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Introduction

L’atmosphere est le réceptacle des émissions de notre société. Elle agit comme un
réacteur chimique au sein duquel des molécules sont introduites puis réagissent et alterent
ses propriétés et sa composition. A I'origine de ces réactions chimiques se trouve le rayon-
nement solaire. Les débuts de la chimie atmosphérique remontent au 18 siecle pour tenter
de déterminer les composants de ’atmosphere. Il faut ensuite attendre le 19¢ siécle pour
que l’identité des constituants principaux de I’atmosphere et des gaz traces soit établie.
Enfin, & la fin du 19° siecle, 'attention s’est portée sur les gaz traces. Bien que leur teneur
atmosphérique soit faible (de la partie par million, ppmv, a la partie par trillion, pptv, en
rapport de mélange molaire ou volumique), leur impact sur la qualité de Dair et le climat
n’est pas négligeable. Ces composés sont en effet émis et/ou (ré)générés en permanence, ce
qui conduit & un état stationnaire (sur des échelles de temps variables selon les composés),
hors épisode spécifique de pollution. Aujourd’hui, 'Homme, de par ses déplacements,
ses activités industrielles et agricoles et son exigence de confort (chauffage...), contribue
a laugmentation de leurs concentrations et donc a la modification de la composition
atmosphérique, ce qui place la qualité de l'air et le changement climatique au cceur de
l'actualité. Le mécanisme naturel d’effet de serre permet a I'atmosphére de maintenir un
bilan énergétique en équilibre et la température au sol a 15°C en moyenne. Mais la présence
de certains gaz traces atmosphériques (les gaz a effet de serre) en augmentation piege le
rayonnement infrarouge et ainsi contribue au réchauffement global de la Terre. Le cinquieme
rapport du Groupe Intergouvernemental d’Experts sur ’évolution du Climat (GIEC, en
anglais : IPCC pour Intergovernmental Panel on Climate Change) prévoit un changement
global de la température de surface pour la fin du 21° siécle susceptible de dépasser les 2°C
par rapport a 1870 pour la majorité de leurs scénarios (Hartmann et al., 2013). Les effets
du réchauffement climatique vont au-dela, avec des répercussions possibles sur la circulation
océanique et la circulation atmosphérique (Hartmann et al., 2013). Au niveau régional, ces
changements dans la circulation atmosphérique peuvent impacter des régions particulieres
plus que d’autres (Hartmann et al., 2013). Face a ces enjeux, il apparait nécessaire de
mesurer les émissions et modéliser leur distribution spatiale et leur évolution temporelle afin
d’évaluer leur impact présent et futur.

Parmi ces émissions, celles provenant des feux de biomasse sont une source majeure de

pollution (tels que le dioxyde de carbone (COs), le monoxyde de carbone (CO), les oxydes
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d’azote (NO,), le méthane (CHy), les particules en suspension (aérosols)) dans I’atmosphere
(Seinfeld and Pandis, 2016). Pendant les périodes de feux, ces émissions induisent un
forcage radiatif a 1’échelle régionale et ont aussi un effet sur la qualité de l'air avec une
augmentation des concentrations en ozone (Oj). A titre d’exemple, des concentrations en
O3 et CO dépassant les 100 et 220 ppbv respectivement ont été mesurées au niveau de la
cote de 'Etat de Washington en 2003 (Bertschi and Jaffe, 2005), & comparer au niveau de
fond en atmosphere propre : 40 ppbv actuellement pour Os, 40-150 ppbv pour CO (Seinfeld
and Pandis, 2016). A Texception des déserts et des poles, les feux affectent la majorité du
globe (Bowman et al., 2009). Les feux suivent un cycle saisonnier associé aux conditions
météorologiques. Au niveau mondial, c’est en juillet, aofit et septembre que 'occurrence des
feux est la plus importante alors qu’elle est moindre en février (Giglio et al., 2006). Dans
les régions intertropicales de I'hémisphére nord, la période des feux s’étend de décembre
a avril tandis que dans I'hémisphere sud, elle s’étend d’aotit & novembre (Duncan et al.,
2003, Langmann et al.; 2009). Les feux, de par l’énergie qu’ils libérent, peuvent initier
de la convection, appelée pyroconvection, dépendante de 'intensité du feu mais aussi des
conditions de stabilité atmosphérique. En effet, la chaleur dégagée par les feux génere de
la flottabilité. Cette flottabilité entraine un rapide transport vertical des émissions qui
provoque la condensation de la vapeur d’eau en panache. On parle alors de pyro-cumulus.
Ce transport vertical provoque linjection d’émission a plus haute altitude et a donc un
impact direct sur la composition atmosphérique. Ainsi, il n’est pas rare de voir des polluants
issus de la combustion de feux de biomasse injectés dans la troposphere libre, voire jusque
dans la stratosphere (par exemple Damoah et al., 2006, Cammas et al., 2009, Dahlkotter
et al., 2014). Si les conditions météorologiques y sont favorables, les émissions de feux sont
aussi susceptibles d’étre transportées sur de longues distances (par exemple Damoah et al.,
2004, Petzold et al., 2007, Ancellet et al., 2016). Finalement, des incertitudes demeurent
sur les émissions liées aux feux et sur le transport vertical (Rea, 2015). Ainsi, le transport,
horizontal et vertical, des émissions dues a la combustion de biomasse nécessite d’étre étudié
afin d’évaluer son impact sur la composition atmosphérique.

Un processus de combustion différentiable de celui des feux de biomasse de par sa tempé-
rature et sa faible étendue spatiale est le torchage (flaring en anglais) des gaz. Il s’agit du
processus permettant d’éliminer le gaz naturel par combustion dans une flamme a lair libre
utilisé dans le cadre de la production de pétrole et de gaz (Fawole et al., 2016a). Le torchage
est principalement utilisé dans les installations pétrolieres et gazieres dont I'infrastructure
n’est pas suffisante pour utiliser le gaz naturel, afin d’éviter un phénomeéne de surpression
(Elvidge et al., 2009, Fawole et al., 2016a). Ce processus est a l'origine d’émissions de
composés organiques volatils (COV), CO, CO,, dioxyde de soufre (SO,), hydrocabures
aromatiques polycycliques (HAP), NO, et de carbone suie (BC pour black carbon en anglais)
(Jaffe et al., 1995, Peters et al., 2011, Stohl et al., 2013, Nara et al., 2014, Fawole et al.,
2016b, Deetz and Vogel, 2017) dans 'atmospheére. En considérant que plus de 130 milliards

de m? de gaz sont briilés chaque année au niveau mondial (Fawole et al., 2016b), le torchage
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a donc un réel impact sur la pollution de l'air aux échelles locale et régionale (par exemple
Stohl et al., 2013, Anejionu et al., 2014, Nara et al., 2014, Roiger et al., 2014, Fawole et al.,
2016b). Du fait de la chaleur dégagée par le processus de combustion et de la hauteur de la
cheminée, les polluants émis peuvent aussi se retrouver dans la troposphere libre, facilitant
leur transport a longue distance (Fawole et al., 2016b). Cependant, des études ont démontré
qu’il existe des lacunes dans les inventaires d’émissions pour le secteur d’activité relatif au
torchage (Stohl et al., 2013) et que des incertitudes demeurent sur ces émissions et leur
quantité (Roiger et al., 2014, Fawole et al., 2016b). De fagon générale, il est donc nécessaire
de prendre en compte les émissions liées au torchage et de les quantifier.

Les combustibles fossiles sont aussi utilisés pour le transport maritime. Les émissions
provenant du trafic maritime sont des sources importantes de polluants atmosphériques
gazeux mais aussi particulaires reconnus pour impacter la qualité de l'air dans les régions
cotieres. Du fait de leurs effets néfastes, I'organisation internationale maritime (IMO) a
défini des zones soumises a des réglementations environnementales, zones ECAs (Emission
Controlled Areas), ou les émissions sont régulées par 'utilisation de fuel & contenance réduite
en soufre (0,1% en masse). Pour les cotes non incluses dans ces zones ECAs, des restrictions
au niveau mondial sont appliquées afin de réduire aussi la charge en soufre des carburants
de 3,5% en masse vers une réduction a 0,5% d’ici 2025. Bien que des mesures soient prises
afin de limiter les émissions soufrées des bateaux, les zones avec un trafic maritime dense
nécessitent d’étre toujours étudiées pour estimer leurs conséquences sur la santé et le forcage

radiatif au niveau régional (Alf6ldy et al., 2013).

Pour lutter contre ces formes de pollution, il faut d’abord étre capable de les détecter et
de mesurer avec précision les concentrations en substances polluantes. C’est 1a un des enjeux
des campagnes de terrain, et notamment des campagnes aéroportées. Ce que 1’on se propose
de faire dans ce travail de these est de contribuer a la caractérisation des sources de pollution
troposphérique par ces types de combustion dans trois régions du globe, en partie grace a
I’apport des mesures rapides et précises in situ de 'instrument SPIRIT couplées a des mo-
deles, lors de trois campagnes aéroportées. Cette these s’articule selon le plan suivant. Le
chapitre 1 présente de facon non exhaustive la dynamique et la chimie de la troposphere. Il
permet de présenter les différentes especes étudiées tout au long de la these avec leurs sources
et puits principaux ainsi que la dynamique troposphérique influengant les concentrations de
ces especes.

Le chapitre 2 décrit les outils nécessaires pour chaque étude. L’instrument SPIRIT étant basé
sur la spectroscopie d’absorption a ultra-haute résolution spectrale, ce chapitre débute par un
rappel de la théorie sur le sujet. La description de I'instrument SPIRIT utilisé dans chaque
campagne aéroportée avec ses performances et ses avantages est ensuite donnée. S’ensuit une
description des mesures spatiales utilisées puis des modeles numériques. Cette derniere partie
fait référence aux inventaires d’émission, au modele de prévision fournissant les champs de
vent mais aussi au modele de transport lagrangien FLEXPART (FLEXible PARTicle disper-
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sion model) et au modele de chimie-transport MOCAGE (MOdele de Chimie Atmosphérique
a Grande Echelle).

Les résultats principaux de la thése sont présentés dans les chapitres 3 et 4. Tout d’abord,
le bassin méditerranéen, au travers du projet ChArMEx (Chemistry-Aerosol Mediterranean
Experiment) dans le cadre du chantier Méditerranée (programme de recherche MISTRALS :
Mediterranean Integrated Studies at Regional And Local Scales), fait 'objet de nombreuses
études quant a 1’état de ’environnement atmosphérique présent et futur pouvant impacter
la région méditerranéenne. L’étude menée dans le chapitre 3 contribue a ce projet en présen-
tant deux cas de transport intercontinental d’émissions de feux de biomasse ayant impacté
la Sardaigne (Brocchi et al., 2017). Le travail est mené en combinant les mesures des instru-
ments embarqués (incluant SPIRIT) lors de la campagne aéroportée GLAM et les modeles
numériques FLEXPART et MOCAGE. En second lieu, la pollution des régions émergentes
nécessite une attention particuliére dans le sens ou les mesures effectuées dans ces régions
permettront d’améliorer les modeles de qualité de l'air et de climat et ainsi d’aider a la
mise en place de politiques de développement durable pour ces régions. Le projet DACCIWA
(Dynamics-Aerosol-Chemistry-Cloud Interactions in West Africa) répond a cette attente en
Afrique de I’Ouest. En effet, cette partie de ’Afrique connait une croissance démographique
et une urbanisation rapide, entrainant une augmentation des émissions anthropiques et une
dégradation de la qualité de ’air. Dans le chapitre 4, des études sont menées plus spécifique-
ment sur des émissions de feux de biomasse mais aussi sur des émissions par les plateformes
pétrolieres (Brocchi et al., en préparation), moins étudiées qu’au Nigéria mais néanmoins
présentes et proches des cotes guinéennes. Le projet SHIVA (Stratospheric ozone : Halogen
Impacts in a Varying Atmosphere) concernait le transport des espéces & trés courte durée
de vie de la couche limite marine jusqu’a la stratosphere au niveau de la mer de Chine du
sud. Dans le chapitre 4, nous tirons profit des mesures effectuées lors de cette campagne eu-
ropéenne. Ainsi, dans cette région émergente, une étude a pu étre menée sur une thématique
commune a I’Afrique de ’Ouest, les émissions par les feux de biomasse. Des simulations ont
aussi été effectuées afin d’étudier les émissions par le trafic maritime, dense dans cette partie
du monde.

Enfin, la derniere partie de cette thése constitue un résumé des résultats obtenus et permet

de discuter des perspectives que ces résultats suggerent.

X X
x



CHAPITRE
Généralités sur la chimie
et la dynamique

troposphérique

La composition de 'atmosphere n’est pas homogene et varie en fonction de la position
géographique et du temps. Elle résulte des interactions et échanges de matiere entre les
différents compartiments environnementaux. Différents processus tels que les émissions, le
transport dynamique et la chimie modifient aussi sa composition. Au cours des 150 derniéres
années, 'apport des émissions anthropiques a contribué a 'augmentation considérable de la
concentration de divers gaz traces atmosphériques. Cette augmentation affecte également des
variables physiques telles que les propriétés radiatives, I’albédo ou encore les vents. La pertur-
bation par 'Homme de cette dynamique complexe naturelle est a 1'origine de la dégradation
de la qualité de 'air et du réchauffement climatique au niveau mondial.

Ce chapitre présente les éléments essentiels nécessaires a la compréhension de notre étude,
allant de la présentation de la structure verticale de ’atmosphere a 1’étude des corrélations

entre traceurs, en passant par la chimie et le transport des espéces dans la troposphere.

1.1 Structure verticale de ’atmosphere terrestre

L’atmosphere est une fine couche de gaz servant a filtrer le rayonnement UV du Soleil.
Son composant principal est 1’azote, présent a environ 78%, viennent ensuite 21% d’oxygene
puis 1% d’argon. Enfin, on y retrouve différents gaz a I’état de trace dont les gaz a effet de
serre. Dans sa coupe verticale, 'atmosphere est constituée de différentes couches que 'on
peut décrire selon plusieurs parametres physico-chimiques (pression, température, composi-
tion chimique). Nous choisissons ici de regarder ’évolution de la température en fonction de
Paltitude pour délimiter les régions atmosphériques (figure 1.1). En partant de laltitude la
plus élevée pour aller au niveau le plus bas, on distingue quatre couches : la thermospheére,
la mésosphere, la stratosphere et la troposphere. C’est dans la troposphere que se trouve la
quasi-totalité de la masse atmosphérique, soit environ 80 a 90%. Elle est marquée par une

diminution en température a un taux moyen de 6,5°C/km.
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Chaque transition étroite entre deux couches, respectivement la mésopause, la stratopause
et la tropopause est marquée par une inversion du gradient de température. La tropopause
thermique a été définie par le WMO (1957) comme le niveau le plus bas pour lequel le gradient
de température par rapport a I'altitude est supérieur a -2K.km™!. Du fait de I'inversion de
ce gradient thermique, la tropopause agit comme une barriére et freine les échanges entre
la troposphere et la stratosphere. Selon le phénomene étudié, il est possible de définir une
tropopause dynamique, chimique ou du point froid. L’altitude de la tropopause varie selon
les saisons (plus faible en hiver qu’en été) et la latitude (8 km en moyenne aux poles et 17
km a I’équateur). Seule la troposphere sera étudiée dans cette these. C’est pour cette raison

que les sections suivantes veillent a décrire la chimie et la dynamique propres & cette couche.
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Figure 1.1 — Structure verticale de ’atmospheére représentée en fonction de 1’évolution

de la température selon une échelle en altitude et en pression (d’aprés Seinfeld and Pandis,
2006).
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1.2 Chimie troposphérique

La dynamique atmosphérique joue un roéle dans la dispersion des polluants. L’étude des
rapports de mélange des différents gaz présents dans ’atmospheére nécessite donc de com-
prendre les phénomenes mis en jeu. Ils seront expliqués dans la partie 1.3. Que les polluants
soient d’origine naturelle ou anthropique, la distribution spatiale et temporelle des gaz est
aussi contrdlée par d’autres processus comme les interactions chimiques (photochimie, réac-
tions etc.), physiques (dépot sec ou humide, transport, dispersion, ...) mais aussi biologiques
(fermentation, photosynthese, ...) et géologiques (volcanisme, tectonique, ...). Cette partie
consiste a présenter les différents gaz a effet de serre et polluants sur lesquels on se focalisera

par la suite, en commencant par expliquer les interactions chimiques.

1.2.1 Les processus d’oxydation par le radical OH

La chimie troposphérique est gouvernée par la capacité oxydante de 'atmosphere. La
troposphere est un milieu oxydant, essentiellement du fait de la présence du radical hydroxyle
(OH), principal oxydant de jour. D’autres oxydants sont présents dans la troposphere, tels
l'ozone qui est un oxydant de jour comme de nuit ou le radical nitrate (NO3) qui est un
oxydant présent la nuit uniquement. Ce pouvoir oxydant controle la composition chimique
atmosphérique de par sa capacité a éliminer, suite a des réactions chimiques, des especes
gazeuses. La présence du radical libre OH est responsable de I'oxydation d’'un grand nombre
de gaz traces et notamment du monoxyde de carbone (CO), des composés organiques volatils
(COV) ou encore des oxydes d’azote (NO,).

L’ozone (Og) est le précurseur photochimique du radical OH. OH fait partie de la famille
des radicaux HO, avec le radical hydroperoxyle (HO,), et les radicaux peroxyles organiques
(RO,) au sens large. Ces radicaux tres réactifs ont une durée de vie de I'ordre de la seconde.
Ils participent aux réactions de transformation de NO en NO, et donc a la production d’O4
(voir réactions 1.3, 1.4 et 1.5). La photolyse de IO produisant OH est possible pour des
longueurs d’onde A<310 nm suivant les réactions 1.1 et 1.2 suivantes (ot * représente I’état

électronique excité de la molécule) :

Oy +hy — O, + O* (1.1)
O* + H,0 — 20H (1.2)

Le dioxyde d’azote (NOg2) appartient & la famille des oxydes d’azote (NO,). Du fait de
sa structure radicalaire, cette molécule est treés réactive et joue un réle prépondérant dans
la chimie de l'ozone troposphérique ainsi que dans les processus d’oxydation de CO et CH,.

Ses sources principales sont de nature anthropique : activités industrielles et trafic routier. Il



8 Généralités sur la chimie et la dynamique troposphérique

est aussi produit lors de la combustion de biomasse, par 'activité biologique des sols et par
les éclairs. Sa durée de vie trés courte (de lordre de quelques heures & 1 journée) rend sa
distribution spatiale hétérogene et sa concentration maximale prés des sources d’émission, soit
dans la couche limite jusqu’a 1-2 km (Boersma et al., 2009). On retrouve donc des sources de
NO, principalement dans les régions de forte densité urbaine, avec d’importantes industries
mais aussi au niveau des centres urbains ou le trafic routier est dense. De plus, il possede
un cycle saisonnier (Boersma et al., 2009). L’utilisation plus intense des centrales électriques
en hiver est en partie a 'origine des concentrations plus élevées de NO,, comparé a 1’été.
Aussi, le temps de vie de NO, dépend de réactions photochimiques. Le rayonnement solaire
étant moins intense en hiver, NO, est éliminé plus lentement de I’atmosphere. NO3 n’a pas
d’effet direct sur le forgage radiatif. Son effet sur le climat est indirect, lié au fait qu’il soit

un précurseur de I’'ozone troposphérique.

O, essentiel a la vie dans la stratosphére de par son role de filtre des UV (couche d’ozone),
est nocif pour la santé et les cultures végétales dans la tropospheére. Il s’agit d’un polluant
secondaire, formé par photochimie dans I’atmosphere. Sa concentration en atmospheére non
polluée (faibles concentrations en NO, et COV) est déterminée par la photolyse de NO,
(A<400 nm) suivant les réactions 1.3, 1.4 et 1.5 :

NOy + he/A — NO + O (1.3)
O+0,+M — O3+ M (1.4)
NO 4+ O3 — NOy + O,y (1.5)

ol M représente une tierce molécule photochimiquement stable, typiquement N, ou O,.

La concentration d’O5 dépend uniquement du rapport entre NO, et NO :

[031="{35[§L%2]] (16)

ot J3 (en s7!) est la constante de vitesse de photolyse de NO, et ks (en cm? molécule™*

s71) est la constante de vitesse de la réaction 1.5.

Ce cycle de production d’O5 en atmosphere propre est appelé cycle de Leighton. L’équi-
libre photo-stationnaire n’est plus maintenu lorsque la réaction 1.5 domine la réaction 1.3. La
photolyse de NO, peut ainsi participer a la destruction d’O5 puisque celui-ci est alors détruit
par titration par NO (réaction 1.5). O4 est aussi éliminé lorsqu’il réagit avec des surfaces telles
que les plantes ou les sols. En outre, O3 est un gaz a effet de serre donc ayant un impact sur
le forgage radiatif (Carpenter et al., 2014). Il possede un temps de vie de quelques semaines,
rendant sa distribution globale variable et dépendante des saisons, de I’altitude et de la loca-

lisation géographique (Hartmann et al., 2013). Enfin, ¢’est un traceur adapté pour étudier les
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échanges troposphere-stratosphere. En atmosphere dite polluée, ’ozone troposphérique est
produit & partir de I'oxydation de CO et des COV par le radical OH en présence d’oxydes
d’azote (voir ci-apres). Par exemple, la combustion de combustibles fossiles est une source de

polluants gazeux qui mene a la production de I’O5 troposphérique.

CO est émis naturellement par les feux de biomasse. De fagon anthropique, il est émis
par la combustion incompléete de la matiere organique et des combustibles fossiles et par
des procédés industriels. La plupart des sources de CO se situent dans I’hémisphere nord
rendant sa distribution spatiale inhomogene par rapport a I’hémisphére sud. Son temps de
vie de quelques mois est suffisant pour qu’il soit un bon traceur de transport et de pollution,
notamment de combustion, et pour qu’il soit détruit préférentiellement dans la troposphere
libre plutot que dans la couche limite (Jiang et al., 2015). 1l est principalement détruit lors
de sa réaction avec le principal oxydant de la troposphere, le radical hydroxyle OH, selon les

réactions 1.7 et 1.8 suivantes qui générent le radical hydroperoxyle (HO,) :

CO +OH — CO, + H (1.7)
H+ O, + M — HO, + M (1.8)

Apres la vapeur d’eau et le dioxyde de carbone, le méthane (CH,) est le troisieme plus
important gaz a effet de serre. Il est essentiellement émis dans la troposphere. Il peut étre
produit en grande quantité de fagon naturelle par les océans et les milieux humides, mais
aussi suite a la décomposition bactérienne de la matiere organique et a la combustion de
biomasse. Ses sources anthropiques sont principalement 1’élevage, 'agriculture, ainsi que les
combustibles fossiles. Sa destruction se fait essentiellement par oxydation dans ’air par le
radical OH mais il peut aussi étre déposé au sol. De par sa longue durée de vie, d’environ
10 ans, le méthane posseéde un rapport de mélange (vmr, pour « volume mixing ratio » en
anglais) qui varie peu avec l'altitude. En présence d’oxydes d’azote, il est un précurseur pour

la formation d’ozone troposphérique.

Nous allons maintenant détailler le processus d’oxydation de CO et CH, par le radical OH
dans deux cas : celui de la troposphere non polluée et celui de la troposphere polluée ol nous
verrons que 'apport des émissions anthropiques influe sur la chimie troposphérique et plus
particulierement sur la concentration d’O5. Dans le cas d’une atmosphére non polluée ([NO,]
< 40 pptv), 'oxydation de CO mene a la destruction d’O5 en chaine suivant les réactions

1.7, 1.8 ci-dessus et 1.9 puisque OH est régénéré :

HO, + 05 — OH + 20, (1.9)
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De méme, l'oxydation de CH, par le radical OH mene a la destruction d’O5 en chaine,
schématisée dans la figure 1.2. On distingue alors deux cycles pour ce cas-la. L’initialisation
du cycle principal, représenté en bleu, débute par la réaction de CH, avec OH. Cette
réaction produit le radical méthylperoxyle (CH350,) qui réagit avec le radical HOy pour
former CH;OOH. Celui-ci se décompose en radicaux OH et méthoxyle (CH30), qui lui-méme
régénere HO, et par suite OH, suite & la réaction 1.9 ci-dessus (cycle rouge). Dans le cas
d’une atmosphére non polluée, on estime qu’environ 70% de OH réagit avec CO tandis que
les 30% restants de OH réagissent avec CH, (Wayne, 2000).

HO,
&CHsozH
H,O CH;0, CH;O 0,
Régénération de OH
> aprées une premiére étape
+0, d’oxydation du CH,
CH,O
CH, OH HO,
e | Régénération de OH
= O; 4\" par consommation d’'ozone

Figure 1.2 — Synthése du mécanisme d’oxydation photochimique du CH, en tropospheére
non polluée.

Lorsque 'on considere le cas de la troposphére polluée par les émissions anthropiques
(INO,] > 40 pptv), il est nécessaire de prendre en compte la présence de forts rapports de
mélange en NO, provenant essentiellement de la combustion. Nous avons vu précédemment

que 'oxydation du CO conduisait a la réaction 1.10 :

CO + OH + 0, — CO, + HO, (1.10)

En présence de concentrations significatives de NO, le radical HO, réagit préférentielle-

ment avec NO pour former NO, (réaction 1.11), plutdt qu’avec l'ozone (réaction 1.9) :

HO, + NO — OH + NO, (1.11)

La terminaison de chaine pour le radical hydroperoxyle est une réaction avec lui-méme for-
mant du peroxyde d’hydrogene H,O, tandis que le NO, formé va réagir photochimiquement

pour former de 'O (voir réactions 1.3 et 1.4).
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Pour CH,, en présence de NO,, on distingue trois cycles (figure 1.3). Pour le premier
cycle bleu, le CH, va réagir avec OH pour former le radical CH30,. Ce dernier va réagir
préférentiellement et rapidement avec NO conduisant & la production de NO, et du radical
CH;30. La boucle se referme de nouveau par la régénération de OH apres une étape d’oxyda-
tion du CH,. En parallele (cycles rouges), le NO présent dans la tropospheére va réagir avec
les radicaux HO4 et CH304 pour former dans les deux cas du NO,. NO, est ensuite photolysé

générant de nouveau NO et formant O;.

O,
0, « @3 —— hv w
NO NO Régénération de NO
2 par formation d’ozone
Hzo CH3O2 CH3O O
2
+0, Régénération de OH
apres une premiere étape
d’oxydation du CH,
CH, OH ><Hoz CH,0
NO, NO Réaénération de NO
E €génération de
hv \ j= O » O, ~ par formation d’'ozone
0O,
Figure 1.3 — Synthése du mécanisme d’oxydation photochimique du CHy en troposphere
polluée.

En résumé, la chimie troposphérique est dominée par la chimie de CO, de CH, et des
COV (composés organiques volatils). En atmosphére « propre », loxydation de CO et
CH, entraine la destruction d’O5; en chaine du fait de la présence du radical hydroxyle.
Lorsque les concentrations de NO, sont suffisamment importantes, les radicaux créés lors
des réactions d’oxydation de CO et CH, vont réagir préférentiellement avec NO. Au lieu
de détruire Oz, HO4 et NO conduisent a sa production nette. Les émissions anthropiques
influencent la composition des COV de I’atmosphere et rendent la chimie plus complexe.
Les COV sont composés de carbone et d’hydrogene principalement, et d’autres atomes,
notamment ’oxygene. Ils possedent a la fois des sources primaires naturelles et anthropiques.
Ils participent a la formation des radicaux RO5. De ce fait, on retrouve les mémes éléments
de base que lors des réactions avec CO et CH, seules, a savoir, réactions initiées par le

radical OH et formation d’O5 via les réactions avec NO.

La formation d’ozone est un phénomeéne non linéaire. Il existe un équilibre entre O5, les
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NO, et les COV lors des réactions de pollution photochimique. Il est possible de mettre
en évidence des régimes chimiques pour savoir qui des NO, ou des COV « controlent » les
concentrations d’O3. La visualisation de ces régimes se fait par les diagrammes isoplethes.
Ces diagrammes sont construits par le biais de la modélisation. Pour des teneurs en COV et
NO, propres a chaque milieu, le modele calcule les valeurs journaliéres maximales d’O5. Un
exemple en est donné en figure 1.4 ou les concentrations d’O5 sont représentées en fonction

des concentrations de NO, et COV par niveau d’iso-concentration.

0.28
0.40
—_—n 3 (ppm) =0.08 0.16 024 voc 8
' NOyx ~ 1

0.20 0. 30
,é\ 0.12/0.20 0.28{ 0.32 0.34 0.36
% 0.16 |- VQC
= Limited
& o2
z

0.08 —

NOx
0.04 — Limited ———————
0 | ] | | | 1 | 1 |
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8 2.0
VOC (ppmC)
Figure 1.4 — Diagramme isopléthe des niveaux d’O3 (ppm) en fonction des quantités de

NO, (ppm) et de COV (ppmC) généré par le modele EKMA. Le régime limité en NO, est
typique des régions rurales tandis que le régime limité en COV est représentatif des milieux
urbains fortement pollués (Finlayson-Pitts and Pitts Jr., 2000).

Dans ce diagramme, trois régimes chimiques sont représentés :

e Régime limité en NO, : dans ce cas, le rapport COV/NO, > 8. Sur le diagramme, les
concentrations d’O5 augmentent quasi linéairement avec celles des NO,. Pour ce régime
(en bas a droite du diagramme), les concentrations de NO, sont donc faibles (plutot
caractéristiques d’un milieu rural par exemple) mais le milieu est riche en COV. A COV
constant et d’apres les réactions 1.3 et 1.4, si la concentration de NO, augmente alors

la quantité d’O4 produite augmente aussi (plus de photolyse du NO,).

e Régime limité en COV (ou saturé en NO,) : rapport COV/NO, < 8. Régime pour
lequel le milieu est riche en NO, et pauvre en COV (milieu urbain; en haut a gauche
du diagramme). Dans ce cas, pour une augmentation des concentrations de COV, on
observe une augmentation des concentrations d’O; pour des concentrations de NO,

constantes.
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e Régime standard : dans ce dernier cas, la production d’O5 est dépendante des concen-
trations des NO, et des COV (zone centrale du diagramme). Lorsque les concentrations

de NO, et/ou de COV diminuent, les concentrations d’O5 diminuent aussi.

La production d’O5 est donc dépendante des teneurs en COV et NO,. L’utilisation des
diagrammes isoplethes est un bon outil théorique pour définir des stratégies dans le but de
réduire les quantités d’O5. Il convient alors de réduire les émissions soit de NO, soit de COV

ou des deux selon le régime dans lequel on se trouve.

1.2.2 Le dioxyde de soufre

Le dioxyde de soufre SO5 réagit dans la troposphére par des processus en phase aqueuse et
gazeuse. Il possede une forte capacité a réagir avec I'oxygene de ’air et a donc un faible temps
de vie de 'ordre de 7 jours (Seinfeld and Pandis, 2006). Dans sa phase gazeuse, il est éliminé
de la troposphere suite & son oxydation produisant de I'acide sulfurique qui forme des noyaux
de condensation pour les aérosols et les nuages, créant ainsi les pluies acides. Il peut aussi étre
éliminé sous forme de retombées séches ou humides. On peut citer comme sources d’émission
anthropiques la combustion des combustibles fossiles, les raffineries, les véhicules a moteur
diesel ou encore le transport maritime et fluvial. La combustion des combustibles fossiles
représente la plus grosse part des émissions de SO, ces émissions venant majoritairement de
I’hémisphere nord (SPARC, 2006). Il est aussi émis de fagon naturelle par le volcanisme ainsi
que par les feux de biomasse. Des modifications de la concentration en SO, impactent a la

fois la chimie atmosphérique et le bilan radiatif et ont donc un impact sur le climat.

1.2.3 Les aérosols

Les aérosols proviennent aussi bien d’émissions naturelles (poussiéres désertiques, volca-
niques, embruns marins, feux de biomasse) que d’émissions anthropiques (industries, combus-
tibles fossiles). On distingue les aérosols primaires, c’est-a-dire que les particules sont émises
directement dans ’atmosphere, des aérosols secondaires qui sont formés dans ’atmosphere
par des processus de conversion du gaz en particule. Différents processus peuvent induire des
modifications en taille et en composition des aérosols comme la coagulation avec d’autres
aérosols, des réactions chimiques ou des processus de condensation et évaporation. Il existe
deux facons aux aérosols pour étre éliminés de I'atmosphere : le dépot sec et le dépdt humide.
Le temps de résidence des aérosols dans la troposphére varie de quelques jours a quelques
semaines (Seinfeld and Pandis, 2006). Au niveau climatique, ils jouent un réle important dans
le forcage radiatif et donc dans I’équilibre radiatif de la Terre. En effet, ils peuvent absorber
et disperser les radiations solaires et terrestres en fonction de leurs propriétés chimiques et

physiques mais aussi modifier les propriétés optiques des nuages en devenant des noyaux de
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condensation. Les feux géneérent de grandes quantités d’aérosols dont le carbone-suie (souvent
abrégé en BC pour black carbon en anglais) qui contribue au réchauffement climatique en
absorbant la lumiére du Soleil. Cependant, 'incertitude sur le forcage radiatif direct di au
BC reste large (Wang et al., 2016) alors que ce sont les aérosols carbonés absorbant la lumiére

les plus abondants dans l’atmosphere (Seinfeld and Pandis, 2006).

1.2.4 La vapeur d’eau

La troposphere renferme la quasi-totalité de la vapeur d’eau de 'atmosphere. Plus l’al-
titude augmente, plus sa concentration diminue du fait que la quantité de vapeur d’eau
contenue dans l'atmosphére est controlée principalement par la température de ’air. Son
temps de résidence moyen dans la troposphere est de 10 jours (Hartmann et al., 2013). La
vapeur d’eau, en absorbant le rayonnement infrarouge, est le premier gaz & effet de serre
de 'atmosphere terrestre. Elle est présente de fagon naturelle via le cycle de ’eau et peut
aussi étre rejetée par des activités anthropiques. Cependant, ces émissions liées a I'activité
humaine sont négligeables devant I’évaporation naturelle. C’est en cela que la vapeur d’eau
n’est pas considérée comme un gaz anthropique contribuant au forcage radiatif. La réponse
de la vapeur d’eau quant au réchauffement climatique est correctement comprise et quantifiée
et présente dans les modeles de prévision du changement climatique (Hartmann et al., 2013).
La quantité maximale de vapeur d’eau dans l'air est controlée par la température. Ainsi,
I’augmentation de vapeur d’eau atmosphérique observée de nos jours est essentiellement due
a 'augmentation de la température de I'atmosphére et pas ou peu au forcage radiatif des

émissions anthropiques, notamment de CH,.

1.3 Transport des especes dans la troposphere

1.3.1 Circulation générale

De par son gradient de température négatif, la troposphere est une couche instable, lieu des
phénomenes météorologiques. Le transport vertical s’effectue principalement par convection
thermique. Du fait de la sphéricité de la Terre et donc de 'inclinaison des rayons solaires par
rapport au sol, la circulation méridienne de la troposphere est due & un exces d’énergie recue

a ’équateur et un déficit au niveau des poles, représenté sur la figure 1.5.

Pour rétablir un équilibre, I'importante quantité d’énergie recue preés de ’équateur doit
étre transportée vers les poles. La circulation générale atmosphérique assure donc les trans-
ferts (verticaux et méridiens) d’énergie entre les basses latitudes au bilan radiatif excédentaire
et les hautes latitudes au bilan radiatif déficitaire. De ce fait, ’ascendance des masses d’air
déclenchée par la convection induit des zones de basses pressions tandis que leur subsidence
créée des zones de hautes pressions. Se mettent alors en place des cellules convectives au

niveau de la troposphére, symétriques par rapport a I’équateur : les cellules de Hadley allant
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Figure 1.5 — Bilan radiatif global du systéme Terre-atmospheére en fonction de la latitude.

En rouge est représenté le rayonnement solaire moyen au sommet de "'atmospheére, en vert,

le rayonnement moyen émis vers ’espace et en bleu, le rayonnement absorbé par le systeme

Terre-atmospheére (source : http://education.meteofrance.fr/dossiers-thematiques/,
d’apres Gill, 1982).

de I’équateur jusqu’a environ +30°N, auxquelles succedent les cellules de Ferrel s’étendant

jusqu’a £60°N puis les cellules polaires allant jusqu’aux poles (figure 1.6).

En 1735, George Hadley a imaginé un mode simple de circulation fermée. Mais il faudra
attendre Gaspard-Gustave de Coriolis en 1835 pour mieux comprendre cette circulation,
prenant en compte la vitesse de rotation de la Terre et donc la déviation des masses d’air
vers 'ouest. Ainsi, aux latitudes intertropicales, I'air chaud se dilate et s’éleve jusqu’a la
tropopause. Puis, il migre vers les pdles ou, devenu plus froid et plus dense, il redescend vers
les latitudes 30°. De plus, la présence de forts vents d’altitude venant d’ouest, le courant
jet (jet stream) subtropical (ou jet d’ouest subtropical, JOST), force la cellule de Hadley a
s'interrompre vers 30°. Enfin, pour compléter le cycle et fermer la cellule de Hadley, Dair
retourne vers ’équateur créant les alizés, vents du nord-est dans I’hémisphere nord et du sud-
est dans I’hémisphere sud. Ces vents convergent vers une zone de convergence intertropicale
(ZCIT).

La cellule polaire, tout comme la cellule de Hadley, est dite directe, c’est-a-dire que ’air
chaud doit monter et se déplacer et I'air froid descendre afin de minimiser les écarts de
température. Ainsi, lair froid des poles est transporté vers les régions plus au sud par l'in-
termédiaire de vent du nord-est. Enfin, aux moyennes latitudes, se trouve la cellule indirecte
de Ferrel. Dans cette région, 'air froid apporté par la cellule polaire va rencontrer I'air chaud
apporté par la cellule de Hadley et va s’élever par forcage, aidé aussi du courant-jet. Ainsi,
cette cellule permet le transfert de ’air d’origine polaire vers ’équateur et de I'air d’origine
tropicale vers les poles. La jonction entre la cellule de Ferrel et la cellule polaire est assurée
par le jet stream polaire. Les courants jets sont caractérisés par des vitesses de vent dépas-
sant généralement les 30 m.s~! et localisés au-dessus de zones pour lesquelles il existe un
fort gradient de température. Les courants jet sont situés au plus haut de la troposphere,
typiquement entre 9 et 18 km d’altitude. Des deux jets mentionnés, le jet polaire est le plus

intense.
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Figure 1.6 — Circulation générale sur une coupe de I’hémisphere nord montrant les cellules
convectives, les courants jets et la hauteur de la tropopause (source : http://www.srh.noaa.
gov/jetstream/).

La ZCIT, située le long de I’équateur, est considérée comme 1’équateur météorologique
puisqu’elle présente une oscillation saisonniére. Elle est constituée d’amas de nuages a forte
extension verticale (cumulus et cumulonimbus) due a d’importants mouvements ascendants
des masses d’air et est caractérisée par de fortes précipitations. Au niveau de la ZCIT, la
circulation zonale suit les cellules de Walker, perpendiculairement a la circulation de la cellule
de Hadley. On distingue trois zones majeures de convection sur des continents : I’Afrique,

I'Indonésie et I’Amérique Centrale.

Parler de la circulation générale atmosphérique nécessite donc de tenir compte de la
convection par les cellules de Hadley mais aussi des cellules de Walker au niveau des conti-
nents. Ainsi, les mouvements des masses d’air assurent une distribution zonale et méridienne
des polluants permettant leur transport & longue distance et leur dispersion vers les plus
hautes couches de I'atmosphere. Il est possible d’étudier plus finement la troposphere en re-
gardant les caractéristiques de ses trois sous-couches : la couche limite, la troposphere libre
et PUTLS (Upper Troposphere Lower Stratosphere).

1.3.2 La couche limite atmosphérique

La CLA (ou PBL pour Planetary Boundary Layer en anglais) est représentative de 1'in-
fluence de la surface sur les masses d’air. Elle s’étend de 0 & 0,5-2 km d’altitude environ, est
en contact direct avec le sol et réagit rapidement au contact de ce dernier (constante de temps
de l'ordre de la journée). C’est un milieu complexe dans lequel se mélent les effets de relief, la
turbulence ou encore les propriétés radiatives du sol. En effet, les échanges de chaleur entre
la surface et 'atmosphere engendrent des turbulences thermiques. On observe donc un cycle
diurne de la CLA. En journée, le rayonnement solaire chauffe le sol, activant les mouvements
convectifs verticaux. La CLA et la troposphere libre se mélangent alors, entrainant un bras-
sage des polluants. Cette convection assure les échanges verticaux des espéces chimiques a
des altitudes plus élevées. Pendant la nuit, une inversion de température se produit du fait
que le sol se refroidisse plus vite que 'air. Le transport vertical des especes est bloqué. Les

polluants ont donc tendance a s’accumuler dans cette couche stable. De plus, la présence
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de batiments, 'orographie et la rugosité des sols entrainent des turbulences mécaniques. La
couche limite est donc fortement affectée par les phénomenes de surface. Il s’agit de la couche
dans laquelle sont émis directement les gaz liés a l'activité humaine.

La dispersion des polluants est fonction de ’état de stabilité de 'atmosphere. Cette stabilité
dépend d’un équilibre dynamique entre la température de lair et la température de ’atmo-
sphere environnante. On sait que la température de l'air diminue avec altitude selon un
gradient thermique adiabatique (I'y) d’environ -9,8°C/km pour 'air sec et de -6°C/km pour
Pair humide (T'y,). Ainsi, lorsque le gradient thermique d’une parcelle d’air est supérieur au
gradient adiabatique, on parle d’atmospheére stable. A Dinverse, si le gradient thermique de
la parcelle est inférieur au gradient adiabatique, alors 'atmospheére est instable (figure 1.7).
Dans des conditions de stabilité, une particule d’air se trouve freinée dans son ascension
alors qu’elle est accélérée si les conditions atmosphériques sont instables. Il existe aussi une

condition ou l'air est considéré comme neutre (particule a la méme température que lair

ambiant).
z
T ar_-9sc T dar_-9sc T dr_-9sc
dz 1 km dz~ 1km dz 1 km
-
\
L\
| \
\
\
RN o
Stable Neutre Instable

Figure 1.7 — Critére de stabilité pour une atmosphere stable, neutre et instable avec le
gradient adiabatique sec. Le trait plein représente le gradient thermique d’une parcelle d’air.
Les traitillés symbolisent le gradient adiabatique sec.

La stabilité de l'air est donc I'un des parametres a prendre en compte dans ’étude de
I’élévation et de la dispersion des panaches de pollution dans la couche limite. La figure 1.8

donne une idée de 'influence de la stabilité atmosphérique sur la dispersion d’un panache.

Le parameétre de stabilité s de Pair est défini d’apres I’équation 1.12 (Briggs, 1965) :

5:%%:%(%+F) (1.12)

avec g l'accélération due a la pesanteur, T la température de ’air ambiant, 6 la tempé-
rature potentielle définie comme la température qu'une particule atmosphérique prendrait si
on lui faisait subir une transformation adiabatique en la ramenant & une pression de référence
de 1000 hPa et z l’altitude. Deux autres effets sont aussi & prendre en compte dans 1’éléva-
tion de ces panaches (plume rise, PR) : la flottabilité (buoyancy effect, ) et 'impulsion du
flux d’air (momentum effect, F,,). Dans le premier cas, I’élévation est due a la différence de

température entre le panache et I'air ambiant. Dans le deuxiéme cas, 1’élévation est due a la
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Figure 1.8 — Influence de la stabilité atmosphérique sur la dispersion d’un panache. Les
traitillés rouges représentent le gradient adiabatique (adapté de Arya, 1988).

vitesse de sortie des émissions. Ces deux effets se calculent suivant les équations 1.13 et 1.14
(Briggs, 1965) :

AT
Fy = g—wr? (1.13)
T
MsT 5 5
Fopp=—"22 1.14
m=mrT, Y (1.14)

avec M, T, w et r la masse molaire, la température absolue, la vitesse verticale des
émissions a la sortie de la cheminée et le rayon de la cheminée, respectivement, et avec

4572, L’indice « s » désigne les émissions issues de la cheminée

Fp en m*s3 et F,,, en m
par opposition a l'air ambiant. Généralement, les polluants injectés ont une température
supérieure a celle de l'air ambiant et lorsqu’ils sont émis en sortie de cheminée cela leur
confére une vitesse de sortie élevée (Arya, 1999). Ces deux effets combinés font s’élever les
panaches bien au-dessus de leur hauteur de sortie initiale. Cependant, cette élévation subit
aussi les effets du vent horizontal (u) qui peut forcer le panache a se courber. Ainsi, le calcul

de I’élévation d’'un panache est nécessaire pour pouvoir prévoir la dispersion d’émissions
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a partir d’une cheminée. Parmi différentes approches, 'analyse dimensionnelle, développée
dans Briggs (1965), est utilisée pour des applications de calculs d’élévation de panache. Pour
résumer, en ne considérant que les variables les plus pertinentes, 1’élévation d’un panache
est fonction de : PR={(Fy,F,,,u,s,t) avec t le temps de propagation des émissions le long
de la trajectoire du panache. Toutefois, dans '’analyse dimensionnelle, différentes hypothéses
(décrites dans Arya, 1999) sont faites pour réduire le nombre de variables en fonction des
conditions de stabilité et de vent. Finalement, la figure 1.1 résume les calculs de prévision de

I’élévation d’un panache en se basant sur la méthode de ’analyse dimensionnelle.

Stability /Wind Type of Buoyancy-dominated | Momentum-dominated
conditions rise/plume plume (Briggs, 1965) plume (Arya, 1999)
Unstable and | Transitional
/ 2 =2,0F /3 122/3 2l = 2,0(F,,/u)Y/3t/3)
neutral/windy bent over
Final
Stable/windy / AH =4, 7F/4573/8 AH =1,5(F,,/u)/3s1/6
bent over
Final
Stable/calm / AH =2,6F/3/(a!/3s/3) AH = 2,4F7}1/43_1/4
vertical
Final/ 19
Neutral /windy AH > 400(F/u?) AH = 3,0F, / ()~
bent over
Tableau 1.1 — Formules de prévision de I’élévation d’un panache, basées sur l'analyse

dimensionnelle, en fonction des conditions de stabilité et de vent (d’aprés Arya, 1999).

Dans le tableau 1.1, deux types d’élévation sont spécifiés : finale et transitionnelle. La

distinction entre ces deux élévations est représentée en figure 1.9.

Figure 1.9 — Représentation schématique de I’élévation d’un panache dans la couche limite
atmosphérique. Hy représente la hauteur de la cheminée, z.. la hauteur transitionnelle et AH
la hauteur finale du panache (adapté de Arya, 1999).

Comme expliqué précédemment, dans des conditions stables, les panaches vont s’élever et
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se stabiliser en restant proches de la cheminée rendant possible la détermination de 1’élévation
finale. Pour des conditions instables, un panache vertical peut s’élever a des altitudes élevées,
au point d’initier des cumulus (Briggs, 1965) rendant difficile 'estimation de la hauteur finale.

Une hauteur transitionnelle est donc utilisée dans ce cas.

1.3.3 Troposphere libre et UTLS

La couche au-dessus de la CLA, la troposphere libre, se caractérise par des processus
dynamiques a I’échelle synoptique permettant un mélange des masses d’air. L’échelle synop-
tique est ’échelle des phénomeénes atmosphériques ayant un ordre de grandeur de quelques
milliers de kilometres sur I'horizontal, quelques kilometres sur la verticale et une durée de
quelques jours. A cette échelle, les mouvements sont commandés par le vent géostrophique
entrainant une dispersion des polluants principalement par transport horizontal. L’échelle de
temps caractéristique du déplacement horizontal des polluants est représentée en figure 1.10.
C’est ce transport qui explique que des gaz a longue durée de vie puissent étre déplacés a
grande distance des zones d’émission, entre deux continents ou entre deux hémispheres. Dans
la direction longitudinale, le transport est plus rapide du fait du flux géostrophique avec des
vitesses de vent de l'ordre de 10 m.s~!. Pour une bande de latitude donnée, il ne faut que
quelques semaines aux masses d’air pour faire le tour du globe. Les déplacements méridiens
sont plus longs avec des vitesses de vent de 'ordre de 1 m.s~!. Il faut donc environ 1 & 2 mois
pour que les échanges de masses d’air se fassent entre les latitudes moyennes et les tropiques
et les latitudes moyennes et les régions polaires. Le transport est encore plus long entre deux

hémispheres, de 'ordre de I'année, du fait des faibles différences de température.

Pour résumer, dans la troposphere, la situation météorologique conditionne fortement le

niveau de pollution. La dispersion des polluants émis se fait par :

— le transport horizontal grace aux champs de vent expliquant le transport a longue dis-

tance

— le mélange vertical par des mouvements convectifs expliquant le déplacement des pol-

luants vers la haute troposphere.

Enfin, la HTBS (Haute Troposphére — Basse Stratosphére) ou UTLS (acronyme anglais
pour Upper Troposphere — Lower Stratosphere) est la région s’étalant de la haute tropospheére
a la basse stratosphere (approximativement entre 8 et 20 km pour les latitudes moyennes et
entre 13 et 20 km pour les tropiques). Elle joue un réle important dans le forcage radiatif.
Le couplage entre la dynamique et la chimie est contrélé par des processus qui dépendent,
notamment, de la distribution des gaz a effet de serre (surtout ’ozone et la vapeur d’eau).
Les échanges stratosphére-troposphere ainsi que le transport par convection des polluants de

la couche limite sont a l'origine de la distribution des gaz traces dans I'UTLS.
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Figure 1.10 — Echelle de temps caractéristique du transport horizontal dans la troposphére
(d’apres Jacob, 1999).

1.4 Corrélation entre traceurs chimiques

L’étude de la circulation atmosphérique est possible a travers ’observation de traceurs de
masse d’air. Un traceur se déplace avec I'air depuis une source connue, d’ou le traceur est créé
ou émis dans 'atmosphere, jusqu’a un puits ou il est complétement éliminé de ’atmosphere
(Sheppard, 1963). En suivant le chemin parcouru par le traceur, on peut identifier le chemin
suivi par la masse d’air depuis la source jusqu’au puits. Les traceurs peuvent aussi bien
se trouver sous forme gazeuse que sous forme particulaire. Nous allons ici considérer des
gaz traces atmosphériques comme traceurs chimiques des masses d’air. Le choix d’un traceur
dépend de son temps de résidence. Ce temps de résidence nous renseigne sur la durée pendant
laquelle cette espece va rester dans ’atmospheére avant d’étre éliminée. Au sein d’un réservoir
atmosphérique, la distribution d’une espece X et son temps de résidence dépendent du bilan
entre ses sources, ses puits et le transport (figure 1.11). La production d’une espéce peut
se faire via des réactions chimiques (P) ou par des émissions naturelles et/ou anthropiques
(E). Les puits peuvent aussi étre de nature chimique (L) ou sous forme de dépots secs ou
humides (D). Le dépot sec désigne le dépot d’'une espéce au niveau de la surface terrestre,
sans ’aide de précipitation. Au contraire, le dép6t humide désigne le dépdt d’une espéce au
niveau de la surface terrestre sous forme aqueuse (pluie, brouillard, etc). Dans des conditions
dites stationnaires, la quantité de ’espéce X est constante dans le temps dans le réservoir.
Pour satisfaire cette condition, il faut qu’il y ait un équilibre entre le taux de production de

X par les sources et le taux d’élimination de X par les puits.

De plus, nous avons vu précédemment que le transport horizontal et vertical joue un grand
role dans la distribution des espéces au sein de ’atmosphere. Dans la figure 1.11 et pour un

réservoir correspondant a l’atmosphere, le flux entrant (F.) est égal au flux sortant (Fs). La
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Figure 1.11 — Concept du temps de vie et du mélange d’une espéce X gouverné par
les processus physico-chimiques au sein d’un réservoir atmosphérique (d’aprés Krysztofiak,
2013).

figure 1.12 synthétise la variabilité du temps de vie de certains constituants atmosphériques
en rapport a une échelle spatiale. Les espeéces telles que CH, possedent un temps de vie
suffisamment long (environ 9 ans) pour que leur concentration soit quasiment uniforme au sein
de la tropospheére. D’autres espéces, a court temps de vie, sont trop réactives chimiquement
pour étre transportées sur de longues distances. Le cas le plus extréme étant celui du radical
OH (bien moins que la seconde). Enfin, pour des échelles temporelles allant de la journée au
mois, on retrouve des especes comme CO dont la distribution est inhomogene. Sa répartition
spatiale est donc proche de ses sources en surface mais son temps de vie de 'ordre de 2 a
3 mois est suffisamment long pour I’étude du transport a longue distance. Il est donc un
bon traceur atmosphérique du transport convectif depuis la couche limite vers la troposphere
libre. I1 est aussi bien un traceur anthropique (Gamnitzer et al., 2006) qu'un traceur pour des
sources de combustion comme les feux de biomasse (Bergamaschi et al., 2000, Roiger et al.,
2014).

L’étude de la corrélation entre traceurs de pollution est un bon outil pour déterminer les
sources d’émissions de ces especes. Andreae and Merlet (2001) ont recensé dans leur étude de
nombreuses especes présentes dans les panaches de fumée de feux de biomasse. La combustion
incomplete mene a la production de CO et de composés organiques. Parmi toutes les especes
dans un panache, on retrouve donc des polluants gazeux comme CO mais aussi des NO,,
SO,, des COV, des gaz a effet de serre (CH,, CO,) et des particules (BC). Les feux sont
aussi générateurs d'une pollution secondaire par production d’Oj selon la disponibilité en
NO, dans le panache. La production de gaz et de particules par les feux est dépendante

du type de biomasse briilée, de son contenu en humidité, de la température ambiante ou
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Figure 1.12 — Variabilité des constituants atmosphériques sur une échelle spatiale et tem-
porelle (d’aprés Seinfeld and Pandis, 2006).

encore des champs de vent locaux (Seinfeld and Pandis, 2006). On recense ainsi plusieurs
études rapportant des corrélations entre certaines de ces espéces. Dans Andreae et al. (1994),
des mesures montrent des pics corrélés entre CO, Os et des aérosols originaires de feux de
biomasse. Dans Stohl et al. (2007), une analyse des corrélations O5/CO est menée et des
mesures fortement corrélées entre CO et équivalent BC sont présentées. Dernier exemple, il
existe des corrélations entre CO et CH, dans Goode et al. (2000) pour des émissions de feux

de foréts.

Pour d’autres secteurs comme le transport maritime, plusieurs études relatent des émis-
sions de NO,, de SO, et d’aérosols (par exemple : Corbett and Fischbeck, 1997 ; Corbett and
Koehler, 2003 ; Williams et al., 2009, Eyring et al., 2010 ; Cappa et al., 2014 ; Beecken et al.,
2014 ; Jalkanen et al., 2016). Il faut cependant noter que les émissions sont dépendantes du
type de bateaux du fait de 'utilisation de différents carburants plus ou moins chargés en
soufre (Roiger et al., 2014). De plus, il y a peu de sources de NO, au niveau des océans autre

que les émissions des bateaux (Eyring et al., 2010).

Pour les plateformes pétrolieres et gazieres, Nara et al. (2014) présentent des mesures
de CH, aussi bien pour des processus de torchage (flaring) du gaz que d’évent (venting)

concomitantes a des mesures de CO,, surtout pour le torchage (Elvidge et al., 2009). Roiger
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et al. (2014) rapportent des émissions de NO et SO, dans la couche limite dans des panaches
d’installations pétrolieres et gazieres. Des aérosols incluant le BC peuvent aussi étre émis
(Stohl et al., 2013). SO4 est aussi émis par les raffineries de pétrole (Fioletov et al., 2016).
Globalement, les polluants atmosphériques émis par le torchage de gaz sont CO, SO,, HAP,
COV et le BC (Fawole et al., 2016a).

Ainsi, lorsque 'on mesure des pics de CO corrélés avec des émissions d’O3 et de BC,
on peut penser a des émissions venant de feux de biomasse. Des mesures concomitantes de
NO,, SO, et d’aérosols peuvent signifier des émissions, soit par des bateaux, soit par des
plateformes d’extraction de pétrole. Pour différencier les deux sources d’émission, une étude

plus approfondie & 'aide de modeles numériques est nécessaire (chapitre 4).

x>k
x



CHAPITRE
Instrumentation

et modélisation

La principale méthode instrumentale utilisée pour ces travaux est la spectroscopie op-
tique. Elle est basée sur I'existence de niveaux d’énergie quantifiés dans les molécules. En
effet, les molécules absorbent ou émettent un rayonnement électromagnétique. Dans le cas de
la spectroscopie infrarouge d’absorption principalement utilisée ici, les transitions optiques
correspondent au fait pour la molécule a détecter de gagner un niveau d’énergie de vibration
(excitation), accompagné d’une variation du niveau de rotation (diminution (désexcitation)
ou augmentation (excitation)) : on parle de transitions ro-vibrationnelles. Pour ce faire, I’éner-
gie de la radiation absorbée doit étre égale a la différence d’énergie entre 1’état final et 1’état
initial de la molécule. Comme les niveaux d’énergie sont déterminés par la constitution de
la molécule, chaque molécule posseéde un spectre d’absorption (ou d’émission) qui lui est
propre.

Cette partie permettra, en premier lieu, de faire un résumé du principe de spectroscopie
d’absorption infrarouge utilisé par I'instrument embarqué sur avion, SPIRIT (Spectromeétre
Infra-Rouge In situ Toute altitude). L’instrument lui-méme sera ensuite décrit, ainsi que les
méthodes d’inversion permettant de remonter aux concentrations des gaz. Le principe de
fonctionnement d’autres instruments aéroportés dont les mesures serviront dans cette these
sera brievement expliqué. En plus d’instruments embarqués, des mesures satellitaires ont été
utilisées et sont donc évoquées. Enfin, la derniére partie sera consacrée a la description des

modeles numériques qui nous serviront tout au long des chapitres suivants.

2.1 Généralités sur la spectrométrie d’absorption infrarouge

a ultra-haute résolution

La plupart des gaz traces présents dans ’atmosphere absorbent le rayonnement infra-
rouge. A partir du spectre d’absorption caractéristique de chaque molécule, il est possible de
déterminer leur concentration par des techniques d’inversion expliquées par la suite. Les me-
sures simultanées de CO, CO4,, CHy4, N2O et NOy par SPIRIT sont basées sur une technique

de spectrométrie d’absorption infrarouge & haute résolution spectrale (< 1073 cm™!), gréce
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a 'emploi de lasers comme sources de rayonnement. Les paragraphes suivants donnent les

bases théoriques de la méthode de mesures mise en ceuvre dans SPIRIT.

Selon la loi de Beer-Lambert (équation 2.1), 'intensité, I(#) d’un rayonnement électro-
magnétique, de nombre d’ondes 7 transmis au travers d’un gaz dépend de sa concentration
¢ (molécules.cm~3), de sa section efficace d’absorption, o(#) (cm?.molécule™!) et de la lon-

gueur, [, du parcours optique & 'intérieur de ce milieu :

I(D) = Iy(D)exp[—o(D).c.l] (2.1)

ou Io(7) représente I'intensité lumineuse incidente. On peut en déduire la transmittance

T(v), par I'équation 2.2, comme étant :

() = é ((’; ;= erpl—o(r).cl] (2.2)
Ainsi,
_ —In(T(@))
T T a(9) (23)

Mesurer des molécules en faibles concentrations nécessite de sélectionner les domaines
spectraux ou les molécules ont de grandes sections efficaces d’absorption o(7), d’allonger le
plus possible le parcours optique [, et de mesurer la transmittance avec le meilleur rapport
signal sur bruit possible. C’est dans le domaine de l'infrarouge moyen (entre 2,5 et 25 pm ou
400-4000 cm ™) que I'on trouve les plus fortes sections efficaces d’absorption, correspondant
aux transitions fondamentales. L’utilisation de cellules a parcours multiples permet d’aug-
menter [. De son c6té, la mise en ceuvre de sources lasers possédant une brillance spectrale
bien supérieure aux sources a plus large bande permet de conserver une intensité lumineuse

I mesurable en sortie de cellule optique.

2.1.1 Intensité de raie

La section efficace pour une raie donnée centrée en ry dépend de 'intensité de la raie
S(29,T) (encore appelée intensité intégrée ou force de raie) en cm~!/molecule.cm=2 et du

profil d’absorption normalisé ¢(7 — 1) en cm :

S, T) = /J(D)dﬁ — /S.g(D — Jo)dp (2.4)

“+oo
g(U — 1p) définit le profil de raie normalisé tel que / g(0 —1p) dv = 1.

—00

La force de raie dépend fortement de la température T'. Cette dépendance s’exprime au
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moyen des fonctions de partition Q(7T) et Q(Tp) et de la constante de Boltzmann kp :

S(5o0,T) = S(ﬁo,TO).%(g?)). {ezp - [fB (7-7)|} (2.5)

avec S(Tp) l'intensité de la raie a la température de référence Ty et E” 1’énergie du niveau

bas de la transition ro-vibrationnelle. La dépendance en température de l'intensité d’une
raie est un parameétre important & prendre en compte. A basse température, la plupart des
molécules se trouvent dans 1’état fondamental v=0, quelques-unes (ou aucune) dans le niveau
supérieur v=1 et de moins en moins pour les niveaux v=2,3... On peut définir le rapport des

populations entre les niveaux 0 et 1 d’apres la distribution de Boltzmann :

Aﬁ —F —hv
N = canl ) = eap(p) (2.6)

avec h la constante de Planck, v le nombre d’ondes, kg la constante de Boltzmann et T

la température.

Ainsi, lorsque la température augmente, le rapport (et donc la population du niveau 1)
augmente et 'intensité de la transition entre les niveaux 1 et 2 augmente. On parle de bande
chaude lorsque les transitions ont lieu a partir d’un plus haut niveau d’énergie. Par opposition,
les transitions partant de Détat fondamental v=0 sont appelées bandes froides. Etant plus
peuplées dans les conditions proches des conditions normales de température et de pression,

elles sont en général de plus forte intensité.

2.1.2 Profils des raies

Les raies d’absorption ne sont pas infiniment étroites. Différents effets concourent au
fait qu’elles possedent une largeur. En effet, les transitions énergétiques entre deux états
quantiques ne sont jamais parfaitement définies et les nombres d’ondes associés ont donc une

certaine incertitude 00 = U — 1y qui représente 1’écart au centre de la raie 1.

2.1.2.1 Profil naturel

Un premier phénomeéne d’élargissement est di au principe d’incertitude d’Heisenberg
indiquant que plus la durée de vie du niveau excité est grande, plus I’énergie est précisément

connue :

SE.5t>h (2.7)

avec 0 l'incertitude sur ’énergie de la transition, &t la durée de vie de la transition et
f la constante de Planck réduite. Comme la durée de vie d’un état excité de vibration est

« longue », de I'ordre de 1072 s, I'incertitude sur I’énergie donc sur le nombre d’ondes de tran-
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sition 077 = 6 E/hc est faible, de I'ordre de 5x1071° cm™!. Ce 67, représentant 1’élargissement

naturel, est négligeable devant les suivants.

2.1.2.2 Elargissement collisionnel

L’élargissement de la raie d’absorption est également provoqué par les interactions entre
la molécule dont on étudie la transition et les autres molécules qui ’entourent, engendrant
des variations d’énergie. En effet, plus les collisions dans le milieu sont importantes, plus la
durée de vie de la transition va diminuer, entrainant une incertitude sur le nombre d’ondes
de cette transition. Les phénomeénes de collision peuvent étre représentés mathématiquement

par une distribution de Lorentz :

o VL
S (R e 2

ou la forme de la raie est caractérisée par la mi-largeur & mi-hauteur 7, aussi appelée
coefficient d’élargissement collisionnel qui est une fonction a la fois de la pression et de la

température :

e —h (1) (2) o9

Avec n la dépendance en température dépendant principalement de la géométrie de la
molécule. Dans les conditions de référence de pression et de température (soit Py=1000 hPa
et Tp=296K dans la base de données HITRAN) et connaissant la valeur du coefficient d’élar-
gissement collisionnel 72, il est possible de calculer 7, pour n’importe quelles autres pressions
et températures. Finalement, 1’élargissement collisionnel pour les molécules étudiées est do-

minant pour des pressions généralement supérieures a 100 hPa.

2.1.2.3 Profil Doppler

Un troisieme processus d’élargissement est du a ’effet Doppler. Les nombres d’ondes ou
les molécules absorbent sont décalés lorsque la molécule s’approche ou s’éloigne du détecteur
considéré immobile. Comme les molécules sont en mouvement a grande vitesse et dans toutes
les directions dans un gaz, le nombre d’ondes détecté est différent de celui absorbé. A chaque
molécule correspond une vitesse donnée et donc un décalage Doppler induisant un élargis-
sement de la raie d’absorption. La somme de la contribution de chaque molécule donne un

profil de raie gaussien :

L n2 1 —In2.(v — 1p)?
g7 — ) = 1|2 L eap [W] (2.10)
™ YD YD

avec vp la mi-largeur & mi-hauteur (en cm~!) dépendant de la température T du milieu,
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de la position du centre de la raie 7y et de la masse molaire M de la molécule :

LT
vp = 3,581.10" "1 T (2.11)

L’effet Doppler est dominant pour des régimes de pressions généralement inférieurs a 10
hPa. Au fur et & mesure que la pression augmente, c’est ’élargissement collisionnel évoqué

précédemment qui reprend le dessus.

2.1.2.4 Profil de Voigt

Dans le cadre de pressions intermédiaires, typiquement de 'ordre de 10 a 100 hPa, ’élar-
gissement collisionnel ainsi que 1’élargissement Doppler doivent étre tous deux pris en compte.
Le modele de la forme de raie résultant est un profil de Voigt, produit de convolution du profil

lorentzien gr,(7) et du profil gaussien gg(7) :

+00
v (2) = 96— 70) ® 917 —70) = [ gu(7 — 7)ga (). (2.12)

—00

Comme ce profil résulte de la convolution d’une distribution de Gauss et d’une distribution
de Lorentz, on retrouve, pour des basses pressions, 'agitation thermique du milieu entrainant
un élargissement Doppler et donc un profil gaussien. Lorsque la pression augmente, la hauteur
du pic de la raie diminue et cette derniere s’élargit. La fréquence des collisions moléculaires

augmente et 1’on tend alors vers un profil de type collisionnel pur (figure 2.1).

D’autres profils plus sophistiqués existent. On peut citer, par exemple, les profils de raie de
Galatry, de Rautian ou de Tran-Hartmann. Cependant, leur mise en ceuvre est plus complexe
car ils augmentent le nombre de paramétres physiques devant étre pris en compte. A ’heure
actuelle, ces parameétres sont encore peu disponibles sur les bases de données. En outre, leur
modélisation nécessite des temps de calcul plus importants. Par ailleurs, les spectres mesurés
par SPIRIT ne sont pas mesurés avec la précision suffisante pour que l'influence du type de
profil de raies intervienne de fagon déterminante dans la précision de l'instrument. Pour les
molécules étudiées, le programme de traitement de données de SPIRIT considere donc des
profils de Voigt paramétrés & partir de la base de données HITRAN (Rothman et al., 2013).

Comme nous avons pu le voir jusque-la, la connaissance des parameétres spectroscopiques
est essentielle pour déterminer de facon précise la concentration des molécules atmosphériques
et notamment pour calculer les spectres synthétiques. Une des bases de données publiques la
plus utilisée est la base HITRAN (HIgh-resolution TRANsmission molecular absorption data-
base) (Rothman et al., 2013). D’apres les équations établies tout au long de cette partie, il faut
donc connaitre le nombre d’ondes de la transition, 'intensité de la raie a Ty = 296 K, le coef-
ficient d’élargissement collisionnel par les molécules d’air ainsi que son coefficient de dépen-

dance en température et, enfin, I’énergie du niveau inférieur de la transition ro-vibrationnelle.
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Figure 2.1 — Profils de Voigt pour des raies de méme intensité intégrée pour des pressions

et températures correspondant & 3 altitudes différentes : 50 hPa et 200 K (ligne pleine), 150
hPa et 215 K (ligne en tirets) et 500 hPa et 260 K (ligne en pointillées), d’apres Krysztofiak
(2013).

2.1.2.5 Fonction d’appareil

Un quatrieme effet d’élargissement lié a la largeur spectrale de I’émission laser est a consi-
dérer. Cet effet est a rapprocher d’une fonction d’appareil car intrinseque a la technique de
mesure. Cependant, grace a 'utilisation de lasers quasi monochromatiques de type DFB-QCL
(voir section 2.2.1), cet effet demeure négligeable (< 2x107% em™!) devant 1'élargissement
moléculaire des raies. De méme que 1’élargissement naturel, il n’est pas pris en compte dans

les calculs d’inversion des spectres.

2.2 Mesures aéroportées

2.2.1 Principe de fonctionnement de l'instrument SPIRIT

Le paragraphe suivant reprend les principaux éléments de la description de SPIRIT dé-
taillés dans article Catoire et al. (2017), en se focalisant sur sa configuration pour les cam-
pagnes exploitées dans mes travaux de these. Cet instrument a été développé il y a 6 ans, en
parallele & 'apparition d’autres spectrometres a lasers infrarouges aéroportés sur le marché.
Cette technique comprend plusieurs variantes. Concernant les sources optiques, des diodes
lasers a rétroaction répartie (DFB : Distributed FeedBack) sont généralement utilisées dans le
domaine du proche infrarouge (~ 1-3 pm), et des Lasers & Cascades Quantiques (DFB-QCL)

ou Interbandes (DFB-ICL) sont de plus en plus utilisés dans le domaine du moyen infrarouge
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entre 3 et 12 pm. Ces lasers sont, soit couplés a des cavités optiques non-résonantes, tels SPI-
RIT ou les instruments de la compagnie Aerodyne Research Inc. (http://www.aerodyne.
com/products/laser-trace-gas-monitors), soit couplés a des cavités résonantes de type
CRDS (Cavity Ring-Down Spectroscopy) ou OA-ICOS (Off-Axis Integrated Cavity Out-
put Spectroscopy), tels ceux commercialisés respectivement par Picarro Inc. (https://wuw.
picarro.com/products_solutions/gas_analyzers/flight_co_co2_ch4_h20) ou Los Ga-
tos Research Inc (http://www.lgrinc.com/applications/airborne-measurements/). Une
revue des instruments aéroportés de ce genre a été réalisée récemment (McQuaid et al., 2013)
et complétée dans l'article (Catoire et al., 2017). Les avantages communs a tous ces spectro-

metres infrarouges lasers sont :

e leur sensibilité et précision : grace a 'utilisation de lasers combinée a des basses pressions
de mesure (< 100 hPa) dans les cavités, on atteint des limites de détection adaptées aux

concentrations de gaz traces que 1’on cherche a mesurer.

e 'obtention de résultats univoques (spécificité) : la longueur d’onde est caractéristique
de I'espece et la profondeur d’absorption peut étre reliée a la concentration de maniere
absolue au moyen de lois physiques simples indiquées dans le paragraphe précédent.
Cela permet aussi de se passer d’étalonnage dans une certaine mesure, bien que les

performances soient légérement dégradées.

e les mesures en ligne des gaz en écoulement, ce qui permet une résolution temporelle et
donc spatiale (lors du déplacement de l’avion) tres fine, et 'adaptation du profil de vol

en fonction des observations en temps réel.

e leur simplicité d’utilisation, par des personnes peu formées sans que cela impacte les

performances.

Si I'on compare, maintenant, les cavités non-résonantes aux résonantes, celles-ci per-
mettent d’atteindre des parcours optiques de quelques kilometres, soit typiquement 50 & 100
fois plus longs que dans les cavités non-résonantes. Mais cet avantage est atténué par le fait
que le domaine sondé associé est resté jusqu’a maintenant dans le proche infrarouge, ou les
forces de raies correspondent & des transitions non-fondamentales, et sont donc typiquement
10 a 1000 fois plus faibles que dans le moyen infrarouge. Finalement les Trace Gas Monitors
d’Aerodyne Research Inc. ou SPIRIT opérant dans le moyen infrarouge sont concurrentiels, et
sont apparus en mettant a profit la nouvelle génération de lasers a la suite des diodes a sels de
plomb : les QCL ont 'avantage d’émettre de grandes puissances lumineuses, sur un domaine
spectral assez étendu (> 1 cm™1!) favorable & la détection de plusieurs molécules, de pouvoir
étre considérés comme monochromatiques, d’étre fiables dans le temps et au point de vue
du domaine spectral émis, et de fonctionner a température moyennement basse (> -30°C),
donc sans besoin d’azote liquide. Concernant SPIRIT lui-méme, celui-ci présente d’autres

avantages qu’il convient de rappeler :

e Robustesse : I'instrument est robuste et donc embarquable et utilisable dans des envi-

ronnements assez hostiles. La cellule & parcours multiples de Robert (Robert, 2007) se


http://www.aerodyne.com/products/laser-trace-gas-monitors
http://www.aerodyne.com/products/laser-trace-gas-monitors
https://www.picarro.com/products_solutions/gas_analyzers/flight_co_co2_ch4_h2o
https://www.picarro.com/products_solutions/gas_analyzers/flight_co_co2_ch4_h2o
http://www.lgrinc.com/applications/airborne-measurements/
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réaligne & intervalles de temps choisis par une procédure automatisée. L’instrument est
relativement insensible aux vibrations, a la température ambiante et aux variations de

pression en amont du prélevement.

Simplicité de conception : il est possible d’effectuer des réparations, directement sur le

terrain, ce que ne permet pas I’emploi des instruments commerciaux.

Adaptabilité : les lasers pour la mesure peuvent étre changés en fonction des especes
gazeuses souhaitées. Le fait d’utiliser des miroirs métallisés fait que la cellule a les mémes
performances quel que soit le laser utilisé (et donc 1’espéce mesurée).

Maitrise du traitement de données : on sait comment est réalisé le traitement des mesures
et il est donc possible de modifier le programme pour prendre en compte 1’évolution de
la connaissance des parameétres spectrométriques par exemple.

Légereté : comparé a d’autres instruments, le poids de 100 kg pour 3 voies de mesures

et 4 & 5 molécules reste raisonnable.

Le principe de fonctionnement de SPIRIT est présenté en figure 2.2.

Gas cylinder Pressure regulator Dosing  Scroll
& flow meter valve  pump

Gas input Gas output
ﬂ 2lQcL1 - > ) -
eference cell Multipass cell Piezo
- actuator
3 [wu]
Piezo = T
— el —
© actuator = o
[T o 7] =
: ] = Piezo ramp
Laser ramps Optical @ 7] 03 Hz
multiplexer Reference Measure o 2 |
detector []| detector 2 % _nd
"""""""" Stirling cooler| g [
£
| Preamplifiers I °
Laser Detector l — Piezo Piezo
Laser temperature temperature || Acquisition voltage voltage
current controller controller Signal controller controller
controller averaging
Synchro line
MAIN ELECTRONIC MODULE
COMPUTER
i <
GPS Data storage & high level control
RS232 links

Figure 2.2 — Représentation du principe de fonctionnement de I'instrument SPIRIT
(Catoire et al., 2017).

Il est composé de trois lasers a cascades quantiques (QCL) couplés & une cellule optique

multi-passage et deux détecteurs, un pour la chaine de mesure (measure detector) et 'autre

pour la chaine de référence (reference detector). Les trois lasers fonctionnent successivement,

synchronisés par le systéeme d’acquisition de données. Le module électronique (main electronic

module), commandé par un PC portable via un lien RS-232, permet de piloter en courant

(current controller) et en température (temperature controller) chaque QCL. L’asservissement
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en température grace au module a effet Peltier permet de maintenir individuellement chaque
laser a une température constante, a mieux que le centieme de degré pres, conduisant a
I’émission d’une longueur précise. En diminuant la température, on atteint les longueurs
d’onde souhaitées. L’asservissement en courant est possible par I'application d’une rampe de
courant de quelques mA qui effectue un balayage des micro-fenétres spectrales d’intérét, a
définir selon les especes a mesurer. La séquence complete de mesures pour les trois voies laser

s’effectue en 1,6 s. Un schéma du banc optique est présenté en figure 2.3.

interférometre étalon
Fabry-Perot

Détecteur refroidi par
cycle Stirling

3 QCL thermostatés par
modules a effet Peltier

Multiplexeur optique

Lame séparatrice

Figure 2.3 — (A gauche) Photo de SPIRIT dans son rack avion. (A droite) Représentation
3D du banc optique. Les rayons rouges symbolisent le parcours des rayons laser.

A la sortie des QCL, un multiplexeur optique (optical multiplexer) permet de regrou-
per les trois faisceaux laser en un seul. Puis, une lame séparatrice (beamsplitter) est utilisée
pour diviser ce faisceau lumineux en deux. Une petite partie (quelques %) est dirigée vers
un interférometre de Fabry-Pérot qui permet de fournir une échelle relative en fréquence.
Ce signal de référence est regu au niveau du détecteur de référence. La majeure partie du
faisceau est, quant a elle, envoyée dans la cellule optique multi-passage, la cellule de Robert
(Robert, 2007), qui contient les gaz traces que 'on souhaite mesurer. Cette cellule se com-
pose de trois miroirs sphériques. L’alignement des miroirs est controlé par deux actuateurs
piézoélectriques (en orange sur la figure 2.3) de part et d’autre de la cellule. La rotation d’un
de ces miroirs permet d’ajuster la longueur du parcours optique pouvant aller de 20 a 200
metres; dans notre cas nous avons utilisé des parcours de 83,88, 134,22 ou 151,00 m. Un
troisieme mécanisme est utilisé pour faire bouger d’avant en arriére le miroir autonome afin
de limiter les interférences spectrales. Avant d’entrer dans la cellule de Robert, le faisceau
peut passer a travers une petite cellule optique de référence contenant un gaz connu, ajoutée
afin d’obtenir une échelle absolue en nombre d’ondes et vérifier que le domaine d’émission
du laser est correct. C’est le cas de la voie mesurant NO, pour laquelle une cellule de 3
cm de long contenant environ 120 ppmv de CH, a 100 hPa conduit a un doublet de 1%
d’absorption centré & 1630,407 cm™1!, c’est-a-dire sans interférer avec 1’absorption de NO, &

1630,326 cm~!. Cette espeéce est en effet en concentration fortement variable et pas toujours
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détectable en vol dans une atmosphere non polluée, alors que CO, CH,, N,O et CO4 sont
suffisamment abondants, quelles que soient les conditions, pour étre visibles en permanence
en direct sur les spectres. Pour finir son parcours apres plusieurs réflexions entre les miroirs
dans la cellule, le faisceau lumineux est collecté sur un miroir plat extérieur pour étre ensuite
conduit vers le détecteur de mesure. Les deux détecteurs en fin de chaine sont refroidis par
le méme refroidisseur a cycle de Stirling. Les signaux électriques sont finalement amplifiés,
numérisés, et moyennés au niveau du module électronique principal, et envoyés vers le PC
portable.

L’air de ’atmospheére ambiante est continuellement prélevé par une prise d’air en acier loca-
lisée sur le toit a avant de 1’avion, orientée vers l'arriere (rear-facing inlet) pour éviter la
contamination ou colmatation par des particules (glace, poussieres), dans laquelle un tuyau
en téflon PFA de diameétre intérieur 1/2” est inséré. Au bout de 2 & 3 m, celui-ci est rac-
cordé par une vanne a un régulateur de pression couplé a un débitmetre (pressure regulator
et flowmeter, figure 2.2), marquant U'entrée de la cellule optique. Cet air est en écoulement
continu régulier, aspiré par une pompe (scroll pump, figure 2.2), a la sortie de la cellule, avec
un débit fixé par une vanne de dosage manuelle (dosing valve) avant le vol. Le temps de
renouvellement de ’air dans la cellule est ainsi connu : de 5,2 & 8,8 secondes. Le régulateur de
pression permet de maintenir la cellule & pression constante connue (a 0,1 hPa pres) réduite
(d’environ 30-35 hPa). L’élargissement des raies ro-vibrationnelles est donc limité, donnant
ainsi aux mesures une grande sensibilité et une excellente précision. La température de la
cellule est mesurée et homogene a 1 K pres. Pression et température de la cellule sont des
parametres permettant de déduire les rapports de mélange volumiques des espéces mesurées

a partir de leurs concentrations dérivées de la loi de Beer-Lambert.

SPIRIT peut fonctionner de facon automatique. De ce fait, pour éviter des dérives, un
réalignement optique durant environ 1 minute est effectué toutes les dix minutes par un
mécanisme piézoélectrique, compromis entre la limitation de perte de signal optique dii aux
variations des conditions expérimentales (vibration, température, pression, ...) et perte de
données de mesures optimales lors de ce réalignement. Des rapports de mélange approxi-
matifs sont calculés (basés seulement sur les hauteurs des pics d’absorption des espeéces) et
affichés a I’écran en direct tout au long des vols afin de permettre un ajustement de la tra-
jectoire de I'avion si nécessaire. Enfin, un systeme GPS synchronisé a I'ordinateur est intégré
a linstrument afin de pouvoir disposer du temps universel, de la latitude, longitude et de

I’altitude, parametres utiles au traitement des données.

2.2.2 Meéthode de traitement des données : du spectre d’absorption aux
concentrations

Dans cette partie, il est question de détailler les méthodes d’ajustement et d’inversion
des spectres IR utilisées afin d’obtenir finalement les concentrations des gaz traces mesurés

dans I'atmospheére. L’objectif des algorithmes de traitement de données manipulés lors de



Instrumentation et modélisation 35

cette these est de faire correspondre le spectre expérimental avec le spectre simulé (dans
notre cas, par un profil de Voigt). Pour atteindre cet objectif, plusieurs étapes de calculs

détaillées ci-dessous sont nécessaires.

e Etape 1 : étalonnage de 'échelle en nombres d’ondes

L’acquisition du signal par SPIRIT se fait en fonction du temps et doit donc étre
convertie en nombre d’ondes. Pour ce faire, on enregistre pendant tout le temps du vol le
spectre du signal provenant de linterférometre étalon de Fabry-Pérot positionné le long
du trajet optique. Ce dernier fournit une figure d’interférences dont l'intervalle spectral est
constant, de 1,22x1072 cm™!. On détecte ensuite la position des maxima et minima des
pics correspondant a cet intervalle a partir desquels on reconstruit une échelle spectrale par
interpolation. Ainsi, a partir de ’étalonnage séquentiel effectué par le Fabry-Pérot et de la
détection des pics, on peut dériver par interpolation une échelle en nombre d’ondes. A cause
des effets de pression et de température, cette échelle doit étre corrigée tout au long du vol
pour obtenir, finalement, une calibration absolue en nombre d’ondes. Comparant la position
des raies d’absorption observées des gaz dans la cellule de mesure et la position théorique de

ces mémes raies donnée par HITRAN, I’échelle est alors réajustée précisément.

e Etape 2 : reconstruction de la ligne de base

La ligne de base correspond donc au signal laser Iy(7) en I'absence d’absorption. Du
fait des fluctuations d’émission du laser, on observe des variations de cette ligne de base au
cours du temps qu’il faut corriger avant de pouvoir extraire les concentrations a partir des
spectres. On reconstruit le signal de la ligne de base a partir d’une interpolation polynomiale
des points d’absorption nulle (loin de la raie) sur tout le spectre. On obtient alors la trans-

mittance en divisant le signal obtenu expérimentalement I (#) par la ligne de base reconstruite.

e Etape 3 : extraction des concentrations

La derniere étape consiste a extraire les concentrations a partir des spectres ajustés. On

peut déterminer la concentration C a partir de la loi de Beer-Lambert. On obtient ainsi :

—in[7(7)

C= — "~/
S.g(ﬂ— 0).l

(2.13)

La méthode d’inversion consiste a déterminer la valeur de C qui permet de réduire au
minimum ’écart entre le spectre synthétisé a partir d’un profil de Voigt (S.g(7 — 1).0) et
celui du spectre expérimental (—in [T'(7)]) pour chaque nombre d’ondes de la fenétre spectrale.
L’ajustement entre les deux spectres est basé sur la méthode des moindres carrés. L’inversion

se fait par l'intermédiaire de la dérivée seconde des spectres, méthode qui a 'avantage de
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ne pas nécessiter la reconstruction parfaite de la ligne de base et de réduire I'influence des
franges d’interférences dues a de la lumiere parasite, ce qui est utile dans le cas d’especes
présentes en faible concentration (NO, par exemple). Lors d’un vol, on peut visualiser la
différence d’ajustement, appelée résidu, afin de vérifier que le profil de raie simulé est le plus
adapté. Un exemple de transmission direct du spectre du CO ainsi que de sa dérivée seconde

est fourni en figure 2.4.
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Figure 2.4 — (a) Exemple d’un spectre de transmission expérimental (en noir) et simulé

(en rouge) pour CO. (b) Dérivées secondes du signal transmis expérimental (en noir) et

simulé (en rouge). (c) Résidus minimum de la transmission (en rose) et de la dérivée seconde
(en bleu), d’apreés Catoire et al., 2017.

Sur cette figure, le résidu minimum est d’environ 1% a lo. Les mémes figures pour CH,

et NOy sont fournies en figure 2.5 et 2.6 respectivement.
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Figure 2.5 — Idem a la figure 2.4 mais pour CHy.
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Figure 2.6 — Idem a la figure 2.4 mais pour NOy et un doublet de CHy.
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2.2.3 Caractéristiques et performances de SPIRIT

Au cours de ces trois années de recherche, en dehors des vols liés & 'estimation des
incertitudes, SPIRIT a été utilisé lors de deux campagnes de terrain : les campagnes GLAM
et APSOWA (voir description dans les chapitres 3 et 4 respectivement). Le tableau 2.1 liste

les micro-fenétres spectrales d’absorption utilisées en fonction des especes mesurées.

Especes GLAM APSOWA
CcO 2179,70 cm1-2179,85 cm™'  2179,70 cm™1-2179,85 cm ™!
CO,  2307,27 cm™'-2307,57 cm ™! -
CH;  1249,55 cm™'-1249,72 em™'  1277,10 cm™*-1277,60 cm™*
NoO 124955 cm™1-1249,72 cm™!  1277,10 cm~!-1277,60 cm ™!
NO; —~ 1630,18 cm™'-1630,55 cm ™!

Tableau 2.1 — Récapitulatif des fenétres spectrales choisies en fonction des especes chi-
miques pour les campagnes GLAM et APSOWA.

Le dépouillement et I’étude des données de la campagne GLAM a permis de mettre en
évidence la nécessité d’un changement de laser pour le CH4 et le NoO afin d’avoir une fenétre
spectrale plus sensible. Ainsi, un nouveau laser a pu étre utilisé lors de la campagne APSOWA

avec des absorptions plus fortes que lors de la campagne GLAM.

Concernant les incertitudes des mesures de SPIRIT, durant la période de cette these,
une estimation en laboratoire et en vol a été réalisée dans le cadre du projet ChemCallnt
financé par le Comité Scientifique et Technique Avion (CSTA) du CNRS/INSU, par le Ser-
vice des Avions Frangais Instrumentés pour la Recherche en Environnement (SAFIRE) du
CNRS/INSU, du CNES et de Météo-France, et par 'infrastructure de recherche européenne
des avions de recherche EUFAR, (EUropean Facility for Airborne Research) du 6°™¢ Pro-
gramme Cadre R&D de I'Union Européenne concernant des Activités de Recherche conJointes
(JRA) de Tragabilité dans les Observations en phase Gazeuse (TGOE). Le tableau 2.2 en

récapitule les principales performances.

Molécule Précision a 1o a4 1,6 s Incertitude totale estimée avec (ou sans) calibration

CcO 0,3 ppbv 0,9 (ou 4,7) ppbv & 150 ppbv de CO
CH, 5 ppbv 22 (ou 27) ppbv a 1900 ppbv de CH,
NO, 0,3 ppbv 0,5 ppbv (+ 5%)

Tableau 2.2 — Précisions et incertitudes des mesures en vol de SPIRIT pour les rapports

de mélange de CO, CHy et NO, (adapté de Catoire et al., 2017).
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Les précisions choisies comme un écart-type (1o) a 1,6 s sont données pour chaque espéce.
L’incertitude totale peut étre estimée a partir des mesures en vol. Pour CO, des comparaisons
avec des bouteilles de gaz étalonnées par les standards WMO menent a un biais et son écart-
type associé de 3,840,4=4,2 ppbv. Pour CH,, les comparaisons sont faites avec des bouteilles
de gaz étalonnées par les standards de la NOAA et ménent & un biais et son écart-type de
4,7+7,8=125 ppbv. Enfin, les comparaisons pour NO, sont effectuées avec les mesures de
deux autres instruments différents (les modeles 42C et 425 de TEI) et meénent & un biais
de 0,5 ppbv. Concernant la répétabilité des mesures, les dérives a long terme (typiquement
2h : le temps d’un vol) de 0,7% pour CO et de 1,5% pour CH, meénent & des incertitudes
de 0,5 et +14 ppbv pour des valeurs de rapports de mélange atmosphérique typiques de
150 ppbv et 1900 ppbv respectivement. Pour NO,, la comparaison avec I'instrument AC-31M
(Environnement SA) en laboratoire méne & une surestimation des valeurs du SPIRIT de 5%.
En additionnant directement ces incertitudes en prenant en compte (ou non) ’étalonnage,
Pestimation de l'exactitude du rapport de mélange pour CO est de 0,9 (ou 4,7) ppbv, de 22
(ou 27) ppbv pour CH, et de 0,5 ppbv (+5%) pour NO,.

2.2.4 Autres instruments aéroportés

Cette partie va permettre d’introduire les mesures utilisées, autres que celles du SPIRIT,

venant aussi d’instruments embarqués a bord de ’avion.

Les données météorologiques proviennent des instruments embarqués directement opérés
par SAFIRE pour la campagne GLAM et par le DLR (Deutsches Zentrum fiir Luft- und
Raumfahrt) pour la campagne APSOWA. On retrouve des mesures de température, de
pression et d’humidité de D’air ainsi que des mesures des trois composantes du vent et du

rayonnement.

Les concentrations d’Os ont été mesurées par 'instrument Mozart, développé grace a
Pexpérience acquise du programme MOZAIC (Measurement of OZone by Airbus In-service
airCraft) a bord de I’Airbus commercial A340. Son principe de fonctionnement est basé sur
la spectroscopie d’absorption UV dans deux cellules paralleles (une cellule de référence et une
cellule d’échantillonnage) avec une précision de 2 ppbv 4+ 2% pour un temps d’intégration de
4 s (Thouret et al., 1998). Le principe de fonctionnement ainsi que les cellules proviennent
d’une version modifiée d’un analyseur d’ozone commercial (Modele 49C TEI Thermo
Environment Instrument). I est régulierement calibré par le laboratoire d’Aérologie et la
division technique du CNRS/INSU.

Pour le projet APSOWA, les concentrations de SOs sont mesurées par un Thermo Elec-
tron pulsed fluorescence SO9 analyzer (Model 43C) opérées par 'IPA (Institut fiir Physik
der Atmosphére) du DLR. Le principe de mesure repose sur le fait que les molécules de SO,

absorbent le rayonnement UV. Elles passent alors a un état électronique excité accompagné
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de différents états vibrationnels. Des désexcitations vibrationnelles ont lieu rapidement jus-
qu’au niveau vibrationnel fondamental de I’état électronique excité. Puis, la désexcitation
électronique a lieu pour revenir au niveau d’énergie électronique initial, mais avec différents
niveaux vibrationnels donc en émettant un rayonnement UV proportionnel a la concentration
de SO2, & une longueur d’onde différente. On peut traduire cela sous la forme de I’équation
2.14 :

SOs + hiy —)SO; — S0y + hiy (2.14)

L’instrument a été calibré avant et apres la campagne APSOWA. 1l s’agit d’une calibra-
tion multipoints pour laquelle un gaz avec des rapports de mélange de SO2 connus est ajouté

a l'instrument.

Pour le projet SHIVA, des mesures de SO, par un CI-ITMS et de NO, par un mini-
DOAS sont utilisées. Le principe de fonctionnement du Chemical Tonization Ion Trap Mass
Spectrometry (CI-ITMS) repose sur lionisation des gaz en trace (tels que SO,) par des
réactions sélectives avec des ions réactifs, produits dans une source d’ions a décharge. Les
ions produits sont ensuite analysés par un spectrometre de masse a trappe d’ions et séparés
par leur rapport masse/charge. La réaction de détection de SO, est donnée par I’équation
2.15:

SOy + HCO5 — ... — HSO; (2.15)

Le mini-DOAS (Grossmann, 2014), servant aux mesures de NO, consiste en un télescope
qui recoit la lumiere avec une visée au limbe analysée griace a deux spectrometres optiques.
Les mesures sont évaluées en utilisant la technique de la spectroscopie d’absorption optique
différentielle (DOAS) pour des gaz traces absorbant dans I'UV et le visible.

Au total des deux campagnes, trois instruments ont été utilisés pour les mesures des
concentrations en particules : un PCASP, un UHSAS et un CPC. Le Passive Cavity Aerosol
Spectrometer Probe (PCASP-100X) mesure la taille des particules & partir de la diffusion de
la lumiére laser (a 0,6328 pm) par ces particules (le principe étant que la quantité de lumieére
diffusée est fortement corrélée a la taille des particules) pour un intervalle de taille allant
de 0,1 pm a 3 pm dans 30 classes. L’Ultra-High Sensitivity Aerosol Spectrometer (UHSAS)
fonctionne sur le méme principe de diffusion de la lumiére mais avec une gamme de taille
ciblée beaucoup plus fine allant de 0,06 pm & 1 pm dans 99 classes. Ces deux instruments
sont fabriqués par Droplet Measurement Technologies (DMT). Enfin, le Condensation Particle
Counter (CPC TSI3010) de la compagnie TSI Incorporated est un compteur de particules
capable de détecter et compter, par diffusion de la lumiére laser, des particules. A la différence

d’un compteur de particules standard, les particules dans un CPC sont utilisées comme des
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noyaux de condensation et sont donc grossis jusqu’a une taille de 10-12 pm permettant une

détection plus aisée.

2.3 Mesures spatiales

2.3.1 MODIS

L’instrument MODIS (MODerate resolution Imaging Spectroradiometer) est intégré aux
satellites AQUA et TERRA de la NASA. Il posséde une vision globale de la Terre en 1 a
2 jours avec une orbite héliosynchrone. Ses détecteurs sont capable de mesurer sur un large
domaine du spectre électromagnétique : 36 bandes spectrales entre 0,405 pm et 14,4 pm.
Les produits dérivés des observations de MODIS décrivent les caractéristiques des terres, des
océans et de I’'atmosphere et peuvent étre utilisés afin d’étudier des processus et des tendances

allant de I’échelle locale & 1’échelle globale.

Dans la catégorie des produits terrestres, MODIS est capable de fournir des informa-
tions journalieres et géographiques sur les feux actifs (produits MOD14 de Terra et MYD14
d’AQUA) en se basant sur leurs fortes émissions dans 'infrarouge moyen. En effet, les tempé-
ratures détectées lors d’'un feu peuvent varier de 800 K a 1800 K. L’algorithme de détection
des feux (Giglio et al., 2003) examine chaque pixel du balayage de MODIS et affecte a chacun
de ces pixels une des catégories suivantes : donnée manquante, nuage, eau, absence de feu,
feu ou inconnu. Ainsi, les pixels qui manquent de données valides sont classés comme données
manquantes. Des filtres pour les nuages et I’eau sont appliqués permettant de classer les pixels
dans leur catégorie respective. Les catégories « absence de feu » et « feu » sont remplies apres
comparaison de la température apparente du pixel par rapport a la température de fond.
Enfin, les pixels pour lesquels la caractérisation d’une température de fond n’est pas possible

du fait d’'un nombre insuffisant de pixels valides rentrent dans la catégorie « inconnu ».

Pour chaque pixel de feu détecté, une estimation du pouvoir radiatif du feu (Fire Radiative
Power, FRP) est ensuite fournie. Ce parametre donne une estimation de la puissance du feu.
Le FRP est pris en compte dans certains scénarios d’émission et notamment dans GFAS
(voir section 2.4.1). A noter toutefois qu'il existe des incertitudes sur la détection. La mesure
du FRP est une mesure instantanée lors du passage du satellite. Aucune dynamique sur les
épisodes de feux n’est donc prise en compte. Certaines détections peuvent étre atténuées
par la présence de panaches trés denses ou méme manquées (Giglio et al., 2006). Enfin, il
est possible d’avoir de fausses détections comme des sites industriels détectés comme points
chauds (Giglio et al., 2006). Bien que ces fausses détections soient repérées et éliminées par
un masque, nous n’utilisons par la suite que les données de feux avec un niveau de confiance

de plus de 75% afin de limiter au maximum ces différentes sources d’erreur.

Les données de feu de MODIS seront utilisées pour localiser les feux lors des campagnes

GLAM et APSOWA et seront indirectement utilisées par le biais des scénarios d’émission.
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2.3.2 IASI

L’instrument TAST (Interférometre Atmosphérique de Sondage Infrarouge), développé par
le CNES, est intégré sur les satellites météorologiques européens a orbite polaire Metop-A
et Metop-B lancés en 2006 et 2012 respectivement. Il est composé de deux éléments dont
un spectromeétre haute résolution a transformée de Fourier, avec des mesures dans la partie
infrarouge du spectre électromagnétique et dont la ligne de visée est au nadir, et d’un imageur.
Avec son orbite héliosynchrone a environ 817 km d’altitude et un balayage de 2200 km
perpendiculaire & sa trace, IASI couvre la totalité du globe deux fois par jour. Initialement, il
avait pour but principal la mesure de profils de température et d’humidité a haute résolution
spatiale nécessaires aux prévisions météorologiques. En plus de cela, la surveillance du climat
et la compréhension de la chimie atmosphérique sont assurées par la mesure des aérosols, des
nuages et des polluants et gaz a effet de serre comme par exemple ’ozone, le méthane ou encore
le monoxyde de carbone (Clerbaux et al., 2009). Chaque molécule posséde une signature
caractéristique du fait de ses transitions ro-vibrationnelles. Ainsi, les concentrations des gaz
traces peuvent étre extraites pour chaque molécule absorbant dans un domaine spectral défini
en utilisant des méthodes d’inversion itératives. Par la suite, les mesures de la colonne totale
de CO seront utilisées afin de suivre le transport intercontinental de ce polluant et les colonnes

totales de NH; permettront de confirmer une source de pollution par corrélation avec CO.

2.3.3 CALIOP

CALIOP (Cloud-Aerosols Lidar with Orthogonal Polarization ; Winker et al., 2004, Win-
ker et al., 2007) est un lidar & rétrodiffusion & deux longueurs d’onde (532 nm et 1064 nm).
11 se situe sur le satellite franco-américain CALIPSO (Cloud Aerosol Lidar and Infrared Pa-
thfinder Satellite Observations) lancé en 2006, ce dernier faisant partie de la constellation de
satellites A-train, avec aussi un imageur infrarouge et une caméra visible. En orbite quasi
héliosynchrone a 705 km d’altitude, la mission de CALIPSO est d’étudier, en localisant et
mesurant 'altitude des couches nuageuses et des aérosols ainsi que leurs propriétés optiques,
I'impact radiatif de ces nuages et ces aérosols sur le climat terrestre. Dans ce but, CALIOP
fournit des profils verticaux a haute résolution des nuages et des aérosols. Le principe du
LIDAR est d’émettre une onde lumineuse qui va interagir avec les constituants qu’elle va
rencontrer dans I’atmosphere. La partie de ’onde réfléchie par les nuages et les aérosols va
étre collectée par un télescope. A partir de cette onde rétrodiffusée, il est possible de remon-
ter & des informations sur le diffuseur et son altitude. Par la suite, les données de CALIOP
permettront de déterminer a quelle altitude ont été détectés des aérosols venant de feux afin

d’ajuster la hauteur d’injection des modeles.
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2.3.4 AIRS

L’instrument Atmospheric Infrared Sounder (AIRS) a été lancé a bord de la deuxiéme
plateforme en orbite polaire du systéme d’observation de la Terre (EOS), EOS-AQUA, en
mai 2002. Il s’agit d’un spectrometre infrarouge imageur hyperspectral. Son objectif est de
soutenir la recherche sur le climat et d’améliorer les prévisions météorologiques en observant
et en caractérisant I’ensemble de la colonne atmosphérique, de la surface au sommet de
I’atmospheére. Dans le chapitre 3, nous utilisons les moyennes zonales de CO de AIRS avec
une résolution journaliere de 1°x1°. Ces données seront utilisées pour estimer la hauteur

d’injection de CO par les feux.

2.4 Modeles numériques de modélisation de ’atmospheére

2.4.1 Les inventaires d’émission

CAMS (Copernicus Atmosphere Monitoring Service ; http://atmosphere.copernicus.
eu/), le programme d’observation de la Terre de I'Union Européenne, fournit des données
et des informations concernant la composition atmosphérique. Il combine les données de
modélisation atmosphérique avec des observations pour fournir des services couvrant la
prévision et la surveillance de la composition atmosphérique globale, la qualité de l'air en
Europe, le forgcage radiatif, la couche d’ozone, les radiations solaires, les flux de surface et
les émissions. CAMS compile des inventaires d’émission qui servent de données d’entrée aux
modeles atmosphériques. Afin de pouvoir fournir des estimations précises des flux d’émission
pour les aérosols, les espeéces chimiques et les gaz a effet de serre provenant des feux, le service
opérationnel GFAS (Global Fire Assimilation System; Kaiser et al., 2012) de CAMS a été
développé et fournit des données depuis 2003. GFAS s’appuie sur les données de pouvoir
radiatif du feu (FRP) de MODIS (voir section 2.3.1) en supposant que les émissions sont
directement reliées a l'intensité d’un feu. Il fournit des estimations globales journalieres de
FRP ainsi que des émissions de matiére seche briilée et de feux de biomasse pour 41 especes
avec une résolution de 0,1°. De fausses observations de FRP pouvant provenir de volcans, du
torchage des plateformes pétrolieres ou encore d’activités industrielles sont éliminées a 1’aide
d’un masque. Différents parametres de hauteur d’injection sont aussi fournis : 'altitude du
bas et du haut du panache, ainsi que la hauteur moyenne d’injection maximale. Pour définir
la hauteur d’injection des émissions d’un feu, nous utilisons l'altitude du haut du panache
(Rémy et al., 2017). GFAS utilise la classification de la végétation en 8 biomes de GFED
(Global Fire Emissions Database) et les facteurs d’émission mis & jour d’Andreae and Merlet
(2001).

L’inventaire MACCity (Granier et al., 2011, Diehl et al., 2012) a été développé dans
le cadre des projets MACC et CityZen fondés par la Commission Européenne. Il s’agit
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d’une extension des émissions ACCMIP (Atmospheric Chemistry and Climate Model Inter-
comparison Project, Lamarque et al., 2010) et du RCP 8.5 (Representative Concentration
Pathway, Vuuren et al., 2011; scénario de l’évolution du forcage radiatif conduisant a
l'augmentation du forcage radiatif & la surface de la Terre de 8,5 W.m ™2 en 2100 par rapport
a 1870). Cet inventaire a été développé afin de combler I’absence de base de données capable
de fournir des émissions globales des principaux gaz troposphériques pour chaque année
entre 1990 et 2011. Ainsi, MACCity a été créé en se basant sur les émissions ACCMIP de
1990 et 2000 et sur les émissions fournies par le RCP 8.5 pour 2005, 2010 et 2020. Pour
I'inventaire MACCity anthropique, les émissions pour chaque espéce ont donc été interpolées
linéairement pour chaque secteur d’activité et chaque année en se basant sur les années de
référence de ACCMIP et RCP 8.5, soit 1990, 2000, 2005, 2010 et 2020. L’inventaire fournit
aussi des émissions de feux de biomasse. Nous n’utilisons que les émissions anthropiques,
et plus particulierement les émissions par les bateaux sur une grille de résolution 0,5° pour
l’année 2016 (voir section 4.1.5.1). Ces données sont téléchargeables via la base de données

eccad.sedoo.fr.

EDGAR v4.2 (Emission Database for Global Atmospheric Research, edgar.jrc.ec.
europa.eu; EDGAR, 2011) est un inventaire fournissant des données d’émissions anthro-
piques mondiales de gaz a effet de serre et de polluants. Les émissions sont fournies pour
chaque espeéce, chaque secteur d’activité et chaque pays de 1970 a 2008 sur une grille de
résolution 0,1°. Les différents secteurs d’activité utilisés sont : transports non routiers,
énergie pour les batiments, transport routier, combustion dans I'industrie manufacturiéere,
industrie de I’énergie et incinérateur de déchets, transformation, production de pétrole et
raffinage, industrie chimique du papier non-métallique, processus métalliques et feux de

combustibles fossiles.

Un inventaire spécifique pour le torchage des plateformes pétrolieres (Deetz and Vogel,
2017) a été développé afin d’étre intégré dans le modele de chimie COSMO-ART (Vogel
et al., 2009) dans le but de servir a la prévision de la distribution des espéces chimiques et des
aérosols pour la campagne DACCIWA. Cet inventaire, appliqué a I’Afrique du Sud-Ouest,
combine les observations de nuit du satellite VIIRS (notamment la température de la source
et la chaleur radiante) avec des équations de combustion et fournit des émissions pour CO,
COy, NO et NO,. Les émissions ont été créées pour les mois de juin et juillet 2014 et 2015.
Cependant, il a été possible d’avoir acces a des émissions de CO, CO,, SO,, NO et NO, pour
les mois de juin et juillet 2016 (communication personnelle avec K. Deetz, projet DACCIWA).

Enfin, un inventaire « DACCIWA » (Junker and Liousse, 2008) disponible via la base
de données eccad.aeris-data.fr a été créé dans le cadre de la campagne du méme nom
(Liousse et al., en préparation). Il répertorie les flux d’émissions anthropiques de surface an-

nuels couvrant la période 1990-2015 avec une résolution de 0,125°. Centré sur le continent
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africain, l'inventaire fournit des émissions pour les NO,, NMVOCs, SO,, BC et OC. L’ob-
jectif de cet inventaire est de mettre en place une nouvelle base de données en se basant
sur des mesures de la consommation de carburant et sur de nouvelles mesures des facteurs
d’émissions tout en incluant d’autres sources d’émission non négligeables en Afrique telles
que le torchage des gaz des plateformes d’extraction pétroliere et l'incinération des déchets
(Liousse et al., 2017). Ce nouvel inventaire est 1'occasion de réduire les incertitudes sur les

émissions anthropiques en Afrique.

2.4.2 Les champs de vent

Les champs de vent horizontaux constituent I'un des parametres d’entrée nécessaire a
I’initialisation et au forcage des modeles de transport. Ils peuvent étre fournis par le centre
européen pour les prévisions météorologiques & moyen terme (en anglais, ECMWF : Euro-
pean Centre for Medium-range Weather Forecasts) sous forme de données prévisionnelles,
analysées ou réanalysées. Seules les données réanalysées ERA-Interim (Dee et al., 2011)
sont utilisées dans cette these. Elles sont issues d’une combinaison entre des données de
modeles et des observations afin d’obtenir la meilleure estimation possible des parametres
atmosphériques. Les données fournies au modele FLEXPART doivent étre sur les niveaux du
modele de PTECMWEF qui sont définis par un systeme de coordonnées hybrides. La conversion
des coordonnées hybrides en coordonnées de pression est donnée par pp = Ar + Bgps avec
ps la pression de surface et A et By les coefficients au k®me niveau du modele choisis
de telle sorte que les niveaux les plus proches du sol suivent la topographie tandis que
les niveaux les plus hauts coincident avec les niveaux de pression. Pour les études des
campagnes, les champs de vent sont extraits toutes les 3 h (analyses a 0000, 0600, 1200
et 1800 UTC combinées avec les prévisions opérationnelles a 0300, 0900, 1500 et 2100
UTC) avec une résolution horizontale de 0,5°x0,5° et une résolution verticale comprenant

91 niveaux pour la campagne SHIVA et 137 niveaux pour les campagnes GLAM et APSOWA.

2.4.3 Le modeéle FLEXPART

FLEXPART (pour FLEXible PARTicle dispersion model) est un modeéle global lagran-
gien de dispersion et de transport de particules permettant le calcul des trajectoires de
masses d’air. Le modele a été développé par Andreas Stohl (Stohl et al., 2005) au NILU
(Norwegian Institute for Air Research). FLEXPART est un modele dit en « open source »,
directement disponible sur le site du modele (https://www.FLEXPART.eu). FLEXPART est
un modele largement utilisé au sein de la communauté scientifique pour, par exemple 1’étude
du transport des feux de biomasse (Cristofanelli et al., 2013), 1’étude climatologique du
transport de masses d’air au sein de la troposphere (Forster et al., 2004) ou encore ’étude

des intrusions stratosphériques au sein de la troposphere (Leclair De Bellevue et al., 2006).
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FLEXPART traite I’advection et la diffusion turbulente en calculant la trajectoire d’un
grand nombre de particules relarguées (par particules, on entend ici des petits paquets d’air).
Il permet le calcul de trajectoires en avant pour simuler la dispersion de traceurs atmosphé-
riques depuis leurs sources (mode « forward »), ou en arriére (rétro-trajectoire) (Seibert and
Frank, 2004). Ces rétro-trajectoires permettent le suivi d’'un traceur atmosphérique en re-
montant le temps. Nous désignerons par la suite ce type de simulation comme étant en mode
backward. Ces deux modes de simulation sont décrits plus en détails dans la suite de cette

partie.

Météorologie dans le modele

FLEXPART est un modele dit « off-line » : il a besoin de données météorologiques afin
d’effectuer ses calculs de transport. Pour nos études, FLEXPART est contraint par les champs
de vent du centre européen ECMWF décrit en section 2.4.2. Les parameétres utiles a son

fonctionnement sont indiqués dans le tableau 2.3 ci-dessous.

Données de surface (2D)
Pression Pa
Vitesse du vent zonal u .
m.s
et méridien v
Température K
Autres données (2D)
Précipitations convectives et a
kg.m 2
grande échelle
Flux de chaleur sensible W.m—2
Température du point de rosée K
Autres données (3D)
Pression Pa
Vitesse des composantes .
m.s
u, v et w du vent
Température K
Humidité spécifique kgeau/KEair

Tableau 2.3 — Récapitulatif des données 2D et 3D nécessaires au fonctionnement de FLEX-
PART.
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Transport dans le modéele

Afin de représenter le transport par les tourbillons liés aux turbulences mécaniques (ap-
pelés eddies en anglais), les champs de vent globaux sont surperposés aux perturbations
stochastiques calculées a partir des équations de Langevin (Stohl and Thomson, 1999). La
représentation du transport convectif nécessite de redistribuer les particules dans toute la
colonne atmosphérique. Pour cela, FLEXPART combine les effets de convection a grande
échelle des vents ECMWF avec un schéma de convection sous-maille. Cette paramétrisa-
tion du transport convectif sous-maille a été développée par Emanuel and Zivkovié¢ Rothman
(1999) et est basée sur les champs de température et d’humidité. La paramétrisation et la
validation du transport convectif implémenté dans FLEXPART sont décrites dans Forster

et al. (2007). L’activation de la convection lors des simulations est optionnelle.

Temps de vie des traceurs dans le modéle

Au niveau chimique, les seules réactions possibles le long des trajectoires sont celles avec
le radical hydroxyle OH (concentrations du modele GEOS-CHEM moyennées sur 1 mois avec
une résolution de 3°x5°; Bey et al., 2001). Pour cela, il est nécessaire de donner au modele
la constante de vitesse k a 298K, puis une correction selon la température est appliquée en

prenant une énergie d’activation E égale a 10000 J.mol~! selon 'équation 2.16 :

1 1

208,15 T)) (2.16)

K(T) = £(298) exp(% « (
Des processus de dépot (sec ou humide) sont aussi inclus. Le dépot humide se traduit par
le lessivage de I'espece dans le nuage et en dessous. Le lessivage dans le nuage suit le schéma
de Hertel et al. (1995) et dépend principalement du taux de précipitation I. Le lessivage
sous les nuages dépend de I et de deux facteurs propres a chaque espece : A le coefficient
de lessivage pour I=1 mm.h~! et B la dépendance de I'espece a I. Le dépot sec se traduit
par une vitesse de dépot des especes. Pour les gaz, elle dépendra du type de surface (forét,
océan ...) définie dans FLEXPART. Cette vitesse sera la vitesse de transfert des gaz vers la
surface de dépot. Trois parametres sont a fixer : D la vitesse de diffusion des espéces dans
I’air, H la constante de Henry effective et fy la réactivité des espeéces par rapport a 'ozone
(compris entre 0 et 1). Le dépdt sec pour les particules se traduit par un effet de la gravité. Il
dépend de la densité des particules (rho) et du diametre moyen des particules (dquer) ainsi
que l’écart type de ce diameétre (dsig).
La plupart des parametres sont fixés par défaut dans les fichiers, traduisant l'apport des
utilisateurs au modele FLEXPART au fil des mises a jour. L’ensemble des parameétres utilisés

pendant notre étude est regroupé dans le tableau 2.4.
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Traceurs | Réaction avec OH | Dép6t humide Dépot sec
k(298K) (cm3.s7!) A B D H fo
CcO 1,5x10713 - - - - -
NO, 41x107H 1x1075 | 0,62 1,6 1x1072 | 0,1
Atkinson et al. (2004)
SO, - - 0,62 2,0 1x10° 0
k(298K) (cm3.s7!) A B rho dquer | dsig
Aérosols - 2x1077 | 0,62 | 1,4x10% | 2,5x1077 | 1,25

Tableau 2.4 — Récapitulatif des parametres utilisés dans FLEXPART pendant notre étude.
Lorsqu’aucune référence n’est spécifiée, alors les grandeurs utilisées sont les valeurs par défaut
dans FLEXPART.

Architecture du modéle

Différents fichiers d’entrée sont intégrés dans la partie options du systéme (figure 2.7) qui
englobent le fichier COMMAND, RELEASES, SPECIES, AGECLASSES et OUTGRID. Le
fichier COMMAND permet d’établir la période de simulation, de définir le pas de temps de
calcul, d’activer certaines options de transport (convection par exemple) et de définir 'unité
des grandeurs en sortie du modele. Le fichier RELEASES se compose du nombre de points
de relargage des particules avec leurs coordonnées spatiales (longitude, latitude et altitude)
et temporelles et le nom des espéces relarguées. Pour nos études, dans le cas des simulations
en backward, le fichier RELEASES est créé de facon a suivre la trajectoire de I’avion lors des
campagnes, c’est-a-dire que les particules sont relarguées a intervalles réguliers le long de la
trajectoire de ’avion. Pour nos études en mode forward, la source de particules consiste en un
point d’émission (un bateau ou une plateforme pétroliere par exemple). C’est dans le dossier
SPECIES que sont définies les propriétés physico-chimiques de nos particules : constante de
vitesse de réaction avec OH, parametres de dépot sec et humide. Il est également possible de
calculer I'dge des masses d’air en activant ’option « lagespectra » dans le fichier COMMAND
et en définissant les classes d’dge dans AGECLASSES. Pour cela, les concentrations sont
séparées en contribution de particules d’ages différents, I’age étant défini comme le temps
écoulé depuis le relargage de ces particules. Enfin, le fichier OUTGRID permet de définir la

grille pour les données de sortie du modele.

Simulation en mode backward et postprocessing

L’indication du lieu d’ou venait la parcelle d’air (la source) avant qu’elle n’atteigne ’en-
droit ou elle est mesurée (le récepteur) est donc une aide quant & la détermination de sa

source d’émission. En mode backward, la sensibilité du récepteur a la source est directement
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! Champs :
: météorologiques : i
Fichiers de sortie :
' ECMWE | "\ | FLEXPART : 2rid bobv: concentration des
___________ \ ﬁ - Brid_pptv: concentration aes
y 'ranspor > traceurs (pptv)
- Forward mode - grid_time: temps de
Options : Backward mode résiaence.(s mi kgl )
COMMAND M=.KE
RELEASES :
OUTGRID ... P m e Vo e e e e
0 I Postprocessing : :
: - Echantillonnage des sorties |
SPECIES - I dumodéle :
" I~ PES et contribution de la |
NO, et CO ! . .
stés ohsi 1 pollution anthropique et des |
(proprletgs .p ysiques I feux de biomasse :
et chimiques) e e e e -

Figure 2.7 — Schéma simplifié de la structure de FLEXPART dans le cadre de nos études.

Les encadrés pointillés représentent les données ou procédés externes au modele. Le code

couleur bleu concerne les procédés propres au mode backward tandis que le code couleur
rose concerne ceux des simulations en mode forward.

reliée au temps de résidence des particules. Ce champ a 4 dimensions (3 dimensions spatiales
et 1 dimension temporelle) nous renseigne sur l’endroit ot la masse d’air échantillonnée a été
sensible aux émissions de surface, définies comme la PES (Potential Emission Sensitivity).
En effet, en considérant que la plupart des émissions proviennent de la surface, la PES nous
indique donc ou et pendant combien de temps la masse d’air s’est rapprochée du sol ou elle a
pu potentiellement se charger en émissions. Selon le type d’émissions, la définition de surface
ne sera pas la méme. En effet, pour des émissions du type urbain par exemple, une couche
de surface de 200 m sera prise alors que pour des feux de biomasse, I'impact des émissions
sur "atmospheére dépend de la hauteur d’injection. Ainsi, des tests seront effectués par la
suite pour augmenter la hauteur de la couche sensible aux émissions dans le cas de feux
de biomasse (chapitre 3). FLEXPART calcule le temps de résidence des particules sur une
grille réguliére (définie dans OUTGRID). Afin de connaitre la contribution des émissions au
récepteur (lieu de mesure), la PES doit étre couplée aux flux de masse des émissions dans
la grille de sortie. Une représentation schématique de ce couplage est donnée figure 2.8. Les
différents inventaires d’émission utilisés pour ce couplage ont été décrits précédemment dans
la section 2.4.1. Tout d’abord, chaque inventaire, possédant sa propre résolution, doit préa-
lablement étre interpolé selon la grille de sortie de FLEXPART. Les émissions surfaciques,
en kg.m 2,571, sont calculées selon un volume (kg.m~3.s7!) vis-a-vis de la couche atmosphé-
rique souhaitée (en m) afin de pouvoir les coupler avec la PES (en s.m3.kg™!) calculée par

FLEXPART et, ainsi, obtenir une contribution sans unité que ’on convertit par un facteur
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10% en ppbv. Toutes ces étapes sont réalisées pour chaque jour puisqu’il s’agit de coupler les

émissions journaliéres avec la PES calculée pour chaque jour de rétrotrajectoire.
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Figure 2.8 — Représentation du couplage entre la PES (en s.m®/kg) et les émissions de

CO (en kg/m?®.s) de I'inventaire EDGAR donnant la contribution totale du CO (en ppbv).

Simulation en mode forward et postprocessing

Par opposition au mode backward, le mode forward simule la dispersion des traceurs
depuis la source vers le récepteur. Ces simulations sont utiles pour visualiser et comprendre
la dispersion des émissions, depuis la source, en lien avec les conditions synoptiques. Pour ces
simulations, chaque particule est associée a une masse, spécifiée par I'utilisateur, relarguée
pendant le temps de la simulation et donnant donc un flux. Les particules relarguées suivent
donc la direction du vent. Apres un temps donné, il est possible de compter ces particules sur
la grille de sortie et d’estimer, soit les concentrations, soit les rapports de mélange de la source.
Généralement, les modeles fournissent en sortie des données régulierement espacées sur une
grille, tandis que les observations utilisées pour confronter les résultats du modele se trouvent
a des emplacements aléatoires sur la grille du modele. Il est donc nécessaire d’interpoler les

simulations du modele depuis leur point fixe vers les mesures. Cette interpolation vaut pour
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les coordonnées géographiques de longitude et latitude mais aussi pour le temps et les niveaux
d’altitude.

Récapitulatif général des simulations par campagne

La version 9.0 du modele FLEXPART est utilisée pour nos études, utilisant les champs
de vent de 'TECMWEF ERA-Interim a une résolution spatiale de 0,5°x0,5°. L utilisation d’une
approche lagrangienne permet d’évaluer I'influence que peut avoir le transport sur la distri-
bution des gaz traces et des aérosols.

Dans le chapitre 3, FLEXPART a été utilisé afin de déterminer l'origine des fortes concen-
trations mesurées au niveau de la Sardaigne et a permis de mettre en évidence le transport
intercontinental. Pour cette étude, le transport de CO, d’un traceur inerte (TI) et des aéro-
sols ont été simulés. Plusieurs cas d’étude différents sont présentés dans le chapitre 4. Dans le
premier cas, FLEXPART a servi a déterminer 'origine des feux mesurés lors des campagnes
APSOWA et SHIVA avec CO comme traceur alors que, dans le deuxiéme cas, son utilisation
a permis de quantifier les émissions de sources individuelles locales, provenant notamment du
trafic maritime et des plateformes pétrolieres avec NO, comme traceur. Dans le tableau 2.5
sont récapitulées la configuration générale du modele ainsi que les différentes options activées
ou non en fonction de chaque campagne. Les propriétés physico-chimiques de chaque traceur
sont définies dans le tableau 2.4 dans la partie « Temps de vie des traceurs dans le modele ».
Selon les campagnes, le modele a été utilisé a la fois en mode forward et backward. Un code
couleur est donc appliqué pour pouvoir faire la distinction entre les deux types de simulation.
Globalement, au cours de cette these, une part importante du travail a été de développer les
outils nécessaires au travail de postprocessing des sorties de modele FLEXPART en utilisant

le langage informatique IDL.

GLAM APSOWA SHIVA
Backward sur 20 jours Backward sur 7 jours
Mode Backward sur 20 jours
Forward pendant quelques heures | Forward pendant 2h
Convection Activée
) GFAS GFAS EDGAR
Inventaires
EDGAR Deetz and Vogel, 2017 Dalsoren et al., 2009
Résolution de la grille 0,5°x0,5° 0,25°x0,25°
0,5°x0,5°
de sortie du modele 0,01°x0,01° 0,01°x0,01°
CO, TI, BC CO TI, CO
Traceurs
NO, CO, NO,, SO,

Tableau 2.5 — Récapitulatif des différentes options choisies pour le lancement des simula-

tions des campagnes GLAM, APSOWA et SHIVA. Le code couleur bleu désigne toutes les

caractéristiques des simulations en mode backward tandis que le code couleur rose représente
les caractéristiques des simulations en mode forward.
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2.4.4 Le modéle MOCAGE

MOCAGE (MOdele de Chimie Atmosphérique & Grande Echelle; Josse et al., 2004,
Si¢ et al., 2015, Guth et al., 2016) est un modele 3D stratosphérique et troposphérique
de chimie transport (CTM en anglais) basé sur un schéma de transport semi-lagrangien.
Son utilisation permet de décrire 1’évolution de la composition atmosphérique aussi bien
pour les gaz que pour les aérosols. Il s’agit d’'un modele off-line, ce qui signifie que le
modele a besoin de forcages météorologiques externes basés sur les champs de vent et
d’humidité des analyses du modele opérationnel de Météo-France, ARPEGE (Courtier
et al., 1991). Les simulations MOCAGE peuvent se faire avec plusieurs grilles imbriquées.
La configuration choisie pour 1’étude de la campagne GLAM (chapitre 3) correspond &
une résolution horizontale pour le domaine global de 2°x2°, avec 47 niveaux verticaux.
Un domaine régional imbriqué défini avec une résolution horizontale de 0,2°x0,2° est
centré sur le bassin Méditerranéen. Différents inventaires d’émission sont utilisés pour
le domaine global dont le Global Emissions InitiAtive (GEIA; Guenther et al., 1995) et
Pinventaire MACCity (Lamarque et al., 2010, Granier et al., 2011, Diehl et al., 2012)
pour les émissions naturelles et anthropiques, respectivement. Pour le domaine régional, les
émissions anthropiques proviennent de l'inventaire Monitoring Atmospheric Composition
and Climate - Interim Implementation (MACC II; Kuenen et al., 2011), les émissions de
feux de biomasse sont issues du Global Fire Assimilation System (GFAS v1.1; Kaiser et al.,
2012) et les émissions naturelles viennent de I'inventaire GEIA. Le schéma chimique complet
utilisé pour les especes gazeuses est RACMOBUS, combinaison de deux schémas chimiques :
RACM (Stockwell et al., 1997) pour la troposphere et REPROBUS (Lefevre et al., 1994)
pour la stratospheére. La paramétrisation du transport par convection est celle de Bechtold
et al. (2001). Cependant, aucun phénomeéne de pyroconvection n’est intégré au modele.

Pour pallier cela, des hauteurs d’injection sont fixées par bandes de latitudes (Si¢ et al., 2015) :

Bandes de latitudes Hauteurs d’injection Domaines
60° - 90° 6000 m Boréal
30° - 60° 4000 m Moyennes Latitudes
0° - 30° 1000 m Tropical
* %



CHAPITRE
Pollution aux moyennes
latitudes : cas du bassin

Méditerranéen

La région méditerranéenne subit une pression anthropique croissante, accompagnée d’un
doublement de la population pour les pays de I’Afrique du Nord et du Proche-Orient attendu
d’ici la moitié du 21° siecle. S’ajoute a cela une topographie particuliere (par exemple, la
présence de la chaine des Alpes ou du désert du Sahara) qui induit des processus locaux
affectant le climat méditerranéen. Des simulations de modeles de circulation générale (GCM)
et de modeles régionaux de climat (RCM) montrent une diminution des précipitations, as-
sociée a une augmentation des températures pendant 1’été au-dessus des terres au niveau
du bassin méditerranéen (Giorgi and Lionello, 2008). C’est dans ce contexte que s’inscrit la
campagne aéroportée GLAM (Gradient in Longitude of Atmospheric constituents above the
Mediterranean basin), incluse dans le projet ChArMEx (Chemistry-Aerosol Mediterranean
Experiment) qui a pour but d’estimer I’état présent et futur de la composition atmosphérique
et de ses impacts sur le bassin méditerranéen.

Ainsi, la premiere partie de ce chapitre décrit la campagne avec ses objectifs et les instru-
ments impliqués. Les deux parties suivantes se focalisent sur deux vols pour lesquels des
concentrations élevées en CO et aérosols ont été mesurées. Lors de ces deux études de cas,
nous avons pu mettre en évidence, a 1’aide du modele FLEXPART (FLEXible PARTicle dis-
persion model), le transport a longue distance de polluants provenant de feux de biomasse
au niveau de la Sibérie et du continent nord-américain impactant le bassin méditerranéen.
Ces résultats ont pu étre validés avec le modele de chimie transport MOCAGE (MOdele de
Chimie Atmosphérique & Grande Echelle).

Cette étude a fait ’objet d’une publication soumise & Atmospheric Chemistry and Physics
(Brocchi et al., 2017).
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3.1 Description de la campagne GLAM

3.1.1 Objectifs du projet ChArMEx

Le projet international ChArMEx (Chemistry-Aerosol Mediterranean Experiment ; http:
//charmex.lsce.ipsl.fr) fait partie intégrante du programme interdisciplinaire MIS-
TRALS (Mediterranean Integrated Studies at Regional and Local Scales). Le projet, lancé
en 2010, a déja connu plusieurs campagnes de mesures intensives pendant les étés 2012, 2013
et 2014. Le but du projet est de réaliser un inventaire aussi complet que possible des especes
présentes dans ’atmosphere et de leur transformation lors du transport des masses d’air au
niveau du bassin Méditerranéen afin de mieux comprendre les interactions entre pollution
atmosphérique et climat. Afin de répondre a cette problématique, trois objectifs scientifiques
ont été décidés :

1. Evaluer 'environnement atmosphérique au niveau de la Méditerranée via I’étude des

processus chimiques et dynamiques impliqués,

2. Quantifier I'impact des aérosols et des gaz a faible durée de vie sur les écosystémes, sur

la qualité de l'air, sur le climat régional et sur le bilan radiatif,

3. Prévoir les évolutions futures de 'environnement méditerranéen dans un contexte de

changement climatique.

Le choix du bassin Méditerranéen (BM) comme zone d’étude n’est pas anodin. La Médi-
terranée est considérée comme un laboratoire naturel représentatif des effets du réchauffement
climatique et de la qualité de ’air de toute I’Europe. D’autres campagnes comme MINOS
(Mediterranean Intensive Oxydant Study; Ladstitter-Weilenmayer et al., 2003, Scheeren
et al., 2003) en aoflit 2001 ont montré que la pollution de I'air au-dessus du BM dépasse sou-
vent les concentrations observées sur une grande partie de I’Europe durant 1’été. De plus, en
regardant les projections pour le changement climatique, le BM est considéré comme une zone
sensible et a été identifié comme 'un des plus importants « hot-spots » (Giorgi and Lionello,
2008). Elle est une zone de convergence des masses d’air venant des continents limitrophes

(Europe et Afrique) mais aussi d’Asie, et est en cela soumise a différentes sortes de pollution :

— d’origine naturelle comme les poussiéres désertiques en provenance du Sahara, les émis-

sions par les feux de biomasse ou les volcans et les émissions biogéniques et océaniques.

— d’origine anthropique, venant principalement d’Europe ou 'on trouve de grandes capi-

tales, ou venant d’Asie via I'anticyclone de la mousson asiatique.

Le climat ensoleillé, chaud et sec favorise 'augmentation des émissions (pas de pluie pour
lessiver), des réactions photochimiques qui entrainent la formation de polluants secondaires et
une recirculation des masses d’air continental entrainant une augmentation des concentrations
en O3 et en aérosols. Une description plus détaillée de la météorologie et des caractéristiques

régionales du BM sera donnée en section 3.1.4.
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3.1.2 La campagne de terrain GLAM

La campagne GLAM (Gradient in Longitude of Atmospheric constituents above the Me-
diterranean basin) (Ricaud et al., 2017) s’est déroulée en aotit 2014 dans le cadre du pro-
jet ChArMEx (Chemistry-Aerosol MEditerranean Experiment). Cette campagne aéroportée
avait pour but d’estimer la variabilité des gaz a effet de serre et polluants et des aérosols entre
les versants est et ouest du bassin méditerranéen. Comme expliqué par Ricaud et al. (2014),
un gradient de concentration est observé, conséquence d’une météorologie spécifique au bassin
méditerranéen, entre 5 et 10 km d’altitude, enrichissant le bassin ouest de gaz tels que CHy,
CO et O3 pour toutes les saisons, sauf I’été. Inversement, pendant 1’été, c’est la mousson
asiatique qui va indirectement favoriser ’enrichissement du bassin est de la Méditerranée en

polluants et gaz a effet de serre (figure 3.1).

Transport in the

— Middle troposphere

W 07g-range transp®

Figure 3.1 — Représentation schématique en 5 étapes des processus impactant les concen-
trations en polluants dans la moyenne et haute troposphére au-dessus du versant est du
BM. (1) Piégeage des polluants dans la mousson asiatique. (2) Elévation de ces polluants
jusque dans la haute troposphére. (3) Accumulation des polluants dans la haute troposphére.
(4) Transport des polluants & longue distance via lanticyclone de la mousson asiatique au-
dessus du Moyen-Orient et de I’Afrique du nord. (5) Phénomeéne de subsidence entrainant
une accumulation des polluants dans la moyenne troposphére au niveau du versant est du
BM (d’aprés Ricaud et al., 2014)

En effet, certains polluants piégés dans la mousson asiatique (étape 1) vont ensuite étre
élevés et s’accumuler dans la haute troposphere (étapes 2 et 3). A haute altitude, I’anticy-
clone de la mousson asiatique va transporter sur une longue distance ces polluants avant de
les redistribuer au niveau du Moyen-Orient et de ’Afrique du nord (étape 4). Suite & un
phénomene de subsidence au-dessus du versant est du bassin méditerranéen, on observe une
accumulation des polluants et donc une augmentation des concentrations dans la moyenne
troposphere (étape 5). Pour cette campagne, 8 vols, représentés en figure 3.2, ont eu lieu du 6

au 10 aotit 2014 pour effectuer un transect aller-retour entre Toulouse et Larnaca (Chypre).

Parmi ces 8 vols, on différencie les quatre premiers vols (vols 1 & 4) avec une altitude
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Figure 3.2 — Schéma des 8 vols (en rouge pour laller, en vert pour le retour) et des profils
verticaux (spirales rouges et bleues) tels qu’effectués durant la campagne GLAM.

de l'avion a environ 5400 m (500 hPa) des deux derniers vols retour (vols 7 et 8) a une
altitude de 9700 m (300 hPa). De plus, deux vols intermédiaires (vols 5 et 6) ont permis de
sonder ’atmosphere entre la surface et environ 12 km d’altitude. Un descriptif plus complet

de chaque vol est donné dans le tableau 3.3.

Les différents instruments présents & bord du Falcon-20 de SAFIRE (Service des Avions
Francais Instrumentés pour la Recherche Scientifique) ont permis de mesurer des espéces
telles que O3, CO, CHy, NoO, CO2 et HoO. L’instrument SPIRIT, intégré dans sa baie (ou
rack) avion et pour lequel un parcours optique a été fixé a 8388 cm, servait aux mesures
de CO, CHy, N,O et CO,. Les fenétres spectrales pour ces especes ont été décrites en sec-
tion 2.2.3. Finalement, les mesures de CO, et N5O n’ont pas été utilisées. Pour CO,, deux
problemes inédits se sont présentés durant la campagne. Premierement, un fort gradient de
température entre le plancher de ’avion (a des températures négatives) et 1 metre au-dessus
(a des températures positives) a rendu inhomogene la température de la cellule. Deuxieme-
ment, la raie d’absorption de CO,, espeéce la plus absorbante, avait été choisie de fagon a étre
forte afin d’avoir la meilleure précision possible (parcours de 83,88 m choisi afin de limiter
labsorption a environ 70% pour le CO,). Cependant, cela a mené a des absorptions trop
importantes et des problemes de non-linéarité des détecteurs. Pour N,O, I'inhomogénéité de
température et la longueur restreinte du parcours ont dégradé la précision. Les mesures d’O4
proviennent de 'instrument MOZART décrit en section 2.2.4. Les aérosols ont été mesurés
par deux instruments : le PCASP et 'UHSAS (voir section 2.2.4). Les mesures des parametres
géophysiques tels que la température de I’air, la pression ou les données de vent proviennent

des instruments opérés par SAFIRE.

Toutes les données utilisées dans la suite sont corrigées en air sec pour étre en accord avec

les mesures de MOZART faites en air asséché. Pour SPIRIT, les données de vapeur d’eau
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FLIGHT # START END
DATE TYPE
(*) TIME UTC LOCATION TIME UTC LOCATION
F1 Transect 07h14mn01 Toulouse 08h14mn02 Minorca
(alt: 5.4 km)
p1 Profile 08h36mn58 Minorca 09h10mn36 Minorca
06/08/2014 0-12.2 km :
2 Transect 11h10mn43 Minorca 12h48mn00 Lampedusa
(alt: 5.4 km)
P2 Profile 13h11mn05 Lampedusa 13h52mn27 Lampedusa
0-12.2 km
r3 Transect 07h30mn26 Lampedusa 08h30mn27 Heraklion
(alt: 5.4 km)
P3 Profile 09h57mn14 Heraklion 10h47mnl6 Heraklion
0-12.8 km
07/08/2014 Fa Transect 12h34mn20 Heraklion 13h34mn21 Cyprus
(alt: 5.4 km) (near Paphos)
pa Profile 14h23mn00 Cyprus 15h00mn50 | Cyprus (near Tobal;
0-11.6 km (near Tobal) NW off Paphos)
Fa Transfert | 15h00mn50 | Cyprus (Tobal) | 15h36mnl14 Larnaca
(alt: 3.0 km)
rs Transect 10h04mn55 Larnaca 11h04mn56 Larnaca
(alt: 5.4 km)
PS Profile 12h02mn30 | 25.00°N, ~34.75°E| 12h44mn28 | 25.00°N, ~34.75°E
08/08/2014 0-13.0 km
F6 Transect 14h43mn55 Larnaca 16h43mn56 Larnaca
(alt: 5.4 km)
P6 Profile 16h52mn18 APLON 17h19mn39 APLON
0-13.0 km 33.15°N, 32.10°E 33.15°N, 32.10°E
09/08/2014 DAY OFF
7 Transect 07h04mn28 Larnaca 10h16mn35 Lampedusa
10/08/2014 (alt: 9.7 km)
rs Transect 12h14mn14 Lampedusa 14h32mn44 Toulouse
(alt: 9.7 km)

* seuls les 6 profils verticaux (P1 a P6) atteignant une altitude de 12 km sont listés dans le tableau.
Les profils verticaux entre le décollage et I'altitude du transect ou entre I'altitude du trransect et I'atterrissage n'ont
pas été notés ici.

Figure 3.3 — Dates, lieux et altitudes des vols lors de la campagne aéroportée GLAM
(d’apres Ricaud et al., 2017).

servant a la correction des rapports de mélange des especes en air sec proviennent d’une raie

de H,O'® & 1249,59 cm ™!, soit sur la méme fenétre spectrale que CH, et N,O.

3.1.3 Comparaison entre les mesures de SPIRIT et la station de surface
calibrée WMO/GAW

Pour des raisons de sécurité a bord de I’avion, il n’a pas été possible d’emmener de bouteille
de gaz pour étalonner l'instrument SPIRIT avant et aprés chaque vol. La présence d’une
station de mesure de surface (35,52°N, 12,63°E, 45 m d’altitude au-dessus du niveau de la
mer : asl (above sea level)) calibrée située a 2,5 km au nord-ouest de ’aéroport de Lampedusa
fut une opportunité pour confirmer la qualité des mesures aéroportées effectuées lors de
GLAM. Les rapports de mélange de CO en surface sont mesurés quotidiennement au niveau
de cette station par l'instrument WMO/GAW (World Meteorological Organization/Global

Atmosphere Watch) Picarro. La comparaison entre les valeurs de CO est possible & condition
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que la masse d’air échantillonnée soit la méme a la fois pour la station et pour ’avion. Pour
valider cette condition, nous utilisons les champs de vent réanalysés ERA-Interim ’ECMWEF
extraits a 6h d’intervalle (0000, 0600, 1200, 1800 UTC) et combinés avec des prévisions toutes
les 3h (0300, 0900, 1500, 2100 UTC) avec une résolution de 0,125°x0,125° et sélectionnés aux
dates ou 'avion se situe au voisinage de la station. Deux atterrissages et décollages ont eu
lieu a laller, le 6 et le 7 aofit, et lors du retour, le 10 aotit. Dans le premier cas, le vent venait
du nord-ouest, 'avion a donc décollé et atterri dans le sens du vent, tandis que 1’on observe
le contraire le 10 aoiit (vent en provenance du sud-est). Environ 10 secondes de mesures du
SPIRIT sont sélectionnées pour respecter les conditions de vent (dans le vent et contre le
vent) dans une bande d’l km de largeur, correspondant a des altitudes en-dessous de 110 m
asl, c’est-a-dire toujours dans la couche limite atmosphérique (650 m asl pour le 6 aofit et 500
m asl pour le 10 aotit, figure 3.4), dont la hauteur est définie comme le niveau ou le gradient

vertical de température potentielle est maximal (Stull, 1988, Seidel et al., 2010).
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Figure 3.4 — Profil vertical de la température potentielle (& gauche) lors de latterrissage

de I’avion le 6 aolt 2014, (& droite) lors de atterrissage et du décollage de I’avion le 10 aofit
2014. La position de la couche limite (PBL) est représentée a ’aide des pointillés noirs.

Les résultats sont regroupés dans le tableau 3.1 et montrent d’excellents accords entre les
mesures de CO du SPIRIT et celles de la station de surface : pas de différence significative
(-3,5 a +5,1 ppbv) observée étant donné les incertitudes totales estimées données pour les

deux instruments (4,7 & 7,9 ppbv). Pour le décollage du 7 aotit, le SPIRIT n’était pas prét
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pour effectuer une telle comparaison.

Localisation Vmr de CO Vmr de CO  Différence des vinr de CO
de l'avion (station de surface, ppbv) (avion, ppbv) (station de surface-avion)
35,501°N - 12,638°E

Date

IS . £ *
6 aott, 13 :52 UTC 84 + 21 m asl 1159 4+ 5,6 1194 £ 4,7 -3,5 £ 10,3
=< o _ o
10 aofit, 10 :17 UTC 35,498°N - 12,621°F 1159 &+ 7,9% 110,8 + 4,7 5,1 = 12,6
’ 20 + 2 m asl ’ ' '
10 aofit, 12 :14 UTC 35,500°N - 12,646°; 113,3 & 6,5* 109,8 + 4,7 35112
110 £ 1 m asl
Tableau 3.1 — Comparaison des mesures des rapports de mélange volumique (vmr) en

air sec de CO entre la station de surface WMO/GAW (instrument Picarro) sur 'ile de
Lampedusa (35,52°N,12,63°E, 45 m asl) et I'avion (instrument SPIRIT). Les incertitudes
suivies de * sont des écart-types.

3.1.4 Contexte de I’étude

Du fait de sa latitude, la mer Méditerranée est considérée comme une zone de transition
entre le climat sec de I’Afrique du Nord et le climat tempéré de I’Europe Centrale et est en
cela affectée par des processus des moyennes latitudes et des latitudes tropicales (Giorgi and
Lionello, 2008). En hiver, le climat est doux et humide tandis qu’en été il est chaud et sec.
Le climat hivernal, et plus particulierement les précipitations, est influencé par l'oscillation
Nord-Atlantique (NAO - North Atlantic Oscillation) principalement au niveau du versant
ouest (Hurrell, 1995). En été, les hautes pressions dominent, favorisant un climat chaud en
particulier au sud de la Méditerranée. Nous avons aussi vu précédemment que la variabilité
du climat Méditerranéen est connectée avec la mousson asiatique en été. C’est aussi le cas
avec la mousson africaine (Alpert et al., 2006, Lionello et al., 2006) et avec I'anticyclone de
Sibérie en hiver (Lionello et al., 2006). Tous ces processus font de la Méditerranée une région
vulnérable aux changements climatiques induits par 'augmentation des gaz a effet de serre
(Lionello et al., 2006, Ulbrich et al., 2006).

Les feux de biomasse sont une source importante d’aérosols et de gaz traces dans l'at-
mosphere (par exemple, Andreae and Merlet, 2001). Ils émettent de grandes quantités de
gaz traces actifs chimiquement (comme le CO et les NO, ) qui impactent la composition de
I’atmosphere a 1’échelle régionale mais aussi globale, avec des conséquences sur la formation
d’O5. Comme vu dans la section 1.2.1, le CO, produit par combustion incomplete, est un
traceur adapté pour le suivi des émissions de feux. Les feux de forét sont aussi une source
significative d’aérosols troposphériques qui jouent un role important sur les propriétés radia-
tives de 'atmospheére (Liousse et al., 1996), spécifiquement dans la région méditerranéenne
(Pace et al., 2005, Bougiatioti et al., 2016).

Le transport a longue distance est maintenant reconnu comme 1'un des processus les plus
importants affectant la variabilité spatiale des polluants (Roiger et al., 2012). De ce fait,

la pollution d’un continent peut affecter la composition chimique de ’atmosphere au-dessus



60 Pollution aux moyennes latitudes : cas du bassin Méditerranéen

d’un autre continent. Les composés issus des feux ou chimiquement produits au sein des feux
peuvent étre transportés horizontalement mais aussi verticalement et étre injectés jusque
dans la moyenne troposphere et 'UTLS (par exemple Fromm and Servranckx, 2003, Colarco
et al., 2004, Damoah et al., 2004, Jost et al., 2004, Nedelec et al., 2005, Damoah et al.,
2006, Cammas et al., 2009, Dahlkotter et al., 2014) quand Pactivité du feu est suffisamment
importante et peuvent donc impacter le climat et la qualité de lair (Val Martin et al., 2010 et
reférences citées). Le BM se situe a un carrefour de différents processus de transport (Lelieveld
et al., 2002, Millan et al., 2002, Gerasopoulos et al., 2005, Duncan et al., 2008, Doche et al.,
2014, Ricaud et al., 2014) et a l'intersection de différentes sources de polluants, naturels et
anthropiques, influencant la variabilité des aérosols (Nabat et al., 2013) et des gaz traces
dans le BM (Mihalopoulos, 2007). Plusieurs études ont déja reporté des cas de transport
transatlantique d’émissions de feux de forét boréale depuis I’Amérique du Nord vers I’Europe
centrale (Forster et al., 2001, Petzold et al., 2007) ou vers le BM (Formenti et al., 2002,
Cristofanelli et al., 2013, Ancellet et al.; 2016). Ces études sont plus axées sur les aérosols
sauf pour Forster et al. (2001) qui travaille aussi sur le CO mais avec des mesures faites en
Europe centrale (Allemagne). Damoah et al. (2004) et Spichtinger et al. (2004) ont reporté
des cas de transport d’émissions de feux depuis la Russie, circulant vers I’est jusqu’au niveau
du Pacifique avant d’atteindre ’Europe. Cependant, leurs études ne sont pas focalisées sur le

BM et n’incluent pas de mesures in-situ a haute altitude.

L’étude qui suit est une analyse du transport intercontinental des émissions de CO et
de carbone suie (BC) par les feux de biomasse en provenance d’Amérique du Nord et de
Sibérie ayant atteint le BM. Deux vols de la campagne GLAM ont été impactés par ces
émissions polluantes, le 6 et le 10 aott 2014. Seule une quantité limitée d’observations in-
situ et de distribution de gaz traces est disponible dans la troposphére pour toute la région
méditerranéenne (Di Biagio et al., 2015). Les mesures in-situ directes, locales et a haute
résolution spatiale de la campagne GLAM sont donc d’intérét pour la région. Le travail
entrepris pour déterminer I'origine de ces panaches et comprendre les processus de transport
fait appel aux modeles FLEXPART et MOCAGE. Pour FLEXPART, quel que soit le vol
étudié, la méthodologie utilisée pour déterminer ’origine géographique de la pollution et les
sources d’émission est la méme, c’est-a-dire que ’on simule des rétro-trajectoires de 20 jours
afin d’avoir acces a la sensibilité aux émissions (PES). La PES nous renseigne sur 1’endroit
ou la masse d’air a pu se charger en émissions. Il s’agit ensuite de combiner la PES avec
les émissions de CO et de BC de 'inventaire GFAS et d’en déduire la contribution des feux
de biomasse aux concentrations mesurées de CO et d’aérosols. Un tableau récapitulatif des
différentes options activées durant les simulations avec FLEXPART est fourni en section
2.4.3. Des tests de simulation avec CH, ont aussi été effectués pour cette étude. Le temps de
vie de CH, étant d’environ 10 ans, une simulation de 20 jours ne montrera que des variations

faibles de la concentration de fond dues aux émissions pendant la période de simulation.
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3.2 Cas d’étude du 10 aoiit 2014 : panache de feux de forét

nord-américains

3.2.1 Description du vol et des mesures

Le vol F8 (8™ vol de la campagne, le 10 aofit) est un vol effectué d’est en ouest depuis
Lampedusa, en Italie, vers Toulouse, en France (figure 3.5 a). Durant le transect a environ
9,7 km asl, une augmentation rapide et trés intense du rapport de mélange (vmr) de CO
jusqu’a 260 ppbv (avec un fond de CO a environ 70 ppbv) a été mesurée au-dessus de la
Sardaigne, corrélée avec une augmentation plus faible d’O5 (d’environ 35 ppbv a 75 ppbv) et
d’aérosols jusqu’a environ 1000 particules cm ™3 pour des diameétres entre 0,21 et 1,1 pm, ainsi
qu’avec une diminution de ’humidité relative, RH (figure 3.5 b). Une photo prise pendant
le vol montre que l'avion a traversé une fine et sombre couche de particules (figure 3.5 c).
Ce pic intense a duré environ 10 minutes du fait que 'avion volait depuis Lampedusa vers
Toulouse et est passé rapidement au-travers de cette couche qui se déplacait en direction
inverse, comme nous allons le montrer. Cet événement a déja été évoqué dans un article
auquel nous avons contribué, concernant l’ensemble de la campagne GLAM (Ricaud et al.,
2017). Des simulations de rétro-trajectoires sur 20 jours du modele Hybrid Single Particle
Lagrangian Integrated Trajectory (HYSPLIT), avec des données globales réanalysées sur une
grille de 2,5°x2,5°, avaient été utilisées pour déduire I'origine des parcelles d’air. Il est montré
que les masses d’air proviennent des Territoires du Nord-Ouest (Canada) au-dessus de 7 km
d’altitude et des Etats-Unis en-dessous de 7 km, 1 ot des feux ont été détectés par MODIS.
Des simulations avec le modele MOCAGE confirment ce résultat et montrent des quantités
élevées de CO et de BC au-dessus de ’Amérique du nord. Dans notre étude, nous utilisons
le modele FLEXPART avec une résolution plus fine (0,5°%0,5°) durant 20 jours de rétro-
trajectoire afin de reproduire ce pic intense de CO. FLEXPART permet de déduire I'origine
des masses d’air mais aussi de calculer la contribution aux CO et BC des feux de biomasse
sur les mesures en couplant ces rétro-trajectoires avec I'inventaire GFAS. Une comparaison
directe entre les concentrations simulées et les mesures est alors possible. Grace au calcul de
I’dge de l’air, il est aussi possible de discriminer les différentes contributions en termes de

jours avant le vol.
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3.2.2 Mise en évidence de la source d’émission

Pour déterminer l'origine de cette pollution, des rétro-trajectoires sur 20 jours sont ef-
fectuées avec FLEXPART tout au long du trajet de avion. La sensibilité aux émissions est
stockée sur une grille 3D avec des niveaux allant de la surface jusqu’a 10 km asl. La re-
présentation de la sensibilité potentielle aux émissions (PES) est un bon indicateur d’ou et
pour combien de temps la masse d’air s’est probablement chargée en émission. La figure 3.6
a représente les rétro-trajectoires simulées sur 20 jours au départ de la Sardaigne ou le CO
est & son maximum (13,23h UTC). Elles révelent que les masses d’air sont restées la plupart
du temps au-dessus de la Mongolie et du nord de la Chine entre 12 a 19 jours avant le vol
(soit du 22 au 26 juillet). Ensuite, les masses d’air ont voyagé vers I'est ou elles sont passées
au-dessus du Pacifique central entre 6 a 10 jours (du 31 juillet au 4 aofit), avant le vol et
au-dessus du Canada et des Etats-Unis 4 & 5 jours (5 au 6 aofit), et avant enfin d’atteindre
la Sardaigne. Comme montré aussi dans la figure 3.6 a, de nombreux feux ont été détectés
par MODIS durant plus d’un mois dans le nord-ouest du Canada et aux Etats-Unis et, no-
tamment, d’intenses feux déclenchés par des éclairs et la sécheresse en Californie et Orégon
(figure 3.7).
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Figure 3.6 — (a) PES des particules dans une couche 0-10 km pour des rétro-trajectoires
sur 20 jours le 10 aoiit 2014, superposée a la détection des feux par MODIS (points rouges
foncés) et les nombres correspondant aux jours de rétro-trajectoires dont la taille dépend du
nombre de particules appartenant a chaque cluster. La croix rouge symbolise la localisation
de l’avion au moment de la mesure du pic de pollution. (b) Contribution au CO des feux
de biomasse, calculée dans une couche 0-10 km le 10 aott 2014. Les rectangles en pointillés
représentent les masques utilisés pour voir la contribution spécifique de la Sibérie et du
continent nord-américain.

La carte de la contribution au CO des feux de biomasse (figure 3.6 b) calculée avec

FLEXPART révele que la contribution la plus forte vient de la Sibérie, du nord-ouest du
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Canada et de la cote ouest des Etats-Unis (les deux derniers regroupés par la suite pour

plus de simplicité en un seul terme : le continent nord-américain), mais presque aucune

contribution ne provient de Mongolie et de Chine.

l"?"'

Figure 3.7 — Photo prise depuis un avion d’un pyrocumulus en développement au-
dessus d’une partie du « Beaver Complex fire », en Orégon, le 31 juillet 2014 (https:
//earthobservatory.nasa.gov/I0TD/).

Pour exclure la possibilité d’une contribution anthropique de la Chine, on couple FLEX-
PART avec l'inventaire EDGAR (figure 3.8). Cette carte de la contribution anthropique
globale du CO montre des contributions en CO venant majoritairement de Chine et de la
cote est des Etats-Unis. Cette contribution est calculée dans une couche entre 0 et 200 m,
représentative de la couche d’injection des émissions anthropiques. Sur la figure 3.8, la contri-
bution totale est estimée a 11 ppbv apres sommation des concentrations de toute la grille
FLEXPART et montre donc que la contribution de la Chine a une influence négligeable sur

les valeurs de CO mesurées.
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Figure 3.8 — Représentation de la contribution anthropique globale du CO dans la couche
0-200 m pour le 10 aott 2014.

Comme montré dans la figure 3.9 a, la contribution de CO simulée par FLEXPART re-
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produit bien le CO mesuré, avec un léger retard, seulement 3 minutes. Afin de déterminer la
contribution de chaque région, on isole les émissions de CO des zones principales de contri-
bution aux feux de biomasse comme illustré en figure 3.6 b. Cela mene a la conclusion que
le continent nord-américain est la source d’émission majoritaire de CO du fait que la contri-
bution de la Sibérie est proche de zéro (figure 3.9 a). Si 'on considére I’dge des masses d’air
(figure 3.9 b), on constate que le maximum de contribution est 4 a 5 jours (& savoir le 5 et 6
aolt) avant le vol au moment ou la PES était au-dessus de continent nord-américain (figure

3.6 a), en parfait accord avec les résultats ci-dessus.

3.2.3 Simulation de la contribution au CO des feux de biomasse
3.2.3.1 Ajustement de la hauteur d’injection du panache

Pour comparer quantitativement les deux jeux de données du CO (simulés par FLEX-
PART et mesurés par SPIRIT), une valeur de fond de 70 ppbv a été ajoutée aux données
FLEXPART. Cette valeur ajoutée de 70 ppbv est une moyenne de nos mesures pendant la
campagne et donc représentative du fond de CO de la moyenne troposphére pour le versant
ouest du bassin Méditerranéen a cette période. Bien que FLEXPART soit capable de simuler
Iorigine de cette pollution, on constate que le rapport de mélange de CO calculé est plus
faible que les mesures de CO (figure 3.9 a). Comme les effets de la pyroconvection ne sont pas
inclus dans le modele, différents scénarios sont testés dans le but de reproduire 'impact du
CO venant de ces feux. Pour cela, on ajuste la hauteur d’injection du panache. Cette hauteur
est définie comme I'altitude au-dessus de la surface a laquelle les émissions des panaches de
fumée sont injectées dans l'atmosphere (Veira et al., 2015, Rémy et al., 2017). La hauteur
d’injection joue un role important dans le transport a longue distance. En effet, les consé-
quences sur le transport, le dépot et le temps de vie dépendent de la localisation du panache
en-dessous ou au-dessus de la couche limite atmosphérique. La hauteur d’injection dépend de
plusieurs variables comme l'intensité du feu mais dépend aussi des conditions synoptiques. Si
les conditions météorologiques sont satisfaites, c’est-a-dire condensation de la vapeur d’eau
et libération de chaleur latente due a un environnement plus froid que le panache, alors la
pyroconvection peut avoir lieu (Fromm et al., 2010). Pour déterminer la hauteur d’injection
initiale, on utilise les données du lidar CALIOP et de I'instrument AIRS. Ces données sont
sélectionnées pour le méme jour et avec des coordonnées géographiques proches permettant la
comparaison entre les deux jeux de données. Le passage de CALIOP au-dessus de I’Amérique
du Nord le 6 aotit & 9 :51 UTC peut étre utilisé pour localiser les panaches de fumée (figure
3.10). Les catégories d’aérosols indiquent la présence de fumée jusqu’a 10 km asl pour les
latitudes 38-62°N (figure 3.10). Pour le méme jour et pour les latitudes 61-64°N, de fortes
concentrations de CO sont mesurées par AIRS jusqu’a 10 km avec des concentrations maxi-
males au-dessus de 5 km (figure 3.10). Une estimation de la hauteur d’injection dérivée des
données de 'instrument MODIS et des informations météorologiques de ECMWF est aussi

fournie par GFAS. Les estimations de la hauteur d’injection par GFAS sont, le 5 et 6 aofit,
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Figure 3.9 — Zoom d’une partie de F8 de 13,0 a 13,75h UTC au-dessus de la Sardaigne

4 9,7 km asl avec une hauteur d’injection fixée jusqu’a 10 km dans FLEXPART. (a) Evo-

lution temporelle du CO le long du vol : mesures du SPIRIT (dégradées sur la résolution

temporelle de FLEXPART) et simulations FLEXPART. (b) Contribution du CO calculée

par FLEXPART, avec un code couleur selon ’dge, de 1 a 20 jours avant F8, de la masse
d’air.

a un maximum de 10,9 km au-dessus du Canada (figure 3.11).

D’autres études ont déja prouvé que I'utilisation d’une telle altitude de 10 km pour injecter

les émissions de surface dans 'atmospheére permet de simuler des concentrations en bon accord
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Figure 3.10 — Le 6 aott 2014 & 9 :51 UTC. (A gauche) Trace de CALIOP (ligne rouge)

et aire correspondant & la moyenne des vmr de CO (rectangle bleu) de AIRS. (A droite, en

haut) Distribution verticale des types d’aérosols (fumée en noir) associée a la trace rouge

de l'orbite de CALIOP. (A droite, en bas) Distribution verticale du CO de AIRS avec des
données moyennées en longitude selon les coordonnées géographiques du rectangle bleu.

avec les mesures (de Gouw et al., 2006, Elguindi et al., 2010).

3.2.3.2 Utilisation d’un facteur d’amplification appliqué aux émissions

Les concentrations de CO mesurées sont toujours environ deux fois plus élevées que les
concentrations simulées (figure 3.9 a). Comme FLEXPART a déja fait ses preuves dans la
simulation d’événements de transport a longue distance de panaches de feux (Forster et al.,
2001, Damoah et al., 2004, Damoah et al., 2006, de Gouw et al., 2006, Stohl et al., 2007, Lapina
et al., 2008, Cristofanelli et al., 2013) et que la question de la convection induite par les feux
est résolue en appliquant une altitude d’injection en accord avec les mesures de CALIOP,
ATRS et les estimations de GFAS, une hypothése pour ces plus faibles concentrations serait
une sous-estimation des émissions de CO de GFAS, bien que Kaiser et al. (2012) ne discutent
pas d’une correction a appliquer a ces émissions. Finalement, un facteur d’amplification de
2 est appliqué dans notre étude afin d’obtenir des quantités de CO similaires, dérivées de la

surface calculée correspondant a ’augmentation de CO (figure 3.9 a).
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Figure 3.11 — Estimation de la hauteur d’injection par GFAS au-dessus de I’Amérique du
Nord (& gauche) le 5 aolit 2014, (& droite) le 6 aott 2014.

3.2.4 Simulation de la contribution au carbone-suie (BC) des feux de bio-

masse

Les simulations FLEXPART pour la contribution au BC des feux de biomasse total uti-
lisent les mémes parametres que les simulations de CO, en particulier une hauteur d’injection
jusqu’a 10 km. Pour toutes ces simulations, un coefficient multiplicatif de 3,4 est appliqué
aux émissions de BC de GFAS comme recommendé par Kaiser et al. (2012). Dans la figure
3.12, FLEXPART est capable de reproduire qualitativement le pic de concentration d’aérosols

mesuré par le PCASP, retardé d’environ 3 minutes comme pour le CO.

La carte de contribution en figure 3.13 donne les mémes régions, i.e. le continent nord-
américain et la Sibérie, a cette augmentation d’aérosols. Pour distinguer quelle région contri-
bue le plus a ce pic de pollution, on isole la contribution du BC aux mesures dans chacune de
ces zones. Il apparait que le continent nord-américain est la source principale des émissions

de BC et que la Sibérie contribue pour moins de 3 ng.m =3 (figure 3.12).

3.2.5 Mise en évidence du transport par le jet stream

L’utilisation des mesures de la colonne totale de CO par IASI-MetOp permet de mettre
en évidence le transport le long du jet stream et suivre les masses d’air polluées. Un exemple
est donné en figure 3.14 pour la période du 5 au 10 aoiit 2014, correspondant a 1’émission
des feux sur le continent nord-américain 5 jours avant le vol et a leur transport jusqu’a la
Sardaigne.

En partant du jour d’émission, le 5 aofit, jusqu’au 6 aofit, soit 5 et 4 jours avant le vol, des
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Figure 3.13 — Contribution au BC des feux de biomasse calculée dans une couche 0-10

km le 10 aolit 2014. Les rectangles en pointillés représentent les masques utilisés pour voir la
contribution spécifique de la Sibérie et du continent nord-américain. La croix rouge symbolise
la localisation de ’avion au moment de la mesure du pic de pollution.

2 sont mesurées localement sur

quantités élevées de CO, supérieures a 3x10'® molécules.cm™
la cote ouest des Etats-Unis & 35-49°N et 110-130°0 et sur une zone plus large au niveau
du Canada a 50-70°N et 90-120°0O, en accord avec les résultats de FLEXPART (figure 3.6).
Le transport, pendant 2 jours, est visible le 7 et 8 aolit (3 et 2 jours avant le vol) avec
un déplacement des masses d’air vers la cote est des Etats-Unis (35-50°N et 50-90°0). Le
panache traverse ensuite 'océan Atlantique pour se retrouver le 9 aotit (1 jour avant le vol) &
40-50°N et 10-20°0 et finalement descendre vers la Sardaigne le 10 aoiit ou TASI mesure une
colonne totale de CO aux alentours de 2x10'® molécules.cm™2. Le transport transatlantique,

par l'intermédiaire du jet stream, a déja été signalé comme vecteur de pollution sur le BM
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(Forster et al., 2001, Formenti et al., 2002, Cristofanelli et al., 2013, Ancellet et al., 2016) et

est bien visible au travers des colonnes totales de CO mesurées par IASI.

5-6aoit 2014

60
7 - 8 aolit 2014

60
9 -10 aofit 2014

<0.75 1.00 125 150 175 2.00 225 250 275 3.00 >3.25

Total column CO (10E+18 molecules/cm?2)

Figure 3.14 — Mise en évidence du transport par ’évolution de la colonne totale de CO en
molécules.cm ™2 mesurée par Pinstrument TASI, sur le satellite MetOp, du 5 au 10 aofit 2014.
Les chiffres indiquent la localisation des masses d’air en fonction des jours de rétro-trajectoire
calculée par FLEXPART. La taille des chiffres varie selon le nombre de particules contenues
dans chaque cluster. La croix noire désigne ’emplacement de ’avion lors de la mesure du

pic.

Le CO étant émis aussi de fagon anthropique, il n’est pas possible de distinguer sur la figure

3.14 les émissions par la combustion de biomasse des autres types de combustion. Néanmoins,

avec le travail de localisation des sources d’émission des feux effectué avec FLEXPART, il
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est possible, en combinant les jours de rétro-trajectoires avec les données IASI, de suivre les
panaches de pollution. De plus, un couplage entre les mesures de CO et d’ammoniac (NHj)
issues de IASI permet de mettre en évidence les feux de biomasse. NH; est un polluant dont
les sources d’émission principales sont I'agriculture et les feux de biomasse (Bouwman et al.,
1997). Le couplage avec CO meéne donc a une seule source d’émission commune entre les deux
espéces : la combustion de biomasse. La figure 3.15 représente la colonne totale de NH; pour

2 sont visibles sur

le 5 aofit. Des concentrations de NH; supérieures & 93x10'% molécules.cm ™
la cote ouest des Etats-Unis (40-50°N et 110-120°0) et au Canada (55-65°N et 90-130°0). Le
couplage entre CO et NH3 nous permet donc de localiser les zones géographiques d’émission
des feux, en accord avec les zones calculées par FLEXPART, et de vérifier que le panache

suivi provient bien des feux de foréts boréales du continent nord-américain.

-135 -90

20 26 32 38 44 50 56 69 75 81 87 93 >100
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Figure 3.15 — Colonne totale de NH5 en molécules.cm™2 mesurée par TASI-MetOp au-
dessus de ’Amérique du Nord le 5 aotit 2014.

3.2.6 Précédents cas de transport transatlantique de feux de forét reportés

L’injection d’une telle quantité de CO et d’aérosols mesurés a haute altitude (>9 km)
est due a un phénomene pyroconvectif qui a soulevé les polluants a haute altitude, et qui
ont par la suite voyagé au-dessus de I’Atlantique nord. Les produits de feux d’Amérique du
Nord transportés vers I’Europe et plus spécifiquement vers le BM semble étre récurrents mais
d’intensité variable. Pu et al. (2007) ont montré, a I’aide de données satellites, que la plupart
des feux ont lieu en juin-juillet en Amérique du Nord. Stohl et al. (2002), en utilisant aussi des
simulations FLEXPART, ont montré que le BM est I’endroit ot les plus hautes concentrations

de surface de traceurs nord-américains sont détectées en été. Différents couloirs de pollution
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impactant le BM, incluant celui depuis I’Amérique du Nord, ont été identifiés dans Ricaud
et al. (2017). Le transport transatlantique est bien documenté et des durées de transport
comparables entre ’Amérique du Nord et ’Europe ont été trouvées dans d’autres études :
environ 6 jours et 7 jours dans Petzold et al. (2007) et Forster et al. (2001), respectivement.
Le transport entre I’Amérique du Nord et le BM dans Formenti et al. (2002) et Ancellet et al.
(2016) dure environ 10 jours (tableau 3.2). Une hypothése de Forster et al. (2001) est que
ces émissions de feux de biomasse venant de I’Amérique du Nord peuvent avoir une influence
sur les niveaux de concentration de polluants européens pendant la période estivale tous les
ans, mais avec des intensités variables chaque année. Au-dessus de I’Europe centrale, Forster
et al. (2001) et Petzold et al. (2007) ont trouvé une couche de panache de feux jusqu’a 6
et 8 km asl, respectivement. Au-dessus du versant est du BM, Formenti et al. (2002) ont
trouvé une couche de brume due & des feux de biomasse jusqu’a 3,5 km venant des feux
de foréts canadiens. Ancellet et al. (2016) ont reporté des couches d’aérosols jusqu’a 7 km
d’altitude venant d’Amérique du Nord au-dessus du versant ouest du BM. Les cas publiés,
a notre connaissance, de transport transatlantique jusqu’au BM pour des années récentes
sont regroupés dans le tableau 3.2. Fromm et al. (2005) ont aussi reporté de la pollution
issue de feux pyroconvectifs au-dessus de I’Amérique du Nord. Dans leur cas, 'activité du feu
était suffisamment importante pour injecter de la fumée jusque dans la basse stratosphere
et ainsi entrainer une augmentation des concentrations en gaz traces et aérosols dans la
troposphere au niveau de ’Europe 1 semaine plus tard. D’autres cas d’injection d’émissions
de feux d’Amérique du Nord jusque dans la basse stratosphére sont reportés dans Damoah
et al. (2006).

Measurement Fire location Measurement Altitude Pollutant Transport duration
Reference . )
date location (km) measured (days)
Formenti et al. (2002) 14 Aug 1998 Canada Aegean Sea 1-3,5  Aerosols, CO, Oy 10
Cristofanelli et al. (2013)  23-24 Mar 2009 North America Italy - CO, O4, BC -
Ancellet et al. (2016)  27-28 June 2013 Canada & Colorado ~ Western MB 2-7 Aerosols 10-11%
Our study 10 Aug 2014  Canada & Western USA Sardinia 9,7 CO, Aerosols, Oy 4-5
Hr study 6 Aug 2014 Siberia & Canada Sardinia 54 CO, Aerosols, Oy 12-13

Tableau 3.2 — Liste des panaches de feux de biomasse venant du continent nord-américain

ayant impacté le BM reportés dans la littérature. L’altitude correspond & l’altitude de la

mesure. Le symbole * fait référence & des simulations de rétro-trajectoires de 10-11 jours
avec FLEXPART.

3.3 Cas d’étude du 6 aoiit 2014 : panache de feux de forét

sibériens
3.3.1 Description du vol et des mesures

Le vol F2 (2°™¢ vol de la campagne, le 6 aofit) est un vol effectué d’ouest en est depuis
Minorque (en Espagne) vers Lampedusa (en Italie), comme montré sur la figure 3.16 a.

Il se caractérise par un transect a environ 5,4 km asl avec un profil vertical au-dessus de
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Lampedusa jusqu’a 12 km. Pendant ce transect (figure 3.16 b), une augmentation de CO
d’environ 70 ppbv jusqu’a ~120-140 ppbv a 12 :00 UTC a été mesurée au-dessus de la
Sardaigne, synchronisée avec une augmentation d’O5 de ~30 a ~60 ppbv et d’aérosols jusqu’a
~100 particules cm ™3 dans la gamme de taille 0,21-1,1 pm et une diminution de 'humidité
relative. Cette augmentation a duré plus de 40 minutes correspondant environ a 509 km
parcouru. L’avion volait dans la méme direction que la masse d’air (voir section 3.3.5.1) ce
qui explique pourquoi il est resté si longtemps dans ’air pollué. Apres cela, ’avion a effectué
un profil vertical, et traversé de nouveau cette couche a la méme altitude et avec les mémes
caractéristiques plus de 30 minutes apres (juste avant 13 :30 UTC) lors de la descente sur

I'lle de Lampedusa.
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3.3.2 Mise en évidence de la source d’émission

La PES montrée en figure 3.17 a révele que les masses d’air étaient proches de la Sibérie,
du nord-ouest de la Chine et de l'ouest de la Mongolie environ 12 & 16 jours (21 au 25 juillet)
avant le vol. Ces masses d’air ont ensuite voyagé vers I'est pour se retrouver au-dessus du
Pacifique 6 jours (31 juillet) avant le vol. Leur transport se poursuit au-dessus du Canada
environ 3 a 5 jours (1 au 3 aotit) avant le vol avant de finir au niveau de la Sardaigne. Le long de
ces trajectoires, 'instrument MODIS a détecté des feux pour ces mémes dates principalement
au nord-ouest du Canada et en Sibérie (figure 3.17 a). La carte de contribution en figure 3.17
b indique que les contributions au CO des feux de biomasse se situent principalement au

nord-ouest du Canada et en Sibérie.
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Figure 3.17 — (a) PES des particules dans une couche 0-10 km pour des rétro-trajectoires
sur 20 jours le 06 aotut 2014, superposée & la détection des feux par MODIS (points rouges
foncés) et les nombres correspondant aux jours de rétro-trajectoires dont la taille dépend du
nombre de particules appartenant a chaque cluster. La croix rouge symbolise la localisation
de I’avion au moment de la mesure du pic de pollution. (b) Contribution au CO des feux
de biomasse, calculée dans une couche 0-10 km le 6 aott 2014. Les rectangles en pointillés
représentent les masques utilisés pour voir la contribution spécifique de la Sibérie et du
Canada.

Afin de vérifier que la contribution du CO anthropique global n’affecte pas nos résultats,
un couplage entre FLEXPART et 'inventaire EDGAR est réalisé. De la carte de contribution
(figure 3.18), il peut étre déduit que la contribution du CO anthropique contribue pour moins

de 3 ppbv au pic.
En regardant I’dge des masses d’air calculé par FLEXPART en figure 3.19, deux contri-

butions principales ressortent entre 12h et 12,8h UTC : le premier maximum se trouve entre
le 1°" et 2 aolt (i.e. 5 et 4 jours avant le vol) lorsque la masse d’air se situait au-dessus du

Canada et le second maximum est entre le 24 et 25 juillet (i.e. 13 et 12 jours avant le vol)
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quand la masse d’air était au-dessus de la Sibérie.
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90 1%
Total: 2.63937 ppb

Figure 3.18 — Représentation de la contribution anthropique globale du CO dans la couche
0-200 m pour le 6 aott 2014.
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Figure 3.19 — Contribution du CO calculée par FLEXPART, avec un code couleur selon

I’dge de la masse d’air, de 1 a 20 jours, sur une partie de F2, de 11,5 a 14,0h UTC, au-

dessus de la Sardaigne a 5,4 km asl, avec une hauteur d’injection fixée jusqu’a 10 km dans
FLEXPART.
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3.3.3 Simulation de la contribution des feux de biomasse au CO : ajuste-
ment de la hauteur d’injection du panache

Comme dans ’étude de cas précédente (voir section 3.2.3.1), il faut injecter les émissions
de feux de forét a haute altitude dans les simulations FLEXPART afin d’imiter le transport
vertical des panaches de feux. Le passage de CALIOP au-dessus de la Sibérie et de I’Amérique
du Nord est encore utilisé pour estimer la hauteur d’injection. Le premier profil CALIOP
donné en figure 3.20 a au-dessus de la Sibérie le 24 juillet & 18 :37 UTC indique la présence
de fumée détectée jusqu’a 10 km d’altitude pour des latitudes allant de 47°N a 59°N, avec la
plupart des aérosols concentrés autour de 5 km. Le second profil (figure 3.20 b) au-dessus de
la cote est de ’Amérique du Nord le 2 aoiit a 6 :58 UTC montre de la fumée détectée jusqu’a
11 km d’altitude pour des latitudes de 59°N a 65°N avec la plupart des aérosols détectés au-
dessus de 5 km. Les données AIRS sont aussi utilisées pour identifier I'injection du CO par
les feux. Le 24 juillet (figure 3.20 a), de fortes concentrations de CO sont détectées jusqu’a
10 km d’altitude, avec des concentrations maximales au-dessus de 5 km pour les latitudes 50-
60°N. Le 2 aott (figure 3.20 b), des concentrations de CO sont aussi détectées jusqu’a 10 km
d’altitude avec des valeurs maximales au-dessus de 5 km pour les latitudes 60-70°N. CALIOP
et AIRS sont tous les deux en accord pour estimer la hauteur d’injection du panache. Les
estimations de GFAS pour le 24 et 25 juillet sont de 7,9 km au-dessus de la Sibérie, 10,4 km

le 1°" aofit et 9 km le 2 aofit au-dessus du Canada (figure 3.21).
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Figure 3.21 — Estimation de la hauteur d’injection par GFAS au-dessus de la Sibérie (en
haut) les 24 et 25 juillet 2014, (en bas) au-dessus de I’Amérique du Nord les 1°" et 2 aofit
2014.

Du fait d’une différence de hauteur d’injection pour la Sibérie et le Canada, deux hauteurs
sont testées avec FLEXPART pour les deux régions : a 6 et 10 km d’altitude. Pour la Sibérie,
la différence entre les deux simulations entre 12,0 et 12,8h UTC est de 7%, ce qui signifie que la
plupart des émissions émises par les feux se situent a des altitudes comprises entre 0 et 6 km,
bien que certaines puissent atteindre des altitudes plus élevées. Pour le Canada, la différence
pour la méme période de temps est plus importante, de 'ordre de 27%, avec 'altitude & 10
km donnant les contributions les plus fortes. Une hauteur d’injection de 10 km pour les deux
régions est finalement retenue. Cette hauteur d’injection permet une meilleure représentation
des mesures pour les feux provenant du Canada tout en simulant des valeurs cohérentes
avec les mesures pour les feux provenant de Sibérie (légeére surestimation par rapports aux
hauteurs d’injection données par CALIOP, AIRS et GFAS). Sélectionner chaque zone pour
trouver ou la contribution des feux de biomasse domine montre que, pour le CO, la Sibérie

et le Canada contribuent approximativement avec la méme quantité, avec une contribution
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légerement plus élevée venant de la Sibérie (figure 3.22).
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Figure 3.22 — Evolution temporelle du CO le long du vol : mesures de SPIRIT (dégradées
sur la résolution temporelle de FLEXPART) et simulations FLEXPART, sur une partie de
F2, de 11,5 & 14,0h UTC, au-dessus de la Sardaigne a 5,4 km asl, avec une hauteur d’injection

3.3.4 Simulation de la contribution des feux de biomasse au BC

fixée jusqu’a 10 km dans FLEXPART.

Pour ce qui est des simulations du BC (avec un coefficient de 3,4 appliqué aux émissions
GFAS (Kaiser et al., 2012) comme dans le cas d’étude précédent), la carte de contribution

(figure 3.23) pour une hauteur d’injection fixée jusqu’a 10 km donne le Canada et la Sibérie

comme sources principales d’émission.
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Figure 3.23 — Contribution au BC des feux de biomasse calculée dans une couche 0-10
km le 06 aolt 2014. Les rectangles en pointillés représentent les masques utilisés pour voir la
contribution spécifique de la Sibérie et du Canada. La croix rouge symbolise la localisation

de l'avion au moment de la mesure du pic de pollution.
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L’augmentation d’aérosols entre 12,0h et 12,8h UTC simulée par FLEXPART est bien
corrélée aux mesures, comme illustré dans la figure 3.24. Concernant la contribution au BC

pour chaque zone, le Canada est donné comme étant le principal contributeur pour tout le
pic (figure 3.24).
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Figure 3.24 — Evolution temporelle de la densité de particules le long de la trajectoire

du vol F2 : mesures du PCASP (dégradées sur la résolution temporelle du SPIRIT) et
simulations FLEXPART.

Le BC émis par les feux de Sibérie 12 a 13 jours avant le vol a voyagé plus longtemps
que le BC émis par les feux canadiens. Les données ARPEGE en figure 3.25 montrent des
précipitations stratiformes 2, 4 et 6 jours avant le vol avec moins de 0,1 mm/h et des nuages
en-dessous des particules. Ces précipitations sont tres faibles et ne permettent pas d’expliquer
la faible contribution des aérosols venant de Sibérie. Les processus de dépdts secs et de
sédimentation sont activés dans les simulations FLEXPART. Le premier processus s’applique
uniquement dans les plus basses couches de 'atmosphére tandis que la sédimentation, due
a la gravité, a lieu dans toute la colonne atmosphérique et est un puits important pour les
aérosols (Kerkweg et al., 2006). Ces deux processus de dép6t sec induisent un temps de vie
court pour les particules, allant de quelques heures a quelques jours (Bond et al., 2013),
et expliqueraient pourquoi la Sibérie ne contribue pas de fagon significative a la teneur en

aérosols mesurée par l'avion pour le vol F2.
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Figure 3.25 — (En haut) Simulation de la nébulosité au-dessus et en-dessous des parti-

cules relarguées par FLEXPART le 6 aott 2014 et (en bas) simulation des précipitations
convectives et stratiformes et de 'humidité relative, par le modele ARPEGE.

3.3.5 Analyse du transport de la masse d’air vers le bassin Méditerranéen
3.3.5.1 Simulations MOCAGE

D’apres analyse des rétro-trajectoires fournies par FLEXPART, il apparait qu’environ
12 a 13 jours avant F2, les masses d’air venaient de Sibérie ou elles se sont chargées en CO et
aérosols du fait des feux de forét. Le panache de fumée a voyagé vers 'est jusqu’au Canada ou
les masses d’air se sont de nouveau chargées en polluants du fait de la présence de feux dans la
région. Elles ont ensuite traversé I’ Atlantique a 50°N puis se sont dirigées vers le sud-ouest de
la cOte européenne jusqu’au BM ou elles ont finalement été détectées par les instruments de
Iavion le 6 aofit & 5,4 km d’altitude au-dessus de la Sardaigne. Pour compléter cette analyse,
des simulations de la composition atmosphérique globale pour les feux de biomasse atteignant
le bassin méditerranéen le 6 aolit sont réalisées avec le CTM MOCAGE. Cela permet de
confirmer l'origine de la pollution en utilisant un outil complémentaire. Comme dans les
simulations FLEXPART, les émissions de feux de biomasse, provenant de 'inventaire GFAS,
sont fixées a une hauteur d’injection de 10 km. Les champs météorologiques proviennent
des analyses opérationnelles du modele de prévision numérique du temps ARPEGE, utilisé
a Météo-France. La dynamique est donc légerement différente de celle utilisée dans les
simulations FLEXPART. La figure 3.26 présente les concentrations de CO (en ppbv) a 5,5
km d’altitude entre le 23 juillet (a) et le 6 aotut (o) a 12h UTC. Les ellipses rouges corres-
pondent a la position de la masse d’air du 23 juillet au 6 aofit atteignant le BM au moment

des observations durant F2 au-dessus de la Sardaigne. Cette figure est a rapprocher de
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la figure 3.17 a, représentant la PES des simulations faites avec FLEXPART pour cet épisode.
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Figure 3.26 — Concentrations de CO a 12 UTC entre le 23 juillet et le 6 aott a 5,5 km

d’altitude simulées par MOCAGE. Les ellipses rouges sont utilisées pour suivre la trace du

panache de feux de biomasse le long de la trajectoire. Le rectangle vert en (a) correspond a
la boite utilisée pour la figure 3.27.

Il y a de fortes concentrations de CO dues aux émissions de feux de biomasse entre le
23 et 26 juillet (figures 3.26 a a d) au-dessus de la Sibérie. Une partie de ces émissions
est transportée vers le continent nord-américain. Ce transport commence avec une branche
allant vers le nord, au-dessus du détroit de Béring, avant de faire une boucle au-dessus de
locéan Pacifique pres des cOtes canadiennes entre le 26 et 30 juillet (figures 3.26 d a h).

Ce comportement est cohérent avec la PES de FLEXPART en figure 3.17 a montrant une
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boucle au-dessus de 'océan Pacifique.

Entre le 31 juillet et le 3 aofit (figure 3.26 i & 1), on peut voir des émissions de CO dues
aux feux de biomasse au-dessus de ’Amérique du Nord qui se mélangent avec le panache de
feux venant de la Sibérie. Les figures 3.27 a et 3.27 b présentent la coupe transversale des
concentrations moyennes de CO et le vent vertical dans une zone entre 40°N et 70°N pour le
1¢" aotit & 12h UTC (la zone est représentée en vert dans la figure 3.26 a), respectivement.
La figure 3.27 a montre la trace de CO venant de Sibérie (entre 120°0 et 100°0), préte a
se mélanger avec les émissions fraiches au-dessus de I’Amérique du Nord (autour de 95°0).
Cette figure suggere une descente de la masse d’air incluant le CO transporté depuis la
Sibérie vers I’Amérique du Nord ou les feux ont eu lieu. Cette idée est supportée par la
vitesse du vent vertical représentée en figure 3.27 b ou les valeurs positives sont un signe de
subsidence. Pendant cette période (figures 3.26 i a k), il est possible de voir une séparation
au-dessus du continent nord-américain avec une branche passant au-dessus du nord du
Canada et une deuxiéme au-dessus des Etats-Unis. Ce dernier résultat est, une fois encore,
cohérent avec la PES calculée par FLEXPART qui montre une trajectoire préférentielle pour

la branche la plus au nord.

Entre le 3 et le 6 aotit (figures 3.26 1 & o), la pollution mesurée pendant le vol F2 a
voyagé autour de 5,5 km d’altitude depuis la cote est du continent nord-américain vers
le BM via des vents rapides (figure 3.28) qui représentent le champ de vent moyen a 5,5
km entre le 3 et 6 aotit. Ces vents forts a 5,5 km correspondent a la partie basse d’un
jet de haute altitude localisé aux alentours de 10 km d’altitude. Ce transport du panache

au-dessus de I'océan Atlantique est simulé de fagon similaire avec FLEXPART (figure 3.17 a).

Au moment et & la localisation des mesures, la simulation faite avec MOCAGE donne un
rapport de mélange de CO d’environ 90 ppbv dans le panache et de 60 ppbv en dehors du
celui-ci (figure 3.26 o). Méme si ces valeurs sont plus faibles que les mesures, MOCAGE re-
produit la variation du CO a l'intérieur et a I’extérieur du panache. La résolution horizontale
du modele, de 2°x2°, induit une dilution des émissions puis un phénomene de diffusion durant
le transport du panache sur plusieurs jours. La simulation FLEXPART montre une contri-
bution légerement dominante de la Sibérie pour les émissions de feux comparé a I’Amérique
du Nord (figure 3.19 a). L’estimation numérique de la contribution des émissions de Sibérie
et du continent nord-américain n’a pas été calculée directement par MOCAGE. Cependant,
d’apres les concentrations modélisées, la contribution de la Sibérie semble étre au contraire
plus faible que celle de I’Amérique du Nord. Les différents champs dynamiques utilisés pour
les simulations (ARPEGE pour MOCAGE et ERA-Interim pour FLEXPART) peuvent pro-
duire des différences dans les résultats. La configuration des modeles, schéma lagrangien pour
FLEXPART et modele de chimie transport 3D utilisant un schéma semi-lagrangien pour MO-
CAGE, peut aussi expliquer les différences de résultats. La géométrie de MOCAGE avec une

résolution grossiere, ainsi que la diffusion du modéle, rend le transport plus long des émissions
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Figure 3.27 — (a) Coupe longitude-altitude des concentrations moyennes de CO calculées

par MOCAGE le 1°" aofit, 12 :00 UTC, entre 40°N et 70°N. (b) Vent vertical entre 40°N et

70°N (délimitation géographique donnée par le carré vert en figure 3.26) le 1°" aotit & 12 :00
UTC.

sibériennes et donc plus diluées que les émissions nord-américaines.
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Figure 3.28 — Champ de vent moyen a 5,5 km asl entre le 3 et le 6 aoiit selon le modele
ARPEGE.

3.3.5.2 Données TASI

2

Une fois encore, les mesures de la colonne totale de CO en molécules.cm™* vont permettre

de mettre en évidence le transport du panache de pollution de la Sibérie jusqu’au BM et donc
confirmer les résultats de FLEXPART et de MOCAGE. La figure 3.29 montre les concentra-
tions de CO du 24 juillet au 6 aolit 2014, soit 13 jours avant le vol et jusqu’a la mesure du
pic.

Les 24 et 25 juillet 2014, des colonnes de CO supérieures & 3x10'® molécules.cm™
sibles au-dessus de la Sibérie autour de 50-60°N et 100-135°E. Les 26 et 27 juillet, le panache
s’est déplacé plus au nord de la Sibérie, entre 70°N et 80°N, et plus a ’est, atteignant méme le
Pacifique. Les 28 et 29 juillet, une bande de CO bien visible autour de 80°N s’étend d’environ
90°E jusqu’a 140°0 et arrive donc au-dessus de I’Amérique du Nord. Les 30 et 31 juillet, le

2 sont vi-

panache est uniquement présent en Amérique du Nord et notamment au Canada entre 60-
70°N et 90-130°0. Des le 1¢* et 2 aofit, le panache de CO est bien établi au-dessus du Canada
(50-70°N et 90-130°0) et va ensuite traverser I'océan Atlantique les 3 et 4 aofit le long de la
latitude 50°N. Enfin, un jour avant la mesure, le 5 aofit, le panache de CO se situe au-dessus

018 2

molécules.cm™= avant

de la France avec des quantités plus faibles, de ’ordre de 2,0-2,50x 1
d’atteindre la Sardaigne, plus au sud, le jour suivant. Le suivi du transport du CO par les
mesures de TASI va donc dans le méme sens que les résultats de MOCAGE et FLEXPART
et confirme le transport des émissions de biomasse depuis la Sibérie jusqu’au BM en passant

par le Canada pendant 13 jours.
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1-2aoit 2014
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Figure 3.29 — Mise en évidence du transport par I’évolution de la colonne totale de CO
mesurée par U'instrument TASI sur le satellite MetOp du 24 juillet au 6 aott 2014. Les chiffres
indiquent la localisation des masses d’air en fonction des jours de rétro-trajectoires calculés
par FLEXPART. La taille des chiffres varie selon le nombre de particules contenues dans
chaque cluster. La croix noire désigne ’emplacement de I’avion lors de la mesure du pic.
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Il est & nouveau possible de vérifier que les sources de CO étudiées correspondent bien
a des émissions naturelles de biomasse et non a des émissions anthropiques en couplant le
CO avec le NH;. La figure 3.30 représente les concentrations de NH; en molécules.cm ™2
pour le 24 juillet au-dessus de la Sibérie et pour le 2 aoiit au-dessus de I’Amérique du Nord,
jours de contribution principale d’aprés la figure 3.19 b. Des colonnes supérieures a 93x10'?
molécules.cm ™2 sont visibles aux alentours de 60°N et 100-135°E pour le 24 juillet, en accord
avec la localisation des quantités élevées de CO par IASI et les résultats de FLEXPART.
Pour le 2 aofit, de fortes quantités sont mesurées sur la cote ouest américaine (35-45°N et
115-130°0) et au Canada (60-65°N et 110-120°0) toujours en accord avec le CO de TASI. Les
résultats de FLEXPART montrent bien ces deux mémes zones d’émission avec une contribu-

tion majoritaire venant du Canada.

3.3.6 Précédents cas de transport transpacifique-transatlantique de feux
de forét reportés

Le transport transpacifique du CO et des particules depuis le continent asiatique vers le
nord-est du Pacifique est bien documenté (par exemple, Bertschi et al., 2004 et références
citées, Jaffe et al., 2004, Spichtinger et al., 2004, Heald et al., 2003, Heald et al., 2006 et
références citées, Bertschi and Jaffe, 2005, Holzer et al., 2005) avec un transport dans les 5
a 8 jours et avec des panaches a des altitudes allant de la moyenne a la haute troposphere.
Les feux de foréts boréales, plus fréquents au Canada et en Sibérie (Spichtinger et al., 2004),
ont principalement lieu de mai & octobre (Lavoué et al., 2000). La localisation des émissions
de Sibérie calculée par FLEXPART est en accord avec Liang et al. (2004) qui indique que
les émissions en été de feux de foréts boréales sont exportées a des latitudes supérieures a
55°N, ce qui est confirmé par Spichtinger et al. (2004) avec les concentrations les plus élevées
au-dessus de la Sibérie détectées a des latitudes supérieures a 70°N. Des concentrations de
CO extrémes (jusqu’a 800 ppbv) ont été mesurées autour du lac Baikal entre 8 et 12,5 km
d’altitude (Nedelec et al., 2005). Un tel événement de circulation autour du globe par ’est en
partant de la Sibérie vers I'Europe est décrit dans Damoah et al. (2004). Dans leur étude, le
panache simulé par FLEXPART au-dessus de 1’Alaska se situe a une altitude entre 2 et 5 km
et un peu plus haut au-dessus du Canada, entre 4 et 7 km. Spichtinger et al. (2004) rapportent
le transport d’émissions de feux de biomasse sibériens, en 1998, vers le Canada suivi par un
transport vers I’Europe. Dans leur cas, le panache au-dessus du Canada se trouvait une fois
encore a plus haute altitude (2-8 km) que celui au-dessus de la région source, la Sibérie (0-6
km). Le cas de transport transatlantique, entre le Canada et la Sardaigne, évoqué dans I’étude

de cas du 6 aofit est a rapprocher des cas reportés dans le tableau 3.2.
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Figure 3.30 — Colonne totale de NH; en molécules.cm™2 mesurée par IASI-MetOp au-
dessus de la Sibérie le 24 juillet 2014 (en haut) et de ’Amérique du Nord le 2 aotit 2014 (en
bas).

3.4 Conclusions

Cette étude présente deux événements notables de transport a longue distance de feux de
biomasse détectés au-dessus de la Sardaigne, au niveau du versant ouest du BM, durant la
campagne aéroportée GLAM en aofit 2014. Les mesures de la campagne contribuent a enrichir
les quelques observations in-situ déja disponibles et nécessaires & une meilleure description de

la distribution des gaz traces au niveau du BM. Dans le premier cas (F8, 10 aotit), un pic tres
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intense de CO a ~260 ppbv a été mesuré a 9,7 km asl, corrélé a un pic d’aérosols et d’O5 et
une diminution de ’humidité relative. Dans le deuxiéme cas (F2, 6 aott), une augmentation
de CO, Oj et d’aérosols accompagnée d’une diminution de I'humidité relative a été mesurée
a 5,4 km asl pendant plus de 40 minutes le long du vol.

Nous avons utilisé les mesures in-situ de CO et d’aérosols en combinaison avec les modeéles
pour analyser le transport intercontinental. L’origine de ces événements est étudiée grace a
FLEXPART. En utilisant les cartes de la PES et en sélectionnant des zones d’intérét sur les
cartes de contribution, il est possible de voir que, pour ’épisode du 10 aoftit, les émissions
venant du continent nord-américain ont voyagé durant environ 5 jours avant d’étre mesurées
dans le BM. Dans le cas du 6 aofit, les émissions de feux de biomasse ont voyagé depuis la
Sibérie vers ’est du globe avant d’atteindre le Canada ou la masse d’air s’est de nouveau
chargée en émissions issues de feux de biomasse, avant de finalement arriver et impacter la
tropospheére libre du BM.

FLEXPART a montré sa capacité a reproduire la contribution de CO et du BC due aux feux
aprés ajustment de deux parametres : la hauteur d’injection et 'amplification des émissions
de CO de l'inventaire GFAS. L’ajustement de la hauteur d’injection s’explique par le fait
que la pyroconvection n’est pas incluse dans le modele. Le choix de 'altitude d’injection est
validée grace aux données des instruments CALIOP et AIRS et aux estimations fournies par
GFAS. Finalement, la hauteur d’injection est fixée jusqu’a 10 km dans les deux études de
cas. MOCAGE, avec cette hauteur d’injection, est capable de reproduire qualitativement les
variations de la concentration de CO.

L’utilisation des données TASI pour le 10 aolit permet de mettre en évidence le transport des
polluants via le jet stream. Une étude détaillée du transport des masses d’air pour le 6 aofit
révele une subsidence menant a une descente du CO depuis la Sibérie vers ’Amérique du
Nord. Cette pollution voyage depuis la cote est du continent nord-américain jusqu’au BM a
une altitude de 5,5 km, dans la partie basse d’un jet de haute altitude. Une future étude serait
d’effectuer des simulations spécifiques dans le but de quantifier la fréquence d’occurrence de

ces événements de transport a longue distance de feux de forét a haute latitude, durant 1’été.
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CHAPITRE
Pollution aux latitudes

équatoriales

Ce chapitre regroupe les travaux de recherche de deux campagnes de mesures ayant
recu un financement européen du 7™ Programme Cadre de Recherche et de Développe-
ment Technologique (PCRDT). Les deux zones d’études se situent au niveau des latitudes
équatoriales ot I’on observe un fort développement économique avec une transformation des
usages des terres a la fois pour l'agriculture et pour I'urbanisation. Le trafic maritime et
Pextraction du pétrole a partir de plateformes offshore y est aussi en développement, en-
trainant une augmentation des émissions de ces secteurs d’activité. Les pays en développe-
ment & ces latitudes souffriront d’autant plus du changement climatique de par leurs capa-
cités économiques, reposant en partie sur I’agriculture directement impactée par le change-
ment climatique, et technologiques plus limitées pour s’adapter aux modifications du climat
(Mertz et al., 2009). La premieére campagne a laquelle je me suis intéressée, dans le cadre
du projet DACCIWA /APSOWA (Dynamics-Aerosols-Chemistry-Cloud Interactions in West
Africa/Atmospheric Pollution from Shipping and Oil platforms of West Africa), s’est dérou-
lée en juin et juillet 2016 en Afrique de ’Ouest. L’intérét du golfe de Guinée comme zone
d’étude réside dans le fait que les pays cotiers connaissent un développement économique et
démographique important, entrainant une augmentation des émissions et une dégradation de
la qualité de l'air. La région souffre néanmoins d’un réseau d’observations in situ limité. Les
données collectées lors de la campagne permettent donc de faire avancer les connaissances
sur les processus atmosphériques complexes au niveau de cette région. Une étude détaillée
sera menée sur les émissions de plateformes pétrolieres, susceptibles d’impacter la cote, sur
les émissions du couloir maritime du golfe de Guinée et sur les émissions de feux d’Afrique
centrale transportées jusqu’au golfe de Guinée.

La deuxieme campagne d’intérét pour mes travaux de these, dans le cadre du projet SHIVA
(Stratospheric ozone : Halogen Impacts in a Varying Atmosphere), s’est déroulée en 2011,
en mer de Chine du sud (ile de Bornéo, Malaisie). Le but de la campagne était de réduire
les incertitudes sur la quantité d’especes halogénées a tres courte durée de vie qui atteignent
la stratosphére. Du fait de la convection profonde dans la région, méme ces especes a faible

temps de vie peuvent se retrouver a haute altitude. L’étude décrite dans ce chapitre ne trai-
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tera pas de ces espéces halogénées mais tirera partie des mesures aéroportées faites durant
la campagne, bien que ces mesures n’aient pas été ciblées pour ce type de travail. En effet,
la Malaisie est sujette a différents types d’émissions naturelles mais aussi anthropiques. Nous
étudierons plus particulierement les émissions par le trafic maritime, dense autour de 1’ile de
Bornéo, et par les feux, fréquents du fait des pratiques agricoles de la région.

Dans un premier temps, ce chapitre commence par une description plus détaillée de chaque
campagne et la présentation de leurs caractéristiques régionales, expliquant I'intérét pour ces
zones. Puis, chaque étude de cas est présentée en fonction du type d’émission en s’appuyant
sur les mesures in situ, notamment de I'instrument SPIRIT, de gaz traces et d’aérosols. Le
modele FLEXPART (FLEXible PARTicle dispersion model) est utilisé en mode "trajectoires
vers 'avant" (forward) et rétro-trajectoires (backward) afin d’aller plus loin dans nos hypo-
theses sur les régions sources de pollution. La premiere étude fera I’'objet d’une publication,
en cours d’écriture, qui sera soumise prochainement dans I’édition spéciale du projet DAC-
CIWA du journal Atmospheric Chemistry and Physics de PTEGU. La deuxiéme étude dans le
cadre du projet SHIVA, en cours d’écriture aussi, fera ’objet d’une publication au cours de
I’année 2018.

4.1 Etude au niveau de I’Afrique de I’Ouest : le projet DAC-
CIWA /APSOWA

4.1.1 Contexte de ’étude

Dans les décennies a venir, 'augmentation du taux d’urbanisation est prévue principale-
ment pour les pays en développement, avec I’Asie et I’Afrique s’urbanisant plus rapidement
que les autres (UN, 2008). La croissance de la densité de population africaine fait partie des
plus rapides attendues avec une population qui représenterait 19% de la population mondiale
en 2050 (UN, 2008). Du fait de cette croissance démographique et économique rapide et de
I'urbanisation massive, on s’attend & un triplement des émissions anthropiques en Afrique
de I’Ouest entre 2005 et 2030 (Liousse et al., 2014). Ces émissions de polluants gazeux et
particulaires ont différentes origines telles que les activités industrielles, le trafic urbain, le
transport maritime, les feux domestiques ou encore les feux de biomasse (Marais et al., 2014).
Les émissions biogéniques du sol, de 'océan et de la végétation pourraient, elles aussi, jouer
un role important. En effet, combinées avec les émissions anthropiques, des perturbations
sont & prévoir quant a la formation de polluants secondaires (comme ’ozone) ou la forma-
tion d’aérosols secondaires (Stewart et al., 2008). A ce jour, les répercussions sur la santé, la

sécurité alimentaire, les écosystemes et le climat régional sont méconnus.

Les émissions provenant du trafic maritime sont des sources importantes de polluants
atmosphériques primaires et de précurseurs tels que CO, NOy, SOy, COV mais aussi d’aé-
rosols organiques (OC) et carbone suie (BC). Il est reconnu que les émissions provenant des

bateaux ont une importance majeure sur la qualité de 'air dans les régions cotieres, aug-
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mentant la concentration de 1’ozone troposphérique et des aérosols, modifiant la capacité
oxydante de ’atmospheére (concentration OH) ou provoquant une acidification locale due au
dépot de soufre ou de nitrate (Eyring et al., 2010). A cause de leurs effets néfastes, les émis-
sions provenant du trafic maritime sont soumises a des réglementations environnementales.
L’organisation internationale maritime (IMO) a désigné des zones (Emissions Control Areas :
ECAs) ou les émissions sont régulées par I'utilisation de fuel a contenance réduite en soufre
(0,1% en masse). Ces zones sont soumises & de nombreuses études sur les émissions liées au
trafic maritime et leurs conséquences sur la santé et le forcage radiatif au niveau régional
(Alfoldy et al., 2013). Les cotes de ’Afrique de I’Ouest ne sont pas incluses dans les zones
ECAs, cependant des restrictions au niveau global sur la charge en soufre des carburants sont
appliquées allant de 3,5% en masse vers une réduction & 0,5% d’ici 2025 (source : Interna-
tional Maritime Organization, IMO). Bien que le trafic maritime dans cette région demeure
faible, comparé aux autres grandes zones (Asie de I’Est, Europe du Nord-Est ...), le taux
de croissance pendant la période 2001-2012 est le second mondial et I’Afrique de 'Ouest est
décrite comme une région émergente (Mengqiao et al., 2015). De plus, lors de la réunion de
I’Union africaine qui s’est tenue le 25 juillet 2015 a Addis-Abeba (Ethiopie), la période 2015-
2025 a été proclamée « Décennie africaine de la mer et des océans » par les chefs d’Etat et
des Gouvernements (Stratégie AIM 2050). Cette stratégie implique un développement écono-
mique majeur de I’espace maritime africain dans un cadre de gestion durable et de protection
de 'environnement. Ainsi il est important de définir la vulnérabilité régionale actuelle et fu-
ture face & un développement économique significatif 1lié au trafic maritime dans la région de
I’Afrique de I’Ouest.

L’exceés de gaz extrait lors de I'extraction du pétrole est souvent, soit briilé par 'intermé-
diaire de torcheres, soit, si les conditions ne sont pas favorables (quantité de gaz, capacité
calorifique du gaz trop faible ...), rejeté directement dans atmosphere. Si les torchéres sont
détectables par satellite (VIIRS Nightfire) avec des émissions quantifiables, les relargages de
gaz directement dans I’atmosphere ne sont pas détectés et peu quantifiés. En plus de CO,,
un gaz a effet de serre, les torchéres produisent des aérosols sous la forme de suies (BC),
de monoxyde de carbone et d’autres produits de combustion incompléte, et lorsque le gaz
contient HyS, sa combustion conduit & ’émission de SO,. Le relargage de gaz directement
dans 'atmospheére libere principalement du méthane, gaz a potentiel de réchauffement global
25 fois plus important que CO, (IPCC, 2007) a I’horizon de 100 ans. Parmi les pays d’Afrique
de I’Ouest, le Nigeria, I’Angola, la Guinée équatoriale, le Gabon et la Cameroun étaient en
2004 parmi les 20 pays au niveau mondial brilant le plus gros volume de gaz par torcheres
(GGFR, the world bank ; www.worldbank.org/ggfr), représentant 35% du total des 20 pays
classés. En 2011, par des programmes adaptés (redistribution du gaz par pipelines aux pays
voisins), I’ensemble de ces pays (excepté 1’Angola) ont réduit leur quantité, avec plus de 40%
de réduction pour le Nigeria (GGFR). Cependant, le Nigeria reste en 2011 le second pays
au niveau mondial briilant le plus de quantité de gaz aux sorties des torcheres. La plupart

des complexes d’extraction se situent au niveau du Delta du Niger et le long des cotes dans
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le golfe de Guinée avec des plateformes maritimes. Selon les vents, plusieurs villes cotieres,
telles que Lagos ou Cotonou, sont directement sous I'influence des émissions primaires mais

aussi secondaires (telles que 1'ozone) liées aux plateformes d’extraction.

Une limitation majeure pour répondre aux questions soulevées par cette croissance rapide
des pays d’Afrique de I’Ouest est la disponibilité des observations. Le fait que le réseau d’ob-
servation soit limité empéche d’avancer dans la compréhension des phénomeénes scientifiques
en jeu dans la région. Le projet DACCIWA vise donc notamment a combler cette lacune en

générant un jeu de données répondant a des objectifs scientifiques.

4.1.2 Le projet DACCIWA

Ainsi, les données d’observation spécifiques a cette région sont rares et les jeux de données

existant n’ont pas été évalués, menant a des incertitudes importantes (Liousse et al., 2014) et
rendant difficile I’étude qu’auront ces changements sur la région. C’est avec I’objectif de mieux
appréhender ces questions qu'est né le projet DACCIWA (Dynamics-Aerosols-Chemistry-
Cloud Interactions in West Africa; www.dacciwa.eu) du 7°™¢ PCRDT (Knippertz et al.,
2015b). Ce dernier se concentre sur le couplage entre dynamique, aérosol, chimie et nuage,
en particulier sur I’évaluation de leurs impacts sur les bilans radiatifs et énergétiques de
la circulation de la mousson ouest-africaine. Un découpage en plusieurs groupes de travail
(Work Package, WP) permet de répartir les objectifs scientifiques : dynamique de la couche
limite (WP1), pollution de l'air et santé (WP2), chimie atmosphérique (WP3), interactions
nuages-aérosols (WP4), processus radiatifs (WP5), processus liés aux précipitations (WP6),
processus de la mousson (WP7). Plus en détail, le WP2 vise a lier les sources d’émission,
la pollution de l'air et les effets sur la santé en termes de maladies par rapport aux sources
urbaines différenciées et représentatives dans les zones équatoriales humides. En se basant sur
des sites expérimentaux présents tout au long du projet DACCIWA, le WP2 va, entre autres,
permettre la mise a jour des inventaires régionaux d’émission. Le WP3 a pour objectif de faire
avancer la compréhension de la chimie atmosphérique dans le contexte du développement de
la région sud-ouest africaine. Pour cela, le WP3 propose de fournir une description complete
de I’état actuel et de I’évolution prévue de la composition atmosphérique de la région en
termes, par exemple, de pollution a I’O4 et par les aérosols.
Afin de répondre aux objectifs, une campagne de terrain (Flamant et al., 2017) a été organisée
en juillet 2016 impliquant la participation de trois avions (Twin Otter du BAS, ATR42 de
SAFIRE, Falcon-20 du DLR). En parallele, trois super-sites ont été implantés au Ghana,
Bénin et Nigéria, permettant des mesures continues mais aussi grace auxquels 15 périodes
d’observations intensives ont été conduites. Enfin, au total, 772 ballons météorologiques ont
été lancés dans la région. La figure 4.1 donne une vue d’ensemble géographique de la zone
d’étude de DACCIWA avec les principales villes d’intérét.


www.dacciwa.eu

Pollution aux latitudes équatoriales 97

12 BOURKINA-FASO

10 TR ey N R N
O 5
k= NIGERIA ™ |
t g 4
- W e-tfe |
6 "~ Cotonou 5o ]
koradi ey Por _
. 0 OI,'EC% Aceran J Harcourt |
Gulf of Guinea | \, ™
L i L s L i H s N
—9 0 5

Longitude

Figure 4.1 — Vue d’ensemble géographique de la zone d’étude de DACCIWA avec les
principales villes d’intérét. L’échelle de gris est une indication de la topographie (contours a
200, 400 et 600 m asl) (communication personnelle, C. Flamant, LATMOS).

4.1.3 Le projet APSOWA

Le projet APSOWA (Atmospheric Pollution from Shipping and Oil platforms of West
Africa) est associé au projet DACCIWA avec trois vols ayant re¢u un financement EUFAR
(EUropean Facility for Airborne Research) et INSU-LEFE-CHAT. 11 est lié aux WP2 et 3
de DACCIWA et est lui-méme divisé en trois taches. La tache 1 est directement liée a la
campagne aéroportée DACCIWA. La tache 2 est la mise en relation entre les observations
faites dans le cadre de la campagne de terrain et la modélisation. Elle a pour but 1’évaluation
des inventaires d’émission. Enfin, la tdche 3 permet une visualisation de I'impact actuel et
futur des émissions liées au trafic maritime.

APSOWA a pour objectif principal de caractériser les émissions provenant du trafic mari-
time et des plateformes d’extraction pétroliere et gaziere au large du golfe de Guinée, leur
transformation et I'impact a ’échelle régionale. Jusqu’a aujourd’hui, cette pollution avait
majoritairement été mise en évidence par des mesures satellites, et notamment les mesures
de l'instrument OMI (Ozone Monitoring Instrument) sur le satellite AURA de la NASA. Ces
mesures montrent des concentrations élevées en NO, le long des routes maritimes du golfe
de Guinée. Des concentrations anormalement hautes d’O5 (jusqu’a 300 ppbv) mesurées de
fagon épisodique par des ballons-sondes ne peuvent s’expliquer uniquement par la pollution
urbaine et les feux de biomasse. L’hypothese d’activités pétrochimiques a donc été avancée
(Minga et al., 2010). Jusqu’a présent, seul le Nigéria attirait ’attention du fait que ce soit le
pays d’Afrique a la plus importante croissance économique et démographique (Marais et al.,

2014). 11 existe de grandes différences entre les inventaires régionaux utilisant une approche
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bottom-up et les émissions africaines fournies par les inventaires mondiaux et, plus générale-
ment, il manque des inventaires d’émissions anthropiques détaillés aux échelles continentales

et régionales (Liousse et al., 2014).

4.1.4 Campagne de mesures dans la région
4.1.4.1 Description de la campagne

La campagne aéroportée DACCIWA a consisté en 12 vols, dont 3 directement reliés aux
objectifs de APSOWA, de I’avion de recherche Falcon-20 du DLR d’environ 3-4 heures chacun
avec pour objectif de voler au travers des panaches d’émission des bateaux et plateformes
pétrolieres, dans la couche limite, le long des cotes du Ghana, Togo et Bénin. L’intégration
de linstrument SPIRIT pour des mesures de CO, CHy, N2O et NO3 a permis 'obtention
de mesures rapides, sensibles et précises. Ces mesures, combinées a celles des autres ins-
truments de la campagne DACCIWA telles que le SO,, 'ozone et les aérosols, permettent
la caractérisation de la nature, de 'importance et de ’étendue géographique de ce type de

pollution.

Pour la campagne avion, huit différents objectifs de vol ont été définis au niveau du Togo

(base pour les avions) et dans les pays alentours (Cote d’Ivoire, Ghana et Bénin) :
— Propriétés des stratus
— Nuages dus aux brises de mer et de terre
— Emissions biogéniques
— Emissions urbaines
— Emissions par les plateformes pétrolicres et les bateaux
— Poussieres désertiques et feux de biomasse
— Nuages mi-niveaux
— Circulation atmosphérique a basse altitude

Nous avons pu voler avec le Falcon-20 du DLR tout au long de la campagne dont les

objectifs pour chaque vol sont listés dans le tableau 4.1.

La trajectoire des 12 vols effectués au total et la liste des instruments embarqués sont
donnés en figure 4.2 et tableau 4.2 respectivement. Parmi ces objectifs, 1’'un concerne les

mesures des émissions des bateaux et plateformes pétrolieres du projet APSOWA.

4.1.4.2 Caractéristiques régionales et conditions météorologiques
Caractéristiques régionales

Le golfe de Guinée est la région ol se concentre la plupart des grosses villes (voir figure

4.1), des ports, aéroports et industries de la cote. Des 180 millions d’habitants que comptent
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Date |Numéro de vol | Temps (UTC) Localisation Objectifs
99.06.2016 F20160629 13 11-15 20 Togo, Bénin E;tglréictlons nuages-aérosols ; Emissions anthropiques :
30.06.2016 F20160630 111814 53 Chana Interactions n}lag(\)s—acr@ols; Emissions anthropiques :
Accra, Kumasi, Takoradi
01.07.2016 F20160701 11 1114 -31 Chana Interactions Ill_lages—aer@ols; Emissions anthropiques :
Accra, Kumasi, Takoradi
05.07.2016 F20160705 11 94-14 58 Togo, Bénin iﬂotl(;l‘(ilctl()lls nuages-aérosols ; Emissions anthropiques
06.07.2016|  F20160706 0411313 | Ghana, Cote d'Ivoire | teractions nuages-acrosols ; Emissions anthropiques :
Abidjan ; Feux de biomasse
, Emissions bateaux et plateformes pétrolieres
. _ -25 A
07.07.2016 20160707 11 :01-13 :35 Océan (EUFAR APSOWA)
08072016 F20160708 83312 06 Togo, Bénin Egﬁ?cmons nuages-a¢rosols ; Emissions anthropiques :
_ _ ) .. Emissions bateaux et plateformes pétrolicres
10.07.2016 F20160710 11 :06-14 :38 Océan, Ghana (EUFAR APSOWA); Feux de biomasse
Emissions bateaux et plateformes pétrolieres
11.07.2016 F20160711 10 :30-14 :26 | Océan, Cote d'Ivoire | (EUFAR APSOWA); Feux de biomasse
Emissions anthropiques : Abidjan
12.07.2016 F20160712 8 3112 -18 Togo E;tglréwtlons nuages-aérosols ; Emissions anthropiques :
13.07.2016 F20160713 01812 42 Togo ir:)t;;lrgctlons nuages-a¢rosols ; Emissions anthropiques :
Océan, Ghana, Cote | Emissions bateaux et plateformes pétrolieres
- =1/ EE_ . )
14072016 20140714 8:55-12:33 d’Ivoire (EUFAR APSOWA) ; Emissions anthropiques : Accra

Tableau 4.1 — Liste des vols effectués par le Falcon-20 et de leurs objectifs durant DAC-
CIWA. Les temps sont ceux du décollage et de 'atterrissage. La localisation désigne les zones

Latitude (°)

Longitude (°)

survolées.

Altitude (km)

Longitude (°)

Figure 4.2 — Trajectoire des 12 vols effectués par le Falcon-20 durant la campagne A)
selon ’étendue géographique B) selon laltitude et la longitude.

au total la Cote d’Ivoire, le Ghana, le Togo, le Bénin, le Nigéria et le Cameroun, environ
30% vivent sur le littoral (Scheren et al., 2002). 60 & 80% de la production industrielle est

concentrée dans les centres urbains du golfe (Scheren et al., 2002). En plus de la production

de base (agro-alimentaire, textile, etc), l'activité industrielle s’appuie sur le traitement des

matieéres premieres exploitées dans la région comme le pétrole en Cote d’Ivoire et au Ghana
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Instrument Parameétre Institut
Espéces chimiques gazeuses
Absorption UV O3 DLR
Spectrometre IR (SPIRIT) CO, NO,, N,O, CH, LPC2E
Fluorescence SO, DLR
Tubes de prélevement + DT-CG-SM CH, et 613C DLR
Aérosols/Nuages
CPC Noyaux de condensation (>14 nm) DLR
OPC (Grimm) Taille et nombre des particules (0,2-2 pm) DLR
AMS Composition chimique des aérosols MPI-C
UHSAS.A Taille des particules et concentration DLR
(60 nm-1 pm)
Taille des particules et concentration DLR
CAS-DPOL (0,5-50 pm)
Contenu en eau liquide
DS Image des particules et concentration DLR
(10-1280 pm)
Parameétres météorologiques
Sondes P et T Pression, température DLR
Sonde 5 trous Vent vertical et horizontal DLR
Spectrometre IR H,O DLR
Tableau 4.2 — Liste de la charge utile & bord du Falcon-20 et des paramétres et espéces

atmosphériques mesurés lors de la campagne DACCIWA. Les initiales DT, CG et SM sont
pour désorption thermique, chromatographie en phase gazeuse et spectrométrie de masse,

respectivement.
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ou 'aluminium au Ghana (Scheren et al., 2002). A ces activités urbaines s’ajoutent le trafic
constitué principalement de voitures et de deux-roues utilisant une essence peu raffinée, par-
fois issue de contrebande, et donc tres polluante (Liousse et al., 2014) et la combustion de
biomasse pour le chauffage et la cuisson, source de particules. L’augmentation des concen-
trations de polluants dans les centres urbains du fait des émissions industrielles, des rejets
du trafic et de la combustion domestique est un probléme majeur pour les pays d’Afrique de
I’Ouest (Mari et al., 2011).

Les pays du golfe étant sur une zone littorale, seul le trafic maritime permet de relier
les principaux ports de la cOte et les exploitations pétrolieres offshores. L’enjeu du golfe de
Guinée réside dans le fait qu'un développement économique majeur de l’espace maritime
africain est attendu dans les années & venir (voir section 4.1.4). Si 'on considére qu’environ
70% des émissions par les bateaux se situent dans un rayon de 400 km des terres (Corbett
et al., 1999), on peut s’attendre a ce que les effets de la pollution maritime touchent, selon le
sens du vent, les ports et les villes cotieres le long des routes commerciales (Endresen et al.,
2003). En effet, les émissions par les bateaux peuvent étre transportées sur plusieurs centaines
de kilometres (Eyring et al., 2010), impactant la qualité de ’air local et régional. De plus,
I’ Afrique, avec le Moyen-Orient, sont les principales régions d’exportation de pétrole brut par
pétroliers (Dalsgren et al., 2009). La figure 4.3 donne une vision des principales routes le long

du golfe de Guinée avec les principaux ports (& Abidjan, Accra et Lomé) impactés.

Figure 4.3 — Représentation des principales routes maritimes (en bleu) et des ports (croix
noires) le long du golfe de Guinée pour le 1, 7, 10, 11 et 14 juillet 2016 (données Marine
Traffic, https://wuw.marinetraffic.com/).

Les bateaux servent aussi a faire la navette jusqu’aux installations pétrolieres offshore.
Un rapide développement des activités pétroliéres est attendu au niveau continental (Liousse
et al., 2014). Aujourd’hui, le Nigéria possede la plus grande production pétroliere de I’ Afrique

de ’Ouest. Pour des raisons de sécurité mais aussi pratiques (transit Togo-Delta du Niger trop


https://www.marinetraffic.com/
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long en avion pour une campagne), aucun vol n’a été effectué dans cette zone. Cependant,
d’autres pays du golfe tels que la Cote d’Ivoire ou le Ghana possedent aussi des exploitations

représentées sur la carte 4.4.
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Figure 4.4 — Localisation des plateformes pétroliéres (points noirs) au large du golfe de

Guinée par détection des torchéres a l’aide du satellite VIIRS (https://ngdc.noaa.gov/

eog/viirs/download_viirs_flares_only.html). Le point vert montre ’emplacement de la

plateforme FPSO, représentée dans ’encadré vert, que nous allons étudier plus en détail
dans la partie 4.1.5.2.

La plateforme qui va plus particulierement nous intéresser est une unité de production,
de stockage et de déchargement (Floating Production Storage and Offloading - FPSO ; figure
4.4). Les premiers systéemes FPSO ont été installés en Indonésie en 1974. Comme le montre
la figure 4.5, depuis 1974, leur nombre n’a cessé d’augmenter, d’abord progressivement puis
de maniére plus rapide a partir des années 1990. Cette augmentation dans 'utilisation des
systemes FPSO est liée a la profondeur des eaux dans lesquelles les FPSO sont utilisées. En
effet, le concept de ces plateformes basées sur des navires rend possible le développement des

champs pétroliferes de petite taille et/ou dans des eaux plus profondes (Shimamura, 2002).

Les plateformes FPSO possedent d’autres avantages (Shimamura, 2002) : plus rapides a
construire que d’autres structures flottantes, capacité de stockage intégrée au systeme per-
mettant de ne plus construire de pipeline, elles sont mobiles et facilement implantables sur
un autre champ pétrolifere et sont donc amenées a continuer a se développer. Dans ces com-
plexes offshores, différentes techniques sont utilisées pour éliminer le gaz associé a I'extraction
du pétrole brut. La premiere, le torchage (ou flaring), souvent associée au Nigéria (Fawole
et al., 2016a), consiste a briiler le gaz naturel a feu ouvert par l'intermédiaire de hautes che-
minées, tandis que la seconde technique, I’évent (ou venting en anglais), consiste a relarguer
directement le gaz naturel dans I’atmospheére. Dans tous les cas, un mélange de gaz et/ou
d’aérosols est émis de ces processus (voir section 1.4) et, si les conditions météorologiques
sont réunies, ces polluants peuvent étre transportés jusque dans la troposphere libre (Fawole
et al., 2016b) et au niveau des villes cotieres les plus proches. A ce jour, seul le Nigéria a
fait 'objet d’études concernant I'impact environnemental des émissions par les plateformes

(par exemple, Anomohanran, 2012, Hassan and Kouhy, 2013, Asuoha and Osu Charles, 2015,


https://ngdc.noaa.gov/eog/viirs/download_viirs_flares_only.html
https://ngdc.noaa.gov/eog/viirs/download_viirs_flares_only.html

Pollution aux latitudes équatoriales 103

100
90 —
80 ' —
70 =—H"

+ 60 : T

o

0 0 - _ LI
ES0 - TN

40 - — 1 HHH
30
20 — -

X _n_r\_ﬂ_EL_D_D_D_D_H_U
0 70 . T
1970 1975 1980 1985 1990 1995

1,800 s
1,600 /
,400
,200 //
,000
800 L
600
200 i
0 Lo 7t o7 o0t 28: Sse¥figoege
1970 1975 1980 1985 1990 1995 2000 Year

Water Depth (m)

Figure 4.5 — (En haut) Représentation de I'augmentation du nombre de systéme FPSO

utilisé. (En bas) Evolution des changements dans la profondeur des eaux ot les plateformes
FPSO sont déployées (d’aprés Shimamura, 2002).

Fawole et al., 2016a). Les pays du golfe de Guinée, bien qu’ayant une activité pétroliere moins
intense, restent néanmoins touchés par le probléme. Ainsi, la plateforme étudiée par la suite
est la plateforme FPSO Kwame Nkrumah. Elle est implantée depuis 2010 sur le champ pé-
trolifere Jubilee, au large du Ghana (4°35’47.04 N, 2°53’21.11 W). La plateforme mesure 330
m de long pour 65 m de large et avec une hauteur jusqu’en haut de la cheminée estimée a
112 m.

L’Afrique est située pour sa grande partie dans la zone intertropicale et posséde plu-
sieurs climats distincts selon la distance a 1’équateur. La végétation sur le continent est donc
conditionnée par le type de climat. En Afrique du nord, dans la région du Sahel, la savane
semi-aride domine le paysage. Au niveau des pays du golfe du Guinée, le climat équato-
rial se caractérise par la prédominance de foréts. En Afrique, la premiere cause de feux de
biomasse est du fait des activités humaines (Mari et al., 2008). Au niveau du Sahel, des
feux de biomasse liés a des pratiques agricoles ont lieu chaque année durant l'automne et
I’hiver. Les feux sont alors déclenchés pour éliminer les broussailles, pour briiler le chaume

des cultures et renouveler les herbes de paturage. Plus au sud, ils sont aussi utilisés comme
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procédé de déforestation des foréts équatoriales (Delmas et al., 1999, Mari et al., 2008) et
dans la restauration et gestion des sols (Crutzen and Andreae, 1990). Durant la saison séche
de ’hémisphere nord (décembre, janvier, février), des couches de pollution ont été mesurées
entre 750-700 hPa (environ 2,5-3 km) (Sauvage et al., 2005). La fréquence des feux de forét
suit un cycle saisonnier. Cette saisonnalité est représentée en figure 4.6. Dans I’hémisphere
nord, les feux ont lieu durant la saison séche (figure 4.6 A) entre novembre et mars tandis
que dans 'hémisphere sud (figure 4.6 B), ils apparaissent entre les mois de juillet et d’octobre
(Marenco et al., 1990, Palacios-Orueta et al., 2004, Giglio et al., 2006, Ito et al., 2007).
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Figure 4.6 — Localisation et densité des feux détectés par MODIS montrant la saisonnalité

des feux de biomasse sur le continent africain A) de novembre & mars 2016 et B) de juillet

a octobre 2016. La couleur varie du rouge ou la densité de feux est faible au beige pour une
densité de feux importante.

Mais l'intensité et la fréquence de ces feux sont dépendantes des conditions météorolo-
giques et notamment, pour les régions équatoriales, de la température et de la durée de la
saison seche (Palacios-Orueta et al., 2004). La campagne AMMA (Real et al., 2010, Mari
et al., 2011) a permis de confirmer et mettre en évidence ce que Sauvage et al. (2005) avaient
proposé quelques années auparavant, & savoir que 1’Afrique de I’Ouest est influencée par des
intrusions de panaches de feux en provenance de ’hémisphere sud dans la moyenne et basse
troposphere (600-700 hPa) pendant la saison humide. Cette variabilité intra saisonniére des
feux du golfe de Guinée est controlée par la position et la force du Jet d’Est Africain (JEA)
de I’hémisphere sud (Mari et al., 2008). Ainsi, dans la phase active du JEA, les polluants
émis par les feux dans la moyenne troposphere sont advectés vers 'ouest jusqu’au niveau de
locéan Atlantique (Mari et al., 2008). Des concentrations élevées d’O5 ont d’ailleurs été rele-
vées entre 1 et 4 km d’altitude sur I’Atlantique (Jonquieres et al., 1998, Martin et al., 2002,
Edwards et al., 2003, Jourdain et al., 2007, Sauvage et al., 2007, Real et al., 2010). Durant
cette phase active, des concentrations élevées de CO ont aussi été observées par I'instrument
MOPITT au-dessus du golfe de Guinée & 700 hPa (environ 3 km) (Mari et al., 2008). Le
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transport inter-hémisphérique étant lent (voir section 1.3.3), plus de 8 jours sont nécessaires
pour que les masses d’air polluées par les feux en Afrique centrale atteignent le golfe de Guinée
(Sauvage et al., 2005). Durant la phase moins active du JEA (phase de rupture), il y a sup-
pression de ’advection vers ’ouest entrainant un piégeage et une accumulation des polluants
au-dessus du continent (Mari et al., 2008). Durant cette phase, les données de l'instrument
MOPITT donnent un minimum de CO au-dessus du golfe de Guinée, comme attendu (Mari
et al., 2008). Cette circulation au-dessus du continent favoriserait une élévation des panaches
de feux dans la haute tropospheére (12 km) par le biais des zones de convection (Mari et al.,
2008).

Conditions météorologiques

En été, au niveau de I’Afrique de I’Ouest, I’atmosphere est influencée par des processus
pouvant interagir entre eux de fagon complexe (Redelsperger et al., 2006, Lafore et al., 2010).
L’un de ces processus dominant est la mousson Ouest Africaine, principalement déclenchée
par le contraste entre la pression de surface entre les eaux froides de 'océan Atlantique et
la dépression thermique saharienne (Knippertz et al., 2017). Cette dépression thermique est
une zone de convection seche correspondant a un maximum de température et un minimum
de pression en surface. Ainsi, durant 1’été boréal, le continent africain se réchauffe jusqu’a
atteindre des températures supérieures aux eaux de 'océan Atlantique du golfe de Guinée
créant un contraste thermique entre les deux surfaces. Ce contraste est a ’origine de la mise
en place d’une circulation atmosphérique qui va entrainer le flux d’air frais et humide (qui
s’est chargé au-dessus du golfe de Guinée) plus au nord ou il va entrer en contact avec le
flux d’air sec et chaud venant du Sahara, entrainant la formation des systémes orageux et
des pluies de mousson. Ces systemes vont se déplacer d’est en ouest jusqu’a aboutir sur
I’ Atlantique sur une période allant de juin a septembre. La ZCIT constitue la frontiére entre
les masses d’air humide et ’air continental sec et gouverne donc la circulation atmosphérique
régionale. On associe la circulation de la mousson ouest africaine & 4 champs de vents selon
leur localisation spatiale : le flux de sud-ouest se situe dans les basses couches, le Jet d’Est
Africain (JEA) dans la troposphére moyenne (600-700 hPa) aux alentours de 15°N, le Jet
d’Est Tropical (JET) est situé dans la haute troposphére (200 hPa) entre 5°N et 10°N et
le Jet d’Ouest Subtropical (JOST) entre 30°N et 35°N. La plus grande source d’aérosols
mondiale provient du désert du Sahara. Le transport de ces poussiéres désertiques vers le
sud constitue une source importante d’aérosols pour ’Afrique du sud-ouest (par exemple
Shao et al., 2011). D’aprés Mari et al. (2011), dans cette région d’Afrique, la composition
atmosphérique est un mélange entre le transport de masses d’air apportant des poussieres
désertiques ou des aérosols issus de feux de biomasse et la pollution anthropique locale.
Ainsi, le golfe de Guinée, influencé par le régime de mousson africaine, connait deux saisons
distinctes de pollution naturelle. Durant la saison séche (hiver boréal), des vents du nord
rameénent des poussieres désertiques du Sahara auxquelles s’ajoutent les polluants issus des

feux de biomasse. Pendant la saison humide (de mai a septembre), les pluies de la mousson,
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en bloquant les vents du nord, favorisent I’apport des émissions par les feux de biomasse
de 'Afrique centrale. Pendant DACCIWA, différentes situations météorologiques ont été
rencontrées et notamment le début de la mousson. Le détail des systémes météorologiques
affectant la région d’étude est présenté dans Knippertz et al. (2017) ainsi que les variations
synoptiques influencant la composition atmosphérique de la région. Ainsi, les processus
dynamiques propres a la période de mousson couplés au transport a longue distance de

polluants et aux émissions locales font de I’Afrique de I’Ouest une région complexe en termes

de composition atmosphérique.

Finalement, la figure 4.7 résume les principales sources d’émission des gaz traces et aérosols
au niveau de I’Afrique de I’Ouest. En plus des sources évoquées ci-dessus, d’autres sources
telles que les émissions par la végétation, par les océans ou encore les éclairs (que nous
n’aborderons pas ici) ont un impact sur la chimie atmosphérique. Ainsi, la diversité des sources
qui caractérisent la région, associée a son développement nécessite une attention particuliere

pour cette zone sujette a l'altération de son climat régional et a une augmentation de la

pollution de T’air.
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Figure 4.7 — Sources principales d’émission de gaz traces et d’aérosols en Afrique de

I’Ouest. Les boites violettes symbolisent les émissions issues du transport longue distance
tandis que les boites vertes (sous le diagramme) montrent les différentes pressions que subit
la région et leur impact potentiel & I’échelle régionale (d’aprés Knippertz et al., 2015b).

4.1.4.3 Validation des mesures de SPIRIT

Durant DACCIWA, la présence de bouteilles étalons a permis d’étalonner 'instrument
SPIRIT et donc de valider les mesures de CO, CH, et NO, faites pendant les vols. Pour
cela, nous avions acceés a deux bouteilles standard ICOS (the European Integrated Carbon

Observation System) pour CO et CH, et une bouteille étalon fournie par le British Antarctic
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Survey (BAS) pour NO, et CH,. L’un des avantages de la campagne DACCIWA était le
retour au méme aéroport apres chaque vol. Cela a permis d’emmener des bouteilles témoins
(« target ») de CO et CH, utilisées pour vérifier I’état de fonctionnement correct de SPIRIT
avant et apres la plupart des vols et ainsi avoir confiance dans les mesures. Ces bouteilles
ont été remplies en amont de la campagne, en prélevant de 'air ambiant du LPC2E. Les
concentrations au sein de ces bouteilles correspondent donc & un air pollué et non pas a un
standard atmosphérique. Les résultats des mesures de CO avec ces bouteilles sont donnés
dans le tableau 4.3.

CO avant vol +1o CO apres vol +1o ACO

29-juin 478,5 + 0,7 ppbv 4776 + 0,8 ppbv 0,9 ppbv
30-juin 479,1 + 0,6 ppbv 482,9 + 0,6 ppbv 3,8 ppbv
01-juil 478,8 + 0,7 ppbv - -
05-juil 462,6 + 4,6 ppbv - ¥
06-juil 474 + 0,7 ppbv 471 + 0,8 ppbv 3 ppbv
07-juil 481,6 + 0,7 ppbv 480 + 0,8 ppbv 1,6 ppbv
08-juil 4754 + 0,6 ppbv 480,7 + 0,5 ppbv 5,3 ppbv
10-juil 482,1 + 0,5 ppbv 481,3 + 0,6 ppbv 0,8 ppbv
11-juil 4779 + 0,6 ppbv 479,7 + 0,7 ppbv 1,8 ppbv
12-juil 481,2 + 0,7 ppbv - -
13-juil 484.5 4+ 1,1 ppbv 475,2 & 0,7 ppbv 9,3 ppbv*
14-juil 479,4 + 0,5 ppbv - -
Moyenne avant 479,3 ppbv Moyenne apres 478,6 ppbv 0,7 ppbv

Moyenne CO 478,6 + 3,8 ppbv

Tableaw 4.3 — Mesures par SPIRIT des concentrations en CO d’une bouteille target avant
et aprés chaque vol. Les * désignent les mesures peu fiables.

Dans ce tableau, pour chaque jour sont fournies les mesures du CO a + 1o, les moyennes
avant et apres le vol ainsi que les écarts entre les mesures. Les mesures suivies d’un asté-
risque sont des mesures qui ne sont pas considérées comme fiables (par exemple, mesures
trop t6t durant la stabilisation thermique de I'instrument ou trop courtes). Apreés certains
atterrissages, il n’a pas été possible de faire des mesures au sol avec les bouteilles target, di a
Iimpossibilité de I’acces a 'avion (maintenance, remplissage des réservoirs de carburant, ...),
ce qui explique I'absence de données. La moyenne de CO est aussi calculée pour tous les vols
en excluant les mesures peu fiables. Ainsi, la plupart des vols de la campagne sont validés

par ces bouteilles. Il reste néanmoins que les conditions de la campagne étaient extrémes
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(température pouvant atteindre 45°C & l'intérieur de la cabine) et ’écart entre les mesures
avant et apres vol est donc a nuancer vis-a-vis de la valeur donnée dans le tableau 2.2 dans

des conditions plus standards.

D’autre part, la figure 4.8 montre la comparaison entre les mesures de CO par SPIRIT et
la valeur de I’étalon ICOS pour des mesures avant et apres le vol du 7 juillet et uniquement
avant le vol du 11 juillet. Dans tous les cas, les mesures montrent un excellent accord avec la
valeur de I’étalon, a 0,9 ppbv preés au maximum alors que l'incertitude totale sur SPIRIT est
de 4,7 ppbv.
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Figure 4.8 — Résultats des mesures de CO avec SPIRIT (en bleu) comparées a la bouteille
étalon ICOS (en rouge) avant et apres le vol le 7 juillet et avant le vol le 11 juillet.

Le méme exercice de comparaison entre les mesures SPIRIT et des bouteilles a été effectué
pour CH,. Les résultats de la comparaison avec les bouteilles « target » sont synthétisés dans
le tableau 4.4. L’écart entre les mesures avant et apres le vol est dans la gamme de 'incertitude
totale donnée dans le tableau 2.2, soit 27 ppbv, pour 6 vols. Lorsque cet écart est dépassé
ou lorsque la différence avec la valeur moyenne est supérieure & cette valeur, les résultats
des mesures de CH, par SPIRIT seront sujets a caution (annotés par un astérisque dans le
tableau).

Des comparaisons avec les bouteilles étalons ICOS et BAS pour CH, ont également été
réalisées les 6 et 7 juillet (figure 4.9). On note un excellent accord & moins de 7 ppbv pres
pour la bouteille ICOS et moins de 3 ppbv pour la bouteille BAS, montrant le fonctionnement
correct de SPIRIT au sol.

Durant la campagne, il a été possible d’utiliser la bouteille BAS afin de valider les mesures
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CH, avant vol 1o CH, apres vol £1o ACH,

29-juin 2405,9 + 9,2 ppbv 2415,1 + 7.4 ppbv 9,2 ppbv
30-juin 2417 + 4,5 ppbv 2410 £+ 7,3 ppbv 7 ppbv
01-juil 2421 + 8,1 ppbv - -
05-juil 2562,6 + 6,9 ppbv - ¥
06-juil 2413,2 4+ 8,4 ppbv 23284 4+ 8,7 ppbv 84,8 ppbv*
07-juil 2383,7 £ 7,8 ppbv 2363,5 £+ 8,5 ppbv 20,2 ppbv
08-juil 2404,5 + 4,4 ppbv 2402 £+ 6 ppbv 2,5 ppbv
10-juil 2388,4 + 7,2 ppbv 2409,1 + 8,8 ppbv 20,7 ppbv
11-juil 2380,5 &+ 6,5 ppbv 2409,8 + 7,8 ppbv 29,3 ppbv*
12-juil 2470 £ 5,3 ppbv - -k
13-juil 2463,2 £+ 8,5 ppbv 2401,3 &+ 8,1 ppbv 61,9 ppbv*
14-juil 2395.6 + 8,5 ppbv ; .

Moyenne avant 2401,1 ppbv Moyenne apres 2401,5 ppbv 0,4 ppbv

Moyenne CH, 2401,3 &+ 25,6 ppbv

Tableau 4.4 — ldem au tableau 4.3 mais pour CHy.

de NO, par SPIRIT (figure 4.10). La bouteille de NO, est donnée avec une concentration de
107,3+1,1 ppbv. Lors du passage du gaz dans le SPIRIT le 29 juin 2016, les mesures se sont
trouvées étre en accord a 5% pres (102,1 ppbv) avec la bouteille du BAS, une fois encore en

accord avec les résultats du tableau général 2.2 des performances de SPIRIT.

Bien que certaines données de CH, aient été validées par les bouteilles « target » et éta-
lons, elles ne seront pas utilisées par la suite, tout comme les mesures de N,O. En effet,
ces deux especes ayant des durées de vie longues (environ 10 et 130 ans respectivement),
leur concentration de fond est généralement trop importante devant les variations dues aux
émissions. Les faibles variations relatives de concentrations de CH, et N,O sont donc diffici-
lement exploitables a I’heure actuelle. Des perspectives d’amélioration du SPIRIT pourraient

néanmoins permettre de les exploiter pour de futures campagnes.
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Figure 4.9 — Résultats des mesures de CH, avec SPIRIT (en bleu) comparées a la bouteille
étalon ICOS (en rouge) le 7 juillet avant le vol, et comparées a la bouteille étalon BAS (en
rouge) les 6 et 7 juillet, avant et aprés le vol, respectivement.
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Figure 4.10 — Résultats des mesures de NO, avec SPIRIT (en bleu) comparées a la
bouteille étalon du BAS (en rouge).
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4.1.5 Pollution de la couche limite due au trafic maritime et a I’exploitation
d’une plateforme pétroliere

4.1.5.1 Couloir maritime du golfe de Guinée

L’un des objectifs de la campagne APSOWA était la mesure des émissions par le trafic
maritime. Comme expliqué dans la section 4.1.4, les émissions des bateaux ont un réel impact
sur la qualité de air et le golfe de Guinée ne fait pas encore partie de ces zones ou les émissions
sont régulées. Afin de planifier la trajectoire des vols pour la campagne, il était nécessaire de
connaitre les couloirs maritimes majeurs de la zone. L’inventaire MACCity, décrit en section
2.4.1, fournit, entres autres, les émissions de CO, SO,, NO, et BC pour le trafic maritime.
La figure 4.11 représente, pour SO, les émissions par MACCity moyennées sur mai, juin et
juillet 2016.

Sur la figure 4.11, deux couloirs maritimes sont clairement visibles. Le premier longe
Pextrémité ouest de I’Afrique pour ensuite descendre vers 1’Afrique du Sud tandis que le
second longe les cotes du golfe de Guinée aux environs de 4°N. Avec les couloirs identifiés
sur cette carte, il était donc possible de planifier des vols pour passer au travers du second
couloir. Une fois sur place, au Togo, beaucoup d’imposants bateaux étaient visibles depuis la
plage (figure 4.12), tous les jours, laissant a penser qu’il existe bien un couloir menant aux
pays du golfe. La figure 4.11 (encadré noir) représente les émissions de MACCity pour juillet
2016 pour SO, pour le trafic maritime. Sur la carte sont représentées les trajectoires des trois
vols (7, 10 et 14 juillet 2016) qui ont permis de mesurer les émissions de cette voie maritime.
Ces mémes cartes pour les émissions de CO, NO,, et BC sont disponibles en annexe A. Le vol
du 7 juillet a permis de traverser plusieurs fois le couloir alors que les vols du 10 et 14 'ont
longé. Les mesures et la trajectoire du vol en fonction de l'altitude du 7 juillet sont données
comme exemple en figure 4.13 et 4.14, respectivement. Les mesures et les trajectoires pour les
10 et 14 juillet sont fournies en annexe A. Sur ces graphes de mesures, les parties encadrées en
bleu correspondent aux parties bleu foncé de la trajectoire de 'avion (altitude la plus basse).
La traversée d’un couloir maritime laisserait supposer une augmentation de fond des especes
mesurées. En effet, le renouvellement de I'air aux abords des sillages de bateaux est estimé,
en moyenne, a 18 h (11 h), avec des temps de vie pouvant aller jusqu’a 60 h (Schreier et al.,
2010). Un couloir fréquenté est donc régulierement enrichi en émissions. Or, pour les trois
jours présentés, aucune augmentation de fond n’est détectée par les instruments ce qui laisse
a penser que MACCity surestime les émissions. Néanmoins, au cours de la campagne, des
augmentations de la concentration des gaz traces et aérosols ont pu étre observées le 7 (figure
4.13) et 14 juillet (annexe A). La proximité de bateaux (détectés par MarineTraffic) laisse a
penser que ces vols ont permis la mesure d’émission de polluants liés au trafic maritime pour

des sources individuelles.

MACCity considere un secteur d’émission appelé « navigation internationale ». Plus de

détails sur les données (géographiques, prise en compte des émissions dans les ports, types et
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Figure 4.11 — Emissions de SO, par les bateaux de l'inventaire MACCity moyennées sur

mai, juin et juillet 2016. Dans I’encadré noir, superposées aux émissions de juillet de SO,

zoomées sur le Golfe de Guinée, sont représentées les trajectoires des vols du 7 juillet (en
noir), 10 juillet (en bleu) et 14 juillet (en orange).

caractéristiques des bateaux considérés etc) sont nécessaires pour comprendre les émissions
du secteur. De plus, comme discuté dans Klimont et al. (2007), la qualité des inventaires
d’émission pour les pays en développement est généralement faible du fait, notamment, d’un
manque de mesures d’émission actuelles et d’observations intensives. Comme 1’écrivait déja
Dalsgren et al. (2009), de fagon générale, cela suggere que plus d’observations et plus de
données sont nécessaires pour mieux prendre en compte les émissions des bateaux a intégrer
dans les modeles, particulierement en Afrique de I’Ouest, décrite comme une région émergente
(Menggiao et al., 2015).
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Figure 4.12 — Photo prise depuis la plage, au Togo, montrant des bateaux en stationne-
ment.

4.1.5.2 Simulations des émissions par une plateforme pétroliére : de la mesure

au modele

Le torchage des gaz (flaring) sur les sites de production de pétrole ou les raffineries est un
procédé utilisé, soit afin d’éliminer les vapeurs de gaz nocives et inflammables en des com-
posés moins réactifs, soit afin de combler des lacunes dans les infrastructures de transport.
Quelle que soit la raison nécessitant I'utilisation de ce procédé, le résultat final est I’émission
de polluants et gaz a effet de serre dans ’atmosphere et donc une contribution au réchauffe-
ment climatique mondial. Le développement des techniques d’observation par télédétection
rend possible la détection du torchage (par exemple Elvidge et al., 2013). C’est d’ailleurs sur
ces observations que sont basés les inventaires d’émission du flaring.

Durant la campagne APSOWA, deux vols ont été planifiés afin de mesurer les émissions par
la plateforme FPSO (voir section 4.1.4.2 pour plus d’informations sur cette plateforme). La
prévision de I'extension géographique et de la dilution des concentrations au cceur du panache
depuis la plateforme a été préalablement effectuée par le DLR avec le modele HYSPLIT de
la NOAA. Ainsi, les deux vols ont permis d’effectuer des transects autour de la plateforme et
dans le sens du vent. Lors du premier vol, le 10 juillet 2016, le panache de la plateforme a été
traversé plusieurs fois donnant lieu & 4 pics de NO, dans le sens du vent (données ECMWF
avec une résolution de 0,125°x0,125°) vers 300 m d’altitude (figure 4.15 A). Ces quatre pics
sont corrélés a des pics d’aérosols entre 12,55h et 12,75h (figure 4.15 A’). Aucun pic de CO
ou SO, n’a été détecté dans le panache de la plateforme pour ce vol. Les concentrations mas-
siques des cinq especes de base (ammonium, nitrate, sulfate, chlore et composés organiques)
mesurées par ’AMS (Aerosol Mass Spectrometer) ont été exploitées mais ne présentent au-
cun pic en corrélation avec ceux du NO,. Lors du deuxieme vol, le 14 juillet 2016, 3 pics de
NO, ont été mesurés durant les premiers transects, entre 10,8h et 11h, vers 300 m d’altitude
(figure 4.15 B). Ces pics se trouvent corrélés a des pics d’aérosols et de CO mais aucun pic
de SO, n’a été mesuré (figure 4.15 B’). De méme que pour le vol précédent, les données de
I’AMS ne présente aucun pic en corrélation avec ceux du NO,. La suite de cette partie décrit
le travail entrepris afin de reproduire les émissions de la plateforme FPSO avec FLEXPART.

Pour cela, différents parametres tels que la hauteur d’injection du panache ou encore le flux
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Figure 4.13 — Mesures de CO (en noir), aérosols (en violet), NOy (en orange), SOy (en

rose) et altitude (en rouge) en fonction du temps le 07/07/2016. Les deux encadrés bleus

correspondent aux altitudes les plus basses de la trajectoire de I’avion en figure 4.14, 1a ou

I'avion a traversé le couloir maritime. La partie hachurée indique la limite de détection de
I'instrument SPIRIT pour le NO,.

d’émission de la plateforme sont a calculer au préalable.

Estimation de la hauteur d’injection du panache

La détermination de la hauteur d’injection du panache est décrite de fagon théorique en
section 1.3.2. Les émissions anthropiques issues des cheminées industrielles et des plateformes
d’extraction pétroliere sont a des températures généralement supérieures a ’atmospheére en-

vironnante. Le fait que ces émissions soient plus chaudes en sortie de cheminée rend leur
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tude.

flottabilité plus importante. Les effets de la flottabilité, non pris en compte dans FLEXPART,
et de la dynamique des émissions en sortie de cheminée font s’élever le panache au-dessus de
sa hauteur d’injection initiale, pouvant augmenter la hauteur effective de la source jusqu’a
plusieurs fois la hauteur réelle de la cheminée (Arya, 1999).

Le calcul de I’élévation d’un panache dépend des conditions de vent et de stabilité de I’atmo-

sphere (voir tableau 1.1). Aussi bien pour le 10 que le 14 juillet, 'atmosphere est dite stable
—9,8°C

1lkm >
durant son ascension et il est alors possible de calculer la hauteur finale du panache. Une

donc l’air est freiné

en remplissant le critere de stabilité donné en figure 1.7, soit % >

fois la condition de stabilité établie, il reste & établir les conditions de vent. Les champs de
vent sont fournis par ECMWEF avec une résolution de 0,125°x0,125° pour le mois de juillet
2016. La vitesse moyenne du vent dans la couche limite autour de la plateforme FPSO est
de 8,7 m/s pour le 10 juillet et 8,4 m/s pour le 14 juillet. La hauteur de la couche limite a
elle-méme été déterminée grace au parametre « planetary boundary layer height » du Global
Forecast System (GFS, NCEP, 2000) avec une résolution de 1°x1°, pour chaque jour. En
prenant le maximum du vent zonal de ECMWF pour chaque jour afin de confirmer la hauteur
donnée par GFS, il apparait que les jeux de données sont cohérents entre eux et donnent une
hauteur de couche limite & environ 940 hPa pour le 10 juillet et 950 hPa pour le 14 juillet.
De maniere générale, en météorologie, on commence a parler de vent aux alentours de 4-5
m/s (communication personnelle, J. Guth, CNRM/GMGEC/COMETS). En réunissant les
conditions de stabilité et de vent, le calcul de 1’élévation AH du panache dépend donc des
conditions « stable, windy » du tableau 1.1. Dans le cas de panache a haute température (pro-
venant d’une source a environ 1600 K pour la plateforme FPSO), seul l'effet de flottabilité

(Fp, équation 1.13) peut étre considéré du fait que I’élévation est principalement causée par
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Figure 4.15 — (A) Concentrations de NOy en fonction de la trajectoire de l'avion dans

et hors panache de la plateforme FPSO pour le 10 juillet. Les fleches noires indiquent la

direction du vent. (A’) Profils temporels de mesures de NO,, aérosols, CO et SO, zoomées

sur la partie du vol de la trajectoire en (A). Les pics étudiés par la suite sont identifiés par

un numéro (de 1 a 4) avec la concentration maximale mesurée de NO,. (B) et (B’) identiques
a (A) et (A’) pour le 14 juillet.

la chaleur (Briggs, 1965). Dans cette formule, la température en sortie de cheminée ainsi que
le débit sont fournis par 'inventaire de Deetz and Vogel (2017). Ainsi, dans des conditions
d’atmosphere stable et de vent, la hauteur d’élévation du panache est de 27 et 25 m pour le

10 et 14 juillet, respectivement.
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Deux autres méthodes de calcul ont été testées pour déterminer la hauteur du panache. La
premiére méthode est celle utilisée dans le modele COSMO-ART (Vogel et al., 2009). Dans
cette méthode, la détermination de I’élévation dépend du rapport entre le flux de chaleur et
la vitesse du vent en haut de la cheminée (communication personnelle, K. Deetz, KIT). Le
flux de chaleur M en mégawatts (équation 4.1) est lui-méme défini comme 1’équation (1) dans
Deetz and Vogel (2017) :

M = Fcy,(Ts —Ta) (4.1)

avec ¢, la capacité calorifique spécifique moyenne des émissions (c,=1,36x 1073
MW.s.m~3.K~!, fournie par le rapport technique VDI (1985)), F le débit fourni par Iin-
ventaire de Deetz and Vogel (2017), T4 la température ambiante (fixée a 298 K, Deetz and
Vogel, 2017) et Ts la température de la source aussi fournie dans U'inventaire.

Pour un flux de chaleur M > 6MW (cas des deux jours étudiés), le flux de chaleur est recalculé

selon ’équation 4.2 :

M =102 x M®° (4.2)

L’élévation du panache se calcule alors comme le rapport entre ce flux de chaleur et la
vitesse du vent en haut de la cheminée. En utilisant les vitesses de vent données ci-dessus, on
obtient une élévation de panache de 39 et 40 m pour le 10 et 14 juillet, respectivement.

La deuxieme méthode de calcul repose sur le rapport technique VDI (1985). Dans cette
méthode, pour une atmosphere stable et un flux de chaleur M > 6MW, la valeur finale

d’élévation du panache est déterminée par I’équation 4.3 :

AH = 74,4 x MO333 x 4,70:333 (4.3)

avec u la vitesse du vent. L’élévation obtenue par ce calcul est de 79 et 80 m pour le 10

et 14 juillet, respectivement.

Estimation du flux d’émission

Afin de pouvoir simuler les émissions par la plateforme FPSO avec FLEXPART, il est
aussi nécessaire de donner le flux d’émission de cette plateforme en entrée du modele. Deux
méthodes sont testées pour estimer le flux d’émission. La premiére consiste a calculer le flux
F directement depuis les mesures faites depuis l’avion. Le calcul (équation 4.4) repose sur

I’équation donnée dans Ryerson et al. (1998) :

F = vcos(a) /OZ n(z)dz /_yy Xm(y)dy (4.4)
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avec v la vitesse du vent supposée constante, o I'angle entre la trajectoire de 'avion et
la normale & la direction du vent, n la densité de I’atmospheére (concentration de molécules
par unité de volume), X, 'augmentation du rapport de mélange de I’espéce m retranchée
de la valeur de fond de cette espeéce, z la coordonnée verticale et y les coordonnées le long
de la trajectoire de 'avion. Il est donc théoriquement possible, a partir de cette formule, de
calculer le flux horizontal pour chaque traversée du panache par ’avion. Cependant, cette
formule s’applique lorsque les concentrations des pics mesurées diminuent avec la distance
a la source qui augmente afin qu’'une relation linéaire du flux calculé pour chaque transect
permette de remonter au flux de la source. Cela n’a pas été le cas pour la campagne laissant
a penser que le vol n’a pas été effectué au coeur du panache, la ou 'on aurait pu constater
cette diminution des concentrations en fonction de la distance a la plateforme. Aucun flux ne

sera donc déterminé & partir des mesures avec cette formule.

La deuxiéme méthode consiste a se baser sur les inventaires d’émission créés dans le cadre
du projet DACCIWA. Malheureusement, dans le cas de 'inventaire « DACCIWA » décrit
en section 2.4.1, la plateforme FPSO n’est pas référencée et donc aucun flux n’a pu étre
déduit. En revanche, la plateforme est référencée dans 'inventaire de Deetz and Vogel (2017).
L’inventaire IV « E_ com-year » semble le plus approprié pour notre étude (communication
personnelle, K. Deetz, KIT). Le calcul des émissions par le torchage repose sur des données
instantanées journalieres de chaleur radiative et une moyenne mensuelle de la température
de la source. Pour les torchéres non observées car masquées par les nuages mais supposées
actives, une moyenne annuelle des émissions spécifiques au briilage par torchage est prise. Au

final, le flux d’émission pour les deux jours étudiés est de 0,07 kg/s.

Simulation du panache avec FLEXPART

Une fois I’élévation du panache et le flux estimés, il est possible de simuler les émissions
de la plateforme FPSO avec FLEXPART. Pour cela, FLEXPART utilise les champs de vent
ECMWEF avec une résolution de 0,5°x0,5°. La résolution de la grille de sortie est fixée a
0,01°x0,01° (soit environ 1kmx1km). Un spin-up de 5h est fixé pour permettre au modele
de s’équilibrer afin de ne plus dépendre des conditions initiales et avoir ainsi la meilleure
homogénéisation possible du panache. Le flux est relargué de fagon constante pendant 7h.
Le tableau 4.5 récapitule les différentes simulations en fonction de la hauteur d’injection et
du flux. La constante de vitesse a 298 K avec les concentrations simulées par FLEXPART

induisent un temps de vie de NO, d’environ 3h suite a la réaction avec OH.

Les résultats de ces premieres simulations sont fournis dans le tableau 4.6. Pour le 10
juillet et pour un flux de 0,07 kg/s, en regardant I’écart-moyen et en tenant compte de la
précision du NOy de 0,3 ppbv pour ce vol, il n’est pas possible de conclure sur l'effet de la
hauteur d’injection sur nos simulations. Il n’est pas non plus possible de conclure en regardant
individuellement chaque pic du fait qu’aucune tendance ne se dégage permettant d’établir un

lien entre ’écart moyen et la hauteur d’injection. Pour le 14 juillet, I’écart moyen minimum
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Hauteur d’injection Méthode utilisée Flux
27 m (10 juillet) Briggs (1965) 0,07 kg/s
25 m (14 juillet) Stable, windy conditions Deetz and Vogel (2017)
COSMO-ART 0,07 ke /s
40 m
communication personnelle K. Deetz | Deetz and Vogel (2017)
VDI (1985) 0,07 kg/s
80 m
Stable condition Deetz and Vogel (2017)

Tableau 4.5 — Récapitulatif des simulations FLEXPART en fonction de la hauteur d’in-
jection (avec la méthode de calcul associée) et du flux.

(Amoyen=3,61 ppbv) entre les concentrations mesurées et simulées correspond & une hauteur
d’injection de 80 m et I’écart moyen maximal (Amoyen=4,30 ppbv) & une hauteur d’injection
de 25 m. Ce premier résultat indique donc que pour un flux identique, ’écart entre simulation
et mesure diminue pour une hauteur d’injection croissante. Mais pour ces mémes hauteurs
d’injection, quelle est I'influence du flux d’émission? Un réajustement de ce flux est alors
proposé. Pour cela, un coefficient permettant d’ajuster la concentration maximale simulée
avec la concentration maximale mesurée est estimé pour chaque pic. Puis une moyenne de
tous les coefficients est effectuée pour obtenir le flux réajusté. Un flux moyen de 0,10 kg/s
réajusté pour l'ensemble des pics est utilisé pour le 10 juillet et un flux moyen de 0,14 kg/s
est réajusté de la méme facon pour le 14 juillet. Toutes les simulations du tableau 4.5 sont

donc refaites avec ces nouveaux flux et les résultats sont présentés dans le tableau 4.6.

Cette deuxiéme série de tests donne des résultats similaires pour le 10 et le 14 juillet.
L’écart moyen entre mesures et simulations est toujours le plus faible pour la hauteur d’in-
jection la plus élevée (80 m). Contrairement aux résultats avec le flux de Deetz and Vogel
(2017), I’écart moyen le plus important correspond a la hauteur d’injection intermédiaire (40
m) uniquement pour le 10 juillet. En comparant les deux séries de tests, il apparait que,
pour une méme hauteur d’injection, le flux réajusté donne toujours un Amoyen plus faible.
Ce résultat est particulierement vrai pour la hauteur d’injection fixée a 80 m ou l’on passe
d’un écart moyen de 1,70 a 0,81 ppbv pour le 10 juillet et de 3,61 a 0,14 ppbv pour le 14
juillet. Pour conclure ces tests, la simulation retenue afin de reproduire au mieux le panache
de la plateforme a une hauteur d’injection fixée & 80 m et un flux a 0,10 kg/s le 10 juillet
et 0,14 kg/s le 14 juillet (figure 4.16). Les flux de 'inventaire de Deetz and Vogel (2017)
paraissent donc sous-estimés. Le panache simulé avec FLEXPART (figure 4.16) pour les deux
jours montre que les points de mesure se situent sur la partie haute du panache, éloignés
des concentrations les plus fortes. L’étude menée est donc aussi limitée par les trajectoires
des vols eux-mémes, trop éloignés en altitude et en distance de la source. Les conditions

opérationnelles pendant le vol étaient délicates en direct pour les pilotes et des questions de
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Hauteur Flux de Deetz and Vogel (2017) Flux réajusté
d’injection A(SPIRIT-flexpart) (ppbv) Amoyen (ppbv) A(SPIRIT-flexpart) (ppbv) Amoyen (ppbv)
(1) 2) 3) (4) (1) 2) 3) (4)
Fuoyamm 0,69 | 047 | 347 | 2,43 1,77 008 | 0,12 | 28 | 1,74 1,17
16,6% | 16,4% | 73,4% | 54,1% 40,1% -1,9% 4,2% 61,1% | 38,7% 25,5%
Fuopin 087 | 098 | 228 | 274 1,72 084 | 004 | 274 | 2,03 1,39
21% | 34,1% | 48,2% | 61% 41,1% 20,2% | -1,4% 58% | 45,2% 30,5%
Fiojsom 0,75 0,25 2,94 2,87 1,70 -0,74 -0,30 2,04 2,25 0,81
18,1% | 8,7% | 622% | 64% 38,3% -17,8% | -10,4% | 43,1% | 50,1% 16,3%
P 438 | 642 | 2,10 - 4,30 280 | 432 | 022 : 2,45
57,6% | 70,0% | 35,4% - 54,3% 36,8% | 47,1% 3, 7% - 29,2%
3,42 5,10 3,11 - 3,88 -0,55 4,30 -0,11 - 1,82
Firaa0m
44,9% | 55,6% | 52,4% - 51% -7,2% | 46,9% | -1,8% - 12,6%
3,06 5,20 2,57 - 3,61 -1,33 3,34 -1,58 - 0,14
Fia/80m
40,2% | 56,7% | 43,3% - 46,7% -175% | 36,4% | -26,6% - -2,6%

Tableau 4.6 — Ecarts en ppbv et % entre mesures SPIRIT et simulations FLEXPART

pour la concentration de NOj le 10 juillet (F1g) et 14 juillet (F14), en fonction de la hauteur

d’injection (HI) (Fjour/mr) et du flux choisis. Les numéros de 1 & 4 correspondent au numéro
donné & chaque pic en figure 4.15.

sécurité nous ont contraints a respecter une altitude de vol minimal (300 m) et une distance

minimale d’éloignement.

Discussion

Cette partie décrit les premiers tests effectués avec FLEXPART afin de reproduire les
émissions de la plateforme. Les résultats montrent que certains pics sont bien reproduits
tandis que d’autres sont sous-estimés. Une premiére amélioration consisterait a mieux repro-
duire les conditions de couche limite en utilisant par exemple le modeéle FLEXPART couplé
aux données météorologiques de WRF (FLEXPART-WRF'; Brioude et al., 2013) avec une
grille plus fine. De plus, il existe de nombreuses incertitudes dans les parameétres utilisés.
Tout d’abord, une premiere hypothese est faite sur la hauteur d’injection. En effet, comme
le torchage se trouve étre un procédé a haute température, I’on suppose que seule la force
de flottabilité entre en jeu dans I’élévation du panache. Or, une étude plus poussée quant a
Ieffet de I'impulsion du flux d’air permettrait peut-étre d’affiner le calcul de I’élévation de
ce panache. De plus, le panache, dans le cas des plateformes, ne se situe pas directement en
sortie des torcheres. En effet, le premier élément sortant de la torchere est la flamme. Or,
aucune estimation de hauteur de flamme n’est donnée du fait d’un manque d’information
sur le sujet. Un travail plus poussé sur la combustion propre & ces flammes de diffusion se-
rait donc utile. De plus, les incertitudes vis-a-vis du flux de l'inventaire de Deetz and Vogel

(2017) sont importantes et son ajustement de 40% (& 0,10 kg/s) pour minimiser I’écart avec
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Figure 4.16 — (A) Représentation du panache de la plateforme FPSO selon la concentra-

tion en NO, simulée avec FLEXPART en fonction de la distance a la source et de Ialtitude,

pour le 10 juillet. Les ronds colorés correspondent aux pics de mesure de SPIRIT. (C)

Concentration de NO, en fonction du temps, avec une hauteur d’injection de 80 m, pour les

mesures SPIRIT (en noir) et pour FLEXPART avec un flux réajusté (en rouge). (B) et (D)
Idem & (A) et (B) pour le 14 juillet.

les mesures est donc un résultat convenable. Finalement, il semble que ce type de vols soit a
remettre en cause puisque 1’on a volé trop haut et trop loin de la plateforme FPSO. En effet,
les simulations FLEXPART montrent que nous n’avons pas mesuré les fortes concentrations
au centre du panache mais les concentrations plus diluées autour.

L’étude en est a ses premiers tests mais sera poursuivie pour étre consolidée en vue d’une
publication. Elle suggere que pour des vols planifiés au plus fort des concentrations d’un
panache, il serait possible de lier les observations de torchage par satellite avec les émissions
déduites des mesures des instruments dans l'avion. Si cette relation est possible, elle pour-
rait servir de relation de référence entre émissions et chaleur radiative et permettrait alors

d’estimer les émissions de tous les autres processus de torchage observés par satellite.
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4.1.6 Etude du transport longue distance d’une masse d’air polluée par les
feux de biomasse d’Afrique centrale

Durant la campagne DACCIWA, plusieurs vols ont été impactés par des augmentations
de CO corrélées a des augmentations d’O5, d’aérosols (mesures uniquement du CPC) ', de
CH, et des diminutions de ’humidité relative. Les mesures individuelles de chaque vol sont
présentées en annexe B. En combinant ’ensemble des profils verticaux des six vols impactés,
on obtient une valeur moyenne des concentrations de CO et O3 (figure 4.17). Ces moyennes
montrent clairement une augmentation des concentrations entre 2 et 4,5 km, avec des valeurs

moyennes de CO allant jusqu’a 200 ppbv et jusqu’a 60 ppbv pour Os.
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Figure 4.17 — (A gauche) Profils verticaux des mesures de CO et O (en gris) pour 6 vols

de la campagne DACCIWA. Le profil vertical moyen de ces 6 vols est représenté en noir. (A
droite) Photo d’une couche sombre de particules prise depuis le Falcon-20 le 10 juillet 2016.

Cette couche présente tout le long de la campagne qui s’étend sur 2,5 km d’altitude s’étend
aussi en longitude et a été mesurée au-dessus du Bénin, du Togo, du Ghana et de la Cdte
d’Ivoire (figure 4.18). Les photos prises durant ces vols depuis le hublot de 'avion montre

que l'on a traversé une couche sombre de particules due a des feux de biomasse (figure 4.17).

Afin de connaitre l'origine de ces feux, des simulations avec FLEXPART en mode back-

ward (voir section 2.4.3) ont été effectuées pour les six vols impactés. Chaque rétro-trajectoire

1. Les mesures du compteur de particules OPC (Optical Particle Counter) de la société GRIMM présentent
aussi des corrélations avec les autres mesures. Ces corrélations ont été mises en évidence lors de la derniere
réunion d’avancement du projet DACCIWA, fin octobre. Le délai de finalisation du manuscrit n’a pas permis
de les inclure.
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Figure 4.18 — Représentation 3D de la trajectoire du Falcon en fonction des vmr (volume
mixing ratio) de CO. Les encadrés noirs permettent de mettre en évidence les mesures de
CO de la couche étudiée.
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est simulée pendant 20 jours en arriere a partir du jour du vol. Les champs de vent ECMWF
sont a la résolution 0,5°x0,5°. Les particules sont relarguées tout le long de la trajectoire de
I’avion mais les cartes de rétro-trajectoires sont sélectionnées de facon a correspondre au mo-
ment du pic de pollution (voir mesures en annexe B). Afin de définir quelle zone contribue le
plus & chaque pic, ces rétro-trajectoires sont couplées aux inventaires EDGAR et DACCIWA
afin de voir la contribution des sources anthropiques (sans feu de biomasse) et a 'inventaire
GFAS pour la contribution des feux de biomasse. La hauteur d’injection pour les feux est
fixée a 3 km (Labonne et al., 2007). Cette hauteur a été estimée a partir des mesures lidar
du satellite CALIPSO d’une couche d’aérosols durant la saison ou l'intensité des feux est
maximale en Afrique, soit juillet et aofit.

La tableau 4.7 résume les résultats des contributions pour chaque vol et chaque pic tandis
que ’ensemble des cartes de rétro-trajectoires et de contribution sont fournies en annexe
C. Globalement, pour les six vols, les rétro-trajectoires révelent que les masses d’air sont
passées au-dessus de I’Atlantique et de ’Afrique centrale entre environ -20°N et 5°N. Pour
certains vols, les masses d’air forment une deuxieme branche venant de I’Afrique du Nord
et le Proche-Orient. Pour les six vols et chaque pic considéré, la contribution du CO des
feux de biomasse la plus importante provient toujours de la méme zone : I’Afrique centrale.
Pour les émissions anthropiques, les contributions les plus importantes proviennent d’Afrique
(majoritairement Afrique centrale et pays du golfe de Guinée). Comme les émissions d’ED-
GAR datent de 2008 et que les contributions les plus fortes viennent d’Afrique, il est possible
d’affiner les résultats en utilisant un inventaire plus récent uniquement centré sur I’Afrique.
Ainsi, les rétro-trajectoires sont ensuite couplées avec inventaire DACCIWA centré sur le
continent africain pour 'année 2015 (annexe B). Les contributions avec 'inventaire DAC-
CIWA sont dans tous les cas plus fortes que celles de l'inventaire EDGAR mais les zones
d’origine des émissions anthropiques restent les mémes (tableau 4.7). Les résultats montrent
que la contribution des feux de biomasse est toujours supérieure a la contribution des émis-
sions anthropiques. Ainsi, la couche traversée pendant ces six vols est principalement due a

des émissions de feux auxquelles se sont mélangées des émissions anthropiques.

Ces simulations sont un travail préliminaire et donc aucune simulation n’a été optimisée
dans le but de minimiser I’écart entre les mesures et les résultats de FLEXPART. Elles ont
pour but principal d’avoir une vue d’ensemble sur ’origine des masses d’air pour cette couche
et donc Dorigine de cette pollution. De ce fait, certaines contributions comme la contribution
des feux par GFAS le 29 juin semblent élevées. Cette forte contribution pourrait s’expliquer
par une surestimation des feux n’induisant pas de pyroconvection (c’est-a-dire des feux de
plus petite envergure) et dont la hauteur d’injection fixée a 3 km n’est pas justifiée. Une idée
d’amélioration des simulations serait donc d’étudier plus en détail la hauteur a laquelle les
émissions sont injectées. Un développement possible du postprocessing de FLEXPART serait
alors de combiner les données de hauteur d’injection de GFAS sur la grille FLEXPART et
ainsi obtenir une hauteur d’injection individuelle pour chaque point de grille.

D’apres la section 4.1.4.2; la présence de cette couche de feux de biomasse venant d’Afrique
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Date Contribution feux Contribution anthropique SPIRIT
GFAS™ (ppbv) | DACCIWA® (pphv) EDGAR®) (ppbv) (ppbv)
Origine
20160629 217,67 18,61 10,99 Afrique centrale 100,16
20160706 66,46 13,63 8,68 Afrique centrale 63,72
34,72 8,61 6,86 Afrique centrale 73,69
& Asie occidentale
20160707 62,53 22,28 13,74 Afrique centrale 112,78
28,77 18,46 13,19 Afrique centrale 68,21
20160710 14,77 10,03 6,52 | Afrique subsaharienne | 30,29
& Europe centrale
31,35 11,86 7,58 Afrique centrale 65,62
& Europe centrale
20160711 67,39 7,66 4,72 Afrique centrale 96,63
20160713 37,07 12,41 7,70 Golfe de Guinée 122,31

Tableaw 4.7 — Tableau récapitulatif des contributions anthropiques hors feux de biomasse

(EDGAR et DACCIWA) et des feux de biomasse (GFAS) aux pics de CO (retranchés de

la valeur de fond de CO) mesurés par I'instrument SPIRIT (annexe B) pour chaque vol.

L’origine des masses d’air influencées par les feux est indiquée sur les cartes de I’Annexe

C; Dorigine de celles influencées par les activités anthropiques est indiquée avec l'inventaire

EDGAR dans la colonne « Origine ». (1) Origine des masses d’air : Afrique centrale, (2)
inventaire centré sur I’Afrique uniquement, (3) inventaire global.

centrale n’est pas surprenante. Dans le cadre de la préparation de la campagne DACCIWA, il
a été montré, a 'aide des modeles régionaux WRF et CHIMERE, que les feux de végétation
d’Afrique Centrale en 2014 induisent une augmentation des concentrations de surface de CO,
O3 et PM; pour les villes cotieres du golfe de Guinée (Menut et al., 2017). De plus, grace a
des simulations de traceurs, Menut et al. (2017) montrent que, quelle que soit la localisation
des émissions d’Afrique centrale, les feux de biomasse impactent toujours les concentrations
de surface de ces villes cotieres. 1’été 2016 étant relativement plus sec par rapport a 2014

(Menut et al., 2017), 'impact de ces feux d’Afrique centrale est d’autant plus important.

4.2 Etude au niveau du Pacifique : le projet SHIVA

4.2.1 Contexte scientifique

Le projet européen SHIVA (Stratospheric ozone : Halogen Impacts in a Varying At-
mosphere ; shiva.iup.uni-heidelberg.de) avait pour but de réduire les incertitudes sur

la quantité d’especes halogénées a tres courte durée de vie (VSLS - Very Short-Lives Sub-


shiva.iup.uni-heidelberg.de
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tances) qui atteignent la stratosphére et conduisant, par exemple, & la diminution de 1’ozone
stratosphérique. Une campagne de mesures intensives a été planifiée incluant des mesures au
sol, par bateau, par satellites et par avion au niveau de la mer de Chine du sud et le long
des cotes de la péninsule malaisienne continentale et de I'lle de Bornéo pendant les mois de

novembre et décembre 2011.

Lors des différentes sorties de 1’avion, des pics de pollution de CO, NO, et SO, ont été
mesurés dans la couche limite et la troposphere libre. Bien que la campagne n’ait pas été
dédiée a ce type d’étude, il est intéressant de tirer profit des mesures faites afin de regarder
I'origine de cette pollution. La suite du travail porte donc sur des études de cas ciblant des

types de pollution spécifique.

4.2.2 La campagne aéroportée de mesures SHIVA
4.2.2.1 Description de la campagne

Durant la campagne, un total de 16 vols a été effectué par le Falcon-20 du DLR (figure
4.19) entre la période du 16 novembre au 11 décembre 2011. Ces vols se sont étalés le long
de la cote de la partie malaisienne de I'lle de Bornéo en remontant jusqu’a la péninsule
malaisienne, au niveau de Singapour. Pour répondre aux objectifs du projet, les avions ont
décrit des trajectoires allant de la basse & la haute tropospheére (> 12 km d’altitude).

2l o
16.11.2011
19.11.2011a

19.11.2011b
21.11.2011

) 02.12.2011

§ 08.12.2011
09.12.2011a
09.12.2011b
11.12.2011a
11.12.2011b

Figure 4.19 — Présentation des 16 vols de la campagne SHIVA (d’apreés Grossmann, 2014).

Lorsque deux sorties du Falcon ont lieu le méme jour, la premiére sortie est suivi de « a »

et la deuxiéme de « b ». Du fait d’un probléme d’enregistrement des données, le vol du
07.12.2011a est manquant.

L’instrument SPIRIT a été déployé pour la premiére fois apres son développement (financé

partiellement par ce projet européen) lors de cette campagne et a permis d’effectuer des
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mesures de N,O, CO, CO, et CH,. Les conditions expérimentales de la campagne étaient
les mémes que celles de la campagne GLAM, a 'exception de la voie du CO,, tombée en
panne au premier vol suite a la défection de la climatisation de ’avion. Seules les deux voies

restantes sont donc exploitables.

4.2.2.2 Caractéristiques régionales et conditions météorologiques
Caractéristiques régionales

Troisieme plus grande ile dans le monde, Bornéo est partagée entre trois pays : I'Indonésie,

la Malaisie et Brunei, avec la majeure partie de l'ile se trouvant en Indonésie (figure 4.20).

Sulu Sea
South China Sea '

Sabah -
Brunei (l\l (Malaysia).-
\V\J‘ '/'N‘M,,N,

gj 2 Celebes Sea
“Sarawak :

(WY EIEVAE)] 5/

e

Borneo

Kalimantan
(Indonesia)

Figure 4.20 — Carte de 'ile de Bornéo (d’apreés Grossmann, 2014).

Bornéo possede 'une des plus anciennes foréts équatoriales humides au monde. Cepen-
dant, on observe une forte déforestation du fait du développement de 'industrie de I’huile de
palme (Pyle et al., 2011) avec une expansion rapide des plantations en Malaisie entre 1975
et 2010 (Miettinen et al., 2012). La figure 4.21 montre 1’étendue des plantations de palmiers

a huile sur les tourbieres en Asie du sud-est pour 1990 et 2010.

Les feux sont un moyen efficace, rapide et bon marché pour nettoyer et préparer la terre
pour des développements agricoles et pour des plantations (Simorangkir, 2007) mais ont un
impact sur la qualité de lair. Cet impact ne se réduit pas aux régions émettrices et des pa-
naches de feux en Indonésie peuvent étre transportés dans I’atmospheére et affecter des villes
telles que Singapour (Hyer and Chew, 2010, Atwood et al., 2013, Reddington et al., 2014,
Kim et al., 2015). Les plantations de palmiers & huile sont considérées comme contribuant
au réchauffement climatique a court terme. En plus d’étre a I'origine des émissions de COV,
le défrichage des terres pour les plantations de palmiers a huile nécessite de briiler la forét
équatoriale entrainant 1’émission de produits de combustion. De plus, les émissions de CH,

ont été assez peu étudiées lors du développement de la production d’huile de palme, bien que
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Figure 4.21 — Distribution des plantations d’huile de palme sur les tourbiéres en Asie du

sud-est en 1990 et 2010 (adapté de Miettinen et al. (2012)).

celui-ci soit un gaz a effet de serre important. Les

foréts équatoriales sont un puits majeur

de CH, (Macdonald et al., 1999) et la déforestation entraine une diminution de ce puits.

L’huile de palme est aussi émettrice d’isopréne, connu pour réagir avec le radical hydroxyle

et I’éliminer. Des études (Guenther, 2008, Lelieveld et al., 2008) ont montré que, dans une at-

mosphere a teneur faible en NO,, 'oxydation des isoprenes permet le recyclage de OH. Dans

une atmosphere polluée, ce recyclage est stoppé, conduisant a ’accumulation d’oxydants, ce

qui favorise le développement d’un smog photochimique (Lelieveld et al., 2008). De ce fait,

les plantations de palmiers & huile se trouvant a proximité de zones urbaines ou industrielles

peuvent favoriser le développement de tels brouillards de pollution, avec des conséquences

sur 'environnement et la population. Des questions se posent aussi quant aux impacts en-
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vironnementaux liés a la production d’O5 par les émissions des plantations elles-mémes et
par les feux de ces plantations. Les émissions naturelles de ces plantations, de méme que les
émissions induites par la combustion nécessitent d’étre mieux mesurées. En effet, Heil et al.
(2007) et Kim et al. (2015) ont montré que ’exposition de la population au panache de fumée
dépend de la localisation spatiale des émissions et de ’étendue du feux mais les problemes liés
a la qualité de l'air restent peu quantifiés (Kim et al., 2015), notamment la dégradation de la
qualité de l'air au niveau régional du fait de 'augmentation des concentrations en particules
fines (Marlier et al., 2015).

La figure 4.22 représente les feux détectés par MODIS pendant la campagne SHIVA (du
26 novembre au 11 décembre 2011). Le code couleur représente le nombre de feux détectés
dans une grille de résolution 0,75°x0,75°. Deux zones dans la région du Mékong (Vietnam,
Cambodge et Thailande) et dans le nord de I’Australie comptent plus de 50 feux durant la
campagne. Les feux de forét et le brilage des résidus de culture de riz dominent la région
du Mékong (Bonnet and Garivait, 2011) tandis que dans le nord de I’Australie, les feux sont
principalement déclenchés de fagon naturelle par les éclairs entrainant des feux de savane (Ol-
son et al., 1999). Plusieurs feux ont été détectés en Malaisie, en Indonésie et aux Philippines

mais ils ont été de courte durée (feux de 1 ou 2 jours).

250
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Figure 4.22 — Nombre de pixels de feux actifs détectés par MODIS dans chaque cellule
de grille de 0,75°x0,75° entre le 16 novembre et le 11 décembre 2011.

De nombreuses plateformes offshores se situent le long des cotes de Sarawak, pres de Miri
et de Brunei, ajoutant aux émissions de feux de biomasse des émissions pétrolieres et gaziéres
et des émissions provenant des raffineries. Le transit entre ces plateformes et entre les iles

rend le trafic maritime de la région dense (figure 4.23).

Le détroit de Malacca et la mer de Chine du Sud sont d’ailleurs reconnus comme étant la
voie maritime principale pour la circulation des marchandises et du carburant vers et depuis
la région (Streets et al., 1997). Les émissions de SO, des bateaux constituent une source

majeure au niveau de la mer de Chine du Sud, avec des zones terrestres telles que Singapour
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Bornéo

Figure 4.23 — Densité du trafic maritime autour de I'lle de Bornéo pour I'année 2012
(adapté d’apres https://www.shipmap.org).

fortement impactées par ces émissions (Streets et al., 1997, Streets et al., 2000).

Conditions météorologiques

La campagne s’est déroulée au niveau de I’équateur, proche de 'ITCZ. Cette région est
connue pour la convection profonde qui s’y déroule, principalement durant la saison humide.
Cette région a été choisie du fait que la convection est intense au-dessus du Pacifique ouest.
En effet, la convection profonde tropicale est 'un des principaux mécanismes permettant le
transport des gaz traces et des aérosols de la surface jusqu’a 'UTLS (par exemple, Fueglis-
taler et al., 2009, Rex et al., 2014). De ce fait, I’Asie du sud-est est la voie principale pour
que les halocarbures émis naturellement et a trés courte durée de vie (VSLS) atteignent la
stratosphére (par exemple Kriiger et al., 2008, Fueglistaler et al., 2009). La météorologie par-
ticuliére a cette région est donc un élément clé pouvant permettre a une quantité significative
de VSLS d’atteindre la stratosphere.

4.2.3 Caractérisation d’un pic de concentrations de polluants
Présentation des mesures

Selon le type de campagne, remonter aux sources de pollution ne releve pas des mémes
difficultés. En effet, pour des campagnes ciblées et donc bien planifiées il n’existe pas d’in-
certitude quant a l'origine des pics de pollution. La partie suivante présente au contraire une
campagne non planifiée pour 1’étude de la pollution anthropique dans laquelle il est néces-
saire de remonter a la source d’émission a ’aide d’un modeéle pour pouvoir conclure sur les

mesures.
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Lors de la campagne SHIVA, des pics de CO, SO, et NO, corrélés entre eux ont été mesurés
le 23 novembre 2011, a 99 m au-dessus de la mer, par l'instrument SPIRIT, un CI-ITMS
et un mini-DOAS respectivement (figure 4.24). Le rapport de mélange de CO atteint ~182
ppbv, ~2 ppbv pour SO, et ~1 ppbv pour NO,.
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Figure 4.24 — Mesures de CO (noir), NOy (orange), SOy (rose) et altitude (rouge) en
fonction du temps le 23 novembre 2011. L’encadré noir met en évidence le pic de pollution
étudié.

La corrélation entre ces trois polluants indique une source de pollution de nature anthro-
pique (voir section 1.4). Au vu des caractéristiques de la région, plusieurs hypothéses sont
envisageables : émission urbaines, émissions du trafic maritime ou émissions par des plate-
formes pétrolieres. Dans la suite de cette section, chaque hypothése sera envisagée afin de

pouvoir conclure sur l'origine de la source.
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Détermination de 'origine des masses d’air

Des simulations en mode backward sont utilisées afin de déterminer I'origine des masses
d’air. Les simulations sont effectuées jusqu’a 7 jours en arriere avec les champs de vent
ECMWEF ayant une résolution de 0,5°x0,5°. La grille de sortie de FLEXPART a une réso-
lution de 0,25°x0,25°. La simulation de ces rétro-trajectoires (figure 4.25) montre que les
masses d’air se trouvaient au niveau des Philippines 1 jour avant la mesure, soit le 22 no-
vembre. Une premiere hypothése pour expliquer ce pic est donc un apport de pollution venant
des Philippines. En effet, la figure 4.25 montre que les émissions anthropiques de CO, venant
de l'inventaire EDGAR pour I'année 2008, sont importantes aux Philippines et la zone tra-
versée par la masse d’air correspond a une zone urbaine. Cependant, la littérature précise
que le temps de vie de NO, n’est que de quelques heures dans la couche limite (Zien et al.,
2014) rendant son transport jusqu’a l'ille de Bornéo un jour plus tard peu probable. Afin de
confirmer cela, il est possible d’avoir acces au temps de vie de NO, calculé dans FLEXPART
du fait que la réaction avec OH soit activée. Selon 'altitude, le temps de vie de NO, varie
entre 4 et 8h, en accord avec le temps de vie calculé pour les NO, dans Marelle et al. (2016) de
5 et 12h. Nous écartons donc ’hypothese d’émissions urbaines et cherchons une source située

entre les Philippines et I'lle de Bornéo, suffisamment proche de la localisation de I’avion.
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Figure 4.25 — (A gauche) Carte zoomée sur les 2 premiers jours de rétro-trajectoire (sur

un total de 7 jours) simulée avec FLEXPART & partir du jour du pic, le 23 novembre 2011.

Les points noirs sont espacés régulierement toutes les 3 heures. La localisation des masses

d’air 1 jour avant le vol est indiquée sur la carte. (A droite) Représentation des émissions
anthropiques de CO venant de 'inventaire EDGAR pour ’année 2008.

Recherche d’une source d’émission compatible

Une fois les émissions des Philippines écartées, deux autres choix s’offrent alors : la pré-
sence d’'une plateforme pétroliere ou d’un bateau, proche de I'avion. La figure 4.26 donne

la localisation des plateformes pétrolieres pour 'année 2011 grace au logiciel de navigation
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marine Polar Navy (courtoisie de K. Grossmann, JIFRESSE). Il apparait clairement que le
pic ne peut étre dii & une plateforme du fait qu’aucune n’est présente dans la zone ciblée
(5-9°N, 118-122°E), ce qui est confirmé dans Liu et al. (2016).
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Figure .26 — Localisation des plateformes pétroliéres, par le logiciel Polar Navy, en mer

de Chine du sud en novembre 2011.

Des données quant au trafic maritime peuvent étre fournies par Marine Traffic (https:
//www.marinetraffic.com) grace au systeme d’identification automatique (Automatic Iden-
tification System, AIS). Ce systéme permet 1’échange d’informations de navigation entre les
bateaux et les gares maritimes et a été initialement congu pour éviter les collisions entre
bateaux en prétant assistance aux autorités portuaires pour controler le trafic maritime. Les
données fournies sont de différents types : immatriculation du bateau, statut, vitesse, coor-
données GPS, direction vers laquelle le bateau avance, date et heure auxquelles sont fournies
ces données. La figure 4.27 est une représentation des données AIS de Marine Traffic. Sur
cette carte, la trajectoire bordeaux représente la trajectoire de ’avion et le rond plein cor-
respond a l’endroit ou le pic a été mesuré. De plus, sur la figure chaque croix représente
un bateau identifié par son immatriculation a un temps donné. Connaissant la direction de
chaque bateau ainsi que sa vitesse, une estimation de la trajectoire du bateau 2 heures avant
et 2 heures apres la position fournie par AIS est possible. Les estimations de la trajectoire sont
représentées par les lignes droites. D’apres cette carte, il est évident que le trafic maritime
est dense dans cette zone et avoir mesuré des émissions venant d’un bateau semble donc étre
une hypothese valable. De plus, les immatriculations fournies correspondent pour la plupart

a des bateaux de grosse envergure type cargo ou pétrolier.

Les données AIS ne permettent cependant pas d’identifier clairement ce bateau du fait
d’une non concordance entre I’heure du pic et I’heure exacte fournie par ces données. En
effet, la fréquence des données est dépendante de la distance du bateau & la cOte. Ainsi,
lorsqu’un bateau est proche des cotes, il peut envoyer régulierement ces données GPS a une

fréquence moyenne de 2-5 min. Mais si celui-ci est hors de portée des stations terrestres alors


https://www.marinetraffic.com
https://www.marinetraffic.com
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Figure 4.27 — Données AIS fournies par Marine Traffic donnant la position des bateaux
(croix) le 23 novembre 2011. Une estimation de la trajectoire de chaque bateau 2h avant et
2h apres la position donnée est représentée par les lignes continues. La trajectoire bordeaux
représente la trajectoire de ’avion et le point bordeaux ’emplacement ou le pic a été mesuré.

la fréquence est plus faible (2-8 heures) du fait que les données proviennent alors du satellite
passant au-dessus de la zone. Ainsi, tous les bateaux ne sont pas répertoriés dans Marine
Traffic.

Recherche d’un point d’émission par modélisation

Afin de confirmer ’hypothese émise, des simulations avec FLEXPART en mode forward
sont effectuées. Ces simulations s’appuient sur les champs de vent ECMWF avec une résolu-
tion de 0,5°x0,5°. La grille de sortie posséde une résolution de 0,01°x0,01°. En se basant sur
des bateaux de type cargo, on estime la hauteur d’injection des particules entre 50 et 115 m
(Marelle et al., 2016). La localisation des points de relargage des particules (RP) est donnée
en figure 4.28 avec la distance de chacun de ces points a ’avion. Les simulations forward
nécessitent d’avoir un flux comme donnée d’entrée pour pouvoir calculer des concentrations.

Pour estimer ce flux, nous nous basons sur les émissions de gaz de Dalsgren et al. (2009).

Une simulation avec un flux de CO de 9589 kg libérée de fagon constante pendant 2h (soit
42 kT /an pour la catégorie « other activities » dans Dalsgren et al. (2009)) est effectuée. Les
concentrations obtenues pour le sixieme RP, soit a une distance d’environ 22 km de ’avion,
sont proches du pic mesuré (figure 4.29 A). Pour les RP les plus pres de 'avion (RP1 a RP5),

les concentrations sont bien trop élevées tandis que le point le plus éloigné, RP7, semble trop
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Falcon &

Figure 4.28 — Schéma représentant les distances, en degrés et km, entre ’avion et les
différents points de relargage des particules (RP) numérotés de 1 & 7.

loin pour avoir impacté nos mesures avec ce flux. Cette simulation donnant des résultats
proches des mesures pour le CO, le méme exercice est appliqué au NO, et SO,. Il apparait
cependant que, pour ces deux espéces, pour la méme distance a ’avion et pour des flux venant
de la méme catégorie dans Dalsgren et al. (2009) (soit 111 kT /an pour NOy et 56 kT /an
pour SO,), les concentrations sont bien trop élevées (d’un facteur 10 a la fois pour NO, et
SO,) par rapport aux mesures. Cette catégorie « other activities » faisant partie de celles
donnant les flux les plus faibles, il est évident que le bateau devrait se situer a une distance
encore plus importante de I'avion pour que les autres catégories puissent étre testées. Ne
pouvant aller plus loin vis-a-vis des flux proposés dans Dalseren et al. (2009), la continuité
de D'exercice consiste a estimer quel devrait étre le flux pour qu'un bateau situé au niveau
du RP6 puisse avoir impacté nos mesures. Les premiers résultats obtenus donnent un flux de
NO, & 0,7 kT'/an et un flux de SO, a 1,53 kT /an. Les simulations de ces deux espéces pour

ces nouveaux flux sont données en figure 4.29 B et C.

Ces flux paraissent bien faibles au vu de ceux donnés dans Dalsoren et al. (2009). Cepen-
dant, différents éléments sont a prendre en compte afin d’expliquer un tel écart. En effet, les
simulations de NO, et SO, s’appuient sur celle de CO. Or, il est possible que d’autres ajuste-
ments soient apportés pour améliorer la simulation du CO, notamment concernant la distance
a l'avion ou la hauteur d’injection des particules. De plus, dans la catégorie des cargos existe
encore un total de 11 sous-catégories de bateaux classés selon leur utilité et disponibles dans
Dalsoren et al. (2009). Avec FLEXPART, trois sous-catégories, considérées comme les plus
pertinentes pour la région, sur les 11, ont été testées. Par conséquent, sans connaitre le type de
bateau, les simulations des trois especes étudiées nécessiteraient de tester différentes hauteurs
d’injection ainsi que différentes distances au bateau, le tout pour les 11 catégories fournies.
Ce travail est aussi basé sur ’hypothese que le bateau serait de la catégorie des cargos d’apres
Marine Traffic. Or, pour aller au bout de I’'étude, la méme étude devrait étre effectuée pour
les bateaux ne faisant pas partie de cette catégorie. Ainsi, le résultat des simulations dépend

de la combinaison entre trois facteurs (hauteur d’injection, distance avion-bateau, type de
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Figure 4.29 — Comparaison des mesures de (A) CO avec SPIRIT, (B) NO, avec le mini-

DOAS et (C) SO, avec le CI-ITMS avec les simulations FLEXPART pour un flux de CO

de 42 kT /an, 0,7 kT /an pour NO, (flux réajusté) et 1,53 kT /an pour SO, (flux réajusté) et
pour les 7 points de relargage des particules (RP).

bateau). La combinaison montrée dans cette partie fonctionne donc pour CO mais d’autres
combinaisons seraient envisageables pour SO, et NO,. Finalement, cet important travail n’a
pas pu étre achevé durant cette these mais une ébauche des premiers résultats est présentée
ici.

Cette étude reste limitée du fait que la campagne n’était pas ciblée pour un tel travail et se
base donc sur trop d’hypotheses. Elle permet néanmoins de confirmer une pollution par un
bateau bien que des incertitudes existent sur la hauteur d’injection, la distance avion-bateau
et les flux d’émission. D’autres vols de la campagne SHIVA présentent des pics laissant aussi
penser a une pollution par bateau mais qui ne seront malheureusement pas étudiés plus en
détail a cause de ces mémes limitations. Une idée permettant d’exploiter au maximum les
données d’une campagne non ciblée serait de calculer les rapports d’émission de secteur spé-
cifique (comme le secteur maritime). Un rapport d’émission permet de comparer I’émission
d’une espece d’intérét X a une espeéce de référence Y, CO et CO, étant couramment utilisés
(Andreae and Merlet, 2001). Pour cela, ces rapports sont obtenus en divisant la concentation

en exces de X par la concentration en exces de Y, 'exces étant la différence entre la valeur
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mesurée dans le panache et la valeur ambiante. Ces rapports d’émission auraient été obte-
nus au préalable a partir des mesures d’une campagne ciblée. La comparaison des rapports

d’émission permettrait alors d’aider a la discrimination des pics des campagnes non ciblées.

4.2.4 Observation au coeur d’un panache de pollution de feux de biomasse

L’étude préliminaire menée dans le cadre du projet DACCIWA montre 'importance du
transport & longue distance de feux de biomasse de large ampleur sur la qualité de l'air au
niveau régional. L’étude qui suit a pour but de montrer I'observation d’un feu de biomasse
dit « local ».

Nous avons vu en section 4.2.2.2 que le plus grand nombre de feux détectés durant la campagne
SHIVA était dans la région du Mékong et au nord de I’Australie. Durant plusieurs vols, des
pics de CO ont pu étre mesurés laissant penser a une pollution par des feux de biomasse.
L’identification de ces feux influencant les mesures de la campagne est possible en utilisant
une combinaison entre les observations et les simulations du modele FLEXPART. De plus,
des simulations de rétro-trajectoires par FLEXPART ont été effectuées afin de déterminer
les régions d’origine des masses d’air le long de la trajectoire des vols et de calculer les
contributions de SO,, CO et NO, (voir niflheim.nilu.no/SabinePY/SHIVA_post.py). Ces
simulations, fournies par le Norwegian Institue for Air Research au cours du projet SHIVA,
utilisent les champs de vent du centre européen ECMWF avec une résolution de 1°x1°. Nous
utilisons, pour la suite, uniquement les simulations pour les feux de biomasse. Les émissions
de CO par les feux de biomasse ont été obtenues en combinant différents parametres (Stohl
et al., 2007). Tout d’abord, les points chauds des mesures de MODIS sont localisés et les
émissions sont calculées en supposant une aire briilée de 180 ha par détection de feu. Le
calcul des émissions dépend ensuite d’une paramétrisation basée sur la biomasse disponible,
la fraction de biomasse réellement briilée, les facteurs d’émissions et le type de végétation.
La résolution de la grille de sortie FLEXPART pour le domaine global est de 1°x1° et de
0,5°x0,5° pour la grille imbriquée centrée sur la zone d’intérét. Le tableau 4.8 regroupe, pour
tous les vols de la campagne, les mesures du CO par 'instrument SPIRIT et le calcul de la
contribution du CO par les feux de biomasse calculée avec FLEXPART (voir section 4.2.2.1).

Pour chaque vol, l'origine des feux et ’age des émissions sont également donnés.

Le tableau 4.8 montre que, pendant toute la campagne, les feux d’Australie ont contribué
a hauteur de 3-10 ppbv de CO pour les vols du 26 novembre et du 11 décembre et a hauteur
de 25 ppbv de CO pour le vol du 19 novembre (vol a). Les feux du Vietnam ont contribué a
hauteur de 2 ppbv au CO total mesuré. La contribution la plus forte est due aux feux locaux

de I'lle de Bornéo.

Le feu situé pres de Miri (nord de I'ile de Bornéo, 4°S, 114°E) qui a débuté le 21 novembre
a affecté plusieurs vols (21, 22, 23 novembre et 7 et 9 décembre a et b) avec une contribution
de CO allant de 12 a 140 ppbv, d’aprées les simulations FLEXPART. La figure 4.30 montre

deux photos prises a travers le hublot du Falcon durant ’atterrissage le 21 novembre et le 7


niflheim.nilu.no/SabinePY/SHIVA_post.py
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Age des  Contribution des feux Vmr CO
Date Origine
émissions au CO (FLEXPART) (SPIRIT)
16/11 Nord de Bornéo 7 jours 10-14 ppbv 84 ppbv
Nord de Bornéo
19/11 a <10 jours 19-25 ppbv 88-95 ppbv
Nord de I’Australie
19/11 b Nord de Bornéo, Philippines  1-8 jours >2 ppbv 70-100 ppbv
21/11 Nord de Bornéo 0-3 jours 35 ppbv 198-1970 ppbv
22/11 Nord de Bornéo 0-3 jours 12-95 ppbv 93-148 ppbv
23/11 Nord de Bornéo 0-1 jours 70 ppbv 107 ppbv
Nord de I’ Australie

26/11 a <6 jours >6 ppbv 82 ppbv
Celebes (Indonésie)
Nord de I’ Australie

26/11 b <6 jours >6 ppbv 85 ppbv
Celebes (Indonésie)

02/12 Bornéo, Indonésie <5H jours >2 ppbv 75 ppbv
07/12 a Nord de Bornéo 0-1 jour 140 ppbv 205 ppbv
07/12 b Nord de Bornéo 0-3 jours 22-43 ppbv 134-220 ppbv

08/12 - <3 jours >2 ppbv 145 ppbv

Nord de Bornéo 2-3 jours 5-16 ppbv
09/12 a 130 ppbv
Viét Nam, Chine <8 jours >2 ppbv
Nord de Bornéo 2-3 jours 5-16 ppbv
09/12 b 130 ppbv
Viét Nam, Chine <8 jours >2 ppbv
11/12 a Nord de I’Australie <8 jours 3-10 ppbv 104-155 ppbv
11/12 b Nord de I’Australie <8 jours 3-10 ppbv 104-155 ppbv
Tableau 4.8 — Liste des vols avec la contribution des émissions de feux et leur origine,

déduites par FLEXPART, & comparer aux pics de mesures de CO par SPIRIT.
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décembre. Les photos laissent a penser que le feu pres de Miri affectant les mesures est di
a la déforestation ou a des pratiques agricoles. En effet, en reliant ces photos avec la figure
4.21, il apparait que ce feu se situe proche d’une zone de plantations de palmiers a huile, bien

que des foréts équatoriales se situent aussi a proximité.

A

Figure 4.30 — Photo du feu du 21 novembre 2011 (A) et du 7 décembre (B) a travers le
hublot du Falcon et point chaud du satellite de la NOAA détecté le 21 novembre.

Au niveau des résultats de la campagne aéroportée, ce feu a affecté les mesures de plusieurs
décollages et atterrissages de I'avion tels que les vols des 21, 22 et 23 novembre et les 7 et 9
décembre 2011. Au niveau du 21 novembre 2011, des concentrations particulierement élevées
de CO, CH, et O5 (figure 4.31) ont été mesurées correspondant & un sondage direct du
panache du feu de Miri. Il n’a pas été possible d’avoir des mesures de NO, et de HCHO ce
jour-la du fait d’'une panne de l'instrument. Les mesures de SO, ne présentent aucun pic.
Les mesures de CO montrent 3 zones d’augmentation de CO. Le 1°* pic et le 3°m¢
situant respectivement entre 10,13h UTC et 10,22h UTC et entre 10,27h UTC et 10,32h UTC,
montrent des augmentations de CO entre 100 ppbv et 200 ppbv par rapport a la valeur de
fond de 90 ppbv. Le 2°™¢ pic, entre 10,23h UTC et 10,27h UTC, montre des augmentations

beaucoup plus spectaculaire de CO allant jusqu’a 1,9 ppmv par rapport a la valeur de fond.

pic, se

Comme le montre la figure 4.31, tous les pics de CO sont directement corrélés avec des
augmentations de la valeur de fond de I'0zone. Ces résultats montrent la production d’ozone
au sein du panache du feu de biomasse. Ainsi, pour un panache proche de la source, donc
datant de moins de 1h, le ratio AO5/ACO varie entre 0,07 et 0,01 selon le pic considéré.
Il est démontré que ce ratio augmente avec I’dge du panache (Jaffe and Wigder, 2012) et
principalement dans la premiére heure d’émission (Yokelson et al., 2009). Des ratios similaires

ont été mesurés pour des panaches jeunes (moins de 1h) au niveau du sud du Mexique pour
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des feux de déforestation et de résidus de culture (Yokelson et al., 2009).
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Figure 4.31 — Mesures d’Oz par l'instrument UV-O3 et mesures de N,O, CO et CH, par
Pinstrument SPIRIT le 21 novembre 2011, deuxiéme partie du vol.

Ce feu ayant impacté beaucoup de vols, le travail concernant les rapports AO;/ACO
suivant I’dge du panache va étre poursuivi afin de compléter la littérature existante sur ces
rapports pour les feux. Ainsi, le premier travail va consister a déterminer I’age du panache

avec FLEXPART pour ensuite pouvoir calculer ce rapport.

4.3 Conclusions

En s’appuyant a la fois sur les mesures et sur la modélisation, il a été montré que les
émissions par bateau peuvent étre détectées par des mesures rapides en avion pour les deux
zones d’étude. Bien que ces émissions restent ponctuelles, notamment au niveau du golfe de
Guinée ou aucune augmentation de fond des polluants due & un couloir maritime n’a été
mesurée, elles sont néanmoins susceptibles d’atteindre les cotes et donc s’ajoutent aux émis-
sions anthropiques locales. L’étude menée spécifiquement sur les plateformes pétrolieres a
montré que le flux d’émission de l'inventaire choisi était sous-estimé. Un flux réajusté a été
nécessaire afin de minimiser I’écart entre les mesures et les simulations. Mais le flux n’est pas

le seul parametre a prendre en compte, 'estimation de la hauteur d’injection des émissions
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est un parametre tout aussi important pour déterminer la dispersion d’un panache. L’étude
est limitée par le modele, les mesures et les incertitudes sur les calculs de flux et de hauteurs
d’injection et montre que plus d’informations sont nécessaires afin de limiter les incertitudes
dans les inventaires et ainsi mieux quantifier I'impact des émissions des plateformes. Enfin,
chacune de ces deux campagnes s’est vue impactée par des émissions dues & des feux de
biomasse. Pour le cas de I’Afrique de 1’Ouest, six vols ont permis de mesurer des augmenta-
tions de polluants dans la troposphére libre. Les simulations de rétro-trajectoires ont mis en
évidence le transport des émissions de feux de biomasse d’Afrique centrale jusqu’aux pays du
golfe. Tandis que pour la Malaisie, la plupart des vols impactés 'ont été par des feux locaux.
L’ensemble de ces résultats confirme la diversité des émissions de ces pays émergents. Enfin,
il est évident que I’étude de la qualité de ’air dans ces zones ne se limite pas a I'étude des
émissions locales mais doit aussi prendre en compte 'apport des émissions plus lointaines par
le transport.

Les travaux préliminaires présentés dans ce chapitre vont étre poursuivis et feront 1’objet
de futures publications. Des mesures de rapports d’émission en fonction du type de com-
bustion sont nécessaires afin de construire les inventaires régionaux bottom-up permettant
d’estimer I'impact des émissions anthropiques sur le climat et la santé. L’approche bottom-
up consiste a intégrer des mesures d’émission locales dans un modele pour les extrapoler a
I’échelle globale. Un rapport d’émission permet de comparer I’émission d’une espece d’intérét
a une espece de référence, CO dans notre cas. Ainsi, la caractérisation des sources telles que
les feux de biomasse, le trafic maritime ou le processus de torchage des plateformes permet-
tra d’enrichir les bases de données des rapports d’émission. De méme, pour les feux mesurés
lors des deux campagnes, la détermination de ’Age des panaches va permettre d’enrichir la
littérature sur le rapport AO3;/ACO. Au niveau de la modélisation, certaines améliorations
peuvent étre apportées. Pour les feux, 'utilisation de la hauteur d’injection fournie par GFAS
pourrait étre couplée aux sorties de FLEXPART afin d’estimer une hauteur en chaque point
de grille et éviter ainsi une surestimation des émissions. Pour le torchage, I'utilisation du
modele FLEXPART-WRF pourrait permettre une meilleure représentation des conditions de

la couche limite et ainsi améliorer la simulation des pics.

% >k






Conclusion et

perspectives

Conclusion générale

Ce travail de these a été consacré a la caractérisation des sources de pollution gazeuse
dans le bassin méditerranéen, au large de I’Afrique de I’Ouest et en mer de Chine du
sud en se basant sur des mesures en avion et sur la modélisation. La majeure partie des
mesures utilisées est basée sur un instrument commun aux trois campagnes, le spectrometre
infrarouge SPIRIT. L’instrument a été développé au LPC2E pour mesurer les gaz a effet de
serre et polluants se trouvant a 1’état de traces dans I’atmosphere. Le premier déploiement
du SPIRIT a eu lieu lors de la campagne SHIVA en 2011 et a permis la mesure de CO, CO,,
CH, et N,O. Il a de nouveau été utilisé lors de la campagne GLAM en 2014 pour mesurer
les mémes espéces. Sa derniére utilisation en campagne de terrain s’est déroulée lors de
DACCIWA. 1l a permis la mesure de CO, NO,, CH, et N5,O. Le traitement des données de
la campagne GLAM a mis en évidence la nécessité de changer de laser pour CH, et N,O afin
d’obtenir des absorptions plus fortes. La mesure de NO, a été privilégiée sur celle de CO,
durant DACCIWA. En effet, NO, est une espece intéressante a mesurer lorsque l'on sait
que les vols sont planifiés pour mesurer des émissions de bateaux et plateformes pétrolieres.
De plus, un instrument PICARRO a bord de l'avion devait mesurer CO,. Il était donc
intéressant de diversifier les mesures. Malheureusement, le PICARRO n’a pas été en état de
fonctionner durant toute la campagne et aucune mesure de CO, n’est donc disponible.

Ce travail de theése a été également l'occasion de mettre en place le modele de trans-
port lagrangien FLEXPART (FLEXible PARTicle) au LPC2E et de tester son intérét
pour linterprétation des mesures en avion. Des simulations ont ainsi permis d’analyser
le transport des masses d’air et de déterminer leur origine géographique afin de carac-
tériser les sources de pollution. Nous avons commencé par utiliser ce modeéle en nous
appuyant sur les données météorologiques du centre européen de prévisions a moyen terme
ECMWEF. 1l est aussi couplé avec des inventaires d’émission afin de simuler la contribu-
tion d’un type d’émission (feux de biomasse, anthropique) d’une espéce aux mesures. Au

fil des campagnes, FLEXPART a montré sa capacité a reproduire des événements spécifiques.
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La région méditerranéenne constitue une sorte de laboratoire naturel en étant soumise
a différentes sortes de pollution naturelle et anthropique et en étant a la transition de
différents climats. Il s’agit donc d’une région vulnérable aux changements climatiques,
propice aux études sur la caractérisation des sources gazeuses. Durant la campagne GLAM,
deux vols ont été particulierement impactés par des augmentations des polluants CO et
Og corrélés a une augmentation du nombre de particules et une diminution de I'humidité
relative dans la moyenne et haute troposphere. Les simulations & 1’aide de FLEXPART ont
été nécessaires pour retracer l'origine de cette pollution et calculer la contribution aux CO et
BC des feux de biomasse. L’origine des masses d’air polluées a été attribuée, dans un cas au
continent nord-américain, et dans l'autre cas a la Sibérie avec transport et nouvel apport en
polluants au niveau du Canada. Apres ajustement de parametres propres au modeéle ou aux
inventaires d’émission, il a été montré que la pollution mesurée dans le bassin méditerranéen
(BM) était due a des émissions de feux de biomasse au niveau des régions sources. Le
transport transatlantique d’émission de feux depuis le continent nord-américain vers le
BM avait été évoqué dans des études précédentes, impactant aussi la troposphere ailleurs
en Europe. Ces études montrent des panaches mesurés depuis la basse jusqu’a la haute
troposphere, ou l'on situe le pic de notre étude de cas mesuré a 9,7 km. Cela montre que
le transport d’émission depuis le continent nord-américain peut affecter différents niveaux
de la troposphére au-dessus du BM. Le transport depuis la Sibérie vers le BM en passant
par le Canada est moins documenté. Une fois encore, le transport intercontinental, long de
12 jours, incluant du transport transpacifique puis transatlantique avec rechargement en
émission de feux de la masse d’air au-dessus du Canada, est a l’origine d’'une augmentation
des concentrations sur le BM. Ce résultat montre jusqu’a quel point ’atmosphére du
BM peut étre affectée par le transport a longue distance de polluants. Ces feux étant
récurrents en été a la fois en Sibérie et au niveau du nord de I’Amérique, il serait intéres-
sant, dans le futur, de quantifier la fréquence d’occurrence de ces événements et d’étudier

avec un modele de chimie transport 'impact de ces feux sur les concentrations d’ozone du BM.

Le dernier chapitre présente les premiers résultats des campagnes SHIVA et APSOWA.
La campagne DACCIWA, initialement prévue en 2015, a été décalée a 2016 pour des raisons
de sécurité sanitaire du fait du virus Ebola qui a sévi en Afrique, repoussant d’autant le
début de ’étude. Les mesures de la campagne SHIVA ont donc été étudiées pour préparer
APSOWA et prendre en main les outils qui allaient étre nécessaires pour ’étude des mesures
de APSOWA (prise en main du SPIRIT, prise en main de FLEXPART, aperc¢u des inventaires
a disposition pour ’étude, amélioration du rendu des sorties FLEXPART, ...). Les mesures
de la campagne SHIVA se sont avérées intéressantes puisqu’elles présentaient des pics bien
marqués de pollution. Bien que la campagne n’était pas dédiée initialement a 1’étude des
émissions anthropiques de la Malaisie et que les vols du Falcon n’étaient donc pas ciblés,

rendant le travail plus difficile, les mesures ont tout de méme permis de mettre en évidence



Conclusion et perspectives 145

des sources d’émission. La campagne SHIVA s’est donc révélée étre une bonne préparation
a APSOWA du fait des méthodes employées et résultats similaires. Tout cela explique aussi
que ces deux études, toujours en cours, ne sont pas encore completement abouties et feront
I’objet de deux publications pour 2018 : une sur les émissions par les plateformes pétroliéres
au large des cotes des pays du golfe de Guinée et I'autre sur 'impact des émissions de feux
dues a des pratiques agricoles sur des zones de plantation de palmiers a huile. Plus de détails
sur la poursuite de I’étude de ces deux campagnes sont donnés dans les perspectives.

Dans ce chapitre 4, deux zones différentes sont étudiées, I’Afrique de ’Ouest et la Malaisie
mais des similitudes permettent de les rapprocher. En effet, ces régions se trouvent toutes
deux aux latitudes équatoriales, elles possedent un mélange de sources d’émission aussi bien
naturelles (par exemple les émissions océaniques et biogéniques, les feux de végétation) qu’an-
thropiques (villes, trafics routier et maritime, plateforme pétroliére, etc.) et sont toutes deux
des régions émergentes. Plusieurs sources de pollution ont pu étre caractérisées pour les deux
campagnes. Tout d’abord, le trafic maritime. La densité du trafic maritime en mer de Chine
du sud est connue pour étre importante (Streets et al., 1997). Lors de la campagne SHIVA,
un pic de pollution mesuré par les instruments & bord de I'avion laissait penser a des émis-
sions par un bateau. Apres avoir éliminé d’éventuelles autres sources de pollution, ce pic a pu
étre simulé avec le modele FLEXPART apres plusieurs tests d’ajustement du flux d’émission
et de la distance avion-bateau. Cette étude a permis de montrer que, pour des campagnes
non ciblées, le travail pour remonter a la source d’émission est difficile et nécessite de faire
beaucoup d’hypotheéses. Des campagnes de mesures ciblées sont donc nécessaires pour définir
les rapports d’émission (i.e. la variation de la concentration d’une espéce par rapport a une
espece de référence, ici CO), notamment du trafic maritime, qui pourront ensuite étre cal-
culés et comparés aux mesures des campagnes non ciblées. En Afrique de 1’Ouest, des vols
ont été planifiés afin de mesurer les émissions par les bateaux. Cette planification s’appuyait
sur les émissions des inventaires qui suggerent la présence d’un couloir maritime le long de la
cote autour de 4°N. Un résultat de la campagne a été de montrer que ce couloir ne semble
pas étre aussi important que les inventaires I'indiquent. En effet, les mesures des vols dédiés
montrent quelques pics ponctuels probablement dus aux émissions d’un bateau mais aucune
augmentation de fond des différentes especes n’a été mesurée proche de ce couloir. Cependant,
beaucoup de bateaux sont visibles depuis la plage, au Togo. Leur présence si proche de la ville
signale clairement que les émissions par les bateaux restent néanmoins une source d’émission
pouvant impacter localement la qualité de 'air. Les plateformes pétrolieres émettent aussi
des polluants, lors du processus de torchage, dans I'atmosphere. L’étude menée sur la pla-
teforme FPSO, au large du Ghana, a montré que la simulation d’un panache de plateforme
nécessite de connaitre la hauteur d’injection des émissions et le flux des émissions. Différentes
méthodes ont été testées afin de réduire au minimum ’écart entre les mesures et les simula-
tions. Il en résulte que le flux de l'inventaire utilisé (Deetz and Vogel, 2017) sous-estime les
émissions et que ’écart diminue pour la hauteur d’injection la plus élevée, calculée selon les

parameétres météorologiques. De nombreuses incertitudes sont a prendre en compte dans les
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calculs et l'inventaire, et ’étude est limitée a la fois par la reproduction de la couche limite
par le modele et par les mesures effectuées trop loin et trop haut de la plateforme FPSO.
Une poursuite du travail est donc nécessaire afin de réduire les incertitudes liées a 1’étude et
pouvoir mieux quantifier I'impact de ces émissions.

Enfin, aussi bien en Malaisie qu’en Afrique de ’Ouest, plusieurs vols ayant eu lieu dans la
troposphere libre ont été impactés par des émissions de feux. En Afrique, cette couche de
pollution due aux feux de biomasse avait déja été détectée (Sauvage et al., 2005). Les si-
mulations & 'aide de FLEXPART ont permis de confirmer que cette couche mesurée entre
2 et 4,5 km d’altitude était due aux émissions des feux d’Afrique centrale, phénomeéne bien
connu & cette époque de 'année, qui sont ensuite transportées jusqu’au golfe de Guinée. Pour
les pays du golfe, cette couche de pollution venant des feux d’Afrique centrale n’est pas une
nouveauté, mais cette étude montre qu’il est nécessaire de prendre en compte le transport de
ces émissions afin de comprendre la pollution atmosphérique locale dans les zones urbaines du
golfe. En Malaisie, les simulations FLEXPART ont montré que la contribution la plus forte
peut provenir des feux locaux sur I'ile de Bornéo, dont un feu important mesuré dans une
zone de plantation de palmiers a huile. Bien que locales dans le cas de la campagne SHIVA,
les émissions de feux peuvent étre transportées et affecter d’autres régions et la dégradation
de la qualité de I’air au niveau régional reste peu quantifiée.

L’apport des mesures in situ d’une campagne aéroportée est donc important. L’objectif fi-
nal de DACCIWA ne se limite pas a utiliser les résultats uniquement dans la communauté
scientifique mais bien a diffuser et communiquer ces résultats de fagon ciblée. Une évalua-
tion scientifique complete de la région permettra d’orienter la planification et 1’élaboration
de politiques durables pour I’Afrique de I’Ouest et pour d’autres régions concernées par les
mémes enjeux (Knippertz et al., 2015a). Plus globalement, les résultats de ces campagnes
dans des zones choisies en fonction de leur spécificité (mousson, présence de plateformes
pétrolieres, feux de végétation, ...) sont applicables & d’autres régions présentant les mémes
caractéristiques (autres régions impactées par la mousson par exemple). L’étude des processus
d’interactions physiques et chimiques induits par une grande diversité de sources d’émission

naturelles et anthropiques va permettre d’améliorer les prévisions des modeles climatiques.

Perspectives

Une grande partie des mesures présentées dans ce manuscrit provient de l'instrument
SPIRIT. SPIRIT a déja été déployé avec succes dans différentes campagnes aéroportées.
Grace a l'utilisation d’une cellule optique multi-passage, il s’agit d’un instrument robuste
et polyvalent. En fonction des objectifs scientifiques, les lasers sont facilement modifiables
selon les especes a mesurer. Cependant, des améliorations sont possibles pour augmenter la
qualité des mesures. Pour des espéces tres réactives ou collantes, il faudrait réduire le temps
de résidence dans la cellule et les tuyaux de passage du gaz. Pour cela, 'orifice de la soupape

de régulation de pression pourrait étre augmenté afin que le gaz circule plus rapidement.
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Le temps de résidence du gaz dans I'instrument serait donc réduit sans pour autant réduire
la qualité de la régulation de pression (toujours aussi stable et précisément mesurée). Un
autre aspect est d’améliorer la compatibilité des matériaux en contact avec les gaz. Certains
traitements de surface comme les revétements en silicone amorphe semblent étre en mesure
d’assurer une inertie chimique et de réduire considérablement l’adsorption. Chauffer les
tuyaux de passage du gaz pourrait aussi étre une solution du fait que l’adsorption est
hautement dépendante de la température des parois. Une derniere amélioration consisterait
a thermostater le SPIRIT, c’est-a-dire réguler en température la cellule de mesure, voire
tout le banc optique. Bien que cela n’améliorerait pas la limite de détection, cela devrait
néanmoins considérablement améliorer la précision & long terme et donc permettrait
d’étudier des phénomeénes ayant une faible variabilité spatiale et temporelle. En particu-
lier, cela permettrait d’exploiter les faibles variations relatives de concentrations, devant la

concentration de fond élevée, de CH, et N, O, difficiles a cerner en I’état actuel de I'instrument.

Le chapitre 4 de ce manuscrit ne présente pas des études completement abouties du fait du
report d’un an de la campagne aéroportée DACCIWA. Cependant, le travail ne s’arréte pas la
et la poursuite de I’étude fera ’objet d’une publication en 2018. L’objectif de cette publication
est d’accentuer le travail sur les émissions par le torchage des plateformes pétrolieres. La
premiere étape consistera a utiliser des champs de vent du modele WREF plutét que ECMWE
afin d’avoir plus de niveaux d’altitude dans la couche limite. La trajectoire de I’avion autour de
la plateforme montre que le panache a été traversé plusieurs fois. Mais sur les mesures, chaque
intersection panache-trajectoire n’est pas a l'origine d’un pic selon les variations d’altitude
de lavion. L’objectif est de tester le modele FLEXPART-WREF afin que sa dynamique puisse
reproduire les pics uniquement sur les transects voulus. Une meilleure connaissance de la
combustion de ces processus de torchage permettra aussi d’aller plus loin dans I’étude des
pics mesurés. Dans un deuxiéme temps, une étude similaire & celle de la plateforme sera
appliquée a une raffinerie se trouvant au Ghana. Une estimation du flux d’émission sera
calculée en partant des mesures. Ce flux servira ensuite comme donnée d’entrée au modele
afin de pouvoir simuler le panache de la raffinerie.

Une publication dédiée a ’étude des feux en Malaisie est aussi prévue sur la campagne SHIVA
en 2018. Grace aux mesures effectuées, il est possible de calculer le rapport d’émission d’un
panache récent de feux tropicaux et de le comparer avec ceux disponibles dans la littérature.
Les mesures ont montré que le feu localisé pres de Miri (Bornéo) avait impacté localement
plusieurs décollages et atterrissages de l'avion mais aussi certains vols beaucoup plus loin
de la ville de Miri. Ainsi, une deuxiéme partie de I'article consistera en la détermination de
I’age du panache grace a FLEXPART. Puis, grace a l'utilisation d’un modele régional de
chimie-transport, la chimie au sein du panache sera étudiée et validée dans le modele grace

a la comparaison mesures/simulations.
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ANNEXE
Mesures autour du

couloir maritime

Dans cette annexe sont regroupées les émissions de SO4, CO, NO, et BC par les bateaux
de I'inventaire MACCity en juillet 2016, zoomées sur le golfe de Guinée. Sont aussi présentées
les trajectoires et les mesures des deux autres vols (10 et 14 juillet 2016) ayant longé puis
traversé le couloir maritime identifié par MACCity autour de 4°N. Les trajectoires de ces vols
sont tout d’abord présentées en fonction de l'altitude afin d’identifier ou 'avion est passé le
plus pres du couloir. Dans un second temps, les mesures de CO, aérosols, NO, et SO, sont
données en fonction du temps. Sur chaque graphe, les passages correspondant au moment ou
lavion a volé & basse altitude (trajectoire en bleu foncé) en longeant le couloir (de 2,50°W a

1°W) sont encadrés.
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Figure A.1 — Emissions de SO,, CO, NO, et BC par les bateaux de 'inventaire MACCity
en juillet 2016. Les trajectoires des vols du 7 juillet (en noir), du 10 juillet (en bleu) et du
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ANNEXE
Mesures des vols
impactés par des feux

de biomasse durant

DACCIWA

Dans cette annexe figurent les mesures de tous les vols impactés par des émissions de
feux tout au long de la campagne DACCIWA. Les mesures de CO, Os, aérosols (mesures
uniquement du CPC), CH,, humidité relative (RH) et altitude sont données en fonction du

temps. Sur chaque graphe, la partie grisée sert a identifier les pics dus aux feux de biomasse.
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deaux), humidité relative (en bleu) et altitude (en rouge) en fonction du temps le 29/06,/2016.
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Figure B.2 — Idem & la figure B.1 pour le 06/07/2016.
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180 Annexe

240
1940 |
220+ 1920
200 1900 |
1804 18804
> >
3 1860
S 160 a
= S 1840
O 140 ~ ]
S T 1820
120 1800 -|
100 1780
1760 -|
80 T T T T T T T 1 T T T T T T T 1
105 11.0 115 120 125 130 135 140 145 105 11.0 115 120 125 130 135 140 145
80 120
0] 100
60|
80
50|
z <
S 40 ® 60
Q.
R T
30
o’ W X 40 o
20|
204
10 0
O T T T T T T T 1 0 T T T T T T T 1
105 11.0 115 120 125 130 135 140 145 105 11.0 115 120 125 130 135 140 145
30000 -
12000 -|
25000 -
s 10000 |
Ei 200001
= T 8000~
‘D 15000 >
S S 6000
o 2
8 10000+ X 4000
o
© 5000 J
8 | 2000
J\ h L f
0 S ‘ 0

105 110 115 120 125 13.0 135 140 145 105 11.0 115 120 125 130 135 140 145
Time (h UT) Time (h UT)

Figure B.5 — Idem a la figure B.1 pour le 11/07/2016.



Annexe 181
400 1940
380
360 1 1920 |
340
390 ] 1900 |
300
< 280 ~ 1880+
2 260] )
S 240 g 18601
~ 2201 e
O 5001 7 1840
© 180 © 1820 -
160
140
120 1800 |
1007 T T T T T T T 1 1780 T T T T T T T 1
90 95 100 105 11.0 115 120 125 13.0 9.0 95 100 105 110 115 120 125 13.0
100
120
80|
100 |
604
> ~ 804
2 g
[oX
= 404 )\ T
60
S Moty :
20 \/ 40 -
O T T T T T T T 1 20 T T T T T T T 1
90 95 100 105 11.0 115 120 125 13.0 90 95 100 105 110 115 120 125 13.0
30000 -
12000 -|
25000 1
s 10000 |
E 200001
. T 8000
‘@ 150001 °
S S 6000
° 2
8 10000+ X 4000
o
© 5000 i
g | 2000
.
0 T T T T T T T 1 O T T T T T T T 1
90 95 100 105 11.0 115 120 125 130 9.0 95 100 105 110 115 120 125 130
Time (h UT) Time (h UT)
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ANNEXE
Simulations
FLEXPART des feux de

biomasse durant

DACCIWA

Cette annexe présente les simulations effectuées avec FLEXPART afin de déterminer
l'origine de la couche d’émissions par les feux de biomasse mesurée durant la campagne

DACCIWA. Sont présentées, pour chaque jour de vol impacté et pour chaque pic :

— les cartes de sensibilité aux émissions : les rétro-trajectoires sont effectuées 20 jours en
arriere a partir du jour du vol. Les cartes montrées correspondent au moment du pic

mesuré (voir annexe B)

— les cartes de contribution au CO par les feux de biomasse : ces cartes sont issues du
couplage entre la sensibilité aux émissions et les émissions journaliéres de l'inventaire
GFAS pour I’année 2016

— les cartes de contribution du CO anthropique : ces cartes sont issues du couplage entre
la sensibilité aux émissions et les émissions annuelles globales de l'inventaire EDGAR

pour 'année 2008 et I'inventaire DACCIWA centré sur I’Afrique pour I'année 2015.
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Figure C.1 — (A) Représentation de la sensibilité aux émissions, (B) représentation de

la contribution du CO par les feux de biomasse par I'inventaire GFAS, (C) représentation

de la contribution du CO anthropique par l'inventaire EDGAR et (D) représentation de la

contribution du CO anthropique par I'inventaire DACCIWA pour le vol du 29/06/2016. La
croix noire désigne 'emplacement de I’avion.
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Figure C.3 — Idem & la figure C.2 pour le 07/07/2016.
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Figure C.4 — Idem a la figure C.2 pour le 10/07/2016.
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Vanessa BROCCHI

Caractérisation de sources de pollution troposphérique en régions
méditerranéenne et ouest-africaine par mesures in situ en avion et
modélisation

Résumé :

L’étude de la pollution troposphérique inclut I'étude des gaz traces provenant de sources anthropiques
diverses, dont I'impact varie de I'échelle locale a globale. Pour caractériser cette pollution, il est nécessaire
de mesurer avec précision les concentrations en polluants. Dans le cadre de projets européens, trois
campagnes aéroportées ont été conduites, dans le bassin méditerranéen, en Afrique de l'ouest et en
Malaisie, pour mesurer différents types de polluants grace, entre autres, a un spectromeétre a lasers
infrarouges, SPIRIT, capable de mesurer rapidement en ligne de faibles variations de NO, et CO. Les jeux
de données de ces gaz traces (et d’autres) ont été combinés avec un modéle lagrangien de dispersion de
particules, FLEXPART, pour identifier différentes sources de pollution locales et régionales de I'air. Cette
thése présente ainsi les mesures et le travail de modélisation entrepris afin de définir les sources de
pollution de chaque région. Il a été montré que le bassin méditerranéen a été impacté, de la moyenne a la
haute troposphére pendant I'été, par des émissions de feux de biomasse venant de Sibérie et du continent
nord-américain. Les régions ouest-africaine et malaisienne sont aussi impactées par des émissions de feux
de biomasse transportées depuis I’Afrique centrale dans le premier cas, et de feux locaux dans le second.
En outre, ces régions sont influencées par des émissions provenant de I'exploitation du pétrole et du trafic
maritime. FLEXPART a été utilisé afin d’identifier I'origine des pics de pollution mesurés au cours des
campagnes. Nous avons ainsi montré que les conditions atmosphériques, qui définissent la hauteur
d’injection du panache de la plateforme pétroliére, ainsi que le flux d’émission sont des paramétres clés
dans la caractérisation des mesures par le modéle.

Mots clés : gaz traces, troposphére, transport a longue distance de pollution, modélisation atmosphérique
lagrangienne, mesures in situ en avion, spectrométrie laser, feux de biomasse, torchage, trafic maritime

Characterisation of tropospheric pollution sources in the Mediterranean
and West African regions by airborne in situ measurements and
modelling

Summary :

The study of tropospheric pollution includes the study of trace gases coming from various anthropogenic
sources that can impact scales ranging from local to global. To characterise this pollution, it is necessary to
be able to measure with precision pollutant concentrations. Within the frame of European projects, three
airborne campaigns in the Mediterranean Basin, in West Africa and in Malaysia were conducted to measure
different types of pollutants thanks to, among others, an infrared laser spectrometer, SPIRIT, able to rapidly
measure on-line small variations in NO, and CO. The data sets of these trace gases (and others) have been
combined with a Lagrangian model of particle dispersion, FLEXPART, to fingerprint different sources of local
and regional air pollution. Thus, this thesis presents the measurements and the modelling work undertaken
in order to define the sources of pollution of each region. It has been shown that the Mediterranean Basin
was impacted, in the mid to upper troposphere during summer, by biomass burning emissions coming from
Siberia and the Northern American continent. West African and Malaysian regions are also impacted by
biomass burning emissions transported from central Africa in the first case, and from local fires in the
second. In addition, those regions are influenced by emissions coming from oil exploitation and maritime
traffic. FLEXPART was used in order to identify the origin of the pollution peaks measured during the
campaigns. It has been shown that atmospheric conditions, which define the injection height of the oil
platform plume, and also the emission flux are key parameters in the characterisation of the measurements
by the model.

Keywords: trace gases, troposphere, long-range transport of pollution, Lagrangian atmospheric modelling,
aircraft in situ measurements, laser spectrometry, biomass burning, flaring, maritime traffic
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