d’épaisseur est fortement influencée
par les effets thermiques et dynamiques. Dans la couche de surface se créent des petites
structures turbulentes qui sélévent et croissent avec laltitude, ce qui tend a homogénéiser
I'atmosphere. 11 est généralement admis que le flux et les frottements sont constants, sauf tres
pres de la surface car par fort vent les embruns sont des sources locales de chaleur et de vapeur

d’eau pouvant étre a 'origine de variation des flux (Mestayer & Tranchant 1994).

. La couche d’Ekman ou de mélange, d’une épaisseur de plusieurs centaines de meétres
jusqu’au kilometre, correspond a la limite supérieure de la CLAM. De part son éloignement au
sol, les effets thermiques et dynamiques de la surface terrestre sont négligeables devant les effets
des forces de pression et de Coriolis. Le vent subit alors une rotation a droite dans ’hémisphere

nord et a gauche dans '’hémisphere sud pour un anticyclone.

Au sommet de la CLAM, il y a une forte inversion de température résultant d’un changement de
densité et d’humidité relative avec 'atmosphere libre, ce qui entraine un arrét des mouvements
verticaux. Dans 'atmosphere libre, les flux sont contrdlés par des gradients de pression de grande
échelle et les forces de Coriolis. Le flux est géostrophique et caractérisé par une faible turbulence
et donc un faible mélange de maticre dont les aérosols. De I'air de I'atmospheére libre peut étre

entrainé dans la CLAM conduisant une augmentation de son épaisseur.
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1.5.3 Stabilité atmosphérique

a. Stratification atmosphérique

Les mouvements d’air verticaux sont fortement influencés par la variation verticale de la

température potentielle 6. I.a CLAM est alors stratifiée de facon stable, instable ou neutre.

. A un état stable (00/0z>0), la surface terrestre est plus froide que I'air créant un gradient
de température statiquement stable. Les fluctuations turbulentes verticales sont contrées par les

effets thermiques affaiblissant ainsi la turbulence.

. A un état neutre (00/0z=0), le profil de température est similaire a une transformation
adiabatique, la turbulence n’est que d’origine mécanique. Dans la nature le cas est assez rare, il est
probablement approché sur la mer lorsque la variation diurne de température de surface est peu

marquée ou en présence d’une couverture nuageuse.

. A Tétat instable (00/0z<0), le flux de chaleur sensible est orienté vers le haut. La
turbulence thermique est trés importante et peut se superposer a la turbulence dynamique. La
CLAM est fortement brassée et ses propriétés tendent a sshomogénéiser suivant la verticale sauf
pres de la surface. Elle se divise typiquement en deux couches: la couche de surface ou se
maintiennent le fort cisaillement vertical du vent et le gradient adiabatique de la température
potentielle moyenne, et au dessus, la zone « mélangée » ou le vent et la température potentielle

sont quasi uniformes.

La connaissance de la stabilité atmosphérique est importante dans la modélisation des aérosols
car elle influe sur le transport vertical des aérosols. Il est donc nécessaire de I'évaluer grice a un

parameétre de stabilité.

b. Parametre de stabilité atmosphérique

Théorie de Similitude de Monin-Obukhov

La stabilité atmosphérique se caractérise généralement par la théorie de similitude de Monin &

Obukhov (1954) qui introduit le parametre adimensionnel ¢:

_ Z
(=1 (1-8)

Avec z l'altitude et L ]a longueur de mélange de Monin-Obukhov (Stull 1988) définie telle que :

L= - ——"_ (1-9)
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ou, »’ est la fluctuation de la vitesse verticale du vent, gla constante gravitationnelle, u, la vitesse
de frottement, 0, la température virtuelle potentielle de lair, ¢, la fluctuation de température
virtuelle potentielle de 'air a I'interface air-mer et x la constante de Von Karman (=0.4). Lorsque
le flux est constant, L. est constant. Cette longueur permet de déterminer a partir de quelle
hauteur les effets de la stratification sont dominés par la turbulence. Panofsky & Dutton (1984)

utilisent le parameétre {'pour interpréter ces effets :

" { K0 : Convection dominante

. € <0 : Turbulence mécanique dominante

. € = 0: Pure turbulence mécanique

. € > 0 : Turbulence mécanique tempérée par stratification de la température
5 € > 0 : Turbulence mécanique bien réduite par stratification de température

Nombre de Richardson

Le parameétre {'peut également étre évalué a 'aide du nombre de Richardson, R,

_g(00/0z)

= 0,Gu/on) (10

C’est un nombre sans dimension qui a pour avantage de ne faire intervenir que les gradients.
Cependant, il varie avec laltitude et se détermine expérimentalement. Une variante clé de ce
parametre est le nombre de « Richardson flux », qui permet de décrire les effets de la stratification

sur la génération de turbulence. Il est de la forme suivante :

0
R, =J__“ v (1-11)
fx @, u w (0U/0z)
ou 0, est la température virtuelle. L’inconvénient du nombre de Richardson flux est la difficulté
de connaitre les valeurs des flux. C’est pourquoi, dans de nombreuses applications il lui sera

préféré le nombre de « Richardson-bulk » qui n’utilise que les valeurs moyennes (Stull 1988):

_ gz46 +0.6164Q

Rig 0, (41)2 (1-12)

oudu =u—1uy 40 = 0 — Opet AQ = Q — Qo(Q, 'humidité spécifique).

Le parametre " peut étre exprimé en fonction du nombre de Richardson-bulk. Deardoff (1968)

propose une formulation simple négligeant les conditions de stabilité :

{ = CXRy (1-13)
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Dans le cas d’'une atmosphere instable, Grachev & Fairall (1997) suppose le coefficient C égal a

10. Dans le cas d’une atmosphere stable, Businger et al. (1971) proposent :

C xRy,

T 1-aR, (1-14)

avec 05 un coefficient empirique (Dyer, 1974).

Le parametre de stabilité permet d’évaluer la turbulence atmosphérique pour établir le flux de
diffusion turbulente des particules. Le déplacement des particules est régi par les processus
d’advection, de diffusion et de turbulence en fonction des conditions de stabilité de la couche

limite atmosphérique.
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2.1 Introduction

. . 9 10 . , . .

Eriksson (1959) estime qu’entre 10” et 10 tonnes de particules d’aérosols marins sont produites
> N : , . s, .

par an sur 'ensemble de la plancte. Ce chapitre se concentre sur les mécanismes de génération

des particules d’aérosols marins et de leurs propriétés. I’objectif est d’apporter les connaissances

théoriques nécessaires a 'amélioration de la modélisation de la source des aérosols marins dans

les mode¢les de transport en zone cotiere.
2.2 Interaction océan-atmosphere

Les aérosols marins sont issus de I'interaction entre le vent et les vagues. L’écoulement du vent au
dessus de la mer est ralenti par la surface marine. Les frottements engendrent de la turbulence
mécanique a l'origine de la formation et du développement des vagues. Ces vagues grandissent
puis déferlent générant une mousse blanche appelée couverture moutonneuse. Les aérosols

marins sont générés en partie dans cette zone blanche ou sont arrachés par le vent aux crétes des

Vagues.
2.2.1 Le vent
a. Frottement du vent

I’écoulement de T'air au dessus de la surface marine est turbulent. Le frottement du vent peut

étre assimilé a un flux de quantité de mouvement, défini tel que :

- 6ﬁ> (2-1)

(z) = p, (uw v

ou v=u/p, est la viscosité cinématique de l’ait, 7(3) est la contrainte du vent.

Cette équation ne s’applique qu’a la couche de surface, dite la couche a flux constants. Elle
correspond a une zone ou la somme des flux moléculaires et des flux turbulents de la quantité de

mouvement est constante. Ainsi, la contrainte totale du vent peut étre supposée comme la
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somme des contraintes induites par les vagues, de la contrainte turbulente et de la contrainte

visqueuse.

En se placant au dessus de la sous-couche visqueuse (z>>8), la contrainte visqueuse est

négligeable. I.’équation (2-1) devient :
T=p,uw =cste (2-2)

Le flux turbulent est donc définie par :

_—r 2
uw =—= u; 2-3
Pa (2-3)
ou #. est la vitesse de frottement du vent.
En appliquant la théorie des échanges turbulents, le flux turbulent peut également s’écrire :
_ ou
uw =—-K— (2-4)
0z

ou K est le coefficient d’échange turbulent.

b. Coefficient d’échange turbulent

Le coefficient d’échange turbulent K, ou coefficient de diffusivité turbulente, se détermine en
effectuant une analogie avec la théorie cinétique des gaz (DeMoor 1983). L approximation la plus

courante de ce coefficient est selon Goroch et al. (1980) :

K = KZu,
~ ®(z/L)

(2-5)

avec la constante de Von Karman «, I'altitude g et la vitesse de frottement #. L est la longueur de
Monin-Obukhov et représente le parametre de stabilité. CD(Z/L) est une fonction universelle
prenant en compte la stabilité et I'altitude. Lorsque I'atmosphere est neutre, cette fonction est de
l'ordre de l'unité. Businger et al. (1971) Pont définie dans les cas stables, neutres et instables,

respectivement, de la maniere suivante :

1-4.7z/L z/L >0 (stable) (2-6)
z
o) (— = 1 z/L =0 (neutre)
1- 4-.7Z/L)_1/4 z/L <0 (instable)

Afin de mieux assurer la convection libre limite lorsque z>L, Troen & Mahrt (1986) ont modifié
les coefficients du cas instable : la puissance a été ramenée a 1/3. Le facteur 4.7 a été augmenté a
7.
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C. Profil de vent au dessus de la mer

Le profil de vent au dessus de la mer est déterminé en introduisant le coefficient d’échange

turbulent dans I’équation (2-4). I’expression devient :

9 _ % a1 2-7)
0z Kz

Ainsi, le profil de vent dépend des conditions de stabilité atmosphérique.

Conditions de stabilité neutre

En atmospheére neutre, le profil vertical de la vitesse du vent s’écrit alors :

U(z) = %ln (5) (2-8)

20
avec g, la longueur de rugosité

Conditions stable ou instable

Lorsque 'atmospheére est stratifiée, le profil est décrit par :

U(z) = u; In (i) - (%) (2-9)

A

ou ¥, est l'intégrale d’une fonction universelle permettant de prendre en compte la stabilité et

laltitude. L est la longueur de Monin-Obukhov et g/L représente le parametre de stabilité.

d. Coefficient de trainée

Le coefficient de frottement (ou de trainée) traduit les effets du frottement de lair sur I'eau en
caractérisant les proprié¢tés hydrodynamiques de la surface de la mer par une forte dépendance de
I’état de mer (Toba et al.,, 1990). I a une grande importance dans toutes les études prenant en
compte 'interaction océan-atmosphere car il permet d’estimer la vitesse de frottement du vent ou
de ramener la vitesse du vent U a une hauteur de référence de 10 metres. Le coefficient de

frottement Cp, est défini par la relation suivante :

u?

=7 (2-10)

Cp

Le profil de vent au dessus de la mer dépend des conditions de stabilité atmosphériques et est
proportionnel a la vitesse de friction. Par conséquent, le coefficient de frottement varie suivant

les conditions de stabilité atmosphérique.

Dans le cas général, la combinaison des équations (2-9) et (2-10) donne :
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Cp =

(n@)-n ) i

Le coefficient de trainée dépend donc des conditions de stabilité atmosphérique et de la longueur
de rugosité. Ces parametres étant difficilement mesurables, le coefficient de trainée est
généralement déterminé a partir de formulations empiriques fonctions de la vitesse du vent
(Geernaert et al., 1986; Fairall & Davidson, 1983; Donelan et al., 1997; Wu, 1980; Smith et al.,
1992). Par ailleurs, plusieurs études ont montré une dépendance du coefficient avec d’autres
parametres comme ceux caractérisant le champ des vagues (Guan & Xie, 2004; Andreas, 2009;
Ting et al., 2012).

2.2.2 Les vagues

Lorsque le vent souffle sur une mer initialement au repos, la surface de 'eau se ride. Lorsque le
vent forcit, 'amplitude des ondulations augmente avec la vitesse du vent. L.e champ de vague est
composé d’un ensemble d’ondes de longueurs, amplitudes et vitesses différentes. Ia longueur de

mer sur laquelle le vent souffle de fagon relativement constante en vitesse et direction est appelée
le fetch.

Lorsque le vent est présent sur le lieu du champ de vagues, on parle de « mer de vent ». Quand il
cesse ou change de direction ou que le champ de vague résulte de la propagation d’un champ

lointain, on parle de « houle ».

a. Etat de développement

Lorsque le vent souffle sur une surface initialement au repos, le champ de vague est en
développement, on parle de mer « jeune ». Lorsque la mer est pleinement développée, on parle
alors de mer «agée ». Un équilibre apparait alors entre le transfert d’énergie du vent vers les

vagues et la dissipation d’énergie par le déferlement.

Les caractéristiques du champ de vagues dépendent du fetch, de I'intensité et de la durée du vent.
Lorsque le vent souffle suffisamment longtemps et constamment en intensité et en direction sur
une zone de fetch, le champ de vagues atteint un équilibre. Le champ de vagues est alors
stationnaire et se trouve en condition de « fetch limité » ou de « fetch infini». Si le champ de
vagues n’a pas atteint un équilibre a cause d’une durée d’action de vent trop courte, il est dit en

condition de « durée limitée ».

Les modeles de prévision de I’état de mer utilisent généralement la hauteur significative H, et la

fréquence pic f, pour décrire le champ de vagues. La fréquence pic correspond au mode principal,
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C’est-a-dire la fréquence de 'onde dominante du champ de vagues et la hauteur significative

correspond a la moyenne du tiers des vagues les plus hautes.

Cependant, I’état de développement de la mer peut étre convenablement représenté par I'age des
vagues ¢ (Janssen 1994) que ce soit dans des conditions de fetch limité ou de durée limitée. I’age
des vagues est défini comme le rapport entre la vitesse de phase de 'onde dominante C, et la
vitesse du vent U, ainsi que du cosinus de I'angle formé par les directions des vagues et du vent.
Il peut également s’écrire par rapport a la vitesse de frottement #. et sappelle alors .

Généralement, on suppose 'angle entre le vent et les vagues nul. On Pécrit alors :

C

=7 (2-12)
— CP
= . (2-13)

ou la vitesse de phase est reliée a la fréquence pic des vagues par la relation suivante :

Cp=5 (2-14)

Les mers jeunes sont caractérisées par une fréquence pic élevée, et donc, une petite vitesse de
phase. Le rapport entre les vitesses est donc petit ((<<1 et {i<<30). Le bilan d’énergie est
essentiellement dominé par le transfert d’énergie du vent vers les vagues. Le champ de vagues est
dit en phase croissante. Lorsque le vent persiste, la fréquence pic diminue. Les vagues dites alors
«matures » sont caractérisées par un rapport de vitesse grand ({&1 et {=30). Le transfert
d’énergie du vent vers les vagues s’équilibre avec la dissipation d’énergie par le déferlement des

vagues.

b. Le déferlement des vagues

Le déferlement a lieu lorsque la créte de la vague devient instable. I.a cambrure de la vague,
définie comme le rapport de 'amplitude de la vague H et sa longueur d’onde L, atteint une valeur

limite. Pour déterminer la cambrure critique, différentes théories ont été développées :

En eau profonde (Michell 1893) % < 0.142 (2-15)
. H d
(Miche 1944) T < 0.14tanh (Zn E) (2-16)
H
En eau peu profonde (Munk 1949) 3 < 0.78 (2-17)

ou L est la longueur d’onde des vagues, H 'amplitude des vagues et 4 la profondeur.
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Le déferlement bathymétrique a essentiellement lieu en zone de surf qui est continuellement
couverte de moutons. Lorsqu'on s’¢loigne de la cote, le déferlement est plus épars. En pleine
mer, les effets bathymétriques sont négligeables et le déferlement est di a I'exces d’énergie
transmis par le vent aux vagues. Les effets bathymétriques modifient le champ de vagues lorsque
la profondeur devient inférieure a la moitié de la longueur d’onde. La diminution de la
profondeur engendre une diminution de la longueur d’onde et une augmentation de 'amplitude
de la vague et donc de sa cambrure. Le déferlement existe sous plusieurs formes dépendant
essentiellement de la pente de la bathymétrie a 'approche de la cote. La Figure 2-1 représente les

principaux types de déferlement.

;59 3 “' M
2 & )5-"’ ’/\/1

Wi

a. Le déferlement a déversement b. Le déferlement plongeant

’

. { ‘ '-: /«'// L4
ﬂﬁr\—‘\ s e T

»3

= -\__‘%ua

c. Le déferlement gonflant

Figure 2-1: Les différents types de déferlement
(Dessin tiré de Paul Robin, « Vague, PEnergie Magnifique »)
Il existe aussi d’autres zones de production caractéristiques. Le long du trait de cote, le
déferlement dépend des ouvrages rencontrés (falaises, rochers, digues ou d’autres types
d’obstacle). Ces ouvrages peuvent favoriser la production lorsque les vagues s’écrasent dessus, ou

au contraire, les atténuer. Les zones de déferlement sont repérables par la zone blanche a la

surface de 'eau appelée couverture moutonneuse.

Zone
Au large i édiai
ntermédiaire
g Zone de surf

Figure 2-2: Les différentes zones de déferlement
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2.2.3 Le taux de déferlement

La couverture moutonneuse est la zone blanche de la surface marine formée d’un panache de

bulles remontant a la surface. Elles étaient entrainées en profondeur lors du déferlement des

vagues (Figure 2-3).

Wind

Figure 2-3 : Le déferlement a origine de la couverture moutonneuse
(Resch 1982)
Elle intervient dans divers processus océanographiques, météorologiques et climatologiques. Elle
est a 'origine de la formation des aérosols marins lors de I’éclatement des bulles. Par le biais des
bulles, des échanges de gaz, de mati¢re, de chaleur et d’humidité s’effectuent entre l'air et I'eau et
de la matiere organique est transportée (Lewis & Schwartz 2004; Massel 2007). Un des autres
aspects de l'influence de la couverture moutonneuse au niveau du climat est son albédo élevé
(Frouin et al. 2001). Ainsi, lors de la mesure de la couleur des océans par satellite, un facteur de

correction doit étre appliqué (Gordon 1997).

Le taux de déferlement est une grandeur mesurable, elle est définit comme le rapport entre la
surface de la zone blanche sur la surface totale. Cependant, on distingue deux types de moutons :
la couverture moutonneuse active (type A) et la couverture moutonneuse passive (type B). Le
premier type est « jeune », il correspond au déferlement instantané des vagues. Le type B est
« mature », il représente ce qui persiste lorsque la vague a déferlé. En termes de paramétrisation,
la couverture moutonneuse peut s’exprimer en pourcentage ou en fraction. Généralement, les
principales données de la littérature ont été acquises a 'aide de vidéos ou de photographies de la
surface marine prises par avion, bateau ou du haut d’une tour. De nombreux parameétres affectent
la couverture moutonneuse (Massel 2007), notamment ceux qui contribuent au déferlement des
vagues, comme linteraction des vagues entre-elles. De plus, les conditions météorologiques et
environnementales peuvent influencer I’état de mer, la fréquence du déferlement et I’énergie du

vent, et par conséquent la durée de vie et la surface de moutons.

Initialement, la variation de couverture moutonneuse a été exprimée en fonction de la vitesse du
vent et deux coefficients empiriques o et B par une relation de la forme: W(%) = oU,

(Blanchard 1963; Monahan & O Muircheartaigh 1980). Plus tard, certains résultats ont pu
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montrer une dépendance entre la couverture moutonneuse et la stabilité de la basse couche
atmosphérique (Monahan & O Muircheartaigh 1986; Monahan & Woolf 1989). Les relations
obtenues regroupent la couverture moutonneuse active W, et passive Wy, et prennent en

compte, en plus de la vitesse du vent, la différence de température entre I'air et I'eau (¢f Annexe

1).

2.3 Générations des aérosols marins

Les particules d’aérosols marins issus de la production primaire sont générées par l'interaction
entre le vent et les vagues. Ces gouttelettes d’eau salée peuvent étre formées par des processus
indirects (éclatement des bulles), des processus directs (écrétage des vagues par le vent) ou

d’autres moins courants comme les éclaboussures ou la respiration des algues.

2.3.1 Processus de génération

a. Ecrétage par le vent

Le processus d’écrétage est d’ordre mécanique. Sous leffet du vent, des gouttelettes sont
arrachées aux crétes des vagues. Ce processus apparait lorsque le vent dépasse 9 m.s”' (Monahan
et al. 1983). La taille des particules générées est supérieure a 20 um (Monahan et al., 1983) et sont

¢jectées horizontalement (Koga 1986). Ce sont les premicres gouttes formées.

b. Eclatement des bulles

En déferlant, les vagues entrainent des bulles d’air pouvant descendre jusqu’a une dizaine de
metres de profondeur. Ces bulles remontent vers la surface puis éclatent. La fragmentation de
I'enveloppe de la bulle a Iinterface air-mer forme des gouttes de film. La cavité créée par
I’éclatement de la bulle se dégonfle et génére un jet vertical de gouttelettes appelées gouttes de
jet (Figure 2-4). La hauteur d’expulsion des gouttes de jet est proportionnelle a la taille de la bulle
parente (le coefficient de proportionnalité est égal a 100 pour D<2 mm, sinon il est plus petit)
alors que les gouttes de film sont expulsées dans toutes les directions a environ 1 cm de hauteur
(Resch et al. 1986).

Laire d’une goutte de film est proportionnelle au carré du rayon de la bulle (Wu 2001) et leur
nombre est fonction de la taille de la bulle. Le nombre de gouttes de jet produites est de I'ordre
d’une dizaine par bulle. Les bulles de diameétre inférieur a 1.7 mm produisent principalement des

gouttes de jet, et inversement, les bulles de diameétre supérieur a 1.7 mm engendrent
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essentiellement des gouttes de film (Wu 1988). Selon Wu (1988), les bulles générées dans 'océan
sont de petite taille, la majorité des aérosols marins sont donc des gouttes de jet et contribuent

fortement aux échanges entre 'océan et 'atmosphere.

Figure 2-4 : Eclatement d'une bulle 4 I'origine des gouttes de jet et
gouttes de film

C. Différenciation des gouttes suivant la taille

De nombreux auteurs se sont intéressés a la différenciation de ces gouttes, notamment par la
taille. Lorsque le diameétre des gouttes est inférieur a 20 um, ce sont certainement des gouttes
issues de I’éclatement des bulles et lorsque leur diametre dépasse 550 um, elles ne peuvent étre
issues que de P’écrétage (Anguelova et al. 1999). Selon Koga (1981), les trois types de gouttes
coexistent dans la gamme de 50-500 pm. En régle générale, on considére que la majorité des
gouttes de film a un rayon inférieur a 1 um, la majorité des gouttes de jet a un rayon supérieur a 1

um et les gouttes issues de ’écrétage sont généralement plus grosses que 20 um.

2.3.2 De la formation a I’élimination

a. Propriétés physiques

Les particules submicroniques résident dans ’'atmosphere de plusieurs jours a plusieurs semaines.
La vitesse de chute d’une particule de 1 pm est de Pordre de 0.01 cm.s”. Elles peuvent étre
transportées par le vent sur plusieurs centaines de kilometres et se répartissent verticalement dans
la CLAM enticre. Les effets de la gravité sont négligeables, elles sont principalement éliminées par
dépot humide. Elles interviennent dans les processus de chimie atmosphérique et dans la
formation des nuages comme noyaux de condensation (CCN, de I'anglais Cloud Condensation
Nuclei) (Lewis & Schwartz 2004).

Les particules de taille comprise entre 1 et 25 um résident de quelques minutes a plusieurs jours
dans atmosphere. Elles sont transportées par le vent de quelques metres a plusieurs kilometres

et leur répartition verticale varie en fonction de leur taille. Elles sont éliminées par dépot. Elles

28



Chapitre 2. L’aérosol marin

interviennent essentiellement dans les processus d’atténuation du rayonnement (Lewis &
Schwartz 2004).

Les particules supérieures a 25 um disparaissent au bout de quelques secondes. Elles atteignent
difficilement des hauteurs supérieures a 10 m car elles sont fortement soumises a la gravité. Une
particule de 25 pm posséde une vitesse de chute de 'ordre de 6 cm.s™. Elles jouent un rdle dans
les échanges de chaleur latente et de chaleur sensible entre l'océan et I'atmosphére par

condensation et évaporation (Mestayer & Lefauconnier 1988).

b. Equilibre des gouttelettes avec I'humidité relative

En raison de leur hygroscopicité, les particules marines ont tendance a atteindre leur rayon
d’équilibre en relation avec ’humidité ambiante par condensation ou évaporation d’eau. Ces deux
phénomeénes peuvent étre considérés comme symétriques car ils font intervenir un processus de
changement d’état traduisant un transfert de masse entre le milieu environnant et la particule. Ils
engendrent donc une modification de la taille, de la masse, de la concentration en soluté et du pH

des gouttelettes.

Le rayon d’équilibre est principalement fonction de 'humidité relative pour une masse séche
donnée. Le facteur de grossissement fpermet de quantifier l'augmentation ou le rétrécissement de
la taille des particules en fonction de P’humidité relative RH. Il est entre autre utilisé pour ramener

la taille des particules a une humidité standard qui est généralement prise a 80% (Fitzgerald 1975).

061 » ey 0066 X RH/100 21
f =081 X exp o T RH/100 S

En général, on admet :
Ty = 2 gy =~ 4 Tq (2—19)

ou 7, est le rayon d’équilibre des gouttelettes lors de leur formation ce qui correspond a une
humidité relative de 98.8%, ry, est le rayon d’équilibre pour une humidité relative standard de

80% et r, est le rayon sec, soit en 'absence d’humidité.

C. Evolution de la composition

Au moment de leur formation, les gouttelettes d’aérosols marins ont la méme composition
chimique que I'eau de mer. Elles sont donc principalement constituées de sels et leur pH varie
entre 7 et 8.7 (Keene et al. 1998). Le chlorure de sodium (NaCl) constitue en majorité 'ensemble
des sels de mer, soit environ 85% (Blanchard 1983). Les sulfates (CaSO,, MgSO,) et les chlorures
(MgCl,, KCl) mélangés au chlorure de sodium (NaCl) entrainent un forte hygroscopicité des
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particules d’aérosols (I. N. Tang et al. 1997). Les points de déliquescence' des MgCl,, NaCl et
MgSO, sont de 33%, 75% et 88%, respectivement (Warneck & Wurzinger 1988). L’une des
principales conséquences de la forte hygroscopicité des aérosols marins est leur faculté, sous
certaines conditions, de devenir plus facilement des noyaux de condensation (CCN) que les

autres types d’aérosols.

Dans T'atmosphere, les aérosols senrichissent en matiere organique (Blanchard 1963;
Middlebrook et al. 1998), en iode (Murphy et al. 1997), en organisme vivant (Blanchard 1983) ou
encore en neuston’ (Zaitsev & Liss 1997). De plus, des réactions chimiques hétérogénes et
multiphasiques peuvent survenir entre les gouttelettes d’aérosol et les composés atmosphériques

entrainant une modification de la composition chimique de la gouttelette.

Selon Keene et al. (1998), les aérosols marins peuvent s’acidifier dans les 15 minutes qui suivent
leur formation. Lorsque I'alcalinité est inférieure a 7, 'aérosol marin peut également subir une
déchloronisation (Sellegri et al. 2001), c’est-a-dire , les ions chlorures dans les aérosols sont
remplacés par des nitrates et sulfates qui s’accumulent dans les gouttelettes (Murphy et al. 1998).
Ce phénomene s’observe également avec les ions bromures (Mozurkewich 1995; Sander &
Crutzen 1996). La fraction des différents ions varie suivant I’age des aérosols. Les aérosols
«agés » sont alors plus solubles et seront potentiellement plus aptes a devenir des CCN en raison
de leur élément chimique a forte hygroscopicité. Cependant, la quantité d’ions sodium reste
inchangée dans une atmosphere matine propre, c’est-a-dire, sans aérosols continentaux et/ou
anthropogéniques. Ainsi, la déhalogénisation et enrichissement en sulfates (non-SO,”) peuvent
étre déterminés a partir de la concentration en sodium et des ratios de concentration de I'eau de
mer (Sellegri et al. 2001). Ces transformations chimiques sont plus prononcées en zone cotiere
qu'en pleine mer en raison de labondance des acides contenus dans les masses d’air

continentales.

2.4 Répartition verticale des aérosols marins dans la

CLAM

La connaissance du profil vertical de concentration d’aérosols marins est essentielle. Elle informe
sur la quantité totale d’aérosols dans une colonne d’air et sur les concentrations a diverses
altitudes. Plusieurs auteurs ont trouvé expérimentalement une décroissance de la concentration
en particules en fonction de laltitude (Blanchard & Woodcock 1980). Cette décroissance est

d’autant plus accrue pour les grosses particules qui sont fortement soumises a la gravité. De plus,

" Capacité d’un corps a absorber ou adsorber I’humidité
2 . . N .
Organisme vivant a la surface de I’océan
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l'ascension des particules est principalement influencée par la turbulence et la stratification

atmosphérique. Les mouvements ascendants sont favorisés lors d’un état instable.

Iéquation du profil vertical de concentration a un état stationnaire dans la couche de surface est
obtenue sous 'hypothése d’un flux vertical moyen nul. Elle est connue sous le nom de équation

de Rouse et s’exprime de la maniere suivante (Rouse 1937) :

ON
E = —UgN

(2-20)

Ou y,est la vitesse terminale de chute, K le coefficient d’échange turbulent et [N la concentration

en particules.

La solution de cette équation est de la forme :

N() = exp {— jzv—gdz} &2

Ou g, est une hauteur donnée.

Dans le cas d’une atmosphere neutre (pour la stabilité), K est directement proportionnel a la

hauteur g, ce qui donne (Toba 1965) :

N(z) = exp {— % In (i)} ¢-22)

N(zy) Ku, \7y

Andreas (2007) propose, dans le cas d’un état stationnaire et d’une atmosphere neutre, la

distribution verticale suivante :

dN dN , 1 dF
(2,7180) _ (Zref T80) _ (_) N n z (2-23)
dlog g dlogrgg ku,/ dlogrg Zref

Dans la CLAM, on suppose généralement que la relation entre l'altitude et la concentration est
une décroissance exponentielle (Preobrazhenskii 1973; Edson et al. 1996). Elle s’exprime de la

maniére suivante :

- exp(-2) (2-24)

Ny H
N est la concentration en particules a laltitude g, IN, est la concentration a une hauteur de
référence et H un parametre d’échelle variable. (Ruprecht Jaenicke 1993) propose H = 900 m
dans la CLAM. Blyth et al. (1980) suppose qu’il correspond a la hauteur de mélange de la CLAM.
Selon Park et al. (1990), la hauteur de mélange peut étre définie comme cent fois la vitesse du

vent a 10 m. Cependant, il est évident que le parameétre d’échelle varie en fonction de la taille des
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particules et des conditions de stratification thermique. Plus les particules sont de petite taille,

plus le profil vertical est droit.

Lorsque 'on intégre la concentration suivant la verticale, 'équation (2-24) devient :

Tobix (1-ewp(-2)) &2
0o *'0

Ainsi, deux tiers des aérosols se situent entre la surface et ’altitude H.
2.5 Flux de production de particules marines

Il existe de nombreuses méthodes permettant de déterminer le flux de production d’aérosols
marins effectif ou a linterface air-mer (De Leeuw et al. 2011; Lewis & Schwartz 2004). Ceci

engendre une grande diversité de formulation du flux de production.
2.5.1 Méthodes de détermination du flux de production

Le choix de la méthode se base sur les hypotheses émises (stationnarité, homogénéité
horizontale, etc.), les conditions de mesures (distance par rapport aux cotes, hauteurs de mesures,
vent, etc.), le type de particules (type de gouttes, taille des particules, etc.) et/ou le matériel de

mesure utilisé (vidéo, impacteur, sonde granulométrique, etc.).

a. Pour rgo <1 pm

Les méthodes déterminant le flux a I'interface air-mer sont équivalentes a celles le calculant a 10
m au dessus du niveau de la mer (flux efficace) car le gradient vertical de concentration tend vers

0 dans la premiere dizaine de metres. En général, on utilise les méthodes suivantes :

. La « Concentration Buildup Method » (Reid et al. 2001) détermine le flux de
production efficace a partir de la concentration en particules intégrée sur une colonne d’air et

croissante suivant une distance x parcourue le long du vent.

" La « Micrometeorological Method » ou le flux effectif est déterminé a partir des
mesures de fluctuation ou du gradient de concentration dans la couche limite de surface (CLS).
Le flux de particules d’aérosols se calcule a partir de la méthode des gradients ou de corrélation

turbulente.
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. La « Statistical Wet Deposition Method » suppose que le seul mécanisme d’élimination
des particules dans 'atmosphere est le dépot humide et que les précipitations lessivent quasiment

la totalité des particules.
b. Pour 1 pm <rgo < 25 pm

Le flux a I'interface est plus grand que le flux efficace. Dans le cas du flux efficace on préférera

les méthodes :

. La « Steady State Dry Deposition Method » suppose qu'un équilibre local est atteint
entre le flux de dépot sec et le flux effectif de production. Le flux de production est déterminé a
partir des mesures de concentration moyenne en fonction de la taille de la particule a une hauteur

de référence et a partir d’une vitesse de dépot.

. La « Concentration Buildup Method », décrite dans le paragraphe précédent, peut

également étre utilisée pour cette gamme de taille de particules.

Pour le flux a l'interface, on choisira les méthodes suivantes, mais celles-ci ne prennent pas en

compte I’écrétage :

. La méthode du Whitecap (ou couverture moutonneuse), suggérée par Blanchard (1963),
détermine le flux interfacial de production a partir de la couverture moutonneuse et le flux de

production en particules par unité de surface de whitecap.

. La méthode des bulles, proposée par Eriksson (1959), permet de déterminer le flux a
I'interface de gouttelettes issues de I’éclatement de bulles. Ceci implique la connaissance de la
distribution en taille des bulles et le nombre de gouttes de jet et de film produites lors de

Iéclatement d’une bulle d’une taille donnée.
La méthode suivante peut étre également utilisée mais est assez limitée :

. La méthode d’impaction verticale ou un collecteur horizontal est placé au niveau de
Iinterface air- mer (<1 m) et mesure le taux d’impaction des particules. Le flux de production est

ensuite directement calculé a partir de ces mesures.

C. Pour rgo< 25 pm

Le flux a I'interface est prépondérant, peu de particules dépassent quelques meétres de hauteur. De
plus, les particules issues de I’écrétage sont nettement majoritaires. Les méthodes les plus

adaptées sont :

. L’« Along Wind Flux Method » détermine le flux de production en particules a
linterface air-mer a partir de mesures de flux effectuées le long du vent et/ou de mesures de
concentrations effectuées pres de la surface (typiquement a une hauteur inférieure a 1 m), en

laboratoire ou en met.
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. La méthode d’observation directe ou le flux de production en particules a I'interface
air-mer est déterminé a partir de photographies ou de vidéos des gouttelettes éjectées de la

surface de la metr.

. La méthode d’impaction verticale, décrite dans le paragraphe ci-avant, peut étre

également utilisée pour cette gamme de taille de particules.

d. Méthode utilisée dans I'étude

Pour notre étude, nous avons développé une méthode originale qui consiste a estimer le flux de
production a partir de comparaison entre les sorties d’un modéle numérique et des mesures. Les
conditions d’entrée du modéle doivent étre similaires aux conditions de mesure. Les coefficients
de la fonction source sont modifiés jusqu’a ce que les sorties du modéle soient tres proches des
mesures. Le facteur de confiance entre les sorties du modele et les mesures doit correspondre au
facteur de fiabilité des mesures qui est de Pordre de 3 (De Leeuw, 2000). La fonction source est

ensuite validée avec d’autres mesures.

Cette méthode s’adapte a toutes les tailles de particules a condition que le modele prenne en
compte les processus physiques spécifiques aux particules étudiées. Cette méthode suppose le

modele fiable et permet de décrire le flux en fonction de nombreux parametres.

2.5.2 Fonctions Sources

La littérature comporte un ensemble important de fonctions sources pouvant étre tres différentes
les unes des autres en termes de formes (gaussiennes, polynomes, etc.), de domaine de validité
(zone de surf, taille des particules, vent, etc.). La plupart d’entre elles dépend de la vitesse du vent
et de la taille des particules. La taille des particules s’exprime en rayon ou diametre a différentes
humidités relatives : soit a la formation de la particule c'est-a-dire RH=98.8% (r, ou D), soit
normalisé a 80% (rg, ou Dy), soit a ’humidité ambiante (r,,,, ou D, ;) ou encore a RH=0% (r, ou
D,). Le tableau en annexe 3 regroupe les fonctions sources les plus courantes en précisant la
méthode utilisée ainsi que le domaine de validité (Lewis & Schwartz 2004; O’Dowd & De Leeuw
2007; De Leeuw et al. 2011) .

La Figure 2-5 représente le flux de production établi a partir de différentes fonctions sources en
fonction du rayon des particules pour un vent de 8 m.s". Cette figure montre la différence entre
les flux pour des mémes conditions de vent et des particules de méme taille selon la formule de la
fonction source utilisée. En effet, pour des particules de 1 um, on peut observer un facteur
supérieur a 100 entre les flux. D’une part ces différences viennent de la méthode de
détermination du flux utilisée, on observe un facteur allant jusqu’a 10 entre le flux déterminé par

Lewis & Schwartz (2004) avec la « dry deposition method » et la « statistical wet deposition
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method ». D’autre part, ces variations peuvent étre dues aux mesures servant a étalonner les
fonctions sources qui sont effectuées en laboratoire ou iz sitn. D’une région a lautre, les
conditions météorologiques et océanographiques changent (température de l'air et de Ieau,
salinité, champ de vagues, vent), la production en particules issues de l'interaction vent-vagues

n’est donc pas la méme.
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Figure 2-5 : Flux de production des aérosols marins en fonction de la taille des particules calculés a partir de diverses
fonctions sources, pour un vent de 8 m.s'! (De Leeuw et al. 2011)

2.6 Modélisation de la concentration en aérosols

La prévision et la surveillance de la qualité de l'air nécessitent I'utilisation de modeles de transport
de particules atmosphériques. Les modeles de chimie-transport MOCAGE, CHIMERE et WRF-
Chem sont les plus couramment utilisés. Ils permettent de cartographier la concentration en
particules a grande échelle et a échelle régionale. Ils prennent en compte différentes sources de
particules (marine, anthropique, ez.). Cependant, ils nécessitent une initialisation par des modeles
spécifiques a chaque source de particules (MEGAN, MOZART, INCA, GOCART, ef.), sauf
pour la source marine qui est directement déterminée a partir de fonction source. Le modele de
grande échelle DREAM-SALT est spécifique aux aérosols marins. Dans lobjectif d’estimer

uniquement la composante marine de I’échelle régionale a locale, le MIO a développé un modele

35



Chapitre 2. L’aérosol marin

paramétrique MEDEX pour la zone cotiecre Méditerranéenne et un modele numérique
od. Ces modeles permettent entre autres d’estimer la concentration en aérosols marins en
MACMod. C del ttent ent tres d’esti 1 trati 1 1

fonction du vent et du fetch.

2.6.1 Modeles de chimie-transport

a. MOCAGE

Le Mode¢le de Chimie Atmosphérique a Grande Echelle (MOCAGE) a été développé au sein de
Météo-France afin de modéliser la chimie et le transport des particules aux échelles
stratosphériques, troposphériques et régionales, en 3-D. Il est utilisé en tant que modele de
prévision de la qualité de l'air pour les polluants suivants: 'ozone, dioxyde d’azote et les
particules. Lorsqu’un polluant est rejeté accidentellement dans I'atmospheére, la version accident
du modele permet de modéliser le transport et la dispersion du polluant. Quant a la version

climat, elle permet I’étude de I'impact de la chimie sur le climat.

b. CHIMERE

Le modecle CHIMERE est un modele eulérien de chimie-transport développé au Laboratoire de
Météorologie Dynamique (LMD). Il traite a la fois les espéces gazeuses et les aérosols. Il permet
d’estimer les champs de concentrations chimiques sur des grandes zones urbanisées avec une
résolution minimale de T'ordre de quelques kilomeétres. Il est utilisé a la fois pour I'étude de
processus, l'analyse climatologique a I'échelle régionale et la prévision opérationnelle. Il nécessite
un modele d’entrée pour les forcages météorologiques tel WREF ou MM5. Le flux de production

des aérosols marins est calculé grace a la fonction source de Monahan et al. (1980).

C. WRF-Chem

WRF-Chem est issu du couplage entre le modéle Weather Research and Forecasting (WRF) et le
module Chemistry. Il est développé par la NOAA en collaboration avec de nombreux partenaires
scientifiques (universités, NCAR, PNNL, EPA). Il est couramment utilisé pour I’étude de la
qualité de Pl'air a I’échelle régionale, des interactions entre la chimie et les nuages. Il est destiné a
simuler les émissions, le transport, le mélange et les transformations chimiques des gaz et des
aérosols dans l'atmosphere. Le modele prend en compte les aérosols marins, leur flux de

production est calculé grace a la fonction source de Monahan et al. (1980).
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2.6.2 Modeéles spécifiques aux aérosols marins

a. DREAM-Salt

Le modele DREAM-Salt, développé a I'Université de Tel-Aviv (TAU), génere des prévisions
quotidiennes opérationnelles de la concentration massique en aérosols marins sur la Méditerranée
(Nickovic et al. 2007; Kishcha et al. 2011). Sa résolution horizontale est de 0.3° sur 24 niveaux
verticaux. Le flux de production d’aérosols marins est défini a la frontiere inférieure du domaine
par la fonction source d’Erickson et al. (1986). Le spectre de taille des particules varie de 1 a 8.5
um. Les effets de 'humidité relative sur la production et la distribution en taille des particules
n’est pas prise en compte. Kishcha et al. (2011) a montré que les performances du mode¢le sont
correctes en comparant les sorties du modele a des mesures effectuées sur I'lle de Lampedusa, de

2007 a 2008, et en supposant des conditions de pleine mer.

b. Le modele paramétrique MEDEX

MEDEX (Piazzola et al. 2003; Piazzola & Kaloshin 2005) est un mod¢le aérosolaire empirique
destiné a 'estimation de la concentration en particules d’aérosols marins en fonction de la vitesse
du vent et du fetch. Ce mode¢le se base sur des analyses statistiques de mesures effectuées sur la
station de Porquerolles entre 2000 et 2001. Le modele se présente sous la forme d’une somme de

quatre fonctions log-normales :

d"\; ir) _ Z; 4 exp [—ci (ln ( f:m))z] (2-26)

Ou les rayons modaux ont pour valeur : ry, = 0.03 um, 1, = 0.24 um, r,; = 2 um et r,, = 10 um.

[ représente le facteur de grossissement des particules da aux variations d’humidité relative (¢
section 2.3.2b), A, est 'amplitude des modes et C, I'inverse de deux fois I'écart type au carré. Ces
coefficients, propres a la zone cotiere méditerranéenne, sont fonction de la vitesse du vent a 10

m, U,, et du fetch X Ils se présentent sous la forme suivante :

A1 = —24350InX + 345901 C;= —-019InX+3.2
AZ — 10[(0.03 In X—0.282)U—0.385 In X+5.25] CZ = —0.148In X + 2.883
(2-27)
A3 — 10[(0.045 In X—0.398)U—0.47 In X+3.25] C3 = —2905InX + 455
A4 — 10[(0.0095 In X—0.0593)U—0.1424 In X — 4.3417] C4_ = 10
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La Figure 2-6 représente la concentration estimée par MEDEX et une série de mesures (navire
Atalante, MIRAMER 2008) en fonction de la taille des particules dans les cas de fetch court et

vent faible (a) et de fetch infini et vent moyen (b).
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Figure 2-6 : Concentrations calculées par MEDEX (pointillé rouge) et mesuréees
(trait plein bleu) sur ’Atalante (MIRAMER 2008) en fonction du diametre des
particules : (a) X=7 km et U=5 m.s! et (b) X=250 km et U=10 m.s"!
Ce modecle paramétrique pour la région méditerranéenne a été couplé avec un modele
météorologique afin de décrire la variation horizontale de concentration en particules marines

(Blot 2009). Cependant, MEDEX suppose la stationnarité atteinte.

Ces coefficients ont été revisités pour I'lle de La Réunion ou les distributions granulométriques
d’aérosols different de la région méditerranéenne. Les mesures expérimentales du site de « Saint
Denis » de la campagne de La Réunion 2012 ont permis d’établir les formulations suivantes dans

des conditions de fetch infini :
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A = 30000 ;=11
Ay = 10[0.1U+1] C,=1
(2-28)
Ay = 101019U-2] C3= 12
A4 — 10[0.05 U-2.7] C4 =10
2.6.3 Le modele numérique MACMod

Le modéle MACMod (Marine Aerosol Concentration Model), développé au MIO (Tedeschi &
Piazzola 2011) simule la production et le transport de particules d’aérosols marins en zone
cotiere. C’est un modele instationnaire et bidimensionnel. 11 utilise un terme source qui traduit le
flux de production de particules marines a I'interface air-mer. Le choix de la fonction source est
fondamental car le flux de production est trés variable suivant les conditions océano-

météorologiques et la zone d’étude.

Ce modele est décrit plus précisément dans le chapitre 4. C’est I'outil numérique principal utilisé

dans cette these.
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Partie 2 : Modélisation

Cette deuxicme partie s’articule autour de 'amélioration des outils de modélisation du transport
et de génération des aérosols marins en zone coticre. Le laboratoire MIO développe un modele
destiné a simuler la production et le transport des aérosols marins dans la CLAM, MACMod. En
effet, un des objectifs de ce travail de these a été d’améliorer les performances de MACMod. En
comparant les simulations et des mesures, nous constatons un facteur d’erreur pouvant aller
jusqu’a 10. Grace a l'exploitation de données expérimentales acquises durant la campagne de
mesures MIRAMER et I’étude théorique effectuée dans la premicre partie, nous avons déterminé
une nouvelle fonction source adaptée a la région méditerranéenne nord-occidentale. La fonction
source étant étalonnée avec des mesures en mer, le modele peut tenir compte implicitement de
patticules d’origine anthropique et/ou terrigéne. Ainsi, nous avons compaté les sorties du modéle
dans trois conditions d’origines de masses d’air aux mesures effectuées durant la campagne
Porquerolles 2007, ou les échantillons avaient subit des analyses chimiques (Na, Cl, OC, EC, ez.).
Par ailleurs, pour résoudre les problémes de conditions limites liés a la présence de particules
(marines ou continentales) a la frontiére amont du domaine de calculs, nous avons mis en place

des profils verticaux de concentration.
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mesures

3.1 Introduction

L’Institut Méditerranéen d’Océanologie (MIO) a participé a plusieurs campagnes de mesures se
déroulant en zone cotiere méditerranéenne nord occidentale destinées a caractériser les aérosols

transitant dans la région toulonnaise. Nous nous intéressons plus particulicrement a deux
campagnes : MIRAMER 2008 et Porquerolles 2007.

La campagne de mesures MIRAMER a été organisée dans le cadre du projet PEA MIRA par
PONERA du 18 au 28 mai 2008 dans la baie de Toulon-Hyeres. Son principal objectif était
d’acquérir des images infrarouges de la surface de la mer et de les caractériser dans des contextes
océanographique et atmosphérique (notamment par la présence d’aérosols), le but étant de
valider et d’étendre le modele de génération d’image de mer du code « ONERA Matisse ». Pour
ce faire, une collaboration a ¢été mise en place avec le laboratoire MIO. Le navire
océanographique Atalante et la station de Porquerolles ont été équipés de capteurs mesurant les
distributions en taille d’aérosols, des parametres météorologiques et océanographiques ainsi que
de différents types de radiometres. Des données océanographiques ont été acquises par une

bouée ancrée au sud de Porquerolles.

La campagne de mesures Porquerolles 2007 s’est déroulée du 5 au 29 mai 2007 sur la station de
Porquerolles. L’objectif de la campagne était de caractériser chimiquement et physiquement les
particules d’aérosols submicroniques en Méditerranée nord-occidentale. Pour ce, une
collaboration a été mise en place entre le MIO et le laboratoire de Météorologie Physique de
Clermont-Ferrand (LaMP). La station a été équipée d’impacteur en cascade dont les filtres ont été

analysés par le LaMP.
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3.2 Larégion méditerranéenne nord occidentale

3.2.1 Les vents dominants

Les particules sont susceptibles d’étre transportées loin de leur source d’origine par les vents.
Différents régimes de vent existent tels que Le Mistral, la Tramontane et le Levant qui sont des
vents forts, régionaux et caractéristiques de la région nord-occidentale méditerranéenne. Ces
vents peuvent générer des vagues de hauteur importante et de ce fait étre a Porigine d’une forte
production en aérosols marins. D’autres vents plus locaux soufflent sur cette région, tels les
régimes de brises (Figure 3-1).
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Figure 3-1: Vents soufflant dans la région méditerranéenne nord occidentale (carte Google Earth)
a. Le Mistral et La Tramontane

Le Mistral est un vent violent, froid et généralement sec de secteur nord a ouest. Il nait d'un
gradient de pression généré par la présence d’un anticyclone s’étendant de I’Espagne vers le sud-
ouest a travers le Golfe de Gascogne et d’une dépression sur le Golfe de Génes. Il parcourt la
basse vallée du Rhone de secteur nord, puis s’oriente nord-ouest dans la région marseillaise et
enfin devient ouest sur la cote varoise et la Corse. Le vent s’accélére sous I'effet Venturi grace a la

topographie rectiligne et encaissée de la vallée du Rhone jouant le réle d’un goulot. 1l souffle en
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moyenne a 15 m.s™ et peut dépasser 30 m.s"' en rafales. Il est plus fort en hiver et au printemps et

peut durer plusieurs jours.

La Tramontane est équivalente au Mistral dans le Golfe du Lion. C’est un vent sec, froid et
violent de secteur nord-ouest, dominant dans la région Languedoc-Roussillon. 1l s’accélére dans
le couloir délimité par le Massif central et les Pyrénées. La Tramontane et Le Mistral sont des
vents tres proches, générés par les mémes conditions cycloniques. La Tramontane se forme et

s’arréte généralement quelques heures avant le Mistral.

b. Le Levant

Le Levant est un vent de secteur est-sud-est. Il est souvent annoncé par des passages de cirrus et
d’altocumulus venant du sud-ouest ou du sud. Ce vent est généralement fort et régulier, voire
parfois violent. Il parcourt la Méditerranée ou il se charge en humidité. Il la restitue ensuite sous
forme de grisaille ou de pluie sur le relief cotier, de la montagne noire aux premicres hauteurs
provengcales. Il est lié a la présence d’un gradient de pression généré par une dépression sur la
Méditerranée occidentale (Baléares, Golfe du Lion) ou vers la Péninsule ibérique et dun
anticyclone vers les Alpes ou 'Europe Centrale. Le relief va ensuite canaliser le vent, en lui faisant

longer les cotes varoises et le renforcer de 'embouchure du Rhone au Languedoc-Roussillon.

C. Les brises littorales

Les brises littorales sont des vents locaux faibles générés dans des conditions météorologiques
calmes. La mer et la terre s’échauffent différemment sous 'effet du rayonnement solaire. Les
gradients de température entre les masses d’air au dessus de la terre et de la mer générent des
cellules convectives locales. La journée, la terre est généralement plus chaude que la mer, le vent
souffle de la mer vers la terre, on parle de brise de mer. La nuit, la terre est plus froide, la cellule
de convection s’inverse, on parle alors de brise de terre. Les brises littorales dépendent fortement

du cycle diurne-nocturne et de la configuration locale.

3.2.2 Origine des masses d’air

La Figure 3-2 illustre les rétrotrajectoires des masses d’air calculés par HYSPLIT, c’est-a-dire, le
chemin le plus probable qu’aurait parcouru une particule mesurée a une position donnée et a un
instant t. La position de la particule est représentée par une étoile sur les cartes. Les trajectoires
bleues et rouges correspondent a des particules mesurées a des altitudes de 100 et 500 m,

respectivement. Les points des trajectoires (losanges ou triangles) sont tracés toutes les 6 heures.

Par vent d’ouest (Figure 3-2a), les masses d’air survolent ’Atlantique puis ouest de la France

avant d’arriver a Porquerolles. Par Mistral (Figure 3-2b), elles transitent au dessus de la vallée du
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Rhone. Dans le cas du Levant (Figure 3-2c), les particules longent la cote ouest de I'talie, en
passant par le Golfe de Génes. Lors de vent de secteur sud (Figure 3-2d), les masses d’air

traversent la Méditerranée et peuvent survoler I'Espagne et provenir d’Afrique du Nord.

Suivant leur origine, les masses d’air survolent la mer, des zones urbanisées, agricoles, naturelles
ou encore désertiques. Les différents régimes de vent dans la région nord méditerranéenne
favorisent le transport de particules de diverses sources (marine, anthropique, continentale,

poussicres désertiques).
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Figure 3-2 : Retrotrajectoire des masses d'air pour différentes conditions de vents dans la
région méditerranéenne (HYSPLIT)
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3.3 Sites et instrumentation

3.3.1 La station de Porquerolles

L’lle de Porquerolles, située dans la baie d’Hyeres, est le point le plus avancé en mer de la cote
méditerranéenne. Située dans une réserve naturelle, c’est un lieu privilégié pour 'observation des
particules transitant au-dessus de la mer. La position de la station a été choisie suivant deux
impératifs : étre soumise aux vents dominants et la possibilité d’étre en condition de fetches

courts et infinis. Ainsi, la station se situe sur la pointe extréme ouest de llle (Figure 3-3).

YIET

'\%onarﬁo
vj‘
Nice

Q’efrpwgnan Baie de Toulon-
| Hyeéres

/
_ﬁjBarcelone

fSassari
Google
C

B Sicié St Mandrier

Station lle de
Porquerolles

Figure 3-3 : Localisation de la station de Porquerolles (carte Google Earth)
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La station de Porquerolles dispose d’un abri et d’'un mat de 5 m de haut (Figure 3-4). Le mat est
équipé de capteurs météorologiques (Tableau 3-1) et de sondes granulométriques ou impacteurs
en cascade, suivant les campagnes de mesures. De part la position de la station, il est nécessaire
que le matériel choisi soit résistant aux intempéries et inoxydable. La station est isolée et nécessite
d’étre autonome en énergie. Elle est équipée d’une éolienne et de panneaux photovoltaiques reliés
a un cluster batteries. En 2012, dans le cadre du projet ANR POAEMM, son autonomie a été
accrue. De plus, les mesures peuvent étre déclenchées ou arrétées a distance, et les données

récupérées grace a un lien GSM.

Figure 3-4 : Station de Porquerolles : (a) Mat équipé de
capteurs et (b) Eolienne et panneaux photovoltaiques

Parametre mesuré Capteur Type Min Max Précision
Vitesse du vent Anémometre A100LK 0.3 m.s! 75 m.s! 1%
Direction du vent Girouette W200P 0° 360° 2°
Température Thermomeétre & -55°C +90 °C 0
Humidité relative Hygrometre SDL5210 0% 100% 2%
Pression Barometre 820 800 hPa 1100 hPa 1 hPa
(Sky Inst.)

Tableau 3-1: Références des différents capteurs météorologiques de la station de Porquerolles

Durant la campagne MIRAMER, les mesures des distributions granulométriques des particules
ont été acquises par une sonde PMS couvrant la gamme de taille 0.2-20 um. Les spectres de

particules ont été mesurés du 20 au 23 mai 2008 avec un pas d’échantillonnage d’une minute.

Durant la campagne de mesures Porquerolles 2007, les particules d’aérosols ont été
échantillonnées directement a 'aide de deux Impacteurs en cascade a basse pression (Dekati, 30
Ipm et 20 Ipm) de 13 étages et de diametres aérodynamiques de coupures : 0.03, 0.06, 0.108, 0.17,
0.26, 0.4, 0.65, 1, 1.6, 2.5, 4.4, 6.8 et 9.97 um. Le laboratoire de Météorologie Physique de
Clermont-Ferrand a réalisé TI'analyse des filtres. Les composés chimiques solubles ont été

quantifiés par chromatographie ionique. Les filtres du premier impacteur étaient dédiés aux
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analyses des concentrations en carbone élémentaire (EC) et en carbone organique (OC) et ceux

du deuxiéme aux ions suivants : Ca>", Mg”, K*, Na*, Ox*, SO,*, NO,*, CI.

3.3.2 Mesures en mer

a. Le navire océanographique Atalante

I’Atalante est un navire de recherche scientifique pluridisciplinaire de PIFREMER, destiné aux
géosciences marines, a l'océanographie physique et a la biologie marine. Durant la campagne
MIRAMER, le navire était doté de divers instruments dont une station météo et deux sondes

optiques.

Visibilimetres

Figure 3-5 : Equipements de 1'Atalante (MIRAMER 2008)

La premicre sonde optique (CSASP-100-HV) enregistrait des particules de diametres comptis
entre 0.75 et 95 pm. La deuxiéme (ASASP-X) mesurait les concentrations de particules dans la

gamme de taille 0.094-2.92 um. La période d’échantillonnage était de quatre minutes.

Les mesures ont été prises entre le 18 et le 28 mai sur 19 sites (Figure 3-6) répartis entre Marseille

et Toulon. Ces mesures présentent ’'avantage d’avoir été effectuées dans plusieurs conditions de
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fetch et de vent et a proximité de zones urbanisées ou au contraire au large a une centaine de

kilomeétre au sud de Toulon.

,(S Avignon - Provence-Alpes-Cote d'Azur

; /"/ >
0 Salon-de-Provences '
y {
Aix-en-Provence .

-

il
/Q(’\fues d/Hyéres
7 i

Image NASA —
© 2008 Tele Atlas — ‘ l o
© 2008 Europa Technologies 008 e
008 Cnes/Spot Image
Pointeur 42°59'25.09° N §°22'07.77" E Mise au point |||||||||]| 100% Altitude 214 .84 km

Figure 3-6 : Stations de mesures de 1'Atalante durant la campagne MIRAMER 2008 (carte Google Earth)

b. La bouée et le houlographe

Durant la campagne MIRAMER une bouée météo et un houlographe ont été installés a I'est du
Cap Sicié (Figure 3-7). La proximité des cotes a entrainé un biais dans les mesures effectuées par
le houlographe a cause du phénomene de diffraction des vagues sur la cote. Nous utiliserons
alors les données acquises par une bouée de PREVIMER installée au sud de Porquerolles. Les

parametres fournis sont : la fréquence pic, la hauteur et la longueur d’onde des vagues.
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Houlog

.m.oGoogle

Image ® 2011 Aerodata International Surveys
Image ©2011 GeoEye

Date des images satellite : 23/8/2007 43 "N 6°01'30.25°E élév. 69 m Altitude  98.62 km

Figure 3-7 : Bouée et houlographe, campagne MIRAMER et PREVIMER

(carte Google Earth)
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4.1 Introduction

L’objectif de ce travail est d’améliorer la modélisation du transport et de la source des aérosols
marins en zone cotiere méditerranéenne. C’est dans ce but que le laboratoire du MIO développe
le Marine Aerosol Concentration Model (MACMod) qui simule la production et le transport des

aérosols marins en zone cotiére.

4.2 Marine Aerosol Concentration Model (MACMod)

4.2.1 Description

Le modele MACMod (Tedeschi & Piazzola 2011) simule la production et le transport de
particules d’aérosols marins en zone cotiere sur un domaine instationnaire et bidimensionnel. Les
Figure 4-let 4-2 présentent deux exemples de simulations du modele. La premiere illustre le
transport des aérosols marins générés a linterface air-mer au cours du temps dans une
atmosphere initialement propre. La seconde correspond au cas pour lequel la production marine
est nulle et Pentrée du domaine de calculs est initialisée avec un profil vertical de concentration
(constant au cours du temps). Codé en MATLAB, le modele résout les équations de transport
des particules d’aérosols (4-1) intégrée dans un systeme de coordonnées cartésiennes (Oxz) par la

méthode des volumes finis (Patankar & Spalding 1972).

I nécessite des données d’environnement en entrée telles que les températures de Iair et de I'eau,
la vitesse du vent, la vitesse de frottement, la concentration initiale en particules, e#. Les données
météorologiques peuvent soit étre issues des sorties d'un modele météorologique, soit étre

entrées paramétriquement.

Le modeéle est composé d’un code principal faisant appel a différentes procédures fournissant les
données d’entrées et correspondant aux différents processus physiques comme la fonction source
des aérosols, la déposition seche des aérosols sur la surface marine, ou encore la sédimentation

gravitationnelle et la dispersion turbulente.
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La concentration en particules peut étre calculée pour plusieurs tailles d’aérosols qui

n’interagissent pas entre eux. La coagulation, I’éclatement ainsi que les phénomenes de transfert

d’énergie ne sont donc pas encore pris en compte.

Source et Transport de particules

Vent

200 200
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0 % (km) 100 0 X (km) 100
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Figure 4-1: Concentration en particules d’aérosols marins générées a I’interface air-mer, en fontion du temps, calculée
par MACMod
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Transport de particules
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Figure 4-2 : Concentration en particules d’aérosols en fonction du temps, calculée par MACMod. Initialisation avec un
profil vertical de concentration a ’entrée du domaine
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4.2.2 L’équation de transport

La forme généralisée de ’équation de transport est :
% 4+ (0.7)C = —div F+s (@-1)
ot '

> —
Ou F est le flux d’aérosols (autre que purement convectif), C la concentration en aérosols, U

(u,v,w) la vitesse du vent moyen et S le terme source volumique.

Selon Fairall & Davidson (1986), la composante verticale du flux peut étre décomposée en trois
termes : la diffusion turbulente, la sédimentation et le flux de diffusion de 'aérosol. De plus, si
I'on suppose que la convection horizontale est prépondérante devant la diffusion, on peut
négliger les composantes horizontales du flux d’aérosols. Cependant, cette hypothese risque
d’étre erronée dans le cas dune faible convection ou d’une forte dispersion turbulente

horizontale.

Dans un modele 2D, I’équation devient :

oc + oc + oc 0 I wC + VcC + T oc |+ S
- u— w— =-=| w — 4-2
ot ox o7 37| o o ‘oz | o5, P
— — Dif fusion Sédime ntation S—— Source
Advection Advection turbulente Dif fusion J ou
Horizontale Verticale mol éculaire Puit

La diffusion turbulente (4-3) peut s’exprimer en fonction du coefficient de mélange turbulent K

et de la variation verticale de concentration.

— oc
we =—K— (4-3)
0z

4.2.3 Discrétisation

Le domaine est divisé en #xXnz mailles de dimension Ax par Az. Le gradient de concentration
suivant la verticale est généralement de forme exponentielle, c’est pourquoi les mailles sont
étirées lorsque laltitude augmente, c'est-a-dire que le pas Az est variable. I’équation bilan (4-2)

est intégrée par la méthode des volumes finis (Patankar & Spalding 1972).

Une direction privilégiée pour la vitesse horizontale est supposée. L’entrée du domaine (amont)

correspond a la maille i=0. La Figure 4-3 présente le maillage du domaine.
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; A
Cf,nz
Vent C'lf”
t I (02 )10
Az I Ca,' Ci-l,j Cr',j Cf'+1,j CHXJ
w e
b (sz)bottom
Cf,j-l I
Cio
— > >
X
Ax=cste

Figure 4-3 : Maillage du domaine (w (west), e (east), b (bottom) et ¢ (top))
a. Points intérieurs (1<j<nz-1)

I’équation bilan de la concentration est intégrée dans un volume spatio-temporel représenté par
une maille définie entre le temps 7 et le temps 7+7 Les indices de la maille de coordonnées (z)

sont w (west), ¢ (east), b (bottom) et 7 (top). L’équation bilan intégrée devient :

ett+At t+At te t+Atet
ac ac ac
—dtdzdx + u —dxdzdt + w—dzdxdt
ot ox 0z
wht tbhw twbh
t+At et t+Atet (4-4)

0F,
= — fff Edzdxdt+ fff S dzdxdt
twb twb

Le terme source volumique est supposé constant dans la maille spatiale. On prendra alors sa
valeur moyenne S;;. Les flux sont supposés constants a travers les surfaces du volume

d’intégration. Les variations temporelles sont supposées prépondérantes devant les variations

spatiales pour le terme de la dérivée temporelle de la concentration. I’équation (4-7) devient :

t+At
€],

t+At t+At
AxAz; + Azjf [(uC), — (uC),]dt + Ax f [(WC); — (W), ldt

t+At t+AL (4-5)
= —ax [ 1) - (R))ae + axag [ 5
t t
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Pour lintégration en temps, le schéma est implicite, indice ” désignant le temps antérieur. En

divisant I’équation (4-5) par At, on obtient :

0 14x4z;
[Cy = €l —7 + [@WO)e — (O] 4z + [(WC). — (WO),] Ax
2 3
M @ ) (4.6
= —Ax [(F); — (F)] + AxAzS;
(C)) (5)

Les termes (2), (3) et (4) sont décomposés suivant un schéma amont. I.’équation bilan, écrite sous

forme de coefficients, devient :
_ 0 0
=@ j1Cj 1 +a;jCj —a;j41Cij41 = @i—1jCiyj + 141 Ciyrj + a5 G + by (4-7)

Avec:

— 0 e w t t b b
aij = aij_1 i Faiiy + iy + @) + 4z (uf; — ) + Ax [(Wi,j - Vgi,,-) - (Wi.j - Vgi,j)]

[ kP + D} ]

alBj_l = Ax max(wibj —Vgl_’,,O) +l'J—bl'J
' TR (6g)

Kt. + Dt.]

aj;i = Ax max(l(q?, —wf; ,0) +—L 7
' T 6g)

ai_1; = 4z max(u}”fj,O)

A1) = Az max(uﬁj,O)

0 _ AxAz;
Gi-1; = At
bi,j = AXAZ] §i,j

b. Frontiére inférieure (j=0)

Le flux convectif vertical au niveau du sol est considéré nul (w,=0). Le flux a la surface
(correspondant a la fonction source, section 2.5.2) est imposé et variable suivant x. Le flux total a

la surface sera égal au flux de production moins le flux de dépot, F,, - F, (cf. sections 4.3.1 et

sea

4.3.2). I’équation sous la forme de coefficients s’écrit :
q
T _ 0 0
a;0Cio+ aipCin = a;oCij +a;-10Ci—1; + ai+1,0Ci+1,0 + bipo (4-8)

avec,

— 0 e w t t
Ao = Ao+ Qi1 + Qi1 + o + Azo(ufy — uly) + Ax(wiy — ti,o)
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t t
T ¢ ¢ Kio + Dig
aj1 = Ax |max |V, —w;,0)+———
’ 1.0 ’ (62p)
— w
ai_10 = 4z max(uilo, 0)
— e
Ai+10 = 4z max(uilo, 0)

o _ AxAz,
AT

bi,O = Ax(Fseai - Fd + AZ] gi,]' )
C. Frontiere supérieure (j=nz)

La frontiere est supposée suffisamment élevée pour que la concentration soit nulle, quelque soit

la position en x. Ainsi, on aura en j=nz-1=> C ., = C,. = 0. Une étude préalable est

Lng

généralement menée pour vérifier que la hauteur du domaine n’influence pas le profil vertical.

d. Frontiere amont (x=0)

Un profil vertical de concentration C,,(3;#) est imposé en amont. On a alors : C,, = C,,. Le profil

est pris égal a 0 dans le cas d’une atmosphere propre en amont.

e. Frontiere aval (x=nx)

La connaissance de la valeur de la concentration en /=nx n’est pas nécessaire pour la résolution

du systeme.
4.2.4 Equation matricielle

La résolution est effectuée pour chaque ligne 1 (verticale) successivement, en supposant les lignes
avant (1) et apres (7+1) connues. Celle d’avant (1) vient d’étre résolue et celle d’apres (7+1) est

connue pour le temps antérieur. Le domaine est ainsi balayé d’amont en aval.
I’équation bilan est mise sous la forme d’une matrice pour chaque ligne 7 :

=3 —

Ai Ci = Bi (4_9)

Ou A, est une matrice carrée tri-diagonale de dimension (#g X #73). C, et B; sont des vecteurs de
dimension #z. Un champ de concentration doit donc initialiser les calculs (#=0), il peut étre nul ou

égal a C, (3, =0).
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I’équation matricielle est de la forme suivante :

_ a;o _a;'l:() 0 0 7 ~ Ci'O .
_agl aia _al?:l 0 Ci,l
0 ., . .
_an aij _az?:j R Ci
. . 0 :
0 _agnz -2 Ainz—2 _al?:nz -2 Ci'nz -2
L0 0 —Ainz—-1  Ainz-1 | -Ci,nz—l- (4-10)

0 0
a;—1,0Ci—1,0 + @i31,0Ciy1,0 + 4 0Cio + bip

0 0
a;-1,1Ci—11 + aj411Ciy11 + a;1C1 + biq

_ 0 0
= ai-1;Ci—1j + i41;Ciy1j +a;;C; + by

0 0
A 1nz—2C1nz—2 F Qs —2Civ1mz—2 + Ay —2Ciny—2 + Ding—2

0 0
1@ _1n7-1Ci—1nz—1 + Qiv1nz—1Civinz—1 + Az —1Cinz—1 + bing -1

En /=0, les termes C, auront pour valeurs C,(3;7) et non celles issues des calculs. En /=nx-1, les

termes C, . n’ont pas besoin d’étre connus vu que les coefficients a, ; sont nuls.

4.2.5 Physique du modéle et procédures

Le modele MACMod se décompose en plusieurs procédures. Le fichier de parametres macin.m,
le programme principal macmod.m qui approxime les solutions de I’équation bilan en faisant
appel a diverses procédures correspondant aux différents processus (vgrav.m pour Vg,
fluxseadep.m pour Fy, fluxseaprod.m pour F_). Il est possible suivant les processus de choisir
parmi plusieurs formules. Certaines procédures ont été modifiées afin d’offrir plus d’options et de

meilleurs résultats a 'utilisateutr.

a. Option et variables d’environnement

La procédure macin.m regroupe 'ensemble des paramétres et options du modele :

Les options de simulation :

. Type d’affichage (image ou film)

. Profil vertical du vent paramétrique (constant ou logarithmique) ou fourni par un modele
météo

. Vitesse de friction paramétrique, constante ou fournie par un modele météo
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. Choix des formulations du coefficient de diffusion, du coefficient de frottement, de la
couverture moutonneuse, du flux de production en zone de surf et en pleine mer, de la vitesse de

dépot, du coefficient de raréfaction

. Pas de temps et pas de temps de sauvegarde automatiques ou manuels

. Nom des fichiers de sauvegarde et du film

. Les caractéristiques de I'aérosol : nombre de rayons, matrice des rayons et densité des
particules

Les parameétres physiques du modele :

. Vitesses du vent horizontale et verticale 2 10 m
. Vitesse de friction du vent (valeur constante si non paramétrique)
. Profil vertical de concentration a I'entrée du domaine : nul, a charger a partir du fichier

Cin.txt, a déterminer a partir d’une valeur choisie manuellement ou donnée par MEDEX, profil

constant ou logarithmique

. Hauteur de la couche de surface et de la CLAM
. Largeur de la zone de surf
. Température de I'eau et de Pair, viscosité dynamique de I’air, hauteur et age des vagues,

hauteur de référence, hauteur de la fonction source

Les parameétres de simulation :

. Nombre de mailles en x et en z

. Indice de début et de fin (en x) de la zone de surf

. Temps final des calculs

. Pas d’espace en metres

. Nombre de pas de temps par maille

. Pas de temps d’intégration et de sauvegarde si non automatique

. Nombre d’images par seconde pour le film

. Critere de variation minimale de la concentration sur 'ensemble du domaine pour établir

la stationnarité
. Les parametres du modele météorologique si utilisé : dimension de la grille

La position verticale des points et des faces se trouvent dans les fichiers zp.rxt et zLixt,
respectivement. Suivant I'option choisie, le modele utilise le fichier Cin.txt qui comprend le
profil vertical en particules pour chaque rayon de particules, le ZTemp.zxt fournissant le profil

vertical de température. Il est également possible d’utiliser un profil horizontal de vent.
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b. Programme principal

Dans un premier temps, le modele charge I'ensemble des données et effectue les calculs

préliminaires : profil de vent, vitesse de friction, grille de calculs.

Dans un second temps, le mod¢le approxime les solutions de I’équation matricielle (4-10). Pour
chaque rayon de particules, le modele calcule ligne par ligne les coefficients de la matrice A, (¢f.
équations (4-9) et (4-10). Puis, la matrice de concentration est déterminée en effectuant le produit

sutvant :
C;=A; x (B)™? (4-11)

Au temps initial, la matrice C; est nulle. Ensuite, a chaque pas de temps, elle est remplacée par la
matrice C, du temps précédent. Lorsque le temps final ou I’état stationnaire (C= Ca 10° prés)
est atteint, les calculs s’arrétent. La matrice Cest régulierement sauvegardée dans une matrice 4-D

fonction du fetch, de I'altitude, du rayon et du temps.

C. Procédures

Vitesse gravitationnelle

La vitesse de gravité V, est calculée dans la procédure vgrav.m. Elle est déterminée a l'aide de la

forme générale qui est la suivante :

2p, griC
oo 2Prar G

4-12
h=" (+12)

Ou g, est la densité des patticules, r le rayon des particules, 7 la viscosité dynamique de I'air et C,
le coefficient de raréfaction de I'air autour de 'aérosol. Cette formulation suppose des aérosols de

forme aérodynamique sphérique et une vitesse de chute relativement lente (Re<<1).

Le coefficient de raréfaction est déterminé dans une procédure séparée crar.m. Il s’écrit :
y)
C, =1+ - [A+Bexp(—Cr/2)] (4-13)

Les valeurs des coefficients A, B et C varient suivant les auteurs. MACMod utilise ceux de
Vignati et al. (2001) : .A=1.257, B=0.4 et C=1.1. 1l prend en compte le moindre impact des
molécules d’air sur I’ aérosol lorsque ce dernier n’est plus tres grand par rapport aux distances

intermoléculaires.

Le libre parcours moyen est déterminé dans la procédure libreparcours.m a partir de la formule

suivante :
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_n
T (4-14)
P |2(RT)

1=

Ou R est la constante spécifique de Iair sec.

Flux de dépot

Le flux de dépot Fy est un flux vertical orienté vers le bas décrivant le nombre de particules
s’éliminant de l'atmosphére par contact sur la surface marine (ou terrestre). Ce flux est

proportionnel a la concentration en particules a la surface et a la vitesse de dépot V.
Fd = —VdC (4-15)

C est la concentration a la hauteur de référence z,.

La vitesse de dépot combine la méthode des résistances a I’hypothese de la couche a flux

constant.

v e + Y Gl + Y, 6]

d 7 7 (4-106)
kc + kd + Vg(rw)

Fairall & Davidson (19806) et Vignati et al. (2001) proposent les formulations suivantes.

Vignati et al. (2001) : Fairall & Davidson (1986) :
k., =(1-x)"1c,u k. =(1-x)"1/C,U,
U —1 _3
kd — K—lch (Sc /2 +10 /St) kl’i — K'_l CdU* 5(:—1/2
avec,
VyU?
S = o le nombre de Stokes
S, = % le nombre de Schmidt
kT C, . . , _ 0
= d le coefficient de diffusion de I'aérosol (k=1.38 10-23 J.K™)

Dans MACMod, le flux de dépot est calculé dans la procédure Huxseadep.m. 1l est possible de

choisir la formule de la vitesse de dépot dans le fichier macin.m.
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Turbulence

Le transport vertical turbulent est paramétrisé par le coefficient de diffusivité K. Ce dernier

dépend de Paltitude, de la stabilité atmosphérique et de la vitesse de friction.

kU,.z

K=%@/D

(4-17)

La fonction ®(z/L) est définie selon la formulation de Businger et al. (1971), elle dépend de la

stabilité atmosphérique :

1-47%/, Z/; > 0 (stable)
o(%/) =141 ) 2/, = 0 (neutre) (4-18)
(1—47%/) "™ Z/, <0 (instable)

Le rapport z/L est calculé dans une procédure séparée, zonlm, a partit du nombre de
Richardson-bulk, calculé également dans une autre procédure, Rib.m. Cette relation est

complexe et fait 'objet de diverses approximations.

Lorsque 'atmospheére est instable, Deardorff (1968) propose :

z
—=CR

I i (4-19)

C est un coefficient dépendant des conditions environnementales, variable entre 4 et 13, selon
Hsu (1989). Grachev & Fairall (1997) ont montré que la valeur de 10 donnait des résultats

cofrrects.

Dans le cas stable, le rapport devient :

z_ _Chy 4-20
L 1-aR, *20
Dyer (1974) propose «=5, la formule ne marche donc plus lorsque KR;, = 0.2. On supposera alors

que K est suffisamment proche de 0 pour étre négligé.

La longueur de Monin-Obukhov est définie dans la procédure monin.m telle que :

2
L =— 2 (4_21)
Kg (Tair - Teau )

Cependant, cette méthode de calcul du coefficient de diffusion turbulente est limitée du fait que
la stabilité atmosphérique est déterminée uniquement a partir de la température de 'air a 10 m et
la température de 'eau. Nous avons alors introduit dans le mode¢le une nouvelle procédure qui

permet de déterminer le coefficient K a partir d’un profil de température potentielle. Dans la
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procédure macin.m on pourra choisir I'option de la forme du coefficient K, soit la méthode

d’origine expliquée ci-dessus, soit celle utilisant le profil de température potentielle.

La théorie en K n’est pas recommandée dans le cas d'une CLAM convective. Dans la nouvelle
version du modele, il est possible de choisir la paramétrisation du coefficient de diffusion

turbulente suivante :

Couche de surface neutre

K =272 2Y 422
0z

Couche de surface stable

oU (L. 1/6{159
K = k?z? (—) — X
9z z 0,

a6,
0z

1/2
} ] (4-23)

avec 0, la température virtuelle potentielle et L. longueur de Monin-Obukhov a linterface air-
mer (Stull 1988) définie telle que :

2
L= _ 9w (4-24)
15k g@,

ou 0 est la température potentielle et ¢, la température potentielle a I'interface air-mer.

Couche de surface instable

a0

1/2
v } ] (4-25)

K = k272

ou (g
F{e?‘

0z

Couche limite stable ou neutre (O’Brien 1970)

h—z1° K(zs)) — K(h
K =K(h) + [ z ] ZL() (4-26)
h — Zg], h— Zg],
ou g, est 'épaisseur de la couche de surface.
Couche limite instable
( 1. 1 R )12 ou %9, >0 l=k < 200
az pour — avecl = kz pour z m
K= _ (4-27)
1/272 96,
k(1_18R) 1 |=— poura—<0avecl—70mp0urz>200m

H est la hauteur de la CLAM et R, le nombre critique de Richardson pour le début de la

turbulence.
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Coefficient de frottement

Le coefficient de trainée (ou frottement) permet d’évaluer la vitesse de frottement du vent a partir
de la vitesse du vent a 10 m. Dans l'ancienne version de MACMod, ce parameétre était
directement calculé dans le programme principal macmod.m. Nous avons séparé le calcul du
coefficient de frottement dans une nouvelle procédure, nommée coefdrag.m, dans laquelle il est
possible de choisir parmi plusieurs formulations du coefficient. La forme du coefficient se

détermine avec le parametre cdform de la procédure macin.m. Parmi les formules, on a :

Large & Pond (1981)
_ 1151073 siUjp < 10m.s™1
to = {(0.49 +0.065 x Up(). 1073 si Uy > 10 m.s™? (4-28)
Hellerman & Roseinstein (1983)
Cp = [9.34 + 0.788 X Uyg + 0.868 X (Tpsy — Toper ) — 0.00616 X Uy — 0.012
(4-29)

X (Tair — Tiner )2 —0.0214 X Uy X (Tair — Tner )] 1073

I1 est également possible d’utiliser la formule de Hsu (1986) qui prend en compte I’état de mer.
Cependant, il est nécessaire de connaitre la hauteur des vagues, I'age des vagues et plus
particulicrement la vitesse de friction du vent. En effet, lorsque la vitesse de friction est inconnue,

elle est calculée a partir du coefficient de frottement.

K2

- logz +log2m —log Hy /3 — 21log C, /u, — @(z/L)

Cp (4-30)

Flux de production/fonction source

Le flux de production, ou fonction source, représente le nombre de particules d’aérosols marins
éjectées dans 'atmosphere par unité de surface marine. Le modele distingue la zone de surf de la
«pleine mer» pour lesquelles les flux de production en particules sont tres différents. I1 est
également possible de choisir une production en particules marines nulle, représentant par

exemple la surface terrestre mais plane.

Le flux de production est calculé dans la procédure fluxseaprod.m. La nouvelle version du
modele comporte de nouvelles fonctions sources. La couverture moutonneuse est séparée de la

fonction source et calculée dans une nouvelle procédure whitecap.m.
En zone de surf, on peut choisir parmi les fonctions sources suivantes (¢, Annexe 3):

. De Leeuw et al. (2000): Produit de fonction puissance dépendant de la taille des

particules (D;=1.6-20 um) et un fonction exponentielle du vent (<9 m.s")
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: Kusmierczyk-Michulec et al. (2007): Similaire 2 De Leeuw et al. (2000) mais avec

d’autres coefficients

" Van Eijk et al. (2011): Produit de fonction puissance dépendant de la taille des

particules (ID=0.5-10 pm) et d’une fonction exponentielle dépendant de I’énergie dissipée lors du
déferlement (WED=10-200 W.m™)

Et en pleine mer (cf. Annexe 3):

" Monahan et al. (1986) : Produit du whitecap fonction du vent et de fonctions dépendant
de la taille des particules (14, =0.3-20 um)

" Smith et al. (1993): Somme de fonctions log normales dépendant de la taille des

particules et du vent (rg,=1-25 pm)

: Vignati et al. (2001) : Somme de fonctions log normales dépendant de la taille des
particules (rg,=0.04-13 um) et du vent (U=6-17 m.s™)

" De Leeuw et al. (2003) : Somme de fonctions log normales dépendant de la taille des
particules (rg,=0.063-7.996 um) et du vent (U=0-9 m.s™)

" Gong (2003) : Modification de Monahan et al. (19806) (r4,=0.07-0.2 pm)

: Mrtensson et al. (2003) : Produit du whitecap fonction du vent et d’une fonction
linéaire de la température de 'eau de mer ou les coefficients sont des polynémes dépendant de la

taille des particules (D,=0.02-2.8 um)

: Clarke et al. (2006) : Produit du whitecap fonction du vent et de polynémes fonction de
la taille des particules (D,=0.01-8 pm)

. Sofiev et al. (2011) : Produit de fonctions décrivant le whitecap, la salinité, la température

de I'eau et d’une fonction dépendant de la taille des particules (D,=0.01-10 um)

11 est possible de combiner ces différentes fonctions sources avec les expressions de la fraction de

couverture moutonneuse suivantes :

" Tang (1974) : Fonction puissance dépendant du vent

' Monahan & O Muircheartaigh (1980) : Fonction puissance dépendant du vent
" Kraan et al. (1996) : Fonction puissance dépendant de I’age des vagues

" Hanson & Phillips (1999) : Fonction puissance dépendant du vent

" Lafon et al. (2004) : Fonction puissance dépendant de I'age des vagues

66



Chapitre 4. Modélisation

4.3 Parameétrisation du modele

Dans un modele de source et de transport des aérosols marins, trois points sont essentiels dans la
paramétrisation du modele : le flux de dépot, le flux de production et linitialisation du mod¢le

avec un profil vertical de concentration a entrée du domaine de calculs.

4.3.1 Le flux de dépot

L’utilisateur peut choisir entre la vitesse de dépot de Fairall & Davidson (1986), FD86, et la
vitesse de dépot de Vignati et al. (2001), VO1. La Figure 4-4 représente les vitesses de dépot
calculées par Fairall & Davidson (1986) et Vignati et al. (2001) en fonction de la vitesse du vent

pour des particules d’un rayon de 1 um et de 5 pm.

3,E-04

T 4,E-02

3,E-02 -

2,E-02 -

Vvd (m.s?)

1,E-02 -

0,E+00
10 20

0
Vent (m.s?) —\V01 — — FD86 Vent (m.s)

(a) (b)

Figure 4-4 : Vitesse de dép6t en fonction de la vitesse du vent pour des particules d’aérosols de 1 pm (a) et 5 um (b)

La vitesse de dépot augmente lorsque le vent se renforce. Les vitesses de dépot VO1 et FD86 sont
trés proches pour des particules de 1 um. Cependant, pour des particules de 5 um, VO1 augmente
fortement avec la vitesse du vent alors que la vitesse de dépot de FD86 croit tres faiblement avec
la vitesse du vent (pour un vent de 20 m.s", la vitesse de VO1 est dix fois plus grande que pour
FDS8G). Cette différence vient du terme 107* dans £&’, (4-16) qui n’apparait que dans VO1. Le

terme peut varier entre 0 et 1 alors que le terme S¢”/? vaut environ 10° pour 1 um.

On effectue des simulations avec MACMod en utilisant la fonction source de Monahan et al.
(1980), et les deux formes de flux de dépot. La Figure 4-5 représente la concentration en fonction
de la vitesse du vent pour les deux expressions du flux de dépot pour des particules de 1 et 5 um.
Les vitesses de dépot de V01 et FD86 sont tres similaires pour les particules de 1 um, le choix de
la formulation du flux de dépot influence peu les résultats. Pour les particules de 5 pm, lorsque le
vent augmente les concentrations modélisées avec les deux formulations divergent. On évalue le

facteur d’écart 2 7 pour un vent de 10 m.s™ et 50 pour un vent de 20 m.s™". La concentration tend
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a décroitre en fonction du vent lorsque le modele utilise la vitesse de dépot de Vignati et al.
(2001), car celle-ci augmente dans de fortes proportions. Or, on admet généralement : InN=ay
U+InN,, ou U est la vitesse du vent, N la concentration en particules, N, le bruit de fond et 4, la
pente qui est positive méme pour les grosses particules (Lewis & Schwartz, 2004). On préférera
alors utiliser la vitesse de dépot de Fairall & Davidson (1986) pour les simulations effectuées avec

MACMod.

50 _ 0,6 T
En . 50,5
g 40 /. S /
3 / = 04 7
= 30 o ,
5 / § 02 %
— 20 - 2
S e 0,2 L g
2 / > s
= 10 £ o1 >
-
e —
0 / | | 0 . .
0 10 20 0 10 20
-1
Vent (m.s?) Vent (m.s")
(a)r=1pm (b) r= 5 pm

Figure 4-5 : Concentration MACMod en fonction du vent pour les vitesses de dép6t de Vignati et al. (2001) en bleu et
Fairall & Davidson (1986) en rouge pointillé

4.3.2 Fonction Source/Flux de production d’aérosols

Durant la campagne MIRAMER (¢f Chapitre 3), des mesures de distribution en taille d’aérosols
ont ¢été acquises sur le navire Atalante dans la baie de Toulon-Hyéres. Nous sélectionnons 3

séries de données pour les conditions de vent et de fetch suivantes :

. U=4.6 m.s" et X=130 km

. U=9.8 m.s" et X=350 km

" U=11.8 m.s" et X=300 km

a. Comparaison flux théorique - flux expérimental

Dans un premier temps, nous comparons le flux expérimental a différentes formulations du flux
théorique (Monahan et al., 1986 ; Vignati et al., 2001 ; Gong et al., 2003 ; De Leeuw et al., 2003 ;

Smith et al., 1993 ; Sofiev et al., 2011). Les expressions sont données en Annexe 3.

Le flux expérimental est évalué avec la méthode d’équilibre. On suppose les hypotheses réalisées,
soit un état stationnaire et une homogénéité horizontale. Le flux est décrit par la formulation de

Hoppel (2002)qui s’applique pour les particules comprises entre 1 et 10 um. II s’écrit :
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aF Y y dN
Ve © drg (4-31)

4 \X
(Zref)

ou I/, est la vitesse gravitationnelle, 0 la hauteur de la fonction source, 12 hauteur de référence

dTgO N

et X=fxu. estle parametre de mélange ou P est un facteur qui représente la différence entre la

diffusion turbulente de la quantité de mouvement et celle des aérosols.

La Figure 4-6 représente différents flux de production en particules d’aérosols en fonction du
rayon 4 80% d’humidité relative pour un vent de 10 m.s” et le flux expérimental (campagne
MIRAMER). Nous constatons des différences de flux allant jusqu’a des facteurs d’ordre 10*. Le
flux expérimental varie entre 10° et 10° m”um™.s". Monahan et al. (1986) semble fournir les
meilleures estimations de ce flux pour les particules de plus de 3 pm. Sofiev et al. (2011) semble

plus correct pour les particules comprises entre 1 et 3 um.

1,E+09 ~
1,E+08
’ Monahan
1,6407 T~
e \/ignati
— 1,E+06
g. 1,E+05 Gong
§ LE+04 ——De Leeuw
T 1,E+03 ,
> = Smith
T 1,E+02
Sofiev
1,E+01
1,E+00 — EXp.
1,E-01 .
0,1 1 10
Rayon (um)
Figure 4-6 : Flux de production de particules marines pour un vent de 10 m.s-!
b. Comparaison concentration estimée par MACMod - mesures

Dans un second temps, on effectue des simulations avec MACMod en utilisant les différentes
fonctions sources (Monahan et al., 1986 ; Vignati et al., 2001 ; Gong et al., 2003 ; De Leeuw et al.,
2003 ; Smith et al.,, 1993 ; Sofiev et al., 2011). Nous utilisons la formulation du whitecap de
Monahan & O Muircheartaigh (1980).

La Figure 4-7 représente la concentration en particules en fonction de leur taille pour trois
conditions de fetches et de vent. Les résultats varient suivant le terme source utilisé. Sofiev et al.

(2011) et Monahan et al. (1986) semblent fournir les meilleurs résultats. Cependant, les modes des
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particules ne sont pas respectés. Les mesures possedent un mode a 2.5 um alors qu’avec les
fonctions sources de Monahan et al. (1986) et Sofiev et al. (2011), les modes sont a environ 1 et

0.3 um, respectivement.

Le facteur de confiance a 68% f,,, est défini tel que :

P

m+ o] 43

avec » la moyenne du rapport de concentration modélisée sur concentration mesurée de la série
de données, o écart type et # le nombre de données. Si le facteur est inférieur a 1, on prend son

inverse. On consideére le facteur correct lorsqu’il est inférieur a 3 et idéal lorsqu’il vaut 1.

Le Tableau 4-1 regroupe les valeurs du facteur de confiance (68%) pour chacune des fonctions
sources utilisées. Le facteur de confiance varie de 10° pour Vignati et al. (2001) a2 moins de 10
pour Sofiev et al. (2011). Le choix de la fonction source est donc déterminant dans les calculs du
modele. Les fonctions sources les plus adaptées a notre zone d’étude sont donc Sofiev et al.

(2011) et Monahan et al. (19806) ou les facteurs de confiance sont respectivement 7 et 12.

Fonction Source
Vent (m.s1)

Monahan Vignati Gong De Leeuw Smith Sofiev
9.8 14 122 307 73 333 623 10
4.6 4 114 747 17 30 355 3
11.8 14 190 767 102 285 264 8
c?;‘;‘}:f:g 12 144 795 73 254 426 7

Tableau 4-1 : Facteur de confiance a 68% entre les concentrations mesurées et les concentrations calculées par
MACMod utilisant différentes fonctions sources.
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Figure 4-7 : Comparaison entre les concentrations calculées par MACMod utilisant différentes fonctions sources et les

mesures (Atalante, campagne MIRAMER)
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C. Le taux de déferlement

Sur la Figure 4-8 est représentée en fonction du vent, la fraction de couverture moutonneuse
suivant les formulations de Monahan & O Muircheartaigh (1980), Lafon et al. (2004) et Kraan et
al. (1996). Sur la Figure 4-9, est tracée la concentration en particules calculée par MACMod et
utilisant la fonction source de Monahan et al. (1986) combinés a chacune des formulations du
whitecap, pour des particules de 1 pm et une hauteur de vagues de 2 m. Les concentrations
modélisées avec les formulations de Lafon et al. (2004) et Monahan et O Muircheartaigh (1980)
sont trés proches et sont supérieures a celles utilisant la formulation de Kraan et al. (1996). Cet
écart est d’autant plus important lorsque la vitesse du vent augmente, il dépasse un facteur 2 lors
d’un vent de 10 m.s™ (Figure 4-9). Le modéle est donc moins sensible au choix de la formulation
du whitecap qu’au flux de production. Cependant, les modifications des résultats dues a la
modification du terme du whitecap ne sont pas négligeables, il convient alors de choisir la

formulation la plus adaptée.

1,E+00 -

LEOl ----mmmmmm o e 2
o A v ¢ ¢
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2 . x X
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1,6-04 S

' X
1,E-05 T T T i
0 5 10 15 20
Vent (m.s?)
# Monahan et O'Muicheartaigh (1981) % Kraan et al. (1996) Lafon et al. (2007)

Figure 4-8 : Fraction de couverture moutonneuse en fonction du vent
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Figure 4-9 : Concentration en fonction de la vitesse du vent pour des particules de 1 pm
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4.3.3 Le profil vertical d’entrée de concentration

Le mode¢le peut étre initialisé par un profil vertical de concentration a I'entrée du domaine (en

x=0) et constant au cours du temps. MACMod propose différentes formes de profils verticaux

d’entrée :

. Nul

. Constant suivant la verticale

. Issue d’un fichier

. Profil logarithmique déterminé a partir de la concentration a 10 m choisie par l'utilisateur
. Profil logarithmique déterminé a partir de la concentration a 10 m fournie par MEDEX

On effectue des simulations avec MACMod avec deux types de profils verticaux : logarithmique
et constant. Les conditions de simulations sont identiques, avec une concentration en amont a 10
m de 2.5 part.em”.um’, un vent de 10 m.s”, un rayon des particules de 1 pum et un flux de
production nul le long du fetch. La Figure 4-10 représente les distributions verticales en aval d’un
fetch 100 km suivant les deux profils d’entrée. A 10 m d’altitude, le rapport entre les
concentrations des profils log et constant est de Pordre de 3.27 pour un fetch de 100 km alors
qu’a 10 km il est de 1.55. Ce rapport augmente avec l’altitude atteignant des valeurs de 'ordre de
40. Le choix du profil vertical joue donc un role important dans les calculs de concentration
effectués par MACMod.

1000
750 \\ 5
E 500 N\ !
~ \ [
250 \ '

|

0 1

0,01 0,1 1 10
dN/dr (cm=3.um1)

Profil Log = = Profil constant

Figure 4-10 : Concentration en fonction de 1'altitude pour deux profils de
concentrations initiaux (U=10m.s-1, r=1pm)
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4.3.4 Influence des parameétres et options

Le modele dispose de nombreuses options et paramétres pouvant influer de maniére plus ou
moins importante sur les résultats des simulations. Nous effectuons des simulations utilisant les
différentes options puis nous les comparons a une simulation de référence décrite dans le
Tableau 4-2. Pour chaque simulation, un seul parametre différe de la simulation de référence :

coefficient de frottement, hauteurs de la CLS ou CLAM, densité des particules et température de

Peau.
Hauteur de la CLAM 1000 m
Hauteur de la CLS 10 m
Vitesse du vent 2 10 m 10 m.s!
Fonction source Monahan et al. (1986)
Coefficient de frottement Large et Pond (1981)
Flux de dépot Fairall & Davidson (19806)
;fggiﬁi:e de  la couverture Monahan et O’Muichertaigh (1981)
Température de Pair 293 K
Température de 'eau 293 K
Densité des particules 1072
Profil vertical d’entrée nul
Fetch 100 km
Zone de surf aucune

Tableau 4-2 : Paramétrisation de la simulation de référence
L’écart relatif est déterminé entre chaque simulation et la simulation de référence. Les résultats
sont regroupés dans le Tableau 4-3. Les écarts entre les concentrations modélisées sont
relativement faibles, inférieurs a 30 %, soit équivalent a un facteur 1.3. O, le choix de la fonction
source génére des différences de concentration allant jusqu’a des facteurs supérieurs a 10°, voire
10*. Le choix des parametres de simulation est donc significatif lorsque la fonction source est

correctement choisie.

Parametre/rayon (um) 0.1 0.5 1 5

Cd Hellermann & Rosenstein 13.56 10.34
Densité 2000 0.01 0.11 0.39 13.81
Densité 1025 0.001 0.08 0.11 2.97
CLS 30 m 23.66 28.17 28.83 33.33
CLAM 400 m 0.31 0.05 0.39 0.26
dT =-5 9.47 10.78 10.74 7.26
dT =5 17.90 21.94 22.31 11.29

Tableau 4-3 : Erreur relative entre la simulation de référence et les simulations test
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4.4 Répartition verticale des aérosols

4.4.1 Profils verticaux modélisés par MACMod

On effectue une série de simulations MACMod avec comme condition initiale une atmosphere
propre. Sur la Figure 4-11, on représente la concentration en fonction de laltitude pour
différentes tailles de particules (a), différentes longueurs de fetch (b), différentes vitesses de vent
lorsque le fetch est de 100 km, dans les cas de flux de production en particules fonction du vent
(c), des flux de particules constants (ne dépendant pas du vent) (d) et pour différents écarts de

température entre lair et 'eau, PASTD, (e).

Sur la Figure 4-11a, on constate que les particules les plus grosses restent dans les basses altitudes.
De plus, Pallure des profils verticaux de concentration est similaire quelque soit la taille des
particules (Figure 4-11). Or, on s’attendrait plutot a ce que le profil soit droit pour les petites
particules. On peut supposer que ceci provient du temps de simulation. En effet, les simulations
sont effectuées sur une vingtaine d’heures alors que les petites particules résident plusieurs
semaines. Les profils droits que 'on retrouve dans la littérature sont probablement dus a une

accumulation de particules sur plusieurs jours, voire plusieurs semaines.

La longueur de fetch influence I'allure des profils verticaux de concentration (Figure 4-11b) et
I'accumulation de particules dans la CLAM. La longueur de fetch favorise I’élévation des
particules. En effet, lorsque le fetch est de 100 km, on observe une concentration de 0.01
part.cm’.um’ a2 10 m alors que pour un fetch de 1000 km, elle est 2.7 fois plus élevée. Les

aérosols ont plus le temps de monter dans 'atmosphere

La production en particules est liée a la vitesse du vent. Plus le vent est fort, plus le gradient
vertical de concentration en particules sera prononcé (Figure 4-11c). Cependant, lorsque le flux
de production ne dépend plus du vent (Figure 4-11d), la concentration en particules a tendance a
étre plus élevée lorsque le vent diminue, dans les premicres centaines de metres. En effet, on

observe un facteur 2 entre les concentrations pour des vents de 10 m.s” et 20 m.s.

La stratification thermique influence essentiellement I’altitude atteinte par les particules (Figure
4-11e). Plus 'atmosphere est instable, plus les particules s’élevent et inversement, une atmosphére
stable ralentit I’ascension des particules. La CLAM est plus mélangée en cas d’instabilité. Ce

résultat avait aussi été trouvé par Tedeschi & Piazzola (2011).
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Figure 4-11 : Profil vertical estimé par MACMod pour différentes taille de particule (a), pour différentes valeurs du fetch
(b), du vent pour un flux de production fonction du vent (c) et pour un flux constant (d) et différents écarts de
température entre I’air et ’eau (e), pour des particules de 5 pm.
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4.4.2 Comparaison profils théoriques-MACMod

On effectue des simulations MACMod pour un vent de 10 m.s" et des conditions de stabilité
neutre. Les sorties du modele sont comparés a différents profils verticaux : De Leeuw (19806),
Andreas et al., (2007) et le profil théorique décrit par 'équation (2-24). Pour les particules de 1

um et 5 um, le parameétre d’échelle est pris a 500 m et 100 m, respectivement.

La Figure 4-12 présente les profils verticaux théoriques et modélisés par MACMod pour des
particules de 1 pm (a) et 5 um (b). La concentration en particules estimée par MACMod décroit
rapidement en fonction de l'altitude, contrairement au profil théorique et au profil de Andreas et
al. (2007). Quand au profil de De Leeuw (1980), il décroit tres fortement comparé au profil
simulé. Les profils théoriques utilisés pour faire ces comparaisons dépendent de I'altitude, de la
taille des particules et de la vitesse de friction ou d’un parameétre d’échelle. Or nous avons vu que
le fetch, les conditions de stabilité thermique et les conditions antérieures (temps de résidence
long des petites particules) modifient P'allure du profil vertical. Le profil ne peut donc pas

uniquement s’exprimer en fonction de la taille des particules et du vent.

1000 - 800 -~

800 - L.

= théorique 600 -

.5600 1 ——MACMod =~ E
< N400 -

400 - De Leuw

200 - Andreas 200 -

O T T O ;
0 0,5 1 0 0,02
dN/dr (cm3.um?)

(a) (b) dN/dr (cm3.um-?)

Figure 4-12 : Comparaison profil vertical théorique et modélisé par MACMod dans la CLAM pour des particules de 1
um (a) et 5 pm (b)
Sur la Figure 4-13, on représente le profil simulé par MACMod et le profil théorique décrit par
Iéquation (2-24) pour différentes valeurs du parametre d’échelle H, et pour des particules de 1
um, un vent de 10 m.s” et un fetch de 100 km. Le profil simulé tend vers le profil théorique pour
un parameétre d’échelle de 80 m. Dans le cas d’un fetch de 1000 km, le paramétre d’échelle vaut
300 m. Ces parametres d’échelle sont relativement bas puisque les simulations sont effectuées
pour des conditions de stabilité neutre et une vitesse verticale du vent nulle. En effet, en prenant
la composante verticale du vent a 0.01 m.s”, pour un fetch de 100 km, le paramétre d’échelle

devient 150 m, soit presque le double.
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Le profil vertical de concentration décrit par I’équation (2-24) semble mieux décrire la répartition
verticale des aérosols calculée par MACMod. Par ailleurs, ce profil semble idéal pour initialiser le
modele car il permet de faire varier la diminution de concentration avec I'altitude en fonction des
conditions de simulation en jouant sur le parameétre d’échelle. Clest pourquoi, une nouvelle
procédure a été mise en place afin de déterminer le profil vertical a partir de la concentration en

particules a 10 m.
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dN/dr (cm3.um?)
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= = MACMod
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Figure 4-13 : Comparaison profil vertical modélisé par MACMod et
théorique pour différentes valeurs du parametre d’échelle et des particules
de 1 um.

4.5 Synthese

Le modele MACMod comprend un ensemble de parameétres et options a déterminer en fonction
des conditions météorologiques, océanographiques et de la zone d’étude. Le flux de production,
le flux de dépot et le profil d’initialisation de concentration en particules a entrée du domaine
sont a déterminer avec le plus grand soin car ils influencent fortement les calculs du modeéle. En
effet, suivant la fonction source utilisée, la concentration estimée par le modéle peut varier d’'un
facteur 10’ voire plus. De méme, le flux de dépot de Vignati et al. (2001) entraine un dépot
jusqu’a 10 fois plus important que le flux de Fairall & Davidson (19806) et notamment pour des
grosses particules dans des conditions de vent fort. Le choix de la forme du profil d’entrée de
concentration n’influence les résultats que dans le cas de fetches longs et pour des altitudes
grandes devant 10 m. En ce qui concerne les autres options et parametres, dans ensemble les

résultats des simulations montrent que les écarts sont inférieurs a un facteur de 1.3.
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La répartition verticale de la concentration en aérosols calculée par MACMod est de forme
exponentielle. En comparant les sorties du modéle avec des profils théoriques, nous avons
constaté que I'équation (2-24) semble le mieux représenter la répartition verticale. De plus, elle est
idéale pour déterminer les profils d’initialisation puisqu’elle peut s’adapter au cas étudié (taille des

particules, fetch, vent) en faisant varier le parametre d’échelle.

En comparant les sorties du modele aux mesures, nous avons constatés que les fonctions sources
de Monahan et al. (19806) et Sofiev et al. (2011) fournissent des résultats corrects pour la zone
cotiere méditerranéenne. Cependant, les distributions en taille des particules calculées par le
mode¢le dans les deux cas different des mesures en termes de rayon modal et de valeur. La
premiere fonction source a été établie en laboratoire avec de 'eau artificielle et la deuxieme a été
établie grace a des données acquises en Atlantique nord et Europe de I'ouest. Or, notre zone
d’étude se situe en Méditerranée ou les conditions météo et océanographiques sont différentes.
Pour améliorer la modélisation du transport et de la source des aérosols en zone cotiere
méditerranéenne, il est donc nécessaire de mettre en place une fonction source plus adaptée a
cette région. Ceci sera fait dans le Chapitre 6. Pour cela, il est important de préalablement étudier

les populations d’aérosols marins se formant et transitant au dessus de la mer dans notre zone
d’étude.
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Chapitre 5. Caractérisation de
I’aérosol marin en zone cotiere

méditerranéenne

5.1 Introduction

La production, le transport ou le dépot des particules d’aérosols marins dépend de nombreux
parameétres physiques météorologiques et/ou océanographiques. Ce chapitre est consacté 2
I’étude de l'influence de ces différents parametres sur la concentration en aérosols, et notamment
I'aérosol marin, dans la baie de Toulon-Hyeres. Cette étude se base sur les mesures 7 situ
effectuées durant la campagne MIRAMER 2008. Lors de cette campagne, le navire
océanographique Atalante et la station de Ille de Porquerolles ont été équipés de sondes optiques
granulométriques et de capteurs météorologiques. Les mesures du champ de vagues ont été

fournies par PREVIMER a I'aide d’une bouée située a 5 km au sud de I'lle de Porquerolles.
5.2 Conditions expérimentales

La campagne de mesures MIRAMER 2008 s’est déroulée du 18 au 28 mai 2008, période pendant

laquelle il a été rencontré différentes conditions météorologiques et océanographiques.
5.2.1 Conditions météorologiques

a. Porquerolles

Sur 'ensemble de la campagne expérimentale, le vent s’est principalement orienté autour de deux
directions (Figure 5-1): de secteur ouest (250°) et de secteur nord-est (50°). La premiere
correspond a plusieurs centaines de kilometres de fetch (infini), quant a la deuxieme, elle implique

un fetch relativement court, moins d’une dizaine de kilométres. Les vents de secteur ouest se
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chargent généralement davantage en aérosols marins. LLa gamme de vitesse de vent durant la

campagne se situe entre 0 et 18 m.s ™.

Sur la Figure 5-2, est représentée la fréquence du vent pour différents intervalles de vitesses et en
fonction de trois directions : nord-est (50°), sud-ouest (250°) et les autres directions. Les vents de
secteurs sud-ouest sont modérés, dans environ 40% des cas ils sont compris entre 5 et 10 m.s™.
Les vents orientés nord-est observés durant cette période sont relativement plus forts. Ils
dépassent régulicrement 10 m.s™ (40%) voire 15 m.s™. Les vents d’autres secteurs montrent des

vitesses plus faibles avec plus de 50% des cas inférieurs a 5 m.s™.

Fréquence (%)

10 }— = I i
0 __-_ —l =
<2 2-5 5-10 10-15 15-20 >20

Vitesse du vent (m.s?)
m Vent SO O Vent NE O Autres

Figure 5-1: Direction du vent a Porquerolles du 17 au 26 Figure 5-2 : Répartition des intervalles de vitesses de
mai 2008 vent du 17 au 26 mai 2008 a Porquerolles
La Figure 5-3 illustre la fréquence des intervalles d’humidité relative pour les différents régimes
de vent. Les vents N-E ont tendance a étre plus humides, avec dans environ 30% des cas, une
humidité relative dépassant 85%. Cependant, on remarque le nombre important de cas ou
I’humidité est inférieure a 65% (environ 30% des cas). Ceci apparait lorsque la vitesse du vent est
¢élevée (>10m.s-1, voir Figure 5-4). Les vents S-O sont plus secs mais restent relativement chargés
en humidité, dans 50% des cas '’humidité est comprise entre 70% et 80%. En effet, durant leurs
parcours, les masses d’air survolent la Méditerranée sur plusieurs centaines de kilometres en se
chargeant en particules d’aérosols marins. Les gouttelettes s‘équilibrent avec ’humidité ambiante

par I’évaporation de leur eau ce qui conduit a une augmentation de ’humidité relative.
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Figure 5-3 : Humidité relative en fonction du régime de vent Figure 5-4 : Vents NE et SO en fonction de
sur 1'lle de Porquerolles, du 17 au 23 mai I'humidité relative

La Figure 5-5 présente I'évolution temporelle des directions et intensités du vent durant la
période de mesures. Les variations diurnales sont clairement visibles, le vent s’atténuant durant la
nuit. Cette diminution est intéressante car elle nous permettra d’estimer le temps de résidence des
particules dans atmospheére. I’humidité relative, dont évolution est présentée sur la Figure 5-0,
tend a suivre les variations diurnes et nocturnes car elle est fonction de la température (elle
augmente quand la température diminue). Les phénomenes de condensation sont a l'origine du
grossissement des particules d’aérosols (¢ section 2.3.2b). Ainsi, ils jouent un role important dans
les processus de transport des particules qui sont alors soumises davantage a la gravité.
Inversement, lorsque la température augmente, 'eau des aérosols marins s’évapore, conduisant a
une diminution de leur taille. La Figure 5-6 présente également la pression en fonction du temps.

On remarque une succession de basse puis haute pression.

Cependant, seules les conditions météorologiques sur Porquerolles du 20 au 23 mai 2008 seront

étudiées, les distributions granulométriques ayant été mesurées seulement pendant ces trois jours
durant la campagne MIRAMER.
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Figure 5-5 : Vitesse et direction du vent a Porquerolles du 17 au 26 mai 2008 (moyenne horaire)
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Figure 5-6 : Pression et Humidité relative a Porquerolles du 17 au 26 mai 2008

b. Sur le bateau

Les stations effectuées par le navire océanographique Atalante se sont situées a des distances
variant entre 10 et 100 km de I'fle de Porquerolles (voir Figure 3-6). Nous verrons dans la section
5.3.2 que les conditions météorologiques rencontrées a Porquerolles et sur le navire sont quelque
peu différentes, notamment en termes d’intensité et de direction du vent. Le Tableau 5-1 détaille

les conditions météorologiques pendant les mesures effectuées sur le bateau.

De part la position géographique du navire et les différentes directions de vent, diverses
conditions de fetches sont rencontrées, de quelques kilométres a plusieurs centaines de
kilometres. Les conditions de stabilité atmosphériques sont généralement proches du neutre,
excepté les 26 et 27 mai ou elles sont particulicrement stables. De plus, le vent varie de 1 a 27.8
m.s”'. Ces mesures offrent donc un large panel de conditions de génération et de transport des

particules d’aérosols marins.

5.2.2 Origine des masses d’air

La Figure 5-7 présente les rétrotrajectoires des masses d’air survolant la baie de Toulon Hyeres du
18 au 28 mai 2008 (par ordre chronologique inversé). Les rétrotrajectoires sont calculées par
HYSPLIT tous les jours a 12h durant la période d’¢étude. Elles représentent le trajet le plus
probable qu’a parcouru une particule mesurée a un instant et une position donnés. Pour faciliter
la lecture, on ne représente que trois ou quatre rétrotrajectoires par carte (bleue, rouge, verte et
turquoise). Les symboles (carrés, triangles ou cercles) sur les trajectoires correspondent a la
position de la particule toutes les 6h. Les masses d’air peuvent avoir diverses origines. Du 23 au
28 mai (premicre et deuxiéme carte), les masses d’air traversent la Méditerranée en longeant
I'Espagne ou IItalie, ou en survolant I’Afrique du Nord (le 25, trajectoire turquoise de la

deuxieme carte). Les 20 et 21 mai, les masses d’air survolent la France et 'Europe (trajectoires
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bleu et rouge sur la troisicme carte). Et enfin, les 18 et 19 mai, les masses d’air changent de
direction au cours de la journée (trajectoires turquoise et verte sur la troisicme carte) témoin

d’une modification du champ de vent.
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Figure 5-7 : Rétrotrajectoires des masses d'air du 18 au 28 mai 2008 dans la baie de Toulon Hyeres (HYSPLIT)
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N° Date début Durée Direction z::relfse Pression :;imp' ::Z:lp * RH Commentaires
H H (e} 0
Station (local) (min) Vent (°) (m.s) (hPa) C) ©C) (%)
18/05/2008
1 12:15:00 20 273 10,81 1005,7 17,3 17,2 80
18/05/2008 . .
2 15:45:00 85 274 11,84 1005,2 17,8 17,5 76 ciel clair
18/05/2008 . .
3 19:25:00 45 272 10,29 1005,3 18 17,1 73 ciel clair
19/05/2008 Pluie dans la nuit
4 07:00:00 30 77 8,75 1004 17,4 17,5 86 Matin nuageux
19/05/2008
5 09:30:00 40 64 10,81 1004 17,5 17,6 83 Nuageux
19/05/2008
6 17:10:00 30 314 3,60 1003,8 18 17,3 79 Nuageux
20/05/2008 vent modéré,
7 14:10:00 40 274 5,66 1001,4 19,9 17,6 56 léger whitecaps
8 20/05/2008 4, 310 8,24 10026 19,5 18,1 o ~ Nuageux temps
18:10:00 pluvieux
21/05/2008 Pas de vent nuage
9 09:40:00 20 202 1,03 1009,5 17 17,4 74 en dégagement
21/05/2008
10 15:30:00 45 279 9,78 1010 18,2 18 65 Beau
22/05/2008
11 07:10:00 30 290 4,63 1012,6 17,7 17,6 66 ultra beau
22/05/2008
12 13:00:00 60 257 5,66 1014,3 17,8 17,8 76 ultra beau
22/05/2008 . .
13 17:50:00 40 265 6,18 10141 18 17,9 76 beau ciel clair
23/05/2008
14 08:50:00 40 231 1,03 1013 17,8 17,8 73 ultra beau
brumeux  nuage
15 24/05/2008 30 179 3,09 1014 17,2 17,3 92 nous arrive
14:00:00
dessus
26/05/2008 vent mer agitée
16 14:15:00 30 127 15,96 1008,2 22,1 17,3 55 Marseille
mouillage nuit a
17 27/05/2008 5, 108 19,05 10038 239 174 45 la Cloat mer
12:10:00 agité pointe
40noeuds
27/05/2008 . .
18 15:05:00 30 110 27,80 1004 22,6 17,2 54 tres agité
28/05/2008 .
19 083000 30 358 1,03 10141 17,1 171 90 clair

Tableau 5-1: Conditions météorologiques des différentes stations du bateau
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5.2.3 Conditions « optiques »

I’étude des variations du coefficient d’Angstrom, noté «, et I’épaisseur optique en aérosols
(Aerosol Optical Depth, AOD) permettent d’obtenir des informations sur la nature des aérosols
transitant dans Patmosphére et ayant un impact radiatif dans le visible. Iépaisseur optique T
mesure le degré de transparence de 'atmosphere, c’est-a-dire la perte d’énergie par diffusion ou
absorption du rayonnement électromagnétique traversant l'atmosphére, et le coefficient
d’Angstrom traduit la dépendance entre I’épaisseur optique d’un aérosol et la longueur d’onde.
Ces parametres sont fournis par le photometre installé au SESDA, a St Mandrier (voir Figure
3-3). Dans le visible, TAOD varie en A* (Van de Hulst 1981), ou A représente la longueur d’onde
du rayonnement incident. La valeur du coefficient d’Angstrém a est voisine de 1 pour une
distribution log-normale centrée sur une taille moyenne de particules de quelques centi¢mes de

microns. Le coefficient « diminue lorsque la taille des aérosols augmente.

Toledano et al. (2007) ont caractérisé les différentes populations d’aérosols en fonction du
coefficient d’Angstrom et de I’épaisseur optique (pour une longueur d’onde de 440 nm). Ses

résultats sont représentés sur la Figure 5-8.

» Marine

4 Continental

® Biomass burning
Desert dust

® Mixed

Angstrim exponent

0.2 T T T T T T

0 0.2 04 0.6 0.8 1 1.2
AOD (440nm)

Figure 5-8 : Classification des aérosols en fonction du coefficient d'Angstrom et de PAOD
(Toledano et al., 2007)
Lors d’épisodes de poussieres désertiques, qui sont en général des aérosols non-sphériques, on
retrouve un grand AOD (> 0.5) et un petit coefficient d’Angstrom (< 0.5). Les particules
continentales sont des petits aérosols (0>1) de forme généralement non-sphérique. Toledano et
al. (2007) supposent que les particules sont d’origine marine lorsque 'AOD est inférieur a 0.2,
quelque soit la valeur du coefficient d’Angstrom. Nous émettons alors quelques réserves sur ses
résultats puisque les particules marines sont de gros aérosols sphériques, donc, caractérisées par
un coefficient d’Angstrém inférieur a 0.5. Lorsque ce coefficient dépasse 0.5, on peut supposer la

présence de petites particules d’origine continentale naturelle ou anthropique. Sur la Figure 5-8, la
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population de particules cerclée en rouge est donc probablement un mélange de particules
continentales et marines. LLa majorité du spectre granulométrique des aérosols marins affectent
plus particulierement le rayonnement infrarouge. Suivant 'importance de la contribution en autre

type de particules, le coefficient d’Angstrdm pourra étre quand méme faible.

La Figure 5-9 et la Figure 5-10 présentent le coefficient d’Angstrom et I'épaisseur optique
mesurés sur le site au niveau de confiance 1.5 (sans couverture nuageuse mais la qualité des
données n’est pas assurée). Cependant, ’étude de la nature des particules transitant au dessus de
la mer durant cette campagne de mesures, nécessite en plus de Pextinction particulaire, les

conditions météo-océanographiques.
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Figure 5-9 : Coefficient d'Angstrém mesuré sur le site du SESDA a St Mandrier (AERONET, level 1.5)
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Figure 5-10 : Epaisseur optique mesurée sur le site du SESDA a St Mandrier (AERONET, level 1.5)

5.2.4 Etat de mer

La Figure 5-11 présente I’évolution temporelle de certains parametres mesurés par le houlographe
de PREVIMER : la hauteur significative, la fréquence pic et la longueur d’onde des vagues. La
variabilité de ces parametres nous permettra par la suite d’estimer leur influence sur la production

en particules d’aérosols.

L’état de mer est couramment décrit par Péchelle de Douglas (Tableau 5-2). Durant la période de

mesures, I’état de mer oscillait entre « peu agitée » et « forte ».
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Figure 5-11 : Hauteur significative (trait plein bleu), fréquence pic (trait plein Tableau 5-2 : Echelle de
rouge) et longueur d’onde (trait plein vert) des vagues, houlographe PREVIMER Douglas
5.2.5 Suivi journalier

Le 18 mai, a partir de 4h du matin, le vent tourne en direction ouest (voir Figure 5-5). Vers 9h, il
se renforce considérablement pour atteindre des vitesses de 'ordre de 14 m/s en fin d’aprés-midi
dans une direction ouest voire ouest-sud-ouest. Les masses d’air sont originaire de I’Atlantique,
traversent ’Espagne avant de venir par I'ouest du Golfe du Lion (Figure 5-7). La mer est
relativement agitée, des hauteurs significatives de vagues de ordre de 2 metres sont enregistrées
(voir Figure 5-11). En début de journée, le coefficient d’Angstrom est élevé («>1.5, voir Figure
5-9), les aérosols majoritairement de petite taille sont probablement de nature anthropique et
terrigene. A partir du milieu de matinée, le coefficient d’Angstrém diminue et PAOD ne dépasse
pas la valeur 0.5. Les aérosols sont de nature essentiellement marine avec une composante
continentale légere (probablement largement anthropique) observable uniquement sur les petites
tailles (< 0.2 um).

Dans la nuit du 18 au 19, le vent se calme en dega de 2 m.s™. A partir de 3 heures du matin, il
soriente direction est. Dans la matinée, le vent forcit pour varier entre 7 et 8 m.s'. Vers 15
heures, il baisse fortement et tourne progressivement jusqu’a atteindre une direction ouest vers

22h. Au cours de la journée, I’épaisseur optique augmente régulicrement de 0.5 et dépasse
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rapidement l'unité avec un faible coefficient d’Angstrom (< 0.1). Cependant on ne peut

interpréter ces résultats avec confiance vue Iépaisse couverture nuageuse.

Le vent passe en direction ouest dans la nuit du 19 au 20 mai pour rester faible 2 modéré au cours
de la journée. L’épaisseur optique (AOD) toujours proche de 1 et coefficient d’Angstrém tres

petit (< 0.2). Méme cas de figure que le jour précédent.

Dans la matinée du 21, le vent tourne jusqu’a se stabiliser dans une direction ouest-nord-ouest ou
il forcit considérablement. Il provient de la vallée du Rhone et débouche dans le golfe du Lion
avec un rayon de courbure impliquant un vent de direction ouest dans la baie de Toulon. La
longueur de mer au dessus de laquelle il souffle est suffisante pour entrainer une importante
production d’aérosols marins. De plus, la mer est agitée, les vagues atteignent 2 m de hauteur. On
observe également une influence continentale et anthropique sur les petites tailles notamment

donc plus visible, PAOD étant de 0.2 et le coefficient d’Angstrom de 1.7.

Dans la nuit du 21 au 22, le vent diminue jusqu’a osciller dans la matinée entre 5 et 7 m.s™. La
hauteur des vagues diminue, la mer devient peu agitée. L’épaisseur optique est inférieure a 0.2 et
le coefficient d’Angstrém est relativement élevé (>2). Les particules sont d’origine marine avec
une contribution anthropique et terrigene notamment dans les petites dimensions. Le vent fort de
la journée précédente a nettoyé 'atmosphere par dispersion. L’accalmie du 22 est a Porigine d’une
recharge de Datmosphére en particules anthropiques et terrigene, caractérisé par une

augmentation du coefficient d’Angstrom a la mi-journée.

Dans la nuit du 22 au 23, le vent change de direction pour s’aligner sur le secteur nord-est avec
une vitesse faible. La mer reste peu agitée. L AOD de l'ordre de 0.2-0.3 et le coefficient
d’Angstrom égal a 1.7, sont témoins d’une probable période de recharge en aérosols anthropiques

et terrigenes.

A partir du 24 mai, les données du photometre sont peu exploitables. Le vent de secteur nord est
forcit et dépasse 10 m.s'. Il est probable que les poussieres anthropiques soient encore bien
présentes dans la couche limite atmosphérique marine. La hauteur des vagues augmente, jusqu’a
dépasser 2.5 m le 20. Les rétrotrajectoires témoignent de masses d’air en provenance d’Afrique
du nord. La contribution saharienne n’est donc pas négligeable. De plus, la forte agitation de la
mer et le vent fort laissent supposer une forte contribution marine dans les échantillons
d’aérosols du 24 au 26.

Le 27 mai, les masses d’air survolent la Méditerranée au large de I'Italie. On peut supposer une
composante essentiellement marine au vu de la mer tres agitée ainsi que des fortes vitesses de
vent. Les masses d’air survolant le Golfe de Génes, on peut également supposer une contribution

anthropique et terrigene.
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5.3 Distributions en taille des particules

5.3.1 Etude des distributions mesurées

Les particules mesurées aux stations 2, 3, 10 et 11 du bateau (Tableau 5-1) sont essentiellement
d’origine marine. Les conditions de mesures correspondent a des fetches infinis et des vents de
11.8, 10.3, 9.8 et 4.6 m.s”, respectivement. Des mesures ont été effectuées simultanément sur la
station de Porquerolles pour les stations 10 et 11. Le vent sur l'ile était alors de 11.3 et 4.1 m.s™,

respectivement.

La Figure 5-12 de (a) a (d) présente les distributions granulométriques mesurées sur le bateau et
I'lle ainsi que les distributions estimées par le modele MEDEX pour les quatre conditions de
vent. Nous constatons que les concentrations sont similaires pour les particules submicroniques
mesurées sur I'lle, le navire et le modcle. Pour les particules supermicroniques, les concentrations
sont environ 10 fois supérieures sur Porquerolles par rapport au navire et MEDEX, pour les
conditions de vent faible et de vent moyen. Cependant, les rayons modaux des particules
supermicroniques sont du méme ordre de grandeur entre le navire et Porquerolles, on I'évalue a

environ 3 um alors que pour MEDEX, il est de 'ordre de 10 um.

Lewis & Schwartz (2004) ont comparés les distributions en taille mesurés entre 1951 et 2001 en
différents lieux (Atlantique, Méditerranée, Océan Indien, mer du nord) pour différentes classes de
vent et 2 une hauteur de 10 m. Entre 5 et 7 m.s”, les concentrations en particules de 1 um sont
comprises entre 0.3 et 10 part.cm”um™. Sur Porquerolles, nous observons une concentration de
Pordre de 6 part.em” et sur le navire, elle est d’environ 0.6 part.cm’.um” (voir Figure 5-12d).
Prodi et al. (1983) ont mesuré une concentration intermédiaire, soit environ 3 part.cm’.um’.
Durant la campagne de mesures Porquerolles 2000, les concentrations mesurées pour cette classe
de vent était de 'ordre de 0.3 part.cm’.um’. Pour la classe de vent 8-11 m.s”, les différentes
mesures récapitulées par Lewis et Schwartz varient entre 1 et 20 part.cm”.um™. En Méditerranée,
Fournier D’Albe (1951) Pestime a 2 part.cm”.um’ alors que sur Porquerolles nous mesurons 15
part.em’.um’ et 1.55 part.cm’um’ sur le navire (voir Figure 5-12c). La concentration en
particules sur Porquerolles est encore environ 10 fois plus importante que celle mesurée sur le

bateau.

La concentration mesurée sur le navire est relativement proche de celle mesurée par Fournier
D’Albe (1951). La concentration mesurée sur Porquerolles est environ 10 fois plus élevée que sur
le navire et Prodi et al. (1983) mesurent des concentrations intermédiaires. Les conditions de
mesures différentes d’'une station a 'autre (fetch, effets bathymétriques, trait de cote et appareils

de mesures) sont a Porigine de ces différences de concentrations en particules.
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5.3.2 Estimation de la différence de concentration mesurée

entre Porquerolles et le bateau-Contribution du trait de cote

La campagne de mesures a permis de mettre en évidence I'importance du trait de cote sur la
production en particules marines. Huit séries de données ont été mesurées simultanément sur I'ile
de Porquerolles et sur le bateau. Les appareils de mesures ont été calibrés de maniere identique
sur le navire et sur Ille ce qui réduit 'apparition d’erreurs de mesures. Suivant la taille des
particules, les distributions granulométriques sont tres différentes. La Figure 5-13 présente le
rapport de concentration entre les mesures de Porquerolles et celles du bateau en fonction de leur
diametre. Ce rapport est de 'ordre de 1 pour les particules de 0.2 um puis est compris entre 5 et
25 pour les grosses particules. La valeur du rapport semble aussi dépendre de la station, et par
conséquent, des conditions météorologiques et océanographiques et de la position géographique
du bateau. En effet, les concentrations sont identiques pour les particules de 0.2 um. Or, les
particules de cette gamme de taille, typiquement d’origine anthropique et continentale, résident

dans I'atmosphere plusieurs jours et sont transportés sur plusieurs dizaines, voire centaines, de
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kilometres. Par contre, dans la gamme de taille de particules typiquement d’origine marine (0.5

um), les différences de concentration sont grandes.
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Figure 5-13 : Rapport de concentration entre les mesures de Porquerolles et celles
du bateau en fonction du diameétre des particules.

De la Figure 5-14 a la Figure 5-15 sont représentées la vitesse du vent, sa direction et le fetch au

niveau du navire et de la station de Porquerolles. Les positions des différentes stations sont

indiquées sur la Figure 5-17. Les valeurs du vent et du fetch peuvent étre différentes entre celles

obtenues sur le bateau et celles obtenues a Porquerolles. Ces différences varient selon la position

du bateau.
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Figure 5-14 : Vents mesurés a Porquerolles et sur le
bateau
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Figure 5-15 : Direction moyenne du vent mesuré a

Porquerolles et sur le bateau
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bateau de Porquerolles

Les hauteurs significatives des vagues mesurées (PREVIMER et MIRAMER) sont dessinées sur
la Figure 5-18.
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Figure 5-18 : Hauteur significative des vagues au large de Porquerolles (PREVIMER) et a I’est du cap Sicie
(MIRAMER)
Le rapport des concentrations (Figure 5-13) est minimal pour la station 14 du bateau située en
pleine mer. Ces mesures ont été effectuées dans des conditions de vent trés faibles et orientés
ouest (direction non déterminée sur lile car trop faible). Le vent ayant soufflé pendant plusieurs
jours auparavant dans la direction ouest, il est possible que I'orientation du champ de vagues n’ait
pas été modifiée malgré 'accalmie. Les concentrations mesurées sont témoins d’une production

résiduelle.

Le rapport entre les mesures effectuées a Porquerolles et le navire est maximal pour la station 13
ou il atteint 25 pour les particules supermicroniques. Pourtant comme pour la station 14, le navire

est en pleine mer mais le fetch est entre 1.5 et 2 fois plus long et le vent est moyen-faible.
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Les mesures de la station 9 se sont déroulées durant une période d’accalmie. Cependant, le fetch
est tres court et le bateau est a abri du cap Sicié. Sur Porquerolles, les concentrations sont
jusqu’a 18 fois plus importantes. Si 'on compare les hauteurs significatives des vagues (Figure
5-18, le 21 a 9h40), on constate qu’a proximité du navire les vagues font 0.5 metres et pres de 1.8
metres a Porquerolles. Le taux de déferlement, a l'origine de la production indirecte d’aérosols

marins, est plus élevé a proximité de Iile.

De méme, de part sa position géographique, le navire est abrité par le cap Sicié pour la station 7.
Le vent est moyen, voire faible et orienté ouest. La hauteur des vagues a proximité de
Porquerolles est de 4 metres alors qu’a proximité du navire elles mesurent environ 1 metre
(Figure 5-18). Le taux de déferlement, probablement plus important sur Ille, expliquerait ce

surplus de concentrations.

Pour la station 8, la situation est inversée. Le rapport de concentration est relativement élevé
comparé i la situation. En effet, le vent est faible sur Iile alors qu’il souffle 2 8 m.s™' sur le navire
et sur un fetch de 50 km qui est 2 a 3 fois plus long que celui de llle. Les vagues mesurées a
proximité de lile atteignent 2.5 m. Le vent et le fetch étant plus grands sur le navire, la

concentration sur Porquerolles devrait donc étre inférieure a celle mesurée sur le navire.

Les mesures de la station 11 se sont déroulées lors d’un vent otienté ouest d’environ 4.5 m.s™. Le
rapport de concentration est inférieur a 12. Le fetch est de quelques dizaines de kilometres sur
I'fle et d’'une centaine de kilometres sur le bateau situé également en pleine mer. Malgré le vent
faible les vagues sont de l'ordre de 1.5 m de haut a proximité de Porquerolles avec de la

production marine.

Les conditions de vent et de fetches sont tres similaires sur I'lle et le bateau pour la station 12. Le
fetch est d’environ 150-180 km, le vent, orienté ouest, a une intensité de 5 m.s". Le bateau est en
pleine mer. Le rapport entre les concentrations mesurées sur lile et le bateau atteint pourtant 20

pour des particules de 2 um.

Quant a la station 10, les mesures ont été acquises durant le vent le plus fort, de I'ordre de 10 m.s°
' Le rapport est inférieur a 12. Le fetch est long, 200 km sur I'lle et 350 km sur le bateau qui est

situé a une centaine de kilométres au sud de I'lle.

Sur la Figure 5-19 on observe une bathymétrie inférieure a 50 m (en turquoise) le long de la cote
ouest de l'lle de Porquerolles sur environ 1.5 km et inférieure a 20 m sur quelques centaines de
metres. Sur la Figure 5-11, on constate que la longueur d’onde du champ de vague est de ordre
d’une vingtaine de meétres pour les stations, excepté du 20 au 21 mai (correspondant aux stations
7, 8, 9 et 10 du navire) ou elle varie entre 60 et 100 m. Le déferlement bathymétrique a lieu
lorsque la profondeur est inférieure a la demi longueur d’onde. Le déferlement en amont de la
station de Porquerolles est da a la bathymétrie et apparait sur quelques centaines de meétres,
excepté du 20 au 21 mai ou il peut atteindre 1.5 km. Cependant, on ne peut considérer cette zone
de déferlement comme une zone de surf puisqu’elle n’est pas continuellement couverte de

mouton. Seules pour les stations 7 et 9 du navire, qui sont a proximité des cotes ou la profondeur

95



Chapitre 5. Caractérisation de 'aérosol marin en zone cotiére méditerranéenne

est inférieure a 50 m et qui possédent respectivement les mémes conditions de vents et fetches

que la station de Porquerolles, apparait du déferlement bathymétrique. Ce dernier est moins

conséquent pres du navire puisque les vagues sont moins cambrées (0.01 a la station 7 contre

0.05 pres de lile et 0.02 a la station 9 contre 0.04). Or, les différences de concentration entre I'lle

et le navire sont tout de méme relativement élevées pour ces deux stations quelque soit la

position du bateau et les conditions météorologiques et océanographiques. Il est donc probable

que le déferlement bathymétrique ne soit pas la seule cause du surplus de concentration sur I'lle.

De plus, on peut noter que la position de la station ainsi que le vent, le fetch et la hauteur des

vagues accentuent les différences de concentration observées sur Iile et le bateau. La station de

Porquerolles se situe sur une falaise bordée de rochers a ses pieds (Figure 5-20). Les vagues

s’écrasent sur ces rochers (trait de cote) couvrant la surface marine de moutons et créant de

nombreuses éclaboussures (splash drops), ainsi de nouvelles particules marines sont générées.
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La surproduction observée a Porquerolles serait due a la combinaison de trois processus. D’une
part, la variation de la bathymétrie autour de llle serait a lorigine de déferlement et donc de
production marine plus ou moins importante suivant les caractéristiques du champ de vagues.
D’autre part, absence de zone de surf a la station de Porquerolles nous a permis de mettre en
évidence I'importance du trait de céte sur la production. Finalement, d’autres phénomeénes
peuvent participer a ce surplus de concentration. Prés des cotes, 'apport fluvial de nutriments
favorise le boom planctonique. Lors de la photosynthése du phytoplancton, des bulles d’air sont
créées, remontent a la surface puis éclatent, créant des particules d’aérosols. Cependant, ces

phénomeénes sont mineurs devant 'importance du trait de cote et de la bathymétrie.

5.4 Caractérisation Physique des aérosols marins

La station de Porquerolles a fourni des mesures en continu de la concentration en particules du
20 au 23 mai 2008. Ces données permettent de mettre en évidence les différents parametres

jouant un role sur la production et le transport de particules.

5.4.1 Concentration en fonction du temps

La concentration en particules d’aérosol pour r=1 um mesurée a Porquerolles est tracée en
fonction du temps sur la Figure 5-21. On constate que la concentration a tendance a suivre les

variations du vent. Cependant, on remarque quelques phénomenes particuliers.
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Figure 5-21 : Concentration des particules de 1 pm et vent mesurés sur Porquerolles
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Dans la nuit du 20 au 21, la concentration en particules est tres dispersée. Apres des
précipitations relativement faibles au cours de la nuit, la concentration en particules est au

minimum, il y a lessivage « partiel » de 'atmospheére.

On observe un pic de particules le 21 a midi, lorsque le vent tourne de lest vers l'ouest en
passant par le sud et devient trés faible. Ce pic est probablement dd a la chute des particules

d’altitudes plus élevées.

On constate que la concentration en particules suit les variations du vent, notamment lorsque ce
dernier augmente. Cependant, lorsque le vent décroit, la concentration diminue mais avec un
temps de retard. Ceci est di au fait que les particules mettent du temps a étre éliminées, ce qui
peut étre plus ou moins long selon leur taille. On parle de temps de décroissance des

concentrations en particules.

a. Temps de décroissance des concentrations

Les particules en suspension dans 'atmospheére tendent a se déposer au bout d’un certain temps.

Pour une atmosphere de faible turbulence, Smith et al. (1991) proposent la relation suivante :

N

N—Ozexp[

—VDt] 5-1)

h

ou 4 est la hauteur de la couche limite, 7 le temps de décroissance des concentrations, 17, la

vitesse de dépot, N et N, les concentrations au cours du temps et au temps initial.

Les mesures effectuées sur Porquerolles ont été prises sur une période assez longue et répondent
a la condition de la relation (5-1). Le vent souffle 2 une vitesse de 4 m.s"' et épaisseur de couche
limite est de 1 km. La vitesse de dépot est déterminée a partir de la formule de Carruthers &
Choularton (1986) (¢~ Eq.(1-4). Les temps de décroissance des concentrations en particules,

calculées pour plusieurs rayons a partir de la relation (5-1), sont regroupés dans le Tableau 5-3.

Rayon (um) Durée de vie
0.5 1 semaine
2.5 1 jour
5 5h
7.5 3h

Tableau 5-3 : Durée de vie des particules dans ’atmosphere

5.4.2 Concentration en fonction des régimes de vent

Les mesures de concentration sur Ille de Porquerolles ont été effectuées principalement pour des
vents orientés S-O et N-E. D’autres directions ont été prises en compte mais correspondent aux

changements d’orientation et sont donc peu représentatives.
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La Figure 5-22 présente les concentrations moyennes en fonction des classes de vitesse des vents
de secteur N-E, de secteur S-O et des directions intermédiaires correspondant au cas ou le vent
tourne, pour des particules de 0.5 um (a) et 5 um (b). Lorsque le vent est inférieur 2 4 m.s”, la

production marine est tres faible ; voire inexistante, ce qui est représentatif du bruit de fond.

La concentration en particules de 0.5 pm est nettement plus élevée dans le cas de vents de secteur
S-O que dans le cas de vents de secteur N-E. Par contre, pour les particules de 5 um, les
concentrations moyennes sont similaires. D’un part, les vents de secteurs S-O correspondent a
des fetches de plusieurs centaines de kilomeétres le long desquels les masses d’air se chargent en
particules marines alors que les vents orientés N-E, le vent parcourt seulement quelques
kilometres de mer. D’autre part, les petites particules sont transportées sur de longues distances.

D’ou, la concentration plus importante par vent d’ouest pour les petites particules.

On remarque également que lors d’un vent S-O, la concentration en particules augmente avec la

vitesse du vent. Ce phénomene sera étudié dans la section 5.4.3.
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Figure 5-22 : Concentration moyenne de particules de rayon 0.5 pm (a) et 5 pm (b) en fonction de différentes classes de
vitesse de vent (Porquerolles)

5.4.3 Concentrations mesurées en fonction de la vitesse du vent

La vitesse du vent est un parameétre important dans le transport et la production de particules
marines. Il est a l'origine des vagues, intervient dans leur déferlement et donc la production de
particules par éclatement des bulles. De plus, il est a Porigine de la formation de grosses particules

par écrétage des vagues.
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a. Fetch limité :

Chapitre 5. Caractérisation de I'aérosol marin en zone cétiére méditerranéenne

En fetch limité, c’est-a-dire lorsque le vent (ici de secteur N-E) souffle au dessus de la mer sur

distance limitée, la vitesse du vent semble avoir peu d’influence sur la concentration en particules

(voir Figure 5-23). Notons que durant les mesures de concentration a Porquerolles, le vent n’a

pas soufflé dans la direction N-E de fagon uniforme en direction (voir Figure 5-5). Ces résultats

sont donc a prendre avec précaution.
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Figure 5-23 : Concentration en particules (en log) en fonction de la vitesse du vent en fetch limité pour des particules

b. Fetch long

de 0.5 pm (a) et 5 pm (b) (Porquerolles)

ou infini :

Lorsque le fetch est long, c’est-a-dire lorsque le vent souffle au dessus de la mer sur plusieurs

centaines de kilometres (ici vent de secteur S-O) la concentration en particules augmente lorsque

la vitesse du vent augmente (voir Figure 5-24). La relation entre la concentration et la vitesse du

vent est de la forme, Log(dN/dr)=aU+b. On constate que suivant la taille des patticules, la pente

de la droite varie.
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Figure 5-24 : Concentration en particules (en log) en fonction de la vitesse du vent en fetch infini pour des particules de

0.5 pm (a) et 5 pm (b) (Porquerolles)

La Figure 5-25a présente la pente a et la Figure 5-25b présente 'ordonnée a P'origine (b), calculées

en fonction de la taille des particules. La pente @ traduit Iefficacité de la production sous leffet
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du vent qui est particulicrement efficace pour les particules de quelques microns (pic a 2.5 um).
Cette gamme de taille, typique des aérosols marins, correspond aux particules issues de
I’éclatement des bulles lors du déferlement des vagues (Smith et al. 1993; Guelle et al. 2001).
L’ordonnée a 'origine # donne une information sur le bruit de fond, c’est-a-dire les particules en
suspension dans I'atmosphere présentes en I'absence de vent. Ce dernier est plus faible pour les

grosses particules qui s’éliminent plus rapidement que les petites.
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Figure 5-25 : Pente (a) et Ordonnée a 1'origine (b) des régressions linéaires de la concentration en particules en
fonction de la vitesse du vent

5.4.4 Concentrations mesurées en fonction du champ de vagues

Le champ de vagues mesuré par le houlographe, mouillé au sud de Porquerolles, est semblable a
celui arrivant sur la station de Porquerolles lorsque le vent est orienté SO. Par vent orienté NE,
Itle fait écran a la bouée, ainsi nous ne pourrons avoir de données représentatives du champ de
vagues a la station. Nous étudierons alors uniquement I'influence du champ de vague lors d’un
vent orienté SO. Une trentaine de mesures de concentration est concomitante aux mesures de la

bouée.

Le déferlement des vagues apparait lorsque le sommet de la créte devient instable. Cette
instabilité se caractérise généralement par une cambrure élevée de la vague définie comme le
rapport entre la hauteur significative et la longueur d’onde des vagues. Selon T’état de
développement des vagues, le déferlement peut donc étre plus ou moins important. De ce fait, on
peut supposer que des relations mathématiques existent entre la concentration en particules et les
différents parametres définissant le champ de vague comme la hauteur significative, la longueur

d’onde, le nombre de vagues.

a. Hauteur significative des vagues

Sur la Figure 5-26 est représentée la concentration en particules en fonction de la hauteur

significative des vagues pour des particules de 0.5 pm (a) et 5 pm (b). On constate que la
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concentration a tendance a augmenter lorsque les vagues grandissent et notamment pour les
petites particules. Cependant pour les grosses particules, la corrélation entre la concentration et la

hauteur des vagues est moins évidente.
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Figure 5-26 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5 um (b) en fonction de la hauteur significative des vagues
(vent SO)

b. Longueur d’onde

La concentration en particules est tracée en fonction de la longueur d’onde des vagues sur la
Figure 5-27. La concentration en particules tend a augmenter lorsque la longueur d’onde croit et
notamment pour les petites particules. Comme dans le cas précédent, les grosses particules

semblent moins influencées par ce parametre que les petites particules.
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Figure 5-27 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5 pm (b) en fonction de la longueur d'onde des vagues, vent
SO

C. Période significative des vagues

La concentration croit en fonction de la période significative des vagues (Figure 5-28).

Cependant, on distingue deux nuages de points de périodes 5 s et 8 s.
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Figure 5-28 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5um (b) en fonction de la période significative des vagues,
vent SO
d. Cambrure significative des vagues

La cambrure des vagues traduit I'instabilité de la créte de la vague. A partir d’un seuil critique, les
vagues déferlent. La Figure 5-29 présente la concentration en fonction de la cambrure des
vagues. On constate que le nombre de particules semble augmenter avec la cambrure des vagues.

Cependant, la corrélation étant tres faible, il est difficile d’estimer réellement I'impact de celle-ci.
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Figure 5-29 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5um (b) en fonction de la cambrure significative des vagues,
vent SO

e. Fréquence pic

La Figure 5-30 présente le logarithme de la concentration en fonction de la fréquence pic des
vagues. Ces deux grandeurs semblent reliées par une fonction linéaire décroissante. Plus les

vagues sont rapprochées, moins il y a de particules.
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Figure 5-30 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5um (b) en fonction de la fréquence pic des vagues, vent SO

f. Le nombre de vagues :

Sur la Figure 5-31, on présente le logarithme de la concentration en fonction du nombre de

vagues (défini par passage au niveau moyen par valeurs décroissantes). Plus les vagues sont

nombreuses, moins la production semble efficace.
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Figure 5-31 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5um (b) en fonction du nombre de vagues, vent SO

g. Age des vagues

Le logarithme de la concentration semble augmenter avec I'age des vagues (Figure 5-32).

Cependant, le coefficient de détermination est trés faible. Par ailleurs, on suppose généralement

qu’en mer pleinement développé I'age des vagues est de 'ordre de 1. Or, dans la majorité des cas

on dépasse 1 puisque 'on n'est pas dans des conditions de mer de vent.
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Figure 5-32 : Concentration en particules de 0.5 pm (a) et 5pm (b) en fonction de 1'dge des vagues, vent SO

5.4.5 Récapitulatif

Dans les sections 5.4.3 et 5.4.4, on a constaté que les différents parametres météorologiques et
océanographiques affectent la concentration en particules de maniere plus ou moins importante.
Le coefficient de corrélation traduit la dépendance et la linéarité entre le logarithme de la
concentration et les différents parametres météorologique et océanographiques. Il est tracé sur
I’histogramme de la Figure 5-33. Notons qu’une trentaine de données ont permis de calculer les
coefficients de corrélation pour les parametres océanographiques et plusieurs milliers pour le

vent (= 2220).

L’influence des parameétres varie suivant la taille des particules, le coefficient de corrélation ne
dépasse pas 0.3 pour les particules de 0.1 et 5 pm alors qu’il varie entre 0.4 et 0.7 pour les
particules de 0.5, 1 et 2.5 um (Figure 5-33). Pour les petites particules (= 0.1 um), sur le graphe,
on constate que le coefficient de corrélation est de 'ordre de 3 pour le vent et est inférieur a 0.25
pour les parameétres océanographiques. Elles proviennent de différentes sources (continentales,
marines) et peuvent étre transportées sur plusieurs centaines de kilometres et produites plusieurs
jours, voire semaines, auparavant. Les parametres de vent et de vagues, qui sont mesurés
«localement et instantanément », sont donc peu représentatifs de leur concentration. A partir de
0.5 um, les particules sont essentiellement marines et issues de I'éclatement des bulles jusqu’a une
dizaine de microns. Sur le graphe on voit que pour les particules de 0.5 um, le coefficient de
corrélation pour la fréquence pic est de 0.73 alors qu’il est égal a 0.48 pour le vent alors que pour
les particules de 1 et 2.5 um, les coefficients de corrélation pour la fréquence pic et le vent sont
de Pordre de 0.5. La concentration en particules de 0.5 um est plus influencée par le champ de
vagues que par le vent, alors que I'influence des parametres océanographiques et météorologique
est identique pour les particules de ordre du micron. Quant aux grosses particules (= 5 um),

I'influence des différents parametres est plus difficile a évaluer, le coefficient de corrélation est
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inférieur a 0.3 pour 'ensemble des parametres météo et océanographiques. Elles ont tendance a

retomber assez rapidement et n’atteignent pas toujours le capteur.

Parmi les parametres décrivant le champ de vagues, la fréquence pic semble le plus influent, elle
admet les valeurs des coefficients de corrélation les plus élevées. Par exemple, pour des particules
de 1 et 2.5 um, les coefficients de corrélation pour la fréquence pic sont de Pordre de 0.52 alors
quils sont inférieurs a 0.47 pour les autres parameétres océanographiques. Par ailleurs, la
fréquence pic est directement reliée a la hauteur des vagues, la période, la longueur d’onde et le
nombre de vagues par des fonctions affines avec des coefficients de corrélation supérieurs a 0.85.
La Figure 5-33 montre que les coefficients de corrélation correspondant a la cambrure des vagues
H,/L et P'age des vagues C /U ont les valeurs les plus basses. Cependant, cela n’exclut pas une

dépendance autre que de type affine entre la production en particules et ces deux parameétres.

Notons que le déferlement parasite da a la présence de rochers au pied de la station de
Porquerolles peut accentuer I'influence des parameétres océanographiques sur la production en
particules. Ceci peut en partie expliquer le faible coefficient de corrélation correspondant a la
cambrure et a ’age des vagues, et un champ de vague affectant plus la production que le vent. En
effet, lorsque les vagues déferlent sur les rochers, les effets de la hauteur et la fréquence des
vagues dominent sur les effets de I’état de développement de la mer puisque le déferlement a

automatiquement lieu.
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Figure 5-33 : Coefficient de corrélation des régressions linéaires de la concentration en fonction des
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5.5 Conclusion

Durant la campagne de mesures MIRAMER 2008, le navire Atalante et la station de Porquerolles
ont été équipés de sondes PMS et de capteurs météorologiques. Une bouée ancrée au sud de
Porquerolles, installée par PREVIMER, a été équipée de capteurs océanographiques. En
comparant les mesures acquises par le bateau et Ille, nous avons mis en évidence les effets du
trait de cote sur la production en particules marines. L’étude de ces mesures a permis de
déterminer I'influence des parameétres océanographiques et météorologiques sur la production en
particules d’aérosols marins. En étudiant le coefficient de corrélation entre le logarithme de la
concentration et différents parametres météorologique et océanographiques, nous avons constaté
que le champ de vagues avait autant d’influence que le vent sur la production en aérosols marins.
Cependant, cette ¢tude a été effectuée avec les données de Porquerolles, ou 'on a pu constater un
déferlement parasite du a la présence de rochers. Ceci peut donc accentuer linfluence des

différents parametres du champ de vagues sur la production en particules marines.

Au vu de ces résultats, nous choisirons d’établir une fonction source dépendant de la vitesse du
vent et du champ de vagues pour évaluer le flux de production d’aérosols marins en pleine mer.

Nous utiliserons uniquement les mesures acquises en pleine mer par ’Atalante.
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marin

6.1 Introduction

Dans un modele de transport d’aérosols marins, une des difficultés est consiste a estimer le flux
de particules générées a linterface air-mer. Il existe de nombreuses formulations empiriques
décrivant ce flux, appelée fonction source. Elles ont été établies en laboratoire ou a partir de
mesures effectuées sur I'ensemble de la planete. L.a campagne expérimentale MIRAMER 2008,
nous a permis de mettre en évidence l'influence des conditions météorologiques et du champ de

vagues sur la production en particules marines.

Ce chapitre est consacré a la mise en place d’une nouvelle fonction source. Nous utiliserons une
méthode originale basée sur lutilisation du modéle MACMod pour établir la formulation de la
fonction source. Ensuite, nous validerons cette nouvelle fonction source en comparant les
concentrations calculées par le modele a 10 m d’altitude a des mesures de MIRAMER. Enfin,
nous évaluerons la répartition verticale de la concentration en aérosols calculée par MACMod en
la comparant aux distributions volumiques fournies par AERONET pour différentes stations en

Méditerranée.
6.2 Méthodologie

Nous avons mis en évidence, dans la section 4.3.2b, que les fonctions sources de Monahan et al.
(1986) et de Sofiev et al. (2011) fournissaient les meilleurs résultats lors de comparaison
modele/mesures. Bien que, méme si les coefficients de la fonction source de Monahan et al.
(1986) sont empiriques, la formulation a un fondement physique. Elle se décompose en un
ensemble de fonctions que 'on peut relier a chaque processus : whitecap, écrétage, éclatement
des bulles. C’est pourquoi nous baserons notre étude uniquement sur celle-ci. Cependant, elle a
été établie en laboratoire dans une eau artificielle, d’ou les différences observées avec les valeurs

expérimentales, notamment en termes de modes. L’objectif est donc de modifier cette
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formulation pour qu’elle corresponde aux conditions météorologiques et océanographiques de la

région nord-méditerranéenne.

N° Vent (m.s1) Fetch (km) Hs (m) Nombre de spectres
1 4.6 130 1.2 8
2 5.7 170 1.2 16
3 6.2 200 1.1 11
4 8.8 50 1.2 8
5 9.8 350 1.9 12
6 10.3 320 1.4 12
7 11.8 300 2 22
8 19.0 30 2.5 8
9 27.8 20 2.5 8

Tableau 6-1: Détails des séries de mesures acquises sur le navire Atalante durant la campagne
MIRAMER (Demoisson et al., 2013)

Nous disposons de 9 séries de données (Tableau 6-1) acquises sur ’Atalante durant MIRAMER,
pour lesquelles le vent est compris entre 4.6 et 27.8 m.s" et le fetch varie entre 20 et 350 km.
Nous choisissons 3 séries de données qui serviront de valeurs étalons (séries n°1, 5 et 7). D’une
part, ces trois séries ont été acquises en pleine mer avec des conditions de fetches longs ce qui
réduit la présence de particules de source continentale dans les échantillons d’aérosols mesurés.
D’autre part, elles correspondent a trois vitesses de vent (faible et moyen) donc a des
concentrations en particules bien différentes. Les simulations sont faites en utilisant les mémes
conditions météorologiques et océanographiques. La fonction source de Monahan et al. (1986)
est alors corrigée puis introduite dans le modele. Les sorties de MACMod sont comparées aux
résultats des trois séries de mesures étalons. L’opération de correction est alors répétée jusqu’a ce
que le rapport entre les sorties du modeéle et les valeurs expérimentales des trois séries soient
inférieurs a 3. La valeur 3 correspond a la fiabilité des mesures (De Leeuw 1986; De Leeuw et al.
2000).

6.3 Modification de la fonction source de Monahan et

al. (1986)

6.3.1 Monahan et al. (1986)

La fonction source de Monahan et al. (1986), M86, a été établie par la méthode du Whitecap a
partir de mesures réalisées en laboratoire avec de I'eau salée artificiellement. Elle se décompose en

trois termes :
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dF dE
_ -1 _— 6-1
= Wxt1lx = (6-1)

W représente la fraction de couverture moutonneuse, T la constante de temps caractérisant la
décroissance de la fraction de couverture moutonneuse et i—f correspond au nombre de
gouttelettes produites par métre carré de couverture moutonneuse (flux).

Monahan et al. (1986) utilisent la formulation de Monahan & O Muircheartaigh (1980) pour

décrire la fraction de couverture moutonneuse (Eq. (6-2)). Ils considerent alors que la vitesse du

vent a 10 m est suffisante pour représenter le phénomene.
W (%) = 3.75 x 107¢ U3 (6-2)

dE . . . , . . N
Le terme —— est le produit de trois fonctions dépendant uniquement du rayon des particules a

80% d’humidité relative. Il s’exprime par :

dE

e rgg X (1+0.0057rgp®) x 101X —5

1 111

(6-3)
(0.038 — logrgg)
0.65

avec B =

Dans leur publication, Monahan et al. (1986) n’interpretent pas de facon physique I'origine de ces
termes. La Figure 6-1 présente séparément ces trois fonctions en fonction du rayon des
particules. Le terme I est une fonction décroissante dans I'intervalle de taille 0.1-10 pm. Nous
supposons que ce terme traduit la décroissance de la production de particules avec
I'augmentation de leur taille. Le terme II est égal a 1 jusqu’a environ 10 um puis augmente avec la
taille des particules. Vu que le processus d’écrétage démarre a partir de 10 pm, nous supposons
alors que ce terme traduit la production en particules par écrétage. Le terme III a Iallure d’une
gaussienne de valeur minimale égale a 1 et centrée sur un rayon de lordre de 2.4 pm. I
n’intervient alors que dans la gamme de taille 0.5-10 um. Nous pouvons supposer que cette
fonction traduit la production en particules issues de I’éclatement des bulles, comme il a été vu

dans la section 2.3.1.

110



Chapitre 6. Fonction Source de la production primaire de I'aérosol marin

100 1 ---INCh- bbb

Terme |
0,1

Terme |l

0,01 Terme lll

Termes |, Il et 11l du dE/dr

0,001

0,0001 f i
0,1 1 10

Rayon (um)

Figure 6-1: Décomposition du dE/dr en 3 termes
6.3.2 Modification de la formulation du Whitecap

La campagne de mesures MIRAMER nous a permis de mettre en évidence une relation entre la
hauteur des vagues et la concentration en aérosols marins. L’idée est alors de décrire la fraction
de couverture moutonneuse comme une fonction de la vitesse du vent et de la hauteur des

vagues.

La fraction de couverture moutonneuse s’exprime généralement sous la forme d’une puissance de
la vitesse du vent a 10 m. Cependant, il existe des formulations prenant en compte ’état de mer a

travers I’age des vagues défini comme le rapport entre la vitesse de phase des vagues Cp et le vent
U,

Kraan et al. (19906) ont établi une relation entre la couverture moutonneuse active et 'age des
vagues en comparant des mesures de couverture moutonneuse active avec un modele de
dissipation de I’énergie des vagues par le déferlement. Ce dernier suppose que seul le whitecap

actif joue dans la dissipation d’énergie. Il donne la formule suivante :

W (%) = 96 (%)_2'08 (6-4)

*

Lafon et al. (2007) ont établi une formule pour la région méditerranéenne suivant I’état de
développement de la mer. Il est caractérisé par la valeur de I'age des vagues. IlIs proposent les

relations suivantes :
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8.5
(_ ¢ c,
J 70 Uo) powry- < 0.68
! 10 6-5)

065(6”) Cp>068
. — pour — .
Uio Uio

W (%) =

La vitesse de phase des vagues est définie par la relation suivante :
G =57 (66)

L’exploitation des données de la campagne MIRAMER a permis de mettre en évidence une

relation empirique entre la fréquence pic et la hauteur des vagues. Le coefficient de corrélation
vaut 0.95.

1
"~ 1.4371H, + 3.0281

£ (6-7)

La vitesse de phase des vagues peut s’exprimer en fonction de la hauteur des vagues. De la, en

découle la relation du whitecap en fonction de la hauteur des vagues :

Pour Kraan et al. (1996), 'expression (6-4) devient :

(6-8)

(1.4371H, + 3.0281) x g>_2'08

W(%) = 96<
2T U,

Pour Lafon et al. (2007), 'expression (6-5) s’écrit alors :

G < 0.68
pourU <0.

21 Uy 10

0,65 [((L4371H; +3.0281) x g —+1
' 2T U10

( 20 ((1.4371}15 +3.0281) x g>8'5

W (%) = (6-9)

Cp
pour — > 0.68
Uyo
La formule de Lafon et al. (2007) est bien adaptée pour les mers jeunes (De Leeuw et al. 2011).
Or, durant les mesures de la campagne MIRAMER, la mer était généralement pleinement
développée. Quant a la formulation de Kraan et al. (1996), elle a été établie a partir de mesures
effectuées en mer du Nord, ou le vent et les conditions océanographiques (fréquence des vagues,
température de I'eau) different de la région méditerranéenne. Cependant, elle utilise la vitesse de
friction du vent qui nous semble plus représentative de I'interaction vent-vague que la vitesse du

vent.

Pour compenser ces lacunes, nous modifions la formule basée sur le modele de Kraan et al.
(1996). Les coefficients de la formule sont recalculés pour les conditions environnementales
rencontrées lors de la campagne MIRAMER. La formule obtenue sera plus représentative de la

zone cotiere méditerranéenne. Elle s’écrit (Demoisson et al., 2013) :
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(6-10)

(1.4371H, + 3.0281) x g\ ="
2T u,

W (%) = 416.9(

La Figure 6-2 illustre ces différentes formulations de la couverture moutonneuse en fonction de
la vitesse du vent. Nous avons pris des hauteurs de vagues de 0.5 m et 2 m lorsque le vent est
inférieur et supérieur 2 5 m.s”, respectivement. Nous constatons que les whitecaps de Monahan
et O Muircheartaigh (1980) et Lafon et al. (2007) sont plus grands que ceux de Kraan et al. (1996)
et Demoisson et al. (2013). Ceci a donc tendance a réduire le flux de production lorsque la

formulation de Demoisson et al. (2013) est utilisée.

1,E+00 -~
1,E-01
& W il
b - B Monahan et O'Muicheartaigh
£ 1,E02 - (1981)
-; n
o - % Kraan et al. (1996)
3 %
§ 1r03 X %
B /B L X Lafon et al. (2007)
o X
[T
5o X ¥ Demoisson et al. (2013)
1,E-04
% x
1,6-05 X : : !
0 5 10 15
Vent (m.s?)
Figure 6-2 : Couverture moutonneuse en fonction du vent
6.3.3 Modification du dE/dr

L’exploitation des mesures acquises durant la campagne de mesures MIRAMER a mis en
évidence la distinction entre les modes des gouttes de jet et des gouttes de film issues de

I’éclatement des bulles ainsi que le pic d’accumulation de particules (¢f section 5.4.3).

Dans Ia littérature, les classes de taille des particules d’aérosols marins varient selon les articles,
mais les auteurs s’accordent généralement pour identifier les gouttes de film aux rayons inférieurs
a 1 um et les gouttes de jet aux rayons compris entre 1 et 8 um (Guelle et al. 2001; F. J. Resch et
al. 1986; Woolf et al. 1987, M. H. Smith et al. 1993; Wu 2001). L’objectif ici est de corriger le

terme III de 'expression Z—f (6-3) afin de différencier les différents modes.
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. dE , . . .
Le terme III de I'expression du < ¢ présente sous la forme d’une gaussienne. La modification

consiste alors a remplacer cette gaussienne par une somme de trois gaussiennes représentant la

production des gouttes de jet (., 4, = 3.57 um), la production des gouttes de film (r,, 4, = 0.3 um)

modal — modal —

et le mode nucléation des particules (r = 0.03 pm). Les rayons modaux sont établis a partir

modal

. d . .
des résultats des mesures de MIRAMER. L’expression f devient (Demoisson et al. 2013, D13) :

dE
=126 X 10° x 7% x (1 4+ 0.057r1%5) x 10%i-1 A exp B (6-11)
T80 I 11 il

avec,

Ay =45 ; A, =0.408 ; A;=0931

—1.53 — loglO 130

e 0.55
B, = —0.51 —logyg 780 ©-12)
0.57
_0.57 —log10 180
3 0.52

. , , dE . . .
Sur la Figure 6-3, sont représentés les deux termes III du I en fonction de la taille des particules

(celle de M86 et la notre, D13, qui est également décomposée pour les trois gaussiennes). Les
plus grosses différences entre les deux formulations apparaissent pour les particules inférieures a
0.3 um alors qu’au-dela de 5 um, les résultats sont identiques. Dans le terme III de D13, le mode
représentant les gouttes de film est moins marqué que celui représentant les gouttes de jet. En
effet, ceci correspond aux résultats de la section 2.3, ou nous avons pu voir que 'océan produisait

majoritairement des gouttes de jet lors de I’éclatement des bulles.
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Figure 6-3 : dE/dr de Monahan et al. (1986) et Demoisson et al. (2013) en fonction du rayon des particules

6.4 Validation de la nouvelle fonction source dans

MACMod

6.4.1 Evaluation de la concentration en aérosols marins a 10 m

d’altitude

Nous effectuons des simulations avec MACMod pour les mémes conditions que les trois séries
de mesures ayant permis de calibrer la nouvelle fonction source (en italique dans le Tableau 6-1)
et six autres séries réalisées dans d’autres conditions de mer et de vent (en noir dans le Tableau
6-1). Ainsi, nous avons un ensemble de neuf conditions de mesutes/simulations (3 calibration +

6 autres).

La Figure 6-4 (a, b et ¢) représente les concentrations en particules mesurées, modélisées avec la
nouvelle fonction source et modélisées avec la fonction source de Monahan et al. (1986). Sur
chaque graphique, la concentration est représentée en fonction du rayon des particules. La Figure
6-4a correspond a un vent de 11.8 m.s” (série n°7 dans le Tableau 6-1, série étalon), la Figure
6-4b a un vent de 6.2 m.s" (série n°3 dans le Tableau 6-1) et la Figure 6-4c a un vent de 27.8 m.s”

(série n°9 dans le Tableau 6-1). Nous constatons une nette amélioration des sorties du modele
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avec la nouvelle fonction source, les sorties du modele coincident avec les mesures méme pour

celles qui n’ont pas servi a calibrer la fonction source (Figure 6-4 b et c).
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Figure 6-4 : Comparaison entre les mesures effectuées durant la campagne MIRAMER, MACMod utilisant D13 et
MACMod utilisant M86
Pour chaque condition de vent et de mer, le Tableau 6-2 indique le facteur de confiance a 68% (df.
section 4.3.2b) déterminé a partir du rapport entre les sorties de MACMod utilisant D13 et M86
et les données expérimentales. La moyenne des rapports est calculée sur I'ensemble des rayons.
Les cases écrites en italique correspondent aux trois conditions de vent et de mer ayant servi a
calibrer D13. Le facteur de confiance est inférieur a 3 pour D13 alors qu’il varie entre 4 et 15
pour M86 pour 'ensemble des conditions. Les résultats sont nettement améliorés avec la nouvelle
fonction source. De plus, les résultats sont corrects avec des conditions de vent et de mer autres

que les trois ayant servi a calibrer D13 et notamment pour des vents forts.

Vent (m.s1) 4.6 5.7 6.2 8.7 9.8 10.3 11.8 19 27.8
D13 2.85 2.81 2.57 2.33 143 2.72 1.50 2.03 3.94
MS86 4.00 4.80 11.97 2.98 14.12 14.61 13.77 6.19 7.39

Tableau 6-2 : Facteur de confiance a 68% en fonction des conditions de vent et de mer, pour ’ensemble des rayons.
(Demoisson et al. 2013)

Le Tableau 6-3 reportte le facteur de confiance en fonction de chaque rayon pour D13 et M86 par
rapport aux données expérimentales. Il est calculé sur 'ensemble des conditions météo. Quelque

soit la taille des particules, les sorties du modéle sont meilleures avec D13. Cependant, pour les
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particules de 0.1 et de 10 um, le facteur est de Pordre de 5-6 alors que pour les particules de la

gamme 0.5-5 pm, le facteur de confiance est inférieur a 2.5 (Tableau 6-3).

Rayon (um) 0.1 0.5 1 2.5 5 10
D13 5.91 2.47 1.90 1.89 2.32 5.68
M86 5299.67 7.21 14.83 15.43 10.66 8.80

Tableau 6-3 : Facteur de confiance a 68% pour ’ensemble des neuf conditions de vent et de mer. (Demoisson et al., 2013)

Pour les particules de 0.1 um, les concentrations dépendent fortement des conditions
météorologiques et océanographiques antérieures a la prise de mesures du fait qu’elles peuvent
résider plusieurs semaines dans 'atmosphere. Il est donc possible que la fonction source prenne
en compte le bruit de fond en plus de la production locale. Sur la Figure 6-3, on peut constater
que le flux de production correspond essentiellement au mode nucléation (courbe verte) pour
cette gamme de taille. Le terme correspondant au mode nucléation dans la fonction source (Eq.

(6-11) est probablement surestimé.

La fonction source estime le flux de production au niveau de la premicre maille verticale (a 0.45
m). Or, pour calibrer la fonction nous avons utilisé des mesures effectuées a 10 m de hauteur. Les
particules de 10 pm sont soumises a leur gravité, par conséquent, le gradient vertical de leur
concentration est prononcé et elles ne s’élevent pas toujours jusqu’au capteur. Leur concentration
mesurée peut étre entachée d’une erreur qui se répercute sur le calcul du flux au niveau de la

premicre maille verticale.

Dans la gamme de taille 0.5-5 um, la fonction source estime correctement le flux de production
d’aérosol marin. La possible erreur dans la fonction source sur le mode nucléation (Eq. (6-11) ne
modifie pas les résultats. En effet, en supprimant le terme correspondant au mode nucléation
dans I’équation ((6-11), les concentrations calculées par MACMod different de moins de 10%
avec celles calculées avec la fonction source décrite dans I'équation (6-11). Le facteur de

confiance entre le modele et les mesures reste donc inchanggé.

MACMod possede une procédure qui calcule séparément la fraction de couverture moutonneuse.
11 est donc possible d'utiliser d’autres formulations du whitecap pour la nouvelle fonction source.
Nous effectuons des simulations avec les formulations du whitecap de Monahan & O
Muircheartaigh (1980), Lafon et al. (2007), Kraan et al. (1996) et la notre (Demoisson et al. 2013)

RN . dE . .
combiné a notre expression du - (6-3). Les calculs sont effectués pour des particules de 1 um et
r

les trois conditions de vent ayant servi a calibrer D13. Effectuant les comparaisons uniquement
pour trois conditions de vent, nous préférons directement étudier le rapport entre les
concentrations modélisées et les mesures plutot que le facteur de confiance. Le Tableau 6-4
présente ces rapports de concentration. Les valeurs des rapports sont trés correctes quelque soit

la formulation du whitecap utilisée, elles sont inférieures a 3 ce qui correspond a la fiabilité des
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. . . . . dE
mesures. L’influence de la formulation du whitecap est moins importante que celle du e On
r

obtient néanmoins les meilleurs résultats avec notre formulation du whitecap.

U (m.s") Monahan & O Lafon et al. Kraan et al. Demoisson et
S Muircheartaigh (1980) (2007) (1996) al. (2013)
4.6 1.88 2.01 2.27 0.87
9.8 1.91 4.86 2.09 1.14
11.8 1.05 3.86 1.41 0.88

Tableau 6-4 : Rapport de concentration MACMod/Mesures avec différentes formulations du whitecap et le dE/dr
modifié (Demoisson et al., 2013)
La concentration calculée par le mode¢le utilisant notre fonction source pour une altitude de 10 m
est fiable d’un facteur de confiance (68%) égal a 3 dans la gamme de taille 0.5-5 pm. Le mode¢le
est donc fiable dans la couche de surface, ou le gradient vertical de concentration est peu marqué
(surtout pour les petites particules). Pour des altitudes plus élevées, nous nous demandons alors si

les résultats sont toujours aussi fiables.

6.4.2 Evaluation de la répartition verticale des aérosols dans

MACMod

I’objectif de cette sous-section est alors d’étudier la répartition verticale des aérosols calculée par
MACMod. Ne disposant pas de mesures de profils verticaux de concentration ou de mesures en
altitude, nous utiliserons les différentes distributions volumiques intégrées sur la verticale fournies

par le réseau AERONET que nous comparerons a des simulations MACMod.

a. Stations de mesures du réseau AERONET en Mer Méditerranée

Le programme « AErosol RObotic NETwork » (AERONET) est un réseau mondial de mesures
d’aérosols accessibles au domaine public. Ce réseau établi par la NASA et PHOTONS est le fruit
d’une collaboration entre de nombreuses agences nationales, instituts et universités. Ce
programme impose une standardisation des mesures. Les produits fournis par AERONET sont
les mesures d’épaisseur optique (AOD), les produits d’inversions et 'eau précipitée dans les
différentes classes d’aérosols. La qualité des mesures de I’épaisseur optique et de ses produits
dérivés dépend de la détection de la couverture nuageuse : Level 1.0 (unscreened), Level 1.5

(cloud-screened) et Level 2.0 (cloud-screened et qualité assurée).

119



Chapitre 6. Fonction Source de la production primaire de I'aérosol marin

HHEHEHHK — Hodena

L—| I__' llrrﬁ |._'-;

Frioul it Handrid

)
[ WEarcelona)

[ IHC_Oristano

1na-de_nallorca

E.‘JL._' B

~ L

ne_Tor-Vergata

[d

I:I."uma

ETHA

HAR_Po I 1
_ Lecce_Univers:

Figure 6-5 : Station du réseau AERONET dans la région ouest Méditerranéenne

Nous sélectionnons plusieurs stations situées en mer Méditerranée du réseau AERONET (Figure

0-5). Les différentes stations choisies sont soumises a des conditions météorologiques,

océanographiques et géographiques différentes. Ces stations sont généralement installées sur des

iles ; les fetches sont alors relativement longs, voire infinis. On sélectionne de préférence les

stations pres des cotes et de basse altitude.

Pour chaque station, on sélectionne de une a plusieurs séries de mesures dans des conditions de

;o N -1
vent on-shore supérieur a 5 m.s™ et en I'absence de nuages.

Palma de Mallorca

La station, a 'ouest de I'ile, est partiellement protégée des vents en
provenance du nord et de Pouest par une bande de terre de 20 km
environ et d’une élévation de plusieurs centaines de metres. Ne
disposant pas de mesures ou la station n’est pas abritée par la terre
(vent de secteur sud), nous sélectionnons alors la série de mesures
du 17 décembre 2011 a 12h ou le vent est orienté nord-ouest sur
I'lle (Figure 6-6). Les masses d’air, originaires de I’Atlantique,

traversent "Espagne puis parcourent 200 km de mer avant d’arriver

Station gl
7

sur I'lle. On peut supposer qu’une partie des aérosols se déposent sur la bande de terre avant

d’arriver a la station.
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Figure 6-6 : Retro-trajectoire a Palma de Mallorca le Figure 6-7 : carte des vents a Palma de Mallorca le

17/12/2011 a 12h (Hysplit) 17/12/2011 a 12h (Hysplit)

Latitude Longitude Elévation (m) Distance station-mer (km)
39.553 2.625 10 20
Vent (m.s-1) Direction (°) Fetch (km)
4 290 200

Tableau 6-5 : Palma de Mallorca

Lampedusa

Lampedusa est a mi chemin entre la Tunisie et la
Sicile. Suivant le régime des vents, I'lle est sujette A & . § Statieg
a des épisodes de poussieres sahariennes. La i
station de Lampedusa se situe sur la pointe est de

I'lle a2 45 m d’altitude et a quelques centaines de

metres de la mer. Lorsque le vent est orienté de
nord-ouest a sud-est, la station est directement arrosée par les aérosols marins. On sélectionne

deux séries de mesures lors de vents forts orientés est et nord: le 24/04/2011 et le

20/07/2011(Tableau 6-6).

Latitude Longitude Elévation (m)  Distance station-mer (km)
35.517 12.632 45 négligeable
24/04/2011 Vent (m.s-1)  Direction (°)  Fetch (km) Humidité Relative
14 80 1000
Vent (m.s-1)  Direction (°)  Fetch (km) Humidité Relative
20/07/2011 4, 350 1000

Tableau 6-6 : Lampedusa
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Figure 6-10 : Retro-trajectoire a Lampedusa le Figure 6-11: carte des vents 2 Lampedusa le 20/07/2011 a
20/07/2011 a 15h (Hysplit) 15h (Hysplit)
Ersa

La station d’Ersa se situe a 'ouest du Cap Corse, a quelques
dizaines de meétres du bord de mer et a une altitude de 80 métres.
Elle est directement arrosée par les aérosols marins générés lors de
vents de directions est a nord. On sélectionne deux séries de

mesures lors de vents moyens orientés est et nord-ouest

correspondant respectivement a des fetches de 150 et 500 km.
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Figure 6-12 : Retro-trajectoire le 25/09/2009 a15h a Ersa Figure 6-13 : Carte des vents (b) le 25/09/2009 a15h a

Ersa
NOAA HYSPLIT MODEL GOARS1T MAP
Backward trajectories ending at 1500 UTC 28 May 11 MAP VALTO ON. 26 MAY 2811 867 (+158 HR]

GDAS Meteorological Data

Source * at 43.00N 9.36 E

HOAR - AIR RESOURCES LABORATORY
RFANY Wah Sarvar

METEOROLOGICAL DATASET INFORMATION
Initialization tims. BB UTC 22 MAY 2611

—

[C] 2500

< 2000

a 1500

5 1000

= 500
This is not a NOAA product. Tt was produced by a web user.
Job ID: 347285 Job Start: Mon Apr 8 09:21:11 UTC 2013
Source 1 lat.: 43,004 lon.:9.359 hgts: 500, 0100, 010 m AGL 4] 5.00 10.0 15.00 20.00 25.00 30.00
e B o 2 ical Velocity WIND SPEED [ KNTS ] AT HEIGHT. 18 m AGL

L Meteorology: 00002 22 May 2011 - GDASY WIND YECTORS [ KNTS ) AT HEIGHT: 1@ m AGL _ __ _

Figure 6-14 : Retro-trajectoire le 28/05/2011 a 15h a Ersa Figure 6-15 : Carte des vents le 28/05/2011 4 15h a Ersa

Latitude Longitude Elévation (m)  Distance station-mer (km)
43.004 9.359 80 0.25

Vent (m.s!)  Direction (°)  Fetch (km) Humidité Relative

25 150
Vent (m.s-1)  Direction (°)  Fetch (km) Humidité Relative
7 280 500

Tableau 6-7 : Ersa

25/09/2009

28/05/2011
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Otristano

La station d’Oristano située en Sardaigne est protégée par une bande
de terre de 8 km de large lorsque les vents sont orientés nord-ouest.
La station est directement arrosée par les aérosols marins lors de vent
orientés sud-ouest. On sélectionne une série de mesures datée du 20 .

mai 2003 lors dun vent moyen d’ouest. Il n’est pas possible

d’effectuer des simulations avec HYSPLIT pour cette année-la

Latitude Longitude Elévation (m) Distance station-mer (km)
39.910 8.5 10 0

Vent (m.s-1) Direction (°) Fetch (km) Humidité Relative

12 270 600

Tableau 6-8 : Oristano

Messina

La station de Messina se situe sur la pointe nord-est de la Sicile,
au niveau du détroit de Messine. La station est protégée des
aérosols marins sauf lors de vents en provenance du sud. On
sélectionne une série de mesures lors de vent moyen en

provenance du sud, le 22 janvier 2007 a 12h.
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Figure 6-16 : Retro-trajectoitre le 22/01/2007 2 12h a Figure 6-17 : Carte des vents le 22/01/2007 2 12h 2 Messina
Messina
Latitude Longitude Elévation (m) Distance station-mer
38.197 15.567 15 négligeable
Vent (m.s™) Ditection (°) Fetch (km) Humidité Relative
6 180 600 78%

Tableau 6-9 : Messina
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Porquerolles

On sélectionne deux séries de mesures sur la station de Porquerolles,
décrite dans la section 3.3.1: les 12 et 15 juillet 2012 a 16h, qui

correspondent a des conditions de vent d’ouest faible et moyen,

respectlvement.
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Figure 6-20 : Retro-trajectoire le 15/07/2012 a Figure 6-21 : Carte des vents le 15/07/2012 2 16h a
16h a Porquerolles Porquerolles
Latitude Longitude Elévation (m) Distance station-mer
43.001 6.161 22 négligeable
. . o
Vent (m.s-1) Direction (°) Fetch (km)
T1e12/07/2012:5 1Le15/07/2012:8 280 250

Tableau 6-10 : Porquerolles
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Le Frioul

La station du Frioul se situe au large de Marseille dans I'archipel du
Frioul. La station est arrosée en aérosols marins lors de vents orientés
d’ouest a sud est et par Mistral (nord) malgré un fetch court. On

sélectionne une série de mesures au Frioul effectuée le 13 novembre

2010 a 16h lors d’un vent moyen en provenance du sud-ouest.
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Figure 6-22 : Retro-trajectoire le 13/11/2010 a Figure 6-23 : Carte des vents le 13/11/2010 4 16h au Frioul
16h au Frioul

Latitude Longitude Elévation (m)  Distance station-mer
43.266 5.293 40 négligeable

Vent (m.s-1)  Direction (°)  Fetch (km)

6 180 600

Tableau 6-11 : Frioul
b. Evaluation du profil vertical avec MACMod

Nous effectuons des simulations avec MACMod dans des conditions semblables aux conditions
de mesures pour les différentes stations. Le modele utilise la fonction source de Demoisson et al.
(2013). Le pas de temps est déterminé automatiquement (¢f. section 4.2.5). La grille est étirée sur
31 niveaux verticaux de 0.45 m a 1000 m. Le nombre de mailles et le pas d’espace suivant
I’horizontale varie suivant les stations (Tableau 6-12). La grille de calculs du modele (Figure 6-24)
est définie suivant : la distance de mer parcourue par le vent, la vitesse du vent et la distance de la
station par rapport a la mer si elle est supérieure a la taille d’'une maille. Nous négligerons alors les

effets de la température, la vitesse verticale du vent et la hauteur des vagues.
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A Vent
z
0 M. T
er erre
| |5
Zone de production d’aérosols marins Production
X
nulle
Cote Céte Position de la
Station
Figure 6-24 : Analogie entre la grille du modge¢le et le site de mesures
Position de la bande de terre
. Nombre de mailles Pas d’espace .
Station . . (flux de production d’aérosols
horizontales horizontal (m) .
marins nul)
De la maille horizontale 180 a la
Palma 200 1000 .
maille 200
Lampedusa 400 2500 X
Ersa (X=150 km) 150 1000 X
Ersa (X=500 km) 250 2000 X
Oristano 300 2000 X
Messina 300 2000 X
Porquerolles 180 1000 X
Le Frioul 300 2000 X

Tableau 6-12 : Définition de la grille du modé¢le
Pour chaque simulation, nous extrayons le profil vertical de concentration calculée par le modele
(position x sur la Figure 6-24). Les profils sont transformés en distribution volumique (dV/dlnr)

puis intégrés suivant la verticale pour pouvoir étre comparés aux données ’AERONET.

C. Comparaisons Simulations-Mesures

Pour chaque mesure nous déterminons le rapport entre les concentrations volumiques intégrées
sur la verticale mesurées par AERONET et celles modélisées, pour des particules de 0.1, 0.5, 1, 5

et 10 pm (Tableau 6-13). La source probable des aérosols (anthropique, marin, continental ou
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Chapitre 6. Fonction Source de la production primaire de I'aérosol marin

désertique) est déterminée a partir du coefficient d’Angstrom et de I’épaisseur optique fournis par
AERONET (Tableau 6-13). Le Tableau 6-13 regroupe les ratios de concentration, coefficient

d’Angstrom et de I’épaisseur optique ainsi que le vent, le fetch, la hauteur de mesure.

Rayon (um)
Vent | Fetch | Alt.
Station c AOD | Alpha Origine
@s) | (em) | (m) 0.1 0.5 1 5 | 10
Palma 7 220 10 0.10 0.25 marin 1.94 0.07 0.07 0.60 2.06
Lamp. 1 14 1000 | 45 | 0.50 0.23 désertique 0.83 4.77 4.39 0.39 | 0.10
Lamp. 2 12 1000 i 45 § 0.40 0.36 désertique 0.92 2.92 5.92 0.37 : 0.11

marin+anthropique
Lamp. 3 9 500 45 | 0.08 0.85 1.46 1.62 3.22 0.66 0.32

ou continental

marin+anthropique

Orrist. 12 600 10 | 0.10 1.10 ou continental 0.94 1.76 1.39 0.17 | 0.04
Ersal 5 150 80 | 0.08 | 0.25 marin 14.99 14.93 3.00 1.07 | 0.57
Ersa 2 7 500 80  0.10 i 0.07 marin 1.17 4.81 7.61 357 {248
Porq. 1 5 200 22 | 0.04 | 0.20 marin 1.02 3.74 5.48 3.02 | 2.62

marin+anthropique
Porq. 2 8 200 22 ¢ 0.05 0.60 3.76 13.40 2.46 0.45 0.76

ou continental

Frioul 6 600 40 - - marin’ 0.58 1.37 1.01 022 1 0.38

Messine 6 600 15 - - désertique + marin’ 1.75 3.80 3.74 0.83 | 0.75

Moyenne 2.67 4.84 3.48 1.03 : 0.93

Tableau 6-13 : Ratio des concentrations (AERONET/MACMod)
Dans l'ensemble, les résultats sont corrects puisque 53 % des valeurs sont inférieures a un

rapport de 3 et 73 % a un rapport de 5 (le rapport est inversé lorsqu’il est inférieur a 1).

Les Figure 6-25a et Figure 6-25b présentent les boites a moustache des rapports de
concentration volumiques intégrées sur la verticale en fonction de la taille des particules et des
stations de mesures, respectivement. Les boites a moustaches sont des représentations
statistiques de séries de données, ou le rectangle rouge, les extremums du rectangle noir, les

cercles rouges et le symbole plus correspondent, respectivement, a la médiane, le premier et

? Déterminé 2 partir des rétro-trajectoires, pas de mesures de photométre disponible.
* Déterminé 2 partir des rétro-trajectoires, pas de mesures de photometre disponible.

128




Chapitre 6. Fonction Source de la production primaire de I'aérosol marin

troisicme quartile, les minima et maxima et la moyenne de la chaque série de donnée. Les valeurs
des rapports inférieurs a 1 sont inversées. Les résultats sont trés variables suivant les stations et
les tailles de particules. En effet, suivant la position géographique de la station, I'apport en
particules d’aérosols autres que marins sont fréquents, comme par exemple, la station de
Lampedusa qui est réguliecrement empoussiérée de particules désertiques. On peut constater que
le modéle et les données I’AERONET sont tres proches pour les particules de 5 pm. Ces
particules sont majoritairement marines en I’'absence d’épisode saharien. Cependant, cette taille de
particules correspond au rayon modal grossier utilisé dans le modele d’inversion AERONET
pour déterminer la distribution volumique des particules. Ceci peut expliquer en partie les

résultats moins bons pour les autres tailles de particules.

Parmi les différentes stations, les résultats sont les plus corrects (ratio le plus pres de 1) pour
Messine et Le Frioul. II est possible que la position et la conformation de la station ne soient pas
uniquement a 'origine de ces résultats. De la Figure 6-25c a la Figure 6-25f, on représente les
boites a moustache du rapport en fonction de I'altitude du photometre, du fetch, de la vitesse du
vent et du type de particules. La contribution marine est d’autant plus importante lorsque le fetch
augmente, d’ou de meilleurs résultats pour les trés longs fetches sur la Figure 6-25d. La
production marine est également plus efficace lors de vent fort. Cependant, lorsque les masses
d’air survolent les régions désertiques, des particules désertiques sont mises en suspension dans
I'atmosphere. Lorsque ces masses d’air survolent les zones urbaines ou continentales, les vents
forts ont généralement tendance a disperser les polluants. C’est pourquoi, on observe des
rapports plus élevés lorsque le vent augmente (¢ Figure 6-25¢). Le type de particules est
déterminé a partir de I’épaisseur optique et du coefficient d’Angstrém. Il est possible qu’en
présence de particules désertiques, la contribution marine ne soit pas visible. En effet, a
Lampedusa, on en a déduit que les particules étaient désertiques. Cependant, le fetch étant de
plusieurs centaines de kilometres, il y a certainement une contribution marine. Or le type de
particules ne semble pas pris en compte (¢ Figure 6-25f), sur Lampedusa, les valeurs des
distributions volumiques d’AERONET et du modele sont tres semblables. I’altitude de la station
de mesures peut étre également a Porigine d’erreurs car le relief n’est pas pris en compte dans
MACMod. Les phénomenes d’ascension ou d’impaction de particules sur une falaise, par
exemple, ne sont donc pas pris en compte et peuvent modifier le transport vertical des aérosols,

notamment pour les grosses particules.

d. Récapitulatif

Dans l'ensemble, les distributions volumiques mesurées par AERONET et les simulations
effectuées par MACMod sont du méme ordre de grandeur, d’un facteur inférieur a 5 dans 73%
des cas. Nous pouvons supposer que la quantité totale des aérosols marins dans la colonne d’air
calculée par MACMod est relativement correcte. Cependant, ces résultats sont a prendre avec
précaution car les distributions AERONET sont déterminées a partir d’'un modéle d’inversion

bimodal basé sur les mesures de I’épaisseur optique et du coefficient d’Angstrom. Ces
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distributions ne sont donc pas des mesures directes. De plus, la distribution est intégrée sur toute

la colonne d’air, il est probable que les aérosols hors de la couche limite soient pris en compte, ce

qui n’est pas le cas des simulations.

Au niveau de la modélisation, on ne prend pas en compte ’humidité des particules qui varie

suivant I'altitude, on suppose le vent constant le long du fetch et les effets bathymétriques sur le

déferlement ne sont pas pris en compte. Ces approximations peuvent affecter la qualité des

simulations.
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Figure 6-25 : Boite a moustache du facteur d’écart entre les mesures (AERONET) et les simulations (MACMod) par
rapport a la taille des particules (a), a la station (b), a I’altitude des stations (c), au fetch (d), au vent (e) et au type de

particules (f).
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6.5 Synthese

Le choix de la fonction source dans un modele de transport d’aérosols marins est essentiel pour
estimer la concentration en particules. Avec la fonction source de Monahan et al. (1980), le
facteur de confiance entre les sorties du modele et les concentrations mesurées lors de
MIRAMER est de T'ordre de 10. Nous avons cherché a réduire ce facteur de confiance en
établissant une nouvelle fonction source propre a la zone cotiere méditerranéenne qui dérive de la
fonction source de Monahan et al. (19806). La fraction de couverture moutonneuse et le nombre
de particules produites par unité de whitecap ont été redéfinis. I.a modification de la formulation

de la fraction de couverture moutonneuse consistait a introduire I’age des vagues afin de prendre
. e e < .
en compte I’état de mer et le vent. Le terme —-acte modifié de facon a séparer la production des
T

gouttes de jet et des gouttes de film et de prendre en compte le pic d’accumulation des particules
fines. Les coefficients de la nouvelle fonction source ont été calculés grace a trois simulations

pour des conditions de vent et de mer correspondant a trois séries de mesures différentes.

Dans un premier temps, nous avons validé le modele dans la CLS (a 10 m d’altitude), en
comparant les concentrations calculées par le modele a des mesures (MIRAMER) pour six autres
conditions de mer et de vent. Le facteur de confiance (68%) déterminé pour chaque taille de
particules et pour chaque condition de mesures est inférieur a 3 ce qui correspond a la fiabilité
des mesures (De Leeuw 1980), dans la gamme de taille de 0.5-5 pm. La fonction source est donc
valide pour des vitesses de vent allant de faible a fort et des fetches variant d’une vingtaine a

plusieurs centaines de kilomeétres.

Dans un second temps, on a validé la répartition verticale de la concentration en aérosols calculée
par MACMod. Les sorties du modcles ont été comparées aux distributions volumiques intégrées
sur la verticale fournies par AERONET pour 7 stations de mesures en Méditerranée. Dans
Iensemble, le facteur de confiance est inférieur a 5. MACMod semble estimer correctement le
nombre de particules dans la colonne d’air malgré le fait qu’il ne prend en compte que les
aérosols dans la CLAM.

Nous pouvons conclure que la nouvelle fonction est fiable pour 'estimation de la concentration
en particules comprises entre 0.5 et 5 um, quelque soit la vitesse du vent et pour des fetches
moyens a infinis. Cependant, les mesures utilisées n’ont pas été analysées chimiquement. Il est
donc possible que les particules mesurées ne soient pas en totalité d’origine marine. De plus, dans
le cadre de la modélisation de la qualité de Dair, il est nécessaire de prendre en compte différentes
sources de particules (anthropique, terrigene). Le modele doit donc étre initialisé avec des profils

verticaux de concentrations en particules spécifiques a leur source.
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cotier
7.1 Introduction

La fonction source a été établie a 'aide des mesures de la campagne MIRAMER. Cependant, les
aérosols n’ont pas été analysés chimiquement. Il est possible que MACMod prennent en compte

des particules de source autre que marine.

Durant la campagne de mesures Porquerolles 2007, des analyses chimiques ont été effectuées sur
des échantillons d’aérosols pour trois conditions météorologiques. Dans ce chapitre, nous
aborderons cette campagne sous un angle différent des précédentes études (Piazzola et al. 2012;
Blot 2009). Nous nous intéresserons a la quantification de la composante marine dans les
échantillons d’aérosols en fonction de 'origine des masses d’air, mais également a 'aspect local
ou synoptique de la production en particules issues de I'interaction vent-vagues. Nous évaluerons
le taux de déchloronisation des échantillons d’aérosols témoin du vieillissement de la population
(¢ 2.3.2¢c). Ces connaissances nous permettront d’évaluer les sources de particules prises en
compte dans MACMod avec la nouvelle fonction source. Puis, dans le cadre de la modélisation
de la qualité de Iair, nous étudierons les profils d’initialisation de la concentration en particules de

différentes sources a mettre en place dans MACMod.

7.2 Caractérisation chimique des aérosols sur I'ile de

Porquerolles

La campagne de mesures Porquerolles 2007 s’est déroulée du 3 au 29 mai 2007 a la station de
mesures de Porquerolles. Du 23 au 28 mai, des échantillons d’aérosols de diametre
aérodynamique 0.03-9.97 um ont été prélevés puis analysés par le laboratoire de Météorologie
Physique de l'université Pascal Blaise a Clermont-Ferrand afin d’en déduire la concentration
massique de différents composés chimiques traceurs des différentes sources d’aérosols (marin,
anthropique ou terrigene). Durant cette période de mesures, différentes conditions

météorologiques se sont succédées : vent « cotier » et faible, fort Mistral et vent « marin ».
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7.2.1 Conditions expérimentales

a. Vent cotier

La rose des vents (Figure 7-1) représente les conditions de vent cotier du 22 au 24 mai 2007. On
constate une vitesse de vent faible, n’excédant pas 6 m.s" durant la période de mesures. Les

masses d’air sont d’origine continentale (Figure 7-2).
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La deuxieme condition de vent correspond a un fort épisode de Mistral se déroulant du 29 au 30

mai 2007. Le vent est orienté nord-ouest 2 la station et atteint une vitesse de 20 m.s™ (Figure 7-3).

Les masses d’air traversent la France avant de parcourir une longueur de mer de l'ordre d’une

vingtaine de kilomeétres (Figure 7-4).
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Figure 7-4 : Rétrotrajectoire durant un épisode de Mistral a
Porquerolles (HYSPLIT)

Le troisieme cas étudié correspond a des conditions méditerranéennes se déroulant du 25 au 27

mai 2007. La direction du vent est variable mais correspond a des fetches infinis (Figure 7-5). La

vitesse du vent est faible avec des épisodes atteignant 10 m.s”. Les masses d’air survolent la

Méditerranée en longeant I'Italie ou 'Espagne (Figure 7-6).
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7.2.2 Caractérisation Chimique des aérosols marins

La composition chimique des aérosols est caractéristique de leur source de production et des
transformations qu’ils ont pu subir au cours de leur transport, par réaction chimique ou
absorption d’autres composés. Les analyses des échantillons d’aérosols mesurés durant la
campagne Porquerolles 2007 ont permis d’évaluer les concentrations massiques des éléments
suivants : OC, EC, Ca™, Mg2+, K*, Na*, Ox*, SO, NO,”, CI, NH, et des éléments non

identifiés (résidus) qui représentent environ 50% de la masse totale.

Le chlore (Cl) et le sodium (Na") sont témoins d’une source marine. Le carbone élémentaire
(EC) est majoritairement d’origine anthropique et issu de combustion. Le potassium (K), le
calcium (Ca®™) et le magnésium (Mg*") sont principalement d’origine terrigéne, cependant ’eau de
mer en contient une quantité faible. De méme, le carbone organique (OC), les nitrates (NO,*) et
les sulfates (SO,”) peuvent avoir différentes origines. Les ions oxalates (Ox”) sont généralement
témoins de la décomposition de matiére organique. Quant 2 'ammonium (NH,"), il est d’origine

anthropique.

La proportion des différents composés des aérosols de source marine est identique a celle de

I'eau de mer a leur formation. La concentration massique en sodium ne vatrie pas au cours du
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temps en raison de sa faible réactivité avec les autres composés de I'atmosphéere. Le sodium
permet alors de déduire la proportion initiale de 'ensemble des composés des aérosols d’origine

marine (Sellegri et al. 2001) et donc d’en déduire le taux de déchloronisation.

a. Vent cotier

Dans un premier temps, on évalue la contribution en masse (%) de chaque composé pour chaque
classe de taille des échantillons, dans le cas de vent faible et cotier. La Figure 7-7 représente la
contribution en masse de chaque composé analysé et la masse totale des échantillons en fonction
du diameétre aérodynamique des particules. On observe un mode a 0.3 pum, composé
essentiellement de carbone organique, de sulfate et d’ammonium. Ces composés ayant des
sources multiples et la teneur en sodium et chlore étant faible, nous supposons l'origine de ces
particules essentiellement anthropiques. On observe également un mode vers 2.5 um, composé
principalement de chlore, de sodium, de nitrate et de carbone organique. La fraction de sels
marins représente environ 26 % de la masse totale dans le mode grossier et moins de 1 % dans le
mode fin. Nous observons donc une contribution marine relativement faible dans cette gamme

d’échantillon.
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Figure 7-7 : Pourcentage de contribution en masse des différents composés analysés et des résidus et masse totale de
Péchantillon en fonction du diameétre aérodynamique dans le cas des masses d’air cotiéres.

La Figure 7-8 présente la concentration massique, les fractions fine et grossiere de chaque
composé. La contribution en sodium est essentiellement dans la fraction grossiere (= 90 %). La
fraction de chlore est de 100 % dans le mode grossier. Cependant, on estime qu’environ 37% du
chlore a disparu. Le processus de déchloronisation est da a une réaction entre les ions chlorure et
les ions nitrates et/ou sulfates adsorbés (ou absorbés) pat les aérosols (¢f section 2.3.2). 1l illustre
une accalmie et une population en aérosols marins agée. La déchloronisation explique en partie la
présence des nitrates et sulfates qui peuvent étre issus de différentes sources. A partir des

coefficients de proportionnalité, on peut en déduire que la fraction grossicre de sulfate est
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essentiellement d’origine marine et moins de 1 % pour la fraction fine. Ainsi, les nitrates et
sulfates sont également témoins d’une activité anthropique et confirmé par la présence de
carbone élémentaire, environ 3% de la masse totale et par la présence d’ammonium. D’autre part,
la fraction en calcium est 15 fois plus élevée que dans 'eau de mer, on peut supposer une

composante terrigene.
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Figure 7-8 : Fractions fine et grossiére et concentration massique de chaque composé pour les masses d’air d’origine
cotiere.

Lors de vent faible, la production marine est peu efficace. Les masses d’air se chargent en

particules originaires de la zone urbanisée toulonnaise. La part en particules anthropiques et

continentales est alors importante devant la source marine. Les particules marines agées sont

probablement peu générées localement et sont le résultat d’un bruit de fond marin.

b. Mistral

On étudie le cas d’un épisode de fort Mistral (U > 15 m.s™"), parcourant 25 km au dessus de la
mer. La Figure 7-9 illustre la fraction en masse de chaque composé en fonction du diametre
aérodynamique des particules. Le mode accumulation est tres peu marqué devant le mode
grossier (environ 6 um) qui est majoritairement constitué de chlore et de sodium. En effet, les
sels marins (NaCl, MgCl,, efz.) représentent 23% et 49% de la masse dans les fractions fine et
grossiere, respectivement. Le fort vent disperse les particules fines et engendre des aérosols

marins.
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Figure 7-9 : Pourcentage de contribution en masse des différents composés analysés en fonction du diametre
aérodynamique des échantillons dans le cas de Mistral
La Figure 7-10 représente les fractions fine et grossicre de chaque composé ainsi que la
concentration massique totale. La concentration en sodium est 5 fois plus élevée que dans le cas
cotier. La proportion de chlore, de calcium, de magnésium, des sulfates et du potassium par
rapport au sodium est similaire a celle de 'eau de mer. Les aérosols marins semblent fraichement
formés car la déchloronisation n’apparait pas. Ceci peut également expliquer les concentrations
en nitrate et en sulfate moins élevées que dans le cas des masses d’air cotieres. De plus, on
constate une diminution du carbone élémentaire (facteur 3) par rapport au cas cotier et le calcium
est majoritairement d’origine marine. Les aérosols d’origine anthropique et continentale sont
fortement dispersés par le vent. L.a concentration massique en carbone organique est identique

pour les deux épisodes, leur dispersion est compensée par une production marine.
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Figure 7-10 : Fractions fine et grossiére et concentration massique de chaque composé dans le cas de Mistral
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Dans le cas d’un fort vent, la production marine d’aérosols est importante malgré un fetch
relativement court. Les particules continentales et anthropiques semblent bien dispersées et la

production marine est locale.

C. Conditions Méditerranéennes

Les conditions méditerranéennes sont caractéristiques de fetches longs et de vent moyen. La
Figure 7-11 présente le pourcentage de contribution en masse de chaque composé en fonction du
diamétre aérodynamique. On observe un mode grossier a environ 3 um bien marqué (30 pug.m”)
et une mode d’accumulation a environ 0.3 um, également bien marqué (454 ug.m™). Moins de 1%
des aérosols sont des sels dans la fraction fine, et environ 26% dans la fraction grossi¢re. La
concentration en masse dans le mode grossier semble étre plus importante lors de cet épisode.

Par contre, dans le mode d’accumulation la concentration massique est tres proche du cas cotier.
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Figure 7-11 : Pourcentage de contribution en masse des différents composés analysés en fonction du diamétre
aérodynamique des échantillons de masses d’air en provenance de la Méditerranée
La Figure 7-12 présente les fractions fine et grossi¢re ainsi que la concentration en masse de
chaque composé. La concentration massique en sodium est 3 fois plus importante que dans le cas
cotier. La fraction fine de chlore est quasiment nulle. Lorsque 'on évalue la concentration en
masse du chlore par rapport au sodium, suivant les coefficients de proportionnalité de ces
¢léments dans eau de mer, on constate qu’environ 43% du chlore a disparu. La déchloronisation
est responsable de la fixation de sulfate et de nitrate dans les aérosols, ce qui explique en partie
leur concentration relativement élevée. La déchloronisation est témoin d’une population
d’aérosols marins agée. De plus, les périodes d’accalmie favorisent ce phénomene. Les ions
ammonium et le carbone élémentaire sont deux fois plus importants que dans les conditions
cotieres, ce qui laisse supposer une origine anthropique des particules. La proportion de calcium
par rapport au sodium est nettement plus élevée que pour I'eau de mer, le calcium est alors

minoritairtement d’origine marine (facteur 25). De plus, les concentrations en calcium observées
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sont élevés par rapport aux autres conditions (cotier facteur 6, mistral facteur 17). Les masses

d’air en provenance du sud se chargent probablement en poussicre désertique.
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Figure 7-12 : Fractions fine et grossiére et concentration massique de chaque composé dans des conditions
Méditerranéennes
Lorsque les conditions sont méditerranéennes, les masses d’air parcourent la Méditerranée. Elles
se chargent de particules continentales, probablement désertiques, en particules anthropiques au
niveau du Golfe de Génes, et en particules marines tout au long de leur parcours. LLa production
marine est moyennement efficace en raison des vitesses de vent faibles a moyennes. Les
particules marines restent relativement longtemps en suspension et sont probablement peu

générées localement (taux de déchloronisation élevé).

7.2.3 Syntheése

Dans des conditions cotieres, le vent est faible et les masses d’air survolent I'aire toulonnaise,
fortement urbanisée. Les masses d’air se chargent fortement en particules anthropiques et
continentales (jusqu’a 40 pg.m”.um’) comparé aux conditions de mistral (moins de 5 pg.m”.um™)
dans le mode fin. Le vent étant faible, la production marine est peu efficace et les aérosols marins

sont agés au vu de la déchloronisation de 37 %.

Durant un épisode de fort Mistral, les masses d’air traversent la France, puis 25 km de mer avant
de survoler la station de mesures. Les particules anthropiques et continentales sont fortement
dispersées. Malgré un fetch court et en raison d’un fort vent (> 15 m.s™), la production marine
est tres efficace. La déchloronisation est quasiment nulle, les aérosols marins mesurés sont

fraichement formés.
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Lorsque les masses d’air proviennent de la Méditerranée, le vent varie de faible a moyen. Les
masses d’air parcourent la Méditerranée sur plusieurs centaines de kilomeétres avant d’atteindre la
station. Elles se chargent de particules anthropiques probablement dans le golfe de Génes ou a
Barcelone selon leur trajectoire. On a observé une concentration importante en calcium, témoin
de particules d’origine désertiques. La production marine est moyennement efficace et les

aérosols mesurés sont relativement agés en raison du taux de déchloronisation d’environ 43%.

Cette étude a permis de mettre en évidence la fraction de particules marines plus ou moins
importante selon l'origine des masses d’air. I.a composition en sels de mer des aérosols marins
évolue au cours de leur transport (déchloronisation). Elle traduit le vieillissement de la population
en aérosols marins ce qui permet de mettre en évidence le facteur d’échelle locale ou synoptique
de la production marine. Cependant, ces résultats sont a prendre avec quelques réserves car pour
chaque condition météorologique, les mesures se sont déroulées sur seulement deux jours. De
plus, au mois de mai, le boom planctonique est généralement important, ce qui modifie les

concentrations en nitrate de ’eau de met.

7.3 Comparaison avec MACMod

Le modele MACMod a pour objectif d’estimer la production et le transport des aérosols marins.
Cependant, la fonction source a été déterminée a partir de mesures de concentration issues de
I'ensemble des particules en suspension dans I'air (¢f. Chapitre 6). Méme si nous avions choisi des
conditions typiquement marines lors de la mise en place de cette fonction source, il est probable
que d’autres sources de particules aient été prises en compte. Nous cherchons donc a évaluer le

type de particules que prend en compte le modéle quand on utilise notre fonction soutrce.

Les aérosols présents dans 'atmosphere cotiere sont généralement des aérosols continentaux et
des aérosols marins. Ces derniers, issus de l'interaction vent vagues, sont des gouttelettes d’eau de
mer constituées de sels de mer et des autres composés présents dans I’eau de mer, telle la maticre

organique.

Les mesures de la campagne Porquerolles 2007 permettent d’évaluer la distribution en masse des
échantillons d’aérosols. De plus, a partir de I'analyse des concentrations de chaque composé de
I’échantillon et notamment le sodium, nous pouvons en déduire la concentration totale en sels de
mer de P’échantillon. Nous supposons le coefficient de proportionnalité entre le sodium et les

différents composés des sels de mer équivalent dans I'eau et dans I’air.

Le modele MACMod fournit des estimations de la distribution en taille fonction du rayon a 80%
d’humidité des particules. Or les mesures acquises durant la campagne Porquerolles 2007 sont

des distributions en masse fonction du diameétre sec, les échantillons ont été déshydratés avant
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d’étre pesé. Il est donc nécessaire de convertir les sorties de MACMod en distribution massique

fonction du diamétre sec. Nous utilisons la formule de conversion suivante :

dM 4 (Dd )3 dN -1y

ap, 3" Prert 37 ) ap,

Avec D, = ry, (¢ section 2.3.2b), on suppose alors dN/dD,~ dN/drs.

Nous supposons la masse volumique des aérosols identique quelque soit la taille des particules.
Or, la composition des aérosols varie suivant leur taille, ce qui peut conduire a des erreurs

d’estimation de la concentration massique.

Nous effectuons des simulations pour les trois conditions de mesures de la campagne
Porquerolles 2007, c'est-a-dire conditions cotieres, Mistral et conditions méditerranéennes
(Tableau 7-1). Les concentrations massiques en aérosols marins estimées par le modele sont
comparées aux concentrations massiques de sels marins et aux masses totales mesurées sur
Porquerolles. La Figure 7-13 représente les concentrations en masse mesurées sur I'ille et calculées

par le modele en fonction de la taille des particules pour les trois conditions de mesures.

Parameétres communs aux simulations

Hauteur de la

Fonction source Dépot Hauteur de la CLS
CLAM
Demoisson et al. (2013) Fairall et al. (1986) 1000 m 10 m
. ) Pas d’espace Initialisation avec
Nombre de mailles verticales . Pas de temps .
vertical un profil vertical
31 Mailles étirées automatique aucune
Vitesse verticale du vent Zone de sutf Température air ASTD
0 aucune 20 °C 0

Parameétres variables

Nombre de mailles Pas d’espace Vitesse horizontale
horizontales horizontal du vent
4 m.s! (Paramétrique,
Cas cotier 100 2500 m
profil log)
20 m.s'
Cas Mistral 100 250 m (Paramétrique, profil
log)
5.5 m.s?!
Conditions ]
. 100 2500 (Paramétrique, profil
Méditerranéennes log)
0g,

Tableau 7-1 Paramétres de simulation
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Sur la Figure 7-13, on constate que MACMod surestime la concentration en sels de mer, d’'un
facteur inférieur a 3-4 dans les trois cas. En effet, le mode¢le évalue la concentration en aérosols
marins, soit la concentration de tous les éléments contenus dans une gouttelette d’eau de mer
(sels marins, maticre organique, efz.). De plus, la masse calculée par le modéle pour le mode
grossier (= 4 um) est proche de la masse totale mesurée, qui est pour ce mode essentiellement
composé d’aérosols marins. Pour le mode d’accumulation (= 0.3 um), MACMod sous-estime
d’un facteur 50 la masse totale pour les conditions cotieres et méditerranéennes alors que par
Mistral le facteur est de 2. En effet, par Mistral, les polluants anthropiques et terrigénes sont
dispersés et le mode d’accumulation est essentiellement constitué de particules marines. Par
contre, dans les conditions méditerranéennes et cotiéres, le mode d’accumulation est constitué de

particules anthropiques et terrigenes.

La fonction source est donc fiable et propre aux particules issues de I'interaction vent-vagues car
elle semble peu prendre en compte les composantes anthropiques et terrigenes. 1l serait donc
intéressant d’étendre le modele au transport de particules autres que marines. La mise en place
d’un profil vertical de concentration a Ientrée du domaine de calculs traduirait 'apport de

particules de diverses origines.

7.4 Initialisation du modele

Nous avons pu voir que selon les conditions météorologiques, le type de particules dans
Iéchantillon d’aérosol différait. En effet, dans le cas de masses d’air d’origine cotiere, la
composante anthropique est nettement plus importante que dans les conditions
méditerranéennes. Le profil d’initialisation doit donc étre tres spécifique au cas étudié. De plus, la
répartition verticale des aérosols dans le profil influe les résultats lorsque les calculs sont effectués

pour des longues distances (plusieurs dizaines de kilometres).

Le profil peut étre déterminé paramétriquement ou bien étre issu d’un modele. Nous mettons
actuellement en place au sein du laboratoire deux modeles de chimie-transport CHIMERE et
WRF-Chem. Ces modéles effectuent des simulations des émissions et du transport des aérosols
de diverses sources a Iéchelle régionale. Les sorties de ces modéles permettront d’établir des
profils d’entrée de concentrations en particules de diverses origines afin d’initialiser MACMod

pour des simulations allant de I’échelle locale a régionale.

Par ailleurs, CHIMERE et WRF-Chem calculent la concentration en aérosol marin via la
fonction source de Monahan et al. (1986). Nous pourrons alors également évaluer notre fonction
source dans ces deux modéles et obtenir des cartes 3-D de la concentration en aérosol marin

pour une résolution minimale de quelques kilomeétres.
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7.5 Synthese

La campagne de mesure Porquerolles 2007 s’est déroulée du 23 au 29 mai 2007 a la station de
Porquerolles. Les échantillons d’aérosols mesurés par les impacteurs en cascade ont permis de
K"

, Ox*, SO/, NO;, CI, NH," et des résidus non identifiés. Les composés sont

1 . , . . - )
déduire la concentration en masse des composés chimiques suivant : OC, EC, Ca*", Mg”"
Na*

caractéristiques des différentes sources des aérosols (marin, continental et anthropique). Les

b b

aérosols d’origine marine fraichement formés ont la méme composition que ’eau de mer. Les
concentrations en masse des différents composés de 'eau de mer sont proportionnelles entre
elles. Ainsi, a partir de la concentration en sodium dans les aérosols, qui est un ¢élément peu
réactif, on peut déduire les concentrations des autres composés lors de la formation des aérosols.
Ceci permet de déduire le taux de déchloronisation et la contribution autre que marine des

composés multi sources.

Selon la provenance des masses d’air et la vitesse du vent, la composition chimique des aérosols
varie. Les aérosols sont essentiellement composés de sels lors de vents forts car les polluants sont
dispersés. Lors de vents moyens a faibles, les composantes continentales et anthropiques sont
dominantes. La production marine est moins efficace. De plus, les périodes d’accalmie favorisent
la déchloronisation. Lorsque les masses d’air sont en provenance du sud, la composante terrigéne
est plus importante, on peut supposer la présence de poussicres désertiques. Lorsque les masses

d’air proviennent de la cote, on constate une anthropisation des particules plus importante.

Les simulations du modéle MACMod ont été comparées aux mesures pour les trois conditions
météorologiques : cotier, Mistral et méditerranéen. Le modele surestime d’un facteur inférieur a
3-4 la concentration en sels marins, pour les trois cas. Le modéele fournit des estimations
relativement proches (facteur 2) de la masse totale en particules par Mistral, ou les aérosols sont
essentiellement de source marine. On peut donc supposer que le modele prend peu en compte
les sources autres que marines. Pour les conditions méditerranéennes et coticres, le modele sous-
estime la masse totale de particules submicroniques, qui sont essentiellement anthropiques et/ou
terrigenes. Par la mise en place d’'un profil vertical de concentration a 'entrée du domaine de
calculs, les capacités du modele peuvent étre étendues au transport de particules autres que
marines. Les profils de concentration pour les particules de différentes sources sont spécifiques
au cas ¢étudié. Prochainement, nous pourrons utiliser les sorties de modele de chimie-transport
tels CHIMERE et WRF-Chem pour initialiser MACMod.
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Partie 3 : Applications & Perspectives

La troisiéme partie est un cas d’application pour le modéle dans I’étude de la qualité de Pair. Elle

se divise en deux chapitres.

Le premier concerne une étude menée a LLa Réunion sur les particules d’aérosols marins transitant
sur la facade nord ouest de llle. Cette campagne s’inscrit dans le cadre d’'un important projet
dirigée par la région Réunion concernant la création d’une nouvelle route entre St Denis et le
Port. Son objectif premier était d’évaluer 'impact de la route sur les concentrations en aérosols
marins le long de la falaise. Ce chapitre fait 'objet de ma petite contribution dans ce projet. D’un
coté, nous avons pu mettre en évidence les effets de la circulation routiere sur le transport de
particules. D’autre part, nous avons étudié le transport de particules marines avec MACMod le
long de la facade nord-ouest de I'lle. Ceci a permis de mettre en place le couplage MACMod-
MEDEX-Réunion qui modélise le transport en initialisant le modele avec un profil d’entrée

déterminée a 'aide de MEDEX-Réunion.

Le second chapitre est une étude préliminaire sur Iéventuelle possibilité d’utiliser MACMod
comme une aide pour la modélisation de la qualité de P’air. Elle pourrait permettre de connaitre
la fraction de particules marines dans les concentrations de PM,,. Les sorties du modéle ont été
comparées a des mesures de PM,, et des cartes analysées du réseau PREV’AIR et au modcle

DREAM-SALT de I'université de Tel-Aviv. Les résultats obtenus sont trés encourageants.
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Chapitre 8. Modélisation du
transport de particules marines sur

la facade ouest de I'ile de La Réunion

8.1 Introduction

La campagne de mesures de la Réunion s’est déroulée sur la fagade nord ouest de I'lle, du 25
juillet au 13 octobre 2012. Des sondes granulométriques et des capteurs météorologiques ont été
installées sur 4 sites (Figure 8-1) : « Saint Denis », « Moulin Cader », « Petite Chaloupe » et « La
Possession », au niveau de la route et de la falaise, ce qui correspond a 8 points de mesures. Les
positions des stations ont été choisies dans le but d’étudier le transport d’aérosols le long de la

cote ouest.

Les mesures se sont déroulées successivement sur les quatre sites. Au niveau de la route étaient
disposées deux sondes optiques : la sonde CSASP-100-HV couvrant les diameétres de particules
0.75-95 pm et la sonde ASASP-X pour les diameétres compris entre 0.094 et 2.92 um. Au sommet
de la falaise, étaient installées une sonde ASASP-X aux mémes caractéristiques et une sonde
CSASP pour la gamme de taille 0.5-47 um. Les sondes étaient orientées face au vent afin

d’étudier le transport des aérosols en amont.

Cette campagne, s’inscrivant dans le cadre d’un important projet dirigée par la région Réunion,
avait pour principal objectif d’évaluer 'impact de la création d’une nouvelle route, entre St Denis
et Le Port, sur les concentrations en aérosols marins le long de la falaise. Quant a ce chapitre, il
s’articule autour de la mise en place d’un outil clé pour cette étude, le couplage MACMod-
MEDEX-Réunion dont le but est d’initialiser MACMod avec un profil vertical de concentration
calculé a partir de MEDEX-Réunion.
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St Denis
'y

Moulin Cader. ;

JdPetite Chaloupes::

v

 §

La Possession

Figure 8-1 Les qutre stations de mesures sur la fagade nord-ouest de I’fle de La Réunion (Google Earth)

8.2 Conditions climatiques

8.2.1 Régime de vent

L’lle de Lla Réunion est principalement soumise aux régimes des Alizés. Ces vents réguliers et
parfois forts, sont générés par des gradients de pression entre les anticyclones subtropicaux et les
dépressions équatoriales. La Figure 8-2 représente la carte des vents dans des conditions typiques
d’Alizés australes. Ces vents sont essentiellement de secteur sud-est, la facade nord-ouest de I'lle
(sous le vent) est donc généralement protégée. Cependant, dans les conditions cycloniques, la
fagade nord-ouest peut étre soumise a des vents violents, par exemple pendant le passage du

cyclone Dumile le 3 janvier a 12h (Figure 8-3).
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Chapitre 8. Modélisation du transport de particules marines sur la facade ouest de I'lle de La Réunion
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Figure 8-2 : Carte des vents dans des conditions d’Alizés 4 La Réunion, le 25/07/2012 a4
12h (HYSPLIT). L’étoile rouge représente La Réunion.

151



Chapitre 8. Modélisation du transport de particules marines sur la facade ouest de I'ile de La Réunion
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Figure 8-3 : Carte des vents a La Réunion lors du passage du cyclone Dumile, le
03/01/2013 a 12h (HYSPLIT). L’¢toile rouge représente La Réunion.
Les mesures se sont déroulées durant des conditions d’Alizés. Au cours de cette étude, nous nous
intéresserons uniquement a ces conditions de vent. La Figure 8-4 présente la fréquence des
différentes classes de vent ainsi que les fréquences de ses directions pour les quatre stations.
Durant la période de mesures, le vent a rarement dépassé 10 m.s . Aux stations de La Possession
et Petite Chaloupe, le vent était quasi absent. En analysant les fréquences d’intensité de vent et
les directions en fonction de la position des relevés (Figure 8-4), on voit que les vents sont
relativement forts et orientés est a St Denis. Au fur et a mesure qu’on se déplace vers 'ouest, les
vents faiblissent et tournent vers le nord en longeant la cote. Les stations de la Petite Chaloupe et

La Possession sont ainsi abritées, dans le sillage de I'le.
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Figure 8-4 : Fréquence du vent en vitesse (a) et en direction (b) a St Denis, Moulin Cader, Petite Chaloupe et La
Possession.
8.2.2 Origine des masses d’air

Dans les conditions Alizés, les masses d’air parcourent I'océan Indien sur plusieurs milliers de
kilometres avant d’atteindre Ille de La Réunion (Figure 8-5). Les sources anthropiques et
terrigenes extérieures a La Réunion sont fortement dispersées. Les échantillons d’aérosols en

provenance de 'océan sont donc essentiellement de composante marine.
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Figure 8-5 : Retro-trajectoire des masses d’air dans des
conditions Alizés, le 25/07/2012 a 12h (HYSPLIT)
8.2.3 Champ de vagues

PREVIMER fournit des prévisions de la hauteur significative des vagues ainsi que de leur
direction dans le monde a l'aide du modele WAVEWATCH III. Le modele tourne également a
I’échelle régionale sur I'lle de La Réunion. La Figure 8-6 illustre le champ de vagues pour des
conditions typiques d’Alizés. Le champ de vagues est essentiellement de secteur est a sud-est. 1l
contourne I'ile par I’est et 'ouest et longe la fagade nord-ouest entre St Denis et Le Port ou les

hauteurs de vagues sont les plus faibles.
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Figure 8-6 : Hauteur significative et direction des vagues issue du modéle wavewatch
III 2 la Réunion le 25/07/2012 4 14h (PREVIMER)
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8.3 Distributions granulométriques

8.3.1 Comparaison : Méditerranée vs La Réunion

Jusqu’a présent, nos études se sont focalisées sur la région Méditerranéenne nord occidentale. Les
conditions météorologiques et océanographiques different de celles de la région réunionnaise ce

qui influence probablement la production d’aérosols marins.

La Figure 8-7 présente les distributions granulométriques moyennes mesurées sur le navire
Atalante (campagne MIRAMER, en Méditerranée) et a la station de St Denis pour des vents de 5
et 10 m.s". Le nombre de particules est nettement plus important 2 L.a Réunion. 1l a donc été
nécessaire de revisiter le modele paramétrique MEDEX afin de 'adapter au site de La Réunion.

Les coefficients ont été établis a partir des mesures effectuées a la station de St Denis.
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=
o

dN/dr (cm3.um-?)
o
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0,01
0,001
0,0001 T !
0,1 1 10
Rayon (um)
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MIRAMER 5 m/s LA REUNION 5 m/s

Figure 8-7 : Distributions granulométrique en Méditerranée
(MIRAMER) et a La Réunion (St Denis)

8.3.2 Evolution de la concentration avec le vent

Sur la Figure 8-7, nous remarquons également une concentration en particules a La Réunion plus
faible pour un vent de 10 m.s™. Or, nous avions remarqué le phénomeéne inverse en Méditerranée
(¢ section 5.4.3). La Figure 8-8 représente le logarithme de la concentration en fonction de la
vitesse du vent pour des particules de 0.5 et 5 um mesurées a St Denis qui sont typiquement de
sources marine. La pente est nulle pour les particules submicroniques et négatives pour les
supermicroniques. Par ailleurs, les pentes négatives sont d’autant plus fortes pour les mesures

effectuées a la station de Moulin Cader alors qu’a La Possession elles ont tendance a étre nulle
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(Figure 8-9). Le vent ne semble donc pas influer la production en particules marines mesurées sur

la cote nord-ouest.
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Figure 8-8 : Relation entre le logarithme de la concentration et la vitesse du vent a St Denis pour des particules de 0.5
pm (a) et 5 pm (b)
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Figure 8-9 : Relation entre le logarithme de la concentration et la vitesse du vent a St Denis, Moulin Cader et La
Possession pour des particules de 5 pm

8.3.3 Evolution de la concentration le long de la facade nord-

ouest de I'ile

Dans les conditions d’Alizés, le vent de secteur Est arrive a St Denis puis longe la cote nord-

ouest jusqua La Possession. La Figure 8-10, présente les distributions granulométriques
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moyennes mesurées aux quatre stations pour un vent de 6 m.s". De St Denis a La Possession le

nombre de particules décroit quelque soit leur taille.

La concentration en particules tend donc a diminuer le long de la facade nord-ouest. De plus,
nous n’avons pas observé de production en particules marines due a linteraction vent-vagues.
Par ailleurs, le champ de vagues longe la cote nord-ouest ce qui engendre peu de zone de surf. La

production locale est probablement faible devant Papport de particules générées en amont de St

Denis.
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Figure 8-10 : Distribution granulométrique moyenne mesurée aux stations de St Denis,
. . . -1
Moulin Cader, Petite Chaloupe et La Possession pour un vent de 6 m.s

8.4 Couplage MACMod-MEDEX-Réunion

8.4.1 Calcul de la concentration a St Denis a I’aide de MACMod

Nous avons constaté dans la section précédente que les distributions granulométriques différaient
entre la région réunionnaise et la région méditerranéenne nord occidentale. Ces différences de
concentrations en particules sont en partie dues aux fetches extrémement longs dans 'océan
indien. Nous effectuons des simulations MACMod pour 5 vitesses de vent comprises entre 5 et 9
m.s”. Nous prenons une grille de 1500 km de long afin d’obtenir un profil de concentration
correct a St Denis. Les paramétres de simulation sont détaillés dans le Tableau 8-1. Le modele
utilise la fonction source de Demoisson et al. (2013) qui a été établie dans des conditions
méditerranéennes. Les sorties du modéle sont comparées aux mesures effectuées a St Denis
«niveau mer». Le Tableau 8-2 présente le rapport entre les concentrations estimées par le

modeéle et les mesures.
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Nombre de Hauteur de la
. . Pas d’espace Hauteur de la
Fonction source mailles couche de
. horizontal CLAM
horizontales surface
Demoisson et al. (2013) 500 2000 m 10 m 1000 m
. Initialisation
Nombre de mailles Pas d’espace
) ) Pas de temps avec un profil ASTD
verticales vertical .
vertical
31 Mailles étirées automatique aucune 0
. . Vitesse
Vitesse verticale du
horizontale Zone de surf Dépot Température air
vent
du vent
Paramétrique )
0 aucune Fairall et al. (1986) 20 °C
(profil log)

Tableau 8-1: Paramétres de simulation

Dans I'ensemble, MACMod fournit des estimations correctes de la concentration en particules
marines. Le rapport est en majorité inférieur a 3, notamment pour les particules comprises entre
0.5 et 5 um. Le mode¢le surestime la concentration en particules de 0.1 um. En effet, nous avions
démontré que la fonction source est plutot fiable entre 0.5 et 5 um et que pour 0.1 um, le flux de
production en particules marines pouvaient étre entachée d’une erreur due au long temps de
résidence de ces particules dans atmosphere. De plus, ces petites particules peuvent également

étre d’origine continentale.

U,, (m.s?) \ r (um) 0.1 0.5 1 2.5 5
5 2.70 0.42 0.46 0.62 0.08
6 475 1.90 1.88 2.90 0.75
7 9.75 1.31 1.49 2.57 1.17
8 20.96 2.14 2.61 4.94 3.05
9 31.03 3.10 3.82 7.47 5.98

Tableau 8-2 : Rapport de concentration entre le modéle et les mesures de St Denis niveau mer pour différentes vitesses
de vent et rayons de particules

Nous disposons également de mesures prises au niveau de la falaise a St Denis, soit a 245 m
d’altitude. Les concentrations calculées par le modeéle sont extraites pour cette altitude et
comparées aux mesures. Le Tableau 8-3 présente le rapport de concentration entre les sorties du
modele et les mesures. Nous constatons que ce rapport est en moyenne de 'ordre de 6 pour les
particules supérieures ou égales a 0.5 um. MACMod surestime nettement les mesures. Nous
notons que le profil logarithmique du vent déterminé par MACMod a partir de la vitesse réelle du
vent a 10 m est sous évalué par rapport aux mesures (Figure 8-11). Par ailleurs, le modele ne
prend pas en compte le relief et donc les phénomenes de dépots sur la falaise ou d’aspiration des

masses d’air.
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U,, (m.s™) \ r (um) 0.1 0.5 1 2.5 5
5 18.94 8.29 9.10 11.91 4.09
6 10.31 2.76 2.23 1.40 0.16
7 10.07 446 5.61 443 0.74
8 7.59 6.51 9.49 10.11 2.10

Tableau 8-3 : Rapport de concentration entre le modéle et les mesures de St Denis niveau falaise pour différentes
vitesses de vent et rayons de particules

Vent (m.s?)

Niveau Falaise

Falaise théorique

Figure 8-11 : Vitesses du vent niveau mer et niveau falaise mesurés a st Denis et vitesse du vent
théorique niveau falaise calculé par MACMod
MACMod fournit donc une estimation correcte de la concentration en particules marines dans la
région réunionnaise malgré 'extréme longueur des fetches. Cependant, ne prenant pas en compte
le relief, ses estimations sont correctes uniquement pour des faibles altitudes. Par ailleurs, si nous
voulons ¢étudier le transport de particules sur la fagade nord ouest de Ille a I’échelle locale ou
régionale, il est préférable d'initialiser le modele avec un profil vertical de concentration afin
d’éviter un domaine de calculs trop grand (fetch de plusieurs milliers de kilometres). En effet, le

pas d’espace horizontal est constant dans le mod¢le.

8.4.2 Mise en place du couplage MACMod-MEDEX-Réunion

L’objectif est d’initialiser MACMod avec un profil vertical de concentration a lentrée du
domaine. Le modecle paramétrique MEDEX-Réunion fournit la valeur d’initialisation du profil a

10 m a partir de la vitesse du vent.
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a. Profil vertical de concentration

Nous supposons que le profil suit la loi de type logarithmique suivante :

(G = G @

Avec,

Nfalaise Zfalaise
a= ln( ) / ln( ) 8-2
Nmer Zmer ( )

La concentration est supposée constante sur la premiere dizaine de metres d’altitude.

L’objectif est de calculer le profil vertical de concentration en particules a partir de la
concentration a 10 m de haut. Pour ce, nous cherchons a déterminer une formule générale du
coefficient z (Eq. (8-2) en fonction du rayon des particules. Ce coefficient est considéré constant
pour une vitesse de vent de 'ordre de 7 a 10 m.s™. Sur 'ensemble des données de Saint Denis, on

sélectionne les cas suivant :

- L’écart entre les directions de vent au niveau de la falaise et au niveau de la route est inférieur a
10°

- La concentration décroit avec I’altitude
- Le vent est supérieur 2 7 m.sL.

Pour 'ensemble des données répondant a ces critéres, nous déterminons la plage de valeur du

coefficient @, représenté par les boites 2 moustaches sur la Figure 8-12.
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Figure 8-12 : Coefficient a en fonction du rayon des particules. Les symboles ‘+’ et ‘- correspondent respectivement a
la moyenne, au maximum et minimum, les sommets supérieurs et inférieurs des rectangles représentent intervalle de

confiance a 98%.
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On établit alors une formule empirique fonction du rayon, telle que :

v Slr<1},tm

a = 1.0294logir) + 1.0113 (8-3)
» Sil<r<2um
a = —0.4905 logitr) + 0.8733 (8-4)
» Sir22um
a=071 (8-5)

Une procédure a été mise en place dans MACMod pour calculer le profil vertical de
concentration déterminé dans ’équation (8-1). La concentration niveau mer peut étre imposée ou
calculée par MEDEX-Réunion.

b. Validation du profil vertical avec Aeronet

Les profils verticaux sont générés pour trois vitesses de vent (7, 8 et 9 m.s"). La concentration a
10 m provient de MEDEX-Réunion. Le Tableau 8-4 regroupe les valeurs du rapport entre les
profils verticaux intégrés suivant la verticale et les distributions volumiques intégrées sur la
verticale fournies par AERONET.

Uy (m.s1)/ r(pm) 0.1 0.5 1 2.5 5

7 0.91 0.33 0.22 0.34 2.90
8 0.91 0.39 0.28 0.47 4.45
9 0.91 0.48 0.35 0.65 6.83

Tableau 8-4 : Rapport entre les distributions intégrées sur la verticale et les distributions volumiques d'Aeronet.
Dans T'ensemble, le profil vertical intégré sur la colonne d’air sous-estime les distributions
volumiques fournies par AERONET. Le rapport de concentration reste proche pour les
particules inférieures a 5 um. Cependant, notons que les distributions volumiques sont calculées a
partir de Iépaisseur optique mesurée sur toute la colonne d’air (plusieurs kilometres) ce qui

implique un certain nombre d’incertitudes.
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8.5 Transport de particules a I’échelle locale

8.5.1 Influence du trafic routier sur le transport de particules a

I’échelle hectométrique

La route reliant St Denis a L.a Possession est un important axe de circulation. Du 10 au 12
octobre 2012, les sondes granulométriques ont été installées de chaque coté de la route, «coté
mer » et « coté falaise », au méme niveau et séparées d’une centaine de meétres environ. Les
mesures se sont déroulées dans des conditions de vent de secteur nord-nord-est (30°) a La

Grande Chaloupe. L’angle formé par la cote et la direction du vent est d’'une trentaine de degrés.

Durant ces deux jours de mesures, I’épaisseur optique est inférieure a 0.15 (440 nm) et le
coefficient d’Angstrom est compris entre 1.2 et 1.6 a St Denis (Figure 8-13). Selon la
classification de Toledano et al. (2007), les particules sont essentiellement d’origine marine.
Cependant, en raison du coefficient d’Angstréom élevé, on peut supposer également une

composante continentale (naturelle ou anthropique) dans les aérosols submicroniques.
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Figure 8-13 : Coefficient d’Angstrom (a) et Epaisseur optique (b) le 11 octobre 2012 a St Denis (AERONET)
En ¢étudiant le logarithme de la concentration en fonction de la vitesse du vent, nous avons
constaté que les résultats sont similaires a ce que 'on retrouve sur la Figure 8-8a. Le logarithme
de la concentration en fonction de la vitesse du vent décroit tres faiblement lorsqu’il dépasse 5

m.s". Ainsi, la production marine locale est faible comparé a 'advection de particules par le vent.

La Figure 8-14 présente les concentrations mesurées des deux cotés de la route ainsi que la
vitesse du vent en fonction du temps pour des particules de 0.21 um (a), 1.5 pm (b) et 8 um (c) de

diametre.

Les particules submicroniques sont plus nombreuses coté mer (Figure 8-14a). Leur concentration
ne dépend pas de la vitesse du vent, a I'exception du 11 entre 6h et 12h ou lorsque le vent

augmente, le nombre de particules augmente pres de la falaise et tend a diminuer au bord de mer.
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Les particules sont dispersées par le vent et s’accumulent au pied de la falaise. A partir de 12h,
lorsque le vent tombe, la concentration au bord de mer ré-augmente. Le vent semble jouer un

role sur la dispersion de ces particules qui sont en partie continentales.

Les particules microniques sont essentiellement d’origine marine (Figure 8-14b). Par vent faible,
les concentrations mesurées des deux cotés de la route sont tres similaires. Par contre, lorsque le
vent augmente, la concentration augmente nettement plus au bord de mer qu’au pied de la falaise,
avec un rapport de 2.5. Ces particules étant peu soumises a la gravité et pouvant étre transportées
sur plusieurs centaines de kilomeétres, la différence de concentration ne peut s’expliquer par du
dépot sur une courte distance. Cette différence observée des deux coOtés de la route peut
s’expliquer par le fait que le trafic routier génére des turbulences interférant avec 'advection du

vent. Les particules atteignent alors plus difficilement 'autre coté.

Les concentrations en grosses particules sont équivalentes coté mer et coté falaise (Figure 8-15c).
Cependant, on observe plus de particules coté falaise lorsque le vent est au maximum, soit 8 m.s’
'. On peut supposer une accumulation de particules prés de la falaise et que le vent est assez fort

pour leur faire franchir efficacement la route.

La Figure 8-15 présente le rapport de concentration entre les cotés « mer» et « falaise » en
fonction du temps (a) et en fonction du vent (b) pour différentes tailles de particules. On
constate qu’entre 4h et 9h du matin (UTC), soit entre Oh et 5h heure locale, le rapport est proche
de 1 alors que le reste du temps, il prend des valeurs plus éparses. Le trafic routier est moins
dense a ces heures ci, pourtant, cette période correspond également a un vent soufflant plus fort.
En effet, la Figure 8-15b montre que les valeurs du rapport sont également moins éparses lorsque

le vent dépasse 6 m.s ™.

La période de mesures est relativement courte pour que on puisse en tirer des conclusions plus
poussées. Il serait intéressant de mener cette étude sur une série d’alternance jour/nuit. Il
semblerait que le trafic routier modifie le transport horizontal des particules par la génération de
turbulences. De plus, on observe des concentrations similaires des deux cotés de la route entre 4h
et 9h (UTC), lorsque le trafic est moins dense mais aussi lors d’un vent plus fort. Ceci peut
s’expliquer par le fait que le vent plus fort compense les effets du trafic routier ou par 'absence
de circulation routiere. Par ailleurs, les mesures de concentrations sont moyennées sur dix
minutes et nous n’observons pas de biais entre les deux appareils. Nous pouvons donc exclure les
erreurs de mesures comme source de différences de concentrations entre ce qui est mesuré coté

mer et coté falaise.
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Chapitre 8. Modélisation du transport de particules marines sur la facade ouest de I'lle de La Réunion
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Figure 8-14 : Concentration mesurée « c6té mer » et « c6té falaise » de la route et vitesse du vent pour des particules de

diameétre égal 2 0.21 pm (a), 1.5 pm (b) et 8 um (c) (Heure UTC).
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Figure 8-15 : Rapport de concentrations mesurées sur la route « coté mer » et « coté falaise » au cours du temps (a) et
en fonction du vent (b) pour des particules de 0.1, 0.4 et 5 um. La droite noire correspond au cas ou la concentration est
identique des deux cdtés de la route.

8.5.2 Modélisation du transport de particules sur la facade nord

ouest de la Réunion

On établit trois profils d’initialisation correspondant a trois vitesses de vent 7, 8 et 9 m.s™. Ils sont
déterminés a partir de la concentration calculée par MEDEX-Réunion (¢. section 8.4.2). Ces
profils sont utilisés pour initialiser MACMod pour les mémes conditions de vent et cinq rayons
de particules (0.1, 0.5, 1, 2.5 et 5 um). Les parameétres de simulation sont regroupés dans le
Tableau 8-5. Les sorties du modéle sont ensuite comparées aux mesures du niveau route (z=10
m) des quatre sites : Saint Denis, Moulin Cader, Petite Chaloupe et La Possession (Figure 8-16).
IIs correspondent respectivement a 0, 4, 9 et 11 km de distance par rapport a la position du profil
d’entrée. Cependant, les mesures de particules prises sur 'ensemble des quatre sites n’ont pas été
effectuées simultanément. Ainsi, nous sélectionnerons des mesures effectuées dans des

conditions de vent similaires a celles du profil d’entrée.
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Vent
: -
Profil d’initialisation
(en x=0)
MEDEX- Réunion
0 g
St Denis Moulin Petite La Possession
Cader Chaloupe

Figure 8-16 : Schéma de la simulation, position des quatre stations a La Réunion et Initialisation de MACMod avec

MEDEX-Réunion

Nombre de
. ) Pas d’espace Hauteur de la Hauteur de l1a
Fonction source mailles .
. horizontal couche de surface CLAM
horizontales
Flux nul 110 100 m 10 m 1000 m
Nombre de mailles Pas d’espace Initialisation avec
. . Pas de temps . ASTD
verticales vertical un profil vertical
31 Mailles étirées automatique Profil log/MEDEX 0
. . Vitesse
Vitesse verticale du Température
horizontale Zone de surf Dépot .
vent air
du vent
Paramétrique .
0 aucune Fairall et al. (1980) 20 °C
(profil log)

Tableau 8-5 : Paramétres de simulation

On effectue des simulations avec des profils de concentration initiale générés paramétriquement

pour les trois vitesses de vent que 'on compare ensuite aux mesures. Le rapport entre les

concentrations calculées par le modele et les concentrations mesurées sont regroupées dans le

Tableau 8-6.
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Uy (m.s) / Rayon

Site 0.1 0.5 1 2.5 5
(um)

9 0.91 1.21 2.36 2.02 5.55
Saint Denis 8 0.42 0.61 0.99 0.81 1.28
7 0.82 0.63 1.03 0.73 1.13
9 1.90 1.60 1.52 1.67 5.13
Moulin Cader 8 3.37 2.07 1.94 1.91 6.69
7 1.01 0.58 0.60 0.49 1.06
Petite 9 0.87 6.20 10.08 5.76 8.67
Chaloupe 8 1.15 3.33 3.97 2.37 3.25
7 1.15 2.79 3.15 1.73 2.11
9 1.86 3.02 3.59 2.64 3.50
La Possession 8 2.37 3.98 3.94 2.45 2.77
7 2.23 3.52 3.55 2.33 3.06

Tableau 8-6 : Rapport concentrations modélisées avec profil automatique sur mesures pour les sites de Saint Denis,
Moulin Cader, Petite Chaloupe et La Possession

Dans I'ensemble, les sorties du modéle tendent a surestimer les valeurs expérimentales,
notamment pour les particules de 5 pm et les mesures a la Petite Chaloupe. En effet, pour les
grosses particules, le coefficient permettant de calculer le profil vertical est déterminé de maniere
moins précise que pour les petites particules. En effet, sur la Figure 8-12, on constate des valeurs
plus dispersées du coefficient lorsque la taille des particules augmente. Pour la Petite Chaloupe,
les conditions rencontrées ne permettent pas de comparer de fagon précise car elles sont

différentes de St Denis, ce qui peut expliquer le rapport élevé.

8.6 Synthese

L’objectif premier de cette campagne de mesures était d’évaluer I'impact d’une nouvelle route sur
la concentration en particules marines sur les falaises. Ma contribution dans ce projet consistait
essentiellement dans la mise en place du couplage MACMod-MEDEX-Réunion. Nous avons
ainsi automatisé le profil d’initialisation de concentration de MACMod a l'aide de concentration
fournie par MEDEX-La Réunion. Ceci a permis d’étudier le transport de particules le long de la

facade nord-ouest de Iile.

Une étude succincte des séries de mesures, nous a permis de constater les effets du trafic routier
sur le transport de particules marines a I’échelle locale. Nous avons également pu mettre en
évidence que la majorité des particules marines ne son pas générées localement mais sont
transportées le long du fetch. Le bruit de fond en particules marines est fort a La Réunion
comparée a la Méditerranée en raison des fetches de plusieurs milliers de kilomeétres. Il est donc

plus difficile d’évaluer les effets de la vitesse du vent sur la production.

De plus, les mesures de distributions granulométriques de St Denis nous ont permis d’évaluer

notre fonction source hors région méditerranéenne. Le facteur de confiance a 68 % entre les
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sorties de MACMod et les mesures est inférieur a 3 pour des particules de 0.5-5 um. Le modele
semble estimer correctement la concentration en particules marines dans les eaux indiennes.
I’étude étant menée sur 3 cas de vent, il serait néanmoins nécessaire de la renouveler pour

d’autres vitesses de vent et d’autres positions géographiques.
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Chapitre 9. MACMod & La prévision

de la Qualité de l'air

9.1 Problématique

L’industrialisation n’a cessé de se développer au cours des XIXeéme et XX siécles favorisant les
problemes de pollution atmosphérique. Des épisodes dramatiques de pollution de l'air ont alerté
I'opinion publique sur les effets des différents polluants rejetés dans 'atmosphere sur la santé. En
effet, durant le grand Smog de Londres, en 1952, les premiers comptes rendus avaient estimé
quil y avait eu 4000 morts (12 000 selon des récentes études) et 100 000 malades a Londres
(Figure 9-1).

Figure 9-1: Le grand Smog de Londres en 1952.

La région Provence Alpes Cote d’Azur (PACA) est délimitée par les Alpes a 'est et au nord, le
Rhoéne a 'ouest et la mer Méditerranée au sud. C’est la premiere région touristique de France et
environ 5 millions d’habitants y résident a ’'année. Elle abrite de vastes parcs naturels, des zones
agricoles, des grands centres urbains (Marseille) et 'un des plus gros sites industriels européens, le
pole de Fos-Berre, d’ou les nombreux axes de transit (aéroports, activité maritime, etc.). Les
sources naturelles et anthropiques de pollutions sont alors multiples : mer, poussicres désertiques,
transport, industries, agricultures, résidences, etc. Le fort ensoleillement ainsi que la composante
marine des aérosols (sel de mer) engendrent une pollution photochimique relativement élevée
comparée au reste de ’'Europe. En raison de toutes ces sources de pollution atmosphérique, la

surveillance de la qualité de Iair est devenue une priorité dans la région PACA.

Différents organismes travaillent sur la prévision de la qualité de lair de Péchelle nationale
(PREV’AIR) a I’échelle régionale (Air PACA). L’idée est d’évaluer MACMod en temps que
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modcle de prévision de PM,, « marins » a I’échelle locale et de le comparer aux modeles de

prévision courant.

9.2 Modélisation des PM1o

9.2.1 Définition

Les PM,, (Particulate Matter) désigne toutes les particules en suspension dans l'air de diametre
aérodynamique inférieur a 10 pum. Ces particules sont particuliecrement dangereuses pour
I'Homme car elles ne sont pas filtrées par le nez ou la bouche lors de la respiration et pénétrent

dans les poumons.

Les seuils en France sont issus, pour la plupart, de directives européennes (¢f Tableau 9-1).

Objectif de qualité Moyenne annuelle 30 ug.m=3

Moyenne annuelle 40 ug.m

Valeur limite Moyenne journaliére 2

ne pas dépasser plus de 50 ug.m>
35 jours par an

Seuil d’information Moyenne journaliere 50 pg.m-

Seuil d’alerte Moyenne journaliere 80 pg.m-3

Tableau 9-1: Seuils réglementaire en France des concentrations en PM10 (Air PACA)

9.2.2 Les cartes prévisionnelles et d’observation des PM1o

a. PREV’AIR

Le systeme PREV’AIR, crée en 2003 par le Ministere de I'Ecologie, du Développement et de
I’Aménagement Durables (MEDAD), résulte d’une collaboration entre 'INERIS, TADEME,
Météo France et plusieurs laboratoires du CNRS dans 'objectif d’étudier 'impact sanitaire et
environnemental de 'ozone, du dioxyde d’azote et des particules d’aérosol (désertique, PM,, et
PM, ).

PREV’AIR génere, diffuse et archive sous forme de base de données des cartes quotidiennes de
prévision et d’observation de la qualité de Iair a échelle de la France et de 'Europe (Figure 9-2).

Les prévisions sont effectuées avec le modéle CHIMERE, décrit dans la section 2.6.1b. Les
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observations sont issues des différentes stations des Associations Agréées de Surveillance de la

Qualité de 1"Air (AASQA).

PREVAIR™
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52
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Prévision du 20/05/2008 pour le jour-méme

54 F 201 2T 4 & T
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Forecast issued on 05/20/2008 for the same day
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9" 10"

b
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c o4 3 2 10 1 2 8 45 § T & 9

10000.000

1000.000

100.000

10.000

1.000

0.100

0.001

0.000
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Forecast issued on 05/20/2008 for the same day

Figure 9-2 : Pic de PMy (a) et de poussieres désertiques (b) le 20 mai 2008 (PREV’AIR)

b.

Centre de recherche météorologique de I'Université de Tel-Aviv

Le centre de recherche développe et améliore des mode¢les atmosphériques pour la prévision

météorologique, climatique et la qualité de lair (poussicres désertiques et aérosols marins),

destinés a la recherche et aux applications semi-opérationnelles.

Le centre fournit des prévisions opérationnelles quotidiennes de la concentration surfacique en

masse des aérosols marins dans 'atmospheére calculées par le modele DREAM-SALT (cf. section

2.6.2a) pour le bassin méditerranéen.

Sea-sall Forecast from 20/05/08_12
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Figure 9-3 : Concentration a la surface marine d’aérosols marins (DREAM-SALT)
le 20 (a) et le 21 (b) mai 2008
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9.2.3 Modélisation des PM19o avec MACMod

Le modele MACMod fournit la concentration en fonction de la taille des particules. Il est donc

nécessaire de convertir les distributions en PM,, par la formulation suivante :

My = fs ST, 3—N dr; -1
P PpST -
10 . 73 d g 0 80

Les PM,, sont par définition des particules inférieures a 10 pm en diametre, soit un rayon de 5
um. Cependant, ils sont généralement déshydratés avant d’étre pesés, d’ou le volume de particules
déterminé en fonction du rayon sec. Les simulations sont effectuées pour un minimum de 10
rayons de particules (0.1, 0.3, 0.5, 0.8, 1, 1.5, 2, 2.5, 3 et 5 um) puis la procédure pmIOconv.m

convertit en PM,.

9.3 Evaluation de la concentration en PM1o a I’'aide de

MACMod

L’objectif est d’évaluer MACMod pour la prévision des PM,,. Les sorties du modeles sont alors
comparées aux cartes générées par PREV’AIR et le centre de recherche météorologique de Tel-

Aviv, ainsi qu’a des mesures effectuées dans la baie de Toulon-Hy¢res durant la campagne
MIRAMER.

Les mesures effectuées a la station de Porquerolles et sur le navire Atalante sont converties en
PM,,. Nous sélectionnons 9 séries de données correspondant a des conditions météorologiques
différentes regroupées dans le Tableau 9-2. Les séries de mesures acquises sur le navire
correspondent a des durées d’une trentaine de minutes environ. Sur Porquerolles, les mesures ont
été moyennées sur la journée et sur une période de deux heures correspondant au pic de
concentration en particules. Les cartes fournies par PREV’AIR (CHIMERE) sont des valeurs
moyennées sur la journée ou des valeurs pics. DREAM-SALT donne des estimations de la
concentration toutes les 6h. Les simulations MACMod ont ¢été effectuées dans les conditions

similaires aux conditions de mesures de ’Atalante.

Le Tableau 9-2 regroupe les différentes valeurs de PM,, mesurées et calculées par les modeles
CHIMERE (fournies par PREV’AIR), DREAM-SALT (fournies par 'Université de Tel-Aviv) et
MACMod utilisant la fonction source de Demoisson et al. (2013). Notons que CHIMERE prend
en compte I'ensemble des sources continentales (naturelles ou anthropiques), désertiques et

marines, DREAM-SALT et MACMod uniquement les sources marines. Les stations de mesures
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de ’Atalante étant a plusieurs dizaines de kilometre des cotes, les sources de particules sont donc

essentiellement marines, particulicrement par vent fort ou la dispersion est importante.

Date Vent Fetch Stations Porquerolles CHIMERE DREAM- MACMod

(mai 2008) (m.sT) (km) Atalante Moy Pic Moy Pic SALT

15h45 11.8 300 14 16
18 19h25 10.3 320 10 46 15-20 -5 18
19 7h 8.7 50 16 6-10 10-15 1-5 11
21 15h30 9.8 350 10 203 229 6-8 10-15 1-5 12

7h10 4.6 130 5 3
22 13h 5.7 170 7 154 232 8-10 10-15 1-5 5

17h50 6.2 200 6 7

12h10 19 30 11 20-30 (}11)2 11
27 45-75 50-75 13

15h15 27.8 20 14 5-10 (h) 23

Tableau 9-2 : PM;y mesurés durant la campagne MIRAMER (conversion distribution en PMjg) comparés aux
prévisions de PREV’AIR, au mod¢le DREAM-SALT et aux simulations MACMod.

Nous constatons que les mesures effectuées a Porquerolles sont tres supérieures aux autres
valeurs, d’un facteur 20 environ, en raison du surplus de production local (¢ section 5.3.2). Les
concentrations calculées par MACMod sont tres proches des mesures de ’Atalante. Ces résultats
étaient attendus car ils sont équivalents a ’étude menée sur les distributions de particules dans la

section 6.4.

DREAM-SALT tend a sous-estimer la concentration mesurée. Nous pouvons supposer que sa
faible résolution (0.3°, environ 33 km) est a 'origine de ces résultats. De plus, les stations de
mesures sont a proximité des cotes (entre 10 et 100 km), ce qui correspond aux frontieres du

domaine de calculs en termes de production marine.

La tendance entre les sorties du modéle CHIMERE et les mesures sont trés variables. Les 18, 19
et 21 mai, les mesures sont plus proches des valeurs pics. En effet, les mesures ont été effectuées
en pleine mer durant les périodes de vents les plus forts de la journée, ou la production en
particules marines est maximale. Lors de I’épisode de vent fort du 27 mai, CHIMERE surestime
fortement les mesures de ’Atalante (facteur 5). En effet, le vent orienté est-sud-est correspond a
des fetches de plusieurs centaines de kilometres dans la baie de Toulon et de Marseille.
Cependant, durant acquisition des données, le bateau était abrité par le cap Sicié en raison de la
forte houle. Les mesures se sont donc effectuées dans des conditions de fetches courts. Or, les
simulations CHIMERE possedent une résolution de plusieurs kilomeétres, les effets locaux sont
donc peu pris en compte et les valeurs de PM,, relevées correspondent a des fetches longs. Cest
pourquoi, dans ce cas-ci, nous observons de fortes différences de concentration entre les mesures
et CHIMERE. Suivant les cas étudiés, il est nécessaire d’utiliser des modéles locaux pour

compléter les informations fournies par les modeles a plus grande échelle.
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Chapitre 9. MACMod & La prévision de la Qualité de I'air

9.4 Synthese

I’objectif principal de ce chapitre était d’évaluer MACMod en tant que modéle de prévision de la
qualité de l'air en termes de PM,,. Des mesures effectuées durant la campagne MIRAMER pres
des cotes provencgales (entre 10 et 100 km), ont été comparées aux concentrations de PM,,
calculées par les modeles CHIMERE (PREV’AIR), DREAM-SALT et MACMod.

La performance de DREAM-SALT a été¢ démontré par Kishcha et al. (2011), lors de
comparaison entre des mesures effectuées a Lampedusa et les sorties du modele dans des
conditions de pleine mer. Dans le cas de notre étude, le modele possede une résolution trop
faible et les mesures sont effectuées a proximité des cotes, soit aux frontieres du domaine. Le
modele peut sous-estimer d’un facteur supérieur a 3 les mesures. Le modele CHIMERE
(PREV’AIR) fournit des estimations de la concentration en PM,, treés proches des mesures.
Cependant, le modele possédant une résolution de plusieurs kilomeétres, il ne prend pas en
compte les effets locaux. Quant au modele MACMod, nous observons les mémes résultats que
lors de I’étude des distributions de la section 7.3 (mémes mesures), c'est-a-dire, ses sorties sont
trés proches des mesures. Par conséquent, les concentrations calculées par MACMod sont

également proches de CHIMERE en I'absence d’effets locaux.

Pour compléter I’étude, il aurait été intéressant de comparer les modeles avec d’autres mesures de
PM,, acquises en mer. D’un coté cela aurait permis de comparer directement des PM,, entre eux
et donc de réduire les erreurs dues aux formules de conversions. D’un autre c6té, nous aurions

pu vérifier si MACMod fonctionnait aussi bien dans d’autres cas.
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Perspectives

Bien que le role majeur joué par les aérosols atmosphériques dans de nombreux processus
physico-chimiques de la couche limite atmosphérique soit reconnu (IPCC, 2013), il est encore
difficile de fournir une estimation fiable de leur influence sur I’évolution du climat. Ceci est en
partie due a de grandes variations spatio-temporelles du fait de leurs origines diverses (naturelles
et/ou anthropiques), de leur transport et des transformations qu’ils subissent durant leur
parcours. En zone méditerranéenne les sources d’aérosols sont multiples (mer, poussicres
désertiques, transport, industries, agriculture, efz.). De plus, le fort ensoleillement ainsi que la
présence de sels marins dans une atmosphere polluée favorisent également une pollution
photochimique importante. La connaissance de la source et du transport des aérosols marins en
Méditerranée représente un enjeu important dans la surveillance de la qualité de T'air et des

modeles climatiques.

I’objectif principal de cette étude était d’approfondir nos connaissances concernant les processus
de génération et de transport des aérosols marins en zone cotiere méditerranéenne et d’améliorer
les performances du modele de transport MACMod (Marine Atmospheric Concentration Model)
développé au laboratoire MIO.

Dans un premier temps, les performances de MACMod ont été évaluées a partir de mesures
expérimentales acquises durant la campagne MIRAMER en mai 2008. Les simulations effectuées
a l'aide de MACMod pour différents cas ont permis de mettre en évidence 'importance des flux
de dépot et surtout de production marine. I.’amélioration du modele MACMod a consisté dans
un premier temps a réévaluer le flux de production primaire de 'aérosol marin. Pour ce faire,
nous avons d'abord étudié Tinfluence des différents parametres météorologiques et
océanographiques sur la concentration en aérosols mesurée dans la CLAM lors de la campagne
MIRAMER. Notre analyse a permis de mettre en évidence l'influence des caractéristiques du
champ de vagues sur la production des particules marines. La fonction source caractéristique de
la région méditerranéenne nord-occidentale a ensuite été déterminée a partir d’'une méthodologie
originale basée sur I'implémentation du modéle MACMod sur la zone d'étude grice aux données
acquises durant la campagne MIRAMER. La nouvelle fonction dérive du modele de Monahan et
al. (1980). Elle différencie les gouttelettes issues de I’éclatement des bulles a l'interface air-mer, les
gouttes de jet et les gouttes de film, et prend en compte les caractéristiques du champ de vagues
dans le taux de déferlement W, écrit en fonction de I’age des vagues. La nouvelle fonction source

(Demoisson et al., 2013) a été ensuite validée a partit de données acquises pour différentes
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conditions météo-océanographiques (fetch de 20 a 350 km et vent de 4 a 28 m.s™). Le rapport
entre les concentrations mesurées et calculées par MACMod est réduit a 3 (facteur de confiance
68%) dans la gamme de taille 0.5-5 um, alors qu’il était de 'ordre de 10 dans la configuration
d’origine. Par ailleurs, des comparaisons ont été effectuées entre les calculs du modele et les
distributions volumiques intégrées sur la verticale fournies par le réseau AERONET de 7 stations
en Méditerranée (Palma de Mallorca, Lampedusa, Ersa, Oristano, Messine, Porquerolles et le
Frioul). Les résultats obtenus montrent que MACMod fournit une estimation correcte de la

quantité d’aérosols dans une colonne d’air.

Le modé¢le MACMod permet donc des prédictions de concentration en aérosols marins de bonne
qualité pour la gamme de taille 0.5-5 um dans des conditions météo-océanographiques étendues.
Cependant, lors de vent offshore ou de fetch court, des particules de source autre que marine
peuvent étre implicitement prises en compte dans les distributions granulométriques
(MIRAMER) ayant permis d’établir la fonction source. C’est pourquoi, nous avons étudié la
composition chimique des aérosols pour des conditions de vent variables (conditions cotieres,
Mistral et conditions méditerranéennes) mesurées lors de la campagne Porquerolles 2007
(Piazzola et al. 2013; Piazzola et al. 2012; Sellegri et al. 2001). Ceci a d’abord confirmé que la
contribution marine dans les échantillons d’aérosols dépend essentiellement de lorigine des
masses d’air et de I'intensité du vent. Par Mistral, le fort vent disperse les particules continentales
et génere des particules marines malgré les fetches courts. Lors de vents cotiers, généralement
faibles, les masses d’air se chargent en particules continentales avant de survoler llle de
Porquerolles. La composante marine est alors faible. Les masses d’air circulant en Méditerranée
(fetch long) se chargent en particules marines mais également en particules anthropiques et
terrigenes originaires du Golfe de Génes. Le transport sur des longues distances de particules
favorise les réactions avec les autres composés de I'atmosphére, nous observons alors une
déchloronisation des sels de mer. Des simulations avec MACMod ont été effectuées pour ces
trois conditions de mesures. Les sorties du modele ont été converties en concentrations
massiques et comparées aux masses totales et aux masses de sels marins des échantillons mesurés.
Nous avons montré que MACMod surestime la concentration en sels de mer et estime
correctement les concentrations en aérosols marins puisqu’il semble peu tenir compte des
composantes tetrigénes et/ou anthropiques des aérosols submicroniques. Pour prendre en
compte les patticules de source terrigéne et/ou anthropique dans le modéle, il est nécessaire de
poser les conditions aux fronti¢res en linitialisant avec un profil vertical de concentration en
aérosols a I'entrée du domaine de calcul. Le profil vertical est spécifique a la source des particules

étudiées et aux conditions météorologiques.

Nous avons souhaité évaluer les performances de MACMod dans des conditions purement
marines. Pour ce faire, une comparaison des calculs du modele avec des mesures acquises sur la
cote de I'lle de La Réunion a été mise en place. Les résultats obtenus montrent des performances
correctes avec la nouvelle fonction soutrce (facteur de confiance a 68 % inférieur a 3 dans la

gamme .0.5-5 um). De plus, grace a cette étude nous a avons mis en place le couplage MACMod-
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MEDEX-Réunion qui permet de modéliser le transport en initialisant le modele avec un profil
d’entrée déterminée a I'aide de MEDEX-Réunion. Cependant, le choix du profil reste difficile

puisqu’il varie en fonction des conditions météorologiques au moment de ’étude et antérieures.

Un des objectifs de ce travail était également d’utiliser MACMod comme une aide dans ’étude de
la qualité de T'air, notamment en évaluant la contribution marine dans les PM,,. Nous avons
modifié le modéle pour que les concentrations en particules soient directement converties en
concentration massique et en PM,, par le modéle. En comparant les PM,,, calculés par MACMod
aux sorties des modeles CHIMERE et DREAM-SALT et a des mesures (MIRAMER), nous
avons montré que CHIMERE et DREAM-S8alt ne prenaient pas en compte les effets locaux,

contrairement 2a MACMod.

Méme si nous avons mis en place un outil de modélisation fiable pour Iestimation de la
concentration en aérosol marin, beaucoup de travail reste encore a effectuer tant les processus
d’écoulement du vent, la stratification atmosphérique, 'interaction vent-vagues et le choix des

conditions aux frontieres sont complexes.

Une premicre perspective consiste a pouvoir tenir compte des différentes origines de particules et
des transformations qu’elles subissent au cours de leur transport. MACMod étant limité a ce
niveau-la, nous devons I'imbriquer dans une chaine de modeles. C’est pourquoi, nous avons
procédé a linstallation des modéles de chimie-transport CHIMERE et WRF-Chem au sein du
laboratoire. La suite de ce travail consisterait donc a utiliser CHIMERE ou WRF-Chem comme
condition d’entrée a MACMod. Par ailleurs, nous envisageons de faire tourner ces modeles de

chimie-transport avec notre fonction source.

De plus, un deuxieme axe de recherche serait intéressant a développer concernant la dynamique
des aérosols. La description de l'interaction vent-vagues doit étre améliorée dans MACMod. En
effet, nous considérons un vent moyen le long du fetch. Il semble important d’avoir une
meilleure description de I’écoulement au dessus des vagues déferlantes, notamment pour établir

les profils d’humidité relative.

Enfin, dans le cadre de la qualité de I’air, il est nécessaire de développer un module appliqué a la
zone terrestre. En effet, MACMod est un modéle purement marin ne prenant pas en compte
I'orographie. Le couplage avec des modeles locaux spécifiques aux zones urbaines ou terrestres

permettrait de mieux étudier la zone de transition terre-mer.
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Annexe 1 : Expression de la fraction de

couverture moutonneuse

Auteurs o A Lieux de mesures
W(ppm) = & Ui* (m/s)
Monahan & O’Muircheartaigh (1980) ;:gg}g:g g’gé
Marks (1987) 2,54.10-6 3,58
Wu (1988) 1,7.10-6 3,75
Hanson & Phillips (1999) 2,04.10-7 3.01 Golfe d’Alaska

W(ppm) = o« U*A (cm/s)

Wu (1988) 0.2 3
W(ppm) = o Uso-§)* (cm/s)
o B A
Stramska & Peleski (2003) 4,18.10-5 3 4,93
W(ppm) = 2(Us-B)* (cm/s)
Stramska & Peleski (2003) 8,85.10-7 3 15.34

W(ppm) = uEans
Hanson & Phillips (1999) 3,4.10-3 1,5

W=£(X,U10)

X 0.22
Massel (2007) W = exp (—0.587 X <5—2> >
10
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Annexe 2 : Récapitulatif des differentes

meéthodes de détermination du flux de

production d’aérosols

marins

Otrdre de Tvpe de Facteur
Méthode Flux grandeur yp Mesures requises d’incertitud
gouttes
r80 (um) e
Stead state Distribution en taille des 3
drv dz osition Efficace 3-25 Jet particules 5
yaep Vitesse de dépot sec
Ratio whitecap 7
Whitecap Interfacial <10 Film, Jet Flux de p roduction 61.1 fonction 37
de la taille des particules par
unité de surface de whitecap
Concentration Distribution en taille en
oncentratio Efficace <10 Film, Jet fonction du fetch et de la -
buildup
hauteur
Nombre de gouttes par bulle 2
Bubble Interfacial <100 Film, Jet Distribution en taille des bulles 14
Vitesse d’ascension des bulles 2
Micromet Distribution en nombre
crometeo- Efficace <10 Film Flux vertical 2 10 m en fonction -
rological .
de la taille
Flux pres de la surface en
fonction du fetch et de la taille
Along-wind . > Jet, Spume des particules
flux Interfacial =50 (Film) Distance horizontale moyenne
de transport en fonction de la
taille des particules
Direct Interfacial =500 Spume Comptage par vidéo ou photo -
observation - p pragep P
.Vertlca.l Interfacial =250 Jet, Spume  Flux vertical pres de la surface -
impaction
Distribution en taille 4
Statlst.lchal wet Efficace < Film, Jet Te’rn.ps. _moyen entre les 2
deposition précipitations
Hauteur de la CLAM 2
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Annexe 3 : Exemple de fonctions

sources
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Domaine de validite

Référence Méthode Formulation
. Vent Temp ean
Taille (um) (m.s) (,}E)
dF _ge
— = 137303 % 73 % (1 + 0.057r105) % 1011%¢ £80=:
Monahan et al (19846) Whitecap ar =20
Avec B = (0.38 — logr)/0.65 0.3-20
dF Z 4 [ P (E r )]
dr ' Ty N
. o Steady state drv =12 . B0= .
South et al (1993) T : = 34 -
deposttion f1=3.1,£2=33, 01=21um, 02=92 um 1-25
log Al = 0.0676U+243, log A2 = 0.09391J1/2-1.476
dF 9.06 X107t xr 1 xF n=37.3-73
2y =] 310 x10° X772 x F o
W (1993) Along-wmd fhux r 387 %10 xr S F 0=73-130 -
Avec F = 8.7 x 1075 x g0-875%0w 0=150
2F _ 11 xe23xUn 5 D165 w ¥/ (1) 1
) Whitecap (zone de d4b ' R 0-9 (1)
De Leeuw (2000) N D0=1.6-20 =16
st & —axD¥Q
dD -
- . Micrometeo /corrél dF .
Nisson et al (2001) — = 1.9 x 10%* exp(0.46 U, ) D=001 4-13 -

ation turbulente

dr
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dF EE N, [ Cagr—lagRjz}
= — & -
dlogr = v 2mlogo; e 2(loga;?)

Model/Feeld 80=
Vignati et al (2001) N1=10(0.093U7+0283), R1=02um et 51=19 6-17 =13
(sutf zone) 0.04-13
NZ=10(0.042210+0288), R2=2um et o2=2
N3=10(0.06917-3.5), R3=12um et 03=3
daF _ I y dlN
dr  f dr
Steady drv ref
Hoppel (2002 tea T\.- | state 1
depositon EXE .
) R _ [paD
ATEC Zppp = (Href) et = (_18?;1 )
E — CZA_E—c[xln:ra_.-"rﬁz
dr L £80=
De Leeuw et al (2003) Model/Freld . 0-9 =16
Al=141u+098 ; A2= 051u-1.82 0.063-7 995
Cl =-01u+169;C2=109etc = (024ut04)z104
dF g
ar = 13730734 % y~4 % (1 + 0.057r345) x 101607
Whitecap / ) _ 180=
G £ ﬂ]_ I.AZDDM. ! _ — Q01T L _ 0.433—log r _ :ZD
- T Monahan modifié A=471(1+6r) t B = 0.433 0.007-0.2

© est un paramétre ajustable contrélant la forme de ba
distonbution en talle des parbicules
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¥ wa,T+8)
dlogDp . .
Martensson et al (2003) Whitecap Ak=c4Dpé + 3Dp3 + <2Dp?2 + c1Dp + oD Dd=002-22 -2-25
Bk = d4Dp4 + d3Dp3 + d2Dp2 + d1Dp +d0
_  Statistical Wet dF 180=
Lewss et Schwartz (2004) Deposition dlogr = Hepam * M{Tep ) /Tover 011
Micrometeorologica D=0.1-1 -
_ . 1.9 x 10° exp(0.23 Uyp) (a) 41
Geever et al (2003) 1/ corrélabon = { ramb =0.003-
‘ 6.5 x 104 0.25 U b T
furbulente exp( 10)  (b) . 18
3
df WZA
What iz d =V i
Clacke et 2l (2006) TP lEeme e dloghp &y Dd=0.01-8 =25
su.:f;
A; = Bo+ B1Dy + BaDyp" + B3Dy° + BaDy* + BsD,°
AFery (70 exp(0.21 x Uyg) rgpexp (—0.57g0)) 80 <17
Steadv state dry dlogrey L —-0.117%,
deposition =P T, 0.25-7.5
Petelski & Piskozub (2006)
Micrometeo./gradze dF

nt

dlogr

= 1.2 x 10% exp[0.52U,, — (0.05U,5 + 0.64)1,,.5]

X Tamb

Andreas et al (2007)

dF

dr

= 0.4exp(rgy(0.52 Uyg + 0.64))
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Aicrometeo.
MNorms et al I:EDDB-:; [ corrélation ? = aﬁexp(glﬂlu}
turbulente T
009
dF P\ 7D, +3103
EZWTE-‘FSW-]-GG T
P 2+ exp(—D—)
P
Sofier et al (2011 Ffectif D:=001-10  -2-23 3=0%r
otev etal [£ULL) eitect 1+0.05D405 0.274+logly > aT VL Temed 330y
ottt A _ = _"="F o o b
—£—.10 (1.::153xp( ( — ) )
Avec Ty (T, D, ) = @Dy}, o6 Ti=[25, 15, 5, -2
ai=[1,0.48, 0.15, 0.092] et bi = [0, -0.36,-0.88,-0.96]
= _ pcx 1pal1i-wep?)
dD L
Van BEik et al (2011) (zone de surf) D=05-10 WED=10-
an Byt etal (<014 \zone de surl) a=10 b=-035 et c=-13 St 200 Wen-2

WED = —3 + 35H,
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ARTICLE INFO ABSTRACT

Article history: A model for the aerosol transport in the lower atmosphere is of great interest for studies on air
Received 9 November 2012 and water quality. One of the difficulties of such a model is to provide the accurate source
Received in revised form 11 April 2013 terms. In particular, for maritime environment, the production of particles generated at the

Accepted 18 April 2013 air-sea interface by breaking waves largely varies in time and space (Piazzola et al, 2009).

More particularly, near the coastal zone, the sea-spray aerosol fluxes depend on the
Keywords: development of the wave field. The present paper proposes some improvement of the model
Coastal aerosols MACMod, published by Tedeschi and Piazzola (2011), which is dedicated to the transport of
Atmospheric models aerosol particles in the marine atmospheric boundary layer (MABL). Taking benefit of the

?E?&;pr&ys experimental campaign MIRAMER conducted in the French Mediterranean in 2008, a new
sea-spray source function has been introduced in the latter version of the model MACMod.
This consists in a revisited version of the whitecap dependant formulation established by
Monahan et al. (1986). The simulations were then validated using aerosol size distributions
recorded on board the ship “Atalante” for different wind speeds. Error calculations show a
good performance of the model since it predicts the aerosol concentration to within a
maximum factor of 3 for particle radii between 0.5 to 5 pm.
© 2013 Elsevier B.V. All rights reserved.
1. Introduction transported to depths of several meters. When the bubbles
rise and reach the surface, they burst and produce two kinds
Aerosol particles affect climate by scattering and absorb- of droplets: film drops and jet drops. Detailed studies of the
ing radiation (Charlson et al., 1992}, and may affect the heat production of jet and film drops were made by observing the
budget. Among them, the particles generated at the air-sea artificial burst of a single bubble (Blanchard, 1963, 1983:
interface by breaking waves represent a major component of Resch and Afeti, 1991, 1992).
the natural aerosol (Andrae, 1995). Sea-spray aerosols are Sea-salts dominate atmospheric deposition in maritime
mechanically produced by the interaction between wind regions (Gustafsson and Franzen, 1996: Farrell, 1995).
and wave: when the wind speed increases beyond a critical However, the fate of marine aerosols in the marine atmo-
value, waves break to dissipate the excess of energy. This is sphere is still largely unknown. A model for the aerosol
accompanied by the occurrence of whitecaps (Monahan and transport in coastal areas is then of great interest for a large
O'Muicheartaigh, 1980) and the primary marine aerosol number of applications among them, climate change and
production is directly related to the whitecap fraction, studies on air and water qualities. Tedeschi and Piazzola
which is defined as the fraction of the sea surface covered (2011) presented the development of the marine aerosol
by breaking waves, commonly denoted as W. Air entrained concentration model (MACMod), which is a 2D unsteady
into the water breaks up into bubbles, which may be model dedicated to the atmospheric transport of marine
aerosols in the marine atmospheric boundary layer (MABL).
" Corresponding author. Tel.: +33 494142082; fax: +33 494142448, However, such a transport model needs to implement an
E-mail address: piazzola@univ-tin.fr (]. Piazzola). accurate source term for the sea-spray particles. Uncertainties

0169-8095/% - see front matter © 2013 Elsevier B.V. All rights reserved.
http://dx.doi.org/10.1016/j.atmosres.2013.04.002
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on the sea-spray source function are still large (see Lewis and
Schwartz, 2004). In particular, in coastal areas, the sea-spray
production through breaking waves depends on both the
fetch and the wind speed conditions (Piazzola et al., 2002).
The present paper proposes to improve the MACMod pre-
dictions by introducing an accurate sea-spray source function
(hereinafter S3F). To this end, the MACMod model was
implemented in the Mediterranean coast using aerosol data
acquired during the experimental campaign MIRAMER
conducted in the French coastal Mediterranean area in 2008
on board the oceanographic vessel “Atalante.” Using the
aerosol size distributions measured in different geographical
locations south off the French coastal zone, a new source term
has been introduced in MACMod. To this end, the Monahan
et al. (1986) formulation, depending both on the aerosol
radius and the whitecap fraction, has been revisited. First, a
separated approach was used for both the film and jet drops,
accounting for the different radius modes. Then, a new
sea-state dependent model was used for the evolution of the
whitecap fraction. The simulations were then validated with
the help of aerosol size distributions recorded on board the
ship “Atalante” for different meteorological conditions.

2. Field site and experiments

Measurements of aerosol concentrations have been
conducted during the campaign, MIRAMER, which took place
from May 15 to 28, 2008, in Toulon-Hyéres bay (Fig. 1a) in the
French Mediterranean, between 5.4 and 6.25° east longitude
and between 422 and 43.2° north latitude. The region is
exposed to air masses from the open sea, which corresponds to
infinite fetches as defined by the criterion applied for fully
developed sea conditions (Hsu, 1986), as well as to air masses
originating over the European mainland, with short fetches,
that represent continentally polluted conditions.

During the MIRAMER experiments, aerosol size distribu-
tions were acquired on board the ship “Atalante” (see Fig. 1b).
The ship was equipped with mmeteorological sensors which
provided the wind speed and direction, the relative humidity
and air pressure. In addition, aerosol size distributions in
the 0.1-95 um size ranges were recorded using two particle
measuring systems: the active scattering spectrometer probe
(ASASP) and the classical scattering spectrometer probe
(CSASP) located at an elevation of 10 m height. The data
accumulation period was 1 min, and the data were stored as
the average over a4 mininterval. Polynomial fits of 1st and 5th
orders in Log (dN/dr) versus Log (r) space were made to the
distributions to facilitate the analysis. It should be noted that
the PMS probes use a small inlet through which losses during
the sampling are reduced. The transport efficiency is consid-
ered optimal for the aerosol sizes below 15 pm (Willeke and
Baron, 1993), which is the range of interest for the present
study. Prior to the experiments, the probes had been calibrated
with latex particles of known sizes. For this type of optical
counters, the calibration for sizing is relatively easy thanks
to calibrated latex spheres but the calibration for numbers
remains a delicate operation and is more complicated to
conduct. About the uncertainty of such optical probes, a
minimum of a factor of 3 is expected between the aerosol
concentration data simultaneously measured using two probes
of the same type at the same location (Cohen, 2008 person.

communication; Reid et al., 2006). In addition, wave charac-
teristics were recorded using a wave buoy that was moored ten
miles south of the coasts (Fig. 1a). Nine different meteorolog-
ical and oceanographic conditions are selected for this study
(see Table 1).

3. The Mediterranean aerosol concentration
model, MACMod

The Mediterranean aerosol concentration model, MACMod,
is a two-dimensional unsteady model developed to describe
the evolution of aerosol concentrations in the marine area (for
more details, see Tedeschi and Piazzola (2011)). The budget
equation is integrated over a Cartesian grid (regular in the
horizontal direction and stretched in the vertical direction),
using the finite volume method (Patankar and Spalding, 1972).
The environmental data such as the wind velocity, the friction
velocity and the air and sea temperatures, can be either pre-
computed with a meteorological model for a real case modeling
(Pezzoli et al,, 2004; Guenard et al., 2006, for applications to
the Mediterranean coast), taken from a theoretical parameter-
ization (this will be the case for the present study) or set to a
constant value. The environmental data can be updated
regularly with time (which is especially relevant when using a
mesoscale meteorological model to drive MACMod). Sub-
routines were developed for each physical process, such as
the aerosol source function, aerosol deposition on the marine
surface, gravitational settling or turbulent dispersion. The user
can select from various expressions to model the underlying
physics. According to use, an empirical vertical profile of aerosol
concentration can be applied in input of the model following
the work of Piazzola and Despiau (1997, 1998). In the present
study, the initial aerosol concentration was taken to be zero.

In MACMod, the Monahan et al. (1986) formulation
(hereinafter M86) is used to model the aerosol flux at the sea
surface in open ocean. In the present study, this formulation
was improved using aerosol size distributions recorded during
the MIRAMER campaign, in order to better account for the
north Mediterranean conditions.

4. Sea-spray source function-whitecap fluxes

The primary marine aerosol source function describes the
surface flux of sea-spray aerosols, i.e., the number of droplets
per increment droplet size produced per unit surface area
and per unit time (in pm~ ' m™2 s71). The particle size may
be expressed as ry (or Dy) or rgy (or Dgg), i.e. the radius (or
the diameter) corresponding to relative humidity RH = 0%
or RH = 80%. Furthermore, the sea-spray source function,
hereinafter S3F, can also be related to the radius at formation,
ie. ro. The original M86 formulation provides the size
resolved number flux at 80% relative humidity for aerosol
particles of radius rg, as follows:

LT (1)
drgg drgy

where W is the whitecap coverage fraction, T represents the
time constant characterizing the whitecap decay and dE/drgg
is the number of droplets produced during the gradual decay
of a whitecap surface unit per increment of droplet radius
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Fig. 1. a: The yellow pins show the locations of the aerosol size distribution samplings made on board of the “Atalante” from the 18 to the 28 May 2008. Each location is
numbered from 1to 9. The green pin shows the location of the buoy. b: The mast of the ship Atalante equipped with the two particle measuring systems and meteorological
sensors at an elevation of 10 m height.
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Table 1

Details of the various meteorological and oceanographic conditions during
the MIRAMER campaign. The left column indicates the number of each
location of aerosol sampling, as reported in Fig. 1a.

No Wind speed Fetch Wave height Number of aerosol
(ms™") (km) (m) spectra
1 4.6 130 1.2 8
2 5.7 170 1.2 16
3 6.2 200 1.1 11
4 8.8 50 1.2 8
5 9.8 350 1.9 12
6 103 320 1.4 12
7 11.8 300 2 22
8 19.0 30 25 8
9 27.8 20 25 8

(in m~? pm™1'). The whitecap coverage fraction was expressed
by Monahan and O'Muicheartaigh (1980) as follows:

W =371 x 10 U3, (2)

The formulation for dE/dr was established on the basis of
measurements of aerosol production laboratory-simulated
whitecaps. In M86, dE/drgg is given by:

dE 6. —3 1.05
g = 126107 x(1+0.057r80 )
% 101,199}(;1(—32) (3)
with
B_ 0.380— log i’so_ (4)

0.650

To establish a sea-spray source function characteristics of
the Mediterranean area, we have adapted the M86 formula-
tion, which is based on tank experiments using artificial waters,
to the aerosol data acquired during the MIRAMER campaign.
Three various conditions have been selected corresponding to
low and medium wind speeds of 46, 9.8 and 11.8 m s~ ! and
relatively long fetches (more than 100 km) which attenuate
the influence of continental particles. Of course, another
numerous aerosol spectra were acquired during the campaign
(see Table 1), which have been used to validate the new S3F.

To improve the predictions of the transport model
MACMod, we need to provide an accurate formulation for the
sea-spray function from bubble bursting processes over the
study area. In coastal areas, the sea surface production depends
on the wind speed that could be in turn accompanied by
variations of oceanographic parameters. As outlined above, this
paper focuses on the whitecap dependent formulation noted
MB86. First, the M86 formulation was revisited by separating the
production of drops into several modes (Section 4.1). Then, a
new wave dependent model for the whitecap fraction, W, was
introduced to better take into account the sea state character-
istics (Section 4.2). The modifications were made according to
the aerosol size distributions measured during the MIRAMER
campaign.

4.1. A new whitecap dependent formulation for the sea-spray
fluxes

The aerosol concentrations calculated by the MACMod
model using M86 were compared to the ones measured on
board for three different wind speed values, i.e., 4.6, 9.8 and
11.8 m s~ . The results were reported in Fig. 2a to c. We can
note substantial differences between the MACMuod calculations
and the aerosol data. The model overestimates the concentra-
tion values for particles of radius larger than 0.5 pm, and more
particularly in the 1-3 um size range. In contrast, the predicted
concentrations are rather underestimated for radii smaller than
0.5 um. This is explained by the fact that the formulation M86
is plotted on one radius mode of about 2.4 ym, while the
experimental data have two radius modes of about 0.3 pm
and 3 pm in addition to the Aitken mode. To obtain a good
agreement between the MACMod calculations and the exper-
imental data, we have established a new formulation by
separating the Gaussian term of the M86 formulation into
three Gaussian terms, one for each mode. This leads to:

3
B —
E  126%10° x 13 (1+0057r%) x 10F" (5)
drggy
with

A, =4.5,A, = 0.408,A, = 0.931.

The coefficients B; are then expressed by:

~ —1.53—logyy g

" 0 510'515
_ —U.o1— 1080 I'se 6
By = 0.57 ®)
B _ 0.57—logy g
3T 0.52 :

In Fig. 3, the aerosol distributions recorded for the three
wind speeds outlined above were compared to the MACMod
outputs using Egs. (5) and (6). Fig. 3 shows that the
introduction of the new formulation for the term dE/dr in
the MACMod model leads to a good performance of the
model for particles of sizes between 0.1 and 10 pm, especially
for wind speeds of 9.8 ms~' and 11.8 m s~ . For a wind
speed of 4.6 ms~ !, we can note that the model slightly
overestimates the concentrations. To obtain a better perfor-
mance, the formulation used for whitecap fraction was then
modified (see Section 4.2).

4.2. A sea-state dependent model for the whitecap fraction

The sea-spray production also depends on the sea state. In
coastal areas, the vicinity of the shoreline can induce the
occurrence of a fetch and different states of development of
the wave field. This affects the breaking wave process (Lafon
et al., 2004). To improve the predictions of the MACMod
model, we have then also modified the formulation of the
whitecap fraction, W, as expressed in Eq. (2). Since the work
of Blanchard (1963), substantial improvements in knowledge
of the variation of the whitecap coverage have been obtained
using wind speed (e.g., Monahan and O'Muicheartaigh, 1980,
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Monahan et al., 1983) and friction velocity (Lafon et al., 2007;
Kraan et al, 1996; Massel, 2007). To address the evolution
of the whitecap fraction for developing wave fields, the
whitecap formulation can be expressed as a function of the
wave-age, which is defined as the ratio between the wave
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phase velocity G, and alternatively the wind speed U or the
wind friction velocity, u-. The wave age is known to be
strongly related to the wave-field development (Kraan et al.,
1996). During the MIRAMER campaign, the peak frequency
was measured by a buoy anchored south of Porquerolles
Island. The wave velocity C, was then determined using the
following formulation:

g ;
C = m (7)
where f, is the spectral peak frequency and g the acceleration
of the gravity.

Several expressions for the whitecap coverage formula-
tion can be found in the literature. The whitecap model of
Lafon et al. (2007), developed for the northern Mediterra-
nean region, depends on the wave age using the wind speed
at an elevation of 10 m height. [t can be summarized as,

70(G /U )8'5 for C,/Uyg <0.69
= —41
0.65 (Cp/um ) for C,/Uyq > 0.69

where Uy is the wind speed referred at 10 m height.

Another wave age dependent formulation expressed as a
function of the wind friction velocity was proposed by Kraan
etal. (1996):

C —2.08
W(%) =96 (—p) 9

u:t

where u, is the wind friction velocity.

It is well recognized that the model by Lafon et al. (2007)
is more particularly recommended for young seas (De Leeuw
etal.,2011). For developed seas characteristics of large fetches,
as observed during the MIRAMER campaign, it can be relevant
to use another wave age dependent expression. Using a statis-
tical analysis of data acquired during the MIRAMER campaign
(reduced to the three previous wind speeds), we obtain the
following formulation:

*

(& —2.708
W(%) = 4169 (—p) . (10)

Fig. 4a to ¢ shows a comparison between the particle size
distributions recorded on the ship “Atalante” during the

Fig. 2. a: Comparison of particle size distributions recorded on the ship
“Atalante” during the MIRAMER campaign (the squares, the diamonds and the
circles) and the ones calculated with MACMod using the M86 source function
(the line) for a wind speed of 46 ms™' and a fetch of 130 km in the
Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra were normalized to a relative
humidity of 80%. b: Comparison of particle size distributions recorded on the
ship “Atalante” during the MIRAMER campaign (the squares, the diamonds and
the circles) and the ones calculated with MACMod using the M86 source
function (the line) for a wind speed of 9.8 m s~' and a fetch of 350 km in the
Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra were normalized to a relative
humidity of 80%. c: Comparison of particle size distributions recorded on the
ship “Atalante” during the MIRAMER campaign (the squares, the diamonds and
the circles) and the ones calculated with MACMod using the M86 source
function (the line) for a wind speed of 11.8 m s~ ' and a fetch of 130 km in the
Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra were normalized to a relative
humidity of 80%
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MIRAMER campaign and the model predictions using the
revisited source function for three different wind speeds. In
addition, Fig. 4 shows the calculated aerosol size distributions
using the former M86 formulation for the S3F, as already
reported in Fig. 2. In Table 2, a comparison between the
ratios between the concentrations calculated using the mod-
ified MACMod model and the experimental data using the
formulation for the whitecap fraction reported in (Eq. (10)),
the one proposed by M86, Lafon et al. (2007) and Kraan et al.
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(1996) are reported. We can note that the use of Eq. (10) for
the whitecap fraction leads to better predictions.

5. Model performance

The new S3F was established using averaged aerosol size
distributions measured on board of the Atalante for three
wind speeds, ie., 46, 98 and 11.8 m s~ '. To validate the
new formulation, the aerosol spectra calculated using the
new version of MACMod have been compared to the data
recorded in the Mediterranean during the MIRAMER cam-
paign. This corresponds to eleven days of measurements.
During this period, the wind speed varied from 46 m s~ ! to
27.8 m s~ ! and the fetch varied from 20 to 350 km.

The performance factor (68% confidence) of the model for
predicting the aerosol concentration has been estimated from
the maximum ratio by which the modeled aerosol concentra-
tion differs from the experimental concentration. The results
obtained for six different aerosol radii are presented in Table 3.
The performance of the MACMod model using the M86 source
function is also reported. This shows the improvement of the
model when using the new sea-spray function. It should be
noted that Table 3 shows least performance for both very large
and small aerosols. The first ones, produced by surface tearing
at the wave crest, are more sensitive to the wind gusts (Piazzola
and Despiau, 1997). Generally, the west and northwest winds
in the study area are quite gusty, which may then result in
the relatively large uncertainty of the model for the “giant
particles.” Furthermore, measurement uncertainties increase
for the larger particles due to sampling statistics. The large
variation in the concentration of the small particles, character-
istics of the accumulation mode, in particular for very short
fetches, is due to the variability of the sources over land, a factor
whichis difficult to account for in a theoretical model (Van Eijk
et al., 2011).

Same results are presented in Table 4 but as a function of
the wind speed, and averaged over all radius values. This
shows that even if the formulation reported in Eq. (5) has
been established on the basis of only three wind speed values
(i.e, 4.6, 9.8 and 11.8 m s~ '), a good agreement is found
between both the predicted and the measured concentra-
tions for wind speed up to 28 m s~ '. As an example, Fig. 5
illustrates the performance of the model for the 1 um
particles using the new sea-spray function. The line y = x

Fig. 3. a: Comparison of particle size distributions recorded on the ship
“Atalante” during the MIRAMER campaign (the squares, the diamonds and the
circles) and the ones calculated with MACMod using the M86 source function
with the modified formulation of dE/dr (the line) for a wind speed of 4.6 m s='
and a fetch of 130 km in the Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra
were normalized to a relative humidity of 80%. b: Comparison of particle size
distributions recorded on the ship “Atalante” during the MIRAMER campaign
(the squares, the diamonds and the circles) and the ones calculated with
MACMod using the M86 source function with the modified formulation of dE/
dr (the line) for a wind speed of 9.8 ms~' and a fetch of 350 km in the
Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra were normalized to a relative
humidity of 80%. c: Comparison of particle size distributions recorded on the
ship “Atalante” during the MIRAMER campaign ( the squares, the diamonds and
the circles) and the ones calculated with MACMod using the M86 source
function with the modified formulation of dE/dr (the line) for a wind speed of
11.8 ms~' and a fetch of 130 km in the Mediterranean coastal zone. The
aerosol spectra were normalized to a relative humidity of 80%.
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represents ideal model performance and the standard
deviation from these lines is 0.66, which means that the
model predicts the concentration of 1 um particles to within
a factor of 1.90 (68% confidence limit).

Tables 3 and 4 then indicate that the MACMod model may
well describe the variation of aerosol size distributions as
function of the meteorological conditions in Mediterranean
areas.

4 100000

10000

1000 \

%)

(=1

dN/dr (em>.um™)
o

0.01

0.001

0.0001
ol 1 10

Radius (pm)

100000

10000

1000

dN/dr (em~.um™)

0.1 i T
i
0.01 | >\
=
0.001 » L

0.0001

01 1 10
Radius (pm)

dN/dr (e um!)
=

0.01

0.001 -

0.0001

Radius (pm)

Table 2

Ratio between the modeled concentration using the new formulation of dE/dr
and different whitecap coverage formulations, and the measured concentra-
tion, for three wind speeds and particle radius of 1 um.

U(ms™') Monahan and Lafon etal. Kraanetal, Present

O'Muicheartaigh ~ (2007) (1996) study
(1980)
4.6 188 201 227 0.87
9.8 191 4.86 2.09 1.14
11.8 1.05 3.86 1.41 0.88

6. Discussion

The present paper focuses on the sea-spray aerosols
generated through the bubble bursting processes. As outlined
above, the bubble bursting processes generate two kinds of
sea-salt particles: the film drops, generated by the burst of
the bubble cap and the jet drops, which result from the
collapse of the air cavity (e.g., Resch and Afeti, 1992). The film
drops are mainly smaller than 2 pm, while the size of jet
drops is generally ten percent of the parent bubble and
shows different properties in terms of physico-chemical
characteristics, as noted by Lewis and Schwartz (2004). The
original M86 model is based on the size spectrum of drops
issued from the wave breaking production processes. The
exponential term corresponds to a Gaussian function where
the coefficients could be understood as the modal radius of
the produced particles and as the standard deviation to the
modal radius, in logarithmic value. Since both the film and jet
droplets are issued from two different production processes,
it is rather logical to consider separately their contribution to
the aerosol size spectrum. Various values for the modal radii
can be found in the literature. Guelle et al. (2001) suggest
that the film drops were smaller than 1 um and that jet drops
are found in the 1-8 pm size range. The analysis of our
experimental data shows two modal radii: 0.32 ym and
3.71 pm, accounting respectively for the film drops and the
jet drop production. Moreover, a third modal radius (i.e.,
0.03 pm) was added to account for the production of sub-
micrometer particles of size larger than 0.1 pm, which is the

Fig. 4. a: Comparison of particle size distributions recorded on the ship
“Atalante” during the MIRAMER campaign (the squares, the triangles and the
diamonds), the particle size distributions calculated with MACMod using the
S3F of the present study (the red line) and the ones calculated with MACMod
using the M86 source function (the blue line) for a wind speed of 4.6 m s~
and a fetch of 130 km in the Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra
were normalized to a relative humidity of 80%. b: Comparison of particle size
distributions recorded on the ship “Atalante” during the MIRAMER campaign
(the squares, the triangles and the diamonds), the particle size distributions
calculated with MACMod using the S3F of the present study (the red line) and
the ones calculated with MACMod using the M86 source function (the blue
line) for a wind speed of 9.8 m s~ ' and a fetch of 350 km in the Mediterranean
coastal zone. The aerosol spectra were normalized to a relative humidity of 80%.
c: Comparison of particle size distributions recorded on the ship “Atalante”
during the MIRAMER campaign (the squares, the triangles and the diamonds),
the particle size distributions calculated with MACMod using the S3F of the
present study (the red line) and the ones calculated with MACMod using the
M86 source function (the blue line) for a wind speed of 11.8 m s~ and a fetch
of 130 km in the Mediterranean coastal zone. The aerosol spectra were
normalized to a relative humidity of 80%.
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Table 3

Maximal confidence factor (68%) between measurements and modeled data
calculated using both the M86 formulation and the present model for the
source function and for different particle radii.

Radius (pm) 0.1 0.5 1 25 5 10

Present study 591 247 1.90 1.89 232 5.68
M86 529967 721 1483 1543 1066 8.80

lower diameter measured during the MIRAMER campaign
using our aerosol counters. Indeed, for maritime environment,
a lognormal function centered on the radius mode of 0.03 pm
tends to be the best fit for aerosol size distributions in the 0.1-
0.3 um size range (e.g., Gathman, 1983; Piazzola et al., 2003).
This explains why we need to work on this mode to study the
variation of aerosol concentrations of sub-micrometer aerosols.
However, in coastal areas, origin of sub-micrometer particles
can result in some uncertainties (see below).

The M86 function source has been modified and the
exponential term has been separated in three terms, as follows:

0.380— logyrgg 2 2
— 0650

2 2
—153—logygrgg —0.51—logyprgg 0.57—logygrgg
e 055 + e 05 +e 05

e (11

In Section 4.2 of the present paper, we proposed a new
formulation for the whitecap coverage variation. The wave
field response to the wind variation needs a certain duration
time before reaching a stationary state. Most of the time, the
aerosol production occurs for unsteady sea state conditions.
To take the wave field development into account, we used
the wave age parameter%‘f (e.g., Kraan et al., 1996; Janssen et
al., 1994; Young, 1999; Lafon et al., 2007). When the sea is
fully developed ( %:30), the wind has transferred the
maximum of energy to the waves. We have adapted a new
formulation for the whitecap fraction to the Mediterranean
region. The use of the new formulation in MACMod provides
better results for the simulated aerosol concentration for
various wave field developments in the northern Mediterra-
nean region. We note a very good agreement between the
new version of MACMod and the data, since the model
predicts the concentration of particles to within a maximum
factor of 3. However, it should be noted that the larger part of
the small particles (with radius <0.3 pm) has a continental
and/or anthropogenic origin (Piazzola et al., 2012). This is
confirmed by Fig. 2, which shows that the number of the
0.1 pm particles decreased with wind speed. This is consis-
tent with the mixed origin of the particles in coastal areas,
more particularly for offshore winds (Piazzola and Despiau,
1997; Van Eijk and De Leeuw, 1992). Indeed, the over-water

Table 4

Maximal confidence factor (68%) between measurements and modeled data
calculated using both the M86 formulation and the present model for the
source function and for different wind speeds value varying from 4.6 m s—!

t028ms "

Wind 46 57 62 87 98 103 118 19 278
(ms™')

Present 285 281 257 233 143 272 150 203 394
study
M86 400 480 1197 298 14.12 1461 13.77 619 739

10.00 .

deoch c(]/dr
=
=3

0.10 1.00 10.00

dN /dr

measured

Fig. 5. Scatter plot of the modeled concentrations of 1 pm particles versus
experimental values. The dashed line corresponds to the ideal case.

concentration of land-originated particles decreases at higher
wind speeds due to dilution by faster advection and enhanced
turbulent deposition. Obviously, the S3F proposed in this
paper does not take into account the land-originated aerosols.
Since we have used data acquired for long fetches (> 100 km),
we have neglected the continental contribution that mainly
deals with the smaller particles. This results in some un-
certainties on the prediction of the atmospheric concentration
of the smaller particles, in particular at low wind speeds,
resulting in conditions where the dispersion effects are less
efficient. In addition, a part of the smaller particles (<0.1 um) is
issued from gas-particle conversion processes resulting in
newly-formed ultrafine particles often observed in coastal
and marine environments (Vaattovaara et al., 2006). The end of

o oomg

1LE+00 T
0.01 0.1 1
Radius (pm)

Fig. 6. Comparison of the sea-spray formulation derived in the present paper
for a wind speed of 10 m s~! and for a 350 km fetch (the thick black line) and
the flux formulations of Monahan et al. (1986), the dotted line, Clarke et al.
(2006), the diamonds, De Leeuw et al. (2003), the squares, and Martensson et
al. (2003), the circles, using the whitecap fraction W given by Eq. (10}. The
crosses show the sea-spray flux calculated on the basis of the aerosol size
distributions measured on board the ship “Atalante” by using the equilibrium
assumption at a wind speed of 10 m s~ and the expression of Hoppel (2002)
for an interfacial height 6 of 2.5 m.
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an event, which is characterized by the growth of these
ultrafine particles to detectable sizes might be visible in the
aerosol sizes roughly between 0.01and 0.1 pm. In coastal areas,
the physical process responsible can be fine particle bursts
corresponding to coastal anthropogenic activities or could be
due to grown particles nucleating over the sea (Piazzola et al.,
2012). For purely maritime air masses, this particle mode can
be related to a sea-salt aerosol production through the wind
speed and breaking waves (O’'Dowd and Smith, 1993; Piazzola
and Despiau, 1997).

The influence of non-sea salt particles in the transport
model can be introduced through the implementation of the
initialization data, especially in case of offshore winds. This
requires the vertical profile of aerosol concentrations in the
entry of the calculation domain. Since we do not consider
land-originated aerosols in the present study, the initial
aerosol concentration was taken to be zero. To improve the
performance of the numerical model, the initialization data of
the model should provide the contribution of continental
aerosols. That is why work is currently in progress to develop
an accurate methodology which would allow determination
of vertical aerosol profiles above any surface (sea, soil) as
initialization of the transport model.

In addition, Fig. 6 shows a comparison of the sea-spray
formulation derived in the present paper for a wind speed of
about 10 m s~ ! and for a 350 km fetch and the modified flux
formulations of Monahan et al. (1986), Clarke et al. (2006), De
Leeuw et al. (2003), and Martensson et al. (2003) using the
whitecap fraction W given by Eq. (10). In addition, Fig. 6 also
shows the sea-spray fluxes calculated on the basis of aerosol
spectra measured on board the ship “Atalante” using the
equilibrium assumption (Hoppel, 2002). The sea-spray fluxes
plotted in Fig. 6 are expressed in terms of rg. In addition, prior
to the comparison reported in Fig. 6, we converted the various
fluxes to dF/drge. In particular, both the Martensson et al
(2003) and the Clarke et al. (2006) formulations, which were
initially expressed in terms of the dry radius ry and the dry
diameter D,, were converted to 80% of relative humidity and
expressed as a function of rgg. Fig. 6 shows that the present
model compares favorably with the sea-spray formulation of
Martensson et al. (2003 ), in particular for submicron particles.
Above 1 um, it predicts lower sea-spray fluxes than other
formulations. This can be due to the fact that the Clarke et al
(2006) data correspond to higher sea surface temperature
while the De Leeuw et al. (2003) model is based on surf zone
formulation.

7. Conclusion

A model for the aerosol transport is of great interest for
studies on air and water qualities. To this end, a 2D unsteady
model dedicated to the atmospheric transport of marine
aerosols in the marine atmospheric boundary layer (MABL),
and the marine aerosol concentration model (MACMod), was
recently developed (Tedeschi and Piazzola, 2011). However,
such a transport model needs to implement an accurate
source term for the sea-spray source function (S3F). Using
the aerosol size distributions measured in a Mediterranean
coastal zone, a new source term has been introduced in
the MACMod model. We revisited the whitecap dependant
formulation proposed by Monahan et al. (1986) by using a

separated approach of both the film drops and jet drop
production. In addition, a new wave dependent model for the
whitecap fraction, W, was introduced in the formulation to
take into account the evolution of the whitecap fraction for
partially developed wave fields. The corresponding marine
source term was then introduced in the MACMod model. The
MACMod calculations have been compared to aerosols size
distributions measured on board of the Atalante for several
particular wind speeds and fetches. We noted a very good
agreement since the model MACMod predicts the concen-
tration of particles to within a maximum factor of 3.
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Etude de la source et du transport des aérosols
marins en zone cétiere méditerranéenne

La connaissance de la source et du transport atmosphérique de 1’aérosol marin est primordiale
pour mieux comprendre un grand nombre de processus physico-chimiques régissant les
propriétés de la basse troposphere. C’est dans ce cadre que s’inscrit cette thése dont 1’objectif
principal concerne la modélisation de la génération et du transport des aérosols marins en
zone cotiere Méditerranéenne. Cette étude a permis notamment 1’amélioration du modele de
transport MACMod a partir d’un travail sur les conditions aux surfaces frontiéres. Une
formulation de la fonction source spécifique a la région méditerranéenne nord-occidentale a
été déterminée et certains effets des transformations subies par les particules issues de la
production primaire au cours de leur transport atmosphérique ont été analysés. De plus, dans
le but de mieux tenir compte du cas des zones anthropisées pour les conditions aux limites du
modele, un travail sur I'implémentation du code CHIMERE sur la région méditerranéenne a
¢été initialisé. Enfin, une derniére partie a été consacrée a I’adaptation du modele MACMod a

la prévision de la qualité de 1’air et le suivi des concentrations de PM2.5 et PM10.

Mot clés : Aérosol marin, fonction source, qualité de Dair.

Study of the source and the transport of sea-
sprays in the Mediterranean coastal zone

The knowledge of both the source and atmospheric transport of marine aerosols is needed for
a better understanding of a large number of physicochemical processes that control the lower
troposphere properties. In this context, the present work deals with the modelization of the
generation and atmospheric transport of marine aerosols in the Mediterranean coastal zone. In
particular, this study allowed improvement of the aerosol transport model MACMod on the
basis of a specific work on the boundary conditions. A new formulation of the sea-spray
source function has been determined for the northern Mediterranean and effects of the
transformations of the sea-spray particles during their atmospheric transport were identified.
In addition, to better take into account the influence of the anthropogenic zones for the
boundary conditions, the implementation of the CHIMERE model on the study area was
made. Finally, a last part of the thesis was dedicated to the use of the MACMod model for the
air quality forecasting and the survey of the PM2.5 and PM10 concentrations.

Keywords : Sea-spray, source function, air quality.
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