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Mots clefs :

Résumé : les conditions & la surface de Vé-
nus sont infernales : température de plus de
400 °C, pression atmosphérique 90 fois celle sur
Terre dans une atmosphére composée & 96 % de
dioxyde de carbone. Une particularité de cette
planéte est la couche opaque nuageuse de 20 km
d’épaisseur qui couvre toute la planéte.

Les nuages ont un réle crucial pour le trans-
fert de rayonnement, la dynamique atmosphé-
rique, dans le cycle de certaines espéces chi-
miques comme le soufre et plus généralement
pour le climat de Vénus. Malgré de nombreuses
missions spatiales consacrées & cet astre de-
puis 1961, il y a peu de mesures in-situ. Les
couches basses des nuages sont difficiles & étu-
dier par satellite, par conséquent il existe encore
de nombreuses questions au sujet des nuages :
leurs propriétés et leurs impacts radiatifs, dy-
namiques et chimiques sont mal contraints.
Composées majoritairement d’acide sulfurique
en solution, les particules sont supposées sphé-
riques et liquides et composent des nuages éta-
lés verticalement entre 50 et 70 km d’altitude
environ, entourés par des brumes entre 30 et
50 km et au-dessus de 70 km. Les goutte-
lettes ont été classées, d’aprés des observations,
en trois modes en fonction de leur taille et
de leur composition : les modes 1 et 2 res-
pectivement pour les petites (r = 0.2 um) et
moyennes particules (r = 1.0 pm), et un troi-
siéme mode qui contiendrait les plus grandes
particules (r = 3.5 pm). Ce dernier mode,

Modélisation, Nuages, Vénus, Microphysique, Méthode des moments

qui a été détecté par la sonde Pioneer Venus,
demeure de composition et d’existence incer-
taines, et il n’est pas pris en compte dans notre
étude.

Afin de compléter et de mieux comprendre les
données obtenues par 1’observation spatiale, un
modeéle modal de microphysique, nommé MAD-
Muphy (Modal Aerosol Dynamics with Micro-
physics), a été développeé. L’objectif est d’inté-
grer MAD-Muphy dans le modéle de climat glo-
bal vénusien (IPSL-VGCM), il faut donc limiter
le nombre de variables que le VGCM doit suivre
dans le temps et 'espace (également appelé tra-
ceurs). La méthode des moments est déja utili-
sée dans les GCM de Titan et de Mars et consti-
tue un bon compromis entre la précision des
résultats et le temps de calcul. MAD-Muphy
est donc basé sur cette représentation pour une
pression et une température définies pour une
couche de l'atmospheére (ou 0D). La thése pré-
sentée ici détaille le développement des expres-
sions mathématiques des équations de la mi-
crophysique avec les moments, présente le nou-
veau modeéele MAD-Muphy ainsi que les hypo-
théses qui ont été nécessaires pour son dévelop-
pement. Tout d’abord, nous déterminerons le
temps caractéristique de chaque processus mi-
crophysique et nous étudierons leur comporte-
ment en 0D. Ensuite, nos résultats seront com-
parés avec ceux du modéle sectionné SALSA
en 0D.

Université Paris-Saclay
Espace Technologique / Immeuble Discovery
Route de ’Orme aux Merisiers RD 128 / 91190 Saint-Aubin, France



PARIS-SACLAY

ECOLE DOCTORALE

Astronomie
et Astrophysique
d’'ile-de-France

universite

Title : Development of a microphysical cloud model for the IPSL Venus

Global Climate Model.

Keywords :

Abstract : The conditions on the surface of
Venus are infernal: temperature of more than
400 °C, 90 times the Earth’s atmospheric pres-
sure in an atmosphere composed of 96 % of car-
bon dioxide. A distinctive characteristic of this
planet is the 20 km thick opaque cloud layer,
which enshrouds the planet.

Clouds have a crucial role in radiative trans-
fer, atmospheric dynamics, in the cycle of some
chemical species like sulphur and more gene-
rally in the climate of Venus. Despite the nu-
merous space missions devoted to this object
since 1961, there are few in-situ measurements.
The lower cloud layers are difficult to study
by satellite, so there are still many questions
about clouds: their properties and their radia-
tive, dynamic and chemical impacts are poorly
constrained.

Predominantly composed of sulphuric acid so-
lution, the particles are supposed to be sphe-
rical and liquid and compose the clouds that
are vertically spread between approximately 50
and 70 km of altitude, surrounded by hazes bet-
ween approximately 30 and 50 km and above
70 km. Based on observations the droplets have
been classified into three modes according to
their size and composition: modes 1 and 2 res-
pectively for small (r = 0.2 um) and medium
particles (r = 1.0 pum), and a third mode that

Modeling, Clouds, Venus, Microphysics, Moment method

would contain the largest particles (r = 3.5 ym).
The latter mode, which has been detected by
the Pioneer Venus probe, remains uncertain in
composition and existence, and is not taken into
account in our study.

To complete and better understand the obser-
vational data, a modal microphysical model,
called MAD-Muphy (Modal Aerosol Dynamics
with Microphysics), has been developed. The
goal is to integrate MAD-Muphy into the ve-
nusian global climate model (IPSL-VGCM), so
we must limit the number of variables that the
VGCM must follow in time and space (also cal-
led tracers). The moment method is already
used in the Titan and Mars GCMs and is a good
compromise between the accuracy of the results
and the computation time. MAD-Muphy is the-
refore based on this representation for a pres-
sure and a temperature of one atmospheric layer
(or 0D). The thesis presented here details the
derivation of the mathematical expressions of
the microphysical equations with moments, pre-
sents the new MAD-Muphy model as well as the
hypotheses that were necessary for its develop-
ment. We will first determine the characteristic
timescale of each microphysical process and we
will study their behaviour in 0D.

Then, our results will be compared with those
of the SALSA sectional model in 0D.

Université Paris-Saclay

Espace Technologique / Immeuble Discovery

Route de ’Orme aux Merisiers RD 128 / 91190 Saint-Aubin, France




Altitude (km)

L"acide sulfurique est créé
par production photochimique.

Température (°C) (K)

La vapeur se transforme
en gouttelettes.

70 2
NUAGE SUPERIEUR
Les gouttelettes grossissent
puis sédimentent.

La vapeur se diffuse vers le haut.

56 -
NUAGE MEDIAN
Les gouttelettes sont classées par
taille en différents «modes».

mode 2 ?nnh:l

50 :
NUAGE INFERIEUR A=l4um = Rs3pm

Les gouttelettes tombent .
s'évaporent avant de toucher le sol

BRUME INFERIEURE

LES NUAGES DE VENUS

Connaissances et hypothéses sur la microphysique des nuages de Vénus. Les particules semblent se former dans la brume
supérieure, ot l'acide sulfurique est produite par photochimie. Les processus de croissance (coagulation et condensation) ont
probablement lieu dans les trois couches nuageuses. Ensuite, les gouttes tombent par sédimentation et s’évaporent en-dessous de
40 km. Les vapeurs sont transportées par diffusion verticale Schéma réalisé par Flavie Roux dans le cadre d’une collaboration
avec I’Ecole Estienne. (Conseillere scientifique : S.Guilbon)
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Vénus :

Terre

la jumelle diabolique de la
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Observée depuis les babyloniens, presque deux milles ans avant notre ere, Vénus est le deuxieme
astre le plus brillant de notre ciel nocturne, apres la Lune (figure 1.1). C’est certainement la raison
pour laquelle elle est présente dans de nombreuses croyances et mythologies a travers les dges et les
continents : de la Chine a I’Amérique du Sud en passant par la Grece, de la mythologie romaine a

la culture Maya. La deuxiéme planéte de notre systéme solaire doit son nom définitif aux romains :

Vénus, déesse de 'amour, de la séduction et de la beauté.

A travers ce chapitre, je vais vous présenter I’'objet céleste qui a attisé ma curiosité.
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CHAPITRE 1. VENUS : LA JUMELLE DIABOLIQUE DE LA TERRE

Fi1G. 1.1 — Vénus vue au-dessus de la Terre depuis la Station Spatiale Internationnale (ISS). Crédits JAXA.

1.1 Caractéristiques générales

Cette plancte tellurique ressemble pour beaucoup a notre planéte, de part sa taille qui fait 95 %
du diameétre de la Terre et de sa masse représentant 82 % de celle de la planeéte bleue. Elle est
en revanche 30 % plus proche du Soleil que la Terre, le flux solaire recu est donc plus important
(tableau 1.1). En I’absence de lune, la masse et la densité de Vénus sont difficiles a déterminer. Afin
d’obtenir les valeurs présentées dans le tableau 1.1, Vénus a été associée a une planete rocheuse avec

une structure interne comparable a celle de la Terre.

Malgré ces similitudes, Vénus reste tres différente de notre planete, en commencant par ses
caractéristiques orbitographiques. Sa période de rotation, c’est a dire un tour complet sur elle-
méme, est de 243 jours terrestres et sa lente vitesse orbitale d’environ 35 km/s entraine un tour
complet autour du Soleil en 224,7 jours terrestres. Le jour solaire (du lever au coucher du Soleil) est
de 116,75 jours terrestres (figure 1.2). Les repéres temporels ne sont donc pas les mémes que chez

nous puisqu’une année sur Vénus vaut environ 1,93 jours solaires vénusiens (tableau 1.1).
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F1G. 1.2 — Heures vénusiennes en fonction de la période orbitale de la planéte. Crédits NASA.

Une autre particularité de Vénus est son obliquité de 177,36° qui est a l'origine de sa rotation

rétrograde allant d’est en ouest (Goldstein et al., 1964). Vénus tourne donc dans le sens inverse de
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la Terre. L’hypotheése d’un gros impacteur frappant Vénus t6t dans son histoire pourrait expliquer
son basculement. Une autre hypotheése plus complexe présentée par Correia and Laskar (2003),
propose une rotation qui s’est ralentie jusqu’a ’arrét complet avant de tourner dans le sens inverse.
Cette inversion serait due aux forces de marées gravitationnelles du Soleil combinées a des marées
thermiques de I’atmospheére de Vénus et des frictions dans la structure interne de la planete entre le
noyau, la crotite et le manteau. L’obliquité de cet astre couplée a la faible excentricité de son orbite
la rendant quasi-circulaire, entrainent ’absence de saisons sur Vénus. En revanche, des variations
diurnes sont observées. Notons enfin qu’il n’y a pas d’aplatissement de la planete aux pdles du fait

de sa lente rotation a I’équateur qui est actuellement de 6,52 km/h.

Le surnom de jumelle diabolique de la Terre vient des conditions extrémes de cette planete.
L’atmosphere dense de Vénus est composée a 96,5 % de dioxyde de carbone et la pression atmo-
sphérique au sol est cent fois supérieure a celle de notre planete. L’effet de serre sur Vénus est donc
conséquent, le dioxyde de carbone est en effet transparent au flux solaire visible mais opaque au
flux infra-rouge émis par le sol. L’atmosphére est ainsi réchauffée. De plus, Vénus est entierement
recouverte de nuages d’une vingtaine de kilometres d’épaisseur qui sont majoritairement compo-
sés d’acide sulfurique. L’opacité des nuages entraine une diminution du flux solaire incident ce qui
permet de refroidir 'atmospheére. L’effet de serre combiné a la présence des nuages engendrent une
température au sol d’environ 462°C (ou 735 K). Il est a noter que le point de fusion du plomb avoi-
sine les 330°C. Nous verrons par la suite que ces conditions constituent un défi dans ’exploration

spatiale de la planéte.

Caractéristiques Vénus Terre
Distance au Soleil (UA) 0,72 1
Constante solaire (W/m?) 3140 1361
Excentricité (°) 0,0068 0,0167
Obliquité (°) 177,36 23,44
Rayon (km) 6051,80 6378,10
Masse (10?4 kg) 4,87 5,97
Densité (kg/m?) 5250 5520
Gravité (m/s?) 8,87 9,81
Pression au sol (bar) 92 1
Température au sol (K) 735 280
Jour sidéral (jours terrestres) 243j 1 (23,93h)
Année (jours terrestres) 224,69 365,25

TAB. 1.1 — Caractéristiques de Vénus comparées a celles de la Terre.

A sa surface (figure 1.3), de nombreuses structures géologiques traduisent une activité volca-
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CHAPITRE 1. VENUS : LA JUMELLE DIABOLIQUE DE LA TERRE

nique passée et peut-étre récente (Shalygin et al., 2015). En revanche, trés peu de cratéres sont
répertoriés. Cette faible cratérisation serait due a un resurfagage global de la planeéte datant de
plusieurs centaines de millions d’années. Des bassins et deux hauts plateaux dominent la planéte
(figure 1.4) : Ishtar Terra et Aphrodite Terra. Le point culminant de la planéte est Maxwell Montes
situé dans Ishtar Terra, il s’étend sur 797 km et atteint 10700 m de haut par rapport au géoide de
Vénus.

Un givre brillant est visible sur les reliefs montagneux et a été mis en évidence par les données radar
des missions Venera 15, Venera 16, Pioneer Venus et Magellan (Campbell et al., 1976 ; McGill et
al., 1983 ; Pettengill et al., 1988). Il s’agit probablement de neige de métaux condensée suite a leur
vaporisation. L’hypothese d'un givre de disulfure de fer (FeSy) a été avancée par Klose et al. (1992)
et est encore controversée. Les données de Venus Fxpress ont permis de soutenir I’hypothese d’un

matériaux semi-conducteur condensé (Simpson et al., 2009).

F1G. 1.3 — 4 gauche, image en radio de la surface de Vénus prise par Magellan. A droite, image des nuages
vénusiens dans le visible prise avec Mariner 10. Crédits NASA.

Vénus est une plancete atypique et infernale renfermant de nombreuses questions scientifiques
dont l'instrumentation spatiale tente de résoudre. Avant de vous présenter les missions dédiées a

I’exploration et ’étude de la jumelle de la Terre, nous jetterons un regard vers son passé.
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CHAPITRE 1. VENUS : LA JUMELLE DIABOLIQUE DE LA TERRE

1.2 Histoire de Vénus et de son habitabilité

Vénus est située hors du bord inférieur de la zone d’habitabilité. Ce critére d’habitabilité, défini
par la NASA (Hart, 1979), est la région autour d’une étoile dans laquelle I'eau est sous forme
liquide. Il s’agit d’une des briques nécessaires pour permettre ainsi d’avoir les conditions favorables

a ’émergence de la vie par ’assemblage de molécules organiques complexes.

Les études menées par Way et al. (2016) ainsi que Yang et al. (2014) suggerent d’étendre la
définition de la zone d’habitabilité car si les planetes rocheuses ayant retenu suffisamment d’eau
apres leur formation ont une période de rotation suffisamment lente, elles hébergent des conditions
favorables a ’émergence de la vie. Barnes et al. (2015) proposent de définir une région de transition
dans laquelle la probabilité d’habitabilité décroit progressivement plutot que de définir une frontiere

stricte séparant deux zones completement différentes.

1.2.1 Une terre hostile a la vie?

La planete Vénus, bien que souvent associée comme jumelle de la Terre, n’a clairement pas les
mémes conditions atmosphériques que notre planete habitable pour accueillir la vie.
Arrhenius (1918) avait déterminé que les nuages de Vénus étaient comparables & ceux de la Terre et
imaginait volontiers une jungle recouvrant la planete. Les observations des sondes Venera nous ont
permis d’affirmer que Vénus est une terre nue de toute végétation ou des conditions extrémes s’y
imposent. Comme nous l’avons vu, la température a la surface est "infernale" (735 K) et la pression
cent fois supérieure a celle de la Terre avec une atmosphere de dioxyde de carbone et un resurfagage
global. Ces conditions ne sont pas compatibles avec les pré-requis fondamentaux nécessaires a la vie
comme nous la connaissons, c’est a dire la présence d’eau liquide et de chimie organique. Cependant,
cela ne désespere pas la communauté scientifique quant a I'existence d’une probable vie vénusienne
(Schulze-Makuch, 2004). En effet, de nombreuses études mettent & jour les hypotheses sur 'existence

d’une biosphére dans les nuages (voir Annexe A).

1.2.2 Vénus primitive ou paleo-Vénus

A sa formation, Vénus a recu le méme inventaire d’espéces volatiles que la Terre, incluant
'eau (Kasting et al., 1988). Le rapport Deutérium/Hydrogene ' (ou D/H) nous permet d’affirmer
que Vénus a perdu une grande quantité d’eau dans son histoire. Mais il reste encore difficile &
déterminer quand et avec quelle quantité cette perte s’est effectuée (Kasting and Pollack, 1983;
Donahue, 1999). Certaines hypothéses pronent un échappement de ’eau de I'atmosphere de Vénus
durant la formation de la planete pendant un effet de serre précoce (Hamano et al., 2013 ; Luger
and Barnes, 2015). Alors que d’autres pronent la formation d’un océan qui se serait entierement
évaporé.

La vapeur d’eau (H20), haute dans ’atmosphere, a été dissociée par photolyse dans 1'ultraviolet.
Les atomes d’hydrogene se sont alors perdus dans ’espace par échappement et les ions d’oxygene ont

été emportés par le vent solaire (échappement ou phénomeéne de pick-up). Une autre possibilité est

1Ce marqueur permet de retracer I’évolution de la molécule d’eau & travers ses enrichissement en deutérium qui

est l'isotope lourd de I’hydrogene.
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1.2. HISTOIRE DE VENUS ET DE SON HABITABILITE

que les ions d’oxygene ont pu servir a I’oxydation des minéraux de la crofite vénusienne pendant la
formation de la Vénus que 1’on connait aujourd’hui. A I'heure actuelle, il reste néanmoins plusieurs
ppm de vapeur d’eau dans 'atmosphére.

Outre la vapeur d’eau, il y a 130 ppm de SOy dans I'atmosphere de Vénus (Pollack et al., 1993).
Pour expliquer cette quantité, Bullock and Grinspoon (2001) proposent une source de dégazage de
10'2 g de SO, par an d’origine volcanique. Cela est cohérent avec les observations de Magellan qui
traduisent un resurfacage de 0,4 km? de magma par an (Bullock et al., 1993) en assumant I’hypotheése
d’un pourcentage massique de soufre de 0,2 %. Ce qui correspond a I’équivalent terrestre du basalte.
Une autre possibilité est que le soufre aurait pu étre produit par production microbienne via une
réaction photosynthétique comme cela a été le cas dans ’histoire de la planete Terre. Cette réaction

est la suivante :
2 HyS + CO9 + hvr — CH50 + Hs0O + 2S

et le soufre peut étre par la suite polymérisé en Sg.
Sur Terre, beaucoup d’organismes utilisent cette réaction et ils prospérent entre autres dans les
sédiments marins des mers chaudes (Vethanayagam et al., 1991 ; Bryantseva et al., 2000). Ce type

de micro-organismes constituent une population idéale pour un proto-océan d’une Vénus primitive.

Vénus a été totalement resurfacée par des activités volcaniques (Mc Kinnon et al., 1997 ; Kre-
slavsky and Ivanov, 2015). La topographie de la planéte avant ce resurfagage reste donc inconnu. Ce
resurfagage aurait eu lieu il y a 300 & 600 millions d’années (Strom et al., 1994 ; Nimmo and McKen-
zie, 1998). Cela a détruit ou profondément enterré les bassins océaniques anciens ou d’autres marques
ou preuves d’'un monde favorable a I’émergence de la vie. Malgré cela, la présence de roches felsiques
dans les hauts plateaux de Vénus traduisent ’existence passée d’un océan. (Hashimoto et al., 2008 ;
Basilevsky et al., 2012).

Fi1c. 1.5 — Modélisation de la paléo-Vénus et ses potentiels océans primitifs. Crédits NASA.

Donahue and Russell (1997) estiment que l’eau liquide uniformément répartie sur la planete
primitive atteint une hauteur de 4 a 525 m. Il est toutefois a noter que 1’'idée d’une Vénus ancienne
avec un océan reste récente (Kasting, 1984).

Un modele en trois dimensions prenant en compte le relief de la planete permet 1’étude d’une Vénus

primitive. Ce modeéle révele qu'une température modérée est possible a la surface si Vénus a une
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période de rotation plus lente que seize jours terrestres malgré un flux solaire de 46 & 70 % plus élevé
que ce que regoit la Terre moderne (Way, 2016). De plus, cette étude affirme que la paléo-Vénus
aurait pu rester habitable jusqu’il y a au moins 700 millions d’années s’il y avait un océan primitif

peu profond.

Puis, Vénus a connu dans son histoire un emballement de 'effet de serre (Walker, 1975 ; Kas-
ting, 1988) provoquant la vaporisation de ses océans primitifs (Hasimoto et al., 2008). Malgré leur
évaporation totale, les océans pourraient avoir persisté pendant plusieurs milliards d’années (Grins-
poon and Bullock, 2003) laissant la possibilité d’un environnement suffisamment clément assez

longtemps pour le développement d’une forme de vie.

1.3 Observations spatiales contemporaines

La conqueéte spatiale a commencé le 4 octobre 1957 avec la mise en orbite de Spoutnik 1 par
'URSS. Cinq années plus tard, les Etats-Unis d’ Amérique réalisent, le 14 décembre 1962, le premier
survol d’un autre astre par Mariner 2 : Vénus. C’est ainsi que débute ’exploration et I’étude spatiale
de cette planete jumelle de la Terre. Depuis 1961, date du premier échec (avec Venera 1) et jusqu’a
ce jour, quarante-deux missions ont été lancées et seize d’entre elles ont échouées (tableau 1.2).
Les conditions infernales de cette planéte n’ont pas découragé les agences spatiales entre 1961 et
1990. En effet, les atterisseurs soviétiques ont tenu entre 20 et 127 minutes a la surface de Vénus
malgré des températures capables de faire fondre le plomb. C’est en octobre 1975, que les missions
soviétiques Venera 9 et Venera 10 nous ont envoyé les premieres images en noir et blanc de la

surface de Vénus (figure 1.6) puis en couleurs par les sondes Venera 13 et Venera 14 en mars 1982.

La sonde Pioneer Venus avec I'instrument LCPS (Cloud particle size spectrometer) fut envoyée
en 1978 par les américains. Cet instrument permet de compter et de trier les particules en inter-
valle de taille par spectroscopie optique (OAS : Optical Array Spectrometer) et spectroscopie a
imagerie infra-rouge. Cette mission a également permis de lancer des pénétrateurs atmosphériques
(Ragent and Blamont, 1979 ; Blamont and Ragent, 1979). En 1979, 'URSS a envoyé Venera 9 munie
d’un néphélometre (Marov et al., 1980). Enfin, en 1985 les missions Vega 1 et Vega 2, lancées par les
soviétiques, ont laché des ballons dans I’atmospheére. Ces missions ont obtenu de nombreuses mesures
in-situ dans la haute atmosphere et ont ainsi permis d’étudier les aérosols et la structure des nuages
de Vénus. Malgré ces nombreuses données, tres peu d’entre elles nous permettent de contraindre
la distribution en taille des particules nuageuses, leur composition en fonction de ’altitude ou des

informations utiles a la compréhension de la formation des nuages vénusiens.

En 2005, 'ESA (Furopean Space Agency) alancé Venus Express, la premiére mission européenne
vers Vénus. Cette sonde avait pour objectif ’étude de I’atmosphere a I'aide de sept instruments em-
barqués. Parmi eux, quatre étaient dédiés a ’étude des nuages vénusiens. Le premier d’entre eux,
le spectrometre PFS (Planetary Fourier Spectrometer) n’a malheureusement jamais fonctionné. Il
était destiné a 1’étude de la température, des aérosols et des composés chimiques de 'atmosphere.
L’instrument SPICAV (Spectroscopy for Investigation of Characteristics of the Atmosphere of Ve-

nus) a permis d’étudier les nuages avec le spectrometre VIRTIS (Visible and Infrared Thermal
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Années Missions Type Pays
1962-1963 Mariner 2 survol USA
1967 Venera 4 atterrisseur URSS
1967 Mariner 5 survol USA
1969 Venera 5 sonde atmosphérique URSS
1969 Venera 6 sonde atmosphérique URSS
1970 Venera 7 atterrisseur URSS
1972 Venera 8 atterrisseur URSS
1974-1975 Mariner 10 survol USA
1975 Venera 9 orbiteur + atterrisseur URSS
1975 Venera 10 orbiteur + atterrisseur URSS
1978-1992 Pioneer Venus Orbiter orbiteur USA
1978 Pioneer Venus Multiprobe 4 sondes atmosphériques USA
1978-1980 Venera 11 survol + atterrisseur URSS
1978-1980 Venera 12 survol + atterrisseur URSS
1982 Venera 13 survol + atterrisseur URSS
1982 Venera 14 survol + atterrisseur URSS
1983-1984 Venera 15 orbiteur URSS
1983-1984 Venera 16 orbiteur URSS
1985 Vega 1 survol, atterrisseur, ballon URSS
1985 Vega 2 survol, atterrisseur, ballon URSS
1990-1994 Magellan orbiteur USA
1990-2003 Galileo survol USA
1998-2016 Cassini survol USA et Europe
2007-2015 MESSENGER survol USA
2006-2014 Venus Express orbiteur Europe
2015-aujourd’hui  Akatsuki orbiteur Japon

TAB. 1.2 — Succés des missions vers Vénus, de 1962 a 2017.

Imaging Spectrometer) qui a sondé les couches nuageuses profondes. Enfin, I'instrument VMC ( Ve-
nus Monitoring Camera) a permis l'analyse de I’absorbant ultra-violet observé dans I’atmophere
et de caractériser les nuages. Durant ses huit années de service, Venus Fzxpress a accumulé une
grande quantité de mesures et d’informations sur les nuages hauts, les vents, les brumes supérieures
ou encore l'ionosphere. Malgré les objectifs et la longévité de la mission européenne, la structure
nuageuse reste toujours sous-contrainte par les observations. Nous reviendrons sur la description

des nuages obtenue par les mesures instrumentales dans la section 1.6.

La mission japonaise Akatsuki a été lancée en 2010 par la JAXA (Japan Aerospace Ezploration
Agency) et s’est mise en orbite au bout de la deuxiéme tentative en décembre 2015. Cette sonde
contient quatre caméras infra-rouge, une caméra pour observer dans l'ultra-violet ainsi que du
matériel pour mener lexpérience USO (Ultra-Stable Oscillation) en occultation radio permettant
de déterminer la température et la pression en-dessous des 90 km d’altitude. Deux des caméras
infra-rouge IR1 et IR2, opérant respectivement & 1 um et 2 pm, sont destinées a ’étude des nuages
bas (figure 1.7). Toujours en activité, Akatsuki a cependant perdu les deux caméras infra-rouge
IR1 et IR2 en décembre 2016, impactant de fagon non-négligeable les objectifs scientifiques de la

mission.
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F1G. 1.6 — Images du sol rocheux vénusien prises par les sondes Venera 9 (en haut) et Venera 10 (en bas)
en octobre 1975.

F1c. 1.7 — Image prise dans l’infra-rouge par la sonde japonaise Akatsuki. Crédits JAXA.

Enfin, quelques missions destinées a ’étude d’autres objets du systéme solaire ont effectué un
survol de la planéte comme Mariner 10 et MESSENGER en allant vers Mercure, Galileo en se
dirigeant vers Jupiter et Cassini qui voyageait vers le systeme saturnien. Le prochain survol est
prévu en 2020 par orbiteur BepiColombo de 'ESA et de la JAXA qui est destiné a ’étude de

Mercure.

1.4 Dynamique accélérée

Il y a sur Vénus trois couches atmosphériques définies en fonction du gradient de température.
Ainsi, la tropospheére se situe entre 0 et 65 km. Dans cette zone, la température décroit de 9 K/km.
Entre 65 et 110 km se trouve la mésosphere. Il n’y a pas de stratosphere sur Vénus en raison de
I’absence d’un absorbant dans la moyenne atmosphére (comme ’ozone sur Terre). La mésosphere
repose donc directement sur la troposphere. La zone entre 110 et 140 km correspond a la ther-
mospheére avec une légere augmentation de la température due a I’absorption du rayonnement UV
solaire (figure 1.8). Dans cette couche, la température peut atteindre 300 K coté jour mais peut

descendre jusqu’a 100 K c6té nuit. Au-dela se situe I’exosphere.
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Fic. 1.8 — Comparaison du profil de température de la Terre et de Vénus avec la délimitation des couches

atmosphériques. D’aprés G.Israél, “Vénus”, Le Grand Atlas Universalis de I’astronomie, ibid.

Comme nous ’avons vu précédemment, Vénus a une rotation rétrograde et lente. La force de Co-
riolis est par conséquent négligeable. L’atmosphére n’est donc pas en équilibre géostrophique comme
sur Terre mais en équilibre cyclostrophique. En d’autres termes, la force centrifuge est compensée
par les gradients de pression. De cet équilibre résultent les vents rétrogrades et zonaux (allant d’est
en ouest) pouvant atteindre 100 m/s vers 60 km d’altitude et qui diminuent avec la latitude. Ce
sont ces vents zonaux couplés aux ondes planétaires qui sont a l'origine de la superrotation de I’at-
mosphere et des nuages. D’apres les données de Mariner 10, les nuages hauts voyagent a 360 km/h
ce qui est 60 fois plus rapide que la rotation de Vénus sur elle-méme. La période de rotation des
nuages au niveau du plancher nuageux est d’environ six jours. Et les nuages hauts vont, quant a
eux, parcourir la planéte en trois a quatre jours seulement. Les données de Venus Ezpress dans 1'ul-
traviolet montrent que le vent zonal a globalement augmenté de 15 m/s entre 2006 et 2012 (Hueso
et al., 2015).

Toujours dans les nuages, nous pouvons noter la présence de convection entre 48 et 55 km
d’altitude. Cette instabilité se répartit en plusieurs zones de quelques centaines de metres d’épais-
seur (Knollenberg et al., 1980 ; Seiff et al., 1985; Zasova et al., 2007 ; Tellmann et al., 2009 ; Hin-
son and Jenkins, 1995).

De plus, Vénus est 30 % plus proche du Soleil que la Terre, multipliant par deux le flux solaire
regu. L’inclinaison étant quasi-nulle, le rayonnement solaire est absorbé principalement par la haute
atmosphere a I’équateur. L’énergie accumulée va étre répartie par la circulation subsolaire-antisolaire
qui parcourt chaque hémisphére de la planete du point sub-solaire au point anti-solaire du c6té nuit

de la planete. Cette circulation globale commence vers 90 km d’altitude.

En dessous de 70 km d’altitude, la température augmente avec la latitude croissante alors que
I’ensoleillement est plus important a I’équateur. Cela est dii a une circulation méridionale, c’est a

dire a une branche de la cellule de Hadley descendante qui provoque une compression adiabatique
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et donc une augmentation de la température. Les cellules de Hadley qui atteignent pratiquement
les poles expliquent les observations de Pioneer Venus qui montrent que les poles sont plus chauds
de 20 K par rapport a I’équateur.

Nous pouvons également noter la présence permanente de vortex polaire au-dela de 70° nord et
sud de la planéte (Taylor et al., 1979) et des colliers froids ou colliers polaires, vers 65° de latitude

qui correspondent & des zones ou la température est plus basse (figure 1.9).

Sub-solar to

Polar vortex anti-solar cell
v

Polar collar
_-Hadley cell

. Zonal
Heating super rotation

. k>

Fic. 1.9 — Schéma des cellules dynamiques qui régissent l’atmosphére de Vénus et sa superrotation (Tay-
lor and Grinspoon, 2009).

Enfin, il a été récemment démontré que la topographie influence les vents zonaux. La vitesse des
vents zonaux au sud de I’équateur (5 a 15°S) varie de 83 & 101 m/s du fait des reliefs de Aphrodite
Terra (Bertaux et al., 2016). De plus, une onde de gravité atmosphérique stationnaire presque globale
sur Vénus est observée au niveau du nuage supérieur dans 'infra-rouge et 'ultraviolet par Akatsuki.

Cette onde est générée dans la basse atmosphere du fait du relief montagneux (Fukuhara et al., 2017).

1.5 Chimie atmosphérique complexe

L’atmosphere séche de Vénus est composée a plus de 96,5 % de dioxyde de carbone (COs2) et de
3,5 % de diazote (Ng) contre 0,04 % de CO2 et 78 % de Ny pour la Terre. L’atmospheére peut étre
divisée chimiquement en deux parties. La premiere partie est I’atmosphere profonde qui se situe entre
la surface et la base des nuages (environ 50 km). Cette zone est dominée par la thermochimie. De la
base des nuages jusqu’a 100 km d’altitude, les espéces chimiques sont influencées par le rayonnement
UV. Du fait de ces réactions photochimiques dans les nuages, les rayons ultra-violets sont bloqués
par cette couche et n’atteignent pas 'atmosphere située plus en profondeur. Cette division influe
sur la répartition des especes dans 'atmosphere. Quelques ppmv de HC1, CO, OCS ont été détectés
dans atmosphere sous les nuages, mais également de ’acide sulfurique (H2SOy), de I'eau (H20) et
du dioxyde de soufre (SOq, tableau 1.3). Tout comme sur Terre, Vénus posséde une couche d’ozone
(O3), détectée par I'instrument SPICAV-UV dans la haute atmospheére de Vénus (environ 100 km,

Montmessin et al., 2011). Cette couche est en revanche plus ténue que celle de la Terre. A contrario,
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1.6. NUAGES CORROSIFS

aucune mesure n’a pu détecter de dioxygene (Og) alors que cette espéce chimique est prédite par
les modeles de photochimie actuels (Mills et al., 1999 ; Stolzenbach, 2016).

La couche nuageuse constitue un puits de condensation pour I'eau et I’acide sulfurique puisque
ces éléments composent la solution binaire des gouttelettes. Plus précisément, le nuage haut est
formé grace a la formation de ’acide sulfurique résultant entre autre de la destruction du SOs
par photochimie qui réagit ensuite avec de la vapeur d’eau (figure 1.10). Cependant, ce taux de
production reste insuffisant pour expliquer le flux de masse observé par LCPS dans le nuage médian
et bas (Knollenberg and Hunten, 1980) qui peut-étre dii & la condensation dans la couche moyenne
et basse des nuages a partir du réservoir de HoSO4 observé (Toon et al. 1979 ; James et al. 1997
Jenkins and Steffes, 1991).

Altitude

A
Hz0(y) SOz

- WW

H,0 H>0 H,S0 S04 20 hv
20 — HaUqp 2004y + Had0yg 4—803<TSO2

(i HoOpy wrasos =09 HaS0u( j)

50 Jm % W\/\/\J

H,0,,) H,S04y) 505 —==+ 50,

60 km

F1a. 1.10 — Schématisation de la couche nuageuse sur Vénus et des principaux processus chimiques et dyna-
miques y prenant place. L’acidité des gouttelettes est représentée par les cercles colorés, avec la fraction mas-

sique en acide sulfurique wiesos en rouge et la fraction massique de ’'eau wrao en bleu (Stolzenbach, 2016).

Enfin, le dioxyde de soufre (SO2) est le composé soufré le plus présent dans l’atmosphere de Vénus
et varie au cours du temps (Encrenaz et al., 2013). Il est important de noter que la concentration de
cet élément décroit avec l'altitude, passant d’environ 100 ppmv sous les nuages (Marcq et al., 2008)
a 1 ppmv au-dessus de ces derniers (tableau 1.3). Ainsi, un puits encore inexpliqué se situe dans la
couche nuageuse et joue un role important dans le cycle du soufre (Zhang et al., 2010).

Comme nous l’avons vu dans la section précédente (1.4), la topographie influe sur les vents
zonaux. En plus, elle semble influer également sur ’abondance de I’absorbant UV (Bertaux et al.,
2015, 2016) et celle de la vapeur d’eau dont le minima & ’équateur souligne le relief de Aphrodite
Terra (Petrova et al., 2016).

1.6 Nuages corrosifs

Les nuages englobent entierement la planete sur une vingtaine de kilometres d’épaisseur entre 47
et 70 km d’altitude. Leur épaisseur optique est de 25 & 44 (Grinspoon et al., 1993) empéchant ainsi
d’observer la surface dans le visible. Cette épaisseur nuageuse filtre le flux solaire incident puisque

seulement 1 % du flux arrive a la surface (Avduevsky et al., 1973). Les nuages jouent donc un role
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CHAPITRE 1. VENUS : LA JUMELLE DIABOLIQUE DE LA TERRE

Espeéce Quantité  Altitude Référence

H20O 31 ppmv 33 km Marcq et al. (2008)
1 ppmv 70-100 km Bertaux et al. (2007)
SO9 130 ppmv 33 km Marcq et al. (2008)
75 ppbv 70 km Encrenaz et al. (2012)
1 ppmv 90 km Belyaev et al. (2012)

H2SO4  0-9 ppmv  35-55 km  Jenkins and Steffes (1991)

TAB. 1.3 — Principales espéces chimiques impliquées dans la formation des nuages.
non négligeable dans le bilan du transfert de rayonnement de la planete.

1.6.1 Domaine nuageux partagé en altitude

La description de la couche nuageuse de Vénus se base principalement sur les observations de
Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) qui décrivent un profil fixe ne traduisant aucune
variabilité des nuages. Ainsi, nous distinguons trois couches : le nuage bas de 47,5 a 50,5 km d’al-
titude, le nuage médian entre 50,5 et 56,5 km et le nuage haut situé entre 56,6 et 70 km d’altitude
(tableau 1.4). Ces mémes observations montrent que le bloc nuageux est entouré de part et d’autre
de brumes pouvant aller jusqu’a 90 km d’altitude au-dessus des nuages et 30 km sous le plancher des
nuages (figure 1.11). Les particules nuageuses sont des gouttelettes sphériques et liquides de com-
position binaire d’acide sulfurique et d’eau (Young, 1973 ; Knollenberg and Hunten, 1980 ; Ragent
and Blamont, 1980).

Nuage  Altitude (km) Pression (hPa) Température (K)

Haut 56,6-70,0 500-30 290-230
Médian  50,5-56,5 1000-500 335-270
Bas 47,5-50,5 2000-1000 380-276

TAB. 1.4 — Pression, température et altitude de chaque couche nuageuse sur Vénus et variabilité temporelle et
latitudinale de la température pour chaque couche. Ces valeurs sont basées sur les données VIRA, les mesures
VIRTIS et les résultats du VGCM (Haus et al., 2014 ; Lebonnois et al., 2016)

Les nuages hauts sont formés par photochimie (Young, 1973 ; Prinn, 1975), tandis que les nuages
bas et médians sont des nuages condensés comme les stratocumulus terrestres, et ils sont maintenus
par la dynamique et les effets radiatifs.

En revanche, I’atmosphere est sous-saturée en-dessous de 50 km. Cette sous-saturation combinée a
la forte température engendre 1’évaporation des précipitations avant qu’elles atteignent le sol. Il ne
peut donc y avoir de la pluie a la surface car les particules commencent & s’évaporer sous cette limite
d’altitude (Lee et al., 2010). Ce phénomene est appelé virga. Les vapeurs issues de I’évaporation

vont étre ramenées a plus haute altitude par diffusion et réalimenteront ainsi les nuages.

1.6.2 Classification des particules nuageuses

Knollenberg and Hunten (1980) ont classé les particules nuageuses de Vénus en fonction de leur
taille en trois modes a partir des observations de I'instrument LCPS embarqué sur Pioneer Venus.

Le mode 1 correspond aux petites particules et le mode 3 au plus grosses. La figure 1.12 représente
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Altitude (km) Temp.

90 190 K
Upper haze

70 225 K
Upper cloud

56,5 286 K
Middle cloud

50,5 345 K
Lower cloud

47,5 367 K
Lower haze

31 482 K

0 740 K

Fi1c. 1.11 — Structure et température des nuages de Vénus en fonction de Ualtitude : le nuage bas (lower
cloud), le nuage médian (middle cloud) et le nuage haut (upper cloud). Crédits : Loic Rossi, CC-BY-SA.

les distributions dimensionnelles en taille de rayon pour les trois modes pour chaque couche nuageuse
déduites des données de LCPS.

Le mode 1 est constitué de particules sphériques et liquides et est présent entre 30 et 90 km.
Le rayon médian des particules est d’environ 0,25 pym. Il s’agit du mode le plus abondant dans les

nuages et les brumes qui en sont majoritairement constituées.

Le mode 2 est quant a lui constitué de gouttelettes d’acide sulfurique liquides dont le rayon
moyen est de 1,05 pm. Nous le trouvons sur les observations de LCPS entre 45 et 70 km d’altitude,

dans les trois couches nuageuses.

Le mode 3 est le mode le plus controversé. Il a été détecté dans la plus basse couche nuageuse
par LCPS et est constitué de particules d’environ 3 & 4 um de rayon. Knollenberg and Hunten (1980)
ont proposé une forme cristalline de ces particules du fait de leurs propriétés optiques inhabituelles.
En revanche, Toon et al. (1984) ont suggéré un artefact instrumental dii & un probleme de calibration
des détecteurs de LCPS pour expliquer la détection de ces particules : le mode 3 serait simplement
la queue de distribution du mode 2. Cette hypothese était par la suite contredite par Knollenberg
et al. (1984) qui maintient ses précédentes conclusions. Ils expliquent que les erreurs d’étalonnage
de LCPS peuvent jouer sur apparence des particules du mode 3 mais pas sur leur existence ni sur

leur taille.

Afin de pallier des lacunes dans les mesures d’opacité en infra-rouges et bien reproduire et
comprendre les observations, deux autres modes ont été définis mais ne sont pas unanimement
reconnus. Il s’agit du mode 0, qui serait plus petit que le mode 1, et le mode 2’, 1égérement plus
grand que le mode 2.

Le mode 0, supposé présent dans le nuage haut, est constitué de petites particules de rayon médian
de 0,06 pm.
Le mode 2’ est une extension du mode 2 défini précédemment. Supposé de méme composition,

son rayon médian est de 1,4 um.
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CHAPITRE 1. VENUS : LA JUMELLE DIABOLIQUE DE LA TERRE

L’article de Knollenberg and Hunten (1979a) qui définit les modes 1 & 3 précise que LCPS a
obtenu un seul profil vertical lors de la descente de la sonde et que ce profil ne peut pas étre généralisé
a I’échelle de la planete. En effet, les gouttelettes ont une grande variabilité naturelle et de ce fait,
avec un seul profil, nous ne pouvons pas statuer sur la distribution verticale globale des gouttelettes
nuageuses vénusiennes. Il existe des observations plus récentes sur les propriétés nuageuses. Les
derniéres missions comme Venus Express ont principalement sondé le nuage haut et elles n’ont
pas pu caractériser la distribution verticale des gouttelettes ni leur distribution dimensionnelle en
taille de rayon. Encore aujourd’hui, la communauté vénusienne utilise les données LCPS comme
mesures de référence car ce profil apporte des informations sur la distribution verticale des propriétés
microphysiques notamment pour les nuages intermédiaires et bas. La modélisation est ici tres utile
pour combler les lacunes observationnelles en simulant en une dimension (1D) ou en trois dimensions
(3D) les nuages vénusiens et ainsi nous permettre de comprendre les mesures.

Bien que les définitions des modes et des nuages semblent uniformisées, des variations temporelles

et spatiales des nuages ont été observées.

1.6.3 Variations latitudinales des nuages

L’altitude du plafond nuageux varie avec la latitude étant plus basse aux poles (60-65 km) qu’a
I’équateur (74 km ; Cottini et al., 2012 ; Kawabata et al., 1980). Le plancher nuageux suit la méme
tendance avec 43 km d’altitude a I’équateur, il monte en altitude jusqu’a 46 km a 50°S puis retombe
a 41 km vers les pdles (Barstow et al., 2012 ; Cimino, 1982).

Naturellement, si la base et le nuage principal viennent a varier spatialement, I’épaisseur optique
du nuage varie également avec la latitude : de 0,8 au niveau de I’équateur pour 0,06 aux poles (a

365 nm, Kawabata et al., 1980). Les nuages sont donc optiquement plus épais a I’équateur.

La composition des gouttelettes varie également. Leur concentration en acide sulfurique passe

de 80 % (de partition massique de HoSOy4) & I’équateur a 90 % a 60°S puis diminue jusqu’a 75 %
aux poles. La concentration en acide sulfurique est donc fonction de 1’épaisseur optique qui dépend
de la latitude (Barstow et al., 2012; Petrova et al., 2015b). La dilution des particules nuageuses
aux poles peut étre due a I’abondance en vapeur d’eau. Le rapport de mélange de HoO détecté a
1,38 um est fonction de la latitude : avec une moyenne de 6,1 ppm aux basses latitudes (20°S et
20°N) vers 61,9 km d’altitude, 'abondance en vapeur d’eau diminue jusqu’a 5,4 ppm entre 30° et
50° nord et sud puis augmente jusqu’a atteindre 7,2 ppm au-dela de 60° (Petrova et al., 2016). Cette
distribution respecte une symétrie presque parfaite autour de I’équateur.
Enfin, la taille des gouttelettes est plus grande aux poles par rapport a I’équateur. Selon Wil-
son et al. (2008), du fait de la circulation, les masses descendent en profondeur (downwelling) au
niveau du pole et entrainent les plus petites particules nuageuses qui viennent ensuite a s’évapo-
rer. En revanche, Barstow et al. (2012) proposent que la raison pour cette observation est une
erreur de mesure due & une contamination des spectres déja rencontrée avec I'instrument VIRTIS
(Arnold et al., 2008).

Les variations de 1’épaisseur optique, des limites supérieures et inférieures des nuages, de la
composition des gouttelettes ainsi que ’abondance en vapeur d’eau sont corrélées entre elles et avec

la dynamique, notamment avec les cellules de Hadley.
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1.6.4 Aérosols flottants et noyaux de condensation

Les nuages peuvent étre formés directement par la transition de phase vapeur-liquide ou bien
a ’aide d’une surface pré-existante qui facilite la formation de gouttelettes nuageuses (chapitre 3,
page 41). Les particules qui apportent cette surface sont appelées noyaux de condensation (CCN
pour Cloud Condensation Nuclei). Il s’agit des aérosols solides en suspension dans I’atmospheére de
Vénus qui sont activés par la nucléation hétérogene (ces notions sont détaillées dans le chapitre 3).
L’idée d’un noyau de condensation est soutenue par les observations faites par Cimino (1982), qui
a partir des mesures en occultation radio soutient I'idée que le mode 3 est composé d’un matériel
absorbant recouvert d’acide sulfurique.
Dans le méme état d’esprit, Grinspoon et al. (1993) montre par des simulations dans 1’absorption
IR dans les nuages vénusiens que le mode 3 des particules est composé d’un matériel inconnu qui

représente 50 % du volume de la particule. Mais de quel type de matériel peut-il s’agir ?

Poussiéres météoritiques

Les météoroides sont ablatés et vaporisés dans I’atmospheére terrestre entre 70 et 120 km d’alti-
tude ; des particules météoritiques de la taille du nanometre se forment par re-condensation de ces
vapeurs. Pour Vénus, le méme principe est appliqué pour les modeles de nuages.

Selon Turco et al. (1983), la poussiére météoritique dans I’atmosphere de Vénus est similaire a la
poussieére météoritique présente dans ’atmosphere terrestre et peut servir de noyaux de conden-
sation pour former la brume supérieure. Gao et al. (2014) considérent également les poussieres
météoritiques comme noyaux de condensation pour la formation de gouttelettes aux altitudes du
nuage haut. Les aérosols sont aussi transportés par la dynamique atmosphérique et permettent la

formation des gouttelettes dans les nuages médians et bas.

Absorbant inconnu dans ’ultraviolet

Les premieres photos de la planete effectuées par Wright (1927) et Ross (1928) mettent en
évidence des zones sombres et claires dans les nuages de Vénus. Un absorbant UV est alors détecté et
étudié par les missions spatiales comme Mariner 10 (Anderson et al., 1978) ou Venus Ezxpress (figure
1.13). De quoi s’agit-il ? Les gouttelettes liquides n’abritent-elles pas un noyau solide sur lequel elles
se sont formées? Si tel est le cas, alors quelles particules solides, présentes dans ’atmosphere de
Vénus peuvent absorber I'ultra-violet 7
Gehrels et al. (1979) observent que ’absorbant UV polarise peu par rapport aux aérosols connus et
excluent ’hypothése d’'un gaz. De nombreuses autres espéces sont alors considérées comme CH>O,
C3042, NOHSOy4, NOg, Cl,, etc.

Les especes chlorées sont écartées car la quantité nécessaire pour reproduire les zones sombres
observées dans les nuages est supérieure par rapport a ce que les modeles photochimiques produisent
(Krasnopolski et al., 2006).

A D’aide des observations de VIRTIS, Cottini et al. (2015) montrent qu’il n’y a pas de corrélation
systématique entre les nuages, la vapeur d’eau et ’absorbant UV. Toutefois, les auteurs mettent en
évidence une coincidence entre les zones assombries par ’absorbant UV et les régions ou le sommet

des nuages est élevé. A l'inverse, les zones moins sombres coincident avec un sommet des nuages
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bas. L’absorbant UV est également observé plus en profondeur dans la couche nuageuse dans les

basses latitudes.

Absorbant dans ’ultraviolet et polysoufres

Le cyclo-octet de soufre, noté Sg, est la chaine de molécules de soufre la plus stable, ayant un
haut indice de réfraction et absorbant dans l'ultraviolet (Spear and Adams, 1965).
Hapke et al. (1974) et Hapke and Nelson (1975) sont les premiers a proposer le soufre comme absor-
beur ultraviolet dans les nuages. Pour atteindre cette déduction, ils ont fait une analyse spectrale de
I’atmosphere et ont regardé les composants les plus abondants. Le soufre est le seul composant qui
géochimiquement a une absorption spectrale cohérente avec les mesures d’albédo de Vénus. Cette
hypotheése d’utiliser une chaine soufrée (S,) est soutenue par Toon et al. (1982) et soulignée par
Schulze-Makuch (2004) qui utilise des Sg comme noyaux dans les gouttelettes.
Son utilisation en tant que noyau de condensation permet aux modélisateurs de comprendre le cycle
du soufre, le lien entre 'absorbant UV observé dans les nuages et la formation des nuages. De plus,
les cycles du soufre et le SO2 sont corrélés avec les zones d’absorption dans I'UV (Lee et al., 2015).
A premiére vue, il s’agit d’un bon candidat comme CCN. Cependant, le soufre ne réagit pas avec
I'acide sulfurique. En effet, Young (1983) montre que la mouillabilité du soufre par I’acide sulfurique
est trés faible. Ce seraient les particules de soufre qui recouvrent la gouttelette de solution binaire
(Ohtake, 1993) et non l'inverse.
Pour ces raisons, les polysoufres ne semblent pas étre ’absorbant UV présent dans les nuages ni de

bons candidats a la formation des gouttelettes.

D’autres pistes pour les noyaux de condensation ?

Les données RADAR Magellan ont permis de détecter des dunes a la surface de Vénus. L’ori-
gine de ces monticules peut étre I'accumulation de particules éjectées suite a un cratere d’impact
(Garvin et al., 1990). Bien que les conditions menant au transport éolien de sable restent inconnues
sur Vénus, cette hypotheése n’est pas écartée par Kreslavsly et al. (2016). Cependant, 1’absence de
convection et de vents forts a la surface de la planéte (chapitre 1, section 1.4) nous permet de dire
que les particules sableuses du sol ne peuvent pas étre transportées 30 km plus haut, dans la couche
nuageuse.

La moyenne et la haute atmosphére peuvent étre ionisées par le rayonnement cosmique et ainsi
permettre la formation de nuage par nucléation induite par les ions (Aplin et al., 2013). L’ionisation
de la moyenne et de la haute atmospheres due a une intense activité solaire est également étudiée
(Plainaki et al., 2016).

Enfin, la question des volcans actifs sur Vénus est encore débattue (Shalygin et al., 2015) mais
I’hypothese d’éruptions volcaniques explosives n’est pas écartée (Airey et al., 2015). La poussiere
volcanique peut-elle atteindre les hautes altitudes et servir de CCN pour la formation des goutte-
lettes ?

Nous avons évoqué les différentes théories publiées au sujet des noyaux de condensation qui
concernent également cette these. Cependant, pouvons-nous exclure la possibilité d’une biosphere
vénusienne dans les gouttelettes 7 Cette hypothese peut-elle expliquer les zones sombres détectées

dans 'ultraviolet 7 Le lecteur intéressé est invité a consulter 'annexe A page 131.
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FIG. 1.12 — La concentration en nombre (ecm=3) des gouttelettes nuageuses en fonction des trois couches

nuageuses et des modes des particules. Chaque log-normale a été tracée en fonction des mesures prises par

LCPS a bord de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980).
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Fi1Gc. 1.13 — Image UV de Vénus prise en 2008 par VMC (Venus Monitoring Camera) embarqué sur Venus
Express. Le pole Sud est dans le coin supérieur droit de l’image. Crédits : ESA/MPS/DLR/IDA.
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1.7

Points a retenir

Les informations principales et nécessaires de chapitre sont :

Iobliquité et la faible excentricité de la planéte ont pour conséquence ’absence de saison sur
Vénus. Le cycle diurne reste important ;

Vénus est entierement recouverte d’une couche nuageuse d’une vingtaine de kilometres d’épais-
seur ;

les nuages sont en superrotation ;

le bloc nuageux est divisé en trois couches nuageuses dont les caractéristiques atmosphériques

sont décrits dans le tableau suivant :

Nuage  Altitude (km) Pression (hPa) Température (K)

Haut 56,6-70 500-30 230-290
Médian  50,5-56,5 1000-500 335-270
Bas 47,5-50,5 2000-1000 380-276

le nuage haut est formé par photochimie et coagulation tandis que les nuages bas et médians
évoluent dans un régime dominé par la condensation ;

les particules nuageuses sont supposées liquides et sphériques de composition binaire d’acide
sulfurique et d’eau. L’acide sulfurique est le constituant majoritaire des gouttelettes et son
pourcentage varie avec la température et 'humidité relative et donc I’altitude. Les gouttelettes
du nuage bas sont plus acides que les gouttelettes du nuage haut;

une division des gouttelettes en trois modes a été proposée par Knollenberg and Hunten
(1980). Le mode 1 correspond aux particules de plus petite taille et le mode 3 aux particules
les plus grandes;

deux autres modes ont été proposés pour interpréter certaines observations mais ils ne sont
pas unanimement reconnus par la communauté scientifique. Ces modes sont appelés mode 0

et 2. L’ensemble des modes présentés est regroupé dans le tableau suivant :

Mode Rayon médian (pm)

0 0,06
1 0,25
2 1,05
2’ 1,4
3 3-4
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Dans ce chapitre nous décrivons 1’état de 'art de la modélisation des nuages vénusiens, le modele

de climat global vénusien de I'Institut Pierre et Simon Laplace (IPSL) et les objectifs de cette these.

2.1 Modélisation des nuages vénusiens

2.1.1 Notions sur des représentations numériques d’une distribution en taille

Pour pouvoir nous intéresser aux modeles de microphysique appliqués a Vénus présents dans
la littérature, nous devons définir les deux représentations numériques généralement utilisées pour
décrire une distribution en taille des particules.

Pour simuler la formation et I’évolution des nuages dans le temps et ’espace d’une atmosphere
planétaire, nous devons modéliser les particules qui composent ces nuages. Dans le cas de Vénus,
nous considérons des gouttelettes sphériques et liquides d’une solution binaire d’acide sulfurique et
d’eau. De plus, nous distinguons des modes définis en fonction de la taille des particules qui est
représentée ici par le rayon de la gouttelette. Afin de modéliser les gouttelettes nuageuses et d’ap-
pliquer les processus microphysiques (qui seront décrits dans le chapitre 3), nous devons choisir une
représentation numérique de la distribution des gouttelettes. Dans le cadre de ce travail, nous nous
sommes intéressés principalement a deux représentations numériques : la paramétrisation spectrale

et la représentation en moments (ou modale).
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La représentation spectrale divise la distribution en taille de particules en intervalles de rayons.
Un intervalle entre les rayons rj et ro (avec r; < ry) est un intervalle dans lequel les propriétés
des particules sont supposées moyennées (également appelé bin en anglais). Cette représentation
explicite permet de suivre ’évolution de la forme de la distribution dimensionnelle en taille de rayon
(figure 2.1). La variable prédictive qui caractérise cette représentation est n(r), la distribution en
nombre de particules. Plus nous considérons d’intervalles pour découper la distribution, plus la taille
de ces intervalles sera petite et donc la résolution des calculs élevée avec un temps de calcul plus

long.

F 3 F 3
M :
N =
\ o parameétres globaux
= Z
: L —
=
: »
Taille des particules en rayon Taille des particules en rayon

F1G. 2.1 — Schéma des deux représentations de la distribution dimensionnelle en taille de rayon. A gauche,
représentation spectrale avec des intervalles (ou "bins"). A droite, représentation en moments avec les para-

meétres globaux de la distribution en taille. En rouge, les variables prédictives pour chaque représentation.

La représentation en moments, également appelée maximum de vraisemblance ou méthode des
moments, ou modele modal, est définie plus amplement dans le chapitre 5. Nous pouvons cependant
préciser que cette méthode ne suit pas la totalité de la distribution, mais seulement quelques para-
metres globaux comme par exemple le rayon moyen ou le nombre total de particules (figure 2.1).
Cela nous oblige a fixer la forme de la distribution afin de pouvoir, a partir des parametres moyen-
nés, recalculer et retrouver une distribution dimensionnelle en taille de rayon des particules. Il est
important de noter que le nombre de moments est proportionnel au nombre de parametres libres
considérés. Dans notre cas, les variables prédictives pour cette représentation sont le nombre total
de particules (Nyot) et le volume total des particules (Vio). Bien que ces caractéristiques font que la
méthode des moments est moins explicite qu'une paramétrisation spectrale (du fait entre autre du
nombre de variables prédictives), cette méthode nous permet d’avoir un gain non négligeable sur le

temps de calcul.

2.1.2 Revue des modeéles de nuages vénusiens

Ici, nous présentons les modeles microphysiques développés dans la littérature dans le but de
suivre et de comprendre la formation et I’évolution des nuages de Vénus. Ces modeles sont regroupés
en deux tableaux : le premier concerne les modeles utilisant des distributions spectrales (tableau
2.1) et le second les modeles utilisant une autre représentation numérique comme par exemple la

méthode des moments (tableau 2.2).

Chaque modele a pour origine la volonté de résoudre une problématique différente. Certains
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tentent de comprendre des structures dynamiques visibles dans le proche infra-rouge (McGouldrick
et al., 2007, tab. 2.1) pendant que d’autres cherchent a comprendre 'origine et I'impact de 1’absor-
bant UV présent dans les nuages (Toon et al. 1982, tableau 2.1), mais ils tentent tous de comprendre
et d’interpréter les mesures faites par les sondes spatiales. Ainsi, depuis les années 1980, une multi-

tude de modeéles microphysiques voit le jour.

Les modeles présentés ici considérent pour la plupart des particules sphériques liquides, compo-
sées principalement d’une solution binaire d’acide sulfurique avec un faible pourcentage d’eau. Cette
hypothese de particules sphériques simplifie, entre autres, les calculs pour le transfert de rayonne-
ment. Les particules peuvent ou non contenir un noyau de condensation préalablement introduit
dans les modeles sous forme de source et pouvant servir a la formation des gouttelettes. Si certains
injectent des noyaux de condensation dans leur modele sans spéculer sur la nature de ces derniers
(Mc Gouldrick et al., 2007 ; tableau 2.1), d’autres avancent ’hypotheése de noyaux soufrés et/ou de

poussieres météoritiques (Gao et al., 2014 ; tableau 2.1).

Le modele 1D de Toon et al. (1982 ; tableau 2.1) est un modéle microphysique en case de rayons
couplé a un modele de chimie. Il permet la formation des allotropes de soufre (S;) jusqu’au Sg et
permet également la coagulation entre les gouttelettes liquides sphériques d’acide sulfurique et les
S.. Ils obtiennent ainsi deux populations de composition mixte avec un suivi des fractions compo-
sant les gouttelettes liquides, comme c’est le cas pour les modeéles terrestres développés a la méme
époque (Turco et al., 1979 ou encore Toon et al., 1979). Cependant, malgré cette complexité, les
résultats du modele s’écartent des propriétés nuageuses observées. Par exemple, a 62 km d’altitude,
Toon et al. (1982) obtiennent une distribution bimodale qui ne reproduit pas la queue de distribution
des petites particules du mode 1 et qui sous-estime la densité en nombre des particules nuageuses

par rapport aux observations de Knollenberg and Hunten (1980).

Comme le soulignent Imamura and Hashimoto (2001 ; tableau 2.1), les processus météorologiques
sont indispensables a la compréhension du systeme nuageux de Vénus et de son évolution, comme
c’est également le cas pour la Terre. La prise en compte de la dynamique et de son impact dans la
reproduction numérique des nuages est également soulignée par McGouldrick and Toon (2007). En
effet, ils mettent en évidence une meilleure corrélation entre leurs résultats et les observations (Knol-
lenberg et al., 1980) lorsque la dynamique atteint un niveau de complexité suffisant. En d’autres
termes, il ne faut pas uniquement prendre en compte la diffusion verticale (ou eddy diffusion) car la
dynamique complexe de la planeéte Vénus (chapitre 1, section 1.4, page 12) reste nécessaire pour la
bonne modélisation des structures nuageuses observées comme la forme de "Y" sombre formé dans

les nuages et mise en évidence par des mesures dans l'ultra-violet (Yamamoto and Tanaka, 1998).

Outre les modeles utilisant la paramétrisation spectrale, il nous reste les modeles utilisant une
autre représentation numérique (tableau 2.2) moins gourmands en temps de calcul. C’est le cas des

trois modeles suivants.

L’originalité du modele de Hashimoto and Abe (2001 ; tableau 2.2) est due a la détermination
pour un équilibre thermodynamique du rayon moyen et de la densité en nombre d’une distribution
unimodale des nuages de Vénus a partir des flux de masse de l'eau et de l'acide sulfurique. De

plus, la coagulation est appliquée grice a une constante qui varie avec l’altitude et il n’y a pas de
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processus microphysiques. Seuls les flux massiques de matiere sont calculés d’une couche a 'autre
de Patmosphére. A partir de ces flux, le nombre de gouttelettes est calculé en fonction d’une taille
de particule donnée (mode 2 et/ou 3). Ces méthodes de calcul sont basées sur Krasnopolski and
Pollack (1994) qui tentent, par un modele chimique, de comprendre le systéme HoSO4-H20 et les
profils de OC et OCS dans les nuages de Vénus. Cette méthode paramétrisée est également utilisée
dans le modele de climat global (GCM pour Global Climate Model en anglais) présenté dans Lee et
al. (2010).

Deux modeles ont été développés avec la méthode des moments pour les nuages de Vénus (Yama-
moto and Tanaka, 1998 ; Yamamoto and Takahashi, 2006 ; tableau 2.2). Ces deux modeéles décrivent
seulement le mode 1 des gouttelettes liquides. La forme de la distribution est définie par une log-
normale et les moments sont définis en fonction du volume des particules. Les deux modeles ont un
nombre de parametres libres différent, ce qui conduit & un nombre différent de moments a calculer.
Yamamoto and Tanaka (1998) ne fixent pas 1’écart-type de leur distribution en taille, et le calcul
de sa variation nécessite la prise en compte de trois moments, tandis que Yamamoto and Takaha-
shi (2006) fixent ’écart-type diminuant ainsi le nombre de moments nécessaire pour les calculs a
deux. La simplification du modele de Yamamoto and Takahashi (2006 ; tableau 2.2) entraine des
biais entre la représentation numérique et les observations. En effet, ce modéle ne parvient pas a
reproduire les mesures faites par Pioneer Venus. Les auteurs imputent cette mauvaise reproduction

a la représentation simplifiée qu’ils font de la nucléation, ne créant ainsi pas assez de particules.

Malgré un tendance commune a ne pas réussir a reproduire correctement les observations obte-
nues par Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980), ces modéles microphysiques ont toutefois
permis d’élaborer de nombreuses théories sur 'origine de I’absorbant UV (par exemple des poly-
soufres selon Toon et al., 1982), I'impact des nuages sur le bilan radiatif (’'opacité des nuages influent
sur la température, McGouldrick et al., 2007) ou encore la compréhension de cycles chimiques im-

pliqués dans les nuages (étude du cycle HoO-HoSO4 par Krasnopolsky and Pollack, 1994).
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2.2 Modélisation globale de ’atmosphére de Vénus

Le modele microphysique développé dans le cadre de cette these a été couplé avec le modele de
climat global de Vénus développé a 'IPSL. Afin de mieux comprendre le contexte dans lequel mon

travail s’inscrit, je vais présenter les différents aspects de ce modele.

2.2.1 Présentation générale du VGCM de I'IPSL

Le modeéle de climat global de Vénus ou VGCM, pour Venus Global Climate Model, a été déve-
loppé par le Laboratoire de Météorologie Dynamique (LMD) en collaboration avec le LATMOS. Ce
modele repose sur le coeur dynamique du modele terrestre LMDZ (Hourdin et al., 2006). Il permet
de modéliser la dynamique de I’atmosphere de Vénus depuis la surface jusqu’a 100 km d’altitude
(Lebonnois et al., 2010; Lebonnois et al., 2016). Une extension en altitude a été développée par
Gilli et al. (2017), permettant d’étendre le VGCM jusqu’a 150 km d’altitude.

Le VGCM est un modele en boites (chacune définie pour une altitude, une longitude et une
latitude) permettant d’effectuer des simulations en une ou trois dimensions. Il détermine pour
chaque boite la dynamique, la photochimie, les nuages, I'influence du cycle diurne et le transfert
de rayonnement. La topographie est prise en compte comme entrée du modele et est basée sur les
données Magellan (Ford and Pettengill, 1992). Enfin, la conduction thermique dans le sol repose
sur un modele de sous-sol & onze couches (Hourdin et al., 1993) pour lesquelles I'hypothése d’un
basalte non-poreux a été faite. Les caractéristiques de Vénus comme le flux solaire regu, la gravité,
la durée d’ensoleillement, définies dans le chapitre 1 (tableau 1.1, page 5), sont prises en compte
par le VGCM. En revanche, la faible excentricité de l'orbite de Vénus est considérée nulle (orbite

circulaire) et l'inclinaison de la planéte sur son axe de rotation est négligée.

La grille verticale est divisée en cinquante niveaux avec des coordonnées hybrides de pression.
Les calculs en fonction de la pression permettent de simplifier les équations de la dynamique. La
grille horizontale du modele est définie sur 48 longitudes x 32 latitudes soit une résolution de
7,5°%x5,625° (Lebonnois et al., 2010). Depuis peu, le modéle peut s’exécuter sur une grille de 96 lon-
gitudes x 96 latitudes donnant ainsi une résolution de 3,75°x1,875°. Cependant, 'augmentation de
la résolution entraine des problemes de conservation du moment angulaire. Malgré cela, le calcul
du champ de température sans application d’un forcage radiatif a priori est robuste, contrairement
aux autres GCM de Vénus (Lebonnois et al., 2016).

2.2.2 Modélisation de la dynamique atmosphérique

Le VGCM résout les équations de la dynamique atmosphérique, et reproduit des caractéristiques
clés comme les cellules de Hadley et la superrotation (figure 2.2). La convection dans la zone nuageuse
est traitée par un modele de diffusion verticale. Les ondes orographiques et non-orographiques, les
vents zonaux et méridionaux sont également modélisés. En parallele du VGCM de 'TPSL, un modele
méso-échelle basé sur le coeur dynamique terrestre WRF ( Weather Reserach and Forecast) est en
cours de développement & 'IPSL (Lefévre et al., 2017). Grace a une plus haute résolution spatiale,
la turbulence et les ondes a petite échelle sont résolues, alors que ces grandeurs, dans le VGCM,

sont paramétrisées. En modélisant les mouvements convectifs de la couche nuageuse associés aux
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120

Pressure (Pa)

-90 -60 =30 0 30 60 90
Latitude

FiGc. 2.2 — Carte de la moyenne zonale des vents zonauz issue du modéle VGCM de U'IPSL. Les lignes
blanches indiquent les isolignes de fonction de courant, en 10° kg/s. Le modéle reproduit un fort vent zonal a
partir de 40 km d’altitude (environ 10° Pa) pouvant atteindre jusqu’a 120 m/s ce qui traduit la super-rotation
de l’atmosphére de Vénus (Lebonnois et al., 2016).

ondes de gravité induites par la topographie, le modele méso-échelle permet d’étudier en 3D les

turbulences observées dans les nuages (Lefévre et al., 2017).

2.2.3 Description de la photochimie

La modélisation de la photochimie dans le VGCM a été implémentée par A.Stolzenbach au
cours de sa these (Stolzenbach, 2016). Le module chimique décrit la chimie compléte des especes
hydrogénées, chlorées, soufrées, oxygenées et carbonées en résolvant un systeme de 102 réactions
chimiques et 19 réactions photochimiques, pour 31 espéces gazeuses et 2 espéces condensées (acide
sulfurique et eau via le modele de nuage utilisé). Il utilise les données de sections efficaces et de
cinétique chimique les plus récentes. Cette représentation de la photochimie couplée au VGCM

permet de modéliser en 3D I’évolution des espéces chimiques notables de I’atmosphere vénusienne.

2.2.4 Etat des lieux des nuages dans le VGCM

Avant cette these, les nuages étaient décrits de deux fagons distinctes pour deux applications
différentes dans le VGCM.

La premiere est une description optique et spectrale des nuages, fixés entre 47 et 70 km d’altitude
et définie suivant Haus et al. (2014). Cette structure nuageuse est utilisée pour calculer le transfert
de rayonnement.

La seconde description des nuages est nécessaire pour gérer les masses condensées de ’eau et de
'acide sulfurique et décrire leur sédimentation pour le module de photochimie (Stolzenbach, 2016).

Ce modele de nuage a 1’équilibre couplé au modele de photochimie calcule le pourcentage mas-
sique d’acide sulfurique dans la gouttelette ainsi que les masses condensées de 1’eau et de 'acide
sulfurique selon la température, la pression et 'humidité relative. Les parametres de la distribution

en taille des gouttelettes (rayon médian et écart-type géométrique) sont fixés selon les observa-
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tions (Knollenberg et al., 1980) et permettent de calculer la sédimentation des masses condensées
de maniere réaliste. Le nombre total de gouttelettes n’est alors lié qu’au changement de la masse

condensable via le transport et la photochimie.

La derniére représentation des nuages implémentée dans le VGCM est issue de ce travail de
these.

2.3 Questions ouvertes sur ’atmospheére vénusienne

Vénus est la planete la plus proche de la Terre. Malgré cela, elle regorge de mysteres. En reprenant
certains points mentionnés précédemment, nous faisons ici une liste non-exhaustive des questions
scientifiques actuelles liées a ce travail de theése et des moyens nécessaires pour y répondre.

Tout d’abord, d’un point de vue géologique :

e des mesures radar haute résolution et une cartographie globale de la surface de Vénus en proche
infrarouge peut aider la communauté de géologues a différencier les structures géologiques
récentes et anciennes et résoudre la question du volcanisme actif (Shalygin et al., 2015). Des
poussiéres volcaniques peuvent-elles servir de noyaux de condensation pour la formation des
gouttelettes nuageuses 7

En ce qui concerne la chimie atmosphérique :

e le rapport D/H tres élevé comparé a celui de 'atmosphere terrestre (Grinspoon, 1993) devrait
étre expliqué pour mieux comprendre I’évolution de I'atmospheére de Vénus et son histoire
(Schulze-Makuch et al., 2004) ;

e ’absence de détection du dioxygeéne au niveau des couches nuageuses reste un mystere puisque
cette espece est largement produite dans son état fondamental par les modeles chimiques ac-
tuels (Mills et al., 2007 ; Zhang et al., 2012 ; Krasnopolsky, 2012 ; Stolzenbach, 2016). L’espece
O5 joue un réle important dans le cycle du CO5 mais est également impliqué dans la produc-
tion d’acide sulfurique (Winick and Stewart, 1980) ;

e le cycle du soufre dans les nuages reste mal compris. La formation du Sg n’est pas encore
établie et le puits total de SO4 reste a déterminer ;

Et les nuages et les brumes nécessitent une grande attention, en effet :

e la composition des gouttelettes nuageuses est encore débattue ainsi que la nature des noyaux
de condensation (Krasnopolski, 2016 ; Markiewicz et al., 2014 ; Cimino, 1982) ;

e l'existence du mode 3 reste a confirmer ainsi que sa composition (Knollenberg and Hun-
ten, 1980 ; Toon et al., 1982 ; Grinspoon et al., 1993) ;

e la nature de 'absorbant UV observé est tres étudiée (Pollack et al., 1980 ; Markiewicz et al., 2014),
et son couplage avec les nuages reste a définir ;

e la formation de cellules convectives dans les nuages permet-elle d’engendrer des éclairs ?

Cette liste non-exhaustive traduit 'importance d’un nouveau projet spatial consacré a Vénus.
Par exemple, une mission in-situ dans les nuages vénusiens munie d’un néphélometre, d’un spectro-
metre de masse, etc., comme la mission DAVINCI (Deep Atmosphere Venus Investigation of Noble

gases, Chemistry, and Imaging) permettrait d’apporter des éléments de réponse.

Malheureusement, aucune nouvelle mission n’est prévue a ce jour. Il devient donc nécessaire

d’exploiter toutes les données obtenues au cours des derniéres missions comme celles accumulées
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par la mission européenne Venus Fxpress. L’amélioration et le développement des modeles est indis-
pensable pour mieux comprendre les mécanismes physiques et chimiques de Vénus tels qu’ils sont

observés.

2.4 Objectifs de mon travail de these

Comme nous avons pu le voir, il existe plusieurs modeles microphysiques appliqués a Vénus,

donc pourquoi développer un nouveau modele ?

Presque tous les modeéles microphysiques existants sont des modeéles 1D ou 2D, et seulement
des paramétrisations relativement simples ont été implémentées pour décrire les nuages dans des
modeles 3D. L’objectif premier de cette these est de développer une description de la microphysique
des nuages vénusiens adaptée pour un modeéle de climat global.

Pour définir quel modeéle microphysique serait bien adapté pour un GCM, il faut réfléchir sur les
caractéristiques des modeles. Tout d’abord, dans un GCM, chaque bin représente un traceur, c’est
a dire une quantité physique que ’on calcule et que ’on suit dans le temps et ’espace. Ainsi, plus il
y a de traceurs dans un GCM, plus les calculs sont lourds et longs. Cela n’avantage pas 1'utilisation
des modeles utilisant la paramétrisation spectrale (tableau 2.1) a cause du grand nombre de traceurs
a ajouter (égale au nombre de bins). De plus, la majorité des modeéles présentés ont été développés
pour des représentations en 1D (voire en 2D) dans un systéme nuage/chimie ou nuage/dynamique.
Le soucis du temps de calcul n’est donc pas le méme que pour nous qui sommes intéressés a faire
du 3D pour un systéme complexe et complet nuage/chimie/dynamique. La représentation spectrale
nécessite généralement des pas de temps courts, de 'ordre de la seconde ou de la dizaine de secondes

ce qui n’est pas envisageable pour un GCM car les calculs deviendraient trop longs.

Ensuite, dans le modele global de Vénus de Lebonnois et al. (2010), le calcul de la physique
(transfert de rayonnement, thermodynamique, etc.) de chaque cellule nécessite un pas de temps de
calcul qui lui est propre et qui peut évoluer en fonction de la résolution du modele. En revanche, la
photochimie a besoin d’un pas de temps plus court que celui de la physique et qui doit étre adaptatif
du fait d’évolution rapide voire brusque des espéces chimiques comme les variations diurnes (Stol-
zenbach, 2016). Le projet de cette these est de développer puis de coupler au modele de photochimie
un modele de microphysique qui fonctionnerait sur le pas de temps photochimique, car la formation

des nuages vénusiens ne peut pas étre dissociée de I’évolution de la chimie dans ’atmosphére.

Le but de cette these est de trouver une méthode capable de faire le bon compromis entre le
nombre de variables prédictives nécessaire a la description de la distribution, la définition des pro-
cessus microphysiques et le temps de calcul. C’est pourquoi nous nous tournons vers la méthode des
moments (tableau 2.3).

Par contre, les modeéles en moments existants pour les nuages vénusiens ne sont pas adaptés, parce
que contrairement & Yamamoto and Tanaka (1998) et Yamamoto and Takahashi (2006 , tableau
2.2), nous voulons un modeéle multimodal. De plus, pour traiter le processus complexe de la coa-
gulation multimodale en moment, il est plus simple de définir les moments en fonction du rayon
(comme en témoignent les équations du chapitre 5, page 79). Dans le cadre de 1’étude de I’atmo-

sphere de Titan, Burgalat (2012) a développé un modeéle microphysique basé sur une distribution
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bimodale dont I'un des modes est composé de particules sphériques et le second de particules a
dimension fractale. Le GCM martien développé par le LMD utilise quant a lui une représentation
numérique hybride ou représentation spectrale sur cinq a dix bins et méthode des moments pour la
sédimentation se mélent (Madeleine et al., 2011 ; Navarro et al., 2014). Ces modeles ne sont donc
pas transposables pour le cas de Vénus puisque les particules nuageuses ne sont pas fractales comme
sur Titan et que les nuages sont plus nombreux et plus denses que sur Mars nécessitant un plus
grand nombre de bins pour décrire la distribution dimensionnelle en taille de rayon des gouttelettes.
Cela reviendrait a utiliser un nombre de traceurs trop important dans le cadre du VGCM, comme
nous ’avons discuté précédemment.

Enfin, les modeles en moments utilisés pour les modeles de climat global terrestre sont trés com-
plexes et contiennent de nombreux parameétres libres et de nombreuses variables contraintes par les
observations. Par exemple, le M7 (Vignati et al., 2004) est un modeéle d’aérosols contenant deux
types de particules (solubles et insolubles) répartis en 7 modes et prend en compte 25 traceurs. Ce
modele est basé sur la chimie du soufre et prend en considération 5 composés possibles pour les par-
ticules nuageuses (sel de mer, poussiere, carbone organique...). Basé sur une loi log-normale, chaque
mode est représenté par le nombre total d’aérosols et la masse de chaque composé. Les particules
nuageuses sont produites, non pas par condensation sur des particules insolubles mais par coagu-
lation entre particules solubles et insolubles. Les modeles terrestres sont donc trop complexes pour

étre adaptés a Vénus a cause des parametres libres non-contraints par les observations vénusiennes.

L’objectif de ma these est de développer un modéle numérique reproduisant les processus micro-
physiques prenant place dans ’atmosphere de Vénus (chapitre 3) et de 'implémenter dans le VGCM.
Mon modele permet de s’affranchir en partie de la paramétrisation des distributions de ’ancien mo-
dele présent dans le VGCM (Solzenbach, 2016) en ajoutant les processus microphysiques. Il sera
directement couplé au modele de photochimie et permettra de suivre I’évolution des parametres de
la distribution en taille des gouttelettes sur tout le globe vénusien et a toutes les heures locales.
Enfin, a 'aide du VGCM, mon modele permettra de déterminer les influences relatives des processus

microphysiques décrits dans I’atmopshere de Vénus.

Mon objectif est de permettre 'obtention d’un modele de climat global le plus complet pos-
sible. La microphysique, couplée a la photochimie et la dynamique, et plus tard au transfert de
rayonnement, nous permettrait de comprendre non seulement la formation et ’évolution des nuages
de Vénus mais aussi de contraindre le cycle de I'eau et du soufre et également la formation des
structures dynamiques propres a Vénus.

Pour cela, nous allons considérer une distribution bi-modale. Chaque mode sera représenté par
une fonction log-normale et caractérisée par deux variables prédictives. L’ensemble des hypotheses

formulées pour le développement de mon modele sont rassemblées dans le chapitre 4.

Dans la suite de ce manuscrit, nous allons dans un premier temps poser les bases théoriques de
la microphysique. Le modele développé au cours de cette these sera ensuite présenté. Les résultats
des tests de sensibilité et des simulations de référence seront comparés a un autre modele en case

de rayons. Puis nous conclurons et présenterons les perspectives ouvertes par ce travail de these.
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TAB. 2.3 — Confrontation entre la représentation discrétisée et la représentation paramétrisée en moment.

Caractéristiques

de la distribution Discrétisée Paramétrisée
Représentation spectrale moments
Forme évolutive "fixée" a une log-normale
Nombre de modes évolutif fixe

Traceurs intervalles de taille parametres globaux
(bins) (moments)
Ecart-type variable variable ou fixe

Distribution unique et continue pour des multiple si plusieurs modes de méme
particules de méme composition composition observés
peut varier d’une simulation fixée lors du développement du code
€ i a lautr r le nombr momen ulé
Résolution a l'autre ar le nombre de moments calculés

Mode-merging

pas nécessaire

nécessaire pour faire passer des
particules d’un mode a ’autre si

elles ont la méme composition

Temps de calcul

dépend du nombre de bins

dépend du nombre de moments

et de modes

Le mode-merging sera définie dans le chapitre 5.
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Variables utilisées dans le chapitre 3

a; Surface d’un embryon de taille i (m?)

A Aire de la surface libre (m?)

Ay Correction similaire a celle de Cunningham-Milikan

a(k) Fonction pour exprimer le moment d’ordre k en fonction du moment d’ordre 0
16} Coefficient de collision

dA Variation de la surface libre A (m?)

D Coefficient de diffusion (m?/s)

Dag Diametre de collision entre une particule A et une particule B (m)

0; Distance entre deux particules ayant une distance 'une de lautre égale au libre parcours moyen (m)
dw Travail fourni pour augmenter 'air de la surface libre de dA (J)

AG Energie libre de Gibbs

D Diffusivité moléculaire (m?/s)

AGT ., Energie libre de Gibbs de la nucléation homogene

AG; ., Energie libre de Gibbs de la nucléation hétérogene
AGges  Energie d’activation liée & la désorption des molécules

AGgyq Energie d’activation liée a la diffusion des molécules a la surface d’un support
Ar Taille de l'intervalle de rayon considéré (m)
eLv Tension de surface entre le liquide et la phase gazeuse (J/s)
es Tension de surface (J/s)
esr, Tension de surface entre la surface solide et la gouttelette liquide (J/s)
esv Tension de surface entre la surface solide et la phase gazeuse (J/s)
E(r;,r;) Efficacité de collision entre une particule de rayon ¢ et une de rayon j
n Mouillabilité
g(r) Taux d’accroissement d'une particule de rayon r (m?/s)
90 Gravité (m/s?)
¥ Coefficient d’échappement
i* Nombre critique de monomeres
I, +1 Fonction de Bessel
J Taux de nucléation (1/m?/s) ou (1/m?/s)
kg Constante de Boltzmann (m?kg/s?/K)
K, . 1 Fonction de Bessel
K, Nombre de Knudsen
K;; Coefficients d’efficacité de coagulation du j-mere et de I’i-mere considérés
Kfj Coefficient d’efficacité (ou kernel) de coagulation Brownienne
sz Coefficient d’efficacité (ou kernel) de coalescence
Ag Libre parcours moyen du gaz (m)
Ai Libre parcours moyen d’une particule 4 (m)
MAB Masse réduite de A et B (kg)
My Masse totale de la particule (kg)
my Masse d’un monomere (kg)
My Moment d’ordre 0 égale au nombre total de gouttelette (particules/m3;,)

Ms Moment d’ordre 3 proportionnel au volume total des gouttelettes (m®/m3, )

air



M,

Hair

Masse molaire d’une espéce chimique x (kg/mol)

Moment d’ordre k (m*/m?)

Potentiel chimique

Viscosité de lair (kg/(m s) = Pa s)

Fréquence de vibration des molécules

Nombre de molécules de ’embryon

Nombre de molécules dans le milieu gazeux

Distribution en nombre de particules dans I'intervalle i (particules/m/m3, )
3

air

”: dr . d
ayant un rayon contenu dans l'intervalle [r — < ;r + 5]

Nombre de particules par m 5

Concentration en nombre de particules (particules/m3, )
Concentration en nombre d’embryons contenant i molécules & un temps ¢ (particules/m3;,.)
Distribution des agrégats a 1’équilibre

Concentration en particule d’un j-mere

Nombre total de particules par volume d’air (particules/m3, )
Facteur de correction pour la prise en compte simultanée de la coagulation brownienne et gravitationnelle
Pression partielle de 1'espeéce chimique A (Pa)

Pression de vapeur saturante de ’espéce chimique A (Pa)
Angle de contact (°)

Facteur de forme

Rapport traduisant 'importance de la diffusion face a la coalescence
Rayon critique des agglomérats (m)

Rayon médian de la distribution (m)

Constante des gaz parfaits

Résistance due a la diffusion moléculaire (s/m?)

Résistance due au dégagement de chaleur latente (s/m?)
Nombre de Reynolds

Masse volumique de la particule (kg/m?)

Taux de saturation

Entropie du systeme

Rapport de saturation de ’espece chimique condensée x
Rapport de saturation a la surface de la goutte sphérique
Ecart type géométrique

Température (K)

Tension de surface sans dimension

Temps de relaxation de la particule (s)

Vitesse du fluide (m/s)

Energie interne du systéme physique étudié

Vitesse de la particule (m/s)

Volume d’un monomeére (m?)

Vitesse terminale de sédimentation (m/s)

Vitesse thermique des molécules

Volume total des particules par volume d’air (m?®/m?, )

Nombre de collisions entre deux entités chimiques A et B



Chapitre 3

Physique appliquée aux particules
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3.4.3 Prise en compte simultanée de la coagulation brownienne et de la coalescence 59
3.4.4 Kernels de coagulation dans les nuages de Vénus . . . . . . ... ... ... 60

3.5 Parametres sensibles pour la microphysique .. ... ........... 62

3.1 Représentation des particules atmosphériques

Une particule est un agrégat de molécules d’une substance chimique en suspension dans un milieu gazeux.
Elle peut étre liquide ou solide et de forme sphérique ou irréguliere. Une particule peut-étre un aérosol, c’est
a dire ce qui préexiste avant P’activation par la nucléation ou un noyaux de condensation (ou CCN) qui est

un aérosol activé par la nucléation hétérogene et permet la formation des gouttelettes. Une particule peut
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également étre une gouttelette nuageuse, également appelée hydrométéore. Présentes dans 'atmosphere de
Vénus, les particules sont de taille et de composition variées (section 1.6, page 15). Ces deux propriétés jouent
un role important dans le transfert de rayonnement et la décroissance brutale de la vapeur d’eau et du dioxyde
de soufre dans les nuages vénusiens.

Les différents mécanismes microphysiques présentés dans la figure 3.1 et que nous allons décrire par la suite,
ont un impact sur le nombre et le volume des gouttelettes (tableau 3.1). Afin de suivre cette évolution, il est
nécessaire de définir une granulométrie, c’est a dire une loi qui décrit la distribution en taille des particules.

Nous faisons ici I'approximation de gouttelettes et d’aérosols sphériques.

Processus Concentration en nombre | Concentration volumique

Nucléation Augmentation Augmentation
Condensation Pas de changement Augmentation
Evaporation Peut changer Diminution
Coagulation Diminution Pas de changement

TAB. 3.1 — Effet des processus microphysiques sur les concentrations en nombre et en volume d’une distri-
bution de gouttelettes.

3.1.1 Distribution en taille des particules

Nous avons déja évoqué treés brievement les représentations numériques des distributions en taille des
particules dans la partie 2.1.1, mais ici nous approfondissons la description et les propriétés de ces distribu-
tions.

La concentration de particules dans un intervalle 4, notée N; en particules/m?, est donnée par la formule

suivante :

- n; la distribution en nombre de particules dans
N; = n,Ar (3.1) 'intervalle i (m/m?);
- Ar la taille de Uintervalle considéré (m);

- r le rayon de la particule (m).

Cette représentation discrétisée de la distribution induit des pertes d’informations sur celle-ci dans chaque
intervalle. Afin de limiter cette perte, nous pouvons considérer des tailles d’intervalle de plus en plus petites.
Cela nous permet d’approcher de la distribution naturelle des particules qui est continue en fonction des
rayons. Si nous posons Ar — 0 alors Ar est considéré infinitésimal et est noté dr. La fonction de distribution

prend ainsi la forme continue :
dN

n(r) = 4 (3.2)
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La grandeur n(r)dr représente le nombre de particules par m® d’air ayant un rayon contenu dans 1’in-

tervalle [r — %; r o+ %7] Le nombre total de particules par volume d’air, noté N, s’exprime alors :

Nt:/o n(r)dr (3.3)

Dans le cas de Vénus, nous utilisons une loi log-normale pour représenter la distribution en taille des
gouttelettes. Ce choix repose sur les observations (chapitre 1) et est de plus couramment utilisé dans la
microphysique des nuages. Cette fonction mathématique est facile a intégrer, ce qui simplifie son utilisation
dans la suite. Nous utilisons également une loi log-normale pour représenter la distribution dimensionnelle
en taille des aérosols.

3.1.2 Définition de la loi log-normale

La loi statistique log-normale posséde des attributs mathématiques permettant d’exprimer analytique-
ment des grandeurs utiles, telles que le nombre total ou le volume total de particules. De ce fait, cette loi
est trés souvent utilisée dans les études atmosphériques (Knollenberg and Hunten, 1980 ; James et al, 1997;
Vignati et al, 2004).

Pour une variable, ici le rayon r, tel que r € [0; +o0[, la distribution log-normale en taille des particules n(r)

n(r) = Ntmgl\/g exp [—; (ln(;/g’"g)ﬂ (3.4)

Ou 74 est le rayon médian de la distribution, o, 'écart-type géométrique et N; la concentration totale. Le

s’écrit :

rayon médian est le rayon ol une moitié de la population possede un rayon plus petit et "autre plus grand.
L’écart-type géométrique o, représente la largeur de la distribution log-normale. 68 % des particules sont
comprises dans Uintervalle [Ty — 04; 7 + o).
Les grandeurs intégrées sont reliées a des grandeurs physiques d’intérét pour la microphysique. Ainsi, nous
pouvons exprimer le volume total, Vi, des particules par volume d’air par ’expression suivante :

4 [0 .

Vi=— r3n(r)dr (3.5)

3 Jo

Ces valeurs intégrées peuvent étre exprimées de maniere générale a 'aide des moments de la distribution

log-normale.

3.1.3 Définition des moments

Dans notre étude, nous prenons en compte trois distributions log-normales (deux pour les gouttelettes
du mode 1 et 2 et une pour les aérosols). Chacune de ces distributions sera représentée par un couple de
moment que nous allons définir ici.

Un moment M d’ordre k, noté My, est une quantité intégrée dont ’expression générale est I'intégration d’ une
fonction f définie sur un intervalle I C #** !. Soient z et k& des nombres réels, tels que :

M) = [ p(@)do (3.6)

Dans notre cas, nous considérons comme fonction f(z) la densité en nombre n(r) en fonction du rayon r de

la distribution en taille des particules. Un moment M d’ordre k de cette distribution peut alors s’écrire :

My = /000 rEn(r)dr (3.7)

IMathématiquement, un moment est défini sur ®. Dans notre cas, nous considérons I'intervalle qui a une significa-

tion physique, soit R*.
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Appliquée & une fonction log-normale pour nos distributions en taille des particules, 1’équation (3.7) est

représentée par la fonction analytique suivante :

k2 In’ (o
My, = N,7s exp<2(9)> (3.8)
avec Tg, 04 et Ny les parametres de la distribution en taille des particules, qui représentent respectivement le

rayon médian, I’écart-type géométrique et le nombre total de particules de la distribution.

Les processus microphysiques qui ont lieu dans I’atmosphére de Vénus font varier dans le temps la
distribution dimensionnelle en taille des gouttelettes. Les parametres 74 et 04, ainsi que le couple de moments
que nous considérons pour représenter chacune de nos trois distributions, évoluent avec la distribution. Ce
couple de moment se compose de My qui est égal au nombre total de gouttelettes (N;) et de M3 qui est
proportionnel au volume total des gouttelettes (V;). Si nous résolvons I’évolution temporelle des moments,
cela nous permet alors de reconstruire a chaque pas de temps la distribution en taille de particules dont ils
sont issus. C’est cette approche que j’ai retenue pour construire mon modele microphysique des nuages de
Vénus. C’est a dire, exprimer toutes les équations microphysiques en fonction des moments. En remplagant

N, par My, nous pouvons réécrire la relation (3.8) :

2 2
My = My exp(ka(Ug)) (3.9)

Ainsi, en utilisant la relation (3.9), je modélise la microphysique vénusienne par la résolution d’un systéme
d’équations différentielles exprimé a ’aide d’un couple de moment. Comme nous allons le voir dans le chapitre
4, nous avons décidé de fixer I’écart-type de nos distributions dimensionnelles en taille de rayon. Gréace a cette
hypothése, & partir de I’équation (3.9) nous posons la fonction a(k) qui nous permet de faciliter les calculs.
Cette fonction est définie par :

alk) = exp<kzlnz(09)> (3.10)

de telle sorte que :
My, = Morha(k) (3.11)

Cette derniere expression va nous permettre par la suite d’exprimer n’importe quel moment d’ordre k en

fonction du moment d’ordre 0.

3.2 Formation d’une gouttelette

Pour une espece chimique considérée, la nucléation opére pendant une transition de phase, comme le
passage de la phase gazeuse & une phase liquide ou solide (cristaux)?. Pour que des gouttelettes se forment,
la vapeur doit étre sursaturée. Les conditions nécessaires a la nucléation dépendent des espéces chimiques

mises en jeu, du type de nucléation, des conditions thermodynamiques et de la saturation.

1l existe plusieurs types de nucléation. Seulement deux types seront présentés dans le cadre de ce travail
de la modélisation des nuages vénusiens. Il y a dans un premier temps la nucléation homogene qui forme
une goutte sans surface préexistante. La description de ce processus va nous permettre de comprendre les
mécanismes physiques a l'origine de la formation des gouttelettes. Puis, nous présenterons la nucléation
hétérogene ou la goutte se forme sur une particule préexistante, également appelée noyau de condensation.

Avant de détailler les différents processus de nucléation, nous allons introduire quelques notions nécessaires

pour comprendre la formation d’une gouttelette, en commengant par le rapport de saturation.

2Cela concerne également la formation de bulle dans un liquide ou encore des cristaux dans un liquide.
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3.2.1 Saturation d’une vapeur

La nucléation a lieu lorsqu’il y a sursaturation. En d’autres termes, la quantité de vapeur présente dans
I’air est supérieure a la quantité nécessaire pour saturer cet air et ainsi un changement de phase peut débuter.
Cette logique est représentée par la relation suivante :

Py

= B

(3.12)

ou S est le taux de saturation d’'une espéce chimique A de pression Pp et de pression de vapeur saturante
Pg a une température T'. Ce rapport nous permet de caractériser I’état du milieu, avec :

- S < 1: le milieu est sous-saturé;

- S =1 : le milieu est saturé ou a saturation d’équilibre;

- S > 1:le milieu est sursaturé.

Lorsque le taux de saturation est égal a 1, il n’y a pas de sursaturation et la moyenne de la concentration
de tous les embryons® est constante. En revanche, lorsque ce taux de saturation est supérieur a 1, il y a un
excés de monomeres’ par rapport au cas ol nous sommes a la saturation d’équilibre (S = 1). Cet exces se
traduit par un bombardement des monomeres sur les embryons du fait de I’agitation thermique’®. La taille
des agrégats existants augmente et de nouveaux agrégats sont produits.

Lorsque le taux de saturation devient important, les grands embryons peuvent atteindre une taille critique
a partir de laquelle ils deviennent suffisamment stables pour grossir jusqu’a atteindre une taille macroscopique
(gouttelettes).

3.2.2 Notion de tension de surface

La tension de surface est la capacité d’une surface libre délimitant deux milieux a résister a une augmen-

tation de sa surface. La tension de surface, notée es en J/s, est décrite par la formule suivante :
aw
dA

ou dW représente le travail fourni pour augmenter I'aire de la surface libre A de dA.

€s (3.13)

Les gouttelettes prennent généralement une forme sphérique, conformément au principe d’énergie minimale.
La sphere est en effet la forme géométrique dont le rapport surface/volume est le plus faible.

La nucléation implique une transition de phase. Sur Vénus, le passage se fait d’une phase vapeur a une
phase liquide. Ce processus ne se produit pas lorsque 1’énergie libre de la phase liquide est inférieure a celle
de la phase vapeur. Nous allons maintenant voir pourquoi.

3.2.3 Energie libre de formation ou énergie de nucléation

L’énergie libre de Gibbs est une fonction d’état extensible, notée G, dont la variation indique le travail
utile susceptible d’étre fourni dans le cas d’une réaction thermodynamique réversible. Par définition, I’énergie
libre de Gibbs s’écrit : G = U — T'Sg avec U ’énergie interne du systéme, T' la température de ce systéme
et enfin S 'entropie du systéme. Dans notre cas, la réaction thermodynamique réversible considérée est le
changement de phase qu’entraine la formation d’une gouttelette liquide.

Du fait de I’agitation thermique, les ¢ molécules de la phase gazeuse se collisionnent et forment un embryon

que I'on appelle i-meére et que ’on suppose sphérique de rayon r. D’un point de vue énergétique, il y a alors

3 Agglomérat de molécules gazeuses dont la pression de vapeur est inférieure & la valeur critique requise pour nucléer.
4Molécule indépendante de 1’espéce chimique gazeuse considérée.
®Les collisions entre molécules de vapeur sont inélastiques et permettent ’agrégation de molécules. Nous pouvons

ajouter un monomere a un embryon et un embryon peut perdre un monomere.
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une compétition entre le changement de la phase gazeuse a la phase liquide et la création d’une nouvelle
interface entre ses deux phases. Cette dualité se traduit dans 'expression de I’énergie libre de formation qui

est alors égale a :

4 3 kBT l?’L(S)

AG; = 4megr? — 3™ (3.14)

U1

notons que v; représente le volume d’une molécule. Aprés 1'égalité, le terme de gauche (4reyr?) est 'énergie
surfacique et représente I’augmentation de 1’énergie libre résultant de la formation de la surface de I’i-mere.
Le terme de droite (3mr® %II"(S)) est I’énergie volumique et entraine la diminution de 1’énergie libre du
fait du changement de potentiel chimique® lorsque I’on passe d’une phase gazeuse & une phase liquide. Cette

relation met en évidence une barriere énergétique et est notée AG;. Cette barriere est la valeur maximale de

I’énergie libre et est obtenue en calculant %TG) = 0 dans I’équation (3.14), ce qui nous conduit & la relation
suivante :
4 167 vied
AGH = —qrley = — 15 3.15
P73 S T T (kT In(9))? (3:.15)

La grandeur AG} est également appelée barriere de 1’énergie libre ou encore énergie d’activation et correspond
a la valeur de I’énergie libre qu’il faut dépasser pour nucléer.
De la méme maniere que pour obtenir AG}, nous déterminons le rayon critique des agglomérats, noté r*. Ce

rayon correspond & un nombre critique de monomeres ¢* et s’écrit :

 2e5m
B kgTin(S)

*

T (3.16)

Nous pouvons ainsi obtenir le rapport de la saturation critique, lorsque r = r*, a partir de I’équation (3.16) :

2e;
S* = exp ( sz”rl) (3.17)

La figure 3.2 montre I’évolution de AG; (équation 3.14) en fonction du rayon des agglomérats et du taux de
saturation S (équation 3.12). Si la pression partielle de la phase gazeuse (Py) est inférieure & la pression de
vapeur saturante (P¥) alors S < 1 et AG; augmente si le rayon r augmente. Dans ce cas de figure, la phase
gazeuse est stable et il n’y a pas de nucléation. Dans le cas contraire, si P > P{ alors S > 1 et 'énergie
libre AG; augmente initialement jusqu’a atteindre son maximum au rayon critique r* puis diminue quand le

rayon de 'embryon dépasse le rayon critique (r > r*), aggrégat (ou i-meére) va pouvoir grandir.

AG /
/
/s5<1
/"'Agz-%xx,?-*%lns + 4R}
. / >0 >0
/
AGH — — — — — — — Vo
// S>1
y

_.4 3 kT 2
AG—--j-xRp vy In§ + 4zRc
<0 >0

R \ R,

F1G. 3.2 — Evolution de l’énergie libre en fonction du rayon R, de la particule. o est la tension de surface

que nous notons es dans nos équations. Ce graphe est tiré du livre de Seinfield and Pandis.

5Lorsque ’on a une phase gazeuse au contact d’une phase liquide, il y a alors une différence de potentiel chimique,
i, entre une molécule de la phase gazeuse (g) et de la phase liquide (1), avec kp la constante de Boltzmann et S la

saturation tel que i — pe = kT In(S).
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Jusqu’a présent, nous avons considéré un seul embryon. Nous devons décrire une population entiere. La
distribution des agrégats a 1'équilibre, notée N; obéit a la distribution de Boltzmann. A partir de Dénergie
de Gibbs (équation 3.14), nous définissons N :

AG;
Nf =Ny xexp | — . 3.18
§ = N1 xexp ( kBT> (3.18)
avec N7 le nombre total des monomeres du systeme. Cette relation nous permet de déterminer le nombre
d’agrégats pour lesquels le nombre de monomeres dépassera la valeur critique ¢*. Dans ce cas de figure, la
taille de I'embryon atteint le rayon critique et cet embryon grandira de fagon spontanée. Les agrégats ne
pouvant atteindre les * monomeres se désagregeront.

3.2.4 Nucléation homogéne

FIG. 3.3 — Schématisation de la nucléation homogéne par Flavie Roux (Ecole Estienne).

La nucléation homogene doit étre comprise comme la formation d’agrégats de molécules pouvant grandir
grace a ajout de molécules supplémentaires (figure 3.3). Nous considérons ici 'approche cinétique, c’est a
dire que la distribution en taille des agrégats est dépendante du temps.

Soit N;(t), la concentration en nombre d’embryons contenant ¢ molécules a un temps t. Cette quantité est

gouvernée par I’équation suivante :

dN; (t)
dt

= Bi1Ni1(t) — i Ni(t) — BiNi(t) + 7141 Niga () (3.19)

avec [ et v les coefficients de collision et d’échappement d’'un monomere avec un i-mere que nous définirons
par la suite. Nous définissons un taux net de nucléation J;; 1,5 pour lequel chaque embryon de taille ¢ devient
un embryon de taille ¢ + 1, tel que :

Jiv172 = BiNi = viv1Nipa (3.20)

Dans le cas stationnaire, 'expression de gauche de I'équation (3.19) devient nulle et nous avons J; 41,9 = J
pour tout i. C’est a dire que tous les flux doivent étre égaux a un flux constant noté J. Si nous définissons
la concentration en nombre d’embryons de taille ¢ dépendante du temps par la grandeur f;, nous obtenons
alors :

Bifi = Vi1 fix1 (3'21)

Puis, en prenant en compte les équations (3.19) et (3.21), nous aboutissons & I’expression suivante :

o) 1 -1
J=N ( ) (3.22)
' ;ﬂifi

Nous obtenons ainsi le flux net J qui est le taux de nucléation.
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Coefficient de collision

D’apres la théorie cinétique des gaz, le nombre de collisions entre deux entités chimiques A et B est
gouverné par la relation suivante :
87I'kBT

D35 Na Np (3.23)
MAB

ZAB =

avec :

mamg .
ma+mp ’

- Dag le diametre de collision égal a (ra + rB).

- la masse réduite mag =

La masse d’un i-mere est égale a la masse d’un monomere m; multipliée par le nombre de monomeres ¢ qu’il
contient, donc m; = imy. De plus, nous faisons I’hypotheése que les monomeres et les i-meéres ont des densités
égales ce qui nous permet d’écrire v; = iv;. Nous pouvons alors déterminer le coefficient 3; qui correspond

au nombre de collisions entre un monomere et un ¢-mere par unité de temps :

P 1 ,
@-:%Wx L= x (1+i7)? xay (3.24)

ou P, est la pression partielle d’'un monomere, tel que : P, = N1 kg T. Et a; est la surface d’'un monomere,

g0\ 2/3
a; = 4w (;7:) (3.25)

tel que :

Coefficient d’échappement

Le coefficient d’échappement, noté y;, correspond a un taux a partir duquel les molécules quittent ’agré-
gat. Il est plus difficile & déterminer que le coefficient de collision (5;) décrit précédemment. Nous faisons
I’hypothese que tant que la concentration en nombre des monomeres reste inférieure a la concentration en
nombre des molécules du gaz environnant, alors la valeur a laquelle un monomere s’échappe va dépendre
uniquement de la taille de I’agrégat auquel il appartient et de la température du systéme.

A Déquilibre, le coefficient d’échappement (7;) est égal au coefficient de collision (3;) pour i = i*. Ot ¢*
représente le nombre critique de monomeres que doit contenir un embryon pour atteindre le rayon critique.

Par définition, nous avons :

2 2.3
i = ﬁLs?) (3.26)
3 (kBT)3 In° S

avec e la tension de surface et vy le volume d’un monomére. A partir de I'équation (3.24), nous pouvons

écrire :
Pls 1 1 2651}1
= ——L x[14+ = x (1+i7?)? x ayex 3.27
v SET YA 7 < ( )" < avexp(i70) (3.27)
car ici, la pression partielle des monomeéres prend la forme suivante :
2esv1
P =P/ ° 3.28
1 T exp( kBTT) ( )
combinée & 1’équation (3.26), nous obtenons :
P 1 1 . N1/3
= X 14 = x (1432 x q 807D 3.29
7 V2mmikgT 1 ( ) ! (329)

En remplacant P; (3.28) dans l’expression de f3; (3.24), nous obtenons le rapport de 7; et §; :
Ji _ gt/ /P-1 (3.30)
i
Les monomeres s’échappent de I'agrégat lorsque le coefficient d’échappement est supérieur au coefficient de
collision (; > ;). Enfin, lorsque ’embryon est supercritique, c’est a dire i >>> ¢*, 'embryon grandit tant

que les monomeres se condensent plus rapidement qu’ils ne s’échappent.
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Taux de nucléation homogéne

L’agglomération de deux ¢-meres d’'une méme espece pour donner un autre ¢-mere est représentée par les

relations suivantes :

A+ A= A
A+ Ay = A3 =iA = A (3.31)
341 = Az
Les 7 molécules sont converties en agrégats. Les molécules sont transférées, a saturation critique, de la phase
gazeuse a la phase liquide & la méme pression. Ainsi, la variation de I’énergie libre AG; pour cette étape est
nulle. Si une gouttelette de ¢ molécules se forme, il y a création d’une interface entre la gouttelette liquide
formée et le gaz. Cela entraine un changement d’énergie libre. Pour une réaction réversible, I’énergie libre
AG; associée a la formation du nouvel i-mere est donnée par :

avec :

- e la tension de surface de ’espece chimique A ;

- a; la surface de 'embryon de taille 3.
Si I'agrégat est sphérique et qu’il y a le méme volume par molécule v; qu’un volume macroscopique (approxi-
mation capillaire), alors :

a; = (36m)Y/3(vyi)%/3. (3.33)

Notons qu’ici, la tension de surface eg est définie comme étant la méme que celle des monomeres constituant
un volume macroscopique de méme composition chimique. Nous assumons ainsi que l'agrégat d’un petit
nombre de molécules a la méme tension de surface que le liquide de volume macroscopique. Il s’agit de
I’approximation majeure de la théorie classique de la nucléation. Elle porte le nom d’approximation capillaire.
Cette approximation va nous permettre de déterminer le taux de nucléation homogene de la théorie classique

de la microphysique. Pour cela, nous définissons une tension de surface sans dimension, notée 6 et donnée

par :
0 = (36m) /30 3,/ (kpT) (3.34)
A saturation, I'énergie de Gibbs peut s’écrire :
AG; = 0kgTi?/? (3.35)
et équation (3.22) devient : )
oo 1 _
J=M @ 7S o)) (3:36)

Si nous cherchons a simplifier cette équation, nous devons nous intéresser au dénominateur. La dérivée de
celui-ci par rapport & i est nulle pour une valeur i*. Cette solution est donnée par la relation (3.26). Les

équations (3.24), (3.26), (3.34) et (3.36) nous permettent de définir le taux de nucléation homogeéne (en m~3

2e, 12 vy N? 167 vied
7= <7rm1> . S X exp (3 (ijT)3(h’l 5)2) (337)

L’équation (3.37) nous permet de déterminer le taux de nucléation de différentes substances pures en fonction

s~1) comme suit :

du taux de saturation (nucléation homomoléculaire).
Nous avons vu que pour que la nucléation homogene ait lieu, il faut que 'embryon dépasse la barriere de
I’énergie libre a ¢ = ¢*. Nous pouvons également noter que plus le taux de saturation est grand, plus la taille

critique des embryons ¢* est petite.

Rappelons que le taux de nucléation est le résultat d’'un bombardement en chaine de molécules gazeuses
sur ’embryon suite a l'agitation thermique. Pour garder ce taux constant, il faut maintenir une saturation
constante. Donc, sans un renforcement extérieur de la concentration en vapeur, le taux de saturation tombe

a la suite de I’épuisement des molécules gazeuses pour former des agrégats stables.
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3.2.5 Nucléation hétérogene

La nucléation hétérogene permet la formation d’une gouttelette sur une surface préexistante. Cette surface
permet d’abaisser la barriere énergétique AGY. Ce processus se met en place & une sursaturation plus faible
que la nucléation homogeéne ce qui privilégie la nucléation hétérogene par rapport a la nucléation homogene
dans la formation des gouttelettes nuageuses.

Dans le cas des aérosols de Vénus, nous allons supposer que la nucléation hétérogene s’effectue sur un CCN

solide et insoluble, tel que :

F1c. 3.4 — Schéma de la formation d’une gouttelette sur un CCN solide insoluble avec Vo, la phase gazeuse,
Sins le CCN solide et insoluble, L U'embryon liquide (gouttelette), ¢. l'angle de contact et r* le rayon critique

de l’embryon.

Les noyaux de condensation (ou CCN) ont une surface incurvée qui peut étre irréguliére. Ici, nous faisons
I’hypothese que les CCN sont sphériques dont la courbure convexe complique ’expression de 1’énergie libre
qui doit s’adapter a cette nouvelle géométrie comparée a la nucléation homogene. L’énergie libre de Gibbs,

que I'on note AG7,,, est alors donnée par :
AG;et = AGiklomof((I)7 Z’) (338)

avec AGY, . 'énergie de nucléation homogene définie pour un embryon sphérique de rayon critique r* dans

les mémes conditions thermodynamiques. Nous notons :

¢ = [CON (3.39)

,r*

ou rcon est le rayon du CCN et r* est le rayon critique de la nucléation homogene. Si 'on se référe a
I'équation (3.16), nous avons r* = r} . La grandeur ® de I’équation (3.38) est appelée la mouillabilité et
est définie par :

B = cos ¢ = SV 5L (3.40)

eLv

ou egy, est la tension de surface entre la surface solide (S;,s) et la gouttelette liquide (L) et ery la tension
de surface entre le liquide et la phase gazeuse (V,,). L’angle de contact, noté ¢, est '’angle entre la surface
solide (Sins) et la surface de la gouttelette formée (L), toutes deux au contact d’une phase vapeur (V).
La mouillabilité quantifie I’affinité entre la phase condensée et le noyau de condensation. Plus la mouillabilité

a une valeur proche de 1 et plus il y a d’affinitié entre la phase liquide et le CCN.

On définit ensuite le facteur de forme f(®,z), de 'équation (3.38), dont les valeurs sont comprises entre

0 et 1 et qui est donné par ’équation suivante (pour une surface convexe) :
1—oz\° .y —o\*
f(cb,x)=1+( x) tadl2-37 +<x )
n n n

avecn = (1422 —2<I>x)1/ 2. La formation d’un embryon est un processus hors-équilibre. Le nombre de molécules

+ 302 (w ; L 1) (3.41)

qui arrivent sur ’embryon differe du nombre de molécules qui s’en échappent. Le flux net de molécules est ainsi
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non nul. Pour représenter cette réalité hors-équilibre dans ’expression du taux de nucléation, nous prenons

en compte Z, le facteur de Zeldovich (pour le développement de la forme exacte dans le cas hétérogene, voir

Vehkamaéki et al., 2007) :
AGs
Z = | e 3.42
3rkpTn? (342)

ce qui nous permet d’écrire le taux de nucléation hétérogene, noté J.; (Keesee, 1989) :

nZ oo 2AGaes — AGaq — NG, f(®, )
8usf(®,x) (g Pumr™)” exp( kpT

Jhet = ) (3.43)
en m? /s avec vy, la vitesse thermique des molécules, AGyqs et AGq sont des énergies d’activation respective-
ment liées a la désorption des molécules et leur diffusion a la surface d’un support. La grandeur pug représente
la fréquence de vibration des molécules, n, le nombre de molécules dans le milieu gazeux et n. le nombre de

molécules de ’embryon.

L’équation (3.43) nous permet de déterminer le taux de nucléation hétérogeéne sur des noyaux de condensa-
tion sphériques, solides, insolubles et dépourvus d’imperfection. Ces hypotheses nous conduisent a considérer
un seul parameétre pour décrire I'intéraction entre la gouttelette et la surface, il s’agit de I'angle de contact
(¢c). Malgré ces approximations, I’équation (3.43) nous permet d’obtenir une bonne représentation physique

et mathématique de la nucléation hétérogene.

3.2.6 Taux de nucléation et nuages vénusiens

Les équations (3.37) et (3.43) nous ont permis de définir respectivement le taux de nucléation pour la
nucléation homogene et hétérogene. Dans les conditions de I’atmosphere de Vénus, et plus précisément dans
les trois couches nuageuses, peut-on déterminer lequel de ces deux processus de formation est privilégié ?

nuage bas médian haut
altitude (km) 48 54 60
température (K) 366 312 262
pression (hPa) 1375 616 236
H,SO4 vapeur (ppmv) 6,93 0,08 9,94.10~°
H50 vapeur (ppmv) 18,4 9,7 1,0
humidité relative (%) 3191073 | 8,61.103 | 9,02.10~3
concentration en HySO4 (cm™3) | 1,88-10* | 1,16-10'% | 6,48-108
W (%) 98 95 83

TAB. 3.2 — Définition des couches nuageuses utilisée pour nos tests. Les valeurs sont basées sur les données
VIRA et Krasnopolski (2012). La grandeur W, est le pourcentage massique d’acide sulfurique contenu dans

les gouttelettes. Cette notion est introduite dans le chapitre /.

Le taux de nucléation homogéne homomoléculaire, c’est a dire mettant en jeu seulement une espéce
chimique, a savoir ici 'acide sulfurique, a été déterminé pour trois pressions et températures différentes en
fonction des trois couches nuageuses sur Vénus (tableau 3.2). L’évolution du taux de nucléation homogene
pour les trois couches en fonction du rapport de saturation (équation 3.12) est présentée dans la figure 3.5.
Quelle que soit la couche nuageuse considérée, nous remarquons que le taux de nucléation est faible voire tres
faible, de I'ordre de 10736 & 10~ ecm~3s™! pour des rapports de saturation allant jusqu’a 100. Notamment
pour le cas du nuage haut (pression et température & 60 km d’altitude) dont le taux de nucléation homogene
-3

ne dépasse pas les 1078 cm3s~!. Ces ordres de grandeurs restent cohérents avec le fait que nous considérons

une nucléation homogene homomoléculaire (Ma4tténen et al., 2005).
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Taux de nucléation homogéne

—— nuage bas
105 | —— nuage médian
—— nuage haut

1012

20 40 60 80 100
Rapport de saturation

F1c. 3.5 — Evolution du tauz de nucléation homogéne en fonction du rapport de saturation pour trois cas
représentatifs des trois couches nuageuses définies dans le tableau 5.2.

Dans les nuages de Vénus, du fait de la présence de vapeur d’eau, la nucléation homogene est hétéromolé-
culaire. Les gouttelettes se forment a partir d’une solution binaire d’acide sulfurique et d’eau. La théorie de la
nucléation homogeéne hétéromoléculaire est présentée dans U'article de Merikanto et al. (2016) qui sert de base
a la paramétrisation de Maittinen et al. (2018) que nous utilisons pour comparaison ici. Le taux de nucléation
hétéromoléculaire calculé avec cette paramétrisation dépend de ’humidité relative, de la température et de
la concentration en vapeur d’acide sulfurique (figure 3.6). Le tableau 3.2 regroupe les concentrations en acide
sulfurique et ’humidité relative associées a chacun des cas choisis pour représenter les couches nuageuses sur
Vénus. La figure 3.6 montre les résultats de la paramétrisation avec différentes valeurs de concentration en
acide sulfurique et d’humidité relatives similaires aux valeurs présentées dans le tableau 3.2. Pour les trois
couches, les résultats de la paramétrisation (figure 3.6) nous montrent que les températures sont trop élevées
pour obtenir une valeur de taux de nucléation supérieure & 10—7 cm ™3 s~! (considérée comme valeur seuil
pour la paramétrisation, Madttédnen et al, 2018). Dans le cas du nuage haut, la température doit étre infé-
rieure a 210 K, alors que pour le nuage médian, elle devrait se situer en-dessous des 240 K. Pour obtenir un
taux de nucléation non nul (donc supérieur & 10—7 em ™3 s71) dans les conditions représentatives du nuage
bas, la température ne doit pas dépasser 310 K. Nous remarquons toutefois que plus la concentration en acide

sulfurique est importante, plus le taux de nucléation est grand a hautes températures.

Pour la nucléation hétérogene, nous avons considéré une mouillabilité de 0,95. Les valeurs des taux de
nucléation obtenues sont élevées et leur évolution est rapide. La variation va de 2,27-107%7 4 S=1,10 & 7,37-10°
4 S=4,0 pour le nuage bas. Respectivement pour les mémes taux de saturation, la variation va de 7,08-10752
4 9,61-10° pour le nuage médian et de 1,12-107%° & 1,69 pour le nuage haut (figure 3.7).

Nous caractérisons l'efficacité de nucléation a la capacité de produire un embryon d’acide sulfurique
par cm 2 d’air et par seconde et de 1 CCN~! s~! pour la nucléation hétérogene. Cela suppose qu'un embryon
suffit pour activer un noyau de condensation. Le taux de saturation nécessaire pour atteindre ces valeurs
est appelé saturation critique. la figure 3.7 nous permet de comparer les deux taux de nucléation sur une
méme gamme de valeurs. Pour une saturation inférieure & 100, nous pouvons voir que le taux de nucléation
homogeéne n’atteint pas le seuil de saturation critique (J = 1 cm™3s7!). En revanche, dans le cas de la
nucléation hétérogene, cette valeur est atteinte dans les trois cas représentant les couches nuageuses. Tout

d’abord, dans le cas du nuage bas, la saturation critique est de 1,35, puis de 1,45 pour le cas du nuage
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Fic. 3.6 — Tauz de nucléation homogéne en fonction de la température (axe des abscisses) et pour des
humidités relatives basses représentatives de l’atmosphére vénusienne et illustrées par les courbes en couleur.
Trois cas de concentration en vapeur d’acide sulfurique sont présentés ici dont les valeurs sont indiquées
dans le titre de chaque graphe, en cm™>. Les lignes en pointillés représentent l’ancienne paramétrisation de
Vehkamdiki et al. (2002) et les traits pleins avec les triangles représentent la nowvelle paramétrisation de
Mddttinen et al. (2018).

médian et enfin de 3,70 pour le cas du nuage haut. La nucléation hétérogeéne, en plus d’étre plus efficace
que la nucléation homogene dans ces conditions, semble plus efficace dans la couche nuageuse inférieure et

intermédiare.

3.3 Condensation ou évaporation ?

Comme nous 'avons vu précédemment, des monomeres s’agglutinent entre eux et forment un agrégat.
Une fois que le rayon critique de l'agrégat est atteint, le processus spontané de la nucléation se produit.
Ensuite, la gouttelette formée peut encore grandir par ajout de molécules ou rétrécir par perte de molécules.
C’est ce que 'on appelle respectivement la condensation et 1’évaporation.

Notre objectif est de déterminer ce qui est acquis ou perdu par la particule. Ici, nous faisons ’hypotheése que

les particules ne contiennent qu’une seule espéce chimique.

3.3.1 Définition du flux de masse

Durant son évolution dans I'atmosphere, une gouttelette va croitre ou décroitre en fonction du transfert
de masse entre la gouttelette et la vapeur environnante. En effet, lorsque des molécules viennent se coller a
la particule et contribuent a I'augmentation de son volume, la gouttelette grandit et donc le flux de masse

est positif puisqu’il s’agit d’un apport. En revanche, lorsque les molécules se détachent de la gouttelette,
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FIG. 3.7 — Evolution du tauz de nucléation hétérogéne (a gauche) et homogéne (d droite) en fonction du
rapport de saturation pour trois cas représentatifs des trois couches nuageuses définies dans le tableau 3.2.
La figure de droite résulte d’un agrandissement de la figure 5.5 afin de pouvoir faire une comparaison avec le

processus de nucléation hétérogéne.

I’évaporation se traduit par un flux de masse négatif et la particule rétrécit. Le flux de masse fait varier la
masse totale et les rayons des particules, changeant ainsi la forme de la distribution dimensionnelle en taille
de particule. Nous pouvons représenter mathématiquement le changement de masse pour une gouttelette de

rayon 7 au cours du temps par la relation :

dmg 5 dr
—= = pg dmre — 3.44
dt pg r dt ( )
avec mg la masse totale de la particule de rayon r et p, la masse volumique de la particule. Par définition, le

taux d’accroissement g(r) s’écrit :

dr Sy — 5%
_ — 3.45
90 =" = Rt Ra (3.45)
avec S, la saturation de l'espéce condensée x formant la particule, tel que S, = P,/ P;“t. La résistance R,

est due a la diffusion moléculaire et Ry est la résistance due au dégagement de chaleur latente a la surface
de la goutte. Ces deux résistances freinent le processus de condensation. Elles sont définies comme suit :

psRT

Ra= DM, Pyt(T) (3.46)
« Lopy { LoM
_ Lwpx [ Loy
Re= "7 ( == 1) (3.47)

avec M, la masse molaire, P;‘“ (T) la pression de vapeur saturante, R la constante des gaz parfaits, T la
température du systéme. La grandeur notée D est la diffusivité moléculaire et est définie par I’équation

suivante :

D
1+ Ax
ou Ax = (1,333K,, + 0,71)/(K, + 1) est une correction similaire & celle de Cunningham-Milikan. Elle est

introduite par Fuchs and Sutugin (1971) et permet d’assurer la transition entre le régime moléculaire et le

(3.48)

régime continu. Et D est le coefficient de diffusion de la particule, tel que :

kT

D=l
6T pair T

(3.49)

avec [Lqir la viscosité de 1'air, A, le libre parcours moyen du gaz, kp la constante de Boltzmann et 7' la
température de l’air. Le nombre de Knudsen (K,,) est donné par le libre parcours moyen des particules de

rayon r (voir page 70).
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L’équation (3.44) nous permet de déterminer si les gouttelettes grandissent, lorsque d;’zg > 0, ou dé-

dmg . Naturellement, ce processus peut entrainer la disparition des gouttelettes par

dt
évaporation complete de la solution liquide qui les composent.

croissent lorsque

Le flux de masse joue principalement sur la taille des particules et peut entrainer une décroissance en nombre
des gouttelettes.

3.3.2 Flux de masse dans les conditions vénusiennes

Dans les conditions vénusiennes, nous pouvons regarder quel processus est privilégié dans les trois couches
de Iatmosphere. Comme précédemment, nous considérons trois altitudes pour définir une pression et une
température propres a chaque couche nuageuse de Vénus. Ces conditions sont regroupées dans le tableau 3.2.
Comme le montre la figure 3.8, le coefficient de diffusion décroit en fonction du rayon des particules considéré,
ce qui est en accord avec ’équation (3.49) qui souligne une dépendance en 1/r. Le coefficient est de l'ordre de
10~8 m? /s pour des rayons d’environ 1 nm et 1072 m? /s pour des rayons plus grand d’environ 10 pm. Nous
pouvons également noter que la diffusion est deux fois moins importante pour les conditions du nuage haut
par rapport au cas du nuage bas. Cela s’explique également par la dépendance en T de 1’équation (3.49), plus
la température est grande et plus le coefficient de diffusion est grand.

L’évolution du coefficient de diffusion influe sur le flux de masse (équation 3.44) dont les résultats pour les
trois couches nuageuses sont présentés dans la figure 3.8. Nous pouvons noter que le rapport de saturation
est d’environ 0,83 pour le nuage bas, 0,78 pour le nuage médian et 8,86 pour le nuage haut. Pour le nuage
bas et médian, le flux de masse est négatif et est plus important pour les petites gouttelettes avec des valeurs
environnants les 10712 g/s que pour les grandes gouttelettes dont les valeurs sont de I'ordre de 10~ g/s pour
le nuage bas et 10720 g/s pour le nuage médian. Les petites gouttelettes s’évaporent donc plus rapidement
que les grandes. A contrario, pour le troisieéme cas, celui du nuage haut, I’évolution du flux est le méme que
les deux cas précédent pour un rayon dont la taille est comprise entre [1,02; 1,63] nm. En effet, & partir d’un
rayon égal a 1,63 nm, le flux de masse est positif et augmente car la différence de saturation (S) — S5 de

Iéquation 3.45) devient positif a partir de cette taille de rayon. Nous passons donc d’un flux de masse de
I'ordre de -6,92:10723 g/s pour un rayon de 1,0 nm & environ -2,30-1072° g/s & 1,60 nm puis 6,51-10725 g/s
4 1,63 nm pour enfin atteindre un flux de masse de 2,25-10~23 pour une gouttelette de rayon 10,0 yum. Dans
ce cas d’étude, les gouttelettes s’évaporent dans le nuage bas et intermédiare. Dans le cas du nuage haut, les
plus petites gouttelettes s’évaporent alors que les grandes gouttelettes grandissent.

Si nous prenons en compte la dynamique atmosphérique et des profils de température et de pression complets
entre 40 et 70 km d’altitude, nous pouvons obtenir des variations latitudinales et diurnes en ce qui concerne le
flux de masse. Naturellement, avec la consommation des vapeurs par nucléation et la condensation, le taux de
saturation varie et par conséquent le flux de masse également. Malgré cela, cette petite étude nous donne une

idée de I'ordre de grandeur que nous pouvons trouver pour le flux de masse dans des conditions vénusiennes.

3.4 Coagulation des particules

Les particules sont en mouvement aléatoire dans I’atmosphére du fait des forces hydrodynamiques, élec-
triques, gravitationnelles, etc. Lorsque deux particules entrent en collision, elles peuvent rester collées I'une
a lautre. Si elles sont liquides, elles forment une goutte de plus grande taille et si elles sont solides, elles
forment un agrégat de plus grande taille. Dans un cas comme dans l’autre nous parlons de coagulation. Il y a
plusieurs types de coagulation mais nous nous intéresserons ici a la coagulation brownienne et a la coagula-
tion gravitationnelle appelée coalescence (qui sera décrite dans la section 3.4.2) appliquées a des gouttelettes

sphériques (figure 3.9).

Pour une distribution discrétisée en taille de particules, si une particule de l'intervalle i coagule avec une

particule de I'intervalle 41, nous obtiendrons une particule plus grosse et donc un gain dans un intervalle de
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FIG. 3.8 — Evolution du coefficient de diffusion (A) et du flux de masse en fonction du rayon des gouttelettes
pour trois cas représentatifs des trois couches nuageuses définies dans le tableau 3.2. La couche représentative

du nuage bas est en B et le nuage médian et haut sont respectivement représentés par les figures C et D.

taille plus grande que i et i+1. En revanche, nous perdons une gouttelette dans l'intervalle ¢ et un autre dans
Iintervalle i+1. La coagulation entraine une diminution du nombre de gouttelettes présentes dans le systeme.
Si nous considérons les gains et les pertes que représentent le phénomene de coagulation, nous pouvons écrire
I’équation discrete de la coagulation :

dN; 13 - .
—l=3 > KijiNiNj_i — N; Y KjiN; j>2 (3.50)
1=1 1=1

avec :

- N; la concentration en particule d’un j-mere (intervalle j);

- K ; les coeflicients de coagulation du j-mere et de I’i-mere considérés ;

- les indices j et i représentent des intervalles de taille.
Cette équation traduit & la fois les pertes engendrées par la coagulation (terme de droite) ainsi que les produits
qu’elle génere (terme de gauche) : formation d’une nouvelle particule (gain) par la collision de deux particules
(pertes). De plus, nous faisons également ’hypotheése que la plus petite particule est un j-meére ne contenant
que deux molécules. C’est pourquoi nous appliquons la condition j > 2.

3.4.1 Coagulation brownienne

Les coefficients de coagulation traduisent 1’efficacité de la collision et de coagulation entre deux particules.

Dans le cas de la coagulation brownienne, si une particule de l'intervalle ¢ coagule avec une particule de
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COAGULATION BROWNIENNE

COALESCENCE

\:

Fi1a. 3.9 — Schématisation des processus de coagulation brownienne et de coalescence par Flavie Roux (E’cole

Estienne).

I'intervalle j, le coefficient (ou "kernel") de coagulation brownien, noté KS— et défini empiriquement par
Pruppacher and Klett (1978), s’écrit avec l'interpolation de Fuchs (1964) :

—1
7"7;+7"j 4(DZ+DJ)

3.51

ot b 02 )2 @, od, (it ) (351

KE =4dn (D; + Dj)(r; + rj)<

avec D; et D; les coefficients de diffusion respectivement associés a la particule ¢ et j. Les autres grandeurs

associées & K, sont définies dans le tableau (3.3).

A = ﬂgﬁ;ﬂ A; le libre parcours moyen
0; = 31)%[(27"1 + )3 — (4r? + l?)3/2] —2r; 0;, la distance moyenne du centre d’une sphere

dont les deux particules quittent la surface en
ayant une distance ['une de 'autre égale au libre

parcours moyen

™M,

1/2
Vi = (LBT) Upm,i la vitesse thermique des molécules i

TAB. 3.3 — Grandeurs qui permettent de calculer le coefficient de coagulation brownien Kﬁ.

3.4.2 Coalescence et sédimentation des particules

La coalescence ou coagulation gravitationnelle est due a la sédimentation. Lorsqu’une particule tombe
dans un fluide, deux forces s’appliquent alors sur elle : la force de trainée et la gravité. Nous notons u la
vitesse du fluide, v la vitesse de la particule et gg la gravité. Pour un nombre de Reynolds Re < 0, 1, I’équation

du mouvement prend alors la forme suivante :

6 foirTT

dv
— et (w— 52
myp 7 mpgo—&—1 I n(u v) (3.52)

Nous posons a présent 7, le temps de relaxation de la particule, c’est a dire le temps nécessaire a la particule
pour atteindre la vitesse terminale de sédimentation v, tel que :

__mp(1+ AKy) (3.53)
GWMairT
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L’équation (3.52) devient :

dv
T =% +u—v (3.54)

Si la vitesse du fluide environnant est nulle et que ¢ >> 7, alors la particule atteint la vitesse terminale de

’ . . . s . . 3 ’ . .
sédimentation v,. Pour une particule sphérique de masse m, = (47/3)r°p,, nous pouvons écrire :

_ 27%pp00(1 + AKy)

v (r)
‘ 9 Nair

(3.55)
ainsi 7, défini dans I’équation (3.53) est le temps

En chutant, les gouttelettes de grande taille entrent en collision et coagulent avec les plus petites puis-
qu’elles ont une vitesse terminale v, plus élevée. C’est ce que l'on appelle la coalescence. Le coefficient
d’efficacité de coalescence s’écrit (Seinfield et Pandis, 2006) :

Kij = m(ri+1;)* (v — vy E(ri, 7)) (3.56)

avec E(r;,r;) Defficacité de collision entre une particule de case i et une particule de case j si bien que
(Seinfield et Pandis, 2006) :

T2

E i) =
(7" T'J) 4(Ti+rj)2

(3.57)

Dans certains modeles atmosphériques, la vitesse v; est corrigée pour prendre en compte 'effet du transport
vertical des particules (Toon et al., 1988 et Fiadeiro and Veronis, 1977).

3.4.3 Prise en compte simultanée de la coagulation brownienne et de la coales-

cence

Le coefficient d’efficacité de coagulation K;; dans la relation (3.50) est obtenu par la somme de la
coalescence K ZGJ et de la coagulation brownienne K f‘j. Nous obtenons ainsi la relation :

Kij=KP + K& (3.58)

nous remplagons ensuite ce nouveau coefficient dans ’équation (3.56). Cependant, la somme de I’équation
(3.58) ne s’applique pas dans la pratique. Cela a été vérifié expérimentalement par Simons et al. (1986). En
effet, la somme des deux coefficients serait bien inférieure, parfois d’un facteur allant jusqu’a 1,5, au facteur
observé expérimentalement. Afin de palier a cette différence, nous devons ajouter un facteur de correction w
défini par Simons et al. (1980) puis amélioré par Sajo (2008, 2010) et la relation (3.58) devient :

Kij=w(K> +KZ) (3.59)
avec
dr & L1 (¥/2)
we= T N (C1)r(2n 4 1) 3.60
S e D Sy (3.60)
et ( )
(iR, pgo s
Y= DiT D, 747r3kBT7"1r]\r1 75 (3.61)

ol vy est la vitesse relative moyenne définie dans I’article de Batchelor (1982). La grandeur ¢ est le rapport
traduisant I'importance de la diffusion face a la coalescence. Les grandeurs I, 41 et K, 1 sont les fonctions
de Bessel. Du fait de sa somme infinie, la détermination des valeurs de w impose des difficultés de résolution

numérique. C’est pourquoi nous utilisons des simplifications a solutions analytiques qui sont définies en
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fonction des valeurs de 1 (Sajo 2008 et 2010) :

D aiem + > b’ + E(0 < < 5,5) 0<1<5,5
w=4 > aln'($)+ Y b+ e+ B(5,5 < <2000) 5,5 < ¢ < 2000 (3.62)
1+ Cy2/3 2000 < 3 < 20000

Avec C = 2,843 et les coefficients a;, b;, ¢; et E définis selon les cas dans le tableau 3.4.

Coeflicients | Indice, i | Fit 0 < ¢ < 5,5 (Sajo, 2008) | Fit 5,5 < ¢ < 2000 (Sajo, 2010)
a; 1 -1,7812145 - 107! 2,04316 - 1071
2 -2,0380564 - 10~2 -1,79707 - 102
b; 1 +2,7554519 - 1072 0
2 -2,6500765- 103 8,84424
3 -1,83794 - 10
4 1,39340- 10"
5 -3,25641
¢ 1 2,07133- 102
E 1,1986361 +1,95231- 10!

TAB. 3.4 — Définition des paramétres de I’équation (3.62) suivant la valeur de v pour calculer w(v).

3.4.4 Kernels de coagulation dans les nuages de Vénus

Les kernels nous permettent de déterminer 'efficacité de la coagulation. L’évolution de ces coefficients
d’efficacité en fonction des conditions vénusiennes, définies dans le tableau 3.2, est présentée dans la figure
3.10. Nous considérons une premiere population de gouttelettes de solution binaire d’acide sulfurique et d’eau
dont les tailles de rayon sont représentées sur l'axe des abscisses. Une seconde population de gouttelettes,
de méme composition que la premiere, est représentée par seulement quatre tailles : 10 nm, 100 nm, 1 et
10 pm. De plus, trois cas de figure sont tracés : la prise en compte de la coagulation brownienne seule (A),
la coalescence seule (B) et de la somme de ces deux processus (C). Dans ces trois cas, nous remarquons que
la coagulation est plus efficace dans la couche du nuage supérieur.

Le kernel de coagulation brownienne est plus grand pour les petites particules par rapport aux grandes
particules du fait du mouvement brownien. Le minimum du kernel est atteint lorsque les particules sont de
taille égale (& 10 nm, 100 nm, 1 et 10 pm).

Dans le cas de la coalescence, 'efficacité est plus importante pour les gouttelettes de grande taille car ce
processus dépend de la vitesse de sédimentation des gouttelettes (figure 3.11) qui est plus grande pour les
grandes particules. Nous notons également dans le cas B qu’il y a une diminution du kernel lorsque les
gouttelettes sont de taille proche et devient nul lorsque les gouttelettes sont de méme taille (r; = 7).
Enfin, lorsque les deux processus sont pris en compte avec la correction de Sajo et al. (2008, 2010), c’est
le kernel de coagulation brownienne qui domine pour les petites particules jusqu’a 1 um environ. Puis, la
coalescence prend la reléve, notamment pour les gouttelettes de la seconde population de 1 et 10 ym de rayon
pour lesquelles nous observons une chute liée a la coalescence qui devient nulle lorsque les particules des deux
populations sont de méme taille. Cette chute brutale du kernel n’est visible que pour les grandes particules
de 1 et 10 um car la coalescence domine aux grandes tailles alors que pour les rayons de 10 et 100 nm, c’est

la coagulation brownienne qui domine.
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F1G. 3.10 — Evolution des coefficients d’efficacité (kernels) pour la coagulation brownienne (A), la coalescence
(B) et la somme des deux processus (C) pour des gouttelettes de rayon r1 et ro. Les trois cas représentatifs
des trois couches nuageuses définies dans le tableau 5.2 sont présentés. L’axe des abscisses présente un les

valeurs du rayon r1 et le rayon ro est représenté par quatre valeurs : 10 nm, 100 nm, 1 pm et 10 um.

Vitesses de sédimentation

—— nuage bas
10?4 —— nuage médian
—— nuage haut

10-104

10-*  10°° 102 107! 10° 10! 102 10
Rayons (um)

F1G. 3.11 — Evolution de la vitesse de sédimentation en fonction du rayon des gouttelettes pour trois cas

représentatifs des trois couches nuageuses définies dans le tableau 3.2.

61



CHAPITRE 3. PHYSIQUE APPLIQUEE AUX PARTICULES

3.5 Parametres sensibles pour la microphysique

Nous venons de définir les principaux processus microphysiques qui ont lieu dans I’atmosphere de Vénus.
La nucléation homogene, hétérogene, le transfert de masse (évaporation et condensation), la coagulation
brownienne ou gravitationnelle font évoluer des grandeurs physiques de la distribution dimensionnelle en
taille de rayon des gouttelettes. C’est ce que nous appelons ici les parameétres sensibles pour la microphysique.
Afin d’étre attentif dans la suite de ce manuscrit, nous résumons ici, la liste des parametres sensibles pour
la microphysique. Pour une distribution en taille de rayon de gouttelettes, les grandeurs évolutives sont les
suivantes :

e le rayon moyen;

e l'écart-type;

e le nombre total de gouttelettes;

e le volume total de gouttelettes;

e la masse condensée d’acide sulfurique;

e la forme de la distribution dans le cas d’une distribution discrétisée.
Ces parameétres ont été étudiés et pris en compte pour le développement du modeéle que nous vous présentons
a travers ce manuscrit. Les hypotheses prises pour chacun de ces parametres sont présentées dans le chapitre

suivant.
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Troisiéeme partie

Nouveau modele de microphysique

pour les nuages de Vénus
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Variables utilisées dans le chapitre 4

aT Différence de température entre un temps i + 1 et le temps initial noté T(0) (K)
Am,, Quantité massique d’eau nécessaire pour que la gouttelette soit a I’équilibre thermodynamique (kg)
AT Différence de température entre un temps 7 + 1 et un temps i (K)

K, Nombre de Knudsen

Ag Libre parcours moyen de la gouttelette (m)

Mg Masse de acide sulfurique dans la gouttelette (kg)

May Masse d’eau dans la gouttelette (kg)

My Moment d’ordre 0 de la gouttelette (1/m3, )

MEe Moment d’ordre 0 des aérosols (1/m3,)

M§CN Nombre total de CCN (1/m2;,)

MeP Nombre total des gouttelettes(1/m3;,)

M; Moment d’ordre 3 de la gouttelette (m3/m3, )

Maer Proportionnel au volume total des aérosols (m®/m3, )

MSCN Proportionnel au volume total des CCN (m?/m3, )

M§(H20) Proportionnel au volume total d’eau dans les gouttelettes (m?/m3, )

M§(H2SO4) Proportionnel au volume total d’acide sulfurique dans les gouttelettes (m3/m3;,)
M, Masse molaire d’acide sulfurique (kg/mol)

M, Moment d’ordre k (m*/m3,,)

My, Masse molaire d’eau (kg/mol)

Tg Rayon de la gouttelette (m)

Wi Pourcentage massique d’acide sulfurique dans la gouttelette (%)

wea Fraction massique de l'acide sulfurique & I’équilibre thermodynamique (%)
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Chapitre 4

MAD-Muphy : le nouveau modele de

microphysique
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4.1 Présentation de MAD-Muphy

Le nouveau modéle MAD-Muphy (figure 4.1), pour Modal Aerosol Dynamics with Microphysics prend

compte, tout comme les études antérieures (James et al. 1997, Toon et al. 1982...), de la nucléation homogeéne
et hétérogene, de la condensation et I’évaporation, ainsi que de la coagulation brownienne inter-modale et
intra-modale. La théorie des processus microphysiques a été définie dans le chapitre 3 (page 41), et le déve-
loppement des équations de la microphysique avec les moments effectué durant cette these sera décrit dans
le chapitre 5.
MAD-Muphy est un modele en zéro dimension (0D). En d’autres termes, il calcule les processus microphy-
siques pour une valeur donnée de la température, de la pression et des concentrations en vapeur en un point
de l'atmosphere. L’interét d’'un modele en 0D est sa flexibilité et son adaptation : il peut facilement étre
couplé a d’autres modeles et effectuer des calculs en une, deux ou trois dimensions pour chaque point de la
grille du modele considéré. Avec le VGCM, nous pouvons modéliser les nuages de Vénus avec MAD-Muphy
en 1D ou 3D.

Outre une boite en 0D, j’ai mis en place un algorithme permettant la production d’aérosols solides et
la sédimentation des particules (gouttelettes et aérosols). Bien que ces deux processus fonctionnent sur une
colonne de ’atmospheére (1D), ils peuvent étre utilisés dans une simulation en 3D. La production des aérosols,
absente a l'origine dans le VGCM, peut étre décrite par une source ponctuelle ou par une fonction dépendante
de Tl'altitude. Pour la sédimentation, la densité des noyaux de condensation est égale a celle des poussieres

météoritiques et est définie suivant la littérature (soit 2000 kg/m3, voir le tableau B.1 en annexe B).
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Chaque processus microphysique calculé par MAD-Muphy donne une tendance comme résultat. Cette
quantité représente la variation engendrée par un processus sur la distribution des particules intégrée en
moments pendant un pas de temps donné. Dans I’atmosphere, tous les processus microphysiques agissent
simultanément. Dans le modele cela est simulé en calculant les tendances séparément et en comparant leur
somme a la quantité de matiere liquide et vapeur disponible. Cette méthode me permet de ne pas privilégier
un processus microphysique par rapport a un autre.

O Nucléation homogéne — (dM,, dM;) —
e B\
Nucléation hétérogéne — (dMg, dM;) —
Moments \ J -
(Mo, M) P S 4‘ Conservation
o 3 .
@ Condens?tlon — (dM,, dM;) —
Evaporation
AN J ajustement non
Ve ~N oui
O Coagulation — (dMg, dM;) —
N J

Fia. 4.1 — Schéma du fonctionnement du modéle MAD-Muphy, développé lors de ce travail de thése. Les

dessins sont issus du travail de Flavie Roux présenté dans les premiéres pages de ce manuscrit.

En résumé, ce nouveau modele nous permet de créer des gouttelettes liquides et sphériques de solution
binaire HoSO4-H5O et de les faire évoluer en prenant en compte tous les processus microphysiques nécessaires.
Aussi, MAD-Muphy est un modele qui permet de calculer le nombre de gouttelettes formées, de suivre leur
taille, la partie solide (CCN) et liquide composant les gouttelettes. Il permet enfin de calculer et de suivre la
masse totale de matiere condensée ainsi que la quantité de vapeur consommée ou relachée par les processus
microphysiques. Le développement de MAD-Muphy s’est fait avec le souci de conserver les quantités mises
en jeu (comme la masse ou encore le nombre de CCN).

4.2 Hypotheéses nécessaires pour le nouveau modele

Afin de développer le nouveau modéle de microphysique pour les nuages vénusiens, il a été nécessaire de
faire plusieurs hypotheses, notamment pour l'utilisation de la méthode des moments dans les équations de

microphysique, qui seront développées ensuite.

4.2.1 Représentation des distributions en taille et les moments utilisés

Tout d’abord, nous considérons des distributions log-normales. Pour ce choix de forme, nous nous sommes
basés sur les observations du néphélometre LCPS ainsi que les études et les modeles de microphysiques

appliqués a Vénus (tableaux 2.1, 2.2, chapitre 2).

Dans ce modele, nous considérons trois distributions de particules ou modes. Les deux premieres corres-
pondent aux modes 1 et 2 observés par Knollenberg and Hunten (1980). La troisiéme et derniére distribution
est assignée aux aérosols solides. Nous supposons que leur masse volumique est la méme que celle des pous-

sieres météoritiques. Une fois activés par nucléation hétérogene, ces aérosols solides deviennent des CCN et
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serviront a la formation de gouttelettes liquides. Dans notre modele, la densité des noyaux de condensation
est égale & celle des poussiéres météoritiques, soit 2000 kg/m? (tableau B.1, annexe B).

Comme nous 'avons décrit précédemment, le mode 3 observé par Pioneer Venus est ici écarté. Il a été
jugé préférable de ne pas l'inclure dans le modele puisque de trop grandes incertitudes subsistent sur sa

composition et son existence.

Dans le développement du modeéle, nous prenons en compte un couple de moments (Mg, M;3) avec le
moment d’ordre 0 égal au nombre total de particules et le moment d’ordre 3 qui est proportionnel au volume
total des particules de la distribution. Avec I’équation (3.9) page 45, nous pouvons calculer n’importe quel
moment a partir de My. Nous avons choisi de nous intéresser aux moments d’ordre 0 et 3 car ils sont
directement liés a une grandeur physique de la distribution en taille de particule, qui varie avec le temps.
L’écart-type pour chaque distribution est fixe et est défini en fonction des observations (Grinspoon et al.,
1993 ; James et al., 1997). Fixer ce parameétre nous permet de limiter le nombre de moments a deux et donc
de simplifier 'expression et la résolution des équations microphysiques en moments (Burgalat et al., 2014;
Yamamoto and Takahashi, 2006). En effet, ’équation (3.9) nous montre la dépendance de chaque moment
M}, au rayon médian et a ’écart-type. Naturellement, ’écart-type d’une distribution dimensionnelle en taille
de rayon peut varier. Dans notre cas, si nous faisions varier I'écart-type de chaque mode cela alourdirait les
équations, augmenterait le nombre total de moments et ainsi le nombre de traceurs dans le VGCM. Nous
avons donc choisi de faire varier le rayon médian de chaque distribution et de fixer leur écart-type. Ainsi,
nous affectons le couple (Mg, M3) pour chaque distribution, nous avons alors six moments.

Pour chaque gouttelette, nous désirons suivre la masse condensée d’acide sulfurique indépendamment
de celle de ’eau. Nous souhaitons également savoir si les particules liquides que notre modele a générées
contiennent ou non un noyau de condensation, c’est & dire un aérosol solide activé (CCN). Le moment
d’ordre 3 sera donc séparé en trois moments :

Ms = Mgsto‘l) + MéHzo) + MSCN,

Ou la somme MgH2SO4) + MgH2O) correspond a la partition liquide de la gouttelette. Le volume d’acide
sulfurique et d’eau dans les gouttelettes respecte la composition donné par W,,, qui est définie dans la section
suivante. De la méme fagon, le moment d’ordre 0 (My) est alors séparé en deux autres moments : Mgr(’p le
nombre total de particules liquides et MSCN le nombre total de CCN mis en jeux dans les gouttelettes (tel
que My = M§™P 4+ M§ON).

Pour la distribution dimensionnelle en taille de rayon des aérosols solides, nous appliquons plus simplement
le couple (Mg, M3e").

Ce qui nous fait un total de douze moments a implanter comme traceurs dans le VGCM. C’est moitié moins
que si nous devions coupler les 23 intervalles de rayon du modeéle de Imamura and Hashimoto (2001) ou

environ trois quarts de moins que les 45 intervalles de Gao et al. (2014).

En utilisant la méthode des moments, nous avons été amenés a faire plusieurs hypotheses sur nos distri-
butions dimensionnelles en taille de rayon. L’une d’entre elles est de fixer a deux le nombre de modes pour les
gouttelettes et de les associer a des fonctions log-normales. Nous appliquons a nos gouttes plusieurs processus
microphysiques. Dans certains cas, ces processus vont amener nos gouttelettes a grossir. Comme le nombre
de modes et leur forme sont fixes, nous devons appliquer une astuce mathématique, appelée mode-merging,
pour transférer les particules d’un mode & 'autre. Par exemple, si les gouttes du mode 1 (correspondant aux
plus petites tailles) grandissent suffisamment, elles peuvent migrer vers le mode 2 (de méme composition mais
pour des particules de taille plus grande) grace au mode-merging. Ce processus sera présenté dans le chapitre

9.6.

4.2.2 Pourcentage massique d’acide sulfurique dans les gouttelettes

Sur Vénus les particules du mode 1 et 2 sont supposées liquides et principalement composées d’acide

sulfurique. Cette composition est donnée par le pourcentage massique d’acide sulfurique dans la gouttelette :
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Mg

(4.1)

m = .
Mg + My

avec m, et my, les masses condensées respectives d’acide sulfurique et d’eau dans la gouttelette.

La composition des gouttelettes est principalement contrélée par la température et ’humidité relative (Steele
and Hamill, 1981; James et al., 1997). Donc, pour chaque mode nous calculons une composition unique
associée. Cette composition binaire de HoSO4-H5O évoluera spatialement et temporellement. Pour calculer
le pourcentage massique d’acide sulfurique dans les gouttelettes, nous utilisons la méthode de Ridders qui
résout par double itérations I’équation de Kelvin tout en assurant la conservation de la masse totale d’eau
présent dans le systéme (Stolzenbach, 2016).

D’apres Hashimoto and Abe (2001) et Stolzenbach (2016), nous considérons que ce pourcentage massique
est indépendant de la taille des particules. J’ai calculé le pourcentage massique pour trois cas vénusiens
différents définis dans le tableau 3.2. Le pourcentage massique d’acide sulfurique dans les gouttelettes reste
pratiquement constant pour tous les rayons de gouttelettes et tous les cas comme nous pouvons le voir dans
la figure 4.2. En revanche, pour le troisitme cas a 60 km, le pourcentage massique a 1 nm a augmenté
d’environ 1,6 % par rapport aux particules de plus grand rayon (& partir de 10 nm). Comme il s’agit de la
taille des plus petites particules (juste apres leur formation par nucléation homogene) et que les gouttelettes
observées dans I’atmosphére sont de l'ordre de 100 nm & 1 um (partie 1.6.2, page 16), nous négligeons cette
erreur. Dans MAD-Muphy, le pourcentage massique ne varie donc pas avec le rayon des particules mais
avec la concentration en vapeur d’eau disponible dans I’atmosphere de Vénus. Je me permets, dans la suite
du développement du modele, de calculer le pourcentage massique uniquement pour le rayon médian de la
distribution en taille des gouttelettes.

Nous rappelons ici, le tableau 3.2 (page 52) utilisé pour tracer la figure 4.2

nuage bas | médian | haut
altitude (km) 48 54 60
température (K) 366 312 262
pression (hPa) 1375 616 236
H5S0, vapeur (ppmv) | 6,93 0,08 1,00
H50 vapeur (ppmv) 20 15 1

Enfin, nous notons W22 la fraction massique de ’acide sulfurique nécessaire pour que la gouttelette soit

a I’équilibre thermodynamique avec le milieu ambiant. Cette grandeur est définie par :

m
Wea = 2 4.2
M mg My + Ay, (4.2)

ou Am,, est la quantité massique d’eau nécessaire a ajouter a la gouttelette afin d’obtenir une fraction
massique d’acide sulfurique a I’équilibre.

La figure 4.3 montre que ce sont les particules de grandes tailles qui contiennent majoritairement la masse
d’acide sulfurique dans les nuages. Si nous faisons I’hypotheése que le mode 3 est de méme composition que
le mode 1 et 2, alors le mode 3 est le mode qui contient le plus de masse. Nous rappelons qu’a partir des
observations, nous ne connaissons pas la composition de ces grandes particules, c’est pourquoi nous ne les

prendrons pas en comtpe dans la suite de notre étude.

4.2.3 Régimes d’écoulement

Afin de déterminer dans quel régime d’écoulement nous nous trouvons dans I’atmosphere de Vénus, nous
avons tracé 1’évolution du nombre de Knudsen, noté K,, en fonction du mode considéré (figure 4.4). Le
nombre de Knudsen nous permet d’établir le régime d’écoulement en terme de continuité du fluide étudié

(Annexe C, page 137). Ce nombre prend en compte le libre parcours moyen A, de la gouttelette que Ion suit
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Fraction de H, SO, dans les gouttelettes

o5 T

90+

H,S0, (%)

85+

80+

— bas

— médian mode 1 mode 2
— haut

75 H H H
10° 10°® 107 10 10° 10
Rayon (m)

Fic. 4.2 — Invariance de la fraction massique d’acide sulfurique (W,,) dans l'atmosphére de Vénus en

fonction du rayon de gouttelette pour les cas du tableau 5.2.

dans un gaz pur :
K,=2% (4.3)

avec g le rayon de la gouttelette. La valeur obtenue avec I’équation (4.3) nous permet de déterminer le régime
d’étude :

- K, << 1 :régime visqueux ou régime continu;

- K,, ~ 1 :régime intermédiaire ;

- K, >>1: régime moléculaire ou régime cinétique.
Dans notre cas, nous considérons le dioxyde de carbone comme gaz pur puisque ’atmosphere de Vénus en est
composée & 96 %. Comme nous le montrent les figures (4.4), le régime d’écoulement dans la couche nuageuse
est continu entre 40 et 60 km, puis intermédiaire entre 60 et 70 km et enfin moléculaire au-dela de 70 km
pour le mode 1. Le changement de régime pour les particules du mode 2 est plus étalé en altitude car la
taille de ces particules est plus grande par rapport au mode 1 et donc le nombre de Knudsen est plus petit
pour le méme libre parcours moyen. La température, la pression et le rayon des particules varient tres peu en
fonction de la latitude, c¢’est pourquoi le nombre de Knudsen ne varie presque pas en fonction de la latitude
mais de laltitude et du cycle diurne.
Nous devrons donc prendre en considération ces changements de régime dans le traitement des équations de

la microphysique en moments, notamment pour la coagulation et la condensation.

4.2.4 Stationnarité de la température pendant un pas de temps

Le VGCM utilise plusieurs pas de temps pour différent processus (physique, photochimique...). Le choix
du pas de temps microphysique est important car I’échelle des processus microphysiques peut étre treés courte.
Comme cette échelle est plus courte que le pas de temps de la température, nous considérons que la tempé-
rature et la pression de la couche dans laquelle les processus microphysiques seront calculés, ne varient pas
entre deux pas de temps photochimique. Afin de s’assurer que dans I'atmospheére de Vénus, il n’y a pas de
variation importante de température entre deux pas de temps photochimique, nous avons effectué deux tests
avec le modele mésoéchelle du LMD. En effet, dans ce modele, contrairement au VGCM, la convection a fine
échelle est résolue (chapitre 2.2, page 31). Ainsi, nous pouvons voir que pour un pas de temps de 3 minutes, la
variation maximale de la température entre 40 et 70 km d’altitude sur un intervalle de temps de 19 minutes

est de 'ordre de 0,4 K, ce qui reste négligeable (figure 4.5).
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F1G. 4.3 — La masse d’acide sulfurique contenue dans les gouttelettes en fonction du rayon pour les trois
couches nuageuses et les modes des particules. Chaque log-normale est basée sur les mesures prises par LCPS
a bord de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) présentées dans la figure 1.12, page 21. Ici, nous

avons fait ’hypothése d’un mode 3 de méme composition binaire d’acide sulfurique et d’eau que le mode 1 et 2.
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Nombre de Knudsen (mode 1)

altitude (km)

90S 60S 308 0 30N 60N 90N
latitude

Nombre de Knudsen (mode 2)
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~
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Fic. 4.4 — Nombre de Knudsen dans l’atmosphére de Vénus, calculé avec le VGCM & partir des rayons
moyens du mode 1 (figure du haut) et du mode 2 des gouttelettes (figure du bas). Les rayons moyens choisis
pour le calcul de K, sont définis en fonction des données de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980).

Quel que soit le mode, les particules nuageuses passent d’un régime a l'autre dans la couche nuageuse entre
40 et 80 km.
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Fi1G. 4.5 — Variations de la température dans un intervalle de 19 minutes dans les nuages de Vénus (la gamme
de pression en ordonnée correspond a laltitude comprise entre 40 et 70 km). Les valeurs obtenues ont été
calculées pour AT, la différence entre la température au pas de temps i+1 et le pas de temps précédent i (figure
du haut) puis pour dT, la différence entre la température au pas de temps i + 1 et la température au pas de
temps initial (notée T(0), figure du bas). Cette simulation prend en compte la zone de convection entre 48 et
55 km. Ces résultats ont été obtenus avec le modéle mésoéchelle du LMD (Lefévre et al., 2017) par Mazence

Lefeuvre.
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4.3 Points a retenir

MAD-Muphy est un modeéle microphysique en 0D permettant de générer des particules et de les faire

évoluer grice aux processus suivants :

nucléation homogene ;

nucléation hétérogene ;

condensation et évaporation ;

coagulation inter-modale et intra-modale.

D’autres algorithmes ont été mis en place pour compléter ces processus :
e la production d’aérosols (0D ou 1D);
e la sédimentation (1D);

o le mode-merging (0D).

MAD-Muphy génere et suit trois distributions dimensionnelles en taille de rayon des particules :
e le mode 1 de gouttelettes liquides de solution binaire HoSO4 et HoO ;

e le mode 2 de gouttelettes liquides de solution binaire HoSO4 et HoO;

e des aérosols solides insolubles.

La composition des gouttelettes liquides est définie par le pourcentage massique d’acide sulfurique W,,

qui ne varie pas avec la taille des gouttelettes.

Les différents régimes d’écoulement dans I’atmosphere de Vénus sont distingués. La détermination des

régimes est importante pour le calcul de la coagulation et de la condensation.

La méthode des moments est le compromis entre le nombre de variables qui définissent la distribution
dimensionnelle en taille de rayon et le temps de calcul. Avec MAD-Muphy, nous prenons en compte deux
moments :

e le moment d’ordre 0 pour le nombre total des particules de la distribution ;

e le moment d’ordre 3 proportionnel au volume total des particules de la distribution;

Les hypothéses choisies pour le développement de MAD-Muphy sont :

chaque distribution est représentée par une fonction log-normale ;

e le rayon médian, le nombre total et le volume total des particules varient ;

e l'écart-type des distributions est fixé;

e grace a W,,, nous distinguons la partition d’eau et d’acide sulfurique dans les gouttelettes;
e nous pouvons suivre le nombre de CCN activés par la nucléation hétérogene.

Nous avons ainsi 12 moments & définir comme traceurs dans le VGCM.

Le développement des équations microphysiques prenant en compte ces hypotheses, et effectué pendant

cette these, sera présenté dans le chapitre suivant.
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Variables utilisées dans le chapitre 5

AK, Correction similaire a celle de Cunningham-Milikan avec A = 1,591

a(k) Fonction pour exprimer le moment d’ordre k en fonction du moment d’ordre 0

by, Coefficient lié aux intéractions des gouttelettes avec la coagulation en fonction de l'ordre k
I6] Coefficient d’efficacité de collision pour la coagulation

dz Distance entre deux niveaux verticaux définis dans le VGCM (m)

Coefficient de diffusion (m?/s)
0r«(r)  Dirac centré sur r

A Erreur relative de la correction Cunningham-Milikan

Amy, Quantité massique d’eau nécessaire pour que la gouttelette soit & I’équilibre thermodynamique (kg)
At Pas de temps (s)

es Tension de surface (J/s)

n Mouillabilité

erf(z) Fonction d’erreur appliquée dans le cas de l'utilisation du mode-merging

Fisqim  Flux de sédimentation (m/s)

Yaer Taux de production des aérosols (kg/m?/s)
Jhom Taux de nucléation homogeéne (1/m3/s)
Thet Taux de nucléation hétérogene (1/m?/s)
K, Nombre de Knudsen

kg Constante de Boltzmann (m2kg/s?/K)

Ag Libre parcours moyen du gaz (m)

My Masse acide sulfurique (kg)

My Masse de la gouttelette (kg)

My Masse d’eau (kg)

Moment d’ordre 0 égal au nombre total de gouttelette (1/m3, )

My air

M; Moment d’ordre 3 proportionnel au volume total des gouttelettes (m®/m3, )
M, Masse molaire d’acide sulfurique (kg/mol)

My, Masse molaire d’eau (kg/mol)

M, Moment d’ordre k (m*/m3)

My ¢

Moment d’ordre k au pas de temps ¢ (m*/m3

s air

My 4+1  Moment d’ordre k au pas de temps suivant (¢ + 1, m*/m2, )
Hair Viscosité de 'air (kg/(m S) = Pa S)
Nger Distribution dimensionnelle en taille de rayon des aérosols

NCCN Distribution dimensionnelle en taille de rayon des CCN (les aérosols activés)

Ny Concentration en nombre des gouttelettes

Ny Concentration en nombre des gouttelettes du mode 1

Ny Concentration en nombre des gouttelettes du mode 2

r Rayon de la gouttelette (m)

r* Rayon critique (m)

ro Rayon utilisé pour le développement de Taylor-Young (m)

Taer Rayon médian de la distribution dimensionnelle des aérosols (m)

Tg Rayon médian de la distribution dimensionnelle des gouttelettes (m)

1 Rayon médian de la distribution dimensionnelle des gouttelettes du mode 1 (m)



2 Rayon médian de la distribution dimensionnelle des gouttelettes du mode 2 (m)
Rq  Résistance due au dégagement de chaleur latente (s/m?)

R, Résistance due a la diffusion moléculaire (s/m?)

Paer  Densité des aérosols (= 2000 kg/m?)

Pa Densité de Pacide sulfurique dans la gouttelette (kg/m?)

Py Densité de la gouttelette (kg/m?)

Sa Saturation de l'acide sulfurique
S Saturation de l'acide sulfurique a la surface de la goutte sphérique
o Ecart type géométrique

T Température atmosphérique (K)
vy Vitesse de chute des particules (m/s)
W,,  Pourcentage massique d’acide sulfurique dans la gouttelette (%)

Wea  Pourcentage massique de lacide sulfurique & 1’équilibre thermodynamique (%)
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Dans le cadre de ce travail de these, j’ai mis en place un modeéle de microphysique basé sur la méthode
des moments. Pour cela, j’ai repris les équations de la théorie microphysique présentées dans le chapitre 3

et je les ai exprimées en moment pour chaque processus considéré. Le développement des équations vous est

présenté dans ce chapitre.

Comme nous l'avons précisé précédemment (chapitre 3.1.3), un moment est une quantité intégrée sur le rayon
r. Afin d’exprimer les équations de la microphysique classique avec la représentation en moments, nous de-
vons dans un premier temps décomposer les équations en puissance de 7, puis chaque puissance intégrée sera
remplacée par le moment d’ordre équivalent & la puissance de r (par exemple [ ri/ Zn(ry)dr, = M, /2)- Les
moments intermédiaires, c’est & dire d’'un ordre différent de 0 et 3, seront ensuite exprimés en fonction de My

et M5 grace a équation (3.11).
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Pendant la résolution des équations microphysiques en moments, nous découplons tous les processus en consi-
dérant qu’ils ne s’influencent pas les uns par rapport aux autres. C’est pourquoi nous traitons les processus
microphysiques séparément puis, nous faisons la somme de leurs effets sur les variables pronostiques.

Nous allons dans un premier temps introduire la production d’aérosols mise en place dans MAD-Muphy
et nécessaire a la formation des gouttelettes par nucléation hétérogene. Puis, nous définirons les différents
processus microphysiques pour finir par la définition du mode-merging et la sédimentation appliquée aux

gouttelettes et aux aérosols.

5.1 Zone de production des aérosols

Pour pouvoir activer la formation des nuages via la nucléation hétérogene, nous avons besoin de décrire
une distribution des aérosols prééxistants qui peuvent étre activés comme noyaux de condensation (voir les
sections 4.2.1 et 4.2.4 aux pages 68 et 71) méme si nous ignorons encore leur composition (1.6.4, page 19).

Nous pouvons définir leur distribution en fonction de I'altitude, par exemple, avec la distribution suivante :

dM3 _ Yaer
dt %ﬂ-paerdz

(5.1)

avec Yqer le taux de production des aérosols en kg/m? /s, paer la densité des aérosols introduits. La grandeur
dz est 'écart-type (ou largeur) de la fonction gaussienne de la distribution. Pour appliquer le schéma explicite,
nous utilisons ’expression suivante :

Yaer

M3 41 = 5 At + Ms ¢ (5.2)
gWPaerZ
Le moment d’ordre zéro s’obtient par ’équation :
M, L (5.3)
0,t+1 = 3y V3,141 .
" rgeraa@“(g) "

La distribution verticale des aérosols peut aussi étre définie avec un pic de Dirac a une altitude donnée.
Les aérosols sont produits, puis activés par la nucléation pour permettre la formation des gouttelettes. Les
nuages constituent donc un puits pour ces aérosols mais également une source apres évaporation des goutte-

lettes nuageuses.

5.2 Nucléation homogene

Le taux de nucléation homogene, noté Jjom, donne une information sur la densité en nombre de goutte-
lettes liquides formées a partir des vapeurs disponibles. Nous calculons ce taux de nucléation homogene avec
une nouvelle paramétrisation (Méaattanen et al., 2018, basée sur celle de Vehkaméki et al., 2002). Le taux de
formation des gouttelettes de taille 7* (rayon critique) est donné par Juom(r*), qui se traduit en variation

temporelle de la densité en nombre des gouttelettes n(r) :

dn(r)
dt

= Jhom(r*)(sr* (T) (54)

avec 0.+ (r) le Dirac centré sur r*. Dans un premier temps, nous intégrons en rayon l’équation (5.4) sur
I’ensemble des rayons de la distribution. Puis, nous multiplions de part et d’autre de 1’équation par r a la
puissance k :

d ° k ° * k

— n(r)rtdr = Thom (r*) 58, (r)dr (5.5)
Soit My, le moment d’ordre &k que nous introduisons dans la relation (5.5) tel que :

dMj,
dt

= Jhom(r*)r*k (56)
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Ou r* est le rayon critique des gouttelettes de la distribution en taille apres formation. Nous prenons un r*

= 1-1072 m. En discrétisant ’équation, nous obtenons la relation qui suit :

My g1 — My, o x
+T = Jhom (r*) rF (5.7)
Je cherche ici a exprimer le moment au pas de temps t 4+ 1 en fonction du pas de temps ¢t. C’est pourquoi,

Péquation (5.7) peut également prendre la forme suivante :
My i1 = Jhom (r*) r*F At + My, (5.8)

Pour rappel, nous nous intéressons aux moments d’ordre 0 et 3 qui renvoient respectivement au nombre

total et au volume total des gouttelettes de la distribution dimensionnelle.

Je peux ainsi exprimer la nucléation homogene avec la méthode des moments. Cette logique de dévelop-

pement a été appliquée a tous les processus microphysiques.

5.3 Nucléation hétérogene

De la méme maniére, je cherche maintenant & exprimer 1’équation de la nucléation hétérogene avec
les moments. Dans un premier temps, le développement de I’équation de la nucléation hétérogene avec les
moments est présentée. Puis, je vais étudier les deux possibilités qui se sont offertes a moi pour calculer le
taux de nucléation hétérogene.

5.3.1 Equations intégrées

Soient mge, la distribution en nombre des aérosols en suspension dans I’atmosphere, ncon celles des
CCN (pour Cloud Condensation Nuclei), c’est a dire le nombre d’aérosols activés sur lesquels une gouttelette
liquide va se former et enfin Jy.; le taux de nucléation hétérogene. La variation du nombre de gouttelettes

créées par nucléation hétérogene s’écrit :

dnCCN r
T() = Jnet (1) 47 1% Nger (1) (5.9)
Dans le cadre de mon étude, l'expression de Jpet(r) définie par I’équation (3.43) est trop complexe pour
étre exprimée avec des moments. C’est pourquoi j’utilise une valeur effective de Jpe(r) calculée grace a une
paramétrisation spectrale. La méthode de calcul de Jpe+(r) est définie dans la partie 5.3.2. Nous intégrons

ensuite 1'équation (5.9) sur 'ensemble des rayons afin d’exprimer I’équation avec les moments :

d CCN aer

T M = Jner dm My (5.10)
La définition d’'un moment d’ordre k et la relation 3.10 (page 45) appliquée a la distribution des aérosols,

nous permettent d’écrire :
aer =2 Oé(k? + 2)

Mlgj-g = kE Taer a(k‘) (511)
Le nombre de CCN produits est égal au nombre d’aérosols perdus, soit :
dM,?CN o5 alk+2) dMger
— = Ax Jpe — M = Tk 5.12
dt Tlhet Taer =0y dt (5.12)

avec Tyer le rayon médian de la distribution dimensionnelle en taille des aérosols. Dans le souci de faciliter les
calculs, je considere la variation temporelle du c6té des aérosols avant leur activation. Pour cela, je pars de
Péquation (5.12) pour mettre en place le schéma numérique :

i — Mg ) alk+2)

N = A Ty T Meer (5.13)

aer W k,t+1
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La tendance du moment M} a un temps ¢ + 1 issue de la nucléation hétérogene est ainsi donnée par :

1
aer _ aer
M5 = L+ (47 g 72 ) 1A M5 (5.14)

aer a(k)

5.3.2 Calcul du taux de nucléation hétérogene

Comme nous 'avons expliqué précédemment, nous avons utilisé une valeur effective pour le taux de
nucléation hétérogene. Le taux de nucléation est calculé grace a une paramétrisation spectrale. Nous avons eu
le choix entre deux paramétrisations. La premiére est une application de ’équation (3.43) sur une distribution
dimensionnelle en taille de rayon des aérosols prenant en compte de ’acide sulfurique pur comme composition
des gouttelettes vénusiennes. Nous appelerons ce processus la nucléation hétérogene détaillée. D’autre part,
nous avons utilisé un calcul du taux de nucléation avec paramétrisation spectrale et une activation simplifiée

des aérosols. Cette méthode sera appelé la nucléation hétérogene simplifiée.

Nucléation hétérogene détaillée

Afin de calculer le taux de nucléation hétérogene, j’ai dans un premier temps utilisé une routine du

GCM martien (Madeleine et al., 2012 ; Navarro et al., 2014) qui résout ’équation (3.43) pour la nucléation
d’un composé. J’'ai adapté cette routine martienne a la nucléation hétérogene de 'acide sulfurique qui est
le principal composant des gouttelettes liquides sur Vénus. Bien que cette routine soit basée sur la théorie
classique de la nucléation, elle nécessite de nombreuses hypotheses afin de calculer le taux de nucléation pour
H5SO4 pur. Or, dans le cas de Vénus il s’agit de la nucléation d’une solution binaire de HoO-H2SO4.
Nous ne pouvions pas utiliser la routine en 1’état pour calculer le taux de nucléation. En effet, si nous prenons
en compte que le rayon médian de la distribution (fonction Dirac), nous sur-estimerions le taux de nucléation
car tous les aérosols seraient activés instantanément. La prise en compte de la distribution en taille entiere
des aérosols nous permet d’activer seulement une partie de la distribution selon le rapport de saturation.
Cela nous permet d’activer les aérosols jusqu’a une certaine taille. Nous avons donc divisé la distribution
en classe de rayons pour calculer plus précisément le taux de nucléation Jp.;. Nous avons di fixer certaines
grandeurs physiques inconnues pour l'acide sulfurique : ’énergie de désorption, ’énergie de diffusion en surface
et la fréquence de vibration moléculaire. Pour ces parameétres, nous avons utilisé les valeurs associées a 1’eau
(Montmessin et al., 2004) pour ces grandeurs. Les deux premiéres valeurs sont de I'ordre du 1072°, Perreur
sur ces valeurs reste négligeable car petite devant les valeurs du taux de nucléation. En revanche, I'erreur
possible sur la fréquence de vibration moléculaire est notable puisque cette grandeur est de ’ordre du 10713,
Enfin, l'utilisation de cette hypotheése nous oblige a spéculer sur la valeur de la mouillabilité. Nous utilisons
la valeur de 0,946 (valeur arbitrairement choisie : compromis entre ’erreur numérique et le nombre d’aérosols
activés) qui est 1égérement inférieure & la valeur de la mouillabilité de I’eau sur une poussiére minérale (0,952),
utilisée dans le GCM Martien (Navarro et al., 2014), et celle utilisée dans le GCM de Titan (0,97 : Burgalat et
al., 2014). Cette valeur proche de 1 signifie que nous faisons 'hypotheése d’une forte affinité entre la solution
binaire (H2SO4-H20) et son support (CCN).

Nucléation hétérogeéne simplifiée

Une alternative, qui prendrait en compte la composition des gouttelettes, serait d’utiliser I’approche de
James et al. (1997). Une grille de rayons des CCN non activés (ou aérosols) est prédéfinie. Pour chaque rayon
des aérosols de la grille, la routine calcule le rapport de saturation avec I'hypothese que 'aérosol est une
gouttelette de la méme taille. Le calcul prend en compte 'effet de courbure du CCN non activé et les vapeurs
d’acide sulfurique et d’eau. Lorsque la saturation pour un intervalle de taille de rayon est supérieure a 1, les
aérosols de cet intervalle sont tous activés et deviennent directement des gouttelettes. Dans le cas contraire

(saturation inférieure a 1), aucun des aérosols de l'intervalle considéré est activé. Cette routine ne peut pas
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étre exprimée en fonction des moments. Comme pour la nucléation détaillée, 'application de cette routine

uniquement sur le rayon médian sur-estimerait le taux de nucléation hétérogene.

Tests des deux hypothéses : détaillée vs. simplifiée

Nous effectuons une comparaison entre les deux routines définies précédemment pour une grille de rayons
dont le nombre d’intervalles varie. Les conditions initiales des tests effectués sont définies dans le tableau
(5.1). La somme du nombre d’aérosols activés donne le nombre total de CCN.

Le calcul du taux de nucléation hétérogene, quelle que soit la méthode choisie, prend en compte le rayon
moyen de chaque intervalle. Donc plus l'intervalle est large, plus le nombre d’aérosols activés par 'intervalle
est grand. Et plus on a d’intervalles, plus la résolution de la grille est fine et la fraction de CCN activés par
nucléation hétérogeéne est précise. C’est pourquoi l'erreur diminue avec le nombre de classes de rayons (figure
5.1).

L’erreur relative montrée dans la figure 5.1 est définie a partir des résultats du taux de nucléation
hétérogene obtenu pour une grille fine de 106 classes. Faute de temps de calcul nécessaire, nous ne pouvons
pas effectuer I'estimation du taux de nucléation hétérogéne sur 108 classes dans le VGCM. L’objectif est de
trouver ici un bon compromis entre la fiabilité de la routine, le temps de calcul et la précision de calcul. Nous
remarquons que pour les mémes conditions initiales de pression, de température et de vapeurs, le résultat
donné par les deux routines est tres proche a la valeur de référence a partir de 100 a 200 classes, qui nous

donne l'ordre de grandeur de nombre de classes a utiliser dans notre modele.

Grandeurs physiques Valeurs
Température (K) 262,8
Pression (hPa) 235,7
H5S0,4 vapeur (ppmv) 6,94-107°
H50 vapeur (ppmv) 1,0
Nombre d’aérosols (m,2) | 4,0-107
W, 0,87

TAB. 5.1 — Les conditions initiales des tests des deux routines pour calculer la nucléation hétérogéne. Ces
valeurs sont basées sur un profil VIRA pour une latitude de 30°N et correspondent & une altitude de 60 km

enuviron.

Malheureusement, les deux routines utilisées ici utilisent des approximations dont la validité est limitée.
La figure 5.1 nous montre que les deux routines donnent le méme résultat pour une grille découpée en 100 in-
tervalles, mais au dela, la nucléation détaillée active moins de CCN que la nucléation simplifiée. En dessous
de 100 classes, plus le nombre de classes diminue, plus l’erreur de la nucléation détaillée augmente.
De plus, la nucléation simplifiée est beaucoup plus rapide en temps de calcul que la nucléation détaillée, qui

dépend également de la mouillabilité de ’acide sulfurique sur des CCN inconnus dont nous ignorons la valeur.

Au regard des figures 5.1, nous avons décidé d’utiliser la routine de nucléation simplifiée pour une grille
définie par 100 intervalles. Nous déduisons a partir de ces 100 intervalles les tendances des moments My et

Mj issues de la nucleation hétérogene.

MAD-Muphy utilise donc une version simplifiée de la nucléation hétérogene qui tente de faire le bon com-
promis entre les connaissances disponibles et la fiabilité numérique des routines utilisées. Dans MAD-Muphy,
ce processus microphysique est le seul a utiliser une paramétrisation spectrale nécessaire au calcul du taux

de nucléation. Une meilleure connaissance sur la nature des CCN ainsi que sur la mouillabilité de I’acide
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sulfurique (ou de la solution binaire HoSO4-H50) avec la composition des CCN nous permettra d’améliorer

le calcul de Jpe; et par extension le calcul de la nucléation hétérogene avec les moments.

Nombre total de CCN activés Taux de nucléation hétérogene
en fonction du nombre de bins en fonction du nombre de bins
—— détaillée —e— détaillée
10% ] simplifiée 10° simplifiée
g g
a Qa
s 3
B B
3 3
o 107 v 10?
a a
E £
z z
10! 10! , . . | |
0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1 2 3 4 5
fraction de CCN activés écart relatif a la valeur maximale du nombre de bins

F1G. 5.1 — A droite, fraction de CCN activés en fonction du nombre de classes utilisé pour définir la grille en
rayon de la distribution dimensionnelle en taille des aérosols. Les résultats de la routine de nucléation détaillée
adaptée du GCM martien sont représentés par la courbe bleue. Et les résultats de la routine de nucléation
simplifiée sont représentés par la courbe orange. A gauche, écarts relatifs des routines de nucléation détaillée
et simplifiée en prenant pour référence le résultats obtenus avec 10° classes pour représenter la grille en taille

de rayon de la distribution des aérosols.

5.4 Transfert de masse

Sur Vénus, la taille des gouttelettes nuageuses peut évoluer avec le transfert de masse d’acide sulfurique
ou d’eau par condensation ou évaporation. Dans notre modéle, nous prenons également en compte 1’équili-
brage thermodynamique.

Tout d’abord, nous cherchons a ce que la composition de la gouttelette soit en équilibre thermodynamique
avec le gaz environnant. Le processus d’équilibrage est conduit par la vapeur d’eau car la concentration de
cette espece chimique dans ’atmosphére de Vénus est supérieure a celle de I'acide sulfurique. Les collisions des
molécules d’eau sur la gouttelette sont bien plus fréquentes que celles des molécules d’acide sulfurique. Aussi,
dans ce cas nous pouvons faire I’hypothese que la masse d’acide sulfurique dans la goutte reste inchangée lors
de I’équilibrage.

Apres avoir trouvé sa composition d’équilibre (défini par la température et par ’humidité relative), la gout-
telette peut encore étre sur- ou sous-saturée par rapport a lacide sulfurique, et donc grandir/rétrécir par
la condensation/évaporation, en conservant la composition a ’équilibre. Ce processus sera donc piloté par

lacide sulfurique.

Ainsi, d’apres James et al. (1997) et Steele and Hamill (1981), la variation temporelle de masse d’une

gouttelette de rayon r de solution binaire eau-acide sulfurique peut s’écrire de la fagon suivante :

dmg(r) _ dma(r)| dmu(r)| | Amy(r) (5.15)
de(r)
dt
wd
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avec mg et m,, qui sont respectivement la masse condensée d’acide sulfurique et la masse condensée d’eau

dans la goutte, et m, la masse totale de condensat dans cette goutte, tel que mg = mg + M.

Le premier terme de droite de I’équation (5.15) représente la variation massique de l'acide sulfurique due
a la condensation ou a I’évaporation, le second la variation de ’eau due a la condensation ou a I’évaporation,
et le dernier terme représente la variation de masse de ’eau due a I'équilibrage de la gouttelette.
Comme Stolzenbach (2016), nous faisons ’hypothése que la fraction d’eau et la fraction d’acide sulfurique
pour les mémes conditions ne dépendent pas de la taille de la gouttelette considérée (chapitre 4.2.2, figure
4.2). Cette fraction peut étre représentée par W, (équation 4.1), la fraction massique d’acide sulfurique
présent dans la gouttelette W,,, = m,/(m, + my) et mq = Wyymy car mg = mg + m,,. Grace a 'équation

(4.2), nous pouvons exprimer : Am,, = (Mg + M) (Wi /WS — 1). Ces relations nous permettent de réécrire

Wi
+ mg( mo_ 1) (5.16)
weae T m

La variation temporelle de m, (5.16) est gourvernée par I’acide sulfurique. On accomode ensuite cette variation

I'équation (5.15) :
dmg 1 dm,
dt Wil dt

en ajoutant la quantité d’eau nécessaire afin de respecter 1’équilibre thermodynamique de la gouttelette avec
son milieu.

La condensation et I’évaporation modifient la masse totale et le volume total de la distribution en taille
des gouttelettes. C’est pourquoi, le flux de masse engendré par la condensation ou I’évaporation entraine
une variation du moment d’ordre 3 proportionnel au volume. Afin de pouvoir exprimer cette variation, nous
devons partir de I’équation classique du transfert de masse d’'une espece chimique x donnée par I’équation

(3.44) que nous appliquons ici & l’acide sulfurique :

dm S, —S* dr
a = AT par ——% = Arpri— 5.17
dt Wwea Trp " RC + Rd 7Tp " dt ( )

avec S* la saturation de l'acide sulfurique a la surface de la gouttelette (équation 3.17). Pour trouver une
solution analytique en moment a cette équation, nous appliquons un développement de Taylor-Young en rq

a l'ordre deux de S¥ afin d’obtenir une expression en puissance de r que nous pouvons intégrer :

A (r—mp)? 24  A?
St=B-LBr-r)+ L p (242 (5.18)
2 2 e oorg
ou :
2esM,
= 1
9. RT (5.19)
A
B= eXp() (5.20)
To

avec e, la tension de surface de la gouttelette, M, la masse molaire de 'acide sulfurique et p, la masse

volumique du condensat. Nous pouvons réécrire la relation (5.16) en fonction des moments :

dMs;  dMs; Ms (W,
Bk A4 ) -1 5.21
dt dt Wﬁ,q + T (Wr?lq ) ( )
et s s
dMs o° L — S*
= 3r=2—"an(r)d 5.22
dt Jyyea ./0 "Rt ra (522

Car a W4, la variation de M3 est également gouvernée par le taux d’accroissement g(r) lié a ’acide sulfurique.

En reprenant le développement limité de S¥* (équation 5.18), nous obtenons une équation de la forme :

dM3

dt = Qi M1 + as M2 + as M3 (523)

eq
W
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Avec les coefficients a1, as et as, tels que :

' AB  13AB 2+ A] 3
—|lg—_p-2=2_20 .24
=5 o 2 7 ] R.+ Rq (5:24)
[AB 3
= |22 (A4 3r0)| - 5.25
a2 = |y TO)} R.+ R (5.25)
[ AB(2ro+A)] 3
_ [ 2
s 2rd R.+ Ry (5:26)

avec g le rayon médian de la distribution déterminé au pas de temps précédent, que 1’on considére fixe entre
deux pas de temps et qui sera recalculé a la fin du modele microphysique. Grace a 1’équation (3.10, page 45),

nous pouvons définir les coefficients a(1), a(2) et a(3) et écrire

_ 1)
My =722 2
1=Tg a(3) 3 (5.27)
_ 2)
My = 22 2
2 =Ty a3) (5.28)
Donc, 'équation (5.22) devient :
dMs __5a(l) __a(2)
] @ @) M 2
0t s <CL17‘g a( )+a27”g 04(3) + as 3 (5 9)

En posant la variable a4 facteur de M3 dans I’équation (5.29), nous pouvons exprimer la tendance du moment

d’ordre 3 dans I’équation a un temps ¢ 4+ 1 grace au schéma explicite :
1

M, = T wAl M, (5.30)
avec (1) (2) 1 W
e 1« m

- o) o) - 1 5.31

o= (o) +or oy o)+ (1) (530

Nous pouvons a présent calculer les tendances du moment d’ordre 3 de la distribution dimensionnelle en taille
des gouttelettes. Cela nous permet de savoir si le volume total de la distribution augmente par condensation
(tendance positive) ou diminue par évaporation (tendance négative).
Le moment d’ordre 3 a été séparé en deux autres moments nous permettant de suivre 1’évolution du volume
d’eau et d’acide sulfurique des gouttelettes (voir la partie 4.2.1). Afin de répartir la perte ou le gain de matiére
engendrée par le transfert de masse dans les moments d’ordre 3 correspondant a l'acide sulfurique et I'eau
(MéHQSO“) et M:(,)H"’O)), nous calculons une fraction notée X,,. Cette quantité nous permet de distribuer la
tendance (dMjy = Mg, ., — M) en respectant la fraction massique d’acide sulfurique WZ. La grandeur X,
est définie par :

Wed(dMg + M3"259 + M3"2)
Wi (M5O MROYaMy

Il y a donc, par ce processus, une quantité d’acide sulfurique et d’eau qui s’ajoute ou s’échappe des gouttelettes

(5.32)

m

en respectant la fraction massique d’acide sulfurique définie par W24.

5.5 Coagulation

Contrairement a la présentation du chapitre 3.4.3, nous ne prenons pas en compte la coalescence ni dans
le développement des équations en moments, ni dans MAD-Muphy. La prise en compte de la coalescence
dans notre développement alourdirait les calculs des kernels de coagulation et des b, définis dans ce chapitre.
L’expression de ce processus en moments fait cependant partis de nos perspectives.

La coagulation Brownienne a été prioritisée. Nous allons donc présenter ici le développement des équations
de la coagulation Brownienne en moments. Les relations qui permettent le calcul de la coagulation dépendent

du mode considéré et du régime d’écoulement dans lequel les gouttelettes évoluent.
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5.5.1 Equations intégrées et distribution bi-modale

Nous pouvons réécrire I’équation de la coagulation (3.50) en fonction des moments (Whitby and McMurry,
1997) :

de N / / Blriyry)(r} + 7 DM (ri)n(r;)dridr;
| oo poo g (5.33)
_ 5/ / B(rs, ;) (rF + r;’?)n(m)n(rj)dridrj
o Jo
pertes

Avec My, le moment d’ordre k, 5 le coefficient d’efficacité (également appelé kernel et présenté dans la
section 3.4.1) de coagulation qui dépend des interactions intra-modales et inter-modales, 7; et r; les rayons des
gouttelettes qui coagulent et n la distribution en nombre des gouttelettes de rayon r; ou r;. Dans notre cas,
nous considérons une distribution bi-modale, nous pouvons donc écrire n(r;) = ny(r;) + na(r;). Les indices 1
et 2 correspondent aux modes. La relation (5.33) devient :

dsz = / / Bri,ri)(rd + ¥y (ry) + na(ra)][na (ry) + na(r;)dridr;

71 - - T, Ty ’I"]4C ’I"I'C ni(r; AN AR No (T, AT ;
5| [ A6t )+ el () + o,

pertes

(5.34)

L’équation (5.34) va étre développée et exprimée en fonction du mode de gouttelettes considéré, des
interactions entre les gouttelettes (inter-modales ou intra-modales). Pour cela, nous avons décidé d’appliquer
les conventions décrites ci-dessous. Pour les interactions intra-modales, c’est a dire deux gouttelettes du méme
mode qui coagulent, les gouttelettes forment une plus grande gouttelette du méme mode que le leur, soient :

— (mode 1 < mode 1) = mode 1;

— (mode 2 < mode 2) = mode 2.

Pour les interactions inter-modales, une gouttelette du mode 1 entre en collision avec une gouttelette du
mode 2. Une plus grosse gouttelette que la gouttelette du mode 2 initialement mise en jeu dans la collision
est alors formée et appartient au mode 2 :

— (mode 1 < mode 2) = mode 2.

Ces conventions ont plusieurs implications. Tout d’abord, dans le cas de la coagulation inter-modale le mode
1 perd des gouttelettes au profit du mode 2. Ensuite, dans le cas des interactions intra-modales, le rayon
moyen du mode 1 va augmenter puisque nous considérons que deux gouttelettes du mode 1 engendrent une
plus grande gouttelette de ce méme mode. Cela peut entrainer un chevauchement entre le mode 1 et le mode
2. C’est une des raisons pour laquelle nous avons mis en place le mode-merging que nous définissons plus
tard dans la section 5.6.

Nous tenons a préciser que dans cette partie, nous notons § pour la forme générale du coefficient d’efficacité,
indépendamment du régime considéré. Les termes (1.1, B12 et P22 représentent le coefficient d’efficacité
de facon générale mais appliqué respectivement a la coagulation intra-modale du mode 1, inter-modale et
intra-modale du mode 2

Nous obtenons ainsi la variation temporelle du moment d’ordre k£ pour les interactions intra-modales :

dM 1 [ [

T =5 [ sl £ =k = e, (53)
11

dM
—k / / Bocra(ri, mi) (7} —|—7‘)k/3 rk —r]ng(m)nz(r])dndrj (5.36)
252
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et la variation temporelle du moment d’ordre k pour la coagulation inter-modale :

dMj,
dt

= /0 /O ﬁ1<—>2(7“i; ’I“j)[(?“? + T?‘)k/i’) — rf — r?]nl(ri)ng(rj)dridrj (5.37)

12

Nous remarquons que lorsque l'ordre k = 0, la relation (5.37) donne la variation du moment d’ordre zéro
qui est non nul. Lorsque & = 3, nous obtenons la variation sur M3 qui est égale & zéro. Cela signifie que le
nombre total de gouttelettes varie et que le volume total est quant & lui conservé (tableau 3.1, page 42). Cette
derniére équation peut se décomposer en trois autres relations : les pertes dans le mode 1 (5.38), les pertes
dans le mode 2 (5.39) et les gains pour le mode 2 (5.40). Nous rappelons en effet que lorsque nous avons une

coagulation inter-modale, la gouttelette formée par ce processus appartient au mode 2.

dmt|® o0 oo A
d = ﬂ1<—>2(ri7rj) (—ri)nl(ri)ng(rj)dridrj (538)
t 12 0 0
dmmz|” oo oo
k :/ / ﬁh_.g(?‘i,?‘j) (—’I";?)Th(’/'i)ng(?“j)d?‘id?“j (539)
dt 12 0 0
aMm2|© oo oo
dzlfc Y :/o /0 Broa(ri, i) (13 + r?)k/g’ ny(ri)na(r;) dridr; (5.40)

En considérant les interactions inter-modales et intra-modales, nous pouvons écrire les variations temporelles
en moment du mode 1 et du mode 2, tels que :

aMmt 1 [ [
ko _ /0 /0 Bioa (riyry) [ + 1293 — ok — ey (r)na () dridr

w2k b (5.41)
+/ / Brea(ri, ) (=r) ma (ri)na(ry) drydr;
0 0
et pour le second mode :
dM? 1 [ [
S [ Bl (03 4 D ok e ) dradr,
o 70 (5.42)

4 / Broa(riyr3) (2 +13)¥/3 — r¥] ny (1) ng () drsdir;
0 0

5.5.2 Coefficient d’efficacité ou kernel de coagulation

Le coefficient d’efficacité de coagulation § dii au mouvement Brownien de ’atmosphére définit I'efficacité
de collision et d’agglomération entre deux gouttelettes de rayon r; et r; (avec ¢ # j). Ce coefficient dépendra
donc de la taille de ces deux gouttelettes ainsi que du régime d’écoulement dans lequel elles évoluent (régime
continu, noté C'O, ou moléculaire, noté FM).

Nous notons Bco et Bras les coefficients d’efficacité pour chaque régime associé, indépendamment du mode
de gouttelettes considéré.

Le régime continu En régime continu (K, < 1) le coefficient d’efficacité Bco s’exprime en fonction
des rayons r; et r; de gouttelettes de méme nature ainsi que des coefficients de diffusion D; et D; définis
par l’équation (3.49). Afin de définir les équations en puissance de r, nous utilisons (1 + AK,,). Ce terme
est une approximation de la correction de Cunningham-Milikan permettant de faire la transition entre les
deux régimes d’écoulement. La valeur de A est de 1.591 selon Park et al. (1999). Les coefficients de diffusion

s’écrivent alors :

kgT

= G (L AR (5.43)

Burgalat (2012) estime que erreur engendrée par I’approximation (1 + AK,,) est comprise entre -4 et +9 %

pour un K, compris entre 0,1 et 20 (figure 5.2). Cette approximation nous permet d’exprimer la diffusion
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en puissance de r en s’affranchissant du terme en exponentielle présent dans I’équation (3.49). Nous pouvons

ainsi exprimer la coagulation en fonction des moments (3.1.3).

10
] L
— 6 B
N 4L
g -
L 2+
< of
-2
—4
Ll Lol 1 I|||III| 1 IIIIIIII 1 ||I|II|| 1 IIIIIIII 1 IIIIIIII L1 111
1074 1073 1072 107t 1 107t 10%2 10+3 10t
Kn
F1G. 5.2 — Evolution de Uerreur relative A = % du facteur de correction de Cunningham-Milikan

au premier ordre (pour A = 1.591), en fonction du nombre de Knudsen (Burgalat, 2012).

En utilisant ’équation empirique de la coagulation, le coefficient d’efficacité de coagulation s’écrit :
ﬂco(ri,rj) = 47T(Ti -‘r—?"j)(DZ +Dj) (544)

avec D; et D les coefficients de diffusion respectivement associés a la gouttelette 7 et j et définis par I’équation
(3.49). Dans léquation (5.44), nous ne prenons pas en compte l'interpolation de Fuchs qui rend 1’équation
valable quel que soit le régime considéré. Sans cette amélioration, I’équation (5.44) reste vrai en régime
continu.

On pose ensuite C = A)\; et Kco = %BT , puis nous exprimons le coefficient d’efficacité en fonction du

rayon r. L’équation (5.44) devient alors :

1

Beol(ri,r;) = Kco 2+7+ +C( +—+—+ ﬂ (5.45)
] T T3 T‘] TJ ’I“Z

Cette équation va nous permettre par la suite de remplacer les rayons par les moments associés car elle est

composée d'une somme de puissances de r que nous pouvons donc intégrer.

Le régime moléculaire Pour le régime moléculaire (K,, > 1), le coefficient d’efficacité gy s’écrit en
fonction de la densité de la gouttelette p, (Friedlander et al., 2000) :

6kpT

P) (T‘i + Tj)2 7’»_3 + 7’4_3 (546)
g9

Brwm(riyri) = i i

Le terme 4/7;” S+ r;‘s ne peut étre développé en puissance de r. Pour y remédier, nous sommes amenés a

faire I'approximation y/r; > + rj_ = by (r; 24 T -3 %) introduite par Lee et al. (1984) qui effectuent une
étude sur une distribution monomodale. Les auteurs en déduisent que la valeur de by dépend de la loi de la
distribution en taille des gouttelettes utilisée, de son écart-type géométrique o, et de l'ordre k du moment
(tableau 5.2). Nous avons introduit une grandeur by dans notre équation qui nous reste a définir pour notre
distribution bimodale. Ensuite, nous développons I'expression (5.46) et nous posons Kgpr = 4/ 6’23 L ce qui
nous permet d’écrire ’équation (5.46) sous la forme :

ﬂFM(ri,rj):KFMbk(ril/ 1/2—|—7"r /—i—r 3/22+2T /r]+2n 1/2) (5.47)
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Afin de calculer le coefficient by, nous exprimons les intégrales des équations de la coagulation (équations

5.38 & 5.40) par la fonction G(r;,r;, k) qui représente le gain ou la perte du mode considéré, tel que :

I= /0 /0 B(ri,rj) G(ri,ri, k) n(ri)n (r;) dridr; (5.48)

Ici, dans le cadre du régime moléculaire, nous formulons (5.48) :

6kT B
/ / \/7 (ri 1) by (r o T 3/2) G(ri,ri, k) n(ri)n’ (r;) dridr; (5.49)
9

Les relations (5.48) ) nous permettent d’obtenir I’expression de by, :

N r“:fz GO v B nlrn'try) (5.50)
+r
fo fo (ri,r; ﬁG(Ti,rj,k;)n(ri)n’(rj)dridrj

J
Les différentes expressions de cette variable pour les interactions inter-modales et intra-modales ainsi que les

modes sont présentées dans le tableau (5.2). En exprimant G(r;,7;, k) et by en fonction des moments d’ordre

Modes | Coeff. b G(ri, Ty, k) G(ri,rj, k=0) | G(ri, 75,k = 3) Intéractions
1 bit (r} + 13 3Yk/3 ok rf -1 0 Intra-modale (1-1)
bl? —r¥ -1 —r3 Inter-modale (1-2)
2 br3 (r3 + T 3Yk/3 ok rf -1 0 Intra-modale (2-2)
bl (rd 4 r3)k/3 — ok 0 3 Inter-modale (1-2)

TAB. 5.2 — Coefficients by, et valeurs de G(r;,7;,k) en fonction de l'ordre k pour le mode 1 et le mode 2.

k =0 et kK = 3, nous remarquons qu’une similarité apparait :
o bT2 ~ —bT4 .
3 3
ce qui signifie qu’avec la coagulation inter-modale la perte de volume du mode 1 corespond au gain de volume
du mode 2. Pendant que d’autres coefficients deviennent nuls :
1 T3 T4
— by ~b3° ~by* ~0.
il n’y a donc ni perte ni gain de volume pour le mode étudié. Ces particularités nous permettent de réduire

le nombre de coefficients by a déterminer. Ils sont donc au nombre de quatre et sont définis par :

le o fOOO fOOO 511(T17Tj)nl(ri)nl(rj)dridrj (5 51)
0 3/2+r;3/2 .
ST JST Bua(riyry) = ﬁ n1(ri)na(ry) dridr;
T2 fooo fooo Bia(ri, ) na(ri)na(ry) dridr; (5.52)
0 3/2+ —3/2 .
fo fo Br2(ri, rj) T\/T na(ri)na(r;) dridr;
pT2 — fooo fooo Bia(ri,rj) 7”3 na(ri)na(r;) dridr; (5.53)
3 0o oo 3/2 +T37‘73/2 '
fo fo Bra(ri,75) ﬁ n1(ri)na(r;) dridr;
i T
. Nl e T ) N dr-drs
bI3 = Jo Jo B2 (7’17:/]2) 7:%27;)”2 (rj) dridr; (5.54)

fo fo Baa rl,rj)ﬁng(ri)ng(m)dndm

Afin de déterminer la valeur des b, pour chaque intéraction, nous avons calculé les équations 5.51 & 5.54
en fonction du rayon des gouttelettes des deux modes sur un intervalle de [1,0-107%; 5,48-10~7] m pour le
mode 1 et [5,48-1077; 2,0-10~°] m pour le mode 2
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Valeurs de b (ordre 0, terme 2, interaction inter-modale) Valeurs de b (ordre 3, terme 2, interaction inter-modale)

T T 1 T T 1
1e-05 0.95 1e-05 0.95
—_ _-
£ £
= =
3]
> 0.9 z 0.9
= -
(=] (=2
£ £
5 085 5 0.85
& &
o o0

0.8 .

1e-06 1e-06 ne

L 0.75 0.75

1e-09 1e-08 le-07 1e-09 1e-08 le-07
Rayon mode 1 (m) Rayon mode 1 (m)

F1G. 5.3 — Valeurs de b*2 pour l’ordre 0 (a gauche) et Uordre 3 (a droite). Ces grandeurs sont utilisées dans
le cas d’une intéraction inter-modale, c’est pourquoi nous prenons en compte le rayon du mode 1 et celui du
mode 2 sur un intervalle de rayon de [1,0-107°; 5,48 1077] m pour le mode 1 et [5481077; 2,0-107%] m
pour le mode 2. Les lignes noires représentent les rayons médians du mode 1 et du mode 2.

Pour l'interaction intra-modale la valeur de bl' est constante car elle est uniquement calculée & partir de la
gamme de rayon du mode 1 et est égale a 0,73. De méme maniere, pour 'interaction intra-modale du mode
2, la valeur de b3 est égale & 0,77.

Les résultats obtenus pour b2 et b2 sont présentés dans les figures (5.3) qui montrent que ces fonctions
dépendent du rayon considéré. Le calcul des valeurs de bl ? et b12 prend beaucoup de temps et peut alourdir
de fagon conséquente le VGCM. Pour cette raison, nous avons choisi d’utiliser une valeur constante pour bl?
et b12. Dans notre cas, la méthode des moments prend en compte le rayon médian de chaque distribution
comme parametres globaux. Nous avons sélectionné les valeurs de by correspondantes aux rayons médians
observés par Pioneer Venus soient 300 nm pour le mode 1 et 1 um pour le mode 2. Les valeurs obtenues sont
bi? = 0,88 et b1? = 0,80.

Nous pouvons noter que les figures (5.3) montrent que sur la gamme de rayon définie, la valeur dominante
de bl? et b2 est de 1,0. Le choix des valeurs précédentes pourraient engendrer une erreur maximale de 15 %
dans le cas de bl? et 20 % pour b? par rapport a la valeur 1,0 pour des intéractions inter-modales dans le
régime moléculaire pur. D’apreés la figure 4.4 (page 73), ces erreurs auront un impact en haut de la couche
nuageuse. Cependant, les gouttelettes de rayon 1 nm sont celles créées par nucléation homogene. Dans le
modele, les gouttelettes créés par nucléation hétérogene se forment sur des CCN dont le rayon moyen est de
125 nm (ordre de grandeur des poussiéres météoritiques) ce qui nous rapproche considérablement des valeurs
de b, choisies.

Les valeurs des by obtenues et sélectionnées sont regroupées dans le tableau 5.5.2 : La détermination des by,

Intéractions | Valeurs de by
bt 0,73
bi? 0,88
b1? 0,80
g3 0,77

pourrait par la suite étre améliorée par la mise en place de tables de valeurs préalablement calculées.

Pour plus de lisibilité, nous garderons le terme b, dans la suite des équations.
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5.5.3 Tendances des moments d’ordre 0 et 3 : expression générale

A partir des équations (5.41) et (5.42), nous déterminons les tendances des moments d’ordre 0 et 3 pour le
mode 1 (m1) puis pour le mode 2 (m2) dans les différents régimes d’écoulement. Tout d’abord, les tendances
des moments d’ordre 0 sont définies par :

dMY 1 [ [
d? = — 5/ / ﬁlHl(ri,rj)nl(ri)nl(rj)dridrj
o oo (5.55)
— / / 51H2(Ti,Tj)nl(ri)ng(rj)dTide
0 0
dM? 1 [ [
d;f) =-3 /0 /0 Bocsa(1i,75) na(ri)na(r;) dridr; (5.56)

Dans un soucis pratique, nous séparons 1’équation (5.55) pour le mode 1 en deux termes :

dM'NLl
2— = Ao + Bo1.

De la méme facon, nous écrivons la variation des moments d’ordre 3 pour les deux modes de gouttelettes :

dMg”1 R e 3

a ) ) Proa(risry) (=r7) na(ri)na(r;) dridr; (5.57)
amg? <[>

d;’ = /0 /0 ﬁh_,g (T‘Z', T‘j) ’I“? ny (’I“i)ng (Tj) d’r‘ide (558)

En terme de volume, la coagulation inter-modale engendre une perte dans le mode 1 et un gain dans le
mode 2. En effet on ajoute par collision & une gouttelette du mode 2 le volume de la goutelette du mode 1.
C’est pourquoi nous pouvons nous permettre d’écrire :

dMi? dMit

- 7t (5.59)

Nous exprimons dans le tableau (5.3) les relations pour les modes 1 et 2 en fonction du régime d’écoulement

du moment d’ordre k qui seront développées par la suite.

5.5.4 Tendances des moments d’ordre 0 et 3 : en régime continu

Moment d’ordre 0 Nous cherchons a présent & remplacer les intégrales par une somme de moments.
Nous exprimons la partie intra-modale Ag; (5.55) avec l'expression de [ en régime continu (équation 5.45)
pour faire apparaitre les puissances de r :

Aoy = 77/ / Kco {2 SRLLANINE N < T 71;)]711(7%)711(73-) dridr; (5.60)
2Jo Jo Tio T ’ BRI

T T] J [

Gréce a I’équation (3.7) nous remplagons les intégrales des puissances de rayon par les moments correspon-

dants :

1
A =~ 5 Kco [QM(;'“M(;'” + MM MM
(5.61)
+C <M’“11M5”1 + M M MM MY+ MY M{’”)]

L’expression (3.11) nous permet de remplacer les moments d’ordre k # 0 par les moments d’ordre 0. En effet,

nous ne voulons considérer que deux moments : celui d’ordre 0 et celui d’ordre 3. Soit :

An =— Keo [1 +or(Day(=1)+71C (al(—l) + al(—z)al(l)ﬂ (M2 (5.62)
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Régime Moment Mode Relation
dMmt 1A, 112 1B 1 2
[0] J— 01 m 01 m m.
Mo ml = = Yo.co (Mg )+ vo.co Mg Mg
Continu
Mg o m2\2
m2 = Yo.co (Mg™)
Myt g m1 1 ym2
Ms ml i = 3,00 M3" M
dMi? _ dMptt g ml g fm2
m2 i = a4 = V3,00 M3" Mz
Mg 1An m1\2 | 1Boi ngmlyym2
Mo ml 2 = Yo.rar (M3™)" + g par M Mg
Moléculaire
dMir? o m2\2
m2 at - — V0, FM (M)
dMmt 1 2
My m1 A = s par MM
dMm? dmml 1 2
m2 a— = — a4 = 3.rm MM

TAB. 5.3 — Equations des modes 1 et 2 pour les deux régimes d’écoulement et pour les moments d’ordre 0

et 3. Les ymode régime TEPTESENtE un coefficient qui est fonction de Mmede. Les vz pa 8’applique au mode

1 comme au mode 2. Ces coefficients sont définis dans le développement des équations de la coagulation en

moments.

Agr =75/ (Mg™)? (5.63)

Ce terme traduit les interactions intra-modales du mode 1. La coagulation engendre une perte du nombre des
gouttelettes du mode 1, donc Ag; < 0. Nous procédons ensuite de la méme maniére avec le terme inter-modale

du mode 1 (équation 5.55) que l'on note By; :

R e ri TS 1 1 rioT
301:—/ / KCO 2“!‘*“!‘*]‘1‘0 *+*+*2+% nl(ri)ng(rj)dridrj
0 0 Tj T T ’/‘j Tj ’/‘i
=-Kco [QM{;“MS”Q + MM M™2 MMM 4 C (MT11M5”2 + MM MM
MT21Mim2 + M6n1 Mm12):|

= —Kco [2 + 75 tag (Dag(—1) + 77 ' ryay (—1)az(1) + C (rllal(—l) + iy tag (—1)+ (5.64)

717y 2o (1) ag(—2) + r;2r2a1(2)a2(1))] MM
Bo1 m m
= Vé,coo My 1Mo 2
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Le terme By; exprime la perte des gouttelettes du mode 1 au profit du mode 2 suite a la coagulation inter-
modale. C’est pourquoi, By, dépend a la fois de M et de M2 A présent, nous posons respectivement dans
Ap1 (5.62) et Bgy (5.64) les constantes 7&‘2}’5 et 'yé%% ce qui nous permet de mieux visualiser les interactions

a travers la relation suivante :

dMénl _ 1Ao0 Mml 2 lBo1 Mmle2 5 65
dt =Yo.co (M§)™ +v9.c6 Mg* Mg (5.65)

et pour le mode 2, nous avons :

dM6n2 ——1 m2\2
at =—Kco |1+ ag(l)ag(—l) + g C 042(—1) + 042(—2)042(1) (MO ) (566)
qui peut également s’écrire :
dMg" 2 m2y2

dt = "Yo,co (Mg™) (5.67)

Moment d’ordre 3 Nous utilisons ensuite la méme méthodologie pour définir la variation sur le moment

d’ordre 3 pour le mode 1 et nous en déduisons par la suite la variation pour le mode 2 a partir des équations

(5.45) et (5.56) :

dMy RO e rioTj 1 1 ooy 3
= :/0 /0 Kco{2+rl+rz+0<ri+r+rj2_+ré)](Tz-)nl(?”i)m(?"j)d?"id?"j

J J i

=-Kco {2M§”1M6"2 + MMM + My M+ C <M5”1M5”2+

MlnlMlng 4 M{nlM{rﬂ + Mgnle12>:|

=— iy pppaca®as(tl) | coaan(Zas(l) s (@) (5.68)
KCO{QZ @@ " T BE) o (3)a 2<3>+C<1 2 (3@
F__5o¢1(4)oz2( ) __2__2a1(1) () 7:—4 2(*1) ml  rm2
T Ba® T @ T ) )}M Ms
= ’Yé,co M:TIM:TQ
dM§n2 _ _dM§n1 _ _'V%,CO MgnlMgnZ (569)

dt dt

Le moment d’ordre 3 est proportionnel au volume total d’un mode, ici au volume total du mode 1 ou du
mode 2. Nous avons établi 'hypothese que les gouttelettes du mode 1 qui vont coaguler avec celles du mode
2 engendrent une perte (en nombre et en volume) pour le mode 1 et un gain (en volume) pour le mode 2
C’est ce que équation (5.69) représente. Le volume perdu dans le mode 1 par coagulation inter-modale est
le volume gagné par le mode 2 par cette intéraction.

5.5.5 Tendances des moments d’ordre 0 et 3 : en régime moléculaire

Comme pour le régime continu, les équations en moment des modes 1 et 2 dépendent de I'expression (5.47)
du coefficient d’efficacité pour le régime moléculaire. Par conséquent, nous allons reprendre les équations

(5.56), (5.58) et (5.60) pour exprimer la variation des moments d’ordre 0 et 3 dans ce régime d’écoulement.
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Moment d’ordre 0 pour le régime moléculaire Nous commencons par les moments d’ordre zéro.

Pour le mode 1, nous reprenons les termes Agp; (5.60) et Agy (5.64) que nous développons séparément.

Aoy = /000 /000 Bra (ri,r5) na(ri)na (ry) dridr;
= — /000 /000 bOTl Broa(rs, i) na(ri)na (rj) dridr;
= b Kparry? (a1(1/2) +a1(2)a(~3/2) + al(l)al(—1/2)> (M)
= Yol (Mg)? (5.70)
et
By = — /000 /000 Brnm(riyri) na(ri)na(ry) dridr;
— /0DO /000 ng Broo(ri,75) ni(ri)na(r;) dridr;
= b02KFM <M1/2M6"2 +M6”1M1/2 +2M” 1/2]\/[1m2 +2M{n1M 1/2 +M§n1M 32 1 +M 3/2M§nz>
— b2 K (f}%lu/z) + i Pay(1/2) + 27 e (—1/2)as(1) + 27175 Y 2ar (1as(—1/2)
+ 7273200 (2)an(—3/2) + 7 Y 2an (=3/2)as (2 ) MM (5.71)
=Yorar Mg Mg

Nous posons respectivement dans Agq (5.70) et Bor (5.71) les constantes *yo‘i?}w et 3%, nous avons alors :

dMF ml A rm
dg :’Yéﬁ«“oi/[ (Mo) +'Yo%011v1 Mgt Mg ? (5.72)

de la méme facon, nous obtenons :

dﬂf = 205" Kparry'? <a2(1/2)+a2() 2(=3/2) + az(1)a (—1/2)) (M) (5.73)
soit :
d]gfn =Yo.r11 (M)’ (5.74)

Moment d’ordre 3 pour le régime moléculaire Enfin, nous faisons de méme pour les moments
d’ordre 3 :

del [e%e] )
di = /O /0 BFM (Ti, Tj) nq (Ti)’ng (rj) dTide

= / / ng ﬁng(Ti,r]—)nl(ri)ng(rﬂ-) d’f’id’l’j
0 0

= b3 Kru (Mln/L%MSnQ + MMy + M M3 + MG MY + 2 My Mi™ + 2 M M 1/2)

(5.75)
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et :
dMit T2 rf5/2 a1(0.5) b a1(2)az(—1.5)
g M T U 3)aeB) T 02 ar(3)as(3)
2 1 2 Ty 1 2
. i ai(=15)as(2) | i as(0.5)
r2 a1(3)a2(3) /% a1(3)az(3)
—7/2 -2
r a1(—0.5)as(1) T al(l)a2(0.5)> 1+ rm2
+2- Ao =) MM M 5.76
7 a®wd) IR aEee) )M (5:76)
donc
dMit 1 9 dMg.”2
- MM = — :
at 3, Frm Mz™" Mg 7 (5.77)

La physique derriere les équations des tendances de la coagulation inter-modale et intra-modale dans le cas
d’un régime moléculaire est la méme que pour les équations exprimées dans le cas d’un régime continu.
Dans le cadre d’une coagulation intra-modale, le volume total est conservé, contrairement au nombre total
de gouttelettes. Le volume du mode 1 perdu par coagulation inter-modale est transféré au mode 2.

5.5.6 Représentation explicite des tendances pour la coagulation

Précédemment, nous avons exprimé les variations avec les moments d’ordre 0 et 3 pour le mode 1 et 2
(équations 5.67, 5.69, 5.74 et 5.77). Nous appliquons une représentation explicite & chaque variation définie
précédemment. Les facteurs vdAAt, 708, 43¢ ont été définis précédemment en fonction du régime d’écoule-

ment et du mode considéré, tels que :

pgmt Lm0 AR, Mg {1 - véBAtM(ﬁil} i (5.78)

N 2754 At 794 At 25t At

1 M2 1
Mm2 — 2 — 5.79
0L 902 At * VAL Ay3AL? (5.79)
Nous pouvons remplacer (5.79) dans (5.78). Puis, pour l'ordre 3 nous avons :
Myt L Lo e Mgy 111 M+ M2 2 5.80
3,t+1_273At_§( ap — M)+ 73At+1 %At‘*‘( A+ M3?) (5.80)
1 1 MPE o1 1 2

Mm2 o — Z(Mm2 _ ppmd _ 8¢ Mm2 4 M 5.81
3,441 273At+2( 3,1 31 )+ Al +4 73At+( 3+ M3 (5.81)

Notons que, avec les coefficients v adéquats, ces équations sont valables pour le régime continu et le régime
moléculaire.

5.5.7 Transition de régime et moyennes harmoniques

Nous avons ainsi exprimé la variation des moments d’ordre 0 et 3 lorsque le milieu est dans un régime
d’écoulement moléculaire et lorsque que ce régime est continu. Cette transition est théoriquement encore mal
définie, mais peut-étre estimée empiriquement ou semi-empiriquement (Fuchs, 1967). Les différentes issues
possibles pour résoudre ce probléme de transition sont évoquées dans Otto et al. (1999).

Pour notre cas d’étude, nous nous basons sur Park et al. (1999) dont ’approche consiste & définir des

moyennes harmoniques définies comme suit pour un moment d’ordre k :

de _ de/dt ‘CO X de/dt |F]V[
dt de/dt ‘CO +de-/dt |FM

(5.82)
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Ensuite, nous poussons cette méthode des moyennes harmoniques jusque dans ’expression des taux de la

coagulation dans les deux régimes décrits précédemment :

_ Klco xK |ru

K = €0 ~ 2 [FM
Klco +K |rm

(5.83)

Afin de déterminer les moyennes harmoniques pour chaque mode et chaque moment, nous devons dans un
premier temps partir des équations présentées dans le tableau 5.3. Aprés avoir isolé chaque interaction (inter-
modales et intra-modales), nous appliquons ’équation (5.83). Puis, nous obtenons la variation des moments

d’ordre 0 et 3 en fonction de ces interactions. Pour la variation des moments d’ordre 0, nous avons

m1,A01 m1,A01 m1,B01 m1,B01

ml
dMg*™  Yo.co X Yo, FMm (MY — Yo,co X Yo,FM Al ppm? (5.84)
i mLA0l m1,A01 o m1,B01 m1,ot o Mo :
Y,co t Yo,Frm Yo,co Tt Yo, rm

pour le mode 1 et pour le mode 2 :

2 m2 m2
dMg*  Yo,co X Vo,FMm

T R T (5:%5)
Pour le moment d’ordre 3, nous obtenons :
dMéﬂl ’yg»lcljo x ’7;%7}17'1\/[ ml m2
= —mi w1 M3 M; (5.86)
dt Ts.co t V3 rm
et L L
m m
AM3™ Y500 X VEEM 1 gz AM3" (5.87)
- aml ml 3 3 - .
dt Ys,co T V3FM dt

Les facteurs obtenus grace aux moyennes harmoniques des équations (5.84) & (5.87) sont multipliés par le

pas de temps At et implémentés dans les variables Ajpp, Bimp... des équations (5.79) & (5.81).

5.6 Mode-merging

Comme nous 'avons décrit, afin d’appliquer les moments aux équations microphysiques, nous fixons la
fonction de forme de la distribution & une log-normale. La plupart des processus microphysique évoqués dans
ce chapitre contribuent a augmenter le rayon médian de la distribution en taille des gouttelettes. Le mode 1
va donc grandir et se déplacer vers des rayons de plus en plus grand pouvant méme atteindre ou dépasser
le rayon médian du mode 2. Le mode-merging est un outil mathématique qui nous permet de limiter au
maximum le chevauchement entre les deux modes.

De plus, comme nous utilisons plusieurs distributions pour définir distinctement les différents modes, nous ne
pouvons pas voir la distribution évoluer naturellement du mode 1 au mode 2. En effet, méme si MAD-Muphy
prend en compte les deux modes des le début des calculs, le mode 1 est généré grace a la nucléation. En
utilisant le mode-merging, le mode 1 devient une source pour le mode 2 (et qui fait du mode 2 un puits pour
le mode 1) grice aux interactions inter-modales (condensation et coagulation). Ainsi, lorsque le rayon médian

du mode 1 devient suffisamment grand, une partie des gouttelettes va migrer dans le mode 2.

Dans le cas ot les gouttelettes du mode 1 deviennent suffisamment grandes pour migrer dans le mode 2,
les nouvelles concentrations en nombre de gouttelettes Ny pour chaque mode et les rayons médians de chaque
mode 7, sont définis par (Whitby, 2002) :

_ k2
M,thil = M(Ttlr:]f exp(? In? o1)

[1 ter f(uX(k:))] (5.88)

N | =

2
qu,tl+1 = M(Ttlfff exp(% In? o1)

L erfux(@)] (5.89)

| —
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avec k et ¢ les ordres des moments avec k # ¢ et la fonction d’erreur er f(z) = 2//7 [ e~t"dt. La fonction

ux (k) est définie par la relation :
In(reage) — In(r;) — k1n?(o;)
21n(o;)

avec ¢ le mode étudié et 7.q4e le rayon seuil définie par reqge = /Tri7s2. Les rayons médians ryp et 7o

ux (k) = (5.90)

sont respectivement fixés & 330 nm et 1 pm d’apres la définition de Knollenberg and Hunten (1980). Cette

combinaison d’équation nous permet d’avoir :

. - (1 +erf(ux(q)) ) k) (5.91)
b = T er flux (k) |
°t K/(k—a)
Nis (1 +erf(ux(g))™ "1
N = — 5.92
WS T (U e flu () (>:92)
Le méme processus est appliqué pour le mode 2, tel que :
k> 1
M2 = MMy exp(7 In? o—l)5 {1 - erf(uX(k:))} (5.93)
2 1 ¢ o 1
M;’ftﬂ = My i exp(; In 01)5 {1 - erf(uX(q))} (5.94)
avec k et g les ordres des moments. Cette combinaison d’équation nous permet d’avoir :
kg (1= erflux(g) )T
= 1 -1 _ 5.95
To41 = T1,1 €xp( 5 (In* o1 — In® 09)) T er Flux (k) (5.95)
“ K/(k=a)
N —kq, o 2 (1 —erf(ux(g)))™ "1
N. =— — (1 —1 .
2,441 5 exp( 5 (In* o1 — In” 02)) (1= er f(ux (k)))/ 0 (5.96)

Dans le cas décrit ci-dessus, le mode 1 perd des gouttelettes au profit du mode 2 car les gouttelettes, devenues
trop grosses pour leur mode initial (ici le mode 1) migrent vers le mode des tailles de gouttelettes plus grosses
(ici le mode 2, figure 5.4). Ces équations sont également utilisables pour le cas inverse lorsque la taille des
gouttelettes du mode 2 diminuent suffisament par éaporation, elles migrent vers le mode 1.

5.7 Sédimentation des particules
Nous avons mis en place la sédimentation des particules suivant le modele de J. Burgalat (2012). La

relation (3.55) s’écrit :
_ 27"2195;90(1 + AK,)

) 5.97
w(r,z) =3 e (5.97)
ce qui nous permet de décrire le flux de sédimentation, noté Fs.q4, en puissance de r, soit :
r+dr

Fiea(Ar, 2) :/ n(r, z)ve(r, z)dr (5.98)

En remplacant v; par la relation (5.97) dans (5.98), nous obtenons :
r4dr 2
2 1+ AK,
Foea(Ar,2) = / n(r, z)gr Pego(1 + AKy) \ (5.99)
T Hair
En exprimant 1’équation (5.99) avec les moments, nous obtenons alors :
206
Freann () = S22 (MFF2 + AN My, (5.100)

B bair
La relation (5.100) nous permet de déterminer le flux de sédimentation sur une colonne atmosphérique (1D).
Comme pour la coagulation, nous utilisons I"approximation de la correction de Cunningham-Millikan de
A = 1,591 (Park et al., 1999). L’erreur obtenue avec cette valeur du coefficient pour la sédimentation est

presque identique a celle de la coagulation, allant de -4 & +9 % (Burgalat, 2012).

98
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Division en modes 1 et 2 par mode-merging

101

108 ( (r2, O2)final
1012

1ot / (ru Oi)milwa\
1010

Concentration (part./m?)

) [e— Rayon seuil /
— Initial state (Ri=6.841e-07 ; Ni=2.26e+07)
10'{| — Mode 1 (R1=4.27e-07 ; N1=1.13e+07)
— Mode 2 (R2=1.24e-06 ; N2=1.13e+07) H
100 n n n T n n "
1013 1012 101t 100 10° 10° 107 i10° 10° 10° 103 107

Rayon (m) rfmE

Fi1c. 5.4 — Résultats obtenus avec notre modéle MAD en 0D. Le mode initial a le méme écart-type que le

mode 1 (o, = o1). Son rayon médian a atteint le rayon seutl (Teqge) et s’est donc divisé en mode 1 et 2.
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Chapitre 6

Tests de MAD-Muphy dans des

conditions vénusiennes
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Le travail de cette theése est de développer un modeéle de microphysique en 0D qui peut, par la suite,
étre couplé au VGCM afin de modéliser temporellement et spatialement les nuages vénusiens. Avant d’inclure
MAD-Muphy dans le VGCM, il est nécessaire de le tester en 0D afin de s’assurer de sa fiabilité physique et
de le valider en comparant, dans des conditions similaires, ses résultats a ceux d’un autre modele déja utilisé
pour des publications dans la littérature scientifique.

Nous allons donc vous présenter dans ce chapitre des résultats, une comparaison entre MAD-Muphy et un
modeéle spectral puis les résultats de simulation de MAD-Muphy dans les conditions proches de I’atmospheére

vénusienne.

6.1 Comparaison avec un modele spectral : SALSA

Nous allons comparer les résultats de MAD-Muphy et d’un modeéle nommé SALSA (présenté dans la
suite de ce chapitre) dans le cas de simulations ayant les mémes conditions initiales représentatives de Vénus.
Afin de comparer ces deux modeles, j’ai travaillé avec A.Laakso (Finish Meteorological Institute, Finland)

qui m’a fourni les résultats des simulations de SALSA.
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Notre modele MAD-Muphy résout les équations différentielles de la microphysique avec un couple de moments
alors que le modele SALSA utilise une grille spectrale en rayon. Cette comparaison va dans un premier temps
nous permettre de valider MAD-Muphy et dans un second temps d’analyser la différence de comportement
entre les deux représentations de distribution en taille.

6.1.1 Présentation de SALSA

SALSA (pour Sectional Aerosol module for Large Scale Applications, Kokkola et al., 2008) est un modéle
spectral de microphysique utilisé dans le cadre de la simulation des nuages terrestres et notamment pour les
nuages troposphériques. La largeur des intervalles de rayon n’est pas fixée et évolue en fonction des processus
microphysiques utilisés et de la concentration en nombre des particules pour chaque intervalle. De plus, la
grille de rayon est divisée en trois sous-régions qui sont définies selon les espeéces et la taille des particules
considérées. Les distributions des gouttelettes ont définies ici dans la premiere sous-région de la grille de rayon
allant de 3 nm a 3 mm sur 300 intervalles. Les autres sous-régions de la grille de rayons restent vides. C’est

la premiere fois que SALSA est utilisé pour des conditions vénusiennes.

Les processus microphysiques résolus par SALSA sont la nucléation homogene d’eau et d’acide sulfu-
rique, la condensation, I’évaporation et la coagulation brownienne. Contrairement a MAD-Muphy, SALSA
ne contient pas de nucléation hétérogene.

Pour les deux modeles, la nucléation homogene est calculée avec la paramétrisation de Vehkamaéki et al. (2002),
mise a jour et définie par Maattanen et al. (2018). Cette paramétrisation permet de calculer le taux de nu-
cléation homogeéne pour une humidité relative comprise entre 0,001 et 100 %, pour une température comprise
entre 165 et 400 K et pour une concentration en acide sulfurique de 1-10'° & 1-10'® m~3. Le seuil du taux de

357! en-dessous duquel le taux de nucléation est considéré nul.

nucléation homogene est défini a 0,1 cm™
Afin de comparer les résultats de SALSA avec ceux de MAD-Muphy, Anton Laakso a mis en place, dans
SALSA, T’évaporation de l'acide sulfurique et la migration des gouttelettes vers les intervalles de rayon
inférieur lorsqu’elles rétrécissent au processus d’évaporation. La condensation, quant & elle, est basée sur

I'équation (16.75) du livre de Jacobson (2005).

Enfin, les deux modeles ne déterminent pas le pourcentage massique d’acide sulfurique dans les goutte-
lettes de la méme maniére (noté W,,, voir partie 4.2.2 page 69). MAD-Muphy utilise la méthode développée
par Stolzenbach (2016) qui détermine le pourcentage massique d’acide sulfurique de la gouttelette pour que
celle-ci soit en équilibre thermodynamique avec son environnement. Les résultats de cette méthode concordent
avec les observations de Cottini et al. (2012). SALSA utilise une méthode d’hydratation (Kokkola et al., 2008).
Cette méthode détermine le contenu en eau dans la gouttelette qui est égale a la somme des rapports de la

concentration molaire sur la molalité de chaque espéce condensée.

Les conditions initiales de la couche nuageuse intermédiaire (située a 54 km d’altitude) sont utilisées pour
la comparaison des deux modeles en 0D et sont définies dans le tableau 6.1. Chaque simulation a une durée
de 1 h. Ce temps suffit a voir 'effet des processus microphysiques sur les gouttelettes avant d’atteindre un
état proche de I’équilibre. La température et la pression restent constantes pendant chaque simulation. Les
processus microphysiques sont résolus avec un pas de temps de 0,5 s et les sorties sont effectuées toutes les

1 s. Notons enfin que les résultats de SALSA présentés dans ce chapitre ont été produit par A.Laakso.

Pour visualiser les résultats de SALSA, nous avons reporté dans les graphes la grille de rayon telle qu’elle
est définie dans le modele. Le volume total de la distribution a été déterminé en fonction du rayon des
gouttelettes et de leur nombre. Pour MAD-Muphy, nous prenons en compte le nombre total de particules
(Mp) et le moment d’ordre 3 (M3) que nous multiplions par 4/37 afin d’obtenir un volume total équivalent

de la distribution des gouttelettes. Le rayon médian est calculé a partir des moments d’ordre 0 et d’ordre
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6.1. COMPARAISON AVEC UN MODELE SPECTRAL : SALSA

Altitude Température Pression Vapeur de HoO Vapeur de HoSOy4 RH Concentration
(km) (K) (hPa) (ppmv) (ppmv) en HySO4 (m™3)
54 312 616 9,7 8,08-102 8,61-1073 1,16-10'8

TAB. 6.1 — Conditions initiales des simulations pour une température, une pression et des vapeurs pour un
point de 'atmosphére situé a 54 km d’altitude. La température et la pression sont issues d’un profil VIRA.
Les concentrations des vapeurs d’acide sulfurique et d’eau sont basées sur des profils de vapeurs a l’équilibre
dans Uatmosphére de Vénus et ont été modifiées afin d’obtenir des taux de saturation différents. L humidité
relative (RH) et la concentration en acide sulfurique ont été déterminé a partir des paramétres précédemment

cités. Les valeurs sont les mémes que celles présentées dans le tableau 3.2 page 52.

3 (& partir de I’équation 3.11). Les résultats des deux modeles ne prennent pas en compte la dynamique

atmosphérique, la diffusion et le cycle diurne.

6.1.2 Nucléation homogeéne et conditions initiales

Tout d’abord, nous avons testé la nucléation homogene seule dans le cas présenté dans le tableau 6.1. Pour
les deux modeles, la nucléation homogeéne ne s’enclenche pas dans ces conditions. Ce résultat est cohérent
avec les tests effectués dans des conditions vénusiennes dans la partie 3.2.6 et les résultats de la paramé-
trisation présentés dans la figure 3.6. Les grandeurs thermodynamiques utilisées comme conditions initiales
sont incluses dans les limites de validité de la paramétrisation. Cependant, la température est trop élevée et
I’humidité relative trop faible car le taux de nucléation homogéne obtenu est de l'ordre de 107'? cm 3571,
ce qui est bien en-dessus du seuil des 0,1 cm™3s~! défini comme un taux non-négligeable.

Malgré des taux de nucléation homogene nuls dans ces conditions, nous tenons a garder ce processus pour
effectuer dans le futur des tests en 1D et en 3D. Ceci, afin de voir si la prise en compte de la dynamique atmo-
sphérique, du cycle diurne et du cycle photochimique présents dans le VGCM peuvent rendre ces conditions

plus favorables pour ce processus.

Pour les autres tests, au lieu de produire nos gouttelettes avec la nucléation homogene, et comme SALSA
ne contient pas le processus hétérogene, nous définissons deux distributions initiales de gouttelettes. Compo-
sées d’une solution binaire d’acide sulfurique et d’eau, ces distributions représentent les modes 1 et 2 et sont
définies suivant les observations de Pioneer Venus (décrites dans le tableau 6.2). Dans un premier temps, nous
présentons les résultats des simulations dans lesquelles nous considérons seulement le processus de transfert
de masse appliqué au mode 1. Puis, nous présenterons 'effet de la coagulation brownienne sur les modes 1
et 2.

Mode Ecart-type Rayon (m) Nombre total de gouttelettes (cm™3)
1 1,56 3,0-1077 600
2 1,29 1,0 - 10-6 71

TAB. 6.2 — Caractéristiques des modes 1 et 2 des gouttelettes des nuages de Vénus utilisées pour initialiser
les simulations de MAD-Muphy et de SALSA. Ces valeurs sont basées sur les observations (Knollenberg and
Hunten, 1980).

6.1.3 Etude du transfert de masse

Nous allons dans un premier temps étudier les effets de la condensation ou de I’évaporation sur les
distributions avec SALSA et MAD-Muphy. Afin de mieux comprendre ce processus, nous allons tout d’abord
nous intéresser au taux de saturation.
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Taux de saturation et composition des gouttelettes

Comme nous 'avons vu dans le chapitre 3, le rapport de saturation va piloter le transfert de masse. Sa
valeur est influencée par l'acidité de la gouttelette (W,,) qui n’est pas déterminée de la méme facon dans
les deux modeles. Le taux de saturation est le rapport entre la pression partielle de I'acide sulfurique et de
la pression de vapeur saturante de l’acide sulfurique & la surface de la gouttelette (équation 3.12, page 46).
Celle-ci est déterminée a partir de la température du milieu environnant (ici 312 K) et de la composition des
gouttelettes.

Au début de la simulation, MAD-Muphy détermine un taux de saturation de ’acide sulfurique égale a
environ 0,71 qui augmente jusqu’a atteindre une valeur de 1,01 & 44 s. Au démarrage, nous sommes dans un
cas d’évaporation puis dans un cas de condensation & partir de 44 s. Pour le modele SALSA, le rapport de
saturation est d’environ 1,19 en début de simulation et diminue jusqu’a atteindre la valeur de 0,999 a 138 s
et 0,997 de 2516 jusqu’a la fin du test (figure 6.1).Nous sommes globalement dans un cas de condensation.
SALSA est un modele spectral pour lequel un rapport de pression de vapeur saturante a été calculé pour
chaque taille de rayon des gouttelettes de la distribution. Il s’agit du rapport de la pression de vapeur
saturante pour une surface curviligne sur la pression de vapeur saturante pour une surface plane (équation
16.47, p.539 du livre Fundamental of Atmospheric Modeling de Jacobson). Ce rapport de pressions de vapeur
saturante est noté S; et son évolution en fonction de la grille de rayons est présentée dans la figure (figure
6.2). Comparé au rapport de saturation ambiant (équation 3.12), nous pouvons déterminer & partir de quel
rayon les gouttelettes grossissent par condensation et en-dessous duquel elles rétrécissent par évaporation.
En effet, lorsque S > S, 'air ambiant est sursaturé par rapport aux gouttelettes de rayon égal ou supérieur
au rayon de taille ¢ et les vapeurs peuvent condensées sur ces gouttelettes. Dans le cas contraire (S < SJ),
les gouttelettes de rayon égal ou inférieur & la tailles i s’évaporent. Lorsque S = S/, le rayon de taille ¢ est le
rayon seuil et les gouttelettes de cette taille n’évoluent pas.

1 Rapport de saturation

=
-

Iy
o

Taux de saturation de H,SO,
o o
[«°] w0

o
~

—— MAD-Muphy
—— SALSA

0.6
0 25 50 75 100 125 150 175 200

Temps (s)

F1G. 6.1 — Evolution du rapport de saturation moyen en fonction du temps. Les résultats pour le modéle
SALSA sont présentés en bleu. En marron, il s’agit de [’évolution du rapport de saturation calculé avec
MAD-Muphy. L’évolution des courbes au-dela de 200 s est la méme.

La différence de taux de saturation entre les deux modeles est liée a la différence de composition des
gouttelettes. Le W, calculé dans MAD-Muphy est constant et vaut 95 % ce qui en accord avec les observations
de Cottini et al. (2012) pour cette altitude. SALSA détermine un W,,, constant égale & 91,6 %. Il y a donc plus
d’acide sulfurique dans les gouttelettes générées par MAD-Muphy. La pression de vapeur saturante d’acide
sulfurique a la surface de la gouttelette est plus importante et donc le taux de saturation plus faible que celui
déterminé par SALSA (figure 6.3). Ceci explique pourquoi nous sommes dans deux régimes différents dans
les deux modeles malgré des états initiaux identiques.
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FIG. 6.2 — Evolution du rapport de pressions de vapeur saturante pour une surface curviligne sur une pression
de vapeur saturante pour une surface plane (équation 16.47, p.539 du livre Fundamental of Atmospheric
Modeling de Jacobson). Ce rapport de pressions saturantes est calculé par SALSA en fonction du rayon des

gouttelettes.

Condensation et évaporation avec le mode 1

Le moment d’ordre 3 est proportionnel au volume total de la distribution, a un facteur %w pres (équation
3.9, page 45). Afin de comparer les deux modeles, pour chaque intervalle de rayon dans SALSA, nous avons
calculé le volume d’une particule de 'intervalle de rayon multiplié par le nombre de gouttelettes contenu dans
cet intervalle. Puis, nous faisons la somme de ces volumes sur la grille entiere afin d’obtenir le volume total
de la distribution. Ensuite, nous multiplions par %7‘(‘ le moment d’ordre 3 calculé par MAD-Muphy. Nous

obtenons alors un volume total équivalent de la distribution en taille des gouttelettes.

Au cours de ce test, ce moment d’ordre 3 du mode 1 calculé par MAD-Muphy diminue et atteint, apres
3

75 s de simulation, une valeur de 2,86-1071! m®/m3,  (figure 6.4). Cette diminution traduit une évaporation

partielle du volume total de la distribution en début de simulation. Le volume proportionnel déterminé par

SALSA augmente jusqu’a une valeur de 4,35-10~ 1! m3m;§i a 127 s. Le volume augmente, il y a ajout de
matiére et donc condensation (figure 6.4). L’évolution du M3 équivalent est cohérent avec le calcul du taux de
saturation calculé par chaque modele. Le volume total équivalent déterminé & partir des résultats de MAD-
Muphy et le volume total calculé pour SALSA ne sont pas égaux mais ont le méme ordre de grandeur. La
différence entre ces deux grandeurs est de l'ordre de «(3) (voir la relation intermoment définie par ’équation

3.10, page 45).

Le nombre de gouttelettes dans la simulation réalisée avec MAD-Muphy est conservé avec le temps (fi-
gure 6.5) car il n’y a pas de perte. La forme de la distribution en taille de rayon est fixe et définie par une
log-normale. Avec les équations exprimées avec les moments, nous appliquons les processus microphysiques
uniquement sur les parameétres globaux (Mg, M3). Le transfert de masse est calculé & partir du rayon médian
de la distribution. La perte de volume constatée dans la figure 6.4 s’effectue donc sur I’ensemble de la distri-
bution. Les petites particules ne peuvent évaporer au profit des plus grandes qui grandissent. Donc, le rayon
médian calculé par MAD-Muphy diminue (figure 6.6) car il y a sous-saturation.

En revanche, pour SALSA le nombre total des particules diminue avec le temps (figure 6.5) parce que les
plus petites gouttelettes s’évaporent et disparaissent. Les gouttelettes plus grandes, mais dont le rayon est
inférieure a 270 nm, s’évaporent et viennent remplir les intervalles correspondants aux petits rayons dont le
nombre augmente avec le temps (figure 6.5). Les particules de grandes tailles (supérieure & 270 nm) gran-

dissent du fait de la condensation. Cette différence de régime au sein de la distribution est liée au rapport
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F1G. 6.3 — Evolution du tauz de saturation et de la pression de vapeur saturante de l’acide sulfurique en
fonction du pourcentage massique de Hy SOy dans les gouttelettes. Les traits pointillés représentent les valeurs
de W, déterminée par SALSA (91,56 %) et MAD-Muphy (95 %). Ces valeurs ont été calculées avec le rayon
médian du mode 1.

S! décrit plus tét et sa comparaison avec le taux de saturation. Pour des gouttelettes inférieures & 270 nm,
nous avons S < 5. et pour les grandes particules S > S,. Ce comportement est cohérent avec le calcul du
flux de masse pour le nuage médian ou ’évaporation est plus importante pour les petites particules que pour
les grandes particules (figure 3.8).

Avec la figure 6.5, nous pouvons voir qu’a partir de 1200 s, la concentration des grandes particules est de

I'ordre de 107 particules m~ contrairement aux petites particules dont la concentration est de I'ordre 10* &
10° particules m~3. Le rayon modal augmente vers les rayons de grandes tailles.
La figure 6.7 illustre parfaitement le processus de condensation pour SALSA et I’évaporation pour MAD-
Muphy. Les quantités initiales d’acide sulfurique condensées et gazeuses different dans les deux modeles du
fait du calcul de W, expliqué précedemment. Pour MAD-Muphy, la matiére condensée est relachée par
évaporation ce qui entraine une augmentation temporelle de la quantité en vapeur d’acide sulfurique. Le
mécanisme inverse est observé pour SALSA. La vapeur diminue car elle se condense sur les gouttelettes.

Nous pouvons donc conclure que la méthode de calcul de l'acidité des gouttelettes a un impact non
négligeable sur le taux de saturation et par extension le transfert de masse. Nous avons vu avec que dans
le cas de MAD-Muphy, I’évaporation des gouttelettes impacte le moment d’ordre 3 (relatif au volume) mais
pas le moment d’ordre 0 (égale au nombre total) sauf si nous évaporons la totalité des espéces condensées.
Avec la méthode des moments le flux de masse est calculé a partir du rayon médian de la distribution. Il ne
peut donc y avoir qu'un seul processus & la fois, soit I’évaporation, soit la condensation. A contrario, avec le
modele SALSA, les intervalles de rayons contenant les gouttelettes de petites tailles peuvent étre entierement

vidées par évaporation pendant que les gouttelettes de taille plus importante grandissent par condensation.

108



6.1. COMPARAISON AVEC UN MODELE SPECTRAL : SALSA

e Volume total équivalent

4.4

)

3
air

3.6

34

Volume total (m3/m

32

307 — salsa
—— MAD-Muphy

2.8
10° 10t 102 10°

Temps (s)

Fi1G. 6.4 — Volume total équivalent déterminé a partir du moment d’ordre 3 (Ms) calculé par MAD-Muphy
et multiplié par 4/3w (ligne marron) et volume total des gouttelettes calculé a partir des données de SALSA

(en bleu). Seul le transfert de masse appliqué au mode 1 est mis en jeu dans cette simulation.
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F1a. 6.5 — Nombre total de gouttelettes de la distribution en fonction du temps obtenu avec SALSA et MAD-
Muphy (¢ gauche). Evolution du nombre de gouttelettes en fonction de leur rayon déterminé avec le modéle

spectral SALSA (@& droite). Seul le transfert de masse concernant le mode 1 est calculé dans cette simulation.

6.1.4 Coagulation brownienne avec les modes 1 et 2

Nous allons par la suite étudier avec SALSA et MAD-Muphy la coagulation du mode 1 et 2 définis dans
le tableau 6.2. Dans un premier temps, seul ce processus est activé dans les deux modeles. Nous activerons
ensuite le mode-merging en plus de la coagulation pour la simulation effectuée avec MAD-Muphy.

Comparaison entre SALSA et MAD-Muphy sans mode-merging

A présent, nous allons étudier la coagulation avec SALSA et MAD-Muphy sans mode-merging. Avec la
coagulation intra-modale, le rayon médian du mode 1 va augmenter mais les gouttelettes ne pourront pas
migrer vers le mode 2 autrement qu’avec la coagulation inter-modale. Si la coagulation intra-modale est
plus efficace que la coagulation inter-modale, les gouttelettes du mode 1 peuvent grandir jusqu’a obtenir un
chevauchement entre les distributions des deux modes.

Avec la coagulation, les gouttelettes entrent en contact et fusionnent pour former une nouvelle gouttelette de

taille plus grande que les deux initialement mise en jeu. Nous nous attendons donc a ce que, dans ce processus,
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FIG. 6.6 — Evolution temporelle du rayon moyen déterminé & partir des moments d’ordre 0 et 8 calculés par
MAD-Muphy (équation 5.10).

45 =7 Variation temporelle du H;S04 condensé L, = Variation temporelle du H,S04 vapeur
1.1
3.0
= E Lo
%, g
<25 < 09
@]
[} )
- [
= T o8
g [}
<20 i
3 5 07
hry 5]
£ g
. S os
—— MAD-Muphy 0.5 —— MAD-Muphy
—— SALSA —— SALSA
1.9
10° 10* 10% 10° 04 10! 10? 10°

Temps (s) Temps (s)

F1G. 6.7 — Variations temporelles de l’acide sulfurique condensé a gauche et vapeur a droite déterminées
par MAD-Muphy (en marron) et par SALSA (en bleu).

le nombre total diminue et que le volume total de la distribution (proportionnel & M3) soit conservé au cours
du temps. C’est ce qui se produit avec MAD-Muphy et SALSA (figure 6.8). Toutefois, en fin de simulation
le M3 équivalent au volume total change légérement de sa valeur initiale, la variation est de ’ordre de
1-10~'* pour SALSA contre 1-107'® pour le M3 calculé avec MAD-Muphy. Nous associons ces écarts a la
précision numérique. Si le volume vient a rester constant au cours du temps, le nombre total de particules
de la distribution diminue dans les deux modéles, comme attendu (figure 6.9). Cette diminution est due &
la collision de deux particules pour former une plus grande particule. Comme les particules coagulent, elles
forment de plus grandes particules ce qui entraine 'augmentation du rayon moyen de la distribution en
taille des gouttelettes. L’évolution du nombre de gouttelettes et des rayons moyens traduisent, avec les deux
modeles, une coagulation lente. Nous pouvons également noter que les quantités d’acide sulfurique condensées
et gazeuses restent constantes.

Effet du mode-merging sur la coagulation brownienne avec MAD-Muphy

Comme précédemment, nous allons étudier les résultats de MAD-Muphy sur la coagulation brownienne
couplée au mode-merging dans les conditions du tableau 6.1.
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F1G. 6.8 — Moment d’ordre 8 (Ms) calculé par MAD-Muphy (ligne marron) et M3 équivalent calculé a partir
des données de SALSA (points bleus). Le volume proportionnel est le volume total de la distribution divisé

par %w. 1l s’agit d’un cas de coagulation brownienne sans utilisation de mode-merging dans la simulation de
MAD-Muphy.

Tout d’abord, le volume total est conservé pour chaque couche.

Le nombre de gouttelettes diminue avec le temps (figure 6.9). Le nombre de particules perdues dans le cas
avec mode-merging est trois a six fois supérieur par rapport aux résultats de MAD-Muphy sans mode-merging
(figure 6.9). Le nombre de particules perdues suite & la coagulation avec les deux modeéles sont présentés dans
le tableau 6.3. Le mode-merging fait migrer les particules du mode 1 vers le mode 2. C’est pourquoi le nombre
du mode 1 diminuent plus rapidement que dans les résultats sans mode-merging (figure 6.10). Ces petites
particules passent dans un mode ot la taille des particules est plus grande. Nous obtenons ainsi une gamme de
rayon des gouttelettes plus variée et un plus grand nombre de particules du mode 2. Plus la différence en taille
de rayon entre deux gouttelettes est grande, plus la coagulation est efficace (figure 3.10 de la partie 3.4.4).
Et plus la coagulation est efficace, plus le nombre total de particules diminue.

Méme avec le mode-merging, la coagulation reste lente. En effet, aprés une heure de simulation nous ne
perdons que 8,92-10° gouttelettes/m? avec SALSA, 1,3-10° gouttelettes/m? avec MAD-Muphy sans mode-
merging et 4,27-10° gouttelettes/m3 avec le mode-merging (tableau 6.3). Ces valeurs ont été obtenues en
faisant la différence entre le nombre total de gouttelettes & la fin de la simulation (3600 s) et le nombre total
de gouttelettes initial. Cette faible diminution peut s’expliquer par le fait que la coagulation est un processus

lent dans ces conditions thermodynamiques et que le mode-merging force la coagulation des petites particules.

Gouttelettes SALSA MAD-Muphy MAD-Muphy
perdues sans mode-merging — avec mode-merging
(m~?) (m?) (m~?)
Nombre 8,92-10° 1,30-108 4,27-109
en % 0,13 0,19 0,63

TAB. 6.3 — Nombre de gouttelettes perdues au bout de 3600 s avec le processus de coagulation. Le nombre de
gouttelettes perdues est déterminé par la différence entre la fin de la simulation (a 3600 s) et au nombre total
de gouttelettes initial. On représente ensuite cette perte en pourcentage par rapport au nombre total initial de
gouttelettes.

Nous avons donc une bonne corrélation entre les résultats de SALSA et de MAD-Murphy dans 1’étude
de la coagulation. Toutefois, la coagulation calculée par MAD-Muphy est plus efficace que celle de SALSA,
surtout avec le mode-merging.
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F1G. 6.9 — Nombre total de gouttelettes (mode 1 + mode 2) dans un cas de coagulation brownienne. Résultats
de SALSA (en bleu) et de MAD-Muphy sans mode-merging (en marron, a gauche) puis avec mode-merging

(a droite). Le nombre total de particules est égal a M.

Apres une heure de simulation, la coagulation ralentit et tend vers une valeur constante mais continue
a augmenter avec le temps, de fagon infime, méme pour une durée de simulation de plusieurs jours. La
coagulation brownienne dépend de ’agitation thermique, 'effet de la coagulation sur les particules est continue
tant qu’il y a des particules. Néanmoins, 'efficacité de la coagulation dépend également des rayons des
gouttelettes et de leur concentration en nombre. Plus les rayons sont de taille similaire et qu’il y a de moins
en moins de particules, alors la coagulation est moins efficace. Le nombre total de gouttelettes diminue avec

le temps, par conséquent 'efficacité de coagulation diminue également.
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Fi1G. 6.10 — Résultats de MAD-Muphy. Evolution du rayon médian des gouttelettes des mode 1 et 2 dans
la distribution d 54 km d’altitude dans un cas de coagulation brownienne sans mode-merging (4 gauche) et
avec mode-merging (a droite).
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6.2 Exploration des résultats de MAD-Muphy

Dans cette partie, nous testons MAD-Muphy dans des conditions vénusiennes. Nous allons vous présenter

les résultats pour chaque processus microphysique étudié indépendamment.

6.2.1 Nucléation homogene et hétérogene

Le taux de nucléation homogeéne dépend de 'humidité relative, du rapport de saturation de I’acide sul-
furique et de la température de la couche considérée.

La paramétrisation utilisée pour calculer le taux de nucléation homogene est présentée dans Ma&tté-
nen et al. (2018). La figure 6.11 présente les résultats d’un test sur la nucléation homogene effectué aux
conditions décrits dans le tableau 5.1. La concentration finale de particules obtenue apres 3600 s de simula-
tion est la méme pour les simulations avec un pas de temps de 1 s (pas de temps usuel pour la microphysique)
ou de 15 min (pas de temps du VGCM). La nucléation modifie d’une fagon négligeable les concentrations des
vapeurs, donc les conditions thermodynamiques restent quasiment constantes et le taux de nucléation varie

trés peu d’un pas de temps a 'autre lorsqu’il est égal a une seconde.

Lo Homogeneous nucleation with various timestep after 3600s
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F1G. 6.11 — La concentration des particules pour une simulation d’une durée de 3600 s pour la nucléation
homogeéne seule avec deux pas de temps différents : 15 min en bleu et 1 s en rouge. Les résultats aprés le
premier pas de temps sont représentés par les pointillés et les résultats finauz de chaque simulation sont
représentés par les traits pleins. Quel que soit le pas de temps, la concentration finale de particules est la
méme. Les conditions initiales sont celles décrites dans le tableau 5.1.

D’un point de vue théorique, la présence d’un support de nucléation (des CCN) nous permet de produire
plus facilement des gouttelettes par nucléation hétérogene (voir chapitre 3). Nous avons effectué un test
dans les conditions de 'atmospheére de Vénus, en trois points de I’atmosphere définis dans le tableau 6.4
(figure 6.12). 1l est & noter que pour chaque condition (P, T), les taux de nucléation hétérogene et homogeéne
ont été calculés. Seul la nucléation hétérogene produit des gouttelettes (figure 6.12), le taux de nucléation
homogene est resté a zéro. Ceci s’explique dans un premier temps par les conditions de validité de la routine

de nucléation homogene. Une des conditions de la paramétrisation est que si le taux de nucléation homogene
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6.2. EXPLORATION DES RESULTATS DE MAD-MUPHY

est inférieur & 0,1 particules cm ™3 alors il est considéré comme nul.

Dans les cas de 60 et 70 km, la nucléation hétérogene est activée a partir d’une saturation supérieure a 1 (1,05
pour les trois cas du tableau 6.4) et le taux de nucléation est proche du nombre total d’aérosols disponible
(1,86 -10% m~3 pour le cas & 50 km). Le taux de saturation minimal pour activer les aérosols change en
fonction de 'altitude (voire la figure 3.7 de la partie 3.2.6). Ainsi, le taux de saturation minimal nécessaire
pour activer la totalité des aérosols est de 1,14 pour les trois couches (figure 6.12). Ainsi, & 50 km, on active
plus facilement et plus rapidemment qu’a 60 puis 70 km ce qui s’explique par les conditions de pression, de
température, la concentration en vapeur d’eau (4,5 ppmv & 70 km contre 20 ppmv & 50 km) et de la valeur

minimale nécessaire du rapport de saturation pour activer tous les aérosols.

Altitude Température (K) Pression (Pa) HySO4 (ppmv) H2O (ppmv) Humidité relative
50 km 3505 10,66-10* 0,26 20 501-107°
60 km 262,8 23,57-10° 0,75 10 8,45-10~*
70 km 229,8 36,90-107 0,09 4,5 1,25-1073

TAB. 6.4 — Valeurs de température, de pression et de vapeur d’eau pour trois points de l’atmosphére a 50,
60 et 70 km d’altitude. Les valeurs sont issues de Stolzenbach (2016) et d’un profil VIRA pour des valeurs
entre 0 et 30° de latitude. L’humidité relative est obtenue avec MAD-Muphy.

Les tests effectués concernent une atmospheére sursaturée, vierge de tout nuage a 1’état initial. Dans des
conditions vénusiennes, le taux de nucléation hétérogene dépend de la quantité initiale d’aérosols introduit
dans la colonne atmosphérique, de l'altitude, de la nature de leur source (voir la partie 1.6.4 sur la question
des CCN) et de leur implémentation dans le modele (source ponctuelle & une altitude donnée ou distribution
répartie verticalement suivant une fonction normale, voir la partie 5.1). Nous réservons les tests sur le nombre
initial de CCN et leur distribution en altitude pour des simulations en 1D ou en 3D au sein du VGCM (ces

tests ne sont pas inclus dans cette thése).

Variation du taux nucléation
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Fi1c. 6.12 — Variation du tauz de nucléation hétérogéne (Jner) en fonction du rapport de saturation de

Uacide sulfurique pour trois points dans l'atmospheére de Vénus (tableau 6.4). Le nombre d’aérosols initial est
de 2,0-10° particules/m®. La saturation varie de 0,5 a 1,5. Le tauz de nucléation hétérogéne est calculé pour
chaque taille d’aérosols sur une grille de rayons qui comporte 1000 cases sur lintervalle [1,0-107° ; 1,0-107°]

m. Le taux de nucléation est la somme des aérosols activés sur toute la distribution.
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6.2.2 Etude du transfert de masse

Toujours dans le cadre de 'atmosphére de Vénus, j’ai testé la condensation en plusieurs points de I'at-
mosphere définis suivant les profils de température et de pression présentés dans la figure 6.13. Seul le mode
1 est initialisé en début de simulation et I'unique processus microphysique appliqué est le transfert de masse
(évaporation/condensation). Les profils de vapeurs utilisés sont définis dans le tableau 6.5. Le choix de ces
profils de vapeur entraine une sursaturation (S>1) entre 57,5 et 79,5 km et une sous-saturation (S<1) en-
dessous de 57,5 km. Les conditions thermodynamiques (P, T) pour la pression et la température pilotent le
processus de transfert de masse. La pression de vapeur saturante permet le calcul du taux de saturation de
Pacide sulfurique, grandeur nécessaire au calcul du transfert de masse (équation 5.17, 85). Dans les résultats
présentés ici, il n’y a pas de transport vertical et les sorties ont été effectuées toutes les secondes. Ce pas de
temps a été choisi en accord avec les modeéles microphysiques de Vénus existants. Le nombre total de gout-
telettes ne change pas car le transfert de masse ne s’applique que sur le volume des particules (le moment
d’ordre 3). Sauf, lorsque toutes les gouttelettes s’évaporent, le nombre total de particules (Mg) devient nul.

Altitude (km) HyO (ppmv) HsSO4 (ppmv)
40 - 60 15,0 0,01
60 - 80 3,0 0,01

TAB. 6.5 — Profils initiaux des vapeurs d’eau et d’acide sulfurique. Les valeurs sont basées sur la figure 7.14
de Stolzenbach (2016) ot sont représentées les quantités condensées et gazeuses pour les deux espéces en

fonction de Ualtitude.

Nous remarquons qu’a 55,5 km et 57,5 km, le rayon médian de la distribution en taille des gouttelettes
ainsi que le volume total diminuent jusqu’a I’évaporation compléte des gouttelettes (figures 6.14 et 6.15). Le
taux d’accroissement défini dans le chapitre 3 dépend de la température et du rapport de saturation. A 55,5
et 57,5 km, la température est telle que les conditions sont sous-saturées ce qui entraine I’évaporation des
gouttelettes. Avec cette évaporation, le rayon médian de la distribution en taille diminue ce qui participe a
laugmentation du taux de saturation (équation 5.18) et donc I’évaporation s’emballe. Ceci explique la chute

de plus en plus accélérée du volume et du rayon pour ces deux altitudes.
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F1G. 6.13 — Profils VIRA de pression et de température pour des valeurs de latitudes comprises entre 0 et
30°.

Ensuite, pour les altitudes situées de 59,5 & 70,5 km, le rayon médian augmente avec le temps ainsi que le
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6.2. EXPLORATION DES RESULTATS DE MAD-MUPHY

volume total. Il y a condensation et les gouttelettes grossissent plus efficacement & 59,5 km qu’aux altitudes
supérieures (figure 6.14). Ainsi, plus on monte en altitude, moins la condensation est efficace. Avec l'altitude,
la température diminue donc la saturation critique de 1’acide sulfurique augmente (équation 3.17) ce qui
affecte la différence de taux de saturation dans le taux de croissance qui diminue & son tour (équation 3.45).
Nous atteignons méme des conditions, a 77,5 km, ou le processus de transfert de masse s’applique en début
de simulation (légére sur-saturation), le rayon augmente puis stagne car la vapeur disponible a été utilisée,
entrainant une baisse du rapport de saturation, et la distribution des gouttelettes se trouve dans un état
d’équilibre. A chaque altitude, le modeéle atteint cet état d’équilibre & des temps différents. Ainsi, sans
transport, les conditions thermodynamiques les plus favorables a I’accroissement des gouttelettes se situent
vers 60 km d’altitude avec ce profil sursaturé (voir figure 6.14).

Transfert de masse
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F1G. 6.14 — Variation du moment d’ordre 3 (proportionnel au volume total) pour différents points de l'at-

mospheére de Vénus. Les températures et pressions de chaque point sont définies a partir du profil VIRA pour

des valeurs de 0 a 30° de latitude (figure 6.13).
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Fi1ac. 6.15 — Variation du rayon médian pour différents points de ’atmosphére de Vénus. Les températures et

pressions de chaque point sont définies a partir du profil VIRA pour des valeurs a 30° de latitude (figure 6.13).

Si l'on ajoute le mode-merging au transfert de masse, nous obtenons un mode 1 qui grossit jusqu’a former
un mode 2 grace a la migration des particules du mode 1 vers le mode 2. Le nombre total de particules du

mode 1 diminue. Du fait de leur grand nombre, cette diminution est trés peu visible a 65,5 km (figure 6.16).
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Le nombre total de gouttelettes du mode 2 augmente, alimenté par le mode 1 et le nombre total de particules
de la distribution augmente trés rapidement pendant 200 s (nous passons de 0 & 3-107 particules m~—3) puis
plus lentement jusqu’a atteindre 4,5-107 particules m~ apres 1000 s de simulation.

Naturellement, ce sont les plus grosses particules du mode 1 qui migrent vers le mode 2, c’est pourquoi le
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F1G. 6.16 — Application de la condensation et du mode-merging a 65,5 km d’altitude dans [’atmosphére de
Vénus. Variation du moment d’ordre 0 (égal au nombre total de particules de la distribution en taille) du mode

1 et 2. Initialement, seul le mode 1 contient des gouttelettes. Le mode 2 est rempli grace au mode-merging.

moment d’ordre 3 (proportionnel au volume total de la distribution) diminue plus rapidement que le moment
d’ordre 0 pour le mode 1 (figures 6.16 et 6.17). En effet, M3 Fgg My, et dans le cas de la diminution du
Ms du mode 1, celle-ci est gouvernée par la décroissance du rayon médian du mode 1 (figure 6.18). Le rayon
du mode 2 vient & se stabiliser comme les moments d’ordre 0 et 3 de ce mode.
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Fi1c. 6.17 — Application de la condensation et du mode-merging a 65,5 km d’altitude dans ’atmosphére de
Vénus. Variation du moment d’ordre 3 (proportionnel au volume total de particules de la distribution en

taille) des modes 1 et 2. Initialement, seul le mode 1 contient des gouttelettes.

6.2.3 Impact de la coagulation brownienne et du mode-merging

Nous présentons ici uniquement les résultats a 65,5 km pour la coagulation et le mode-merge. La coa-

gulation et le mode-merging ont été appliqués a d’autres points de I’atmosphere (40, 50, 60...79 km) et les

118



6.2. EXPLORATION DES RESULTATS DE MAD-MUPHY

Transfert de masse
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F1c. 6.18 — Application de la condensation et du mode-merging a 65,5 km d’altitude dans ’atmosphére de
Vénus. Variation du rayon des modes 1 et 2. Initialement, seul le mode 1 contient des gouttelettes.

valeurs ainsi que I’évolution des modes ne changent pratiquement pas pour des valeurs initiales identiques a
celles présentées dans le tableau 6.6.

Comme nous 'avons précisé dans les chapitres précédents, le mode 2 est initialement formé a partir de la

migration des gouttelettes du mode 1 grace au mode-merging. Nous avons vu la croissance des particules du
mode 1 avec la condensation, et nous étudions a présent 'effet de la coagulation sur les modes 1 et 2. Seul le
mode 1 est initialisé (tableau 6.6) avec des gouttelettes présentes en début de simulation.
La coagulation intermodale entraine une augmentation du rayon du mode 1 dont une partie va rejoindre le
mode 2. Une fois formé, le mode 2 va entrer en coagulation intermodale et intramodale. Ces intéractions
vont entrainer une diminution du nombre de particules dans le mode 1 et une augmentation du nombre de
gouttelettes dans le mode 2 (figure 6.19). Contrairement aux simulations du transfert de masse du paragraphe
précédent, la figure 6.20 montre que le rayon médian du mode 2 ne varie quasiment pas et que 'augmentation
de M3 est gouvernée, a cette altitude, uniquement par augmentation de sa population (Mp). Comme le
nombre de particules du mode 1 est beaucoup plus important que le nombre de particules du mode 2, la
décroissance sur la figure 6.19 est moins visible. Les comportements observés dans les figures 6.19 et (.21
sont similaires & ceux obtenus avec les figures 6.17 et 6.16 pour la condensation/évaporation présentées dans
la section précédente.

Altitude 55 km
Température 302,3 K
Pression 53,14-10% Pa
o1 1.56
I'p1 3-107" m
Niot1 2.10% particules m—3

TAB. 6.6 — Valeurs de température et de pression pour un point de ’atmosphére situé a 55 km d’altitude. Les
valeurs sont issues d’un profil VIRA défini entre 0 et 30° de latitude. Les valeurs nécessaires a l’initialisation
du mode 1 sont données par o1, rp1 et Nior1 qui représentent respectivement l’écart-type, le rayon médian et

le nombre total de gouttelettes de la distribtuion en taille de particule du mode 1.
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Coagulation des modes 1 et 2 (avec mode-merging)
évolution du nombre total de gouttelettes
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Fi1a. 6.19 — Variation du moment d’ordre 0 des modes 1 et 2 en fonction du temps. My représente le nombre
total de particules de la distribution. A Uétat initial, le mode 1 est initialisé suivant les valeurs données dans
le tableau 6.6 pour un point de l’atmospheére vénusienne situé a 55 km d’altitude. Le mode 2, vide a t = 0 s,

est formé par mode-merging en 2 s. La coagulation intra-modale et inter-modale ont également lieu.
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FI1G. 6.20 — Variation du rayon des modes 1 et 2 en fonction du temps. A Uétat initial, le mode 1 est
initialisé suivant les valeurs données dans le tableau 6.6 pour un point de l’atmosphére vénusienne situé a

55 km d’altitude. Le mode 2 est formé par mode-merging. La coagulation intra-modale et inter-modale ont
également lieu.
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Coagulation du mode 1 et 2 (avec mode-merging)
évolution du moment d'ordre 3
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Fi1c. 6.21 — Variation du moment d’ordre 3 des modes 1 et 2 en fonction du temps. M3 est proportionnel
au volume total des particules de la distribution. A 'état initial, le mode 1 est initialisé suivant les valeurs
données dans le tableau 0.6 pour un point de l’atmosphére vénusienne situé a 65,5 km d’altitude. Le mode

2, vide au départ, est ensuite initié par le mode-merging. La coagulation intra-modale et inter-modale ont

également lieu.
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6.3 Conclusion sur les résultats

La comparaison entre SALSA et MAD-Muphy n’est pas compléte mais nous montre que MAD-Muphy a

des comportements physiquement viables. Les résultats obtenus sont cohérents avec les tests effectués dans
le chapitre 3.
Les principales différences rencontrées entre les deux modeles sont liées aux hypotheses prises pour développer
MAD-Muphy, a savoir une forme fixe de la distribution et la prise en compte des parametres globaux. Malgré
cette simplification, les résultats de MAD-Muphy ne sont pas incohérents sur le plan numérique et physique.
De nouvelles comparaisons, avec un forcage du calcul du pourcentage massique d’acide sulfurique dans les
gouttelettes dans le modele SALSA nous permettrait de comparer seulement la partie microphysique des
deux modeles.

Une comparaison entre les résultats de MAD-Muphy et des observations nous permettrait de valider
définitivement mon modele. Pour cela, il serait intéressant d’obtenir des résultats avec le VGCM 1D puis 3D
ce qui nous permettrait de prendre en compte le cycle diurne de la température, le cycle photochimique et
la dynamique atmosphérique. Chacun de ces éléments joue un role dans la microphysique et nous permet
d’obtenir des résultats sur la capacité du modele de reproduire d’'une fagon réaliste les nuages de Vénus, en

les confrontant aux observations.

Malgré cela, nous avons réussi a mettre en place un modeéle microphysique 0D comprenant deux types
de nucléation, le transfert de masse et la coagulation. MAD-Muphy, actuellement couplé au VGCM, promet

d’apporter de nouveaux résultats sur la formation des nuages de Vénus.
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Chapitre 7

Conclusion générale et perspectives

Le modele de climat global de Vénus fait partie de la famille des GCM planétaires (Mars, Pluton, Titan)
développés au sein de I'IPSL. Le développement principal est assuré par le Laboratoire de Météorologie
Dynamique (LMD). Le LATMOS contribue majoritairement & l'implémentation des modules de chimie et de
microphysique. Le VGCM est toujours en développement au sein de ces deux laboratoires. L’extention de
Patmospheére en altitude au domaine non-LTE a été développé par Gilli et al. (2017). La photochimie et un
modele de nuage paramétré ont été inclus dans le VGCM par Stolzenbach (2016). En paralléle de mon travail
de these, le développement du modele méso-échelle (Lefévre et al., 2017) est en cours.

Avant ce travail de these, le VGCM s’appuyait sur différentes représentations paramétrées de la structure
nuageuse pour calculer le transfert de rayonnement et la condensation a I’équilibre des especes condensables
dans le cadre de la photochimie. Le VGCM ne possédait pas de modéle microphysique. La structure nua-
geuse en altitude et latitude était un parametre libre, faiblement contraint par les observations, dont il fallait
étudier l'impact sur le phénomeéne physique calculé (profil de température, photochimie, etc). Un modele
de microphysique permet de s’affranchir de cette paramétrisation. Les résultats du modele microphysique
permettent la comparaison aux observations disponibles et la prédiction de la structure nuageuse la ou les

observations manquent.

En amont de cette these existent des modeles microhysiques de Vénus, la plupart en une dimension,
quelques-un en 2D. Les représentations 3D des nuages sont celles de Lee et al (2010), de Yamamoto and
Tanaka (1998) et celle issue du module photochimique du VGCM de I'TPSL. Les modeles & une dimension
ne peuvent pas étre inclus dans le VGCM du fait de leur coiit élevé en temps de calcul. C’est pourquoi, afin
de mener a bien ce projet de thése, je me suis intéressé a la méthode utilisée pour la microphysique dans le

GCM Titan (Burgalat, 2012) qui utilise des valeurs intégrées de distribution des aérosols, les moments.

Durant un an, j’ai travaillé exclusivement sur un modele microphysique spectral de Vénus en taille de
rayons développé par Maattanen et al. (2016) et appelé VenLA. Cette premiére prise en main d’un modéle de
microphysique m’a permis d’appréhender la manipulation des équations de la microphysique et leur résolution
numérique. L’objectif de cette tache était de finaliser ce modele et de le publier dans la littérature scientifique
afin d’obtenir un modele de référence auquel nous aurions comparé les résultats du modele microphysique en
moments. Puis, lors de ma seconde année, en paralléle de mon travail sur VenLA, j’ai développé MAD-Muphy
qui posseéde une microphysique équivalente a VenLA mais en résolvant les équations de la microphysique a
I’aide d’un couple de moments. Au cours de ma deuxiéme année de these, le travail sur VenLA a été mis
a l’écart afin que je me consacre entierement au développement de mon modéle microphysique a base de

moments, appelé MAD-Muphy.

Dans un premier temps, nous avons déterminé les hypotheses physiques de départ pour notre modele, en
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s’appuyant sur la littérature. Nous avons ainsi décidé de prendre en considération quatre processus micro-
physiques (nucléation homogene, nucléation hétérogene, transfert de masse, coagulation) auxquels sont venus
s’ajouter la sédimentation et I’outil numérique de mode-merging. Afin de limiter la complexité des équations,
nous avons décidé de fixer ’écart-type géométrique de les distributions en taille des particules et de garder
une variabilité sur leur rayon médian. Cela a pour conséquence 1'utilisation de seulement deux moments par
distribution en taille des gouttelettes. Il existe des observations instrumentales permettant d’étudier le rayon
médian pour les nuages de Vénus contrairement a ’écart-type géométrique. Il est important de noter que
compte tenu des nombreuses incertitudes concernant la nature et ’existence méme du mode 3, celui-ci n’a
pas été pris en compte dans le développement de MAD-Muphy. Ces hypothéses m’ont permises de réécrire
les équations de la microphysique avec le couple de moment choisi (Mg, M3) auquel j’applique par la suite

un schéma implicite de premier ordre comme méthode de résolution numérique.

J’ai développé un modele a zéro dimension qui permet d’étudier séparément les processus microphysiques
et de nous assurer de la conservation de la masse des espéces chimiques condensables mises en jeu. Comme
nous n’avons pas pu effectuer une comparaison avec VenLA, nous nous sommes tourné vers un autre modele,
appliqué a la Terre et nommé SALSA, dans le but d’effectuer une comparaison avec les résultats de MAD-
Muphy. Malheureusement, les mises & jour nécessaires apportées & SALSA par Anton Laakso, afin de comparer
les résultats de SALSA avec ceux de MAD-Muphy, ont entrainé de nombreux dysfonctionnements sur lesquels
nous travaillons encore. Cette comparaison nous permettrait une validation de notre modele et une meilleure
compréhension de la différence de comportement entre les modeles utilisant une grille de rayons et les modeles
utilisant des moments. Bien que les comparaisons restent inachevées, celles entre MAD-Muphy et SALSA
nous ont montré que mon modele reproduit de facon correcte la coagulation et qu’il se comporte de fagon
attendue concernant les autres processus.

Les résultats obtenus en 0D avec MAD-Muphy montrent que le modele ne diverge pas et que les résultats
sont physiquement cohérents. Bien que les tests ont été réalisés en 0D, nous avons constaté qu’a différentes
altitudes dans des conditions similaires a I'atmosphere de Vénus, la nucléation hétérogéne semble bien plus
efficace que la nucléation homogene. Bien entendu, la nucléation hétérogene est dépendante de la distribution
en nombre de CCN initiaux ainsi que de leur altitude d’insertion. Les résultats obtenus sont encourageants
et nous incitent & poursuivre notre étude des nuages de Vénus avec MAD-Muphy en trois dimensions, via
le VGCM. Ces simulations incluraient alors la dynamique globale, la variation diurne de la température et

I’évolution des especes chimiques au cours du temps.

D’un point de vue microphysique, la prochaine étape pour MAD-Muphy est ’ajout de la coalescence. 11
est intéressant de considérer I'importance de la nucléation ionique dans la formation de la brume haute et de
la couche nuageuse supérieure, ou encore d’étudier I'importance du relachement de la chaleur latente apres
condensation des gouttelettes.

A Theure actuelle, MAD-Muphy est déja incorporé au VGCM de I'IPSL. Cependant, aucune simulation
n’a pas pu étre lancée a temps pour le manuscrit de thése. D’une part, nous réaliserons des simulations en
une dimension afin de comparer les résultats a ceux en 1D du modéle CARMA de McGouldrick et al. (2007,
2008). Cette étape nous permettra de valider I'utilisation de notre modele avec le VGCM 1D. D’autre part,

les simulations en trois dimensions seraient scientifiquement riches.

Des simulations 3D grace au GCM nous permettraient d’étudier les variations en latitude, heure locale
et altitude des nuages. Il serait intéressant de voir si le VGCM avec la microphysique réussit a reproduire la
structure nuageuse en trois couches ainsi que les brumes qui les entourent (Knollenberg and Hunten, 1980 ;
Wilquet et al., 2009). Cela inclut I’étude de la densité en nombre, les variations du rayon médian, I’étude de
la bi/unimodalité, de la répartition de la masse condensée entre les modes 1 et 2, l'efficacité de la nucléation
homogene et enfin de la nécessité des CCN dans la formation des gouttelettes. Nous étudierons également

I’impact des processus microphysiques sur les espéces condensables et nous pourrions comparer les résultats

126



du VGCM avec et sans microphysique (Stolzenbach, 2016). Des simulations avec différents scénarios d’initia-
lisation de CCN peuvent nous renseigner sur leur répartition dans ’atmosphére de Vénus. Malgré 1’abscence
du mode 3 dans notre modele microphysique, le mode 1 et 2 peuvent-ils a eux seuls reproduire les observa-
tions ? Si oui, quelles sont les implications sur la composition du mode 3 ou méme sur son existence ? Doit-on
intégrer une nouvelle distribution & MAD-Muphy ? Enfin, quels sont les temps caractéristiques de chaque
processus microphysiques mis en jeu ?

Les simulations en trois dimensions, comparées avec les observations instrumentales comme celles de
Pioneer Venus, de Venus FExpress ou de Akatsuki seront la derniére étape de validation de MAD-Muphy et
pourront nous apporter une meilleure compréhension de 'atmosphéere de Vénus. Notre modele, associé aux
données d’une mission in-situ dans les nuages de Vénus (comme la mission VAMP, DAVINCI ou encore
Venus Entry Probe proposée en 2009) est I'objectif scientifique idéal et 'utilisation optimale d’un modéle
comme MAD-Muphy couplé au VGCM.
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Annexe A

L’enfer sur terre : une possible

biosphere sur Vénus ?

A.1 Zone d’habitabilité dans les nuages

Les conditions atmosphériques ont stérilisé la surface de cette planete. Toute biosphere qui se serait
développée a donc été détruite. Cependant, I'idée d’une migration des micro-organismes vers une zone plus
habitable n’est pas a écarter. La vie sur Vénus persiste peut-étre aujourd’hui dans la haute atmosphére ou
la température et le pH sont tolérables pour des organismes extremophiles terrestres connus & ce jour (voir
Pannexe A.4). Il s’agit donc d’une zone habitable aérienne. La haute atmosphere combinée & la haute acidité
ont permis a Dartnell et al. (2015) de définir une zone d’habitabilité dans les nuages située entre 51 km (65°C)
et 62 km (-20°C) d’altitude. En revanche, si cette bande étroite est stérilisée, il n’y a pas de réservoir de vie

en profondeur pour recoloniser cette zone aérienne habitable.

A T’aide d’échantillons prélevés a 3106 m d’altitude, Sattler et al. (2001) montrent que des bactéries sur
Terre grandissent, se reproduisent et produisent des protéines dans I'atmosphere a haute altitude. Selon eux,
le seul facteur limitant de la vie dans les nuages terrestres est le temps de résidence. Contrairement aux nuages
terrestres, les nuages vénusiens sont stables et représentent un milieu global et continu ot les aérosols sont en
suspension pendant plusieurs mois et non seulement quelques jours comme sur Terre. Cette stabilité permet
un temps de résidence des microbes beaucoup plus élevé que sur notre planete. Cet environnement représente
donc une niche stable si les micro-organismes souhaitent s’y loger (Grinspoon 1997, Schulze-Makuch et al.
2013).

Comme le souligne Schulze-Makuch dans son article de 2004, dans les nuages de Vénus, les conditions sont

donc plus favorables a la vie que dans les nuages terrestres.

Nous pouvons également ajouter que la super-rotation des nuages permet d’améliorer le potentiel des
réactions photosynthétiques en réduisant le temps d’obscurité. En effet, dans les nuages, le jour solaire est
de 4 & 6 jours terrestres contrairement au 117 jours terrestres a la surface. En revanche, méme si la zone
d’habitabilité se situe dans les nuages, le flux solaire ne semble pas constituer un obstacle & la vie (voir aussi

la section A.2 page 132 de I'annexe).

L’existence de vie sur Vénus ne peut étre établie que grace a une mission avec retour d’échantillons prélevés
dans la couche nuageuse de Vénus. Cette prouesse reste technologiquement faisable (Schulze-Makuch et al.
2002).
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A.2 Flux solaire

Les ultra-violets sont dommageables pour les macro-molécules biologiques. Il s’agit d’un frein a la vie.
Le maximum d’absorption dans les nuages se situe a 285 nm (proche UV) ce qui endommage fortement les
micro-organismes. Les flux recus dans les nuages de Vénus, qui est plus proche de notre étoile que notre
planete, sont non-négligeables, surtout dans les nuages. Il existe cependant des alternatives. En effet, certains
microbes comme les cyanobactéries et les Deinococcus radiodurans utilisent des mécanismes pour réparer
leur ADN et les protéines UV-sensibles (Battista, 1997 ; Ehling-Schulze and Scherer 1999). Un autre exemple

d’adaptation aux grands rayons UV connu sur Terre est le champignon Fusarium alkanophylum.

L’hypothése de Schulze-Makuch (2004) est qu'une couche d’acide sulfurique liquide qui engloutit un
noyau de Sg va absorber une portion significative de rayonnement UV rencontrée par les micro-organismes
leur permettant ainsi de survivre. L’utilisation de Sg contre les radiations UV comme couche protectrice
par des micro-organismes expliquerait pourquoi nous n’observons pas d’absorption par les hydrocarbones
(Plummer, 1969).

Enfin, Dartnell et al. (2015) montrent que le flux UV regu dans les nuages de Vénus ne constitue pas un

obstacle insurmontable a la vie.

A.3 Flux cosmique

Comme les rayons UV, les radiations ioniques sont mauvaises pour la vie. En effet, le rayonnement
cosmique crée un champ de radiation ionique ce qui est nuisible pour les molécules organiques. A 62 km,
Vénus recoit 0,200 kg/cm? ce qui est beaucoup moins que ce que recoit la Terre & sa surface (1,033 kg/cm?;
Schulze-Makuch, 2004 ; Frankland et al., 2016).

En revanche, comparée a la Terre, la biosphere vénusienne pourrait étre exposée a plus de radiations

cosmiques ionisées car cette planéte n’a pas de champ magnétique et son orbite est plus proche du Soleil.

Les conséquences du flux ioniques dans les nuages sont encore a I’étude (Dartnell et al., 2015).

Nous avons fait mention de micro-organismes. Mais existe t-il des candidats potentiels connus sur Terre ?

A.4 Extrémophiles terrestres

Les nuages constituent une véritable niche pour les micro-organismes et non une simple phase de transport
entre surfaces (Womack et al., 2010). Dans la stratosphére terrestre, des échantillons prélevés par ballons
stratosphériques ont mis en évidence la présence de bactéries a ces altitudes (Harris et al., 2001 ; Wainwright
et al., 2003). La découverte de cette biosphére a été confirmée par des vols d’avions & haute altitude (Smith
et al., 2010).

Pour que des micro-organismes puissent vivre, il est nécessaire d’avoir a disposition des sources d’énergie
disponibles. Dartnell et al. (2015) liste les sources suivantes : la photosynthese, ’absorption possible dans 'UV
employant I'oxydation du sulfure d’hydrogeéne (Schulze-Makuch et al., 2014) ou la réduction chimiotrophique
du sulfate (Cockell, 1999). En effet, Schulze-Makuch et al. (2014) définissent un éco-systéme vénusien qui

couple les organismes photoautotrophes oxydant le soufre et les chimiotrophes réduisant le soufre.

De fagon générale, les micro-organismes extremophiles terrestres ! vivent entre 120°C et -20°C (Cavic-

chioli, 2002). Mais peuvent-ils résister a 'acidité de ’atmosphere de Vénus ?

LAfin de faciliter les comparaisons et les extremopiles présent sur d’autres astres, Majhi et al. 2013 a mis en place

une base de données des extremophiles ExtremeDB.
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A.5. NOUVELLE FORME DE VIE PROPRE A VENUS?

Des organismes hyperthermophiliques acidophiles ont été trouvés dans des eaux d’acide chaudes, comme les
Acidianus infernus (Segerer et al., 1986). Ces microrganismes ont une température optimale de croissance de

88°C et peuvent vivre dans un milieu dont le pH est proche de 0,5.

Meéme si les sites analogues terrestres n’offrent pas une température et une acidité comparable a celle de
Vénus (Preston and Dartnell, 2014) il existe des extremophiles thermoacidophiles terrestres connus pour tolé-
rer & la fois les hautes températures et les pH bas. Il s’agit des archaea. Dans cette famille de micro-organismes,
les organismes les plus extrémes connus a ce jour sont les Picrophilus genus. Ces archaea grandissent a ph
nul ou inférieur & zéro pour des températures ne dépassant pas 65°C (Schleper et al., 1995, 1996 ; Fiitterer
et al., 2004 ; Thiirner et al., 2011.).

Malgré tous ces analogies terrestres, aujourd’hui il n’y a toujours pas de preuve de vie terrestre extremo-
phile pour un pH ~ 2 autour des 45°C. Existerait-il donc une forme de vie propre a Vénus pouvant résister
aux conditions infernales de cette planete ?

A.5 Nouvelle forme de vie propre a Vénus ?

L’acidité de 'atmosphere a augmenté durant les premiers 600 millions d’années et apres la formation de
Vénus (Kumar et al., 1983). Les formes de vie peuvent avoir évoluées différemment pour s’adapter progres-

sivement aux conditions acides de cette plancte.

Cette idée d’une nouvelle forme de vie est également soutenue par Ksanfomality (2013) qui souligne les
conditions infernales sur Vénus et que cette planéte requiert un métabolisme inconnu pour survivre la-bas.
Il pousse sa théorie jusqu’a la présence possiblement observée de forme de vie a la surface de Vénus par les
prises panoramiques des missions VENERA. Il observe ainsi une flore ("anémone" et "buisson", Ksanfomaliti,
2013) une faune (”scorpion®, Ksanfomaliti, 2012), méme s’il n’écarte pas 'observation d’une hypothétique
formation de type volcanique.
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Annexe B

Masse volumique des poussieres

météoritiques

Type de particules Masse volumique | Référence

IDP * 2500 kg/m? Jessberger et al. (2001)
Staubach and Griin (2001)
Poppe et al. (2011)
Listowski et al. (2014)
2000 kg/m? Weigel et al. (2014)
Nesvorny et al. (2010)
Sterken et al. (2014)

Soufre 1800 kg/m? Imamura and Hashimoto (2001)

Grains cométaires 1000 kg/m?® Nesvorny et al. (2010)
Wiegert et al. (2009)

Poussieres météoritiques 2000 kg/m? Hunten et al. (1980)
Particules météoritiques 2000 kg/m? Hunten et al. (1980)
secondaires (issues de la 2500 kg/m? Kalashnikova et al. (2000)
recondensation du mat. ablaté). Bardeen et al. (2008)
Poussiéres volcaniques 2160 kg/m? Rocha-Lima et al. (2014)
Moyenne entre soufre 1900 kg/m® Gao et al. (2014)

et poussiéres météoritiques

TAB. B.1 — Tableau regroupant les masses volumiques des différents noyauz de condensation trouvées dans
la littérature.
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Annexe C

Détermination d’un régime

d’écoulement

C.1 Nombre de Reynolds

Un régime d’écoulement caractérise I’état de 1’écoulement du fluide. Il existe trois régimes dynamiques
différents : laminaire, transitoire et turbulent.
Un régime est dit laminaire lorsque la vitesse d’écoulement du fluide évolue de facon continue en fonction
du temps et de I'espace. De plus, les trajectoires des particules sont confondues avec les lignes de courant
qu’elles ne couperont jamais. Aussi, la vitesse d’écoulement est faible.
En revanche, un régime est turbulent si les trajectoires des particules du fluide sont chaotiques, nous ne
pouvons donc pas déterminer ces trajectoires ni suivre les particules. La taille des particules est suffisament
petite pour se confondre avec 1’écoulement des molécules. Ainsi, tout se mélange et la vitesse d’écoulement du
fluide est élevée. Enfin, le régime transitoire est, comme son nom l'indique, situé entre les deux cas décrits
précédemment. Cela signifie que les propriétés du gaz découlent de la combinaison des deux autres régimes.
Le nombre de Reynolds (Re) représente le rapport entre 'inertie et les forces de viscosité dans le fluide. Ce
nombre sans dimension nous permet de déterminer le régime dynamique du fluide étudié. Son expression
mathématique est la suivante :

ugp L

Re = . (C.1)

avec :
- L la longueur caractéristique (m);
- la viscosité dynamique du fluide (Pa s);
- ug la vitesse caractéristique du fluide (m s™1);
- p la masse volumique du fluide (kg m~2).
Pour un flux entourant la particule submergée dans le fluide, nous avons :
. L = D, le diametre de la particule;
. UQ = Uso S le fluide est sans turbulence en amont de la particule.
Ainsi I’équation (C.1) peut s’écrire :
Uoo Dpp

Re = 7# (02)

Dans le cas ou les forces d’inertie sont négligeables face aux forces visqueuses alors les forces visqueuses et
les forces de pression s’équilibrent. Il s’agit de I’écoulement de Stokes qui correspond & un tres faible nombre
de Reynolds. Ensuite, en fonction de la valeur du nombre de Reynolds, nous pouvons dire dans quel régime
nous nous situons :

- Re < 2000 : le régime est laminaire;

- 2000 < Re < 3000 : le régime est transitoire;
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- 3000 < Re : le régime est turbulent.

C.2 Libre parcours moyen

Le libre parcours moyen est le trajet moyen que parcourt une particule ou une molécule entre deux
collisions. Dans le cas d’un gaz pur contenant des molécules de I’espece B, le libre parcours moyen A\pp peut
s’écrire :

_ ‘B
ABB = Zom (C.3)

avec ¢p la vitesse moyenne des molécules composant le gaz pur et Zgp le taux de collision. Soient op la taille
de la molécule, My la masse molaire, R la constante universelle des gaz parfaits, Pg la pression du gaz et T

la température du fluide, tel que :

SRT\ /?
5= —— 4
B (ﬂ‘MB> (C )
et
Zpp = V2n0%cézNp (C.5)

Alors, nous avons :
1

ABB = ——F5— C.6
BB ﬁWU%NB (C.6)
En considérant up la viscosité du gaz, alors I’équation (C.3) prend alors la forme :
2
aa (C.7)

by =
BB ™ Py(8Mg /T RT)1/2

le libre parcours moyen est ainsi lié aux propriétés microscopiques mesurables du gaz comme par exemple la
viscosité dynamique du gaz (up) déterminée par la théorie cinétique des gaz. En revanche, cette expression
(C.7)ne prend en compte qu’une seule particule en mouvement, le reste est supposé immobile. Par conséquent,
nous surestimons le nombre de collisions.

A présent, si nous nous intéressons a la diffusion d’une molécule gazeuse A dans le gaz environnant B,
les équations décrites précédemment prennent une autre forme. Tout d’abord, le libre parcours moyen des

distances parcourues par A avant de collisionner A ou B, noté Aag, est donné par :

1
 V2ro3 Na + (1 + 2)1/203 5 Ng

AAB (C.8)

ou Ny est le nombre de molécules A, o le diametre de collision de ces molécules et z le rapport de masse

ou masse moléculaire :
ma MA

= (C.9)

Pour une collision binaire, la distance entre A et B n’est pas mesurable mais nous utilisons I’expression

suivante :
oa+o
OAB = % (C.10)
Nous pouvons également noter que si nous avons Ny << Np alors 'équation (C.8) devient :
1
AAB (C.ll)

T rl 2)1/203 5 Np

Le libre parcours moyen d’une particule nous permet de caractériser I’écoulement du fluide d’un point de vue

cinétique en déterminant la valeur du nombre de Knudsen.
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C.3 Nombre de Knudsen

Le nombre de Knudsen, noté Kn, nous permet d’établir le régime d’écoulement en terme de continuité
du fluide étudié. Ce nombre prend en compte le libre parcours moyen A de la particule que I’on suit dans un
gaz pur B :

2A\BB _ ABB
Kn — D, - R7p (C.12)
avec Dp, le diametre de la particule et Ry, le rayon de la particule. La valeur obtenue avec I’équation (C.12)
nous permet de déterminer le régime d’étude :
- Kn <<'1 : régime visqueux ou régime continue;
- Kn ~ 1 : régime intermédiaire ;
- Kn >> 1 : régime moléculaire ou régime cinétique.
Pour le cas d’'un gaz binaire contenant des molécules de 1’espéce chimique A et de ’espéce B, le nombre
de Knudsen s’écrit :
. 2AAB AB

Kn = == 1
n D, R, (C.13)

C.4 Nombre de Reynolds ou nombre de Knudsen ?

Un écoulement hydrodynamique est décrit par I’équation dynamique de Navier-Stokes qui décrit des
champs locaux de vitesse, de pression, etc. Le nombre de Knudsen nous permet de déterminer la validité de
cette équation pour décrire un écoulement. Si ce nombre est grand devant I'unité (Kn > 1) alors approche

hydrodynamique n’est pas adaptée et il faut prendre en compte la théorie cinétique des gaz.

En revanche, le nombre de Reynolds compare directement les termes de viscosité et d’advection des
équations de Navier-Stokes. Ce nombre est donc défini et utilisé dans la description hydrodynamique de

I’écoulement.
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