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Résumé de these

Ce travail de thése, réalisé a 'Institut Lumiére Matiére, traite de la rétrodiffusion optique des
particules de I'atmosphére d’origine désertique, dont I'impact sur le bilan radiatif terrestre
reste a quantifier, en raison de leur grande diversité de taille, de forme et de composition
chimique. La thése repose essentiellement sur un polarimetre de laboratoire (UV, VIS)
adressant la géométrie de rétrodiffusion avec précision (180.0 + 0.2°). Le rapport des
éléments de la matrice de rétrodiffusion a ainsi été évalué avec précision (< 2 %) et la
réponse spectrale (UV, VIS) de ce rapport a ainsi pu étre étudiée, ce qui a permis de discuter
de I'applicabilité du modele mathématique des sphéroides, décrit par le code T-matrix, pour
décrire la rétrodiffusion optique de ces particules dans la géométrie d’exacte rétrodiffusion,
comme publié dans JQSRT en 2016. Puis, I'application de ce Pi-Polarimétre dans un
instrument lidar a permis d’évaluer la concentration en masse des particules désertiques
dans la troposphére libre de Lyon fréquemment affectée par le transport a longue distance
de ce type de particules. Cette évaluation a été réalisée pour différents modeles de forme
(sphéroides, particules de surface lisse, rugueuse) obtenus par simulation numérique en
coopération avec I'équipe de T. Nousiainen (Finlande). Un résultat majeur est que la
concentration en masse peut différer de 30 % selon le modéle de forme choisi, comme
publié dans Atmospheric Research en 2018. Enfin, la sensibilité et la précision du Pi-
Polarimetre (UV, VIS) ont été utilisées pour révéler les principales caractéristiques optiques
du processus photo-catalytique de nucléation en présence de particules désertiques via des
observations des conséquences de ce processus, réalisées sur une durée de deux années.






Thesis abstract

This thesis work, carried out at the Institute of Light and Matter (ILM), deals with the optical
backscattering of atmospheric particles of desert origin, whose impact on the terrestrial
radiative budget remains to be quantified, due to their great diversity of size, shape and
chemical composition. The thesis is essentially based on a laboratory polarimeter (UV, VIS)
addressing the backscattering geometry with accuracy (180.0 + 0.2 °). The report of the
backscattering matrix elements was thus accurately evaluated (< 2 %) and the spectral
response (UV, VIS) of this report was thus studied, which made it possible to discuss the
applicability of the spheroidal mathematical model, described by the T-matrix numerical
code, to describe the optical backscattering of these particles in the exact backscattering
geometry, as published in JQSRT in 2016. Then, application of this Pi-Polarimeter in a lidar
instrument has allowed to evaluate the mass concentration of desert dust particles, in the
Lyon free troposphere, frequently affected by long-range transport of such particles. This
evaluation was carried out for different shape models (spheroids, smooth particles, rough
particles) obtained by numerical simulation in cooperation with T. Nousiainen’s group
(Finland). A major result is that the mass concentration may differ by 30 % depending on the
chosen dust shape model, as published in Atmospheric Research in 2018. Finally, the
sensitivity and accuracy of the Pi-Polarimeter (UV, VIS) have been used to reveal the main
optical characteristics of the photo-catalytic process of nucleation in the presence of desert
dust particles via systematic observations of the consequences of this process, carried out
over a two years period.
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Chapitre 1

Introduction

Cette these est dédiée a I'étude de la rétrodiffusion optique de la lumiére laser par I'aérosol
atmosphérique, défini comme un ensemble de particules, solides ou liquides, en suspension
dans I'air. Le principal objectif de ce travail est de tirer parti de |'observation sensible et
précise de la rétrodiffusion de la lumiere, résolue en polarisation, par ces particules, pour
étudier les propriétés microphysiques de taille et de forme de ces particules.

1.1 Contexte scientifique

L'aérosol atmosphérique présente un large éventail de tailles, de formes et de compositions
chimiques. Cette diversité dépend des différents processus naturels et anthropiques avec
lesquels ces particules se retrouvent dans |'atmosphére. Cette diversité va également
engendrer une forte variabilité temporelle et dans I'espace. Les particules atmosphériques
sont généralement classées en particules primaires lorsqu'elles sont directement émises par
une source (particules désertiques, cendres volcaniques, suie, sel marin etc.) et en aérosols
secondaires lorsqu'elles sont formées par conversion de gaz précurseurs en particules. Le
Groupe Intergouvernemental d'Experts sur I'évolution du Climat (GIEC), qui rassemble les
spécialistes mondiaux du domaine, a montré que la plupart des particules atmosphériques
dans le monde sont émises par des sources naturelles. Les particules d’origine désertique,
provenant des régions arides, sont les secondes aprés les aérosols marins en termes
d’émissions (IPCC report, 20137%), avec des émissions annuelles estimées entre 1 000 et 3
000 Tg par an.

L'impact de I'aérosol atmosphérique sur la santé publique est largement documenté dans la
littérature épidémiologique (Pope et Dockery, 20066, Pope et al., 201377). La fraction fine
de ces particules (généralement identifiée dans la gamme de taille < 2,5 um, notée
usuellement PM,s) a longtemps été considérée comme la principale responsable des effets
néfastes sur la santé car elle peut facilement atteindre le systéme respiratoire inférieur et
influencer le systéme circulatoire (Pope et Dockery, 2006'7%). Par exemple, 66 000 décés par
an aux Etats-Unis sont dus aux particules atmosphériques (Punger et West, 2013'%°). Au
niveau mondial, on estime que les particules fines sont responsables de 3,3 millions de déces
prématurés par an (Lelieveld, 2015%%°). De plus, les aérosols sont associés aux maladies
respiratoires (Katanoda et al., 20118°). En effet, lorsque les aérosols sont inhalés, les aérosols
de taille supérieure a cinqg micrometres se déposent principalement dans le nez, le pharynx,
le larynx et la trachée, tandis que les aérosols de taille inférieure a cing micrometres se
déposent dans les bronchioles et les alvéoles (Dockery et Pope, 1994*°). Dockery et Pope
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(1994) ont également souligné que l'effet biologique des aérosols est déterminé par leur
nature physico-chimique et leur solubilité.
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Figure 1.1 Forgage radiatif moyen (RF) des composants de I'atmosphére et des mécanismes discutés dans le
rapport du GIEC (IPCC report, 20137%), regroupés par type d'agent. La compréhension scientifique pour chaque
terme est décrite dans le rapport du GIEC (2013). Figures extraite du rapport du sommaire technique du
rapport AR5-WG1 du GIEC (2013).

Les aérosols atmosphériques affectent également le climat: ils participent au bilan radiatif
terrestre en modifiant la diffusion optique et I'absorption du rayonnement émis par la Terre
et le Soleil, (effet direct) (Haywood et Boucher, 2000%7) et modifient également la réflexion
du rayonnement solaire par modification de la couverture nuageuse (effet indirect)
(Twomey, 197722, Ramaswamy et al., 2001'#%). La figure 1.1, tirée du rapport du GIEC (2013),
présente le forcage radiatif global (RF, en W.m™2) affectant le climat terrestre et quantifie les

16



contributions de chaque aérosol au bilan radiatif terrestre, en spécifiant les incertitudes. On
voit que les aérosols représentent la plus grande source d’incertitude dans I’évaluation du
forcage radiatif global. Notamment, on constate que I'on ne sait pas si le forcage radiatif des
particules désertiques est positif ou négatif. Quantifier I'impact climatique des aérosols est
en effet une tache trés complexe car elle nécessite la détermination précise de nombreux
parametres microphysiques comme la taille ou la forme de ces particules, ou encore leur
composition chimique incluant leur hygroscopicité, leurs concentrations, leur état de
mélange, ou encore leur distribution spatio-temporelle.

1.2 Complexité des aérosols atmosphériques

La figure 1.2 présente des photographies de microscopie électronique des principaux
aérosols atmosphériques. On constate que ces particules présentent une grande variabilité
de taille, de forme et de composition chimique. En effet, la forme varie de la symétrie
sphérique, comme par exemple pour les particules de sulfate d’'ammonium, a des formes
trés complexes comme c’est le cas pour les particules d’origine désertique ou volcanique,
voire méme fractale pour les agrégats de suie. Chacun de ces aérosols contribue
typiqguement a environ 10 a 30 % de la charge totale en aérosol (Péschl, 200578).

Figure 1.2 Images TEM de laboratoire. a: Particule de sulfate d'ammonium (ILM), b: Particule de sel marin en
dessous du point de cristallisation (ILM), c: Particule désertiques (Arizona Test Dust) (ILM), d: Particule de
cendres volcaniques (Mufioz et al., 2004), e : Particule de suie (Delmas et al., 2000).

Dans I'atmosphére, les aérosols atmosphériques sont généralement présents sous la forme
de mélanges a plusieurs composantes. Comme expliqué dans (Mishchenko et al. 2004b'48),
ces mélanges peuvent étre de nature interne (lorsqu'une petite particule est incorporée
dans une particule hote plus grande) ou externe (lorsque les particules sont séparées d'une
distance beaucoup plus grande que leur taille). Par ailleurs, durant leur transport par
advection depuis les régions sources vers les endroits ol des épisodes de pollution aux
particules fines surviennent dans les couches atmosphériques, les particules interagissent
avec les autres aérosols et les gaz présents dans I'atmosphére et des processus physico-
chimiques complexes, tels que la formation de nouvelles particules (NPF pour new particle
formation), peuvent se produire. La formation de nouvelles particules dans I'atmosphere est
un processus appelé nucléation dont la compréhension est encore incompléte malgré des
avancées majeures récentes (Almeida et al., 2013*, Kirkby et al., 2011°4,2016%°, Kulmala et
al., 20122 ; David et al., 2014, Dupart et al., 2012°°, Dunne et al., 2016%, Kyré et al.,
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20135, Riccobono et al., 2014%°? ; Rose et al. 2015b*°°). La recherche sur la formation de
nouvelles particules in situ implique des expériences en laboratoire et des observations
atmosphériques (O'Dowd et al., 20028, Kirkby et al., 2011°4,2016°, Boulon et al., 2010,
2011Y, Kulmala et al., 2012192, Dupart et al., 2012°°, Kyr6 et al., 20131%, Rose et al., 2015a'%,
2015b'%°). Des expériences en laboratoire, réalisées dans des chambres atmosphériques, ont
mis au point les processus fondamentaux de nucléation impliquant principalement I'acide
sulfurique (Kirkby et al., 2011°*) et ont également montré la possibilité de NPF (new particle
formation en anglais) en présence d’ions et d’agrégats neutres (Kirkby et al., 2016°). De plus,
des expériences sur le terrain ont montré que la NPF peut étre observée partout dans
I'atmosphére (Kulmala et al., 20129, Kyrd et al., 2013'%), comme dans la couche limite
planétaire (PBL) (Wehner et al., 2010?%°) ou dans la troposphére libre (Bianchi et al. 20163,
Boulon et al.,, 2011%, Rose et al. 2015b*%, Dupart et al., 2012°°, David et al., 2014%). Ce
processus sera étudié plus en détail au Chapitre 4. Les propriétés de taille et de forme des
particules désertiques peuvent également changer en raison de processus tels que
sédimentation ou encore le mélange et les interactions avec d'autres particules (Zhang,
2008%°¢). Aprés un transport sur de longues distances, ces particules sont donc trés
dispersées et peuvent présenter des tailles ou des formes qui sont a priori trés différentes de
celles observées proches de la région source. L'une des conséquences typiques est
I'apparition d’une stratification verticale d’'une grande complexité, généralement observée
dans la basse troposphére sur des sites éloignés des régions d'émission. En raison de cette
complexité, de nouvelles méthodologies et techniques de mesure doivent étre développées
pour traiter spécifiguement chaque composant de particules dans les mélanges de particules.

Ainsi, quantifier I'effet des particules atmosphériques sur le climat terrestre et la santé
publique nécessite de caractériser tres précisément non seulement les particules
atmosphériques dans leur complexité de taille et de forme, mais aussi les processus physico-
chimiques conduisant a leur formation et a leur vieillissement, ce qui est trés ambitieux.
Dans cette section, nous présentons quelques aspects des propriétés chimiques et
microphysiques des particules atmosphériques de maniére a souligner la complexité des
aérosols atmosphériques.

1.2.1 Propriétés chimiques des aérosols atmosphériques

Les aérosols atmosphériques sont majoritairement composés de sulfate, nitrate
d'ammonium, de sel de mer, de particules désertiques, de composés organiques. Les
particules atmosphériques peuvent également présenter des propriétés hygroscopiques
(Hess et al., 1998%) traduisant leur affinité avec I'eau. Les particules solubles dans I'eau
comprennent notamment les particules de sulfate (par exemple H,SO4) et de nitrate (par
exemple NHiNOs) tandis que les particules de suie sont quasi insolubles dans I'eau. Aussi,
leurs indices de réfractions sont trés variables, reflétant la grande variabilité des sources et
des inclusions possibles d’autres éléments chimiques au sein d’une particule, par exemple
I'inclusion de trace de métaux au sein des particules désertiques peut induire une
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augmentation de la partie réelle de leur indice de réfraction (que I'on peut confondre en
premiére approximation avec celui de la silice) (Di Biagio et al. 2014*!). Les particules
désertiques fournissent des surfaces significatives pour la réaction hétérogéne avec des gaz
atmosphériques tels que SO, O3, NOx, H,0, et les hydrocarbures. Les particules minérales
en suspension dans l'air ont la capacité photo-catalytique de promouvoir de maniere
hétérogene |'oxydation des gaz atmosphériques. Des travaux récents montrent que des
particules présentant des propriétés semi-conductrices comme les particules désertiques
contenant des oxydes de fer (Hématite Fe,0s) pourraient offrir une nouvelle voie pour
expliquer la formation de H,SO4 en phase gazeuse (Dupart et al., 2012°°). En effet, comme
schématisé sur la figure 1.3, en présence de lumiere UV, les composés chimiques comme
TiO, et Fe,03, présents dans les particules d’origine désertique, accélerent |'absorption de
gaz a la surface des particules désertiques, générant la formation de paires électron-trou,
conduisant a la formation de radicaux OH et ainsi catalysent la formation d’acide sulfurique
in situ et donc la formation de nouvelles particules.

H,0

H,s0,—0
01 nucleation

$0, SO,
OHe HO,

H,0

desorption

adsorpAH & )OH'

2;

SC : semi-conductor

Figure 1.3 Schématisation du mécanisme de réaction conduisant a la formation de nouvelles particules, tiré de
(Dupart et alL., 20129). Sous irradiation UV, les composants semi-conducteurs (SC) des particules désertiques
produisent des radicaux OH qui peuvent désorber et réagir avec le SO, a proximité de la surface. L'acide
sulfurique produit peut alors déclencher des événements de nucléation.

1.2.2  Propriétés microphysiques des aérosols atmosphériques

Parmi les principales incertitudes dans la modélisation du changement climatique, le
manque de connaissances sur la taille et la forme des particules atmosphériques est un point
essentiel. Dans |'atmosphére, des particules de différentes tailles, formes et indices de
réfraction sont rencontrés et nous supposons au cours de cette thése que ces distributions
sont statistiquement indépendantes.

(a) Distribution de taille des aérosols atmosphériques

La taille des particules est une donnée trés importante, avec des contributions au climat qui
different en fonction de la gamme de taille des particules (Seinfeld et Pandis, 20062%). La
taille des particules atmosphériques varie de plus de quatre ordres de grandeur entre moins
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de 1 nm et 100 um. Comme les particules ne sont jamais parfaitement monodispersées, la
distribution de la taille des particules (SD, de I’anglais size distribution) est utilisée pour
caractériser la taille des particules atmosphériques.

La figure 1.4 présente un schéma d’une distribution de taille des aérosols atmosphériques
extrait de (Seinfeld et Pandis, 20062%). La SD présente trois modes principaux: le mode des
particules ultrafines (autour de r = 10 nm), le mode des particules fines ou mode
d’accumulation (autour de r = 150 nm) et le mode des particules de taille plus importante
(coarse mode, autour de r = 5 um). La concentration la plus élevée est trouvée pour les
particules fines, ce qui souligne la grande importance des particules ayant un rayon de
I'ordre de la centaine de nanométres. Les particules ultrafines sont également présentes en
forte concentration.
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Figure 1.4 Schéma idéalisé de la distribution de taille d'un aérosol atmosphérique (Whitby et Cantrell, 1976).
Les modes principaux, les sources et le mécanisme de formation et d'élimination des particules sont indiqués.
Figure extraite de (Seinfeld et Pandis, 2006%°¢).

La figure 1.4 présente notamment les différents processus auxquels sont soumis les aérosols
atmosphériques au cours de leur transport dans I'atmospheére et selon leur gamme de taille.
On constate que les particules les plus petites (qui peuvent étre formées a partir de gaz
précurseurs par nucléation) vont avoir tendance a gagner en volume par la voie de processus
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physico-chimiques tel que la condensation et la coagulation alors que les plus grosses
particules (diameétres supérieur a 1 pum) vont avoir tendance a quitter les couches
atmosphériques par sédimentation. Chaque mode de la distribution de la taille des
particules est décrite mathématiquement par une distribution log-normale:

1 [lnr — lnrp,il2 (1.1)

3
Ny _ N e (5
dr - V2mrino,,; PLT3 Ino,;
Ou r est le rayon des particules, op; la déviation standard géométrique associée au mode i,
r,; et N,; sont respectivement le rayon médian du nombre et la concentration en nombre
(en #.cm-3) au rayon r, pour le mode i. Lorsque les particules sont non sphériques, on
définira leur rayon comme le rayon de la sphére qui aurait la méme surface ou le méme
volume que I'aérosol non sphérique considérée. De plus, comme le montre la figure 1.5 tirée
de (Williams et al., 2002%%’), la taille influe notamment sur la durée de vie de I'aérosol
atmosphérique, qui peut varier de quelques minutes a quelques jours ou semaines. Ainsi,
selon leur taille et selon les processus physico-chimiques qu’elles connaissent, les particules
atmosphériques auront un temps de résidence dans I'atmosphére plus ou moins long. On
constate ainsi que les particules de diamétres inférieurs a 1 um ont la plus longue durée de
vie dans I'atmosphere. Ainsi, certaines particules atmosphériques peuvent rester dans la
troposphére pendant plusieurs semaines (Robock, 2000%°?; Overnevaidte et al., 2009%%°), ce

qui renforce encore leur impact radiatif.
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Figure 1.5 Durée de vie des particules en fonction de la taille dans la région de I'océan indien en février 1999,

estimée en fixant la durée de vie des particules de 20 nm a la durée de vie de la coagulation modélisée. Extrait
de (Williams et al., 2002%%7)

(b) Forme des aérosols atmosphériques

Comme le montre la figure 1.2, la forme des aérosols atmosphériques est tres complexe a
décrire car elle est trés souvent irréguliere et ne peut étre facilement décrite par un modele
mathématique. Les raisons des incertitudes liées a I'impact des aérosols sur le rayonnement
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sont nombreuses, mais en plus des variations de taille et de concentration des particules, la
forme des particules, y compris sa rugosité de surface, peut jouer un réle (Kemppinen et al.,
2015%?). Il est notamment connu que de nombreux aérosols contiennent des matériaux
présentant des propriétés diélectriques, par exemple les particules désertiques qui peuvent
contenir des oxydes de fer ou des pores internes. En outre, il a été montré (Nousiainen et al.,
2011'%) que l'inhomogénéité peut affecter significativement la diffusion de la lumiére par
les particules et que la diffusion par de telles particules n'est pas facilement imitée par des
ensembles de particules modeles homogenes de forme mathématique simplifiée. La
microscopie a force atomique (Woodward et al., 2015%°%) ainsi que la stéréogrammétrie a
partir d'images de microscopie électronique (Lindqvist et al., 2014!'°) a permis d’adresser la
forme tridimensionnelle des aérosols atmosphériques, a partir d’échantillons de particules
existants. L'influence de la forme et de la présence de ces structures internes sur la diffusion
a a peine été abordée, car il est trés difficile de mesurer la diffusion de la lumiere par ces
particules de forme complexe. Le lien entre les propriétés optiques de diffusion et la forme
de ces particules reste a établir. Des simulations numériques ont ainsi été développées afin
d’étudier les propriétés intrinséques de particules présentant des symétries non sphériques
(Mishchenko et al. 199843, Nousiainen 200963, Yurkin et Hoekstra 20112%%). Notons
également que la rugosité de surface seule peut déja induire une modification du forcage
radiatif induit par les aérosols atmosphériques (Hioki et al., 20167°). Nous discuterons de la
forme des aérosols atmosphériques tout au long de la thése et notamment aux chapitres 2
et 3.

1.3 Propriétés optiques de diffusion de I’aérosol atmosphérique

D’aprés la figure 1.1, la contribution au bilan radiatif des aérosols atmosphériques reste a
guantifier, en raison de la grande diversité de taille et de forme de ces particules. Ainsi, pour
répondre a l'enjeu représenté par le bilan radiatif, il est nécessaire de comprendre la
maniere dont les aérosols interagissent avec le rayonnement électromagnétique. Durant ma
these, j'ai étudié la sensibilité du rayonnement électromagnétique aux propriétés de taille et
de forme de I'aérosol atmosphérique d’origine désertique. L’interaction entre le
rayonnement et la matiére met en jeu des énergies de quelques électrons-volts, inférieures
aux seuils d'ionisation qui modifieraient intrinsequement I'aérosol et donc ses propriétés de
taille et de forme. Enfin, il existe des détecteurs optiques trés sensibles, pouvant méme aller
jusqu’au comptage photonique si nécessaire. Dans ce contexte, les propriétés optiques des
aérosols doivent étre déterminées avec précision et ce en fonction de la longueur d'onde du
rayonnement électromagnétique et des conditions de température, de pression et
d’humidité.
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1.3.1 Diffusion élastique du rayonnement électromagnétique

Nous rappelons ici les processus d’interaction entre une onde électromagnétique et les
particules de I'atmospheére a partir des références bibliographiques suivantes (Bohren and
Huffman, 1983* , Shurcliff, 1992%1°, Mishchenko, Hovenier et Travis, 2000'%°) sur lesquelles
je me suis basé pour rédiger ce paragraphe.

Lorsqu’une onde électromagnétique de longueur d’onde A interagit avec un ensemble de
particules, solides ou liquides, en suspension dans I'air ambiant (aérosol atmosphérique),
des processus de diffusion et d’absorption de I'onde incidente se produisent, conduisant a
I’extinction de I'onde électromagnétique par la matiére. L'absorption est la conversion d’une
partie de I'énergie de I'onde électromagnétique traversant la matiere en d’autres formes
d’énergie telle que la chaleur. Lors de la diffusion, une partie de I’énergie de l'onde
électromagnétique est diffusée dans toutes les directions. La diffusion peut étre élastique
(A = Ayey) ou inélastique (A # Ay, ), les indices i et sca se référant a 'onde incidente ou
diffusée (de I’anglais scattering). Un exemple de processus inélastique est la fluorescence
induite par laser qui est une méthodologie qui a permis d’accéder a la composition chimique
des aérosols (Mejean et al., 2004'?°). La figure 1.6 schématise le processus de diffusion qui
peut étre modélisé par la théorie de Lorentz-Mie, lorsque les particules sont sphériques. Les
propriétés optiques de I'onde diffusée dépendent de I'angle de diffusion 8 entre le vecteur
d’onde incident ki, etle vecteur d onde diffusée k., . Lorsque Ky, =— K¢z (angle de
diffusion © = rt), on parle de rétrodiffusion optique.

inc

Simulation Mie

Figure 1.6 Exemple de fonction de phase associée a la diffusion de la lumiére obtenue par la simulation
numérique en appliquant la théorie de Lorenz-Mie (Mie, 1908!32). La géométrie de diffusion est définie par
I’'angle de diffusion, entre les vecteurs d’onde incident et diffusé (sca, de I'anglais scattering).

Dans ma these, je noterai Cex,p,Cocap €t Capsp l€S sections efficaces d’extinction, de diffusion
et d’absorption de la lumiére par I'ensemble de particules considéré, selon la notation
habituelle employée par MI Mishchenko. Ces sections efficaces dépendent des propriétés
microphysiques des particules étudiées, de I'angle de diffusion, de la longueur d’onde et de
la polarisation de la lumiére incidente. Par définition, on a :

Isca _ 1 dCye,

I, 12 do

(1.2)
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Lorsque les particules sont sphériques, la diffusion est décrite dans le cadre de la théorie de
Lorenz-Mie (Mie, 1908%?) qui fournit une solution analytique aux équations de Maxwell.
Toutefois, cette théorie n’est pas adaptée a des particules non sphériques diffusant et
absorbant la lumiere différemment des sphéres de volume équivalent (Kahnert et al., 20058?,
Mishchenko et al. ., 2000%*4). En particulier, la moyenne d'orientation sur un ensemble de
particules non sphériques ne conduit pas au méme schéma de diffusion que pour les spheres
(Nousiainen et al., 2009%%°). Par conséquent, les particules non sphériques sont difficiles a
traiter puisqu'aucune solution analytique aux équations de Maxwell n'est disponible. De plus,
les particules atmosphériques peuvent présenter des surfaces rugueuses ce qui complexifie
encore leur caractérisation optique (Kemppinen et al., 2015°2). En outre, la composition
chimique des particules atmosphériques influe sur leurs propriétés physiques telles que la
diffusion ou I'absorption (Li et al., 20013, Randriamiarisoa et al., 2006%). Aussi, il existe un
lien étroit entre la composition chimique et les propriétés optiques puisque l'indice de
réfraction m a une influence sur les processus de diffusion et d'absorption de la lumiére
(Mishchenko et al., 2002#¢). Enfin, plusieurs composants chimiques sont souvent mélangés
dans I'atmosphere et les propriétés optiques des particules correspondantes, telles que la
section efficace d’extinction, peuvent fortement varier en fonction de I'état de mélange de
ces particules (Lesins et al., 20021?). Un formalisme a toutefois été introduit pour faire face
a cette complexité, celui de la matrice de diffusion, dont j’ai tiré parti tout au long de ma
these. Ce formalisme sera introduit au paragraphe 1.6 consacré a la méthodologie.

1.4 Questionnement de la these

Les particules issues de I’érosion des régions désertiques de la planete et de la resuspension
des sables de ces régions (que je nommerai « particules d’origine désertique » ou plus
simplement « particules désertiques ») sont particulierement intéressantes a étudier car
elles jouent un réle important dans de nombreux processus physico-chimiques marins et
terrestres. Les particules désertiques sont source de nutriments importants pour le
développement de certains écosystemes parfois trés éloignés de leurs régions sources. Elles
contribuent au cycle global du carbone en fertilisant les écosystemes pauvres en nutriments
comme la surface de certains océans and la forét Amazonienne (Bristow et al., 2010%). Ainsi,
les déserts sont les sources naturelles d’engrais qui permettent a la Terre d’étre fertile.

Les particules désertiques représentent globalement la plus grande quantité de matiere en
suspension dans I'atmosphére terrestre. Elles font partie des aérosols les plus présents dans
I’'atmosphere terrestre avec des émissions annuelles estimées entre 1 000 et 3 000 Tg. Les
principales sources de particules désertiques sont situées dans les régions arides de la
planéte, et le Sahara et la péninsule arabique ont été identifiés comme deux des principales
régions d’émission dans le monde (Prospero et al., 200217°). Le bassin méditerranéen est
ainsi particulierement affecté par ces épisodes de particules désertiques de par sa proximité
avec le Sahara au Sud et la péninsule arabique a I'Est. La concentration des particules
d’origine désertique peut étre si élevée durant les tempétes issues du Sahara qu'elle affecte
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la qualité de l'air et pose des problemes de santé publique. Comme le montre la figure 1.7
montrant I’étendue d’'une tempéte de sable du Sahara et de sa dispersion, une bonne partie
de I'Europe est ainsi affectée. Les particules désertiques sont donc un constituant
atmosphérique important.

Comme nous l'avons vu, les particules désertiques présentent un large éventail de tailles, de
formes (Nousiainen, 20091%%) et de compositions chimiques (Dupart et al., 2012°°, Kandler et
al., 2011%). Ces particules présentent une morphologie complexe (Nousiainen, 2009%3), qui
est souvent irréguliere, avec parfois des aspérités tres marquées, comme on peut le voir par
microscopie électronique sur la figure 1.1. De méme, la surface des particules désertiques
peut étre trés irréguliére et rugueuse (Jarvinen et al., 2016’8, Kahnert et al., 2014%), ce qui
peut induire des variations importantes du forcage radiatif (Zhang et al., 2013%*7). En outre,
ces particules agissent comme noyaux de condensation, influengcant de maniére non
négligeable le bilan radiatif de la Terre et contribuant au cycle global de I'eau de par
I’étendue des transports de cette matiére dans I'atmosphere. Modifier ces cycles par le
changement climatique d’origine anthropique peut étre a terme un désastre. Pouvoir
évaluer I'ampleur de ces effets est une urgence et cela ne fait que quelques décennies
seulement que la communauté scientifique s’attache a cette tache (GIEC).

Figure 1.7 Advection des particules d’origine désertique depuis le Sahara jusqu’en Europe. Image obtenue par
le satellite MODIS, le 11 juillet 2010.

Le contexte scientifique de la figure 1.1 permet ainsi de fixer le cadre de cette these. Les
incertitudes liées au forcage radiatif induit par les aérosols désertiques ( —0.10 +
0.20 W.m™?) proviennent de la complexité de cet aérosol qui présente une large gamme de
taille, de forme et de composition chimique. Dans cette thése, nous étudions Ia
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rétrodiffusion optique des particules d’origine désertique dans le but de répondre aux trois

questions suivantes :

1.5

La non-sphéricité (et plus largement la forme tres irréguliere) des particules
désertiques induit 'absence de solution analytique aux équations de Maxwell pour le
processus de diffusion optique (Van de Hulst 1953223, Mishchenko Hovenier et Travis
2000'*). Dans ce contexte, une question importante se rapporte a la réponse en
polarisation et également spectrale de particules d’origine désertique a I'angle exact
de rétrodiffusion, géométrie trés utilisée en télédétection (Leon et al., 2009*! |
Miffre et al., 20113, Vernier et al., 20112%%).

La forme des particules d’origine désertique influe sur leurs propriétés de
rétrodiffusion du rayonnement électromagnétique (Kahnert 20052, Mishchenko
2009%?1, Nousiainen 2009%%%). La question qui se pose est alors de savoir quantifier
I'incertitude associée a |"évaluation de la concentration en masse des aérosols
désertiques par lidar du fait de leur diversité de taille et de forme. En particulier,
comment discuter de cette incertitude lorsque les particules désertiques sont
présentes dans des mélanges externes a deux ou trois composants aprés un long
transport depuis leurs régions sources ?

Un troisieme aspect concerne le processus de nucléation dans I'atmosphere. Ce
processus est complexe et le protocole expérimental a suivre pour I'observer a été
défini par Kulmala et al. (2012), ce qui a permis de réaliser des observations a une
altitude donnée (Kulmala et al. 2004 ; Rose et al. 2015b'®) ou aéroportées
(Crumeyrolle et al., 2010%° ; Quan et al., 2017'#2). Toutefois, accéder a I'extension
spatio-temporelle de ce processus reste complexe, malgré des avancées récentes
comme publié par I'équipe (David et al., 2014°°). Dans ce contexte, se pose la
guestion de savoir la sensibilité et la précision atteinte pour |'observation en
télédétection du processus de nucléation en présence de particules désertiques.

Plan de la these

Le travail présenté dans ce manuscrit est organisé comme suit, chaque chapitre adressant un

point du questionnement ci-dessus :

Le chapitre 2 est consacré a la mesure, en laboratoire, de l'intensité rétrodiffusée par des

particules d’origine désertique. Ces particules étant non-sphériques et de taille variable, la

rétrodiffusion est mesurée trés précisément (6 = 180.0 + 0.2°) et de fagon résolue en

polarisation, simultanément dans le domaine spectral de I'UV et dans celui du visible (VIS).

Ce travail s’appuie sur les travaux antérieurs de I’équipe (David et al., 2013b33), rapportant la

construction d’un Pi-polarimétre UV et la méthodologie permettant d’évaluer précisément le

rapport F»,/F11 des coefficients de la matrice de diffusion de ces particules (défini en 1.6), en
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modulant la polarisation incidente sur un ensemble complet d'angles de modulation. Apres
avoir validé la construction et la précision de I'(UV, VIS) Pi-polarimétre et notre
méthodologie sur des gouttelettes d'eau, qui sont de forme sphérique, deux distributions de
taille de particules d’origine désertique, non-sphériques, ont été générées en laboratoire en
utilisant des particules désertiques d'Arizona (ATD) comme proxy aux particules désertiques
aprés un long transport dans I'atmosphére. Nous avons évalué le rapport F/F11 des
coefficients de la matrice de diffusion de I’ATD qui atteint 0.456 + 0.002 dans I'UV pour la
premiére distribution de taille considérée et 0.533 + 0.010 dans le VIS pour la seconde
distribution de taille considérée. De par leur précision, ces résultats expérimentaux ont pu
étre comparés aux résultats de modeles de simulations numériques basées sur le modele
mathématique des sphéroides, réalisées a |'aide du code numérique T-matrix, montrant la
capacité de ce modele a reproduire nos résultats de laboratoire, a une longueur d'onde et
pour une distribution de taille donnée. Ces travaux ont été publiés dans la revue JQSRT en
2016 (Miffre et al., 2016%3°).

Ces résultats de laboratoire peuvent étre utilisés dans linversion de données
atmosphériques provenant des mesures en télédétection lidars résolues en polarisation,
comme développé aux chapitres 3 et 4. Ainsi, au chapitre 3, le Pi-polarimétre (UV, VIS) est
utilisé pour réaliser des expériences lidar dans la troposphére de Lyon. L'inversion de
données lidars, basée sur la mesure en rétrodiffusion, est complexe en raison de la
complexité de l'atmosphere elle-méme ou l'aérosol désertique est présent dans des
mélanges de plusieurs particules atmosphériques d’origine différente. Ainsi, nous
discuterons notamment de la dépendance des profils verticaux des coefficients de
rétrodiffusion de particules désertiques vis-a-vis de la taille, de la forme et de la rugosité de
surface des particules considérées. Puis, I'évaluation de leur concentration massique est
discutée vis-a-vis de ces parameétres microphysiques, ce qui est nouveau a notre
connaissance, en particulier pour ce qui concerne la forme des particules. Afin d’adresser la
complexité en forme des particules désertiques, différentes formes sont considérées, du
modele mathématique des sphéroides, utilisé au chapitre 2, a des modélisations de la forme
des particules a partir d’échantillons de microscopie électronique de ces particules, issues de
la campagne de terrain SAMUM. Ce travail de modélisation a été réalisé en coopération avec
I’équipe de T. Nousiainen, spécialiste de ce type de simulation numérique (Kemppinen et al.,
2015°2 , Nousiainen 2009%%% ). Ainsi, des simulations numériques se basant sur le code T-
matrix pour le modéle de forme sphéroidale et sur le code DDA pour les modéles de forme
plus complexe sont effectuées et ce pour un indice de réfraction identique, ceci afin
d’étudier la dépendance en taille et en forme de la rétrodiffusion optique, et plus
précisément du rapport de dépolarisation, de I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion et du
ratio lidar des particules désertiques, quantités définies au paragraphe 1.6. Si les profils
verticaux dépendent fortement de la distribution de taille des particules désertiques choisies,
le modele de forme attribué s’avere également important lorsque l'on évalue des
concentrations en masse par lidar. On a notamment vu que lorsque l'on passe des
sphéroides aux stéréo particules lisses, le coefficient de rétrodiffusion des particules
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désertiques peut varier jusqu’a environ 60 % dans notre étude de cas, correspondant a des
variations du coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques aussi grand que 2 Mm™.
sr'l. De plus, lorsqu’on utilise des stéréo particules au lieu de sphéroides, le facteur de
conversion d'extinction de masse peut varier jusqu’a environ 30 %. Les variations de la
concentration massique des particules désertiques d(i au modeéle de forme retenu pour
I’analyse peuvent ainsi étre aussi importantes qu'un facteur deux. Ces travaux ont été
publiés dans Atmospheric Research en 2018 (Mebhri et al., 2018128).

Enfin, au chapitre 4, suivant I'étude réalisée dans I'équipe sur I'observation lidar de la
nucléation (David et al., 20143%), nous poursuivons cette analyse en étudiant, par la
simulation numérique, la sensibilité du processus aux variables habituellement rencontrées
en lidar : coefficient de rétrodiffusion, coefficient d’Angstrom. Puis, je décris cette
méthodologie pour un cas d’étude en m’appuyant sur les résultats obtenus aux chapitres
précédents afin d’inverser les signaux lidar et de partitionner les mélanges externes incluant
des particules désertiques. Les résultats du cas d’étude sont comparés aux observations
précédant I'arrivée des particules désertiques originaires du Sahara dans la troposphére libre
de Lyon et aux observations de nuit. Le coefficient de rétrodiffusion lidar (UV, VIS) résolu en
polarisation est distinct les jours ou la présence de particules désertiques est rapportée dans
la troposphere libre de Lyon. On retrouve notamment les mémes ordres de grandeur pour
les coefficients de rétrodiffusion mesurés in situ que ceux simulés préalablement pour un
événement reconnu, et cela dans I'UV et dans le VIS.

1.6 Méthodologie

Je décris dans ce paragraphe la méthodologie suivie dans ce travail de thése, basée sur la
rétrodiffusion du rayonnement électromagnétique (UV, VIS) par I'aérosol désertique, résolu
en polarisation. Cette section a pour but de décrire le formalisme utilisé pour décrire la
rétrodiffusion du rayonnement électromagnétique par un ensemble polydisperse de
particules en mouvement dans l'air, pouvant étre de forme complexe et qui sert de
fondement a nos expériences en laboratoire et en atmosphére réelle. Nous décrivons ainsi le
formalisme de la matrice de diffusion notamment dans le cas particulier de la rétrodiffusion,
utile aux chapitres 2, 3 et 4.

1.6.1 Hypotheses de travail

Nous considérons dans cette these un ensemble de N particules de diametre D, en
mouvement et positionnées aléatoirement. Ces particules peuvent étre sphériques ou non-
sphériques et leur composition chimique est caractérisée optiquement par leur indice de
réfraction m = n + ik. la partie imaginaire Kk modélise le processus d’absorption du
rayonnement électromagnétique. Les trois hypothéses de travail de cette thése sous
lesquelles nous travaillons sont schématisées sur la figure 1.8. Nous faisons notamment
I’hypotheése de I'approximation de champ lointain : ceci implique que le volume diffusant
puisse étre assimilé a un point source et que I'onde diffusée, arrivée au détecteur, peut étre
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décrite par le formalisme des ondes sphériques. Dans ce contexte, plusieurs conditions
doivent étre respectées (Mishchenko Travis et Lacis, 200246, Mishchenko Hovenier et
Mackowsky, 20041%7), comme détaillées par M.I. Mishchenko :

e Les particules sont séparées par une distance supérieure a leurs rayons et a la
longueur d’onde A.

e La distance d entre le volume diffusant et le détecteur est supposée tres supérieure
au diametre D, des particules et a la longueur d’onde A.

e Comme la diffusion de chaque particule est indépendante di a la distance les
séparant, il faut que la phase de chacune des ondes diffusées coincident au niveau du

P . D,2
point d’observation. Cette condition est vérifiée si et seulement si d > |ksca,air| * Tp

avec |ksca,air| la norme du vecteur d’onde de I'onde diffusée dans le milieu diffusant
(dans notre cas I'air).

Si N est suffisamment petit pour que la distance entre les particules soit supérieure a la
longueur d’onde de I'onde électromagnétique incidente et a la taille des particules présentes
alors nous pouvons également faire I’hypothése de la diffusion simple, c’est-a-dire que la
diffusion de l'onde électromagnétique incidente par le volume est due presque
intégralement a la somme des diffusions uniques des particules du volume, considérées
comme indépendantes. Les conditions de validité de I'approximation de diffusion simple
sont discutées par M.l. Mishchenko (Mishchenko et al., 2007**°). Nous supposons enfin que
les particules présentes dans le volume étudié sont orientées aléatoirement.

1.6.2 Formalisme de la matrice de diffusion

Les observables des instruments optiques a notre disposition sont des intensités moyennées
temporellement. Il nous faut donc utiliser un formalisme reflétant cet aspect. Considérons
une onde plane progressive monochromatique se propageant dans un milieu LHI de
perméabilité magnétique U et de permittivité diélectrique € tel que E(r,t) = E_O)exp (ikn -
I — wt) Ou k est la norme du vecteur d’onde, 11 la direction de propagation de I'onde, T =
OM la distance entre I'origine du repere et le point d’observation M de I'onde (figure 1.8) et
w la pulsation. Comme I'onde électromagnétique considérée est plane impliquant un champ
électromagnétique transverse et que nous voulons rendre compte de la polarisation, on
introduit un repére cartésien unitaire (M, V, @) tel que T = VX @ et ou V appartient
toujours au plan (1, Z). On peut alors décomposer le champ électromagnétique au point
d’observation M tel que E= E_\,) +Ep). L’ensemble complet le plus simple de combinaisons
guadratiques linéaires indépendantes du vecteur champ électrique dont la moyenne

temporelle est non nulle est le suivant : E,Ej, E,E, E_E], EGE,. Le produit de ces quantités

1 ’ . . , . o . .
par - e/u a la dimension d'un flux énergétique monochromatique. Le fait que cet

ensemble est complet implique que toutes les caractéristiques de I'onde EM observables
avec des instruments optique classique est une combinaison linéaire réelle de ces quantités
(Mishchenko Travis et Lacis, 20021¢), En général les deux termes croisés sont complexes, on
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définit donc quatre combinaisons linéaires appelées communément les parametres de
Stokes |, Q, U et V définit comme suit :

1 E.E; + EE},
Q e/u E.E; — E,E;,
Ul~ 2 |—-2Re(E, E ) (1.12)
\ 2Im(E,E})

Les parameétres réels de Stokes permettent de totalement caractériser une onde plane EM
monochromatique. | décrit l'intensité lumineuse, tandis que Q, U et V décrivent
compléetement |'état de polarisation de la lumiere. Dans le cadre de ce formalisme des
vecteurs de Stokes, nous pouvons introduire une matrice 4x4, la matrice de diffusion, pour
décrire la modification de polarisation induite par diffusion d’'une onde électromagnétique
sur un ensemble de particules en suspension dans I'air (Mishchenko Travis et Lacis, 20021) :

Isca Fll F12 F13 l:"14 Iinc
Qsca| _ Cscap [F21 F2z Faz Fou||Qinc
Usca| 4md?|F31 Fzz Fzz  Fzg|| Uiy (1.13)
Vsca Fa1 Fao Faz Fyal LV

ou les éléments de la matrice de Mueller F;; sont des parametres intensifs dépendant de Ia
taille, de la forme des particules ainsi que de leur composition chimique, via I'indice de
réfraction. Ces coefficients dépendent également de la longueur d’onde A de l'onde
incidente et de I'angle de diffusion 8. Nous noterons dans la suite I;,. etl,., ['intensité
respectivement de l'onde électromagnétique incidente et de I'onde électromagnétique
diffusée. Un parametre donné n’est pas modifié par un changement de taille si le ratio r/A
est conservé (Munoz, 2010%%’), ol r représente le rayon de la particule et A la longueur
d’onde de I'onde électromagnétique incidente. Il est possible d’étendre ce formalisme a un
petit volume comprenant des particules diffusantes si elles sont considérées comme
indépendantes, en effet la matrice de diffusion de I'ensemble, que I'on nommera par la suite
Fp, est la somme des matrices de diffusion des particules individuelles (Mishchenko Travis et
Lacis, 2002%4) :

Fijp = ZiFijk (1.14)

Ou lindice p représente I'ensemble des particules du volume diffusant et I'indice k une
particule individuelle. Dans le cas particulier des trois hypothéses exposées plus haut (champ
lointain, diffusion simple et orientation aléatoire des particules), la matrice de diffusion est

simplifiée :
Lgca Fll,p FlZ,p F14 DT Line
Qsca — Csca,p FlZ:P F22,p ch (1 15)
Usca 41Td2 0 0 F33 P F34 P Umc
Vsca F14‘p 0 - F34 D F44 P Vmc

30



Comme détaillé par Van de Hulst (1957), dans la direction de diffusion vers l'arriere, F33, =
—Fy, et la matrice de rétrodiffusion a seulement quatre éléments non nuls
F11,p F1ap) Faz2,ps Fasp . L'application du théoréme de rétrodiffusion (Van de Hulst, 1957%%)
conduit alors a Fyyp, = Fy1p — 2F;,, , comme détaillé dans (Mishchenko et Hovenier,
1995%9), De plus, lorsque chaque particule du groupe a un plan de symétrie et/ou est
accompagnée de sa particule miroir, F14, est nulle de sorte que pour les particules en
orientation aléatoire avec une quantité égale de particules et leurs particules de miroir, la
matrice de rétrodiffusion est diagonale dépend de Fy, et F5, , selon :

Isca Fll,p (T[) 0 0 0 Iinc

Qsca — Csca,p 0 Fzz‘p(ﬂ) 0 0 Qinc (1 16)
Usca 4md? 0 0 - F22,p(T[) 0 Uinc .
Vsca 0 0 0 Fll,p(T[) - 2F22,p(T[) Vinc

1.6.3 Rétrodiffusion optique et instrument lidar

Une partie de ma these a été consacrée a I'étude de I'aérosol atmosphérique d’origine
désertique en interrogeant son contenu dans I'atmosphére au moyen de l'interaction de la
lumiere laser avec cet aérosol. Une méthode d’observation de cette interaction est d’utiliser
la technique Lidar qui permet d’interroger cette interaction de maniére rapide et a distance.
Ceci permet d’interroger I'aérosol sans trop le perturber dans son environnement assez
instable. Cette technique n’est pas nouvelle. Dés I'avenement des lasers, des scientifiques
ont de suite exploité son potentiel en termes de densité d’énergie de directionalité pour
sonder le contenu de I'atmosphéere comme souligné dans le livre pionnier de R.M. Measures
(1984) ou celui plus récent de K. Weitkamp (2005). Cet instrument est devenu tres
performant et largement utilisé dans les observatoires météorologiques et climatiques
comme EARLINET, dans des missions d’observation de I'ozone stratosphérique, ainsi que
pour I'observation globale des aérosols par satellite comme réalisées par le satellite CALIPSO
(Cloud Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite Observations), ceci afin d’étudier
spécifiquement les impacts radiatifs des aérosols et des nuages (Liu et al., 2008, Vernier
et al., 2011224, Winker et al., 2010%%8). Les nouveautés technologiques et méthodologiques
sont depuis quelques années portées sur I'analyse précise de I'interaction lumiere matiere
avec les travaux en optique non linéaire de JP Wolf, ou le développement de méthodes
d’analyse de mélanges externes a deux (Tesche et al., 2009%%) et a trois composantes (David
et al., 2013a%) via des études résolues en polarisation. L’avénement de nouveaux détecteurs
plus sensibles et plus rapides a permis d’observer des interactions d’intensité trés faible. On
peut citer la diffusion Raman des particules d’origine désertique par Miiller et al. (2013) ou
encore a l’émission Planck des particules contenues dans |'aérosol a fort coefficient
d’absorption comme récemment publié par I’équipe (Miffre et al., 2015!38). Rappelons qu’un
lidar (pour light detection and ranging en anglais) est un instrument optique qui mesure, a
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distance, la rétrodiffusion et [I'extinction optigue d'un ensemble de particules
atmosphériques depuis le sol jusqu'a plusieurs kilometres. Les lidars peuvent étre utilisés
depuis le sol (Di Girolamo et al., 2012*?, Kacenelenbogen et al., 2011%°, Leon et al., 20091,
Rose et al., 2015b*%> Weitkemp, 2005%*), embarqué dans des avions (Flamant et al., 2000°°,
Pelon et al., 2002'72) ou depuis les satellites comme CALIPSO.

(a) Lidar (UV, VIS) résolu en polarisation

Le principe du lidar est le suivant : un faisceau laser pulsé est émis dans I'atmosphére et la
lumiere rétrodiffusée par les aérosols et les molécules atmosphériques est collectée par un
télescope puis détectée. Cette détection peut étre résolue en polarisation, c’est-a-dire
séparée en fonction de sa polarisation T = {//, L} par rapport a la polarisation rectiligne du
laser incident. L’équation lidar fournit I'expression de la puissance rétrodiffusée a I’altitude z
en fonction de la polarisation (Weitkemp, 200524?):

Pr (A2) = nz(M)Po (D) (2) Br(A2)T? + Ppr(A2) (1.3)

ou My (A) est I'efficacité de détection prenant en compte le gain électro-optique du détecteur
et la géométrie du télescope, alors que Py(A) est la puissance laser incidente pour la
longueur d’onde A et O (z) est la fonction de recouvrement entre le faisceau laser et le
champ de vision du récepteur. P (A,z) est le signal de fond, principalement di a la lumiere
du Soleil. T désigne la transmission atmosphérique, qui prend en compte I'extinction a due
aux particules (p) et aux molécules (m) de I'atmospheére :

T(Az) =exp (— fz (apO\,l) + am(h,l))dl) (1.4)
0

Les observables lidars sont ainsi les coefficients de rétrodiffusion B, et d'extinction «aj, qui
sont définis usuellement comme l'intégrale sur la distribution de taille des sections efficaces
respectivement de diffusion et d’extinction (Cpack ps Cext,p) :

Bp :JCback,pnp(r)dr (1~5)
SD

o, = | Copeohy(r)dr

; SfD xtp (1) e

Le coefficient de rétrodiffusion B(A,z) est un traceur de la section efficace et du nombre de
particules présentes dans les différentes couches de I'atmosphére. Il s’exprime en mt.srt et
décrit la quantité de lumiere rétrodiffusée par les particules et les molécules de
I’'atmospheére. En appliquant le principe de superposition, B, est égal a:

Bn(}\'z) = Bm,ﬂ()\'z) + Bp,rt()\rz) N X < ( )pn >+ N X < (dQ)mﬁ (1'7)
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Ou N, et Ny, sont les concentrations de particules (p) et de molécules (m) (en m?3), alors que
d d . ) . P .
< (ﬁ)p_1T >et < (ﬁ)m,n > sont les sections efficaces de rétrodiffusion respectivement des

particules et des molécules moyennées sur leur distribution de taille. Le coefficient de
rétrodiffusion des particules B, peut étre obtenu a partir du coefficient de rétrodiffusion
B, en appliquant l'algorithme de Klett (Klett, 1985%). Cet algorithme nécessite notamment
une estimation préalable du ratio lidar, défini comme le rapport entre les coefficients
d’extinction et de rétrodiffusion des particules selon :

PB, (1.8)
(b) De l'intérét de I'analyse de la polarisation de I’onde rétrodiffusée

On considére ici un détecteur lidar résolu en polarisation et une lumiére laser incidente
polarisée linéairement. Ce détecteur sépare l'intensité lumineuse diffusée I, en fonction de
sa polarisation t = {//, L} par rapport a la polarisation linéaire du laser incident. On a alors
des mesures de diffusion résolues en polarisation linéaire, parallelement et
perpendiculairement a la polarisation du laser incident, i.e. lscas/ = (IscatQsca)/2 €t lsca, 1 = (Isca-
Qsca)/2. La figure 1.8 schématise cette situation dans le cas de particules sphériques (a) puis
non-sphériques (b). Sur la partie (a) de la figure, on peut voir qu’une onde rétrodiffusée par
des particules sphériques ne connait pas de changement de polarisation, et ceci est en
accord avec la théorie de Lorenz-Mie (Mie, 1908'?) de la diffusion de la lumiére par une
sphere homogene. Il a ainsi été démontré que dans I'hypothese de la diffusion simple, I'onde
diffusée par un ensemble de particules sphériques homogéne conserve la polarisation
incidente. Par conséquent, pour les particules sphériques, on a lsca, 1 = (lsca- Qsca)/2 = 0, ce qui
revient a dire que I'onde rétrodiffusée présente le méme état de polarisation que I'onde
incidente.

Iin:: Iin::

I
Isca';; ki, ... sca,// kinc"
- [¢] E 2 ' '
- - ---. . e '
a &=
W Ksca

(a) (b)

Figure 1.8 Schéma de principe de I'observation d’une intensité lumineuse : une polarisation croisée apparait en
présence de particules non-sphériques en mouvement. L’anisotropie d’'un ensemble de particules en
suspension dans I'air induit ainsi une modification de la polarisation de I'onde diffusée par rapport a celle de
I'onde incidente. Nous verrons par la suite que cette propriété optique d’un ensemble de particules en
suspension dans I'air est liée a un écart a la théorie de Mie que nous pouvons quantifier a I'aide de parametres
de notre formalisme. Cette propriété est utile aux expériences de polarimétrie sur un ensemble de particules
non sphériques en suspension dans l'air.
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Lorsque les particules en mouvement et de forme quelconque, ne présentant pas de
symétrie sphérique particuliere (partie (b) de la figure 1.8), une intensité rétrodiffusée
croisée lsa, 1 apparait (Mishchenko Hovenier et Travis, 2000!*°). Ainsi, la dépendance en
polarisation de I'onde rétrodiffusée est un indicateur de la non-sphéricité des particules
présentes dans le volume diffusant. Ce phénomeéne observé pour des particules non
sphériques est appelé dépolarisation et est défini comme la capacité de I'ensemble de
particules diffusantes a modifier la polarisation de I'onde électromagnétique incidente
(Baumgardner et al., 2012!%, Schnaiter et al., 20122%). Afin de traduire cet effet, il est
d’usage d’introduire le rapport de dépolarisation linéaire des particules défini comme suit :

_ Isca,J_

5. =
p Isca,// (1.9)

Le rapport de dépolarisation 6, des particules dépend de la forme, de la taille et de la
composition chimique des particules. Le rapport de dépolarisation des particules &, est
souvent utilisé, que ce soit dans la communauté lidar (Cairo et al., 199923, David et al.,
20143, Freudenthaler et al., 2009°7, Miffre et al., 2012a'%, Tesche et al., 2009%%), pour les
simulations numériques (Mishchenko et Hovenier, 1995'%, Nousiainen et al., 2009,
2014%°) ou pour les expériences en laboratoire (Miffre et al., 2016%3°, Munoz et al., 20104,
2017%¢, Schnaiter et al., 20122%3). Des simulations numériques montrent que I'amplitude de
8, n'est cependant pas un indicateur précis de la forme ou de la morphologie globale des
particules (Nousiainen et al., 2012%%). Dans la littérature (Miffre et al., 20163, Sasano et
Browell, 1989%%°, Schnaiter et al., 20122%), la morphologie globale se référe uniquement a la
forme des particules sans prise en compte de I'état de la surface bien que celui-ci a un role
sur la réponse optique de I'ensemble des particules du volume diffusant. Dans le cadre de
cette thése, au chapitre 3, nous chercherons a évaluer I'effet de la rugosité de surface des
particules désertiques sur leurs propriétés optiques de diffusion (Mehri et al., 2018'28).

(c) De l'intérét de I’étude spectrale

Les grandeurs B, et §, dépendent de la taille, de la forme et de la composition chimique des
particules. Ces grandeurs dépendent également de la longueur d'onde du rayonnement
électromagnétique et il est ainsi d’'usage d’introduire le parameétre de taille, exprimant la
taille en unités de longueurs d’onde :

2mr
X=— (1.10)

A
La dépendance spectrale (de I'observation) du coefficient de rétrodiffusion élastique des
particules peut se caractériser par une relation empirique exprimée sous la forme de
I’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion BAE, (de I'anglais Backsattering Angstom Exponent).
Afin de prendre en compte cette dépendance spectrale on introduit ainsi I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules BAE, . Cette quantité est une indication de la
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taille des particules comme I'ont montré Sasano et Browell (1989). Pour deux longueurs
d’onde (A4, A;), BAE, est définit comme suit :

do
<(G@@rn> N
do. TN
an v~

)~BAEp

< (1.11)

Cette quantité sera utilisée aux chapitres 3 et 4.

35



36



Chapitre 2

Rétrodiffusion en laboratoire de particules d’origine
désertiques : Pi-Polarimetre (UV, VIS)

Ce chapitre 2 est dédié aux expériences réalisées en laboratoire sur la rétrodiffusion optique
d’un ensemble de particules désertiques en suspension dans I'air. L'un des intéréts d’une
telle expérience, réalisée en conditions contrélées, est de pouvoir générer des particules de
taille et de composition chimique définies, présentant des distributions de taille proche de
celles rencontrées dans I'atmosphére pour des particules désertiques apres un transport sur
de longues distances. La sensibilité et la précision du Pi-Polarimetre (UV, VIS) ainsi construit,
permettent, sur la mesure en rétrodiffusion, de discuter des hypothéses inhérentes aux
modeles de simulation numérique de la rétrodiffusion optique. En particulier, un des
obstacles majeurs non résolus par la simulation numérique est la capacité a traiter par ces
modeéles la morphologie complexe de ces particules (Dubovik et al., 2006, Mishchenko et
Travis, 1998%?), ce qui peut conduire a des erreurs importantes lorsque I’on essaye d’évaluer
numériquement les coefficients de la matrice de diffusion des particules.

L'expérience de polarimétrie est réalisée a I'angle exact de rétrodiffusion et a deux
longueurs d'onde simultanément (A = 355 nm, 532 nm) sur des particules désertiques
d’Arizona Test Dust (ATD). L'utilisation de deux longueurs d’onde permet d’étudier la
dépendance spectrale des coefficients de la matrice de diffusion. La prise en compte de la
dépendance spectrale de ces coefficients a I'angle de rétrodiffusion exacte est importante
car, contrairement aux molécules, il n’y a pas de base de données spectroscopique pour les
aérosols. De plus, une information sur la dépendance spectrale s’avére utile pour évaluer les
hypothéses inhérentes aux simulations numériques. Les longueurs d'onde émises ont été
choisies pour augmenter notre sensibilité a la réponse optique des particules étudiées, de
taille I'ordre de quelques centaines de nanometres. Ce choix est également justifié par leur
applicabilité pratique en télédétection lidar. Le choix de I’ATD permet d’étudier un mélange
de particules désertiques inhomogéne de composition chimique proche de celle des
particules désertiques originaire du Sahara.

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a I'état de I'art des expériences en
laboratoire sur la diffusion optique réalisées sur des particules désertiques, en géométrie
proche de I'angle exact de rétrodiffusion. Puis, nous décrirons notre méthodologie pour
mesurer la rétrodiffusion multi-spectrale résolue en polarisation de la lumiére par un
ensemble de particules désertiques en mouvement dans I'air. Notre polarimetre (UV, VIS)
permet d’évaluer le rapport des coefficients de la matrice de diffusion Fy,,/F11, avec une
précision de I'ordre du pourcent. Aprés validation du polarimétre sur des gouttelettes d'eau
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sphériques, nous décrirons la composition chimique et les deux distributions de tailles des
particules d’ATD générées pour étre représentatives des particules désertiques apres
transport sur de longues distances. Enfin, nos résultats expérimentaux permettront de
discuter de I'applicabilité d’'un modele numérique, nommément le T-matrix (Mishchenko,
2009%1, Veselovskii et al., 2010%%%).

Le rapport des coefficients de la matrice de diffusion des particules désertiques en
suspension dans I'air F,;, 4/F11 4 (indice d pour dust en anglais), mesuré pour la premiére fois
a I'angle exact de rétrodiffusion, est égal a 0.456 + 0.002 dans I'UV et a 0.475 + 0.004 dans le
VIS pour la premiere distribution de taille considérée. Pour la seconde distribution de taille,
on trouve Fy; 4/F114 = 0.482 £ 0.009 dans 'UV et F;; 4/F11 4 = 0.533 £ 0.010 dans le VIS.
Ces résultats de laboratoire concordent avec des simulations numériques réalisées a I'aide
du code T-matrix, au moins pour une distribution de taille déterminée et a une longueur
d'onde déterminée. Cela montre la capacité du modéle des sphéroides a reproduire la
réponse optique a I'angle exact de rétrodiffusion d’'un ensemble de particules désertiques.
Cependant, la dépendance spectrale du rapport de dépolarisation mesurée n'a pas pu étre
reproduite avec le modéle des sphéroides quelles que soit les distributions de forme
considérées pour les sphéroides. Ces travaux ont été publiés dans la revue Journal Of
Quantitative Spectroscopy and Radiative Transfer (JQSRT) en 2016 (Miffre et al., 2016%3°).

2.1 Eléments de bibliographie

2.1.1 Del'intérét d’'une mesure de polarimétrie en rétrodiffusion exacte

La réalisation d’une expérience de polarimétrie qui adresse I'exacte rétrodiffusion de la
lumiere (angle de diffusion 8 = 180.0°) pour des particules d’intérét atmosphérique présente
plusieurs bénéfices. D’une part, cette direction est I'une des directions les plus sensibles a la
taille et a la forme des particules (Mishchenko, Travis et Lacis, 20021%¢, Nousiainen, 200913),
ce qui est précisément notre questionnement. La théorie de Lorentz-Mie (Mie, 1908'3?) ne
s‘appliqguant qu’a des particules homogenes et sphériques, il n’existe pas de solution
analytique aux équations de Maxwell pour la diffusion de la lumiére par des particules
inhomogenes et de forme complexe. La forme de ces particules est si difficile a représenter
mathématiquement dans les modeles climatiques que des simulations numériques sont
souvent mises en ceuvre. Nous verrons au chapitre 3 quelques aspects de ces simulations
numériques. Si puissantes soient-elles, ces simulations numériques reposent toutefois sur
des hypotheéses voire des extrapolations polyndmiales (Liu et al., 2003, Veselovskii et al.,
2010%%) qu’il convient de discuter. Dans ce contexte, réaliser une expérience de laboratoire
permettant d’adresser quantitativement la rétrodiffusion optique de ces objets complexes
est essentiel. En dehors de cet aspect fondamental (lié¢ a la solution des équations de
Maxwell), la rétrodiffusion optique est d’'une importance capitale de par ses applications
pratiques, puisqu’il s’agit d’'une des directions privilégiées des observations atmosphériques
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par télédétection passive et active. L’analyse des données en télédétection se fonde en effet
trés souvent sur des paramétres qu’il convient de discuter (Hovenier et Guirado, 201472,
Mishchenko et travis, 19982, Nousiainen, 2009%%%). Nous verrons aux chapitres 3 et 4 que
I'inversion de données lidar passe ainsi par la connaissance trés précise de grandeurs que
nous appellerons parametres d’entrée, qu’il est intéressant de déterminer en laboratoire,
dans la géométrie d’observation lidar, i.e. en rétrodiffusion exacte.

La rétrodiffusion de la lumiere est reconnue comme étant un processus efficace pour obtenir
des informations sur les propriétés optiques de la matiere condensée ou gazeuse, avec de
nombreuses applications dans divers domaines de recherche tels que la biomédecine (Vitkin
et Studinski, 2001%?°, Wang et al., 2012234, la recherche fondamentale (Wiersma et al.
1997%%%) ou la recherche sur I'environnement et le climat (Winker et al., 2010?%°). Dans la
littérature publiée, la rétrodiffusion de la lumiére a été observée et appliquée uniquement
aux milieux denses comme les cristaux de GaAs solides (Wiersma et al. 1997%%¢), les tissus
biologiques solides (Vitkin et Studinski, 20012%°), I'eau liquide et les sphéres PSL dans I'eau
liquide (Kuga et Ishimaru, 19841%), ou pour le sang d'animaux liquides (Wang et al., 2012234).
Cependant, jusqu'a présent, a notre connaissance, pour des particules en suspension dans
I'air ambiant comme I'aérosol atmosphérique, il n'existait, jusqu’a la contribution de I'équipe
en 2013 (David et al., 2013b33) aucune expérience de laboratoire couvrant la direction exacte
de rétrodiffusion.

2.1.2 Etat de I’art sur les mesures en laboratoire des aérosols
atmosphériques

Pour les aérosols atmosphériques, les principaux travaux sur la diffusion optique réalisés en
laboratoire sont ceux de J. Hovenier et O. Mufioz (Munoz 2010%**) qui ont permis d’obtenir
des mesures de polarimétrie sur divers échantillons en suspension dans |'air ambiant,
incluant des cendres volcaniques et des particules désertiques, pour des angles de diffusion
allant de 3 a 177° (Munoz et al., 2004%*3). Mufioz et Hovenier (2011'>°) ont ainsi listé les
expériences de laboratoire de diffusion de la lumiére existantes en mesurant plusieurs
éléments de la matrice de diffusion. Dans la littérature, plusieurs expériences de diffusion de
la lumiere ont ainsi été construites et exploitées a des angles de diffusion élevés (6 > 168 °),
approchant la direction exacte de rétrodiffusion (6 = 180 °). On peut notamment citer les
travaux de Schnaiter et al. qui ont étudié la réponse optique résolue en polarisation de
cristaux de glaces a 'angle de diffusion de 178.2° (Schnaiter et al., 20122%%) ou encore ceux
de Sakai et al. qui ont effectué des mesures de polarimétrie a un angle trés proche de la
direction de rétrodiffusion (179.2°) dans le cas de particules de sel marin (Sakai et al.,
2004%%®). Pour ce qui est des particules désertiques, West et al. ont réalisé des travaux
pionniers sur des particules de taille de I'ordre du micromeétre sur une plage angulaire allant
de 15 & 170° et ce 3 trois longueurs d’ondes (470, 652 et 937 nm) (West et al., 199724?).
Glenn et al. ont effectué des mesures de polarimétrie sur des particules d’ATD en géométrie
de diffusion vers 'avant (i.e., entre 4 et 12°) et vers 'arriére (i.e., de 168 a 176°) et ce pour
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des particules de taille comprise entre 0.6 et 50 um (Glen et Brooks, 2013°°). Des mesures
des coefficients de la matrice de diffusion de sept particules minérales différentes,
représentatives de minéraux présents dans les particules désertiques d’origine terrestre, ont
été réalisées a deux longueurs d’ondes par Volten et al. (2001) sur une plage angulaire
s’étendant de 5 a 173°, ils notent que les éléments de la matrice de diffusion mesurés en
fonction de I'angle de diffusion sont confinés a des domaines plut6t limités. Munoz et al. ont
réalisé des mesures de polarimétrie sur un ensemble de grosses particules (D, > 2 um)
désertiques issues du désert libyen et ont étudié leur matrice de diffusion pour des angles de
diffusion allant de 4 a 174° en prenant en compte les conséquences des diffusions multiples
induites par la taille des particules dans leur formalisme (Munoz et al., 2017%°%). Dans une
direction plus proche de l'angle de rétrodiffusion (178°), on trouve la contribution de
Jarvinen et al. a deux longueurs d’ondes (488 et 552 nm) avec des mesures de polarimétrie
sur un grand nombre d’échantillons (Jarvinen et al., 20167%). De plus, a partir d'une lecture
détaillée des articles correspondants, il semble difficile de savoir si les conditions de
diffusion unique en champ lointain sont remplies.

On peut constater que les éléments de la matrice de diffusion des aérosols sont évalués pour
des plages angulaires excluant la rétrodiffusion exacte de 180.0°. Or, couvrir la direction
exacte de la diffusion vers |'arriere est nécessaire pour mener a bien des calculs de transfert
radiatif pour lesquels la totalité de la fonction de phase doit étre connue. On peut ainsi noter
gue toutes les expériences de polarimétrie citées déterminent les rapports des éléments de
la matrice de diffusion (souvent normalisée a la fonction de phase ie Fy1, a 30 °) plutét que
des éléments de la matrice de diffusion absolue (Laan et al., 20091%), ce qui peut limiter
I'applicabilité directe des éléments de la matrice de diffusion mesurés (Munoz et Hovenier,
2011%%%). Pour couvrir la géométrie de rétrodiffusion exacte, des extrapolations polynomiales
sont généralement utilisées et une matrice dite de diffusion synthétique a été construite
(Hovenier et Guirado, 201472, Laan et al., 20091%). Selon Hovenier et Guirado (Hovenier et
Guirado, 20147?) des expériences de diffusion en laboratoire devraient alors étre réalisées
autour et a I'angle de rétrodiffusion exact pour adresser la pente des éléments de la matrice
de diffusion (cf. Chapitre 1). Ceci passe par la mesure quantitative en premier lieu des
éléments de la matrice de diffusion a l'angle exact de rétrodiffusion. De maniére
intéressante, Curtis et al. ont comparé leurs mesures en diffusion optique pour des
particules désertiques (entre 17 a 172°) a la réponse numérique obtenue en utilisant la
théorie de Lorenz-Mie. Comme attendu, leurs résultats montrent des écarts significatifs
entre les fonctions de phase expérimentales et les fonctions de phase calculées en utilisant
cette théorie. Ces auteurs en tirent la conclusion que les défauts du modéle sont dus a la
forme complexe des particules désertiques (Curtis et al., 2008%7). Ainsi, la bibliographie
actuelle montre non seulement l'intérét d’une mesure en rétrodiffusion exacte, mais aussi le
besoin de mieux adresser la forme des particules dans les modeles numériques. Nous
adressons ce premier aspect dans ce chapitre, laissant le second aspect pour le chapitre 3.
Idéalement, une telle expérience de rétrodiffusion en laboratoire devrait étre conduite a

40



plusieurs longueurs d'onde pour faciliter la comparaison avec les modéles numériques
(Dubovik et al., 2006, Kahnert et al., 200521, Veselovskii et al., 2010%?°, Zubko et al., 20132¢°)
et car la télédétection par laser (LIDAR pour « light detection and ranging ») résolus en
polarisation operent souvent aux deux longueurs d’onde choisies pour notre expérience
(355 et 532nm) (Ansmann et al. 20117, 20128, Freudenthaler et al., 2009°, Veselovskii et al.,
2016%).

2.1.3 Mesure en laboratoire en exacte rétrodiffusion

En 2013, I'équipe a réalisé la premiere expérience de rétrodiffusion exacte pour des
particules en suspension dans l'air en construisant un polarimetre de laboratoire UV
adressant la géométrie de rétrodiffusion exacte (David et al., 2013b33) afin de réaliser une
évaluation précise du rapport Fy,s/F11 s des coefficients de la matrice de diffusion pour des
particules sphériques en suspension dans l'air ambiant, dans la direction d’exacte
rétrodiffusion (6 = 180.0 + 0.2°). J'en rappelle ici le principe. Une mesure dans cette
géométrie particuliere implique deux difficultés majeures, comme souligné par Hovenier
(Hovenier et al.,, 2003"!). La premiere difficulté est d’avoir une résolution angulaire
suffisamment élevée pour éviter de bloquer le rayonnement incident. La seconde difficulté
provient du signal de rétrodiffusion lui-méme puisque le signal de diffusion d’'un ensemble
de particules en suspension dans I'air ambiant et de taille inférieure au micrometre est tres
faible, ce qui demande une détection tres sensible de maniere a différencier la contribution
a la diffusion optique des particules de celles dues a I'air ambiant. Pour de telles particules a
symétrie sphérique, la théorie de Lorentz-Mie est applicable et ceci a permis de valider le
dispositif expérimental. Ce travail a également permis de vérifier, pour la premiere fois a
notre connaissance, la validité de la théorie de Lorenz-Mie en géométrie de rétrodiffusion
pour des particules en suspension dans l'air, un résultat supposé connu et appliqué
fréguemment a I'étude des nuages dans I'atmosphére depuis prés d’un siecle mais qu’il
convenait de vérifier expérimentalement. Toutefois, dans ce travail pionnier, les particules
sondées étaient homogenes et de forme sphérique et leur rétrodiffusion étudiée a une seule
longueur d’onde (A = 355 nm). Le traitement de la rétrodiffusion des particules désertiques
est a priori plus difficile car la rétrodiffusion des particules non sphériques est généralement
plus faible que celle des particules sphériques (Mishchenko, Travis et Lacis 2002%%¢). Dans le
cadre de cette these, et pour la premiére fois a notre connaissance, nous présentons des
mesures du rapport F,; 4/F11 4 des coefficients de la matrice de diffusion a I'angle exact de
rétrodiffusion pour un ensemble de particules désertiques, inhomogenes et non sphériques,
en suspension dans l'air. De plus, la mesure est réalisée simultanément a deux longueurs
d’ondes. Ces travaux ont donné lieu a une publication (Miffre et al., 2016%).
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2.2 Méthodologie : Pi-polarimeétre (UV, VIS) de laboratoire

2.2.1 Pi-polarimeétre de laboratoire

Au cours de cette theése, le montage expérimental développé au cours de la these
précédente (David, 201334) a été étendu a I'étude simultanée des coefficients de la matrice
de diffusion a deux longueurs d’onde. De plus, la précision sur I'évaluation du coefficient
Fyop/F11p @ été accrue, en réduisant les biais et erreurs statistiques affectant cette
évaluation, ceci afin de pouvoir adresser la rétrodiffusion optique de particules non
sphériques, d’intensité plus faible encore. Les particules générées sont en suspension dans
I’air et nous mesurons la distribution de taille en simultanée de la mesure de rétrodiffusion.

La figure 2.1 présente le montage expérimental en vue de dessus : I'axe z est défini par I'axe
optique de propagation du laser tandis que I'axe x représente I'axe optique du détecteur,
perpendiculaire a I'axe z. Le centre du volume diffusant est séparé de la cavité laser d’une
distance d = 5 meétres. La source laser génére des impulsions de durée t =5 ns, inférieure au
temps de vol de 40 ns entre I’émission et la détection et une synchronisation avec la sortie
de la cavité laser est utilisée pour fixer |'origine de la base de temps. Ce Pi-polarimetre
répond aux exigences d'une résolution angulaire élevée assurant la géométrie de
rétrodiffusion et d’une sensibilité suffisante pour détecter les signaux de particules en
suspension dans l'air. En effet, la géométrie de rétrodiffusion est obtenue en insérant un
cube séparateur de polarisation PBC (PBC pour Polarizing Beamsplitter Cube en anglais) sur
I’axe optique reliant la source laser au volume diffusant contenant les particules par une
procédure d'alignement trés précise permettant de positionner le PBC sur I'axe x-optique du
détecteur, dans la direction perpendiculaire exacte a I'axe optique d’émission matérialisé
par les impulsions laser. L'axe x du détecteur perpendiculaire a I'axe optique z est défini avec
une déviation maximale de 1 mm.10 m, correspondant a 0,1 mrad. (David et al., 2013b33).
La rétrodiffusion des particules est distinguée de la lumiére parasite de fond en réalisant des
mesures résolues en temps synchronisées avec l'impulsion laser, adressant ainsi le temps de
vol (At = 2d/c) nécessaire a une impulsion laser pour atteindre le détecteur apres
rétrodiffusion par I'ensemble de particules en suspension dans l'air. Etant donné la
résolution temporelle nécessaire au discernement de la rétrodiffusion par les particules en
suspension (intervalle de temps de la rétrodiffusion des particules proche de t = 5 ns), les
photoélectrons sont échantillonnés avec un oscilloscope numérique (Le Croy HDO4054, 300
MHz, 12 bits) a une fréquence élevée de 2.5 GS/s afin de pouvoir différencier la
rétrodiffusion des particules de celle de I'air ambiant. L'expérience est réalisée dans I'air
ambiant de laboratoire car cela évite |'utilisation de parois susceptibles de provoquer un fort
signal de rétrodiffusion et de modifier la polarisation des impulsions les traversant. L'air
ambiant du laboratoire n'est pas exempt de particules, mais la rétrodiffusion par ces
particules peut ainsi étre considérée comme faisant partie du signal de fond.
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A la sortie de la cavité laser, une lame a retard demi onde HWPe (HWP pour half wave plate
en anglais) et un cube séparateur de polarisation PBCe sont utilisés pour définir précisément
la polarisation de I'onde électromagnétique incidente, correspondant au vecteur de Stokes
[St,inc] = [1,1,0,0]T et appelé dans la suite polarisation p (pour paralléle au plan de
diffusion). L'impulsion laser incidente, apres avoir traversé le PBC utilisé pour construire la
géométrie de rétrodiffusion, traverse une lame a retard de phase (quart d’onde, QWP).
L'intérét de cette lame est le suivant : sa rotation, qui modifie I'angle ¥ entre le plan de
diffusion et l'axe rapide de la lame, permet de moduler la polarisation de I'onde
électromagnétique incidente, de sorte que le signal rétrodiffusé S, par les particules du

volume diffusant est évalué pour plusieurs valeurs de I'angle V.
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Figure 2.1 Montage expérimental tiré de la thése de G. David (David, 20133*) pour mesurer la rétrodiffusion
exacte d'impulsions laser par un ensemble de particules en suspension dans |'air ambiant. L'onde rétrodiffusée,
d’une résolution temporelle de I'ordre de la nanoseconde, est détectée apres rétro-réflexion sur un PBC.

Le détecteur est identique a celui utilisé dans la thése précédente (David, 201334) : il est
composé d'un second PBC (PBCp), d'une lentille collectrice, de deux lentilles supplémentaires,
d'un filtre interférentiel (IF pour interferential filter en anglais) et d'un tube
photomultiplicateur (PMT). L'iris | (diamétre @ = 1mm) est utilisé pour limiter la quantité de
lumiére parasite collectée qui a été évaluée dans la publication de David et al., 2013b33. La
lentille convergente (L) est utilisée pour paralléliser le rayonnement de rétrodiffusion avant
son passage par le PBCp dont I'angle de réception est égal a 2°. La lentille divergente (L) est
utilisée pour focaliser les photons rétrodiffusés sur la photocathode du PMT. Le rdle du PBC
et de I'lF présents dans la voie de détection sont explicités dans le paragraphe consacré a
I’étude des erreurs ci-aprés. Dans le cadre d’une thése précédente (David, 20133%), un
programme numérique, basé sur I'optique géométrique, a été mis au point pour analyser le
produit AQQ X 1 de l'angle solide de détection par I'efficacité de collection en fonction des
parameétres optiques du montage et de la position P(x,y,z) de I'élément diffusant par rapport
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a I'axe z. Pour I'ensemble des paramétres de notre montage expérimental, n atteint 100 %
pour une distance de 4 meétres entre le volume diffusant et le détecteur. Lorsque le point de
diffusion P dévie de I'axe optique de Ax = 4+ 5 mm, un rendement de 100 % est obtenu

pour @ = 1mm dés que d est supérieur a 5 meétres. Ainsi, le polarimétre couvre
exactement la direction de rétrodiffusion avec une précision définie par le champ de vue
détecteur, a savoir O = m + egavece = 3,5 x 103 rad, correspondanta @ =
180.0 + 0.2°.

2.2.2 Evaluation du rapport Fy2,,/F11,

La mesure de rétrodiffusion consiste en deux étapes, le signal de diffusion S est mesuré en
I'absence des particules (S = Sy ), puis en leur présence. Le signal de rétrodiffusion des
particules S, est ainsi obtenu en soustrayant Soa S, de sorte que S, = S — S,

Le signal Sy est d0 a la rétrodiffusion de I'air ambiant et a la réflexion partielle de I'impulsion
laser incidente sur les composants optiques tels que la QWP ou le PBC. Si I'impulsion est
émise a un instant ty, le signal de rétrodiffusion des particules S,(t) n’est non nul que
lorsque t = ty + At, ou At = 2d/c représente le temps de vol de I'impulsion laser de la cavité
laser au détecteur, aprés rétrodiffusion par I'’ensemble de particules incluses dans le volume
diffusant situé a une distance d. Lorsque la durée d'impulsion laser t est prise en compte, la
rétrodiffusion se produit le long de la direction de propagation z sur une longueur L =ct /2
qui définit I'extension spatiale du volume de rétrodiffusion dans la direction z. Dans le cadre
des matrices de Mueller, dans I'approximation de la diffusion simple et de champ lointain, le
vecteur de Stokes [St,] du rayonnement de rétrodiffusion des particules a I'instant (to + At)
se rapporte au vecteur de Stokes [St;](t;) d’une impulsion laser émise a l'instant to comme
suit :

P
[Stpl(to + 80 = 25 [M,] x [St1(t) 2.1)

Ou d représente donc la distance entre le centre du volume diffusant et le détecteur, 1 / d?

désignant |'angle solide de collection (n est I'efficacité de détection optoélectronique) et Pg
est la puissance incidente du laser.

Le signal de rétrodiffusion des particules S, correspond a la premiére composante du vecteur
de Stokes [Stp] puisque le détecteur mesure l'intensité lumineuse, de sorte que Sy est
obtenu par projection du vecteur [St,] sur le vecteur [1, 0, 0, 0]". La matrice [M,] est la
matrice de Mueller qui décrit la modification de |'état de polarisation de I'impulsion laser
lors de sa propagation. L'utilisation du formalisme de la matrice de Mueller permet de
décomposer la matrice [My] en produit des matrices successives de Mueller rencontrées par
I'impulsion laser lors de sa propagation. La matrice Mueller [Mg] de l'optique d’émission,
composée d'une PBC et d'une QWP, est dérivée de (Schurclif 1996219):
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Mel =310 sin@aw)/2  sin?2¥)  cos2¥) || 0 o 2T 0 (2.2)
0 sin(2¥) —cos(2W¥) 0 0 0 0 oT1/2

S

Dans la géométrie de rétrodiffusion, les mémes composantes optiques {PBC + QWP} sont
traversées apreés la rétrodiffusion des particules dans la direction opposée (-k). En
conséquence, la matrice de Mueller [My] de l'optique de réception peut étre dérivée de
I'équation (2.2) en modifiant I'ordre de passage et en changeant I'angle { en son opposé
(nous remplagons T, par R et les imperfections du PBC sont maintenant adressées par son
coefficient R, << 1):

1|Rs R¢ 0 O llo  cos2(2¥) —sin(4¥)/2 sin (2¥)
Ml =310 0 2”0 [lo —sin(aw)/2  sin*@¥)  cos (2W) (2.3)
0 0o o 2RO —sin(@¥)  —cos(2¥) 0

L'utilisation d'un second PBC a I’émission et dans le détecteur permet de minimiser la
diaphonie de polarisation, qui est égale a R, x T, jusqu’a un odg de 10° On peut donc
écrire Ty = R, = 0etT, = R; = 1. Entre [Mg] et [Mg], la propagation de I'impulsion laser
. . . L . N S
incidente dans le milieu environnant est décrite par les matrices Ty, et Ty, ou k = THZ

est le vecteur d'onde incident (Z est le vecteur unitaire dans la direction z). Comme I'a
montré K. Sassen (2005), I'extinction n'est pas sensible a I'état de polarisation de la lumiére.
Ainsi, les matrices de Mueller T, et T, _x associées au milieu environnant l'air ne
modifient pas I'état de polarisation de I'impulsion laser incidente. On a donc :

[Mp] = [M] X [Fp] X [M] (2.4)

La rétrodiffusion des particules est prise en compte a travers la matrice de diffusion de
I'ensemble de particules [F,] introduite au chapitre 1. Dans le cas présent, notre
polarimetre de laboratoire satisfait aux approximations de champ lointain, de diffusion
simple et d’orientation aléatoire des particules. Comme nous sommes dans la géométrie
exacte de rétrodiffusion, on a (cf. chapitre 1) :

Fll,p 0 0 F14‘p Iinc
[F ] — O FZZJp 0 0 Qinc
P 0 0 —Fap 0 Uine (2.5)
Fiap O 0 Fi1p = 2F2p [ Vinc
Ainsi :
nP (2.6)
Sp(¥) = & (ap — bycos(4¥))
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ou les coefficients ap et b, ne dépendent que de Fy; et Fp;

2ap = (Fll,p + FZZ,p) (263)
2bp = (3F22’p - Fll,p) (26b)

Ainsi, la mesure précise de a, et de b, permet d'évaluer le rapport des coefficients f;, , :

F22,p _ ap + bp
Fll,p Bap — bp (273)

En pratique (chapitres 3 et 4), deux cas d’étude sont particulierement importants, celui des
particules sphériques (s) et celui des particules non-sphériques (ns). Dans le cas d’un
ensemble compris uniquement de particules sphériques ou non sphériques, on écrit ainsi :

S;(W) = % (ag — bgcos(4W)) (2.6.c)
Sns(l'p) = % (ans - bnSCOS(4lP)) (2.6.d)

On obtient ainsi le rapport Fy; 11s/F11.ns = F22,4/F11,4 pour des particules désertiques :

Fy2q4  aq+byg

— (2.7.b)
Fi14 3aq — by

Backscattering signal S_ (a.u.)
1.00 — T T — T T T ' T

0.75 | —

0.50 - 4

0.25 - 4

000 L L 1 " 1 L 1 1 " 1 " 1
0 50 100 150 200 250 300 350

y-modulation angle (°)

Figure 2.2 Simulation numérique du signal de rétrodiffusion Sp en fonction de I'angle de modulation de la QWP
pour des particules sphériques (courbe noire) et des particules non sphériques en orientation aléatoire (courbe
rouge). Pour mettre en évidence la faible amplitude de Sp pour les particules non sphériques, Sp a été
normalisé a son maximum pour les particules sphériques.

La figure 2.2 représente la fonction S, (W) pour des particules sphériques (courbe noire) pour

lesquelles F,,, /F,, =1 et pour des particules non sphériques (courbe rouge), pour

2,ns
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/' F,

11,ns

F.

lesquelles on a choisi F, M.

=0.5. Les minima de S, sont égauxa a,—b, =F, -

2,ns
et peuvent donc étre utilisés comme métrique de la déviation de I’'ensemble statistique de
particules a l'isotropie. On note également que plus le rapport des coefficients de la matrice
de diffusion diminue, plus le signal de rétrodiffusion S, est faible, comme on pouvait
I’attendre (Kahnert et al., 2014%). Ainsi, lorsque la non-sphéricité des particules est trés
marquée, les maxima et minima du signal de rétrodiffusion peuvent étre difficiles a

distinguer. Il s’ensuit que, pour pouvoir évaluer avec précision le rapport F,, ,/ F;, , pour un

ensemble de particules désertiques en suspension dans l'air, la génération doit étre
particulierement stable, ceci afin de pouvoir attribuer tout changement d’amplitude a la
modulation associée a la variation de la polarisation incidente.

2.2.3 Précision et sensibilité du Pi-polarimétre (UV, VIS)

Ce paragraphe évalue la précision de la mesure de Fp;,/Fi1, en listant les erreurs
systématiques et statistiques associées a cette mesure de laboratoire. Un soin particulier est
porté a décrire les améliorations apportées au dispositif expérimental dans ce domaine et a
I’'ajout d’une longueur d’onde (Pi-polarimetre UV, VIS).

(a) Erreurs systématiques
i/ Effet d’'une polarisation incidente imparfaitement définie

Le laser incident présente un haut degré de polarisation linéaire, supérieur a 100:1. Puis
I'impulsion passe a travers un PBC améliorant ce degré d’un facteur supérieur a 250:1 (dans
I’'UV et dans le VIS). Par conséquent, le laser émis a une polarisation linéaire avec un degré
supérieur a 25000:1. Par ailleurs, comme les axes de polarisation de I|'émetteur et du
récepteur sont définis par le PBC, ils ne peuvent pas étre désalignés. Néanmoins, nous
pouvons considérer le cas ou la polarisation de I'onde électromagnétique incidente s’écarte
d’un faible angle epsilon par rapport au plan de diffusion, i.e. [Sti] = [1, cos(2¢€), sin(2¢€), 0]", a
la suite du cube rétrodiffusant. En reprenant le calcul des matrices de Mueller, on obtient le
signal de rétrodiffusion suivant :
Sp(¥) = n_P(Z) (ap, — bycos(4¥ — 2¢))

2d (2.8)
Ainsi, méme si le laser émis n’avait pas une polarisation linéaire défini a 25000:1, le signal de
rétrodiffusion ne connaitrait pas de modification a I'exception d’'un décalage de sa période.
Cela est di a la géométrie de rétrodiffusion exacte du polarimétre (assurant une
simplification de la matrice de diffusion) et a l'utilisation d’une lame quart d’onde qui
module toute polarisation linéaire incidente de la méme facon (seul I'axe lent de la lame
qguart d’onde sera décalé).
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ii/ Effet d’une diaphonie en polarisation

Le cube rétro réflecteur possédant ses propres limitations (T,/Ts = 250:1 dans I'UV, 500 :1
dans le VIS), la lumiére rétrodiffusée détectée ne correspond pas exclusivement a la
composante s de l'onde rétrodiffusée. Afin d’éviter cette diaphonie en polarisation, un
second cube polariseur (PBCp) a été ajouté sur I'axe optique du détecteur. La diaphonie de
polarisation, réduite a R, x T, est ainsi de I'ordre de quelques 10 (1 photon polarisé p pour
10° photons polarisés s) (David et al., 2013b33). Il s’en suit que seule la composante s (pour
polarisation perpendiculaire au plan de diffusion) de I'onde électromagnétique rétrodiffusée
est détectée.

iii/ Effet d’une diaphonie spectrale

La figure 2.3 présente le schéma du Pi-polarimetre (UV, VIS) construit. Outre sa géométrie de
rétrodiffusion, son originalité est de permettre I'évaluation simultanée du rapport Fy; ,/F11
a deux longueurs d’onde (UV, VIS). Ceci permet d’analyser la dépendance spectrale de la
rétrodiffusion optique pour un aérosol donné, c’est a dire pour la méme distribution de taille
et la méme distribution de forme. Afin de s’assurer qu’il n’y a pas de diaphonie de longueur
d’onde, des filtres interférentiels (IF) avec des bandes passantes de 1 nm sont utilisés pour
chaque voie de détection (IF de 355 nm pour I'UV et de 532 nm dans le VIS). Le filtre
interférentiel a ainsi un role essentiel d’élimination de la contribution non élastique du signal
de rétrodiffusion et pour assurer qu’il n’y ait pas de diaphonie de longueur d’onde. Comme
montré par Miffre et al. (David et al. 20123!), il permet également de minimiser la
contribution moléculaire au signal de rétrodiffusion détecté, ce qui améliore le rapport
signal sur bruit du signal de rétrodiffusion des particules.

UV-backscattered E
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RETY SO I
AS =t
: ol —
P/ .‘ o

TS e
?

b-+Exhaust

Figure 2.3 Expérience de laboratoire UV-VIS pour traiter le rapport de dépolarisation a un angle de
rétrodiffusion exact. Les erreurs systématiques de la dépendance spectrale du rapport des coefficients de la
matrice de diffusion sont minimisées en mesurant le méme ensemble de particules (taille, forme, composition
chimique) aux deux longueurs d'onde simultanément grace a une procédure d'alignement précise (6 = 180,0
0,2 °, aux deux longueurs d'onde). Les composantes de polarisation (p, s) des rayonnements incidents et
rétrodiffusés sont données.
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iv/ Diffusion multiple

Pour mesurer avec précision la rétrodiffusion a partir de particules sub-micrométriques non
sphériques, un nombre important de particules est requis, ce qui peut conduire a une
diffusion multiple, cette derniére provoquant une variation des coefficients de la matrice de
diffusion. Cependant, nous allons voir au paragraphe suivant que la validation du montage
avec des particules sphériques semble infirmer la possibilité d’'une diffusion multiple (cf.
section 2.2.4). Par ailleurs la profondeur optique d'extinction est réduite dans notre
expérience de rétrodiffusion car les particules ne sont pas fixées dans une chambre mais se
déplacent dans un faisceau de 2,5 mm de large (largeur de la buse). De plus, selon
(Mishchenko et al. 2007*%°), pour que I'hypothése de diffusion unique soit valide, la distance
moyenne entre les particules voisines < d > doit étre suffisamment grande pour que k; <
d > dépasse nettement l'unité (k; est le nombre d'onde du milieu environnant). Une
estimation numérique de <d> est donnée dans (Mishchenko et al., 2004'*’) en utilisant un
générateur aléatoire pour placer aléatoirement 1000 gouttelettes dans un volume de 1 cm3
tel que <d> est égale a 560 mm. Dans notre expérience, la concentration en particules est
plus élevée et atteint 9,7 10*cm™ pour la SD-a (9,0.10* cm™ pour SD-b). Pour 10° cm?3,
considérant que < d > suit une relation inversement linéaire avec la concentration des
particules, une hypothése plutdot pessimiste, nous obtenons k; <d > =66 pour A =
532 nm (91 pour A = 355 nm) . Par conséquent, I'approximation par diffusion unique est
relativement slre dans notre expérience.

(b) Erreurs statistiques

Les erreurs systématiques étant circonscrites, on s’intéresse dans ce paragraphe a la
réduction de |'erreur statistique, ce qui est décisif, en particulier pour des particules non-
sphériques ou lintensité de la rétrodiffusion est plus faible. A cette fin, plusieurs
améliorations ont été apportées au montage expérimental. Pour minimiser les erreurs
statistiques dues aux fluctuations des impulsions laser, un laser stable (source laser pompée
par diode), avec un taux de répétition de 1 kHz a été implémenté comme source de notre
polarimétre. Avec un taux de répétition des impulsions laser de 1 kHz, les données sont
acquises en moins de trois minutes lorsque I'on moyenne les signaux détectés sur un millier
d’impulsions laser afin de minimiser les erreurs statistiques. Ceci permet de réduire la
sensibilité de I'expérience aux fluctuations du nombre de particules générées. De plus, pour
minimiser les fluctuations en nombre de particules, un générateur de particules solides a été
construit et une mesure de la distribution de taille a été effectuée en paralléle a la mesure
de rétrodiffusion, comme détaillé dans la section 3.1 de ce chapitre. En paralléle, les signaux
sont normalisés par la concentration en nombre de particules mesurée.

Afin d'améliorer la précision sur I'évaluation du rapport Fy;,/Fi1,, la plage angulaire
accessible a la lame quart d’onde a été étendue de seulement 12° lors de la thése
précédente a 360°. La rétrodiffusion peut maintenant étre adressée pour un ensemble plus
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complet de polarisations incidentes, allant de la polarisation linéaire (obtenue pour ¢ = 0)
a la polarisation circulaire (y = 45°). Le rapport des coefficients de la matrice de diffusion
est donc maintenant évalué sur 180 points (0-360° avec un pas angulaire de 2°), au lieu de 12
(David et al., 2013b33) (0-12° avec un angle de 1°). Cela permet non seulement de réduire
considérablement les erreurs statistiques mais aussi de vérifier qu’il n’y a pas de variation de
la puissance du laser ou de la concentration des particules au cours des expériences. Dit
autrement, toute variation de I'un ou de 'autre entrainerait une variation des maximas du
signal rétrodiffusé mesuré. Comme le montre la Figure 2.2, ces maximas sont au nombre de
4 pour une rotation compléete de la lame quart d’onde.

2.2.4  Validation du montage expérimental

L'expérience de rétrodiffusion résolue en polarisation réalisée simultanément dans I'UV et
dans le VIS a été validée en considérant un ensemble de gouttelettes d'eau de forme
sphérique. On utilise des particules sphériques comme référence car F,,¢/F115 =1 aux
deux longueurs d'onde, en accord avec la théorie de Mie (Mie, 1908'%?). Les gouttelettes
d'eau sphériques sont générées avec un nébuliseur commercial fournissant une distribution
de taille spécifiée (TSI, modele 3079). Le rayonnement rétrodiffusé des particules sphériques
S.(t) est déterminé en soustrayant Sy de S(t), ou S, est le signal de fond détecté, comme
détaillé dans la section précédente. Sy dépend de Y et A et peut étre enregistré en fonction
du temps avant I'expérience de rétrodiffusion car la diffusion de I'air ambiant est constante
pendant plusieurs heures puisque le laboratoire est conditionné.

La figure 2.4 représente la mesure expérimentale de la variation du signal S;(t) en fonction
de I'angle de modulation de la QWP aux deux longueurs d’ondes considérées (courbe bleue
355 nm, courbe verte 532 nm). Les deux courbes ne sont pas en phase car les axes lents des
deux QWP sont différents. Les deux courbes présentent des minima, égaux a zéro, montrant
I’égalité des coefficients de la matrice de diffusion des gouttelettes d'eau sphériques, en
accord avec la théorie.

Pour étre quantitatifs, nous avons ajusté les courbes UV et VIS et leurs minima et maxima
successifs respectifs en utilisant Eqg. (2.6) pour retrouver les coefficients a et b et donc le
rapport des coefficients de la matrice de diffusion :

F
225 (A = 355nm) = 0.995 + 0.006
Fll,s (293)
FZZ,S _ _
== (A = 532nm) = 1.003 + 0.006 (2.9.b)
11,s

Avec des x? supérieur a 99,9% et des courbes résiduelles ne présentant pas de structure
particuliere. L'égalité F,, ; = Fy; estindiqué par le fait que les deux courbes passent par 0.
Au débit de particules (3 L.min') et au diamétre de la buse (2,5 mm) considérés, cela
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implique que la diffusion multiple est négligeable (Mishchenko et al. 2004'%’). Cette mesure
valide donc notre montage expérimental simultanément dans I'UV et le VIS.

a
S,.(a.u)

0 50 100 150 200 250 300 350
y-modulation angle (°)

Figure 2.4 Signal de rétrodiffusion UV-VIS de particule intégrée dans le temps S (u.a) en fonction de I'angle de
modulation pour les gouttelettes d'eau sphériques aux longueurs d'onde UV (bleue) et VIS (verte). Les barres
d'erreur sont calculées en faisant la moyenne de S sur les 1000 impulsions laser. Les courbes UV et VIS se
rapportent aux mémes particules et sont ajustées avec Eq. (2.6) pour évaluer le rapport des coefficients de la
matrice de diffusion. (b) Tracé de la courbe résiduelle associé a la mesure.

2.3 Résultats expérimentaux avec le Pi-polarimeétre (UV, VIS)

2.3.1 Composition chimique et distribution de taille des particules
désertiques générées

(a) Composition chimique

Les particules désertiques sont constituées d'un mélange hétérogéne de divers composants
chimiques auxquels la silice, I'aluminium et les oxydes de fer contribuent principalement et
dont les proportions relatives dépendent de la région source. Dans le cadre de notre étude,
nous avons choisi comme proxy |’Arizona Test Dust (ATD) qui est couramment utilisé dans la
littérature comme proxy (Dupart et al., 2012°°, Glen et Brooks, 2013°°, Keskinen et al.,
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2014%3) car ces particules présentent une inhomogénéité et une complexité dans leurs
morphologies conforment a ce qu’on peut attendre d’'un échantillon de particules
désertiques apres un long transport. Le tableau 2-1 présente les fractions massique des
différents composants de I’ATD fournis par le fabriquant (Powder Tech inc.) et qui ont été
vérifiées dans une étude précédent les travaux de cette thése (Dupart et al., 2012°9).

Constituent Si0, ALOs Fe,05 Ca0 K0 Na,O MgO TiO,
Weight % (Powder Tech.) 68.0-76.0 10.0-15.0 2.0-5.0 2.0-40 1.0-2.0 0.5-1.0
Weight % [4] 77.20 813 2.00 2.38 241 140 0.66 033

Tableau 2-1 Composition chimique (en pourcentage massique) d'Arizona Test Dust (ATD) ultrafine tel que
fourni par le fabricant (Powder Tech Inc.) et tel que mesuré expérimentalement (Dupart et al., 20129).

La connaissance de la composition chimique de I’ATD permet notamment de discuter de
I'indice de réfraction des particules a I'étude, ce qui est nécessaire puisque l'indice de
réfraction est un parameétre d’entrée des simulations numériques. Notre étude étant
réalisée a deux longueurs d’onde, la dépendance spectrale de l'indice de réfraction des
particules doit étre prise en compte. Comme la Silice (SiO;) est le composant principal de
I’ATD, on pourrait approximer son indice par I'indice de réfraction du quartz qui vaut 1.56 a
355 nm et 1.54 a 532 nm (Ghosh, 1999°%). Néanmoins, pour essayer de s’approcher le plus
possible de I'indice réel de I’ATD, en prenant en compte son inhomogénéité, nous pouvons
utiliser les fractions massique présentées Tableau 2-1 afin de calculer I'indice effectif de
I’ATD. Si I'on considére que les particules désertiques sont principalement composées de
silice avec une inclusion principale d’alumine (85 % SiO; 15 % Al,Os en fraction massique), on
peut appliquer le modeéle effectif de Maxwell Garnett pour obtenir la partie réelle de I'indice
de réfraction effectif selon (Kahnert 2015%) :

2 2
,m7.2(1 —f) + m5(1 + 2f)

2.10
M m?{(2 4+ f) + m5(1 1) (2.10)

Mg =

Ou m; est la partie réelle de I'indice de réfraction de la silice et m, la partie réelle de I'indice
de réfraction de I'alumine et f la fraction volumique de I'alumine.

Sachant que les masses volumiques de la silice et de I'alumine sont respectivement de 2.2
g.cm3 et 3.987 g.cm3, on trouve une fraction volumique de 8.9 % pour I'alumine. La
littérature indique un indice de I’Alumine de 1.73 dans I'UV et de 1.72 dans le VIS (Querry,
1985%83), On a ainsi un indice réel de 1.57 dans 'UV et de 1.55 dans le VIS. Afin de vérifier la
validité de ce modeéle, nous avons également appliqué la formule de Bruggeman (Markel,
2016'%3) qui permet de calculer l'indice de réfraction effectif pour N inclusions. Nous
I'appliquons pour une particule composée principalement de silice avec des inclusions
d’hématite (masse volumique 5.242 g.cm?, indice de 2.20 a 355 nm et de 2.88 a 532 nm
(Querry, 1985%83)) et d’alumine. Méme en surestimant la fraction massique d’hématite (80 %
SiOy, 15 % AlLO3, 5 % Fe,03 en fraction massique ce qui correspond a 89 % SiO;, 8.9 % Al,Os et
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2,1 % Fe,0s en fraction volumique), on trouve un indice réel de 1.58 dans I'UV et dans le VIS.
Etant donné l'indice extréme de I'hématite et sa tres faible variabilité méme lorsque sa
fraction massique est surestimée, nous retenons pour valeurs d’indice réel de réfraction de
I’ATD de 1.57 (resp. 1.55) dans I'UV (resp. VIS).

La partie imaginaire de l'indice de réfraction de I'ATD et sa dépendance spectrale sont
cependant actuellement peu connues. En I'absence de mesures complémentaires, nous
avons utilisé les tables fournies par Sokolik et al. (1993) comme littérature de référence. Ces
auteurs ont trouvé que la partie imaginaire de l'indice de réfraction complexe des particules
désertiques est plus élevée dans la gamme spectrale UV. Pour étre représentatif de I’ATD,
nous avons choisi des valeurs intermédiaires parmi la collection de leurs échantillons de
particules désertiques, c'est-a-dire 102 a 355 nm et 5 x 103 a 532 nm. Ainsi, on retient
comme valeurs d’indice de réfraction dans I'UV et dans le VIS pour 'ATD :

myy = 1.57 + 1072 (2.11.a)
my;s = 1.55+ 5% 10731 (2.11.b)

(b) Distribution de taille

Un générateur de particules désertiques idéal devrait produire des répliques exactes des
particules atmosphériques apres leur transport jusqu’a Lyon. Hors comme nous I'avons noté
précédemment les particules désertiques présentes dans |'atmosphéere présentent une
grande variabilité de formes, de taille et de composition chimique suivant leurs régions
d’origine et leurs parcours dans I'atmosphére. Dans la littérature, la plupart des générateurs
commerciaux utilisés présentent des problemes pour produire des particules seches et de
tailles représentatives d’un long transport dans I'atmospheére. Pour produire des particules
désertiques représentatives des aérosols atmosphériques présents dans la troposphere libre,
la fraction submicroniques (particules de diameétre inférieur a 1 pum) des particules
désertiques est favorisée (cf figure 1.5). Pour reproduire partiellement les conditions
atmosphériques, notre générateur a été construit par I'’équipe pour générer des particules
solides en suspension dans lair. Afin d’éviter I'absorption d’eau par les particules
(I"'hygroscopie peut modifier les propriétés optiques des particules a I'étude et donc la
matrice de diffusion de I'ensemble), le flux d’air généré est propre et séché par une colonne.
La figure 2.5 présente un schéma de notre génération de particules. On peut voir que le
débit du flux d’air séché est maintenu constant a l'aide d’un débitmétre réglable nous
permettant par ailleurs de faire varier la quantité de particules désertiques soulevées a
I'intérieur d’un flacon ou elles sont maintenues en agitation par un agitateur mécanique.
Une fois que les particules désertiques ont été soulevées, le flux d’air est injecté dans un
flacon vide de 2 L qui éliminent par sédimentation les particules de diametre supérieur a 1
um immédiatement suivi d’un cyclone qui va couper toutes les particules de diameétre
supérieur a 800 nm. L’échantillon de particules en suspension dans I’air passe alors par une
buse de 2.5 mm de diametre et sa distribution de taille est mesurée avant son évacuation a
I'aide d’un spectromeétre de mobilité électrique (SMPS).
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Figure 2.5 Principe de notre générateur d'aérosol solide. Les conditions atmosphériques (particules soufflé par
le vent) sont partiellement reproduites en soufflant les échantillons de poussiére (particules ATD) avec de I'air
nettoyé et séché. Le débit de particules est maintenu constant avec un débitmétre régulé tandis que les
particules ayant des tailles supérieures a 800 nm sont éliminées par la bouteille de 2L et le cyclone de coupure
de 800 nm avant qu'elles ne traversent le volume d'échantillon a partir d'une buse de 2,5 mm. La taille des
particules générées est mesurée avec le SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer), dont l'entrée est située
immédiatement aprées le volume d'échantillon.

Pour mesurer la taille des particules ATD générées, un instrument avec une plage de taille
atteignable inférieure au micron est nécessaire. Nous avons préféré mesurer la taille des
particules générées avec un spectroméetre de mobilité électrique car de nombreux
spectrometres se basent sur la théorie de Mie pour déduire les volumes équivalents, ce qui
peut induire des biais dans le cas d’'une étude sur des particules présentant des formes qui
sont globalement éloignées de la symétrie sphérique (Curtis et al., 2008%7). Un SMPS est
principalement composé d'une source de rayons X destinée a charger les particules, d’un
classificateur électrostatique pour sélectionner les particules en fonction de leur mobilité
électrique, puis d’'un compteur de particules ultrafine pour mesurer la concentration en
nombre des particules de tailles comprises entre 10 et 800 nm (diamétre de coupure de
notre cyclone). L'entrée du SMPS est située immédiatement aprés le volume d'échantillon.
De cette maniere, les distributions de tailles de particules (SD, de I'anglais particles size
distribution) sont mesurées en temps réel, c'est-a-dire lorsque la rétrodiffusion se produit.
Avec la configuration montrée sur la figure 2.5, deux SD ont été générés, étiquetés comme
(a) et (b), qui sont montrés sur la figure 2.6. Les deux SD peuvent étre ajustés a des log-
normal, dont les caractéristiques (diamétre moyen, écart type) sont données figure 2.6 sous
les tracés des distributions de taille.
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Figure 2.6 Distributions de tailles de particules (SD) des particules ATD générées pour des débits différents,
mesurées en temps réel avec un SMPS situé immédiatement aprés le volume d'échantillon. Les deux SD sont
dotées d'une double distribution de taille log-normale, dont les paramétres sont donnés dans le Tableau.
L'encart est une image TEM des particules désertiques générées, observées avec un microscope JEOL.

2.3.2  Rétrodiffusion dans I’'UV-VIS d’'un ensemble de particules d’ATD

La figure 2.7 représente les variations mesurées du signal de rétrodiffusion S4 en fonction
de I'angle de modulation Y dans I'UV et le VIS pour la SD-a. Comme pour les gouttelettes
d'eau sphériques, la quantité tracée est l'intégrale dans le temps de Sy pour tenir compte de
la rétrodiffusion sur toute la durée d'impulsion laser 1. Contrairement aux particules
sphériques, les minima des signaux de rétrodiffusion ne sont pas nuls, que ce soit dans UV
ou le VIS, en raison de la non-sphéricité des particules désertiques (ici notre proxy, I’ATD). La
figure 2.8 est I'analogue de la figure 2.7 pour la SD-b.
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Figure 2.7 Signaux de rétrodiffusion UV-VIS Sy (en u.a) en fonction de I'angle de modulation pour les particules
ATD non sphériques. Les signaux vert et bleu foncés (respectivement VIS et UV) correspondent a la SD-a (cf
Figure 2.6). Les deux courbes, acquises simultanément, concernent les mémes particules et sont ajustées avec
Eq. (2.6) afin d’évaluer le rapport des coefficients de la matrice de diffusion des particules en appliquant Eq.
(2.7). En dessous, diagramme de résidus des ajustements qui ne présentent pas de structure systématique.

Les points expérimentaux sont ajustés avec lI'eq. (2.6), comme dans le cas des particules
sphériques afin d’évaluer le rapport des coefficients de la matrice de diffusion a I'angle de
rétrodiffusion exacte en appliquant Eq. (2.7) pour les deux longueurs d'onde et pour les deux
SD. Nous pouvons également noter que les tracés des résidus ne présentent aucune
structure particuliere. De plus, lors des deux acquisitions, les variations observées de Sy sont
représentatives d'une distribution de taille et d'une distribution de forme déterminées. En
effet, si la taille (respectivement la forme) des particules sondées avait varié pendant
I'acquisition (0-360 °), Sy présenterait alors des maxima variables (respectivement des
minima). En effet, I’état de polarisation lors de la rétrodiffusion de I'impulsion laser au
niveau du volume diffusant, comme le souligne le formalisme de la matrice de diffusion, est
lié a ces changements microphysiques. Le tableau 2.2 présente nos résultats expérimentaux
aux deux longueurs d’ondes et pour les deux distributions de taille considérées.
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Figure 2.8 Signaux de rétrodiffusion UV-VIS S4 (en u.a) en fonction de I'angle de modulation pour les particules
ATD non sphériques. Les signaux vert et bleu foncés (respectivement VIS et UV) correspondent a la SD-b (cf
Figure 2.6). Les deux courbes, acquises simultanément, concernent les mémes particules et sont ajustées avec
Eqg. (2.6) afin d’évaluer le rapport des coefficients de la matrice de diffusion des particules en appliquant Eq.
(2.7). En dessous, diagramme de résidus des ajustements qui ne présentent pas de structure systématique.

SD A =355nm A=532nm
a 0.456 + 0.002 0.475 £ 0.004
b 0.482 +0.009 0.533 +£0.010

Tableau 2- 2 Rapport Faz,ns/F11,ns pour les deux distributions de taille considérées dans I’'UV et dans le VIS.

2.4 Discussion sur l’applicabilité du modele des sphéroides

Etant donné que le Pi-polarimetre (UV, VIS) satisfait a I'approximation de diffusion unique,
nos résultats peuvent étre comparés aux résultats de simulation numérique. Les coefficients
de la matrice de diffusion des particules désertiques sont difficiles a simuler numériquement
en raison de la forme trés irréguliere de ces particules. Dans cette section, nous discutons
ainsi de l'applicabilité du modele des sphéroides pour simuler numériqguement les
coefficients de la matrice de diffusion de ’ATD a I’angle exact de rétrodiffusion.

57



La méthode T-matrix est décrite extensivement dans la littérature (Mishchenko et al.,
1995, 1997141 199842 20004, 200246, 2009'°!), avec une base de données
fréquemment mise a jour (Mishchenko et al., 2014'*2). En quelques mots, le code T-matrix
(Kahnert et al., 20152, Mishchenko et al., 1998'%?, 2009%!, Nousiainen, 2009%), basé sur le
modele des sphéroides, est une solution analytique exacte des équations de Maxwell
permettant de faire la moyenne sur les orientations des particules. L'idée sous-jacente est
de modéliser la réponse optique de I'ensemble statistique par un ensemble de sphéroides
de rapport d’aspect variable et de taille variable. Il a été appliqué de nombreuses fois
avec succés pour inverser des données de télédétection passives sur des particules
désertiques (Dubovik et al., 2006%). La validation du modeéle sphéroidal a toutefois été
limitée a des angles de diffusion accessibles aux expériences de laboratoire (de 3° a 177 °),
différent de la direction exacte de rétrodiffusion. Dans cette section, nous comparons nos
mesures de polarimétrie a |'angle exact de rétrodiffusion avec les résultats obtenus a partir
de la simulation numérique T-matrix.

Avec cette méthode numérique, nous pouvons simuler un volume diffusant comprenant des
particules désertiques. Pour cela nous assignons a des particules, ayant des indices de
réfraction équivalent a I’ATD et orientées de maniere aléatoire, des distributions de taille
équivalentes a celles mesurées expérimentalement. La forme des particules est quant a elle
simplifiée a des sphéroides, la forme la plus simple pour des particules non sphériques, avec
symétrie axiale et une géométrie décrite par le rapport d'aspect € = b /a, ou a et b sont les
longueurs d'axe majeur (mineur) et mineur (majeur) pour les sphéroides oblates (prolate)
respectivement. Trois parametres d'entrée sont donc requis pour simuler a I'aide du code T-
matrix : La SD caractérisé par le parametre de taille x = 2mr/A , la distribution du rapport
d'aspect (de forme) et I'indice de réfraction complexe des particules m.
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Figure 2.9 Simulation du rapport des coefficients de la matrice de diffusion f,, 4 = Fy,4/F114 en fonction du
diamétre des particules D (x= D/A) pour différents sphéroides oblates, avec des rapports d'aspect entre = 1,2
et €= 2,6, pour m=1,57 10-2i (A= 355 nm, panneau de gauche) et m=1,555 5.10-3i (A= 532 nm, panneau de
droite).
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Dans notre simulation, les parameétres de taille x atteignent au plus 20 (1,1 pum dans 'UV)
afin de correspondre aux distributions de taille mesurées expérimentalement. En utilisant le
code T-matrix, nous montrons sur la figure 2.9 les variations du rapport des coefficients de la
matrice de diffusion f;,4 = Fy,4/F114 en fonction du diamétre des particules pour un
ensemble de sphéroides oblates avec un rapport d'aspect €, pour l'indice de réfraction de
I’ATD dans I'UV (a gauche) et dans le VIS (a droite). En intégrant fi,ns sur la distribution de
taille considérée, on obtient un bon accord entre la simulation numérique et I'expérience de
rétrodiffusion pour la SD-a dans 'UV ou f;,4 = 0.46 est obtenu pour un rapport d'aspect
€ = 1,6 . Pour la SD-b a la longueur d'onde VIS, on trouve un bon accord pour € = 2,2
pour lequel f;5 4 = 0.53 (cf. Tableau 2.2). Un rapport d'aspect de 1,6 est compatible avec la
littérature (Kandler et al., 2011%’) comme étant le rapport d'aspect moyen des particules
désertiques observées par microscopie électronique. Cependant, comme le souligne Kahnert
(2014), il convient d'étre prudent lorsqu'on utilise des rapports d'aspect dérivés de particules
isolées car les sphéroides individuels ne partagent pas les propriétés de diffusion des
particules non sphériques avec un rayon volumique équivalent. Aussi, aucun des ratios ci-
dessus ne correspond aux résultats expérimentaux aux longueurs d'onde UV et VIS
simultanément, pour laSD-adansleVISa € = 1,6 onobtientf,,4 = 0.61 et pour la SD-b
dans'lUVae = 2,2 onobtientf,,4 = 0.61. Nous avons ensuite considéré une distribution
de forme sphéroidale suivant une loi de puissance (Merikallio et al., 2011'%°), soit f(e) = €",
ol n est un entier. Nous avons étudié trois cas successifs : n = 0 (distribution de forme
équiprobable), n = 3, puis n = 10, ce dernier favorisant les rapports d'aspect extrémes au
détriment des sphéroides presque sphériques. Le rapport des coefficients de la matrice de
diffusion numérisée lors de nos simulations T-matrix sont donnés dans le tableau 2-3 en
comparaison aux résultats expérimentaux :

A=355nm A=532nm

SD Expérience T-matrix Expérience T-matrix

a 0.456 £0.002 0.58 (n=0) 0.475+0.004 0.65 (n=0)
0.48 (n=3) 0.57 (n=3)
0.47 (n=10) 0.57 (n=10)

b 0.482£0.009 0.62 (n=0) 0.533+0.010 0.58 (n=0)
0.63 (n=3) 0.54 (n=3)
0.65 (n=10) 0.53 (n=10)

Tableau 2- 3 Simulation numérique T-matrix du rapport des coefficients de la matrice de diffusion a I'angle
exact de rétrodiffusion pour les deux SD expérimentales (a, b) et aux deux longueurs d'onde (UV, VIS)
lorsqu'une distribution de forme des sphéroides est considérée (f(e)= €", avec n= 0,3 ou 10). Le meilleur accord
entre les résultats obtenus a I'aide du code t-matrix et les résultats expérimentaux est mis en évidence en gras.
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Le modele sphéroidal est capable de reproduire nos résultats expérimentaux de
rétrodiffusion quelle que soit la longueur d'onde considérée. Un bon accord est trouvé dans
I’"UV pour la SD-a et dans le VIS pour la SD-b. L'hypothése d'une distribution de forme
équiprobable semble amoindrir la capacité du modele sphéroidal a rendre compte de la
réponse optique résolue en polarisation des particules désertiques. Néanmoins, méme en
tenant compte de la dépendance spectrale de l'indice de réfraction, la dépendance spectrale
des coefficients de la matrice de diffusion (du rapport de dépolarisation) n'a pas pu étre
reproduite simultanément dans I'UV et le VIS. Cette conclusion est en accord avec d’autres
études réalisées sur des particules désertiques a des angles différents (Dubovik et al., 2006,
Zubko et al., 2013%%0) et I'étends ainsi, par une démarche expérimentale, a la direction
importante de rétrodiffusion.

2.5 Implications atmosphériques

Des études suggerent que le rapport de dépolarisation 6, définit chapitre 1 pour le cas de la
rétrodiffusion et pour le cas de la diffusion a un angle quelconque, pourrait étre utilisé pour
déterminer la nature des aérosols présent dans les couches atmosphériques a partir de
mesures de lidar résolu en polarisation (Gross et al., 2013, Jarvinen et al., 20167%, Liu et al.,
2008%7).  On peut évaluer directement le rapport de dépolarisation des particules
désertiques a partir du signal selon :

1—Fy4/F114
1+ Fy4/F11,4 (2.12)

8q4(6 =m) =

On peut noter qu’en dehors de la géométrie exacte de rétrodiffusion le rapport de
dépolarisation dépend également de F;,, comme montré expérimentalement par Jarvinen
et al. (Jarvinen et al., 201678) dans le cas de particules désertiques a un angle de diffusion de
178°. En dehors de la rétrodiffusion exacte, le rapport de dépolarisation linéaire de
particules désertiques s’exprime comme suit :

1—"F4/F114
1+ 2F54/F11,0 + Fa24/F114

8§40 # ) = (2.13)

avec un signe positif (négatif) correspondant a un laser incident de polarisation horizontale
(verticale) par rapport au plan de diffusion. L'importance d’adresser la rétrodiffusion exacte
apparait tres clairement de la comparaison des deux expressions de 84 hors et a 180.0°.
Méme pour des angles trés proches de 180.0°, les propriétés optiques (ie Fq; 4, F124 €t Fy3 4)
peuvent varier fortement ce qui signifie que 8, peut lui aussi varier fortement. Le rapport de
dépolarisation linéaire peut donc lui aussi varier fortement pour des angles proches de 180°.
Si nous reprenons les simulations numériques préalables exposées figure 2.2, on constate
que pour des particules sphériques (pour lesquelles F,; s/F1; s = 1) on a 8; = 0 et pour des
particules non sphériques (pour lesquelles nous avons choisi Fy; s/F11,s = 0.5) on a 6,5 =
33 % . Ainsi lorsque nous retrouvons expérimentalement F,,/F1;s =1 dans le cas de
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goutelletes d’eau, c’est bien un rapport de dépolarisation nul que nous avons évalué. Le
tableau 2-4 présente les évaluations expérimentales du rapport de dépolarisation effectuées
au cours de cette thése pour les deux distributions de taille considérées. Les valeurs de &,
typiques mesurées par lidar pour les particules désertiques atmosphériques au cours des
campagnes de terrain sont généralement autour de 30 %, indépendamment de la région
source (Freudenthaler et al., 2009°7, Muller et al., 2013%%), A titre d’exemple, au cours de la
campagne SAMUM, les valeurs §,; des particules désertiques sahariennes variaient entre 27
% et 35 % (Freudenthaler et al., 2009°7). Nos résultats de laboratoire pour des particules
désertiques d’ATD soutiennent cette observation.

SD A=355nm A=532nm

a F224/F114 0.456 + 0.002 0.475 £ 0.004
04 (%) 37515 35.5+1.5

b Fu24/F114 0.482 +0.009 0.533+0.010
84 (%) 35+15 30.5+1.5

Tableau 2- 4 Résultats expérimentaux pour les deux distributions de taille considérées dans I'UV et dans le VIS
avec les rapports de dépolarisation correspondants.

2.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une expérience de laboratoire mise au point pour
mesurer la rétrodiffusion (6 = 180.0 + 0.2 °) résolue en polarisation de particules non
sphériques simultanément dans I'UV et le VIS. En utilisant ce polarimétre, nous avons
développé une méthodologie pour évaluer précisément les coefficients de la matrice de
diffusion des particules a partir du signal de rétrodiffusion de I'impulsion laser en modulant
la polarisation incidente sur un ensemble complet d'angles de modulation. Nous avons
validé notre méthodologie expérimentale sur des gouttelettes d’eau sphériques avec une
trés bonne précision (< 1 %). Nous avons ensuite généré deux distributions de taille (SD a et
b) de particules d’origines désertique nous permettant d’évaluer avec précision (< 2 %) le
rapport des coefficients de la matrice de rétrodiffusion de [I'ATD

f04 = 0.456 + 0.002 dans I'UV et f,4 =0.475 £+ 0.004 dans le VIS pour la SD-a et
f04 =0.482 £+ 0.009 dans I'UV et f;,4 = 0.533 + 0.010 dans le VIS pour la SD-b. De
plus, ces évaluations précises du rapport des coefficients de la matrice de rétrodiffusion des

+
T

H I+

particules désertiques a permis de discuter de "applicabilité du modele mathématique des
sphéroides, décrit par le code T-matrix, pour décrire la rétrodiffusion optique de ces
particules dans la géométrie d’exacte rétrodiffusion. Nous avons conclu que le modele
sphéroidal est en meilleur accord avec nos résultats expérimentaux pour des distributions de
forme mettant en exergue les particules les plus éloignées de la symétrie sphérique (loi de
puissance en n = 3 ou n = 10). Nous n'avons cependant pas pu reproduire la dépendance
spectrale des coefficients de la matrice de diffusion pour une distribution de taille donnée
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avec le modéle mathématiques des sphéroides, et d'autres auteurs sont arrivés a la méme
conclusion pour d'autres angles de diffusion (Dubovik et al., 2006%, Zubko et al., 20132¢).
Par conséquent, notre contribution montre que cette affirmation s'applique également dans
la direction exacte de rétrodiffusion, au moins pour les distributions de taille considérées ici.
Ces résultats de laboratoire peuvent également étre utilisés pour inverser les données
atmosphériques provenant des outils de télédétection tels que les lidars résolus en
polarisation lors d’épisodes comprenant des particules désertiques. Ces résultats
expérimentaux représentent une premiere mondiale et ont été publiés dans la revue JQSRT
(Miffre et al., 2016*%).

Au prochain chapitre nous caractériserons des particules désertiques aprés un long transport
dans I'atmospheére. Pour cela, nous utiliserons plusieurs modeles de forme afin de simuler
les parameétres permettant de partitionner optiquement un mélange externe de particules
observé a l'aide d’un LIDAR construit par notre équipe. Nous pourrons ainsi comparer
directement ces différents modeéles de forme, simulé a I'aide de I"approximation en dipdle
discret (ADDA, cf. chapitre 3) et du modele des sphéroides, en les appliquant a des études de
cas in situ.
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Chapitre 3

Rétrodiffusion lidar (UV, VIS) résolu en polarisation
dans la troposphere libre de Lyon : application a
I'évaluation de la concentration en masse

Le chapitre 2 a permis d’adresser une partie de la complexité des particules désertiques, en
évaluant quantitativement en laboratoire leur matrice de rétrodiffusion. Dans I'atmosphére,
les particules désertiques sont souvent mélangées avec d'autres types de particules. En effet,
pendant le transport par advection depuis leur lieu d’émission, différents mélanges de
particules peuvent se former en fonction de leurs sources et des conditions extérieures. A
titre d'exemple, les particules désertiques peuvent se mélanger avec des particules de
sulfate sphériques, conduisant a des mélanges externes de particules a deux composantes
(David et al., 2013a%?). Des mélanges plus complexes peuvent également se former et étre
observés lorsque les particules de sel marin se mélangent aux particules désertiques et aux
espéces hydrosolubles présentes dans I'atmosphére (Zhang, 20082°¢). Une meilleure
compréhension de la distribution spatio-temporelle des particules désertiques dans ces
mélanges de particules est essentielle pour fournir des prévisions précises de l'impact
atmosphériques des particules désertiques. La dissociation de la contribution des particules
désertiques dans les mélanges de particules atmosphériques est cependant difficile. Cette
situation est particulierement complexe loin des sources d’émission aprés plusieurs
centaines voire quelques milliers de kilométres de transport ou la distribution spatio-
temporelle de ces particules doit étre révélée.

Dans ce contexte, un lidar ou radar optique est d’un apport majeur car il révéle la
distribution spatio-temporelle des aérosols présents dans I'atmospheére, comme introduit au
chapitre 1. Toutefois, isoler la contribution des particules d’origine désertique de ce
mélange est un probléeme complexe. Résoudre ce probléme inverse passe par la
connaissance d’un certain nombre de parametres d’inversion et le développement
d’algorithmes de partitionnement optigue. Comme détaillé dans la littérature
correspondante (David et al., 2013a%?, Tesche et al., 2009%%¢), ces paramétres d'entrée sont
le rapport de dépolarisation des particules non sphériques, leurs exposants d’Angstrom de
rétrodiffusion (BAE) et leurs ratios lidar. Il s’agit d’un probléme inverse, mal-posé, en ce sens
que le nombre de parametres d’entrée connus est inférieur au nombre de paramétres
nécessaires pour dissocier la contribution des particules désertiques (cf. Figure 3.1). Il s’en
suit que les incertitudes liées a cette inversion lidar doivent étre clairement établies.

L'enjeu est majeur : a titre d’exemple, l'inversion lidar peut permettre d’évaluer les
concentrations en masse de particules, résolues en temps et en altitude, comme ce fut le cas
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lors de I’éruption du volcan islandais en 2010 (Miffre et al., 2012a%®). S’agissant des
particules désertiques, leur impact sur le bilan radiatif terrestre est tout a fait essentiel : En
diffusant, absorbant et émettant les rayonnements électromagnétiques, les particules
désertiques contribuent directement a I'équilibre radiatif terrestre (Balkansky et al., 2007°,
Boucher et al., 2013%). En agissant comme un noyau de congélation, il contribue a la
formation de nuages de glace et au cycle global de l'eau. Les particules minérales
contribuent aussi au cycle global du carbone en fertilisant les écosystémes pauvres en
éléments nutritifs tels que les surfaces océaniques éloignées ou la forét amazonienne
(Bristow et Hudson, 2010%°). Les particules désertiques peuvent également induire des
réactions chimiques contribuant ainsi a la complexité chimique de I'atmosphére terrestre.
Notamment, comme nous le verrons au chapitre suivant, la surface de ces particules
désertiques peut étre le siege de réactions chimiques qui peuvent conduire a la formation de
nouvelles particules (Dupart et al., 2012°9).

Ce chapitre propose de s'intéresser aux incertitudes affectant I'évaluation de Ia
concentration en masse des particules d’origine désertique issue de I'inversion de données
lidar. Afin de prendre en compte la forme non-sphérique des particules de maniere précise,
le lidar est résolu en polarisation et basé sur le Pi-polarimétre introduit au chapitre 2. Les
parameétres d’entrée de I'inversion lidar sont évalués en appliquant le modéle mathématique
du T-matrix ou modeéle sphéroide qui a prouvé son efficacité au chapitre 2. Toutefois, afin de
prendre en compte la morphologie complexe des particules désertiques, nous traitons ici
des formes plus réalistes, dérivées de mesures effectuées sur des particules désertiques,
pour mieux prendre en compte les formes trés irréguliéres et la minéralogie complexe de ces
particules. Plus précisément, nous considérons ici trois modeéles de forme différents :

e Particules sphéroidales : dérivées de la résolution analytique des équations de
Maxwell fournie par le code T-matrix (Mishchenko et Travis, 1998!?). Ce modéle de
forme a déja fait ses preuves au cours d’études précédentes (David et al., 2013a%,
Miffre et al., 2016139),

e Stéréo-particules lisses : dérivées de (Lindqvist et al., 2014%°) 3 partir de quatre
particules désertiques différentes nommeées CAL, DOL, AGG, SIL dont les formes ont
été modélisées par photogrammeétrie lors de la campagne de terrain SAMUM.

e Stéréo-particules rugueuses : tels que développés par Kemppinen et al. (2015%?), qui
ont introduit des versions rugueuses des quatre particules CAL, DOL, AGG, SIL en
utilisant un algorithme de Monte Carlo. La rugosité de surface peut en effet affecter
significativement la diffusion de la lumiére, méme lorsque la particule est déja
éloignée de la symétrie sphérique.

Nous étudions donc la dépendance des profils verticaux obtenus par I'inversion des signaux
du lidar résolu en polarisation (basées sur des algorithmes de partitionnement) a la taille, la
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forme et la rugosité de surface des particules désertiques retenues pour I'obtention des
parameétres d’entrée du partitionnement. Ceci pour deux distributions de taille et trois
modeles de forme. Pour ce faire, la coopération entreprise en 2013 avec le groupe de T.
Nousiainen en Finlande, spécialiste de la simulation numérique des propriétés optiques de
particules désertiques, a été poursuivie en I'étendant du modeéle T-matrix a I'approximation
en dipdles discrets (DDA). Ainsi, un objectif connexe de ce chapitre est de mener a bien une
étude de la sensibilité de l'inversion lidar au modéle de taille et de forme choisi pour
I’obtention des profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques
et I'évaluation de leur concentration en masse.

Ce chapitre est organisé comme suit : dans un premier temps, le probleme associé a
I'inversion lidar et au partitionnement optique est présenté a partir d’éléments de
bibliographie. Dans une thése précédente de I'équipe, une méthodologie a été publiée
(David et al., 2013a%?) permettant d’obtenir les coefficients de rétrodiffusion des particules
désertiques, que nous rappellerons ici dans un souci de clarté (cette méthodologie sera en
effet appliquée dans ce chapitre et au suivant). Nous détaillons ensuite le lidar (UV, VIS)
résolu en polarisation et la méthodologie suivie pour adresser la concentration en masse des
particules désertiques. Les parametres nécessaires au partitionnement optique d’un
mélange externe incluant des particules désertiques (dépolarisation, exposant d’angstrom
de rétrodiffusion, ratio lidar) sont évalués en fonction de la taille du centre diffusant et de sa
forme, en envisageant les trois modéles de forme cités ci-dessus (sphéroidale, stéréo-
particules, stéréo-particules avec rugosité). Enfin, cette méthodologie est appliquée a des
mesures de polarimétrie in situ réalisées a 'aide du lidar (UV, VIS) résolu en polarisation lors
d’événements comprenant des mélanges a deux et trois composants incluant des particules
désertiques. Des études de cas sont ainsi proposées permettant d’évaluer la dépendance
des profils verticaux de rétrodiffusion et donc de I’évaluation de la concentration en masse
en fonction de la distribution de taille et de forme choisie. Si les profils verticaux dépendent
fortement de la distribution de taille, de maniére trés originale car peu étudiée dans la
littérature, le modele de forme s’avére également important : du modéle mathématique
sphéroidal au modele des stéréo-particules, jusqu’a 67 % de variabilité est observée sur les
coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques. Plus encore, l'incertitude sur
I’évaluation de la concentration massique est non négligeable, puisqu’elle se chiffre a 30 %.
Ces résultats ont été publiés dans la revue Atmospheric Research (Mebhri et al., 201828),

3.1 Position du probleme et éléments de bibliographie

La figure 3.1, librement inspirée du livre de Rodgers (Rodgers, 2000'%3), pose le probléme
envisagé sous forme schématique : accéder a la microphysique (taille, forme) de I'aérosol
désertique est une tache complexe et cette complexité est liée d’une part a la complexité de
I'aérosol lui-méme dont la forme est hautement irréguliere et la surface des particules
désertiques peut présenter de la rugosité. D’autre part, I'inversion de données lidars, basée
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sur la mesure en rétrodiffusion, est complexe en raison de la complexité de I'atmosphére
elle-méme ou I'aérosol désertique est présent dans des mélanges de plusieurs particules
atmosphériques d’origine différente.

Flegh- D ?
<c- So-
Tracks Dragon

Probléme inverse
Aérosol = FY(Irradiance)

Aérosol dorigine Irra e
désertique ey
(taille, forme) {rettadiicion)

Probléme direct
Irradiance = F(Aérosol)

Dragon

Figure 3.1 Position du probleme envisagé sous forme schématique : accéder a la microphysique (taille, forme)
de I'aérosol désertique a partir de mesures de télédétection atmosphériques est une tache complexe. Il faut
déja étre en mesure d’identifier I’aérosol en question (le dragon) a partir de la rétrodiffusion de I'ensemble des
particules et molécules présentes dans I'atmosphére (I’ensemble de traces). Inspirée de (Rodgers, 2000%°3).

Les particules non sphériques sont particulierement difficiles a caractériser car il n'y a pas de
solution analytique a la diffusion de la lumiére pour de telles particules, comme nous I'avons
vu au chapitre 1 (Mishchenko Hovenier et Mackowsky 20044, Van de hulst 1953223), La non-
sphéricité des particules est connue pour avoir un impact majeur sur I'analyse des données
issues de la télédétection lidar et par satellite (Veselovskii et al., 2010%%%, Winker et al.,
2010%*8). La télédétection est une des sources majeures de données sur la distribution
spatio-temporelle des particules atmosphériques nécessaires pour |'évaluation du forcage
radiatif induit par ces derniéres. Le manque de connaissances sur les particules désertiques
induit des incertitudes qui peuvent étre importantes pour la modélisation du climat terrestre.
Ces particules peuvent rester dans la troposphére pendant plusieurs semaines (Kaaden et al.,
20097°, Muller et al., 2003%°8), ce qui renforce encore leur impact radiatif. Comme indiqué au
chapitre 1, pendant le transport par advection depuis les régions sources, les propriétés des
particules peuvent également changer en raison de processus tels que la sédimentation, le
mélange avec d'autres particules (Zhang, 2008%°®), la croissance hygroscopique et les
altérations chimique possibles (Bourcier et al., 20118, Curtius, 200928, Riccobono et al.,
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2014%°). Aprés un transport a grande distance, ces particules peuvent donc présenter des
tailles ou des formes différentes de celles observées proche des régions source. L'une des
conséquences typiques est une répartition verticale complexe généralement observée dans
la basse troposphére au niveau des sites d’observation éloignés de leurs régions d'origine.

3.1.1 Algorithmes de partitionnement de la rétrodiffusion optique

La télédétection Lidar est particulierement utile pour fournir des profils verticaux des
propriétés de rétrodiffusion des particules atmosphériques. Comme expliqué par
Mishchenko et al. (2002%), les particules non sphériques atmosphériques peuvent étre
détectées par leur capacité a dépolariser la lumiéere incidente. Des expériences |'ont vérifié
en utilisant une seule longueur d'onde laser ou plusieurs comme indiqué dans la littérature
(David et al., 2013332, Di Girolamo et al., 20122, Gasteiger et al., 20118, Miffre et al., 201034,
Nousiainen et al., 2012, Sugimoto et al., 2002%'4, 20062*°). Généralement, les mesures du
rapport de dépolarisation sont effectuées aux longueurs d’onde visibles (VIS) et infrarouges
(IR) ( Freudenthaler et al., 2009%’, Sugimoto et al., 2002%%*). La dépolarisation de la lumiére
par des particules atmosphériques non sphériques est particulierement intéressante dans le
cas du transport a longue distance, ol la dépendance du rapport de dépolarisation a la
longueur d'onde doit étre caractérisée (Wiegner et al., 20112%4) et ol moins d'études ont été
réalisées. Pendant le transport sur de longues distances, différents mélanges de particules
atmosphériques a plusieurs composants peuvent se former, par exemple :

e Maélange de particules a deux composants : un exemple de ce mélange est donné par
|'éruption récente du volcan Eyjafjallajokull, ol des particules de cendres volcaniques
se sont mélangées a des particules de sulfate sphériques.

e Meélanges de particules a trois composants : un tel mélange est observé, par exemple,
lors de l'advection de particules désertiques originaires du Sahara lorsque des
particules de sel marin non sphériques se mélangent a ces particules désertiques et a
des espéces hydrosolubles. Un autre exemple est donné par |'éruption de 2011 du
volcan érythréen Nabro, ou des particules de cendres volcaniques ont rencontré des
particules désertiques dans la troposphére en présence de particules hydrosolubles.

Dans de telles situations, la non-sphéricité des particules de sel marin, des particules
désertiques et des particules de cendres volcaniques devrait étre prise en compte. Les
«mélanges de particules a deux composantes» ont d'abord été étudiés par Shimizu et al.
(2004%%), qui séparaient les particules désertiques des autres particules a I'aide d’un lidar
résolu en polarisation a une longueur d’onde. Cette méthodologie a été appliquée par
Tesche et al. (2009%%) pour traiter I'extinction des particules sur les canaux Raman et
développé par Ansmann et al. (2012%) en supposant que les grosses particules (diamétre
supérieur a 1 um) dépolarisent la lumiere incidente alors que les particules fines sont
supposées sphériques (diametre inférieur a 1 um), une hypothése discutable puisque des
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particules désertiques de diameétre inférieur a 1 um ont été mesurées lors de campagnes
d’observations (Kaaden et al., 20097°, Muller et al., 2010*>°).

L’équipe a développé en 2011 un algorithme permettant de partitionner la rétrodiffusion
d’un mélange de particules sphériques et non sphériques, en se basant sur le formalisme de
la matrice de diffusion (Miffre et al., 2011'%°). Ceci a permis notamment d’obtenir un
partitionnement optique en présence de cendres volcaniques (Miffre et al., 2010b*3*) ou
désertiques (Miffre et al., 2011'3°). Appliqué au cas des particules désertiques, I'algorithme
de partitionnement d’'un mélange externe a deux composantes fournit des profils verticaux
de rétrodiffusion des particules désertiques et des autres particules qui sont regroupés dans
un ensemble.

Les "mélanges de particules a trois composants" ont été étudiés par Nishizawa et al. (2011),
qui ont considéré les particules désertiques non sphériques mélangées avec du sel marin et
des particules hydrosolubles avec une expérience de lidar résolu en polarisation a une
longueur d’onde pour obtenir I'extinction des particules. lls ont supposé que les particules
de sel marin étaient sphériques, ce qui peut ne pas étre le cas, comme l'ont montré
Murayama et al. (1999%%1). La contribution des particules désertiques a la rétrodiffusion peut
également étre abordée dans le cas plus complexe ol deux des espéces des mélanges
externes sont considérées non sphériques, comme cela a été développé par notre équipe
dans des travaux précédant cette thése (David et al., 2013a32). Pour cela, un lidar résolu en
polarisation utilisant au moins deux longueurs d’onde doit étre utilisé pour adresser la
polarisation et la dépendance spectrale de la rétrodiffusion du mélange externe de
particules. L’algorithme de partitionnement optique est alors plus contraint car le nombre de
parametres d’entrée nécessaires est plus important que le nombre d’observables
atteignable avec un lidar multi spectral résolu en polarisation. En conséquence, les résultats
de tels algorithmes de partitionnement dépendent toujours de la connaissance ou
d’hypotheses préalables concernant certains des parametres d'entrée qui sont requis pour
les exécuter.

3.1.2 Parameétres d’entrée pour le partitionnement optique

Comme détaillé dans la littérature correspondante (David et al., 2013a%, Tesche et al.,
2009%1%), ces paramétres d'entrée sont le rapport de dépolarisation, I'exposant d’Angstrom
et le ratio lidar des particules non sphériques incluses dans le mélange. Ces parametres
d’entrée sont généralement déduits en suivant trois approches complémentaires :

e Des mesures lidar sont souvent employées (Ansmann et al., 20128, Muller et al.,
20130, Shimizu et al., 20042%°, Tesche et al., 2009%%¢). Néanmoins, un lidar, quel que
soit sa sensibilité, ne peut traiter que des mélanges de particules tels qu'ils se
trouvent dans l'atmosphére et ne peut donc étre un polarimetre spécifique aux
particules désertiques, méme lorsqu’il est situé proche des sources d’émission. En
effet la présence d’autres particules que les particules désertiques peut conduire a
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des écarts assez importants sur les valeurs des paramétres d’entrée, en particulier
pour le rapport de dépolarisation des particules (Miffre et al., 2012a*39).

e Une approche alternative consiste a mesurer ces parametres a partir d'expériences
de laboratoire (Miffre et al., 2016'3°, Munoz et al., 2011'>°, Schnaiter et al., 20122%),
et permet, comme nous l'avons vu au chapitre 3, de caractériser les particules
désertiques en mesurant leurs coefficients de la matrice de diffusion de facon tres
précise.

e Une approche complémentaire consiste a tirer parti des simulations numériques de
diffusion de la lumiére. Les particules désertiques étant non sphériques, il est
toutefois impossible d’appliquer la théorie de Lorenz-Mie. Les simulations
numériques sont toutefois de plus en plus précises et peuvent méme désormais
traiter des aspects de rugosité de surface (Kahnert et al., 2014%°, Kemppinen et al.,
2015%?). L'importance de tenir compte de la non-sphéricité des particules désertiques
lors de leurs modélisations a été soulignée par Mishchenko et al. (1997'4). Le
modele sphéroidal est comme nous I'avons vu au chapitre précédent une alternative
tres utilisée dans la littérature et qui présente de nombreux avantages. On peut
noter également que Yang et al. (2007%°2) ont étudié I'effet de la rugosité de surface
sur les propriétés de diffusion unique de particules sphéroidal afin de modéliser la
diffusion de particules désertiques. Les simulations numériques basées sur le code T-
matrix, solution analytique des équations de Maxwell, sont ainsi d’un grand apport.
L'approximation en dipéles discrets (DDA) (Draine et Flatau, 1994%¢) apporte des
solutions complémentaires, permettant notamment de modéliser la forme des
particules autrement que par un simple modele mathématique.

La méthodologie que nous avons suivie repose sur le couplage de la mesure lidar a des
simulations numériques permettant d’accéder aux paramétres d’entrée nécessaires au
partitionnement optique. L'originalité de notre approche est de considérer différents
modeles de forme (forme mathématique sphéroidale, stéréo-particules, avec ou sans
rugosité) et ce pour différentes distributions de taille, représentative des particules aprés un
long transport dans I'atmospheére. Dans la littérature, le couplage d’une expérience de lidar
résolue en polarisation avec un algorithme d'inversion basé sur des sphéroides orientés
aléatoirement a été réalisé par Veselovskii et al. (2016) a partir de profils verticaux de
mesures de dépolarisation des particules désertiques. Ces mesures peuvent étre effectuées
méme loin de la région source (Di Girolamo et al., 2012%?).

Dans des travaux précédant cette these, notre équipe a réalisé un partitionnement optique
d’un mélange externe a trois composants en utilisant le modele des sphéroides (David et al.,
2013a%?). Néanmoins, Nousiainen et al. (2009, 2012!°) ont montré que les sphéroides ne
convenaient pas pour inverser le rapport d'aspect de particules non sphéroidales et que
I'orientation et la moyenne des formes jouent probablement un réle dans la capacité du
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modele sphéroidal a imiter les propriétés optiques des particules désertiques. Zubko et al.
(2013) ont appuyé I'hypothése que les sphéroides semblaient inadéquats pour décrire la
dépendance spectrale de la polarisation linéaire des particules désertiques. Comme nous
I’avons montré au chapitre 2, nos mesures de laboratoire confirment les limitations du
modele sphéroidal pour traiter la dépendance spectrale de la rétrodiffusion des particules
désertiques, du moins pour les distributions de taille considérées (Miffre et al., 2016%39).
Nous pouvons également noter I'étude de Kemppinen et al. (2015) qui ont montré la
difficulté d’utiliser des ellipsoides pour extraire correctement les propriétés de particules
désertiques a partir des données expérimentales. Les codes numériques se basant sur
I'approximation en dipdles discrets (DDA) permettent ainsi de modéliser des formes plus
complexes. Cette méthode de numérisation a été appliquée par Gasteiger et al. (2011)
comme autre approche pour calculer les coefficients de la matrice de diffusion de particules
désertiques présentant des formes non sphériques dans le cadre de I'étude des parameétres
nécessaire a l'inversion de données lidar. Cependant, dans son étude, les modeles de forme
des particules désertiques utilisés ne sont pas réalistes mais dérivent de modéles de forme
mathématique. Ici, les modeles de formes utilisés lors des simulations numériques sont
dérivés de la campagne de terrain SAMUM (Kandler et al., 2011%7).

3.2 Lidar (UV, VIS) résolu en polarisation construit a I'lLM

Ce paragraphe a pour but de présenter la méthodologie suivie pour évaluer la concentration
en masse de particules désertiques a partir de la mesure lidar. Nous commencgons donc par
rappeler les performances du télédétecteur lidar (UV, VIS) résolu en polarisation de I'lLM en
termes de sensibilité et de précision. La rédaction de ce sous-paragraphe s’appuie sur la
publication (David et al., 20123%) décrivant de maniére plus compléte ce lidar, qui est basé
sur le Pi-polarimetre présenté au chapitre 2.

3.2.1 Montage expérimental

Le cceur du systéeme lidar est le détecteur. Les photons rétrodiffusés sont détectés en
fonction de leur longueur d'onde (UV ou VIS) et de leur polarisation par rapport a la
polarisation linéaire du laser : paralléle {//} ou croisée {L}. Chaque voie de détection résolue
en polarisation est composée de deux PBC, qui assurent que les interférences entre voies
sont négligeables ce qui est crucial pour appliquer le partitionnement optique de facon
précise. La matrice de transfert de notre détecteur, mesurée sur un banc d'essai en
laboratoire, est diagonale. C'est a dire que les interférences de polarisation et de longueur
d'onde sont négligeables avec une précision supérieure a 107. Le lidar (UV, VIS) résolu en
polarisation utilisé dans les prochains chapitres a été développé au cours des théses
précédentes (Abou Chacra, 2009') et (David, 201334). La figure 3.2 présente le montage
expérimental vue de dessus (a gauche) et un schéma des voies de détection (a droite).
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Figure 3.2 A gauche : Vue de dessus du lidar (UV, VIS) résolu en polarisation. Les impulsions laser sont issues
d’un laser Nd: YAG doublé (532 nm) / triplé en fréquence (355 nm). Le miroir dichroique DM est utilisé pour
combiner les impulsions laser de 355 et 532 nm a travers l'optique d'émission avant de se propager dans
I'atmosphere le long de l'axe z, apres réflexion sur un miroir elliptique (Mg). La lumiére rétrodiffusée par
I’'atmosphére est collectée par un télescope avant d'entrer dans le détecteur lidar D, via un iris de 3 mm utilisé
pour réduire le champ de vision du télescope a 5 mrad. L'optique d'émission est composée pour chaque
longueur d'onde d'un cube séparateur de polarisation (PBC), pour assurer un taux de polarisation linéaire élevé
de la lumiére incidente (supérieure a 10000: 1), une demi-onde (A / 2), pour aligner la polarisation linéaire du
laser avec le détecteur, un beam expander (BE) (2.5x) pour réduire la divergence laser et réduire la densité de
puissance du laser, puis un miroir dichroique DM utilisé pour combiner les impulsions laser de 355 et 532 nm. A
droite : Photographie d’un voie de détection UV composé de deux PBC (en haut). Schéma de chaque canal de
polarisation (en bas) composé de deux PBC, d'un filtre interférentiel (IF), d’une lentille et un tube
photomultiplicateur (PM).

Ce polarimetre atmosphérique utilise un laser Nd: YAG doublé et triplé émettant des
impulsions a une fréquence de 10 Hz. Un PBC est utilisé a I’émission pour s'assurer que les
impulsions laser émises sont polarisées linéairement. Une lame demi-onde (HWP) est
utilisée pour étre en mesure de controler I'angle de la polarisation linéaire incidente par
rapport a I'axe du détecteur défini par son PBC. Un élargisseur de faisceau 2,5x (Beam
Expandeur en anglais) réduit la divergence laser jusqu'a 0,4 mrad. Les lasers UV et VIS sont
combinés sur la méme voie optique a travers un miroir dichroique pour sonder les mémes
particules atmosphériques. La lumiere rétrodiffusée par les particules et les molécules
atmosphériques est recueillie avec un télescope newtonien f/3 de 200 mm. Le champ de
vision de 2,5 mrad (FOV) du télescope est déterminé par un iris de 3 mm de diamétre inséré
au foyer du télescope, qui a également été choisi pour minimiser la diffusion multiple et les
contributions du fond de ciel aux signaux lidar (David et al., 20123%). Aprés avoir été collectée
par le télescope, la lumiere rétrodiffusée est séparée spectralement et en polarisation it = {//,
1} par le détecteur. Chaque voie de détection en polarisation est composée de deux PBC
pour assurer une séparation en polarisation précise et d’un filtre interférentiel pour assurer
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la détection de la rétrodiffusion élastique uniquement et assurer une séparation spectrale
précise.

3.2.2 Sensibilité et précision du polarimétre (UV, VIS)

Des filtres interférentiels sont utilisés pour s'assurer qu'il n'y a pas de parasitage par une
autre longueur d’onde. De plus, ces filtres minimisent la contribution du bruit de fond ainsi
que celle de la rétrodiffusion moléculaire (David et al., 20123'). Le signal de chaque PMT est
ensuite échantillonné a une fréquence minimale de 20 MHz, ce qui conduit a une résolution
minimale de 7.5 m verticalement. Le bruit statistique est réduit en faisant la moyenne des
signaux sur un grand nombre d’impulsions lasers (allant jusqu’a 4000 impulsions moyennées)
et en moyennant sur N canaux verticaux (en général on choisit une résolution de I'ordre de
la centaine de m). Avec une incertitude meilleure que 107, la diaphonie en polarisation et en
longueur d'onde est totalement négligeable comme le montre la matrice de transfert du
détecteur qui lie I'intensité rétrodiffusée aux signaux de rétrodiffusion détectés (David et al.,
201231, 201334 :

Suv,// 0.99 Nuv,// 0 0 0 IuV,//

Suv—'—“ I4 X 10~ 8nuv_|_ 0-72nuv,—'— 0 0 qu,—‘— (3.1)
Svis,// 0 0.8 7T]vis,// 0 UVis,// .
Syis 0 0 Mvis || Vvis

ou My, est l'efficacité de détection électro-optique de la voie de détection (A, m)
correspondant, qui dépend de la réflectivité et de la transmission du miroir dichroique et des
cubes polarisant, de la transmission du filtre interférentiel et du gain du PMT aux tensions
appliquées. Notre détecteur optique (A, 1) est caractérisé par une matrice diagonale bloc
avec une diaphonie de 4 x 10® en polarisation soulignant la sensibilité de notre détecteur.
Cela est d{ au fait que notre détecteur partitionne efficacement les photons rétrodiffusés en
fonction de leur polarisation m par l'utilisation de deux PBC pour chaque voie. On note
notamment qu’il n’y a pas de contamination entre les canaux UV et VIS. Pour s’assurer qu’il
n’y a pas de contamination entre les canaux UV et VIS, on utilise les filtres interférentiels qui
assurent une séparation spectrale sans contamination (AN = 0,35 nm). Toute erreur
statistique et systématique pouvant affecter le rapport de dépolarisation des particules a été
soigneusement analysée. Ainsi, des coefficients de rétrodiffusion de particules non
sphériques aussi faibles que 5 x 10® m™.sr! ont été mesurés et des dépolarisations de
particules allant de la dépolarisation quasi moléculaire de 6 x 103 jusqu'a des
dépolarisations de I'ordre de 40 % ont été évaluées a plusieurs kilomeétres altitude (David et
al., 20123%). Comme la relation entre le gain du PMT et la tension appliquée n'est pas connue
avec précision, une procédure de calibration est nécessaire pour déterminer la constante
d'étalonnage électro-optique G = r]l /ny, correspondant a un canal A. Comme la matrice

de transfert du détecteur est diagonale, une procédure d'étalonnage pour chaque longueur
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d’onde peut étre effectuée. Cela permet de déterminer la constante G pour chaque voie du
détecteur. Nous pouvons définir la dépolarisation mesurée pour chaque voie A selon :

P
* = l
o =%, (3.2)

On peut établir une relation entre la constante de calibration G a la dépolarisation mesurée
en introduisant une variation de I'angle de la polarisation linéaire ¢ de la lumiére incidente

(Alvarez et al., 2006°) :

.8t tan?(¢)

= 6 Ban’(g) (3:3)

Alvarez et al. (2006) introduisent une quantité de controle de la diaphonie de polarisation en
faisant varier I'angle de la polarisation linéaire incidente ¢ pour effectuer une procédure
d'étalonnage précise, en s'appuyant sur le plus grand nombre de points possible. lls
mesurent donc 6* en fonction de ¢ et ajustent la courbe obtenue a I'aide de I'équation (3.3)
pour obtenir G. Pour réduire l'erreur systématique au maximum, nous avons choisi
d'appliquer la méthodologie proposée par Alvarez et al. avec une douzaine de points de
calibration. Cette méthodologie évite I'hypothése d’'une atmosphére constituée uniquement
de molécules et permet une plus grande précision de calibration qu’en s’appuyant
uniquement sur deux points. En résumé, &" est d'abord mesuré en fonction de l'altitude
pour douze angles de polarisation linéaire incidente. Ensuite 8" est moyenné sur plusieurs
Km ou les conditions atmosphériques sont stables. Enfin, ces valeurs <6*> sont utilisées pour
ajuster I'équation (3.3) et obtenir G tel qu'illustré Figure 3.3 qui représente <8*> en fonction
de ¢ . Par cette méthode, G est connu avec moins de 2 % d'erreur pour les deux longueurs
d'onde. Dans le cas de la calibration montrée figure 3.3, on obtient G,, = 37.16
0.22 etG, = 15.12 + 0.23.
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Figure 3.3 Dépolarisation mesurée moyennée entre 2 et 3 Km dans I"'UV-VIS (en au) en fonction de I'angle de la
polarisation linéaire incidente. Les deux courbes sont ajustées avec Eq. (3.3) afin d’évaluer la constante
d'étalonnage électro-optique. On obtient G (UV) = 37.16 + 0.22 et G (VIS) = 15.12 + 0.23. Cette figure présente
également le diagramme de résidus des ajustements qui ne présentent pas de structure systématique.

3.2.3 Coefficients de rétrodiffusion lidar

Nous pouvons déduire des signaux détectés les coefficients de rétrodiffusion en polarisation
paralléle (//) et croisée (L) a partir des signaux de rétrodiffusion lidar comme suit:

Boss = (Ryy = 1)Bumyy (3.4)
Bp1 = (R//Sp - Sm)Bm,// (3.5)

Ou By, est le coefficient de rétrodiffusion moléculaire qui peut étre calculé en utilisant les
données du centre européen pour les prévisions météorologiques a moyen terme (ECWMF),
&n est la dépolarisation moléculaire qui est égale a 0.0037 Mm LSr ! et
0.0036 Mm~1.Sr~! respectivement dans I'UV et dans le VIS pour nos filtres interférentiels et
la configuration de notre lidar (David et al., 2012°). Le rapport de dépolarisation &, = G(I../
I,/) est connu apres notre procédure d'étalonnage suivant la méthode décrite par Alvarez,
enfin le rapport lidar paralléle (aussi appelé contraste) R, =1+ B, ,//Bn /, est obtenu en
utilisant I'algorithme d'inversion de Klett au signal détecté co polarisé (Klett, 1985%).
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3.2.4 Evaluation de la concentration massique a partir de la mesure lidar

A partir des profils verticaux du coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques Bg,
obtenus apres le partitionnement optique (cf. section 3.3), on peut déterminer les profils
verticaux des concentrations massiques de particules désertiques My comme suit :

My = ngq Sq Ba (3.6)

ou Sq est le ratio lidar des particules désertiques et ng est le facteur de conversion
extinction-masse qui dépend de la taille, de la forme et de la composition chimique des
particules désertiques. En utilisant la définition du ratio lidar, le facteur de conversion
extinction-masse est donné par :

My 4 Teffd

MNa —a—d=50dm (3.7)

ou pgq est la densité des particules désertiques et ou < Qg q > est I'efficacité effective
d’extinction et reg4 le rayon effectif des particules donnés par (Schumann et al., 2011°%) :

S QexeaMA@n(r)dr
< Qextd >= [ AN (3.8)
_ Jrn@dr
T T () dr .

ou A est la surface projetée, sur le plan perpendiculaire a la direction de propagation du
rayonnement, de la particule de taille r et Chabit(r) est le rapport de la surface projetée des
particules de taille r a la surface projetée d'une sphére de volume équivalent. Ainsi, afin
d’évaluer la concentration en masse des particules désertiques, trois parametres : g, Bq et
Sqsont nécessaires :

e 1mg et Sy sont évalués numériquement pour différents modeles de forme afin de
discuter de I'impact de la forme supposée lors des simulations numériques sur les
profils des concentrations de masse des particules désertiques obtenus a partir
d’analyses des profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion du lidar.

o [ est évalué en appliquant des partitionnements optiques a deux et trois
composants selon les cas. Pour le cas d’'un mélange a deux composants, cela
nécessite de connaitre au préalable la dépolarisation linéaire des particules
désertiques. Pour le cas plus complexe d’'un mélange a trois composants, cela
nécessite la connaissance préalable de la dépolarisation linéaire et de |'exposant
d’Angstrom de toutes les particules non sphériques en présence dans le mélange.
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Les deux prochaines sections sont dédiées a la description de la méthodologie suivie pour
retrouver ces parametres. La section 3.3 décrit le partitionnement optique d’'un mélange
externe afin de quantifier la rétrodiffusion des particules désertiques atmosphériques. La
section 3.4 décrit les simulations numériques réalisées afin d’obtenir les paramétres
nécessaires au partitionnement optique et a I’évaluation de la concentration en masse des
particules désertiques (ngq et Sq ).

3.3 Méthodologie pour évaluer 34 : partitionnement optique

Pour étudier la dépendance en taille et en forme des profils verticaux de rétrodiffusion des
particules désertiques présentes dans I'atmosphere, un lidar (UV, VIS) résolu en polarisation
est utilisé pour appliquer un partitionnement optique des mélanges externes contenant des
particules désertiques. Pour obtenir les parametres nécessaires au partitionnement, des
simulations numériques se basant sur plusieurs modeéles de formes seront envisagées. Nous
présenterons dans cette section les méthodes de partitionnement optique utilisés pour
partitionner les mélanges externes de particules a I'aide d’un lidar (UV, VIS) résolu en
polarisation. Pour cela plusieurs paramétres ; nommément le ratio lidar, le rapport de
dépolarisation, I'exposant d’angstrom de rétrodiffusion et le facteur de conversion
d'extinction massique des particules désertiques ; doivent étre connus. Cela nous permettra
d’aborder la précision et la sensibilité nécessaires pour étre en mesure de partitionner
optiquement les mélanges externes de particules a deux ou trois composants et d’évaluer
les profils verticaux des concentrations massiques des particules désertiques. Cela permettra
également de décrire plus en détail les simulations numériques se basant sur
I’approximation en dipoles discrets qui ont été réalisées pour modéliser des particules
désertiques ayant une forme déterminée (CAL, DOL, AGG, SIL) dérivés d’une campagne de
terrain (Kandler et al., 2011%’) par une méthode de photogrammétrie (on parlera de stéréo-
particules pour stéréogrammes) avec une potentielle rugosité de surface. Nous utiliserons
également le modele des sphéroides présenté au chapitre précédent afin de pouvoir les
comparer.

3.3.1 Partitionnement optique

Dans le cadre du formalisme de la matrice de diffusion, dans le cas d’'un mélange externe de
particules atmosphériques composé de particules sphériques (s) et non sphériques (ns), les
coefficients de la matrice de diffusion du mélange de particules F;, sont intensifs (cf.
Chapitre 1) etona :

Fp=F, + Fy (3.10)

On peut, de la méme fagon, considérer un mélange externe plus complexe de trois
composantes atmosphériques non sphériques {p} = {ns1, ns2, ns3}, on a alors:
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Fp= l::nsl + FnsZ + FnsS (3.11)

p

Pour étre en mesure d’observer ces mélanges externes de particules in situ, nous utilisons

un lidar (UV, VIS) résolu en polarisation m = {//, L} dont le détecteur a été spécifié en
laboratoire pour étre un polarimétre multi spectral précis et sensible (cf. section précédente).
Comme introduit au chapitre 1, le coefficient de rétrodiffusion des particules est lié a
I'intégrale sur la distribution de taille de la section efficace des particules (équation 1.5).
Nous rappelons ici sa définition :

[ o e B x99
B, = SfD(dQ)pnl{,(r)dr = f C np(r)dr =N, X< (dQ)p > (3.12)

scap g
SD

Les coefficients de rétrodiffusion des particules résolus par rapport a la polarisation linéaire

incidente m = {//,1} sont obtenus lors de nos mesures. Les profils verticaux des
coefficients de rétrodiffusion co-polarisée et de polarisation croisée sont obtenus en
appliquant l'algorithme d’inversion de Klett (Klett, 1985%) sur les sighaux détectés
respectivement par les canaux de polarisation paralléle et croisé du détecteur. Ceci
simultanément dans I'UV et le VIS. lls représentent l'intégrale des sections efficaces de
rétrodiffusion co polarisé et de polarisation croisée des particules sur la distribution de la
taille pour chaque voie de détection :

f Csca,p (Fll,p + F22,p

do do
Bps = f (E)p,//np(r)dr = Jnp(r)dr = Np x < (E)p.// > (3.12.a)
SD

41 2
d °C F F d
_ o _ sca,p 11,p = F22p — _G
Bp- = f (E)p'an(r)dl‘ B f 41 ( 2 oy (r)dr = N, X < (dQ Do > (3.12.b)
SD SD

La connaissance préalable du ratio lidar S, est nécessaire pour linversion, dont la
dépendance en taille et en forme sera discuté (cf . Section 3.5.2 (c)),est requise (cf. chapitre
1):

"By (3.13)

Seules les particules non sphériques, pour lesquelles Fqq ;5 differe de F,, s ,présentent un
coefficient de rétrodiffusion de polarisation croisé $,. non nul et donc dépolarisent la

lumiere incidente et on a (par définition, cf. équation 1.10) :

_ By
Bp.//

% (3.14)

Comme pour les éléments de la matrice de diffusion, les grandeurs 3, et 5,dépendent de la
taille, de la forme et de la composition chimique des particules. Toutes ces grandeurs sont
dépendantes de la longueur d'onde et le comportement spectral des sections efficaces de
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rétrodiffusion est exprimé sous la forme de I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion
BAE,, (par définition, cf. équation 1.11 ) :

< do >
(ﬁ)—BAEp _ Bp)\l _ (dﬂ)p’}\l

Az

" Boay (3.15)

do

< (d_ﬂ)p'}\z >
Les définitions ci-dessus peuvent étre appliquées soit a un type d'aérosol, tel que des
particules désertiques, soit a des mélanges de particules. Cependant, il faut veiller a
distinguer les observables lidars (rapport de dépolarisation, exposant d’Angstrom, ratio lidar)
qui concernent les mélanges de particules de celles dédiées aux particules désertiques qui
sont obtenus par des expériences de laboratoire ou des simulations numériques. Si l'on
considere un mélange de particules composé de particules désertiques et de particules
sphériques, la dépolarisation §, du mélange de particules mesurée avec un lidar résolu en
polarisation différe de la dépolarisation §,; = 64 des particules désertiques (Miffre et al.,
2012b%37).

3.3.2 Partitionnement optique d’un mélange externe a deux composants

Considérons désormais un mélange externe composé de particules désertiques (indice d
pour dust en anglais) et d’autres particules (indice b pour background en anglais) {p} = {d, b}
comme schématisé figure 3.4. On suppose également que les autres particules sont proches
de la symétrie sphériques (6, est trés proche de 0). Dans le cas ou I'on suppose que le
mélange de particules est externe, on peut appliquer le principe de superposition (eq. 3.10) :

Bp = By + Ba (3.16)
@ ® [ ] ®
@ * o =
I — b+ d

100 nm_|

Sulfate d'ammonium

Figure 3.4 Schéma d'un mélange externe de particules composé de particules sphériques (indice b) et non
sphériques (indice d). Le coefficient de rétrodiffusion B, du mélange de particules est la somme du coefficient
de rétrodiffusion de chaque composant.

La relation entre le coefficient de rétrodiffusion des particules et les coefficients de
rétrodiffusion résolus en polarisation est la suivante (eq. 3.12 & 3.12.a.b) :

Bp = Byt By (3.17)
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Comme les particules sphériques ne dépolarisent pas une onde électromagnétique incidente,
nous pouvons supposer que le coefficient de rétrodiffusion perpendiculaire n'est affecté que
par des particules non sphériques alors que le parallele est affecté par des particules
sphériques et non sphériques. Ainsi, nous pouvons noter:

B,/ = Bass + Bvyy (3.17.a)

Bp = Ba~ = 8aBa,, (3.17.b)

Sachant que :

Ba = Ba,; + Ba- (3.18)
Et:
B~
5y = Lo
d B,/ (3.19)

On peut donc obtenir les coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques et des
autres particules en associant les équations 3.17 a 3.19:

Ba =B (1+5) = By (1+5) (3.0

Bv = Bvsy = Bpys = Bayss =Bpys — Bg: (3.21)

On peut voir que la connaissance du rapport de dépolarisation des particules désertiques est
nécessaire afin d’évaluer le traceur optique (le coefficient de rétrodiffusion) des particules
désertiques et des particules de fonds (eq. 3.20 et 3.21). Le rapport §, n'est pas intensif.
Ainsi, méme si 6}, est supposé nul, il n'y a aucune raison pour que 8, soit égal a §4. En
combinant les équations ci-dessus, on peut retrouver la relation entre la dépolarisation du
mélange et la dépolarisation des particules désertiques (Miffre et al., 2011%3°) :

5, = Pul__g
P Bay t+Bsyy (3.22)

La présence de particules sphériques dans I'atmosphére, ou I'humidité relative est rarement
inférieure a quelques pourcents, peut presque toujours étre supposée. En conséquence, les
propriétés de rétrodiffusion et de dépolarisation des particules désertiques ne peuvent pas
étre traitées avec un lidar seul. Ainsi, dans ce qui suit, un soin particulier a été pris pour
distinguer les quantités relatives aux mélanges de particules (indice p) qui seront traités a
I'aide des observations in situ de celles relatives aux particules désertiques (indice d). Nous
déterminons ici 6; en considérant des simulations numériques se basant sur plusieurs
modeles de forme (sphéroides, stéréo particules lisse, puis stéréo particules rugueuses) pour
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deux distributions de taille. Dans le cas ou le mélange externe est composé de deux
particules non sphériques, on a (Miffre et al., 2012b*¥7) :

Bp- = Ba~ + Bvr = 84Ba,// + 8P,/ (3.23)
On aalors:
B 4= Bp,"' B Sbe'//

d, 13575, 5, /5, (3.24)

L'équation 3.24 décrit l'impact quantitatif du rapport de dépolarisation des particules de
fond &y, sur le coefficient de rétrodiffusion B4 . Supposer que 8, = 0 comme nous I'avons
fait conduit a une surestimation maximale de B4. égale a &8, X B,,, . Ce terme de

surestimation maximale est négligeable lorsque &, << §,,.

3.3.3 Partitionnement optique d’'un mélange externe a trois composants

Lorsque les particules désertiques sont en mélange externe avec des particules de sel marin
et des espéces hydrosolubles, I'algorithme de partitionnement p = {d, b} ne peut plus étre
appliqué étant donné la non sphéricité des particules de sels marin (ss) qui doit étre prise en
compte. Dans des travaux précédent cette thése, notre équipe a publié un algorithme de
partitionnement pour un mélange externe a trois composants (Miffre et al., 2012b*¥’). Une
connaissance préalable de la dépolarisation des particules et des exposants d’Angstrom des
particules désertiques et des particules de sel marin est alors requise. Comme pour
I'algorithme de partitionnement d’'un mélange de deux composants, ces quantités sont
évaluées a partir de simulations numériques. Ce qui permet d’appliquer cet algorithme de
partitionnement d’'un mélange a trois composants est |'analyse précise de la dépendance
spectrale de 'onde EM rétrodiffusée.

Pour déterminer le coefficient de rétrodiffusion de chaque composant du mélange de trois
particules (p) = {d, ss, ws}, six grandeurs inconnues doivent étre déterminées pour chaque
longueur d'onde considérée, correspondant aux trois coefficients de rétrodiffusion résolu en
polarisation : By, Bssw €t Pws avec = {//, L}. Chacun de ces coefficients de rétrodiffusion
doit étre déterminé aux deux longueurs d'onde Lidar A = {A4, A;}. Par conséquent, douze
coefficients de rétrodiffusion inconnus doivent étre déterminés, notés ci-aprées B, (4). Les
coefficients de rétrodiffusion mesurés B, ,/(A) et B, .(A) fournissent un ensemble de quatre

équations (deux pour chaque longueur d’onde) :

Bp,/A) = Ba,;/ Q) + Bss ;) + Bus,yy/ Q) (3.25)
Bp,—'—()\) = Bd—'—(}\) + Bss,—‘-()\) + Bws,—'—(}\) (3-26)

Six autres équations sont ensuite fournies par la dépolarisation des particules non
sphériques aux deux longueurs d'onde :
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Bd/ss/ws,J—OO

3.2
Bd/ss/ws,//(}\) (3.27)

Sd/ss/ws()‘) =
Les deux derniéres équations sont obtenues en abordant le comportement spectral du
coefficient de rétrodiffusion B4. Nous choisissons ici I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion
BAE, des particules désertiques qui prend en compte la dépendance spectrale de 4.

En conclusion la figure 3.5 présente le fonctionnement schématisé de I'algorithme de
partitionnement d’un mélange externe a trois composants. Les parameétres d’entrée tels que
les rapports de dépolarisation des particules non sphériques et les exposants d’Angstrom
sont utilisés en combinaison avec des mesures de rétrodiffusion résolues en polarisation
pour obtenir le coefficient de rétrodiffusion de chaque composant du mélange. Huit
grandeurs sont obtenues par simulations numériques (84(), , 8ss(A), Ows(A), As(A1, A2) avec
A = {A1,2A,}) et sont utilisés en combinaison avec quatre coefficients de rétrodiffusion
mesurés in situ (B, (A) et B,.(A) avec A = {Ay,A;}) pour déterminer les douze

coefficients de rétrodiffusion des particules B, (A), avec (p) = {d,ss,ws}, m = {//, 1}
etA = {)Ll,)Lz}.

22 — polarization lidar experiment Numerical simulations or / and laboratory

on the mixture (p) = {ns1, ns2, ns3} experiments at exact 180.0° scattering angle
nsl ns2
+
2\-polarization particles backscattering ( ™)
8os1M) 8salha)  8.,(0), B.05(A)
A 2 siihl Onsilig ns2lhals Onsalhal 6 5(Ag), 6,c3(A5)
Bour (i) Boe (A1) Ar (A Ay) el 3lAy alAy

B als By (Aa)

12-equations system

Bo.ri (A1) = Brss,ry (M) + Busz,yy (A1) + Brsspr(Ar)
ﬁp,f/(lz) = ﬁnsl,{,f(’lz) + ﬁnsz,ﬁ(‘lz) + Jgnss,{;‘(AZ}
Bp, (A1) = Bus1, . (A1) + Brsa 1 (M) + Brsa (A1)
rep,J_ ('12) = BJISL_L (,12) + BFISZ,L(AZ) + ﬁnss.J_('lz)
ﬁnn(/h) — ﬁns:u. (’h)/ﬁns:“u('qx)

Ons1(A2) = Bus1e (Az):’rﬁﬂsl.;,f(flz)

Sns2 (A1) = Busa,n (Al)/ignszﬁ(ll)

5?!32(‘12) — anz.L (Az)fﬁnsz,ff(ﬁz)

Snsa(A1) = Buss.n (’11)/;&133‘/;‘(11)

51!33(’{2) = JGns:i.L (AZ)/JGT!SSJI(AZJ .

Brs1..(A2) = Brsr, (A (A, /111)73'4!“?"“

Brsz,1 (A7) = Busz2,1 (A1) (Ay/Ay) ~FAEns2

Braa(A), BoofM), Boa(h) attwo wavelengths A = {A;, Az}

Figure 3.5 L'algorithme permettant de partitionner les mélanges externes a trois composantes (p) = {ns1, ns2,
ns3} en leurs coefficients de rétrodiffusion spécifique, extrait de (David et al., 2013a3?). Le mélange de
particules a trois composants est partitionné en couplant un lidar résolu en polarisation 2A avec des simulations
numériques et / ou des expériences de laboratoire a I'angle exact de rétrodiffusion pour chaque composant
non sphérique du mélange.
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3.4 Evaluation des parametres d’entrée : Simulations numériques

Dans cette section, le rapport de dépolarisation, le ratio lidar et I'efficacité d'extinction sont
calculés pour chaque particule (CAL, DOL, AGG, SIL) en fonction du parametre de taille. Ce
qui nous permet par la suite d’évaluer numériquement les quantités nécessaires au
partitionnement optique d’un mélange externe de particules atmosphériques incluant des
particules désertiques (rapport de dépolarisation, exposant d’Angstrom de rétrodiffusion,
ratio lidar) pour chaque modele de forme (stéréo particule lisse, stéréo particule rugueuse,
sphéroide) et pour les deux distributions de taille considérées.

3.4.1 Distributions de taille et de forme envisagées

(a) Distributions de taille

Deux distributions de taille différentes mais réalistes sont considérées pour chague modele
de forme considéré. Ces deux distributions de taille (SD) peuvent étre considérées comme
réalistes, c’est-a-dire représentatives des situations de transport sur de longues distances ou
les plus grosses particules sont retombées au sol par sédimentation en favorisant les modes
les plus fins. Nous supposons également que les distributions de taille des particules
désertiques sont indépendantes de l'altitude. Les deux distributions de taille considérées
sont les suivantes :

e SD1 : Issu de Mallet et al. (20042), Cette distribution de taille est une double log-
normale, avec un mode fin (rs = 0.036 um, of = 1.97) et un mode d'accumulation (r, =
0,36 um, o, = 1,98), dérivés des mesures in situ sur des particules désertiques aprés
un long transport jusqu’a une zone urbaine francaise (Marseille). Cette SD a été
notamment utilisé par notre équipe (Miffre et al.,, 2012b¥’) pour un triple
partitionnement optique utilisant I'approximation de forme sphéroidale.

e SD2 : Issu de Lindqvist et al. (20141%). Cette distribution de taille est issue de la
campagne SAMUM, c’est une log-normale avec un mode : r, = 0.4 um et o, = 2.0.
Cette SD a été ajustée pour donner un poids plus important aux parametres de plus
grande taille afin de compenser la troncature des plus grosses particules désertiques
lors de la numérisation tout en gardant une majorité de particules fines.

Pour éviter d'introduire des effets spectraux artificiels, les deux distributions de taille sont
tronquées au méme rayon aux deux longueurs d'onde. Le rayon des particules varie de 0,042
um (parametre de taille x =0,5aA =532 nm) a 1,13 um (x = 20 a A = 355 nm). La plage des
rayons calculés couvre ainsi les distributions de taille aux deux longueurs d'onde considérées.

(b) Distributions de forme

84



Pour les sphéroides, nous avons repris les simulations numérique T-matrix évoquée au
chapitre précédent et les avons appliquées aux distributions de taille considérées dans cette
étude. Afin de comparer les simulations se basant sur le modéle des sphéroides aux formes
plus complexe, nous avons utilisé un indice m = 1,57-0,007i dans I'UV et dans le VIS, ainsi
seul le parametre de taille (allant de 0 a 20) induit une différence spectrale pour la réponse
optique des sphéroides. Nous obtenons ainsi les coefficients de la matrice de diffusion a
I'angle exact de rétrodiffusion pour les deux SD expérimentales (SD1, SD2) et aux deux
longueurs d'onde (UV, VIS) pour deux distributions de forme des sphéroides considérées (loi
de puissance f(e)= €", avec n=0 ou 3) et pour le méme indice de réfraction.

Pour les formes plus complexes, quatre particules désertiques ont été imagées par
photogrammeétrie. La technique de photogrammeétrie consiste a imager les mémes particules
a partir de deux directions légérement différentes a I'aide d'un microscope électronique a
balayage. Lindqvist et al. (2014) ont appliqué cette technique sur des échantillons de
particules désertiques collectés ayant des diametres de quelques micromeétres. Ensuite, une
technique de spectroscopie a été appliquée pour dériver les principaux minéraux composant
ces particules désertiques. Sur la base de leur minéralogie, les particules ont ensuite été
nommeées CAL (calcite), DOL (dolomite), AGG (agrégat de plusieurs minéraux) et SIL (silicate).
Nous présentons figure 3.6 les stéréogrammes non rugueux (issus des travaux de 2014 de
Lindqvist et al., 2014''°) et rugueux utilisés pour cette étude (extrait de Kemppinen et al.,
2015%?). La forme de ces quatre particules (CAL, DOL, AGG, SIL) est utilisée comme un proxy
pour celle des particules désertiques.

CAL | DOL

. 1

Figure 3.6 Un rendu tridimensionnel des quatre particules observées par photogrammétrie (CAL, DOL, AGG, SIL),
montrant a la fois la particule originale et non rugueuse (gauche, apres appelée smooth stéréo-particule pour
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stéréogramme lisse en anglais) et une version rugueuse (droite, appelé rough stéréo-particule pour
stéréogramme rugueux en anglais). Extrait de (Kemppinen et al., 2015%)

Les stéréogrammes des particules désertiques issus de Lindqvist et al. (2014) n'ont pas de
surfaces particulierement rugueuses, en partie a cause des particules imagées et en partie a
cause des limites inhérentes a la modélisation de I'état de la surface. Il est néanmoins
intéressant de considérer explicitement I'impact de la rugosité de la surface des particules
sur I’évaluation des parameétres nécessaires a I'analyse de données issues de la télédétection
atmosphériques (dans notre cas sur les profils verticaux issus des observations lidar). Une
méthodologie pour implémenter une rugosité de surface a des particules simulées par DDA
a été développée par Kemppinen et al. (2015). Trois différents niveaux de rugosité
potentielle ont été considérés par Kemppinen et al., ici nous avons choisi d'inclure le niveau
intermédiaire qui représente un bon compromis. Des particules lisses et des particules
rugueuses sont donc utilisées pour obtenir le ratio lidar, I'exposant d’Angstrom et le rapport
de dépolarisation des particules désertiques aux deux longueurs d’onde considérées. Dans
ce qui suit, nous utiliserons le terme de "stéréo-particules" (ou "stéréo-particules rugueuses")
pour désigner la moyenne d'ensemble des quatre stéréogrammes (lisses ou rugueux) (CAL,
DOL, AGG, SIL) avec des poids égaux.

(c) calculs numériques

Les propriétés de diffusion des stéréo-particules ont été calculées avec un code utilisant
I’approximation en dipdles discrets (DDA) ADDA (Yurkin et Hoekstra, 20112°%). La surface des
particules est modélisée en un réseau irrégulier de dipoles individuels. Cela permet de
modeéliser les caractéristiques des surfaces de particules aussi petites que 10 nm. Dans cette
étude, nous calculons les propriétés optiques des particules désertiques en utilisant environ
800 000 éléments de volume pour chaque particule modele. Cela nous permet d'atteindre
un rayon équivalent en volume de 1,13 um dans I'UV et dans le VIS. Le DDA est considéré
comme précis tant que la résolution du dipdle est suffisante. Quantitativement, la valeur
y = |m|kl (k est le nombre d'onde, € est la taille du dipdle) peut étre utilisée pour estimer
I'exactitude des simulations, y < 1 étant considéré comme suffisamment précis (Zubko et al.,
2010%°). La plus grande valeur de y calculée lors de cette étude est de 0,6. Les simulations
numeériques ont été exécutées sur le superordinateur de |'Institut météorologique finlandais
Voima (Cray X C30, 10 simulations simultanées de 64 coeurs chacune). Pour tenir compte de
I'orientation aléatoire des particules désertiques, 8192 orientations aléatoires ont été
calculées pour chaque particule. Les simulations ont été réalisées de maniere identique pour
les versions lisses et rugueuses des stéréo particules. La méthode de simulations numériques
par approximation en dipoles discret est puissante car elle permet de modéliser des formes
complexes, allant jusqu’a inclure une rugosité de surface. Ce code nécessite néanmoins de
long temps de calcul et ne s’appuie pas sur une solution analytique des équations de
Maxwell d(i a la complexité des formes envisagées.
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Par rapport aux travaux précédents (Kemppinen et al., 2015%, Lindqvist et al., 20141%), de
nouveaux calculs de diffusion de lumiére sont effectués permettant d'étendre la plage de
parameétres de taille jusqu'a 20 pour les versions lisses et rugueuses de chaque stéréo-
particule. Plus précisément, les éléments de la matrice de diffusion, les sections efficace de
diffusion et d'extinction sont ici calculés pour les quatre particules modele (CAL, DOL, AGG,
SIL) aux parametres de taille suivants x = 0,5, 1, 2, ..., 10, 12, ..., 20. Comme pour la forme, la
valeur choisie pour l'indice de réfraction est dérivée d’observations de terrain (Kandler et al.,
2011%). Ainsi chaque particule a le méme indice de réfraction m = 1,57-0,007i, comme celui
retenu pour les simulations se basant sur le modéle des sphéroides (David et al., 2013a%?),
pour se concentrer sur la sensibilité a la taille et la forme retenue des particules des
algorithmes de partitionnement optique et ainsi pouvoir comparer les résultats des
partitionnements optique en variant uniguement le modele de forme considéré pour les
particules désertiques. Par conséquent, toute différence dans les résultats de |'algorithme de
partitionnement optique résultant de l'utilisation de sphéroides ou de formes complexes
(stéréo particules) provient du modeéle de forme supposé.

CAL DOL AGG SIL Stereo-particles
Smooth 1.33 1.17 1.45 2.16 1.53
Rough 1.42 1.26 1.53 2.20 1.60

Tableau 3- 1 Rapport Cpapic tel que défini dans I'équation 3.28 calculé a partir du code ADDA. Le rapport est
donné pour chaque stéréo-particules lisses (smooth en anglais) et rugueuses (rough en anglais) et pour les
stéréo-particules en appliquant une régle de pondération égale pour CAL, DOL, AGG et SIL.

La surface projetée A(r) differe de la surface volumique équivalente mr? puisque les
particules désertiques sont non sphériques. La forme des particules désertiques est
caractérisée par le rapport de ces deux surfaces :

_A(D)
Chabit = g (3.28)

Le rapport Cy.pic €st > 1 pour les particules non sphériques et est indépendant de la taille. Ce
ratio peut étre évalué a partir de simulations numériques. Les surfaces projetées des
particules ont été estimées en projetant les volumes des stéréogrammes 3d sur des plans
tangentiels et en faisant la moyenne sur 81 directions différentes. Les directions ont été
choisies de telle maniére que la distribution des points sur une sphére unitaire est uniforme
(Womersley et Sloan, 20012%°). Le tableau 3-1 rassemble les rapports de surface Cypi
calculés pour chaque stéréo-particule et leurs versions rugueuses.

3.4.2 Parametres d’entrée en fonction du parametre de taille

La figure 3.7 présente les résultats des calculs de la dépolarisation, du ratio lidar et de
I'efficacité d'extinction en fonction du parametre de taille pour nos quatre particules issues
des stéréogrammes (CAL, DOL, AGG, SIL). Comme on peut le voir, les différentes stéréo-
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particules different nettement I'une de l'autre dans leur capacité a dépolariser la lumiére. SIL
dépolarise le moins, DOL et AGG dépolarisent le plus la lumiére. On peut également noter
que la dépolarisation, le ratio lidar et I'efficacité d’extinction semblent atteindre un plateau
pour des parametres de taille suffisamment grand (a I’exception de la dépolarisation de SIL).

CAL
8d
Sd
Qexl,d l
|
|
'|
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Figure 3.7 Variations du rapport de dépolarisation 84, rapport lidar Sy, et de I'efficacité d'extinction Qext des
particules désertiques en fonction du parametre de taille pour chaque particule (CAL, DOL, AGG, SIL)
supposées lisses (orange) puis rugueuses (brun).

La figure 3.8 présente les rapports de dépolarisation, les ratios lidar et les efficacités
d'extinction en fonction du paramétre de taille pour nos trois modeles de forme : sphéroides,
stéréo-particules lisses et rugueuses. On observe que le calcul du rapport de dépolarisation
est tres sensible au modele de forme supposé. La rugosité de surface augmente le rapport
de dépolarisation de la lumiére dans notre cas d’étude. Le ratio lidar est également affecté
par la rugosité de surface, avec un impact plus fort a des parametres de plus grande taille.
Avec l'indice de réfraction complexe supposé, la rugosité de surface semble toutefois avoir
une influence négligeable sur I'efficacité d’extinction. Comme noté dans le cas de la figure
3.7, en x = 20 les propriétés de diffusion semblent converger vers une limite pour les
différentes particules, on retrouve ce comportement dans le cas des stéréo particules. Par
conséquent, on peut penser que les propriétés de diffusion intégrées sur la distribution de
taille ne changent pas rapidement non plus si la limite supérieure de la distribution de taille
est déplacée vers des parameétres de taille plus grand que 20.
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Figure 3.8 Rapport de dépolarisation, rapport lidar et efficacité d'extinction en fonction du parameétre de taille
pour les trois modeles de forme considérés : stéréo-particules lisses (orange), stéréo- particules rugueuses
(brun) et sphéroides (rouge).

3.4.3 Parameétres d’entrée intégrés sur la distribution de taille
(a) Etude de la dépendance en taille et en forme du rapport de dépolarisation

Le rapport de dépolarisation des particules désertiques dépend fortement de la SD d'un
facteur supérieur a deux pour les stéréo-particules lisses lors du changement de la SD1 a la
SD2 comme le montre le tableau 3-2 qui fournit le rapport de dépolarisation des particules
désertiques en fonction du modele de forme considéré (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréo
particules et sphéroides) aux deux longueurs d’onde (355 et 532nm). Cela est en accord avec
les mesures effectuées en laboratoire (Miffre et al., 201639, Volten et al., 200123). La Figure
3.8 montre une forte augmentation du rapport de dépolarisation a partir d’'un parametre de
taille de I'ordre de 2 qui connait ses valeurs maximales entre x = 12 et x = 14 pour les stéréo
particules. Pour la SD1, le rapport de dépolarisation dans I'UV est supérieur au rapport de
dépolarisation dans le VIS. On note que pour DOL et SIL la différence est beaucoup plus
faible que pour les autres. Pour la SD2, le rapport de dépolarisation ne semble pas présenter
de dépendance spectrale particuliere. La SD2 présente la plus grande dépolarisation quelle
gue soit la longueur d’onde et le modele de forme considérés. Lorsque |'on s’intéresse au
modele de forme utilisé, on note que le rapport de dépolarisation par les particules DOL et
SIL differe considérablement de celle des sphéroides. Autre fait intéressant, les sphéroides
fournissent une bonne estimation du rapport de dépolarisation moyenne sur les quatre
stéréo-particules, notamment pour la SD2. Néanmoins, le rapport de dépolarisation est plus
élevé pour les sphéroides par rapport aux stéréo-particules aux deux longueurs d’ondes pour
la SD1. Pour analyser a quel point la troncature de taille affecte le rapport de dépolarisation
calculé, les sphéroides ont été tronqués au rayon de 1,13 um (correspondanta x =20 a A =
355 nm), puis au rayon de 2,82 um (correspondant a x = 50 a A = 355 nm). Comme le montre
le tableau 3-2, I'effet de la troncature en taille sur le rapport de dépolarisation n’est pas
significatif pour la SD1 quel que soit la longueur d’onde considérée. Dans le cas de la SD2 elle
induit une légere augmentation de la dépolarisation évaluée dans le VIS. On constate une
plus forte variabilité du rapport de dépolarisation calculé d’une particule a I'autre dans le cas
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de la SD2. Le rapport de dépolarisation par DOL et par SIL est nettement plus faible et SIL est
de loin le plus faible dépolariseur (comme on pouvait le prévoir a partir de la figure 3.7 dans
le cas de SIL). La particule SIL est trés différente des autres particules par sa morphologie
globale. Les variations observées dans le tableau 3-2 impliquent que des particules
désertiques avec des formes différentes peuvent présenter des signatures en dépolarisation
tres variable et cela est uniquement da a leurs formes puisque leurs tailles et leurs indices de
réfraction sont identiques.

Dans la littérature, une dépolarisation des particules désertiques de I'ordre de 30 % est
actuellement I’hypothése la plus couramment utilisée (Kandler et al., 2011%, Miffre et al.,
2016'%, Tesche et al., 2009%%). Le présent travail suggére que le rapport de dépolarisation
des particules désertiques peut varier considérablement d'un cas a l'autre.

CAL DOL AGG L Smooth-stereo Spheroids 1.1 Spheroids 2.8
501 355 nm 139 10.3 185 40 121 20.0 195
532nm 142 81 131 36 9.3 139 140
D2 355 nm a7 337 38.3 41 248 230 30
532nm 36.2 26.0 40.5 ia 412 6.7 249

Tableau 3-2 Dépolarisation des particules désertiques 64 (en %) a deux longueurs (A = 355 nm, A = 532 nm)
pour deux modeles de taille SD (SD1, SD2) et différentes forme (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréoparticules lisses,
sphéroides). Les sphéroides 1.1 (respectivement 2.8) correspondent a des sphéroides avec une intégration sur
la SD tronquée a 1,13 um (respectivement 2,82 um) correspondant a x = 20dans I'UV (ou x =50 dans 'UV ). Si
une erreur de 10% est affectée au rayon de la particule, 64 ne varie pas de plus de 3%.

(b) Etude de la dépendance en taille et en forme de I'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion

L’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion BAE,, qui décrit le comportement spectral de la
section de rétrodiffusion des particules désertiques, est défini a I'équation 3.15. De facon
analogue a la sous-section précédente, le tableau 3-3 donne les valeurs de I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules désertiques (noté dans la suite BAE4 par
backscaterring anstrom exponent of dust particles en anglais) en fonction du modele de
forme assigné aux particules désertiques (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréo-particules lisses et
sphéroides) pour les deux distributions de taille considérées. On constate la grande
sensibilité de I'exposant d’Angstrom de diffusion a la taille des particules. SIL étant la moins
sensible et le modele sphéroidal le plus sensible a la distribution de taille. Les valeurs de
I’exposant d’Angstrom extraites des simulations numériques effectuées par I'équipe de
Nousiainen suggérent que les particules désertiques auront des exposants d’Angstrom de
rétrodiffusion du méme ordre de grandeur si leurs distributions de taille est identique et cela
quel que soit la forme considérée a I'exception de SIL. Pour la SD2, BAE, est négatif dans le
cas des sphéroides, de CAL et de AGG. La SD1 induit des exposants d’Angstrom beaucoup
plus grands que SD2. L'exposant d'Angstrom obtenu avec des sphéroides est supérieur dans
le cas de la SD1 et inférieur dans le cas de la SD2 a celui obtenu avec les stéréo particules
lisses. La troncature en taille semble affecter I'exposant Angstrom, comme attendu. Méme si
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I'exposant d’Angstrom de diffusion dépend principalement de la distribution de taille
considérée, on note des différences entre les différents modéles de forme considérés,
notamment le comportement de SIL qui a toujours le plus grand écart a la valeur moyenne.
Ainsi, le modele de forme choisi a également un impact sur la dépendance spectrale de la
section efficace de rétrodiffusion. Ce résultat suggere I'importance du modele de taille et de
forme retenu pour obtenir une modélisation précise de la dépendance spectrale des

particules.
CAL DOL AGG SIL.  Smooth- Spheroids 1.1 Spheroids 2.8
stereo
SD1 1.41 1.37 1.2B 092 1.32 1.43 1.25
sD2 -0.13 025 -0.05 066 0.11 —0.36 —0.64

Tableau 3-3 Exposant d’Angstrom de rétrodiffusion pour deux modeles de taille SD (SD1, SD2) et différentes
forme (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréo-particules lisses, sphéroides). Les sphéroides 1.1 (respectivement 2.8)
correspondent a des sphéroides avec une intégration sur la SD tronquée a 1,13 um (respectivement 2,82 pum)
correspondant a x = 20dans I'UV (ou x =50 dans I'UV).

(c) Etude de la dépendance en taille et en forme du ratio lidar

De fagon analogue aux sous sections précédentes, le ratio lidar des particules désertiques est
donné dans le tableau 3-4 en fonction du modele de forme (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréo-
particules lisses, sphéroides) pour les deux distributions de taille et aux deux longueurs
d’onde considérées dans cette étude. Les valeurs obtenues soulignent la dépendance en
taille et en longueur d'onde du ratio lidar. Les valeurs du ratio lidar, excepté dans le cas de
SIL, sont plus élevées avec la SD1 qu’avec la SD2. On constate également que le ratio lidar
est plus élevé dans I’'UV que dans le VIS pour la SD1 alors que I'inverse est vrai dans le cas de
la SD2. Avec la SD2, les résultats sont dans la méme plage que celle obtenue avec des
mesures lidar Raman effectuées a proximité de la région source (Ansmann et al., 20128).

CAL DOL AGG SIL Smooth-stereo Spheroids 1.1 Spheroids 2.8
D1 3oanm 72 12 %4 (if i3 72 72
532mm 62 38 75 59 55 i 63
sn2 355 mm 47 19 60 76 H 40 50
232mm 30 18 a6 ] 7 # 4

Tableau 3-4 Ratio lidar des particules désertiques Sq a deux longueurs (A = 355 nm, A = 532 nm) pour deux
modeles de taille SD (SD1, SD2) et différentes forme (CAL, DOL, AGG, SIL, stéréo particules lisses, sphéroides).
Les sphéroides 1.1 (respectivement 2.8) correspondent a des sphéroides avec une intégration sur la SD
tronquée a 1,13 um (respectivement 2,82 um) correspondant a x = 20dans I'UV (ou x =50 dans I'UV).
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3.4.4 Effets de la rugosité
(a) Effet de la rugosité sur le rapport de dépolarisation

La figure 3.9 représente les valeurs du rapport de dépolarisation pour les quatre particules
issues des stéréogrammes (CAL, DOL, AGG, SIL) lisses et rugueuses ainsi que leurs moyennes
d'ensemble (stéréo particules lisses et rugueuses). L'introduction d'une rugosité de surface
peut induire une augmentation du rapport de dépolarisation de quelques pourcents aux
deux longueurs d’onde numérisées et pour les deux distributions de taille. AGG est le moins
influencé par lintroduction d’une rugosité de surface. La variabilité du rapport de
dépolarisation entre les différentes particules est un peu plus faible pour les particules
rugueuses que pour les particules lisses. L'augmentation du rapport de dépolarisation due a
I'introduction d’une rugosité de surface est dans la plupart des cas plus importante dans I'UV
gue dans le VIS et on note également que cette augmentation est beaucoup plus importante
avec la SD2 qu'avec la SD1. Enfin, on peut noter que la variation du rapport de dépolarisation
induite par l'introduction d’une rugosité de surface est plus importante lorsque I'on change
de distribution de taille que lorsque I'on change de longueur d’onde.
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Figure 3.9 Dépolarisation des particules (CAL, DOL, AGG, SIL, steréo-particules) et leurs versions rugueuses

(identifiées avec I'étoile en exposant) pour SD1 (symboles ouverts) et SD2 (symboles solides) a deux longueurs
d'onde lidar A = 355 nm (bleu), A = 532 nm (vert).
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(b) Effet de la rugosité sur I’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion

La figure 3.10 est I'analogue de la figure 3.9 pour I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion
des particules désertiques simulé. La rugosité de surface peut augmenter légerement
I'exposant Angstrém comme pour les particules CAL, AGG et SIL ou au contraire le diminuer
comme pour DOL. On note que ces variations sont tres faibles. Une rugosité de surface
supplémentaire sur des stéréo-particules lisses n'a qu'un impact réduit sur la dépendance
spectrale des sections efficaces de rétrodiffusion (quasi nul dans le cas de la SD1), méme si
les sections efficaces de rétrodiffusion elles-mémes sont treés affectées. L'impact de la
rugosité de surface sur les sections efficaces de rétrodiffusion est donc trés similaire aux
deux longueurs d'onde considérées. Ce résultat suggére que le rapport de dépolarisation est
une meilleure métrique que l'exposant d’Angstrom pour observer expérimentalement les
effets de la rugosité de surface.

BAE, . SD1 . SD2

12 | y

04 | =

0.0 -

0.4 { } | I I E ! | I I

Cal Cal* Dol Dol* Agg Agg® Sil Sil* StereoStereo”

Modeled dust particle shape

Figure 3.10 L'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion BAE, tel que défini dans I'équation (10) des particules
(CAL, DOL, AGG, SIL, steréo-particules) et leurs versions rugueuses (identifiées avec I'étoile en exposant) pour
SD1 (symboles ouverts) et SD2 (symboles solides) a deux longueurs d'onde lidar A = 355 nm (bleu), A = 532 nm
(vert).
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(c) Effet de la rugosité sur le ratio lidar des particules désertiques

La figure 3.11 est I'analogue de la figure 3.9 pour le ratio lidar des particules désertiques Sq.
La rugosité de surface semble augmenter (diminuer) le rapport lidar de particules minérales
d’origine désertique pour SD1 (SD2), |'effet étant plus important pour CAL et SIL. Avec la SD1,
les ratios lidar sont également beaucoup plus élevés dans I’'UV que dans le VIS.
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Figure 3.11 Ratio lidar des particules (CAL, DOL, AGG, SIL, steréo-particules) et leurs versions rugueuses

(identifiées avec I'étoile en exposant) pour SD1 (symboles ouverts) et SD2 (symboles solides) a deux longueurs
d'onde lidar A = 355 nm (bleu), A = 532 nm (vert).

3.4.5 Conclusions

Ces simulations numériques ont ainsi permis de calculer le rapport de dépolarisation &4,
I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion BAE, et le ratio lidar Sy des particules désertiques
qui seront utilisés dans les algorithmes de partitionnement lidar de la section 4. Les résultats
sont résumés tableau 3-5 pour les deux distributions de taille, aux deux longueurs d’onde
considérées et pour les stéréo particules (lisses et rugueuses) et les sphéroides. Toutes les
distributions de taille sont coupées a 1.13 um.
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84, uv(%) 84 wis(%0) BAE4 Sauvisr) Sa4,vis(sr)

SD1
Smooth stereo 12.1 9.3 1.324 63 55
Rough stereo 13.7 10.1 1.321 69 59
Spheroids 20.0 13.9 1.429 72 64
sD2
Smooth stereo 24.8 24.2 0.109 34 37
Rough stereo 37.0 33.6 0.148 42 44
Spheroids 23.0 26.7 —0.356 40 44

Tableau 3- 5 Dépolarisation 84, exposant d’Angstrom de rétrodiffusion BAE, et rapport lidar Sy des particules
désertiques qui seront utilisés dans les algorithmes de partitionnement lidar de la section 4.

Enfin, le facteur de conversion masse-extinction ng des particules désertiques est évalué en
fonction du modele de forme. Le tableau 3-6 rassemble le facteur de conversion extinction-
masse des particules désertiques ng (cf eq.3.7) calculé pour la SD2 et une densité des
particules désertiques de 2,6 g.cm?. Les variations de 14 d’une particule a I'autre peuvent
étre importantes : de 0.63 a 1.08 g.m? dans 'UV et de 0.77 a 1.33 g.m dans le VIS.
Cependant, quelle que soit la longueur d’onde considérée, aucune variation significative de
N¢ ne résulte de I'ajout d’une rugosité de surface.

Shape model AL CAL* poL poL* AGG AGG* SIL iy stéréo lisse stéréo rugueuse Spheroides (n=0) Spheroides (n=3)
d, v 0.98 0.9 11 1.08 0.89 0.88 0.63 (.62 0.85 0.86 0.57 0.45
Nd,vis 118 116 133 131 107 1.06 0.17 0.77 1.03 104 0.7 0.54

Tableau 3- 6 Facteur de conversion masse-extinction ng (g. m?2) pour différents modeéles de forme (CAL, DOL,
AGG, SIL, stéréo lisse, stéréo rugueuse et sphéroides), calculé pour une densité massique des particules
désertiques 2,6 g - cm-3 pour SD2.

3.5 Etudes de cas dans la tropospheére libre de Lyon (France)

Dans cette section, les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion et des
concentrations de masse des particules désertiques sont évalués a partir des mesures du
lidar (UV, VIS) résolu en polarisation effectuées sur des mélanges externes lors de deux
événements d’advection de particules désertiques émanant du Sahara. Le premier cas
d’étude est le cas d’'un mélange a deux composants (section 3.5.1), le second portera sur un
mélange a trois composants (section 3.5.2). Pour cela, les paramétres d’entrée des
algorithmes de partitionnement sont extraits des résultats des simulations numériques de la
section 3.4. Cela afin d’étudier la dépendance des coefficients de rétrodiffusion des
particules désertiques (des coefficients de leur matrice de diffusion) et de la concentration
massique a la taille, la forme et la rugosité de surface considérés dans lors des modélisations
numeériques préalables au partitionnement optique.
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Les coefficients de rétrodiffusion sont présentés pour chaque distribution de taille (SD1, SD2)
et pour chaque modele de forme (stéréo-particules lisses, stéréo-particules rugueuses,
sphéroides). L’évaluation de la concentration en masse est présentée pour la SD2 (la SD2 est
retenue pour présenter les résultats car elle est plus proche de ce que I'on peut s’attendre
au niveau des ordres de grandeur du rayon effectif et des dépolarisations linéaire).
L'incertitude sur le facteur de conversion d'extinction de masse est évaluée
guantitativement lorsque |'on fait varier la forme des particules désertiques des stéréo
particules aux sphéroides.

3.5.1 Cas d’'un mélange externe a deux composantes

(a) Coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques

Ce premier cas d’étude s’appuie sur des observations du lidar (UV, VIS) résolu en polarisation
dans le ciel de Lyon, en France, le 9 juillet 2010, lors de la présence de particules désertiques
dans I'atmosphere. On considére ici que les particules désertiques sont présentes dans un
mélange externe de deux composants. L'autre composant du mélange étant des particules
« de fond » (dite de fond car ayant une dépolarisation supposée tres faible) tel que des
particules de sulfate hydraté. Une couche atmosphérique contenant des particules
désertiques et des sulfates a été identifiée a 2 km a l'aide des profils verticaux des
coefficients de rétrodiffusion (Miffre et al., 2011%3°). La figure 3.12 montre les profils
verticaux de la rétrodiffusion des particules désertiques et de fond, obtenus en appliquant
I'algorithme de partitionnement a deux composants (cf. section 2.1) a chaque distribution de
taille (SD1, SD2) et a chaque modele de forme (stéréo-particules lisses, rugueuses et
sphéroides). En faisant ’hypothése que la distribution de taille et le modele de forme ne
varie pas en fonction de [laltitude, la méme stratification verticale est observée
indépendamment de la distribution de taille ou du modéle de forme utilisés pour obtenir les
parameétres d’entrée du partitionnement optique. Sur la figure 3.12 sont également
représentés les profils verticaux de rétrodiffusion que nous obtenons en utilisant le rapport
de dépolarisation des particules désertiques supposé de 30 % afin d’étre de I'ordre de
grandeur des valeurs dérivées des mesures sur le terrain (Tesche et al., 2009%%) et des
mesures en laboratoire (Miffre et al., 2016'%9).
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Figure 3.12 Profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques B4 (triangles) extraits
de l'algorithme (1B + 16). La dépendance en taille est étudiée verticalement (SD1: panneau supérieur, SD2:
panneau inférieur). La dépendance en forme est étudiée horizontalement dans chaque panneau: particules
stéréo-lisses (a gauche), stéréo-rugueux (au milieu), sphéroides (a droite). Les deux dernieres étant
représentées par rapport aux coefficients de rétrodiffusion retrouvés pour le cas des stéréo particules lisses
utilisées comme référence. 3, est également tracée (sphéres). Ces sorties sont récupérées en utilisant un ratio
lidar de 68 sr a A = 355 nm et une dépolarisation de fond 6y = 1%. Les résultats de partition obtenus en
supposant une dépolarisation de 30 % pour les particules désertiques sont représentés en lignes continues
(orange pour les particules désertiques, vert pour les aérosols de fond). Des différences substantielles peuvent
survenir en fonction du modele de forme supposé pour les particules désertiques (lisse, rugueuse, sphéroides).
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Lorsqu'on utilise la stéréo-particule lisse comme modele de forme des particules désertiques,
le coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques B4 peut varier d'un facteur deux
d’une distribution de taille a I'autre. Comparé au modéle stéréo lisse, 34 calculé a partir du
modeéle sphéroidal est plus faible de 1 Mm™.sr! avec la SD1, mais augmente légérement
lorsque la SD2 est utilisé. Le coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques semble
donc étre moins sensible a la distribution de taille choisie lorsque la forme des particules
désertiques est supposée sphéroidale, du moins pour cette étude de cas spécifique.
L'amplitude du profil du coefficient de rétrodiffusion des particules de fond [, est également
principalement déterminée par la distribution de taille supposée. Pour la SD1 qui présente
une dépolarisation des particules désertiques inférieure a celle observée dans I'atmosphere,
des coefficients de rétrodiffusion des particules de fond négatifs sont obtenus.
Principalement, on constate que la forme des particules désertiques choisie lors de la
modélisation est importante, comme nous I'avons vu B4 peut varier de 1 Mm™ - sr'! pour la
SD1 dans le cas du choix des sphéroides comme modeéle de forme. Contrairement aux
sphéroides, la rugosité de surface semble diminuer le coefficient de rétrodiffusion des
particules désertiques indépendamment de la distribution de taille assignée par une
différence d'environ 0,4 Mm 1 - sr 1 par rapport aux stéréo-particules lisses.

(b) Evaluation de la concentration en masse

Les concentrations massiques correspondantes sont évaluées dans le tableau 3-7 pour
I'étude de cas du mélange a deux composants, pour la SD2 et dans I'UV. Si la rugosité de
surface semble jouer un réle mineur sur ng dans notre étude de cas, le passage du modele
de forme des stéréo particules aux sphéroides induit une variation de I'ordre de 30 % de ng
pour une loi de puissance n = 0 de la distribution de sphéroides et de I'ordre de 50 % pour
une loi de puissance n = 3. Les variations correspondantes de la concentration massique des
particules désertiques (eq. 3.6) peuvent étre aussi importantes que 25 % (entre les stéréo
particules et les sphéroides). Pour un mélange a deux composants, I'évaluation de la
concentration massique semble plus robuste au changement de modele de forme ou a
I'ajout d’une rugosité de surface comparé au cas d’'un mélange a trois composants (cf.
section 4.3) mais il faut tout de méme veiller a extraire avec précision les concentrations
massiques des particules désertiques.

Shape Nguv(gm—?) Sa(sr) BaMm~'sr™)  My(pgm=3)
Stéréo lisse 0.85 34 1.44 42
Stéréo rugueuse 0.86 42 1.04 38
Sphéroides (n=3) 0.45 40 1.74 31
Sphéroides (n=0) 0.57 40 1.74 40

Tableau 3- 7 Facteur de conversion masse-extinction ng, ratio lidar, coefficient de rétrodiffusion des particules
désertiques pour I'étude de cas a deux composants (SD2, longueur d'onde UV).
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3.5.2  Extensions au cas d’un mélange externe a trois composantes

(a) Coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques

Cette seconde étude de cas s’appuie sur des données d’observations du 18 octobre 2011. On
considére ici que les particules désertiques sont présentes dans un mélange externe de trois
composants : Des particules désertiques issues du Sahara (indice d), des particules
hydrosoluble (indice ws pour water soluble en anglais) et des particules de sel marin non
sphériques (cubique sous certaines conditions atmosphériques, indice ss pour sea salt en
anglais). Au cours de travaux antérieur a cette thése (David, 201334), notre équipe a obtenu
les profils verticaux des observables du lidar résolu en polarisation B, /,, et B, . et a identifié
deux couches contenant un mélange de ces aérosols : la premiere a environ 1.5 Km
d’altitude (couche A) et la seconde a environ 3 km d'altitude (couche B). Au cours de cette
méme étude, la réponse optique des particules de sel de mer supposées cubiques a été
numérisée pour une distribution de taille issue de la littérature (O Dowd et al., 1997%) 3
I’aide du code Tsym (Kahnert, 2013%4) et apreés avoir calculé les coefficients de la matrice de
diffusion les parameétres d’entrée relatifs aux particules de sel marin ont été obtenus :
Ossuv = 15.9% , Ossvis = 16.2% , Sssyv = 18.8, Sggyis = 20.1, BAEgs(A 1 = 355nm, A, =
532nm) = - 0.478.

La présence de particules de sel marin nous conduit a appliquer I'algorithme de
partitionnement optique d’'un mélange a trois composants, deux longueurs d'onde sont alors
nécessaires pour partitionner ce mélange. Pour faciliter la lecture, la figure 3.13 montre les
profils verticaux de la rétrodiffusion des particules désertiques, des particules de sel marin et
des particules hydrosoluble uniquement pour la SD2. De plus, seuls les profils verticaux de
rétrodiffusion des particules désertiques 34 sont présentés lors de la discussion sur les
variations du modele de forme (stéréo rugueux et sphéroides par rapport a stéréo lisse de
facon analogue a la section précédente). On constate figure 3.13 que dans le cas de la SD2, la
variation du coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques lorsque I'on passe des
stéréo particules lisses aux sphéroides atteint 2 Mm™-srl. Ainsi la sensibilité au modéle de
forme retenu est loin d’étre négligeable, allant jusqu’a des variations de 67 % pour les
valeurs des coefficients de rétrodiffusion obtenus. Comme pour le mélange externe de
particules a deux composants, la rugosité de surface semble diminuer légérement le
coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques.
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Figure 3.13 Profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques B4 (triangles) extrait
obtenu a partir de l'algorithme de partitionnement d’'un mélange externe a trois composants pour différents
modeles de forme. B4 est tracée pour les stéréos particules rugueuses (graphique du milieu) et les sphéroides
(graphique de droite) par rapport aux stéréo-particules lisses, utilisées comme référence. Les abréviations (ss,
ws) signifient sel marin et hydrosolubles tandis que les couleurs sombres (claires) sont utilisées pour A = 355
nm (A = 532 nm). Pour faciliter la lecture, la figure 3.13 montre les profils verticaux de la rétrodiffusion des
particules désertiques, des particules de sel marin et des particules hydrosoluble uniquement pour la SD2. De
plus, seuls les profils verticaux de rétrodiffusion des particules désertiques By sont présentés lors de la
discussion sur les variations du modéle de forme.

Nous avons tracé sur la figure 3.14 ci-dessous les variations de B4, Bss, Bws Pour chaque
modele de taille et de forme supposé (stéréo particules rugueuses et sphéroides) des
particules désertiques dans les couches a et b atmosphériques lorsqu'on utilise les stéréo
particules lisses comme référence en terme de forme (le modeéle stéréo lisse aura en indice 0
pour le souligner). Les coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques des stéréo-
particules lisses et rugueuses sont presque superposées, avec des différences de |'ordre de
0,1 Mm™-srl. La rugosité a également un impact (du méme ordre ou légérement supérieur)
sur les coefficients de rétrodiffusion des particules de sel marin et hydrosoluble. On constate
les variations les plus importantes des coefficients de rétrodiffusion des trois composants du
mélange avec le modele sphéroidal. Une fois la distribution de taille choisie, le sens de la
variation de I'amplitude des coefficients de rétrodiffusion de toutes les particules du
mélange est déterminé quel que soit le modéle de forme ou la couche atmosphérique
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considéré. On constate que les valeurs maximales de 33 sont obtenues pour les stéréo-
particules lisses pour la SD1 et pour les sphéroides pour la SD2. On remarque également que
dans le cas du modele de forme des sphéroides, la variation de 4 dépend trés peu de la
longueur d’onde considérée. La correction induite par le passage du modele de référence
des stéréo particules lisses au modeéle sphéroidal est donc principalement di a la distribution
de taille retenue. Avec la SD1, les variations induites par un changement de forme sont tres
faibles, quel que soit le modele de forme et quelle que soit I'altitude.
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Figure 3.14 Identique a la fig. 3-13 dans la couche A (1. 5 km d'altitude) et la couche B (3 km d'altitude). Pour la
SD1 (panneaux supérieurs), SD2 (panneaux inférieurs). Stéréo-particules rugueuses (partie gauche), sphéroides
(partie droite) lorsque les stéréo particules lisses sont utilisées comme référence.

(b) Evaluation de la concentration en masse

Les concentrations massiques correspondantes sont évaluées dans le tableau 3-8 pour
I'étude de cas du mélange a trois composants (section 4.2), pour la SD2 dans la couche b et
dans le VIS. Si la rugosité de surface semble jouer un réle mineur sur ng dans notre étude de
cas, le passage du modele de forme des stéréo particules aux sphéroides induit une variation
de I'ordre de 30 % de ng pour une loi de puissance n = 0 de la distribution de sphéroides et
de lI'ordre de 50 % pour une loi de puissance n = 3. Les variations correspondantes de la
concentration massique des particules désertiques peuvent étre aussi importantes qu'un
facteur deux. L'accord entre les sphéroides et les stéréo particules est meilleur avec la
distribution de forme n = 3, comme observé avec nos mesures de polarimétrie effectuée en
laboratoire (cf chapitre 2). Par conséquent, il faut veiller a extraire avec précision les
concentrations massiques des particules désertiques en prenant garde notamment a la
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modélisation de la forme choisie, particulierement dans le cas des mélanges de trois
composants.

Shape Navis(gm™2) Sq(sr) Ba(Mm~!sr™1) My(pg.m~3)
Stéréo lisse 1.03 37 1.19 45
Stéréo rugueuse 1.04 44 1.49 68
Sphéroides (n=3) 0.54 44 3.59 85
Sphéroides (n=0) 0.70 44 3.59 111

Tableau 3-8 Facteur de conversion masse-extinction ng, ratio lidar, coefficient de rétrodiffusion des particules
désertiques pour I'étude de cas a trois composants (couche B, SD2, longueur d'onde VIS).

(c) Influence du ratio lidar des particules sur I'inversion des signaux lidars

La sensibilité des profils verticaux obtenus au ratio lidar est étudié ci-dessus figure 3.15. Pour
cela, l'algorithme de partitionnement a trois composants a été exécuté pour chaque modele
de forme de particules désertiques pour deux ratios lidar (deux a chaque longueur d’onde).
Les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques sont
montrés figure 3.15 pour la SD2. Aux deux longueurs d'onde, le coefficient de rétrodiffusion
est plus sensible au modele de forme qu'aux variations du ratio lidar. Ainsi, pour cette étude
de cas, les algorithmes de partitionnement lidar semblent dépendre davantage du modele
de forme choisi pour les particules désertiques que du ratio lidar des particules supposé,
comme publié dans Atmospheric Research (Mehri et al., 2018%8),
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Figure 3.15 Sensibilité de l'algorithme de partitionnement optique d’un mélange a trois composant au ratio
lidar assigné a A = 355 nm (graphique de gauche) et A = 532 nm (graphique de droite) lorsque les particules
désertiques sont modélisées avec SD2. Les valeurs de S, supposées sont: S, ,, = 40sr, , S, ;s = 50sr et S, ,, =
60sr, , Sp,is = 70sr.

3.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté la méthodologie pour évaluer le partitionnement des
coefficients optiques de meélanges externes de particules. Elle est fondée sur des
observations lidar multi spectrales résolues en polarisation et des simulations numériques.
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Nous avons ainsi déterminé les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion spécifiques
aux particules désertiques présentes dans I'atmosphére au-dessus du campus Universitaire
de la Doua. Ceci nous a permis d’évaluer leur concentration massique et d’étudier
précisément l'incertitude associée a leur taille et leur forme. Ces parametres sont essentiels
pour I'évaluation numérique des coefficients optiques de ces particules, nécessaires au
partitionnement optique des mélanges externes a deux/trois composants. Cette étude a été
réalisée pour différents modeles de forme (sphéroides, particules de surface lisse, rugueuse)
obtenus par simulation numérique en coopération avec I'équipe de T. Nousiainen (Finlande).
Nous abordons notamment le cas de formes plus réalistes que le modéle mathématique des
sphéroides utilisé au chapitre 2, modélisées a partir de véritables particules désertiques
atmosphériques issues de la campagne de terrain SAMUM et présentant une minéralogie
complexe (CAL, DOL, AGG, SIL) (Kandler et al., 2011'%°). Nous abordons également les effets
de 'ajout d’une rugosité de surface potentielle (Kemppinen et al., 2015%) sur I’évaluation de
la concentration massique. Des simulations numériques se basant sur le code T-matrix pour
le modele de forme mathématique des sphéroides et sur le DDA pour les modeéles de forme
plus complexe sont effectuées pour un indice de réfraction identique afin de ne discuter que
de la dépendance en taille et en forme. Plus précisément la dépendance en taille, en forme
et a la rugosité de surface du rapport de dépolarisation, de I'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion et du ratio lidar des particules désertiques sont calculées pour deux
distributions de tailles voulant étre représentatives des particules désertiques aprés
transport sur de longues distances pour chaque particule (CAL, DOL , AGG, SIL), puis pour
leurs pondération a poids égal (stéréo particule) avec ou sans rugosité de surface. Enfin, les
différents modeles de forme (stéréo particules lisses/rugueuses et sphéroides) sont
comparés. Parmi les paramétres d’entrée {8,, BAEy,S4}, le rapport de dépolarisation des
particules désertiques est le plus sensible au modele de taille et de forme assigné aux
particules désertiques. Ces résultats sont ensuite appliqués a deux études de cas en
atmosphere réelle ol les particules désertiques sont présentes dans des mélanges externes.
Le lidar (UV, VIS) résolu en polarisation, dont la précision et la sensibilité sont discutés, est
utilisé pour traiter le cas d’un mélange externe a deux composants de particules désertiques
et de particules considérés sphériques, puis au cas plus complexe d’un mélange a trois
composants composé de particules désertiques, de particules de sel marin et de particules
hydrosoluble supposées sphérique. Un résultat majeur est que, si les profils verticaux
dépendent fortement de la distribution de taille des particules désertiques choisies, le
modele de forme attribué s’avere également important. On a notamment constaté que
lorsque I'on passe des sphéroides aux stéréo particules lisses, le coefficient de rétrodiffusion
des particules désertiques peut varier jusqu’a environ 50 % dans notre étude de cas,
correspondant a des variations du coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques
aussi grand que 2 Mm™.srl. De plus, les concentrations massiques des particules désertiques
sont évaluées en calculant le facteur de conversion d’extinction massique pour chaque
modele de forme. Lorsqu’on utilise des stéréo particules au lieu de sphéroides, ce facteur
peut varier jusqu’a environ 30 %. Les variations de la concentration massique des particules
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désertiques di au modéle de forme retenu pour l'analyse peuvent ainsi étre aussi
importantes qu'un facteur deux. Ceci démontre que I'évaluation, a partir d’'une mesure
optique, de la concentration massique de particules spécifiques dans un mélange complexe
demande, en plus d’une précision extréme de la mesure, I'application d’'un modele idoine de
calcul des coefficients de diffusion optique des différents types de particules. Sur ce dernier
point, on remarque qu’un travail important est a réaliser pour accroitre la précision. Ces
résultats ont été publiés dans la revue Atmospheric Research en 2018 (Mehri et al., 2018%).
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Chapitre 4

Observation lidar d’événements de nucléation en
présence de particules désertiques

Lors du transport des particules d’origine désertique sur de longues distances, de nombreux
processus physico-chimiques peuvent se produire par interaction avec les vapeurs et
particules également présentes dans les couches atmosphériques, tels que la condensation
de gaz atmosphériques a la surface de particules solides, I'agrégation de particules ultrafines
ou encore la sédimentation. Les aérosols contribuent principalement au forcage radiatif
terrestre en interagissant avec le rayonnement solaire et avec les nuages. La formation de
nouvelles particules dans I'atmosphére (notée NPF dans ce qui suit, de I'anglais « new
particle formation ») a été identifiéee comme l'une des sources majeures d’aérosols
atmosphériques et de la formation des noyaux de condensations. La concentration totale de
particules dans la troposphére est probablement dominée par ces particules nouvellement
formées (Yu et al., 2010%>%). Ainsi, mieux comprendre la formation de ces particules dans
I’'atmospheére est un sujet essentiel, comme le souligne les rapports du GIEC (Boucher et al.,
2013%), ne serait-ce que parce-que les modeéles climatiques exigent une prévision précise de
la nucléation atmosphérique, ceci afin de modéliser le bilan radiatif des aérosols de fagon
plus précise.

La formation de nouvelles particules dans I'atmosphére a été observée dans différentes
régions du monde (Kulmala et al., 2008%1, 20121%2, Kyro et al., 20131%, O’Dowd et al.,
1997%6¢) et a différentes altitudes, depuis la couche limite planétaire (PBL) (Crumeyrolle et al.,
2010%, Wehner et al., 2010%*°) jusqu’a différentes altitudes de la troposphére libre (Bianchi
et al., 2016*3, Boulon et al., 2010%, 2011/, Bukowiecki et al., 20162%, Hallar et al., 2011%4,
Kulmala et al., 20131%, Rose et al., 2015b*%°) et méme en tropopause (Weigel et al., 2011249),
Dans les zones urbaines et polluées, les processus d'agrégation et de nucléation sont
également prépondérants car ils contribuent a la formation d'aérosols organiques primaires
et secondaires dans le mode d'accumulation (Imhof et al., 20057°). Des différences ont été
rapportées dans I'observation de la nucléation entre les observations de jour et de nuit par
Bianchi et al. (2016). Les échelles spatio-temporelles de ce processus sont variables: il peut
s’agir d’'un phénomeéne régional s'étendant sur des milliers de kilométres (Hussein et al.,
20097%) ou d’un phénomeéne localisé et court, par exemple au niveau des littoraux (O’Dowd
et al., 2002%%8), L’altitude est un parameétre important qui peut influencer le processus de
nucléation, qui est un processus qui dépend de la température, comme le souligne Frege et
al. (2018°%). Plus encore, Zha et al. (2018) ont récemment réalisé des mesures de la
nucléation a deux altitudes différentes, au-dessus et en dessous de la canopée urbaine.
Comme le soulignent Dunne et al. (2016), “over how much of the troposphere these
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molecules (i.e. sulfuric acid, ammonia, and organic compounds) are important for
nucleation” reste une question ouverte, et pour y répondre, il est nécessaire de développer
des méthodes de mesure du processus de nucléation a différentes altitudes. L'observation
de la nucléation dans I'atmospheére est généralement réalisée a |'aide de spectrometres de
masse et d’analyseurs a mobilité différentielle particulierement sensibles, permettant
d’évaluer la concentration en nombre de particules de taille aussi faible que quelques
nanometres. Des observations trés précises du processus de nucléation ont ainsi pu étre
réalisées avec succés aussi bien au sol (Boulon et al., 2010, 2011/, Rose et al., 2015b*%)
que lors de mesures aéroportées en tropospheére libre (Rose et al., 2015a'%4, Quan et al.,
2017%8?), Toutefois, I'observation de la nucléation basée sur cette instrumentation reste
relativement complexe et de surcroit trés colteuse. Surtout, I'extension spatiale et
temporelle du processus de nucléation reste délicate a révéler car elle est limitée par la

)82, hotamment dans leur

durée des expériences, comme le soulignent Quan et al. (2017
figure 1. Dans ce contexte, comme souligné par K. Lehtipalo du CERN (2014a), une premiere
étape vers la télédétection optique du processus de nucléation a été franchie en 2014 par
David et al. (2014) a I'ILM en observant a distance un événement de nucléation promu par
des particules désertiques dans la troposphére libre de Lyon, en tirant parti de la sensibilité
de la détection optique résolue en polarisation dans le domaine spectral de I'UV (David et al.,

20143, Dupart et al., 2012°9),

Ce chapitre 4 s’inscrit dans la continuité de ces travaux pionniers et il est organisé comme
suit. A la suite d’'une bibliographie rappelant les principales connaissances sur le processus
de nucléation dans I'atmosphere, une simulation numérique est réalisée permettant de
discuter de la sensibilité de la rétrodiffusion optique (UV, VIS) résolue en polarisation au
processus de nucléation : les coefficients de rétrodiffusion (UV, VIS) associés a plusieurs
événements de nucléation réellement observés sont simulés numériquement et I'influence
de la taille des centres diffusants et de I'indice optique est discutée. Puis, nous présentons
nos observations systématiques des événements de nucléation en présence de particules
désertiques dans la troposphére libre de Lyon. Les coefficients de rétrodiffusion des
particules présentes dans les mélanges atmosphériques sont obtenus en appliquant la
méthodologie de partitionnement optique décrite au chapitre précédent en s’appuyant
notamment sur nos résultats de laboratoire du Chapitre 2. Si 'article (David et al., 2014%)
était une premiére mondiale, il restait limité a une observation expérimentale de ce
processus et a une seule simulation numérique. Ma contribution a été d’étendre cette
discussion a plusieurs événements de nucléation se produisant en présence de particules
d’origine désertique, aussi bien sur le plan expérimental que numérique.

4.1 Eléments de bibliographie sur le processus de nucléation

La formation de nouvelles particules atmosphériques a été découverte a la fin du 19°™¢ siécle
(Aitken, 18972). Les aérosols secondaires sont formés par conversion de gaz en particules
(Hallquist et al., 2009%°). Ces événements de formation de particules constituent une source
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majeure de particules ultrafines (< 100 nm) et de noyaux de condensation des nuages dans
I’atmosphére (Yu et al., 2010%°3). Le processus de formation de nouvelles particules consiste
en une suite complexe de réactions en chaine, comprenant la production d’agrégats de
quelques nanometres de taille a partir de précurseurs gazeux et leur coagulation sur des
aérosols préexistants jusqu’a des tailles supérieures au micromeétre (Curtius, 200928, Kulmala
et al., 20121%?). Comme schématisé sur la figure 4.1, les particules nouvellement formées
croissent par condensation d’especes présentant une faible pression de vapeur. La
production de particules de taille nanométrique dans |'atmosphére suscite un intérét
croissant grace a l'amélioration des méthodes d’observations en laboratoire et in situ
(Almeida et al., 2013%, Kirkby et al., 2011%¢, Kulmala et al., 2004, Depuis les travaux de
Weber et al. (1995, 1996) et Makela et al. (1997), I'acide sulfurique est considéré comme
essentiel a la formation de nouvelles particules atmosphériques. Ces théories classiques de
nucléation de I'acide sulfurique en présence d'eau sont toujours utilisées dans les modeéles
climatiques d'aérosols (Zhang et al., 20122%°).
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Figure 4.1 Schématisation des étapes de la nucléation homogéne dans I'atmosphere. Des précurseurs gazeux
aux noyaux de condensations qui vont influencer indirectement le climat a travers la durée de vie des nuages.
Extrait de (Curtius et al., 200928).

4.1.1 Etude du processus de nucléation en laboratoire

L'objet de ce paragraphe est de présenter les principales contributions bibliographiques a la
compréhension du processus de nucléation, sans toutefois en dresser une liste exhaustive.

En laboratoire, I'état de I'art est donné par I'expérience CLOUD (Cosmic Leaving OUtdoor
Droplets, P.1. Prof. J. Kirkby) réalisée au CERN, qui a permis de révéler les ingrédients majeurs
impliqués dans le processus de nucléation (Almeida et al., 20134, Kirkby et al., 2011%, Kirkby
et al., 2016, Riccobono et al., 2014'%%). En quelques mots, les études menées au CLOUD ont
confirmé l'importance de l'acide sulfurique qui, lorsqu’il est présent en concentration
suffisante, est un moteur essentiel de la formation de nouvelles particules dans
I’atmosphére (Kirkby et al., 2011%*). Toutefois, I'acide sulfurique seul ne saurait traduire les
taux de nucléation observés dans I'atmosphére, de sorte que des agents stabilisants sont
nécessaires pour expliquer la formation de particules aux températures élevées de la
troposphéere. Ces vapeurs sont des bases au sens chimique du terme comme les amines
(processus trés efficace) ou encore de 'ammoniac, si les températures sont suffisamment
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basses, comme en troposphére libre. Des molécules hautement oxygénées (HOM pour
highly oxygenated molecules en anglais) issues de la biosphére (Riccobono et al., 20141°%)
peuvent également servir d’agent stabilisant. La présence d’amines comme celle d’HOM, en
stabilisant les agrégats, accroit la vitesse de nucléation (Almeida et al., 2013%), comme
illustré sur la figure 4.2. Trés récemment, la formation de nouvelles particules ne nécessitant
que la présence d’HOMs a été observée par I'équipe de J. Kirkby et al. (Kirkby et al., 2016°).
I a également été démontré que la présence d’ions aide a stabiliser les espéces
nouvellement formées, et ceci est particulierement vrai pour la formation de particules en
présence de HOMs.
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Figure 4.2 Quelques résultats marquants récents issus de I'expérience CLOUD : (a) Nucléation en présence
d’acide sulfurique et de diméthylamine (DMA) (Almeida et al, 2013 Kuerten et al, 2014), (b) Nucléation en
présence d’acide sulfurique et d’HOM (Riccobono et al., 2014'°! , Schobesberger et al., 201320%4),

De maniére complémentaire, une étude de laboratoire (Dupart et al., 2012°°) réalisée a
IRCELyon (Institut de Recherche sur la Catalyse et I'Environnement) par I'équipe de C.
George a montré que les oxydes métalliques présents dans les particules désertiques
agissent comme photo catalyseurs favorisant la formation de radicaux OH gazeux, selon le
mécanisme présenté dans le Chapitre 1 (figure 1.3 extrait de Dupart et al., 2012°°). Ces
radicaux vont par la suite amorcer la conversion du SO, en H,SO4 au voisinage des particules
désertiques. L'acide sulfurique produit peut alors déclencher des événements de nucléation
par condensation avec I'eau. Dans des conditions spécifiques, ce processus entraine la
formation de nouvelles particules atmosphériques. Comme le montre la figure 4.3 (tirée de
Dupart et aL., 2012°9), la formation de particules n’a lieu qu’en présence de lumiére et est
plus importante a des taux d’humidité plus élevés et lorsque les particules désertiques sont
présentes en faible concentration. En effet, la surface de ces particules peut agir comme un
puits de condensation. Il s’ensuit que le taux de nucléation est plus élevé lorsque le nombre
particules désertiques est faible.
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Figure 4.3 A gauche : Evolution du nombre de particules et de la distribution de taille des particules au cours
d’une expérience de laboratoire avec de I’ATD (300 ppbv de SO, et 3000 cm™ d'ATD injecté). Sous I'éclairage UV
(les lignes rouges et bleues correspondent a deux flux de photons différents), la concentration en des particules
augmente fortement avec l'apparition de petites particules (<20 nm). A droite : Dépendance de la
concentration en nombre de nouvelles particules a la concentration en nombre de particules ATD injectée (en
haut) et a I'humidité relative (en bas).

4.1.2 Observations du processus de nucléation en atmosphére réelle

Les mesures quantitatives de la formation d'aérosols ont nécessité des développements
récents de l'instrumentation et des méthodes pour mesurer des distributions de taille
jusqu'a des rayons aussi petits que 3 nm de diameétre (McMurry, 2000*?°). Kulmala et al.
(2012) ont établi le protocole a suivre pour adresser la petite taille des particules
nouvellement formées, ce qui nécessite une instrumentation spécifique, avec la capacité de
détecter des amas moléculaires dans la gamme de taille nanométrique. Le processus de
formation de nouvelles particules est ainsi identifié par I"apparition de nouvelles particules
suivie de leur croissance en taille, donnant lieu a I'observation de « banana-shaped plot »
caractéristiques de ce phénomene lorsque l'on représente la distribution de taille en
fonction de I’heure de la journée, comme illustré sur la figure 4.4. La mesure en temps réel
de la distribution de taille est effectuée a I'aide d’instruments présentant une dynamique de
taille tres élevée, comme des compteurs de particules, principalement des CPC
(Condensation Particle Counter) et des SMPS (Scanning Mobility Particle Sizers). Ces
instruments sont couplés a des spectrométres de masse haute résolution comme le Cl-Api-
TOF, ceci afin de spécifier les espéces chimiques détectées (Kulmala et al., 20122, Sipila et
al., 200821%). Ces instruments permettent notamment de mesurer I'évolution au cours du
temps de la concentration en acide sulfurique.
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Ainsi, dans la couche limite atmosphérique (PBL, pour Planetary Boundary Layer en anglais),
plusieurs observations d'événements de particules ultra-fines détectées a quelques nm,
accompagnées de la croissance ultérieure de ces particules jusqu'a des tailles de plusieurs
centaines de nanometres dans les heures voir jours suivants ont été rapportées (Crumeyrolle
et al., 2010%%, Wehner et al., 2010%*°). Des études menées dans la troposphére libre ont
détecté un grand nombre de trés petites particules de 3 a 15 nm de diamétre (Bianchi et al.,
20163, Boulon et al., 2010%, 2011Y, Bukowiecki et al., 201621, Hallar et al., 2011%*, Keil et
Wendisch, 2001°!, Kulmala et al., 20131%, Rose et al., 2015b*%>, Weber et al., 2001238). Ces
observations ont été réalisées dans des atmospheres « pures » telles qu’une forét boréale
(Dada et al.,, 2017°°, Kulmala et al., 2013, Makela et al., 1997'%), dans des parcelles
d’atmospheére beaucoup plus polluées telles que des environnements urbains (Shi et Qian,
20032%8, Vakeva et al., 2000%2?) ou encore au niveau des milieux cotiers (O’Dowd et al.,
1997166, 1999167  2002!%8) et sont principalement attribuées au mécanisme binaire ou
ternaire en présence d’amines. Aussi, des mesures in situ validant le réle des émissions
biogéniques dans la formation d'aérosols ont été rapportées (Dada et al., 20173°, Kavouras
et al., 1998%°) et une étude in situ récente suggére que la formation de nouvelles particules
aux hautes altitudes se produit principalement par condensation de HOMs en plus de se
produire par I'intermédiaire de I'acide sulfurique et des amines (Bianchi et al., 20163). En
atmosphéere marine, l'iode sert de précurseur. Un modele de la nucléation atmosphérique
paramétré a partir des résultats des études en laboratoires effectuées dans la chambre
CLOUD du CERN (Dunne et al., 2016*°) a été comparé aux observations in situ et les résultats
montrent que presque toute la nucléation dans I'atmosphere implique de I'acide sulfurique,
des amines ou des composés organiques oxydés.

Des observations de la nucléation dans lI'atmosphéere ont ainsi été réalisées lors de
campagnes aéroportées, comme réalisé par Rose et al. (2015a), lors de la campagne HYMEX
(HYdrological cycle in Mediterranean EXperiment), ce qui a permis d’observer le processus
de nucléation a des altitudes de l'ordre de 2 a 3 000 metres. Des observations de la
nucléation au sol ont également été rapportées lors du passage des cendres volcaniques
issus du volcan islandais sur la France (Boulon et al., 2011%). Récemment, Zha et al. (2018)
ont fait état des premieres mesures prises a deux hauteurs différentes, au-dessus et au-
dessous de la canopée. Ainsi, alors que la nucléation est un phénomene mondial (Kulmala et
al., 2012%), I'absence de détection a distance limite les observations NPF dans la
troposphére libre a des mesures en montagne (Bianchi et al., 20163, Rose et al., 2015b*°)
ou lors de campagnes aéroportées (Rose et al., 2015a'4, Quan et al., 2017*#?). Une limitation
possible de la plupart de ces observations est que ces mesures sont réalisées soit a un point
fixe au sol soit sur des plateformes aéroportées qui ne sont pas nécessairement en
mouvement avec la méme parcelle d'air. Ainsi, la détection en temps réel de la nucléation
atmosphérique est difficile par ces méthodes car elle nécessite le déploiement colteux et a
long terme de plusieurs détecteurs de pointe pour effectuer des mesures sur le terrain dans
différents environnements. Dans ce contexte, les observations optiques par télédétection,
telles que les observations par lidar, peuvent utilement compléter les dispositifs existants,
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en fournissant des profils verticaux du coefficient de rétrodiffusion des particules
atmosphériques dans des conditions atmosphériques de température et d'humidité in situ.
Au cours d’une étude précédent cette thése (David et al., 2014%°), notre équipe a montré sur
un cas d’étude qu’il était possible d’observer a distance un événement de nucléation promu
par des particules d’origine désertique ou volcanique. Cette mesure s’appuie sur un lidar
ultra-sensible, basé sur le Pi-polarimetre, résolu en polarisation et opérant dans I'UV.

4.2 Simulation numérique de la rétrodiffusion optique lors d’un
événement dust-NPF

Dans ce paragraphe, les coefficients de rétrodiffusion associés a un événement de
nucléation promu par la présence de particules désertiques (processus photo-catalytique)
sont évalués numériquement. Nous noterons ces événements par la suite « dust-
NPF event » pour faciliter la lecture. Le but de cette simulation numérique est de quantifier
la sensibilité de la méthodologie de rétrodiffusion (UV, VIS) résolue en polarisation a la taille
et a I'indice optique des particules impliquées dans le processus de nucléation.

Le point de départ de la simulation numérique est donné par la figure 4.4 (a), extraite du cas
d’étude de référence (David et al., 2014%). Sur cette figure, est représentée |'observation
sur le terrain de I’évolution temporelle de la distribution de taille des particules (entre 3 nm
et 8 um) durant un événement de nucléation en présence de particules désertiques, comme
rapporté par le groupe d’A. Widensohler (Dupart et al.,, 2012°°). Cette figure est
représentative des concentrations de petites particules observées lors des événements de
nucléation (Kulmala et al., 2012%%%), On peut voir sur la figure 4.4 (a) l'apparition de
particules nouvellement nucléées de diametre de quelques nanometres qui croissent jusqu’a
des tailles de I'ordre de la centaine de nanometres. Une telle modification de la SD ne peut
étre expliquée par un processus physique ou chimique autre que la formation de nouvelles
particules (Kulmala et al., 2012%02), || est également a noter que de tels événements de
nucléation, observés entre 9 h 00 et 12 h 00 puis entre 18 h 00 et 19 h 00, ne se produisent
gu'en présence de faibles concentrations de grosses particules (diametres supérieurs a 800
nanometres). Dans la littérature, ces grosses particules ont été identifiées comme étant
précisément des particules d’origine désertique (Dupart et al., 2012°°, Wang et al., 2008233).
Quant aux particules nouvellement nucléées, elles peuvent étre considérées comme des
particules sphériques et contiennent en premiere approximation principalement de I'acide
sulfurique.
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Figure 4.4 (a) : Observation de I'évolution temporelle de la concentration des particules en fonction de leurs
taille au cours d’un événement typiquement de nucléation. Mesuré lors d’'une campagne de terrain (Dupart et
al., 2012°%) le 13 mars 2009 prés de Pekin (Chine). L’heure locale est utilisée. Le comportement observé entre
9h00 et 12h00, puis 18h00 a 19h00, est une signature claire d'un événement de nucléation (Kulmala et al.,
2012'%%). Extrait de (Dupart et al., 2012°°). (b) : Simulation numérique des coefficients de rétrodiffusion {8, et
B4 lors de I'événement représenté figure 30. B¢ a été obtenu en appliquant la théorie de Mie a A = 355 nm
(bleu) et 532 nm (vert) préalablement & cette thése (extrait de David et al., 2014%). Le coefficient de
rétrodiffusion des particules désertiques Baust 2 été numérisé a I'aide du code T-matrix a A = 355 nm (marron) et

532 nm (magenta). Cette simulation numérique, se basant sur une journée spécifique, a été réalisée au cours
d’une thése précédente (David, 20133°).

4.2.1 Coefficients de rétrodiffusion associé a un dust-NPF event

Les coefficients de rétrodiffusion associés aux particules impliquées dans un tel événement
de nucléation (particules nouvellement formées, particules d’origine désertique) ont été
simulés numériquement. Dans tout ce qui suit, on désigne par m l'indice optique des
particules nouvellement formées et par D, leur diameétre. On fait I'hypothese que ces
particules sont sphériques, comme expliqué ci-dessus. Dans nos notations, nous utiliserons
I'indice npf pour désigner les particules nouvellement formées a la suite du processus de
nucléation, et I'indice d pour désigner les particules d’origine désertique. Le coefficient de
rétrodiffusion évalué par télédétection lidar est défini comme suit :
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do

Dp,max
Brer(AD) = f <E)NPF(Dme)\)nNPF(Dp)de (4.1)

Dp,min
ol (do/dQ) npr désigne la section efficace différentielle de rétrodiffusion des particules
nouvellement formées (m?sr!) & la longueur d'onde A et pour un diamétre de particule Dp.
L'intégration est effectuée sur la distribution de taille de particules (SD) et aprés intégration
Nype = dNpype/dD,, représente ainsi la concentration en nombre de particules Ny, ¢ (#.m?). Les
particules nouvellement formées ont de petites sections de rétrodiffusions a cause de leur
taille. Néanmoins, elles peuvent contribuer significativement au coefficient de rétrodiffusion
si elles sont nombreuses comme le montre I'équation (4.1), ce qui rend leur détection
optique par lidar faisable, du moins si la sensibilité du détecteur lidar est suffisante. Cette
sensibilité du processus de diffusion a la taille et au nombre de centres diffusants est de plus
couramment observée dans |'atmosphere : la couleur bleue du ciel, liée au processus de
diffusion optique moléculaire, est précisément rendue visible par le grand nombre de
molécules présentes dans I'atmosphére, malgré leur taille trés faible.

Afin de préciser la méthodologie suivie, je rappelle la démarche suivie, publiée dans (David
et al., 2014%). Dans ce papier, I’évolution temporelle du coefficient de rétrodiffusion Bnpt au
cours de I'événement de nucléation est représentée comme rappelé sur la figure 4.4 (b) aux
deux longueurs d'onde lidar utilisées, a savoir A = 355 nm et A = 532 nm. 3¢ a été calculé en
appliquant la théorie de Lorenz-Mie (Mie, 1908'%?) en utilisant pour ce faire I'indice optique
de 'acide sulfurique et sa dépendance en longueur d’'onde (Hummel, 198873). Comme publié
dans (David et al.,, 2014%), le coefficient de rétrodiffusion Bnpr Ppeut étre évalué
numeériguement a partir de I'équation 4.1 et des distributions de taille représentées sur la
figure 4.4 (a) pour les diamétres compris entre 3 et 800 nm (cadre du bas de la figure a) et ce
aux deux longueurs d’onde lidar UV et VIS. Le coefficient de rétrodiffusion {3, augmente
entre 09 h et 12 h pendant la croissance des particules nouvellement nucléées et
I'augmentation du coefficient de rétrodiffusion de ces particules est plus importante dans
I'UV (+ 0,65 Mm™srl) que dans le VIS (+ 0,35 Mmsrt). Comme indiqué dans (David et al.,
2014%), ces simulations confirment que I"'UV est plus sensible aux produits de la nucléation
qgue le VIS.

Afin d’étudier la sensibilité a la taille et a la longueur d’onde, David et al. (2014) ont
. . . . ) . . . d .
représenté sur la figure 4.5 (a) I'intégrant de I'équation 4.1, i.e. (%)NPF X nypp en fonction

du diametre D, de la particule et de la longueur d’onde A a un horaire précis (10 h 45)
correspondant au début du processus de nucléation. Du domaine de longueur d'onde de I'IR
a celui de I'UV, des intégrants plus importants sont observés a des tailles de particules de
plus en plus faibles. La plus petite taille contribuant a Bnpf est observée a A = 240 nm et
correspond a Dy, in = 50 nm. Ceci signifie que, la nucléation d’agrégats de tres petite taille
et en particulier la formation de particules ultrafines de quelques nanometres de taille ne
peut pas étre adressée avec un lidar, en raison de l'insensibilité du processus de diffusion a
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ces tailles, méme dans le domaine spectral de I'UV. Toutefois, la croissance des particules
jusqu'a des tailles de I'ordre de quelques dizaines de nanomeétres contribue significativement
a Bupr dans I'UV, ou les valeurs les plus élevées de I'intégrant sont observées pour des
diamétres compris environ entre 50 et 150 nanometres. Dans I'UV, la quasi-totalité des

particules ayant un diamétre compris entre D i, et 800 nm contribue a B, qui est
donc significativement plus important que dans le VIS (cf. Figure 4.4) ou principalement les

petites particules ayant des diamétres compris entre 100 et 250 nm contribuent a I'intégrant
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Figure 4.5 (a) Dépendance de la taille et de la longueur d'onde de l'intégrant du coefficient de rétrodiffusion
des petites particules sphériques (do/dQ)nee X nnpr au début de I'événement de nucléation a 10h45 ( extrait de

David et al.,, 2014% (b) Dépendance spectrale du coefficient de rétrodiffusion Bnpr Obtenu en intégrant

(do/dQ)ner % Ner sur la distribution de taille des particules sphériques (diamétres inférieurs a 800 nm) au début
du processus de nucléation (10 h 45).

Cette simulation numérique a toutefois été réalisée en se basant sur plusieurs hypotheses.
D’une part, les particules sont considérées comme étant formées d’acide sulfurique
uniquement. D’apres les travaux récents de I'expérience CLOUD au CERN brievement
rappelés en bibliographie, nous savons que cette hypothése est peu réaliste. D’autre part, la
sensibilité a la taille doit étre mieux caractérisée, notamment en fonction de I'heure de la
journée considérée (la figure 4.5 a été tracée a une heure donnée, 10 h 45), et ce pour
différents événements de nucléation (la figure 4.4 représente un seul événement de
nucléation). Ces actions sont précisément I'objet des prochains paragraphes.
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4.2.2 Coefficients de rétrodiffusion associés a plusieurs événements

Nous avons ainsi étendu I'étude numérique des coefficients de rétrodiffusion des particules
nouvellement formées en considérant plusieurs événements ol des dust-NPF events ont été
observés a la suite du transport de particules désertiques en Chine en mars 2009 (Dupart et
al., 2012°9), La figure 4.6(a) présente les quatre événements étudiés correspondant aux
dates suivantes : 9, 13 et 21 mars et 1 avril 2009. La partie (b) de la figure présente
I’évolution temporelle des coefficients de rétrodiffusion associés a chaque événement.

On constate que I'évolution temporelle de la concentration des particules nouvellement
formées est similaire pour trois des quatre événements (les 9 et 13 mars ainsi que le 1¢" avril)
dans le sens ol I'on peut suivre la croissance des trés petites particules (quelques nm de
rayon, taille minimal détectée de 3 nm) jusqu’a des tailles de I'ordre de plusieurs centaines
de nm. On peut voir notamment que les concentrations mises en jeu et la vitesse de
croissance des particules est différente pour chacun de ces événements. L'évolution
temporelle des coefficients de rétrodiffusion des particules nouvellement formées indique
que les coefficients de rétrodiffusion augmentent avec la croissance des particules et que les
SD et les concentrations mises en jeu sont différentes puisque les coefficients ne sont pas du
méme ordre de grandeur (deux fois plus importants le 1" avril que le 13 mars aux mémes
heures). Le suivi des coefficients de rétrodiffusion dans I'UV et dans le VIS pour ces
événements nous indique que I'UV est toujours plus sensible aux particules nouvellement
formées. Le 21 mars 2009 est une date a part puisqu’on ne constate pas de croissance
marquée au cours de la journée et la présence en forte concentration de particules de
plusieurs centaines de nm tout au long de la journée. Le 9 mars 2009, on constate une
diminution des coefficients de rétrodiffusion entre 14 h et 17 h avant une brusque
augmentation entre 17 h et 18 h.

Suivant la méthodologie initiée dans David et al. (2014) rappelée au début de ce chapitre, j'ai
représenté sur la figure 4.7 la dépendance en taille et a la longueur d’onde de l'intégrant
pour trois événements différents : le 9 mars en haut, le 13 mars au centre et le 1* avril en
bas. Nous avons représenté |'évolution de cette dépendance au cours de la journée en
amont de la croissance (a gauche, 12 h pour le 9 mars, 8 h pour le 13 mars et 10 h pour le
ler avril), au début de la croissance (au centre, 16 h pour le 9 mars, 10 h 45 pour le 13 mars
et 12 h pour le ler avril) et durant la croissance des particules (a droite, 18 h pour le 9 mars,
13 h pour le 13 mars et 15 h pour le ler avril). On constate une augmentation de I'intégrant
de part et d’autre de la croissance des particules, notamment pour les plus petites particules.
Les 13 mars et 1°" avril, on constate également une augmentation de I'intégrant au cours de
la croissance contrairement au 9 mars ou l'intégrant diminue. Une fois 'intégration sur les
distributions de taille prise en compte, on retrouve une augmentation du coefficient de
rétrodiffusion continue lors des journées du 13 mars et du 1° avril. En effet, on constate que
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le 13 mars 2009 entre 8h et 13h fB,,raugmente de 0.4 Mm™.sr* (de 0.8 a 1.2 Mm™.sr*) dans
'UV et de 0.2 Mm™.sr? (de 0.35 a 0.55 Mm™.sr'!) dans le VIS. Le 1°" avril 2009 entre 10h et
15h, Bppr augmente de 1 Mm™.sr* (de 1.5 a 2.5 Mm™.sr?) dans 'UV et de 0.45 Mm™.sr (de
0.65 a 1.1 Mm™.sr!) dans le VIS. Fait intéressant, on retrouve des valeurs trés proches (entre
2.2 et 2.3) lorsque I'on divise Bypruy Par Bupevis quel que soit I'événement ou I’heure
considérée. Cela semble indiquer que I’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion reste

constant. A la section suivante, nous allons nous intéresser plus particulierement a
I’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion.
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Figure 4.6 (a) Observation de I'évolution temporelle de la concentration des particules nouvellement formées
en fonction de leur taille au cours d’événements mesurés lors d’'une campagne de terrain (Dupart et al., 2012)
(de haut en bas et de gauche a droite) les 9, 13, 21 mars et 1°" avril 2009. L’heure locale est utilisée. (b)
Evolution temporelle des coefficients de rétrodiffusion des particules nouvellement formées (de haut en bas et
de gauche a droite) les 9, 13, 21 mars et 1¢" avril 2009.
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Figure 4.7 Dépendance de la taille et de la longueur d'onde de I'intégrant du coefficient de rétrodiffusion des
petites particules sphériques (do/dQ)ner x nnpr . La ligne du haut représente I'événement du 9 mars 2009 : au
centre la journée du 13 mars 2009 et en bas I'événement du 1° avril 2009. L’évolution de cette dépendance
au cours de I'événement, en amont de la croissance (a gauche, 12 h pour le 9 mars, 8 h pour le 13 mars et 10 h
pour le 1°" avril), au début de la croissance (au centre, 16 h pour le 9 mars, 10 h 45 pour le 13 mars et 12 h pour
le 1°" avril) et durant la croissance des particules (a droite, 18 h pour le 9 mars, 13 h pour le 13 mars et 15 h
pour le 1¢" avril).
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4.2.3 Exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nucléées

Dans ce chapitre, on cherche a évaluer la sensibilité de la mesure lidar aux particules issues
de la nucléation impliquant des particules désertiques. La dépendance spectrale des
particules présentes dans les couches atmosphériques est une voie d’analyse. L'analyse de la
dépendance spectrale des coefficients de rétrodiffusion issus des signaux extraits du
polarimétre (UV, VIS), dont la précision et la sensibilité ont été discutées au chapitre
précédent (cf section 3.2 du chapitre 4), permet d’évaluer I'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion des particules dans I'atmosphére. Dans la communauté lidar, I'exposant
Angstrom est souvent utilisé comme indicateur qualitatif de la taille des particules
atmosphériques. De nombreuses mesures des exposants d’Angstrom d’extinction et de
rétrodiffusion des particules désertiques ont ainsi été effectuées avec des lidars multi
spectraux (Ansmann et al., 20128, Dubovik et al., 20024, Muller et al., 2013°, Shimizu et al.,
2004%%, Veselovskii et al., 2016%%’). Ces mesures prennent en compte la dépendance
spectrale de l'ensemble des particules présentes dans les différentes couches de
I'atmosphere. L'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules, défini a I'équation
1.11, peut étre relié aux coefficients de rétrodiffusion UV et VIS selon I’équation suivante:

Bp)‘l — ( ﬁ
Bp,)\z )\2

ou A =1In (A;/A;) avec A; = 532 nm et A, = 355 nm pour notre lidar (UV, VIS). Nous allons
évaluer numériquement I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules

—BAE, _ ,—ABAE
y = e (4.2)

nouvellement formées, que nous noterons par la suite BAE,

1
A

Bnpf,?\l

BAE,pr =— —In ( ) (4.3)

Bnpf,kz

La figure 4.8 représente la dépendance spectrale du coefficient de rétrodiffusion des
particules nouvellement formées B¢ pour les NPF-dust events du 9 (a) et 13 mars (b) et du
1°" avril (c) 2009, pour les trois heures représentées a la figure 4.7 (respectivement 12 h, 16 h
et 18h pour le 9 mars ; 8 h, 10 h 45, 13h pour le 13 mars et 10 h, 12 h et 15 h pour le 1°" avril).
La premiere heure considérée est représentée en noir, la suivante en rouge et la plus tardive
en vert. Sur la figure d, 'exposant d’Angstrom de ces particules est également calculé dans
I"UV/VIS (355 et 532 nm, en bleu) et dans le VIS/IR (532 et 1064 nm, en vert) pour les trois
journées considérées (carré plein : 9 mars, rond plein : 13 mars, triangle plein : 1°" avril) et
aux trois heures considérées (numérotées 1, 2 et 3 allant du plus tot au plus tard pour
chaque journée considérée) (d). On constate que I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion
varie trés peu quel que soit la journée ou I’heure considérée, avec des valeurs de 2 (£ 0.1)
pour I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion dans I’'UV/VIS et de 1.55 (+ 0.1) dans le VIS/IR.
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Figure 4.8 Dépendance spectrale du coefficient de rétrodiffusion des particules nouvellement formées pour les
NPF-dust events du 9 (a) et 13 mars (b) et du 1°" avril (c), cela pour les trois heures représentées a la figure 4.7
(respectivement 12 h, 16 h et 18h pour le 9 mars ; 8 h, 10 h 45, 13h pour le 13 mars et 10 h, 12 h et 15 h pour le
1°" avril). L'exposant d’Angstrom de ces particules est également calculé dans 'UV/VIS (355 et 532 nm, en bleu)
et dans le VIS/IR (532 et 1064 nm, en vert) pour les trois journées considérées (carré plein : 9 mars, rond plein :
13 mars, triangle plein : 1°" avril) et aux trois heures considérées (numérotées 1, 2 et 3 allant du plus t6t au plus
tard pour chaque journée considérée) (d).

(a) Evolution temporelle de I’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion

Dans un premier temps, nous gardons les mémes hypotheses de travail que dans le cas de la
simulation numérique représentée figure 4.4, de la journée du 13 mars 2009 ayant donné
lieu a publication (David et al.,, 2014°°). Ainsi, nous supposons que les particules
nouvellement formées sont principalement composées d’acide sulfurique. L'indice de I'acide
sulfurique en fonction de la longueur d’onde est issu de la littérature (Hummel, 198873).
L'intégration sur la distribution de taille est effectuée pour des diametres compris entre 3 et
800 nm. La figure 4.9 représente I’évolution temporelle des coefficients de rétrodiffusion et
des exposants d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nouvellement formées le 9 mars
2009 (a gauche) et le 13 mars 2009 (a droite). On constate que I'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion a une valeur constante de 2 quel que soit I'événement ou I'heure considéré,
comme constaté précédemment entre le 13 mars et le 1° avril. Cela est vrai pour les 4
journées représentées figure 4.6. Ainsi, lorsque |'on considere que les particules
nouvellement formées sont des particules composées principalement d’acide sulfurique et
que lintégration sur les distributions de taille est effectuée pour des diametres compris
entre 3 et 800 nm, la dépendance spectrale du coefficient de rétrodiffusion est quasi

constante et ne semble pas dépendre des SD retenues.
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Figure 4.9 Evolution temporelle des coefficients de rétrodiffusion et des exposants d’Angstrom de
rétrodiffusion des particules nouvellement formées le 9 mars 2009 (a gauche) et le 13 mars 2009 (a droite).

(b) Influence de la taille maximale de la distribution de taille

La figure 4.10 représente I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion de particules sphériques
nouvellement formées au cours de I'événement décrit sur la figure 4.4 en fonction du
diametre maximal considére lors de l'intégration sur la SD Dy .« , quantité définie par

I’équation 4.1.

45—y .

BAE o

05—
100

D

p,max

Figure 4.10 Exposant d’Angstrom de rétrodiffusion moyenné sur I'ensemble de la journée du 13 mars 2009 en
fonction du diametre maximal d’intégration considéré (50 < D, .., < 800 nm).
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On constate que pour les particules de taille trés petite devant la longueur d’onde
considérée, on retrouve le comportement de la diffusion de Rayleigh (intensité diffusée
inversement proportionnelle a la puissance 4 de la longueur d’onde). On peut également
voir que dans la zone située entre 130 et 240 nm, I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion
atteint des valeurs inférieures a 1 (jusqu’a 0.6). On peut relier ce comportement de BAEnps
aux conclusions tirées des figures 4.5 et 4.7, ce sont les petites particules ayant des
diametres compris entre 100 et 250 nm qui contribuent principalement a 3, dans le VIS.
Lorsque l'on considere des diametres maximaux d’intégration de plus en plus grands, on
constate que BAEwnpr tends vers 2 comme attendu. Ce comportement de I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion en fonction du diameéetre maximal d’intégration se retrouve
pour tous les événements considérés comme on le verra sur la figure 4.12.

(c) Influence de 'indice de réfraction

La figure 4.11 représente I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion moyenné sur I'ensemble
de la journée en fonction de la partie réelle de l'indice de réfraction pour les quatre
événements étudiés (les 8, 9, 13 et 21 mars 2009). La partie réelle de I'indice utilisée est
celle de 'acide sulfurique issu de la littérature (Hummel, 198873) c’est-a-dire un indice de
1.48 dans I'UV et de 1.46 dans le VIS. On constate que l'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion peut varier d’un facteur 2 entre un indice de 1.33 dans I'UV (1.31 dans le VIS)
et un indice de 1.68 dans I'UV (1.66 dans le VIS). On constate que |'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion peut ainsi varier fortement en cas de variation de la chimie des couches
atmosphériques. Les parties réelles de l'indice de réfraction supérieures a 1.6 semblent
surestimées par rapport aux indices de réfraction des principaux aérosols atmosphériques,
du moins sans la prise en compte de grosses particules non sphériques telles que les
particules désertiques. La dépendance de I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion a la partie
imaginaire de l'indice a également été étudiée et on constate que seules les particules trés
absorbantes (partie imaginaire supérieures a 10?) peuvent induire une variation de
I’exposant d’Angstrom. Etant donné la faible absorption des composés mis en jeu dans le
processus de nucléation que nous étudions et les altitudes considérées qui sont au-dessus
de la PBL, on peut estimer qu’il n'y a pas suffisamment de particules tres absorbantes pour
induire de fortes variations de I'exposant d’Angstrom.
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Figure 4.11 Exposant d’Angstrom de rétrodiffusion moyenné sur I'ensemble de la journée en fonction de la
partie réelle de I'indice de réfraction pour 4 événements différents (les 8, 9, 13 et 21 mars 2009).

(d) Conclusions

En conclusion a cette étude sur BAE, s, on a représenté sur la figure 4.12 I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nouvellement formées en fonction du diametre
maximal d’intégration (entre 3 et 800 nm, calculé avec un pas de 50 nm) et de la partie réelle
de l'indice de réfraction (entre 1.33 et 2.08, calculé avec un pas de 0.05), ceci pour trois
événements différents superposés (9, 13 mars et 1°" avril 2009). On constate que pour tous
les événements, I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion a un comportement robuste,
présentant la méme dérivée quelle que soit la zone de la courbe considérée. On constate
que les écarts relatifs les plus importants sont au niveau de la zone 50 < Dy max < 150 nm ou
I'on retrouve un écart de + 0.5 de BAE, entre les différents événements. Ainsi, I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nouvellement formées est une fonction
complexe, dépendant de l'indice de réfraction et de la taille des particules en présence.
Néanmoins, on constate que I'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion dépend trés peu de
I’événement considéré. Afin de conclure, on a représenté sur la figure 4.13 une coupe
transversale de la figure 4.12 pour I'événement du 9 mars (a gauche) et du 13 mars (a droite)
2009, pour BAE, =1 (en rouge), BAE, s =2 (en bleu) et BAE, s =3 (en vert). On
constate que BAEnpr = 3 correspond a un ensemble de couples possibles (indice optique,
Diametre maximal). Ainsi, BAE, ¢ peut permettre de discuter de la sensibilité en taille de la
rétrodiffusion au processus de nucléation pour peu que la chimie mise en jeu soit connue. A
titre d’exemple, si I'on suppose que la chimie est celle de I'acide sulfurique d’indice 1,48
dans I'UV (1.46 dans le VIS), la figure 4.13 montre que un BAE, ¢ égal ou supérieur a 2 (resp.
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3) est associé un diamétre maximal supérieur a environ 600 nm ou compris entre 150 et 200
nm (resp. inférieur a 150 nm). On constate également que pour des diametres maximaux
d’intégration supérieurs a 150 nm, on atteint des valeurs supérieures a BAE ;=3
uniguement pour des parties réelles d’indice de réfraction supérieur a 1.6 dans I'UV. Ainsi,
une variation de l'exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nouvellement
formées et de leurs produits considérés sphériques ne peut indiquer qu’un changement de

 E

taille ou de chimie de ces particules.

1.060

1.409

1.757

o 2.455

f i 2.804

3.152

3.501
3.850

S

Figure 4.12 Exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules nouvellement formées en fonction du
diametre maximal d’intégration (entre 3 et 800 nm) et de la partie réelle de I'indice de réfraction (entre 1.33 et
2.08) pour 3 événements différents superposés (les 9 et 13 mars et le 1¢" avril 2009). Il est a noter que l'indice
est présenté relativement a l'indice de I'acide sulfurique donné par Hummel.
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Figure 4.13 Coupe transversale de la figure 4.12 pour I'événement du 9 mars (a gauche) et du 13 mars (a droite)
2009. En rouge coupe pour BAEnpr = 1, en bleu coupe pour BAEnps = 2 et en vert coupe pour BAEnes = 3.

Néanmoins, pour étre en mesure de comparer les observations atmosphériques, il faut étre
en mesure de séparer la contribution des particules sphériques de celles des particules non
sphériques. Cela nous est permis par la sensibilité de notre détection (cf. section 3.2.2) qui
nous permet d’isoler précisément la contribution des particules sphériques présentes dans
les mélanges externes atmosphériques.

4.3 Observation de la formation de nouvelles particules en
présence de particules désertiques

Dans cette section, nous présentons les observations lidar d’épisodes de particules
désertiques réalisées a I'IlLM (Villeurbanne, campus de la DOUA) depuis 2015. Nous
commencons par rappeler la méthodologie optique utilisée, tirée de (David et al., 2014%°)
pour identifier les événements de nucléation. Nous présentons ensuite un exemple
d’observation lidar de ce type, sous la forme d’'une étude de cas, associé au 2 juillet 2015.
Nous résumerons les résultats des observations systématiques menées durant les périodes
d’advection de particules désertiques originaire du Sahara dans la troposphére libre de Lyon.

4.3.1 Méthodologie optique pour la télédétection lidar de la nucléation

La méthodologie permettant d’observer par lidar la nucléation a été présentée de maniere
détaillée dans la publication de (David et al., 2014%°). En quelques mots, elle est basée sur
I"'utilisation d’un lidar UV résolu en polarisation, de trés grande sensibilité. En effet, comme
expliqué a la section précédente, les particules nouvellement formées peuvent étre
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considérées comme sphériques tandis que, comme mesuré au chapitre 2 en laboratoire, les
particules désertiques sont de forme non sphérique (f,, différent de 1). Or, I'algorithme de
partitionnement optique a deux composantes décrit au chapitre 3 permet d’évaluer les
coefficients de rétrodiffusion des particules sphériques et non-sphériques, et ce quelle que
soit leur taille. De plus, la sensibilité de la rétrodiffusion a des particules de petite taille est
accrue dans I'UV, comme expliqué dans (David et al., 2014%). On détecte alors a distance la
présence d’'un événement dust-NPF en notant que lors d’un tel événement, le taux de
nucléation est plus élevé lorsque la quantité de particules désertiques est la plus faible, en
accord avec les observations de laboratoire (Dupart et al., 2012°°). C’est précisément ce que
montre la simulation numérique de la figure 4.4 qui indique une anti-corrélation durant la
journée entre By et B¢ En effet, on peut voir sur cette Figure 4.4 que ce n’est que lorsque
B4 atteint son minimum vers 10 h que B,,r commence a augmenter. 3, augmente alors de
nouveau jusqu’a atteindre un seuil a midi, ou I’on constate que Bnpr commence a diminuer.
Un tel comportement corrélatif entre B,,; et By n'est pas observé avant ou apres
I’événement, durant la nuit. Ce comportement anti-corrélé des coefficients de rétrodiffusion
des petites particules sphériques nouvellement formées et des plus grosses particules
minérales non sphériques en présence du rayonnement solaire qui ne se prolonge pas en
I’'absence de ce dernier est en accord avec les mesures de laboratoire et les observations in
situ ou I'on constate ce comportement spatialement et temporellement (David et al., 2014%,
Dupart et al., 2012°°). Par conséquent, et comme expliqué dans (David et al., 2014°°), les
coefficients de rétrodiffusion B,,r et By peuvent étre utilisés comme traceurs optiques pour
observer la nucléation a distance. Comme nous I’avons vu au chapitre 3, on accede a ces
coefficients a partir des équations 3.20 et 3.21:

1
By b -5
o] = 6" ] avec [My] = % @.4)
P, 0 1+ S_d

Afin d’étudier la dépendance spectrale de la rétrodiffusion, on évaluera I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules sphériques BAE; qui suit la théorie de Mie et
peut donc étre comparé a BAE,r. BAE peut étre évalué par la mesure lidar (UV, VIS) des
coefficients de rétrodiffusion a partir de 3, aux deux longueurs d’onde (UV, VIS).

4.3.2 Etude decas:le 2 juillet 2015

Nous décrivons ici un exemple d’étude, ce qui nous permettra d’appliquer la méthodologie
décrite a la section précédente et des observations spatio-temporelles typiques lors de la
présence de particules désertiques dans la troposphéere de Lyon. On discute notamment des
parametres retenus pour l'inversion Klett (1985) et le partitionnement optique réalisé. Les
observations lidar sont réalisées de jour et de nuit car nous sommes sensibles aux
conséquences d’un processus qui est photo-catalytique. Les observations réalisées le 2 juillet
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2015 en journée sont comparées a celles réalisées la veille, lorsque les masses d’air au-
dessus de Lyon ne contenaient pas de particules désertiques et aux observations réalisées de
nuit lors de la présence de particules désertiques. Enfin, nous présentons I'ensemble des
observations réalisées au cours des deux derniéres années lors des dust-NPF events.

(a) Parametres pour l'inversion des données

Afin de faciliter I'analyse des données issues des différentes observations réalisées au cours
de cette these, nous avons établi un protocole d’analyse afin d’isoler les données les plus
pertinentes. Les prédictions météorologiques sont suivies en continu, en particulier la
présence éventuelle de particules désertiques dans la troposphere libre de Lyon, pour étre
en mesure de mettre en marche la station lidar lors des événements de nucléation éventuels
(cf. section (c)), si possible quelques jours en amont et quelques jours suivants I'événement
afin d’avoir des données comparatives. La figure 4.14 présente a gauche des profils verticaux
des signaux bruts, ajustés a I'altitude et auxquelles on a retiré le bruit de fond, obtenus a 14
h le 2 juillet 2015 par le lidar spécifié a la section 3.1 du chapitre 3. Les signaux sont
échantillonnés a une fréquence minimale de 20 Mhz, ce qui conduit a une résolution de 7.5
m verticalement. On constate que c’est le signal détecté par le voie de détection de
polarisation croisée qui limite I'altitude maximale d’analyse des signaux entre 8 et 10 Km ou
I'intensité rétrodiffusé de polarisation croisée est trop faible pour étre discernée du bruit de
fond.

__d__-)(pasuv
10 4 —X

pEpUV

Altitude (Km)
o

2 n 1
0.0 25
X(z)=P(z)*z? (u.a)
Figure 4.14 A gauche, puissance détectée par les deux voies du détecteur {//, =) ajusté a I'altitude (X=P(2)z?). A

droite une photo du lidar émettant dans I'UV-VIS en début de soirée dans la tropospheére libre de Lyon.

Comme indiqué aux chapitres 1 et 3, nous suivons la méthode d'inversion de Klett (Klett,
1985%), ce qui nécessite de choisir le ratio lidar du mélange de particules S défini a
I’équation 3.13. Les résultats obtenus au chapitre 3 indiquent une large variabilité du ratio
lidar des particules désertiques seules. En effet, on retrouve des valeurs pour le ratio lidar
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des particules désertiques compris entre 19 et 72 sr selon la distribution de taille et la forme
considérée. Néanmoins ces valeurs ne peuvent pas étre utilisées dans le cas de l'inversion
d’un mélange de particules atmosphériques. Dans le cas d’'un mélange externe comprenant
des particules désertiques apres un long transport, les valeurs du ratio lidar des mélanges de
particules comprenant des particules désertiques sont trés variables dans la gamme
spectrale UV-VIS et il n'y a pas de valeurs absolues qui peuvent étre retenues car elles
dépendent fortement de |'état de I'atmosphére considéré. Des valeurs de 55 (+ 10) sr et 50
(* 15) sr respectivement a 355 et 532 nm ont été utilisés lors d’études in situ effectuées par
la communauté AERONET (European Aerosol Research Network) pour I'analyse de signaux
en présence de particules désertiques dans le ciel d’Europe centrale (Muller et al., 2010%°).
Pour l'inversion des signaux du 2 juillet 2015, nous avons choisi une valeur pour le ratio lidar
des particules de 60 (+ 10) sr dans I'UV et 55 (+ 10) sr dans le VIS.

Pour le partitionnement optique du mélange externe des particules désertiques et des
particules sphériques présentes dans les couches atmosphériques du 2 juillet 2015, nous
avons retenu les valeurs obtenues en laboratoire (Miffre et al., 2016%3°) afin de partitionner.
Les études in situ au moyen d'un réseau lidar coordonné dans le cadre d'AERONET ont du
reste obtenu un rapport de dépolarisation des particules désertiques d'environ (24 + 7) % a
355 nm et (31 £ 2) % a 532 nm apres un transport sur une longue distance jusqu’en Europe
(Muller et al., 2010%°). Les différences dans I'évaluation du rapport de dépolarisation dans la
littérature peuvent s’expliquer par la grande variabilité de forme, de taille et de I'état de
surface des particules désertiques a l'origine, qui s’amplifie aprés une longue période
d’advection dans les couches atmosphériques. Fait intéressant, les simulations numériques
réalisées a |'aide du code DDA (cf. chapitre 3) pour la SD2 donnent pour les stéréo particules
lisses des valeurs de dépolarisation tres proche de 25 % dans I'UV et dans le VIS. Pour les
stéréo particules auxquelles on a ajouté une rugosité de surface le rapport de dépolarisation
est supérieur a 30 % dans le VIS et supérieure a 35 % dans 'UV.

(b) Observations lidar (UV, VIS) d’un événement dust-NPF

Nous avons représenté |’évolution spatio-temporelle des coefficients de rétrodiffusion des
particules sphériques et non sphériques sur la figure 4.15 sous la forme de cartes temps-
altitude de Bs (a gauche) et Bgyust (2 droite) dans I'UV (en haut) et dans le VIS (a droite)
obtenues le 2 juillet 2015. Les altitudes sous 2 Km ne sont pas représentées car la couche
limite atmosphérique (PBL) n’est pas I'objet de notre étude. On constate que les particules
désertiques sont principalement situées au-dessus de 3 km d'altitude, comme suggéré par
les modéles de rétro trajectoires des masses d’air (cf. section (c)). Entre 2 et 4 km, on
constate une augmentation de B dans I'UV et dans le VIS de 16 h a 20 h avec une extension
spatiale s’accroissant au cours du temps. L'augmentation du coefficient de rétrodiffusion des
particules sphériques n’est observée qu'a la limite de la couche de particules désertiques. De
facon analogue, le coefficient de rétrodiffusion des particules sphériques connait ses plus
faibles valeurs au centre de la couche de particules désertiques dans I'UV.
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Comme identifié dans (Dupart et al., 2012°°), une concentration trop élevée en particules
désertiques peut inhiber la nucléation car les particules désertiques peuvent agir comme des
puits de condensation. Ici, I'augmentation du coefficient de rétrodiffusion des particules
sphériques est observée uniquement a la frontiere de la couche contenant des particules
désertiques. Ce suivi spatio-temporelle des coefficients de rétrodiffusion sphériques et non
sphériques semble ainsi confirmer leur comportement anti-corrélé lors de la journée du 2
juillet 2015, en accord avec les simulations numériques (cf. section 4.2) et les observations
précédentes (David et al., 2014°°, Dupart et al., 2012°°). La figure 4.16 montre les profils
verticaux des coefficients de rétrodiffusion dans I'UV et dans le VIS, a 16h (en haut) et a 23h
(en bas). Les altitudes vont de 2.5 a 5.5 Km, cela représente la plage d’altitude de la
troposphére libre contenant les particules désertiques (cf. figure 4.15). On peut voir sur les
deux premiéres colonnes les profils de B, /, puis B, en bleu (resp. vert) dans I'UV (resp.
VIS). Afin de mettre en exergue I'anti corrélation de [3; et 4, les deux colonnes suivantes
représentent les profils verticaux de ces deux coefficients dans 'UV (en bleu et en marron )
puis dans le VIS (en vert et en magenta ). La derniére colonne représente |I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules sphériques BAE;. On peut tout d’abord noter
gue, au-dessus de 3 Km, les coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques sont
supérieurs a 0.5 Mm™? sr! dans I'UV et dans le VIS de jour comme de nuit. Pour les
parameétres d’inversion retenus, il n'y a que les journées ou la présence de particules
désertiques a été confirmée par des observations satellitaires ou des simulations
numériques que B4 dépasse cette valeur, du moins sur 'ensemble des journées analysées.
Aussi, I'humidité relative n’est pas élevée aux altitudes considérées, de I'ordre de 40 % (cf
figure 4.21) et reste constante au cours de la journée (cf. figure 4.3). On constate que de jour,
pour les altitudes considérées, les coefficients de rétrodiffusion des particules sphériques et
désertiques sont anti corrélés dans I'UV et dans le VIS. Alors que de nuit, il n'y a pas de
relation particuliere entre les coefficients dans le visible, dans I'UV c’est une corrélation que
nous observons. Cela est mis en exergue Figure 4.17 ou I'on peut voir les diagrammes de
dispersion de 5 en fonction de B4 dans I'UV (en haut) et dans le VIS (en bas) entre 2.5 et 4.5
Km. Ces diagrammes montrent une corrélation négative en journée (16 h, a gauche) et une
corrélation positive la nuit (23 h, a droite) dans I'UV. Dans le VIS, I'anti-corrélation est
beaucoup moins marquée durant la journée, comme attendu, et il ne semble pas y avoir de
corrélation durant la nuit. Ces observations sont en accord avec les études menées
précédemment dans 'UV (David et al., 201435, Dupart et al., 2012%°). On constate également
que [syy est compris entre 0.6 et 2.25 Mm? srtet que Bsvis est compris entre 0.25 et 0.75
Mm™? sr't alors que la veille, en "absence de particules désertiques dans I"atmosphére a ces
mémes altitudes, Byis atteint des valeurs comparables a B, allant jusque 2 Mm1.sr* (cf.
Figure 4.18). Cela peut étre une conséquence de la présence de particules désertiques qui
peuvent agir en puit de condensation (Dupart et al.,, 2012°°). Ces observations de I'anti-
corrélation spatio-temporelle de 5 et B4 de jour qui s’estompe de nuit (s'inverse méme
dans cette étude de cas aux altitudes considérées) sont un indicateur de la formation de
nouvelles particules in situ.
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Figure 4.16 Profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion dans I’'UV et dans le VIS. En haut a 16h, en bas a

23h, le 2 juillet 2015. A gauche, 1* cadran :

profils de By, ;; 2° cadran profils de By, ~ (Bleu UV, vert VIS). Le

cadran central représente les coefficients de rétrodiffusion sphériques et des particules désertiques Bs (bleu)

et Baust (Marron) dans I'UV. A droite 1°" cadran : Bs (vert) et Baust (Mmagenta) dans le VIS. 2¢ cadran : BAE;. Pour

faciliter la lecture, le graphe est limité aux altitudes ou les particules désertiques sont présentes.
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L’exposant d’Angstrom de rétrodiffusion connait un grand nombre de variations spatio-
temporelles durant la journée et cette variabilité s’estompe durant la nuit. On peut voir
figure 4.16 a 16 h que BAE; a des valeurs supérieures a 2 entre 2.5 et 3 Km puis diminue
jusgu’a atteindre une valeur inférieur a 2 entre 3 et 4 Km alors qu’entre 4 et 4.75 Km il
augmente de nouveau jusqu’a des valeurs proches d’environ 3 (entre 4 et 5.5 Km, il est
difficile de conclure a cause des barres d’erreurs). On a vu dans la section dédiée aux
simulations numériques qu'un BAE; supérieur a 2 peut indiquer que les diametres
maximaux des distributions de taille des particules sphériques sont inférieurs a 200 nm ou
gue la partie réelle de leur indice est supérieur a 1.6. Cette variabilité de jour de I'exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion que I'on ne retrouve pas de nuit peut étre un indicateur
supplémentaire du processus photo catalytique auquel nous sommes sensibles avec notre
lidar (UV, VIS) résolu en polarisation.
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Figure 4.17 Diagrammes de dispersion du coefficient de rétrodiffusion des particules sphériques en fonction du
coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques dans I'UV (en haut) et dans le VIS (en bas) entre 2.5 et
4.5 Km, le 2 juillet 2015. Ces diagrammes montrent une corrélation négative durant la journée (16h, a gauche)
et une corrélation positive durant la nuit (23h, a droite) dans I'UV. Dans le VIS, I'anti-corrélation est beaucoup
moins marquée durant la journée et il ne semble pas y avoir de corrélation durant la nuit.

(c) Discussion

i- Comparaison a la journée précédente en I'absence de particules désertiques

La veille de notre journée référence du 2 juillet 2015, les conditions de température et
d’humidité relative sont relativement proches. Par contre, les particules désertiques
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originaires du Sahara ne sont pas encore arrivées a Lyon d’aprés les rétro trajectoires
modélisées au NILU et par I'extinction optique des particules désertiques modélisées par
I’organisation mondiale de la météorologie.

La figure 4.18 représente les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion dans I'UV et
dans le VIS a 14 h le 1°" juillet 2015, de fagon analogue a la figure 4.16. On peut voir sur les
deux premieres colonnes les profils de 3, ,, et B, en bleu (resp. vert) dans I'UV (resp. VIS).
Afin de mettre en exergue la relation entre B et 4, les deux colonnes suivantes
représentent les profils verticaux de ces deux coefficients dans 'UV (en bleu et en marron )
puis dans le VIS (en vert et en magenta ). La derniére colonne représente |’exposant
d’Angstrom de rétrodiffusion des particules sphériques BAE, tel que défini a I'’équation 4.5.b.
Nous considérons les mémes altitudes que pour le jour référence. On constate que les
coefficients de rétrodiffusion des particules non sphériques, partitionnés en utilisant les
mémes parameétres que pour le 2 juillet 2015 (c’est-a-dire en prenant la valeur de

1, ce qui semble

dépolarisation des particules désertiques) ne dépassent pas 0.5 Mm™ sr
confirmer I'absence de particules désertiques. Aussi, on constate que le coefficient de
rétrodiffusion des particules sphériques dans le VIS est du méme ordre de grandeur que
dans I'UV. Cela se reflete par un exposant d’Angstrom de rétrodiffusion des particules
sphériques qui est de I'ordre de 1 de facon étonnamment constante entre 2.5 et 4 Km, de
jour comme de nuit, et qui reste relativement bas jusqu’aux hautes altitudes (au-dela de 5
Km). Il est possible que I'atmosphére soit composée principalement de grosses particules
sphériques (au-dela des simulations numériques que nous avons conduites) ou que les
distributions de taille des aérosols présentant une symétrie sphérique aient leur mode
principaux compris entre 150 et 300 nm. La relativement faible variabilité de BAE; peut étre
un indicateur du manque d’activité physico-chimique et notamment de la formation de tres
petites particules par le processus physico chimique étudié dans le cadre de cette these.
Enfin, on constate qu’il n’y a pas d’anti-corrélation entre les coefficients de rétrodiffusion
sphériques et non sphériques, que ce soit dans I'UV ou dans le VIS. De fait, c’est méme une
corrélation positive que I'on retrouve entre ces deux observables, représentée figure 4.19
par les diagrammes de dispersion dans I'UV (a gauche) et dans le VIS (a droite). Ce
comportement se retrouve tout au long de la journée et durant la soirée (prise de données
jusqu’a minuit) précédant la journée du 2 juillet 2015 ou I'anti-corrélation est observée des
le début des prises de données. Ces observations comparatives lors des journées en
I'absence de particules désertiques et en l'absence de rayonnement solaire (de nuit)
semblent confirmer les observations indiquant la formation de nouvelles particules in situ le
2 juillet 2015.
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Figure 4.18 Profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion dans I’'UV et dans le VIS a 14h la veille de 'arrivée
des particules désertiques (1 juillet 2015). A gauche, 1°" cadran : profils de B,, // 2° cadran profils de Bp, - (Bleu
UV, vert VIS). Le cadran central représente les coefficients de rétrodiffusion sphériques et des particules
désertiques Bs (bleu) et Bqust (marron) dans I’'UV. A droite 1°" cadran : Bs (vert) et Bqust (Magenta) dans le VIS. 2¢
cadran : BAE.. Pour faciliter la lecture, le graphique est limité aux altitudes au-dessus du PBL ouU les particules
désertiques sont présentes.
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Figure 4.19 Diagrammes de dispersion du coefficient de rétrodiffusion des particules sphériques en fonction du
coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques dans I'UV (a gauche) et dans le VIS (a droite) entre 2.5
et 4.5 Km, le 1°" juillet 2015 a 14 h. Ces diagrammes montrent une corrélation positive durant la journée.

ii- Considérations atmosphériques

La figure 4.20 représente les trajectoires des masses d'airs calculées en utilisant le modele
Flextra développé par Andreas Stohl (NILU) en coopération avec Gerhard Wotawa et Petra
Seibert (Institut de Météorologie et de Géophysique, Wienna) et en utilisant les données
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météorologiques fournies par ECMWF (European Centre for Medium Range Weather
Forcast). Lors de |'épisode d’advection de particules désertiques issues du Sahara jusqu’a
Lyon du 2 juillet 2015, les particules non sphériques présentes dans la troposphére peuvent
étre assimilées a des particules désertiques. En effet, comme le montre la figure 5.7, on peut
voir que des 'aube des masses d’air transportant des particules désertiques originaires du
sud du Maroc (les masses d’air sont au niveau du sol lorsqu’elles passent par le sud du
Maroc) arrivent au niveau du ciel lyonnais a des altitudes comprises entre 4.5 et 6 Km. Des
masses d’air continuent a arriver du Sahara tout au long de la journée, méme si ces
dernieres ne passent plus au niveau du sol lorsqu’elles traversent le Sahara algérien, a des
altitudes comprises environ entre 2.5 et 5.5 Km. On constate également plus tard dans la
journée des masses d’air en provenance de I'atlantique, néanmoins elles sont a des altitudes
élevées et on peut estimer qu’elles ne transportent pas de particules marines en
concentration suffisamment élevées pour qu’elles influent sur nos coefficients de
rétrodiffusion. Dans I'atmosphére de Lyon, on peut supposer une forte concentration des
polluants issus de l'activité humaine, et notamment du dioxyde de souffre essentiel au
mécanisme décrit dans (Dupart et al., 2012°°). Notre étude se concentre sur la troposphére
libre ou I'on suppose, au regard des rétro trajectoires de masses d’air, qu’il n’y a pas de
présence de particules trés dépolarisantes a I'exception des particules désertiques. Ainsi,
pour un mélange externe {p}={s, d}, on peut supposer que &; est proche de 0 % lors du
partitionnement optique.
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Figure 4.20 Trajectoires des masses d’airs atteignant la troposphere libre de Lyon le 2 juillet 2015. Calculées en
utilisant le modele Flextra développé par Andreas Stohl (NILU) en coopération avec Gerhard Wotawa et Petra
Seibert (Institut de Météorologie et de Géophysique, Wienna) et en utilisant les données météorologiques
fournies par ECMWF (European Centre for Medium Range Weather Forcast
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La figure 4.21 représente, a gauche les profils verticaux de I’"humidité relative a Villeurbanne
et a droite I'épaisseur optique moyenne des particules désertiques a 12 h et 18 h le 2 juillet
2015 issues respectivement des données des analyses menées par la division des sciences
physiques de OAA/ESRL (NOAA/ESRL Physical Sciences Division, Boulder Colorado from their
Web site at http://www.esrl.noaa.gov/SD/) et du modele SDS-WAS de I'organisation
mondiale de météorologie (WMO, Northern Africa- Middle East — Europe (NA-ME-E) regional
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center, https://sds-was.aemet.es). On constate que I’humidité relative est comprise entre 30
et 60 % au cours de la journée et reste stable, notamment entre 2 et 5 Km ou I"humidité
relative reste relativement faible (< 40 %). La présence de particules désertiques dans la
troposphére libre de Lyon a été confirmée par les prévisions et modeles utilisés (SDS-WAS)
et par les observations satellitaires (EUMETSAT) de la journée, effectuées par I'organisation
mondiale de météorologie.
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Figure 4.21 A gauche, profils verticaux de I’humidité relative ; a 12h (gauche) et 18h (droite), du 2 juillet 2015
issus des données des analyses menées par la division des sciences physiques de OAA/ESRL (NOAA/ESRL
Physical Sciences Division, Boulder Colorado from their Web site at http://www.esrl.noaa.gov/SD/). A droite,

I’épaisseur optique moyenne des particules désertiques le 2 juillet 2015 aux mémes heures, extrait des
données de I'organisation mondiale de météorologie (WMO, SDS-WAS, Notrhern Africa- Middle East —Europe
(NA-ME-E) regional center, https://sds-was.aemet.es).

4.3.3 Observations systématiques lors de la présence de particules
désertiques dans la troposphére de Lyon entre 2015 et 2017

La méthodologie décrite ci-dessus a été appliquée de fagon systématique sur la période
s’étendant de 2015 a 2017. A I’heure actuelle, nous avons analysé, de facon analogue a
notre étude de cas, 10 journées ou les observables du lidar 35 et B4 ont un comportement
corrélatif semblable a celui observé lors de la journée du 2 juillet 2015, indiquant la
formation de nouvelles particules in situ selon le mécanisme décrit dans (Dupart et al.,
2012°9). Le tableau 4-1 recense les journées d’observations ol la présence de particules
désertiques a été confirmée et ayant conduit a des analyses détaillées des coefficients de
rétrodiffusion des particules atmosphériques. Nous avons également ajouté des événements
analysés précédant et suivant les événements (dans les jours et les mois qui suivent) ol il n'y
a pas de particules désertiques dans la troposphere libre de Lyon. La colonne Dust recense
les jours oU la présence de particules désertiques a été confirmée. La colonne NPF indique si
nos analyses ont conduit a des résultats semblables a ceux de notre étude de cas (ie
I’observation de dust-NPF events).
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Measurement days

NPF

Dust

2015 06 02
201506 03
20150617
201506 18
201506 19
201506 25
20150701
201507 02
20150703
201507 06
2015 07 07
201507 16
201507 17
201507 21
201507 22
20150831
2016 01 26
2016 01 27
2016 01 28
2016 01 29
201603 14
2016 03 15
2016 03 16
2017 01 24
2017 06 21
2017 06 22
2017 06 23
2017 06 24
2017 06 25
2017 06 26
201707 06
2017 07 07
2017 07 08
20170709
2017 07 10
2017 08 28
201708 29
201708 30
2017 08 31

T

+ + 4+

+

T

+ + +

+

Tableau 4-1 Observations systématiques des journées ou la présence de
confirmée. La 1°" colonne indique la date d’observation (AAAA MM DD), la 2¢™ si un événement NPF a été

observé (+ : oui / - :

particules désertiques a été puis

non / * : oui mais barres d’erreurs trop importantes pour conclure di a la qualité des

signaux). La derniére colonne indique si des particules désertiques sont présentes dans I'atmosphere (a partir
des calculs de rétro trajectoires effectués par le NILU et des calculs de I'extinction des particules désertiques
effectuées par satellite et simulations numériques par I'organisation mondiale de météorologie (WMO).
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4.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés a |'étude optique systématique de particules
sphériques présentes dans I'atmosphére en utilisant notre méthodologie de partitionnement
optiqgue d’'un mélange de particules contenues dans I'aérosol atmosphérique observé au
moyen de notre instrument Lidar (UV, VIS) et résolu en polarisation. Ainsi nous montrons
qgue la présence de ces particules sphériques est corrélée a celle de particules désertiques
dans la troposphére libre au-dessus du campus universitaire de la Doua a Lyon, issues d’un
transport a longue distance de masses d’air depuis la région du Sahara. Des études
précédentes, présentées dans la premiere partie de ce chapitre, permettent d’associer la
présence de ces particules sphériques au phénoméne complexe de nucléation photo-
catalytique impliquant les particules désertiques.

Pour affiner notre analyse nous avons modélisé la réponse optique (Bnpr, BAE, ) attendue
lors de la télédétection des produits d’un processus de nucléation photo catalytique
nécessitant la présence de particules désertiques en s’appuyant sur des événements
reconnus (Dupart et al., 2012°°). Une simulation numérique a été réalisée permettant de
discuter de la sensibilité de la rétrodiffusion optique (UV, VIS) résolue en polarisation au
processus de nucléation de ce type: les coefficients de rétrodiffusion (UV, VIS) associés a
plusieurs événements de nucléation de ce type réellement observés ont été simulés
numériqguement et l'influence de la taille des centres diffusants et de l'indice optique
discutée. Ce travail sera prochainement soumis a publication.

En appliquant la méthodologie développée pour la télédétection d’événements de
nucléation de ce type (David et al., 2014%), s’appuyant sur le partitionnement optique
décrit au chapitre précédent, nous avons présenté en détail les résultats de nos observations
dans la troposphére libre de Lyon le 2 juillet 2015, date a laquelle un épisode de particules
désertiques en provenance du Sahara a été identifié. Les résultats obtenus ont été comparés
aux observations précédant 'arrivée des particules désertiques originaires du Sahara dans la
tropospheére libre de Lyon et aux données obtenues de nuit en suivant la méme démarche.
Le comportement des quantités d’intérét ( B, Bq, BAE;) est distinct les jours ou des
particules désertiques sont présentes dans la troposphére libre de celui observé de nuit. On
constate en effet, en présence du rayonnement solaire (de jour) et en présence de particules
désertiques en troposphére un comportement anti-corrélé entre 3, et B4 spatialement et
temporellement, dans 'UV comme dans le VIS. De nuit comme de jour, en I'absence de
particules désertiques, ces quantités ne sont plus anti-corrélées. L'exposant d’Angstrom de
rétrodiffusion des particules sphériques, qui dépend de la taille des centres diffusants et de
leur indice de réfraction, semble manifester une plus grande variabilité aux altitudes ou le
processus de formation de nouvelles particules est observé.
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Enfin, nous avons présenté le résultat de nos observations systématiques de I'atmospheére
au-dessus de Lyon lors des épisodes d’arrivée de particules désertiques originaires du Sahara.
Ainsi, le lidar (UV, VIS) résolu en polarisation nous a permis de suivre I'évolution spatio-
temporelle des particules présentes dans I'atmosphere. L'application d’un partitionnement
rigoureux entre les particules sphériques et non sphériques, a I'aide des mesures effectuées
en laboratoire (Chapitre 2) et des simulations numériques (Chapitre 3), a deux longueurs
d’onde nous ont ainsi permis, a partir de mesures sensibles et précises du Pi-Polarimetre (UV,
VIS) implémenté dans I'instrument Lidar, d’identifier la formation de nouvelles particules et
de leurs produits en présence de particules désertiques originaires du Sahara. Cette étude,
basée sur des observations systématiques réalisées sur une durée de deux années, a ainsi
permis de montrer que ce processus est récurrent dans I'atmospheére libre de Lyon et
apporte de nouvelles informations sur le suivi spatio-temporel de ces particules sphériques,
issues du processus de nucléation.
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Chapitre 5

Conclusion et perspectives

Les particules minérales d’origine désertique contribuent au cycle global du carbone en
fertilisant les écosystemes pauvres en nutriments comme la surface de certains océans et la
forét Amazonienne (Bristow et al., 2010%). Les déserts sont ainsi les sources naturelles
d’engrais qui permettent a la Terre d’étre fertile. Ces particules désertiques sont de plus
parmi les plus présentes dans I'atmosphére terrestre. Or, leur impact sur le bilan radiatif
terrestre reste a quantifier en raison de leur grande diversité de taille, de forme et de
composition chimique. Ces particules manifestent une grande complexité : en mouvement
dans I'air ambiant, elles possédent des propriétés semi-conductrices (a la base du processus
photo-catalytique de nucléation, Dupart et al., 2012°°) et leur morphologie complexe rend
impossible la donnée d’une solution analytique aux équations de Maxwell. Plusieurs
guestions ont ainsi été soulevées au chapitre 1, paragraphe 1.4, consacré au
guestionnement de cette thése. Ces questions sont relatives a I'interaction du rayonnement
électromagnétique avec ces particules désertiques, laquelle reste a quantifier du fait de la
complexité de ces particules, liée a leur nature diélectrique ou semi-conductrice et leur
forme trés irréguliere avec parfois méme de la rugosité de surface. Mieux connaitre cette
interaction permet, sur le plan fondamental, de connaitre les signatures spectrales et de
polarisation de ces particules en étudiant la diffusion du rayonnement électromagnétique
par ces particules désertiques. Il convient ici de rappeler qu’il n’existe pas de base de
données pour les aérosols comme cela est le cas pour la spectroscopie moléculaire. De plus,
si cette interaction est connue avec suffisamment de sensibilité et de précision, il devient
possible d’étudier des processus complexes se produisant dans I'atmosphére comme la
nucléation, dont certains ingrédients restent encore de nos jours a révéler. La connaissance
de cette interaction est également impactante d’un point de vue applicatif : bien maitrisée,
elle peut permettre de réduire l'incertitude associée a I'évaluation de la concentration en
masse des aérosols désertiques par télédétection lidar.

Ce travail de these tire parti de la sensibilité de linteraction du rayonnement
électromagnétique (UV, VIS) avec les particules désertiques en étudiant leur diffusion
optique, en géométrie de rétrodiffusion, trés utilisée en télédétection (Leon et al., 2009!!? ,
Miffre et al., 201135, Vernier et al., 2011%?%). La thése repose sur un Pi-polarimétre de
laboratoire (UV, VIS) sensible et précis, permettant de traiter la rétrodiffusion des particules
désertiques, évaluée au moyen d’expériences de laboratoire (chapitre 2) et d'observations
lidar (UV, VIS) résolu en polarisation sensibles et précises (chapitres 3 et 4). Des simulations
numeériques sont utilisées de facon complémentaire a nos mesures (chapitres 2 et 3).
Chaque chapitre aborde les propriétés spectrales et de polarisation des particules
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désertiques et met I'accent sur certaines applications potentielles, comme pour |'évaluation
de la concentration en masse des particules désertiques présentes dans des mélanges
externes au sein de I'atmosphére (Chapitre 3) ou I'observation d’événements de formation
de particules in situ (chapitre 4).

Au chapitre 2, nous présentons notre étude de polarimétrie en laboratoire d’un ensemble de
particules désertiques en mouvement dans I'air. Nous avons décrit le polarimétre de
laboratoire (UV, VIS) adressant la géométrie de rétrodiffusion avec précision (180.0 + 0.2°) et
le montage expérimental permettant la génération de particules désertiques (ATD) en
suspension dans l'air. Ce polarimetre de laboratoire nous permet d’évaluer le rapport des
éléments de la matrice de rétrodiffusion des particules f;;, = Fp;,/F11, . Nous avons
validé notre méthodologie expérimentale sur des gouttelettes d’eau sphériques avec une
tres bonne précision (< 1 %). Nous avons ensuite généré deux distributions de taille (SD a et
b) de particules d’origines désertique nous permettant d’évaluer avec précision (< 2 %) le
rapport des coefficients de la matrice de rétrodiffusion de [I'ATD

fy04 = 0.456 £+ 0.002 dans 'UV et f;,4 = 0.475 £+ 0.004 dans le VIS pour la SD-a et
fy04 = 0.482 £ 0.009 dans I'UV et f;,4 =0.533 £ 0.010 dans le VIS pour la SD-b. De
plus, ces évaluations précises de la matrice de rétrodiffusion des particules désertiques ont

+
T

-+ I+

permis de discuter de I'applicabilité du modele mathématique des sphéroides, décrit par le
code T-matrix, pour décrire la rétrodiffusion optique de ces particules dans la géométrie
d’exacte rétrodiffusion. Nous avons conclu que le modele sphéroidal est en accord avec nos
résultats expérimentaux pour des distributions de forme mettant en exergue les particules
les plus éloignées de la symétrie sphérique (loi de puissance en n = 3 ou n = 10). Nous
n'avons cependant pas pu reproduire la dépendance spectrale des coefficients de la matrice
de diffusion pour une distribution de taille donnée avec le modele mathématiques des
sphéroides, et d'autres auteurs sont arrivés a la méme conclusion pour d'autres angles de
diffusion (Dubovik et al., 2006¢, Zubko et al., 20132%%%). Par conséquent, notre contribution
montre que cette affirmation s'applique également dans la direction d’exacte rétrodiffusion,
au moins pour les distributions de taille considérées ici. Ces résultats expérimentaux
représentent une premiére mondiale et ont été publiés dans la revue JQSRT (Miffre et al.,
2016'%).

Au chapitre 3, nous avons tiré parti de la sensibilité et de la précision de ce Pi-polarimétre
(UV, VIS) pour s’intéresser a l'interaction du rayonnement (UV, VIS) avec ces particules
désertiques directement dans I'atmospheére, ol ces particules sont présentes apres un long
transport sous la forme de mélanges externes avec d’autres aérosols atmosphériques. Nous
avons étudié les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion des particules désertiques
et évalué leur concentration massique. Cela nous a permis de discuter de l'incertitude sur
I’évaluation de la concentration massique lié a la taille et la forme retenues pour la
modélisation des particules désertiques nécessaire au partitionnement optique des
mélanges externes a deux/trois composants. Dans un premier temps, nous avons présenté le
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probléme de l'inversion de données atmosphériques, notamment dans le cas d’un mélange
externe d’aérosols. La méthodologie optique permettant d’isoler la contribution des
particules désertiques d’'un mélange externe a deux/trois composants a été décrite, ce qui a
notamment permis d’aborder la précision et la sensibilité de notre lidar (UV, VIS) résolu en
polarisation. Nous présentons ensuite les résultats des simulations numériques nécessaires a
I’obtention des paramétres d’entrée {84, BAE4,S4} nécessaires au partitionnement optique.
Enfin, les résultats des simulations numériques pour les différents modéles de formes
retenus (sphéroides, particules de surface lisse, rugueuse) sont appliqués a deux études de
cas en atmosphere réelle ou les particules désertiques sont présentes dans des mélanges
externes. Le lidar (UV, VIS) résolu en polarisation est utilisé pour traiter le cas d’'un mélange
externe a deux composants de particules désertiques et de particules considérés sphériques,
puis au cas plus complexe d’un mélange a trois composants. Un résultat majeur est que, si
les profils verticaux dépendent fortement de la distribution de taille des particules
désertiques choisies, le modeéle de forme attribué s’avére également important. On a
notamment constaté que lorsque I'on passe des sphéroides aux stéréo particules lisses, le
coefficient de rétrodiffusion des particules désertiques peut varier jusqu’a environ 60 % dans
notre étude de cas, correspondant a des variations du coefficient de rétrodiffusion des
particules désertiques aussi grand que 2 Mm™. srl. De plus, lorsqu’on utilise des stéréo
particules au lieu de sphéroides, le facteur de conversion d’extinction massique peut varier
jusqu’a environ 30 %. Les variations de la concentration massique des particules désertiques
di au modele de forme retenu pour I'analyse peuvent ainsi étre aussi importantes qu'un
facteur deux. Ces résultats ont été publiés dans la revue Atmospheric Research (Mehri et al.,
2018128),

Au chapitre 4, nous avons a nouveau utilisé I'interaction du rayonnement électromagnétique
avec les particules désertiques et plus particulierement la rétrodiffusion (UV, VIS) résolue en
polarisation pour s’intéresser a la sensibilité de cette interaction aux événements de
nucléation en présence de particules désertiques dans la troposphére libre de Lyon. Nous
avons ainsi modélisé les quantités associées a la rétrodiffusion optique (Bnpr, BAE,f)
attendues lors de la télédétection des produits issus de la nucléation en présence de
particules désertiques, ceci en s’appuyant sur des événements reconnus (Dupart et al,,
2012°%), mettant ainsi en exergue la sensibilité a la taille des centres diffusants et I'indice de
réfraction. Apres avoir détaillé notre méthodologie d’observation sur un cas d’étude, le 2
juillet 2015, les résultats de cette journée ont été comparés aux observations précédant
I'arrivée des particules désertiques originaire du Sahara dans la troposphére libre de Lyon et
aux données de nuit. Le comportement des observables (35, B4, BAE;) est distinct les jours
ou des particules désertiques sont présentes dans la troposphere libre de Lyon. En effet, on
constate un comportement anti-corrélé de B¢ ety spatialement et temporellement en
présence du rayonnement solaire lors de la présence de particules désertiques dans les
couches de la troposphere, que ce soit dans I'UV ou le VIS, qui differe de celui observé de
nuit comme de jour en I'absence de particules désertiques. Enfin, nous avons présenté le
résultat de nos observations systématiques de I'atmosphere au-dessus de Lyon lors des
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épisodes d’arrivée de particules désertiques originaires du Sahara. Nous avons ainsi étendu

le cas d’étude réalisé par I’équipe avant cette thése (David et al., 2014%%) en multipliant les

observations lors de la présence de particules désertiques et en étendant I'analyse au

domaine spectral visible ce qui permet de discuter de la dépendance spectrale des

coefficients de rétrodiffusion. La sensibilité et la précision du Pi-Polarimetre (UV, VIS) ont

ainsi été utilisées pour révéler le processus photo-catalytique de nucléation en présence de

particules désertiques via des observations systématiques de ce processus, réalisées sur une

durée de deux années.

Ces travaux donnent lieu a de nombreuses perspectives. Nous présentons ici quelques

perspectives pour les trois axes d’étude de cette these :

En laboratoire, d'autres distributions de taille peuvent étre générées afin d’évaluer
plus précisément la dépendance des coefficients de la matrice de diffusion au
parameétre de taille. Etudier simultanément la réponse optique des particules
désertiques a trois longueurs d'onde (355, 532 et 1064 nm) serait également
intéressant car de nombreux lidars sont équipés de deux ou trois de ces longueurs
d’onde. De plus, contraindre la dépendance spectrale a I'aide de trois longueurs
d’onde pourrait permettre de mieux comprendre le fait que le modéle sphéroidal
peut ne pas reproduire la dépendance spectrale des coefficients de la matrice de
diffusion.

Pour I’évaluation de la concentration massique, I'étude de la dépendance spectrale
de lindice de réfraction complexe peut étre prise en compte afin d’affiner les
modélisations préalables au partitionnement optique. Dans le méme ordre d’idée, la
prise en compte de la variabilité de I'indice de réfraction complexe d’une particule a
I'autre (CAL, DOL, AGG, SIL) pourrait permettre de mieux modéliser la complexité
des particules désertiques. On peut également citer la prise en compte de
parameétres de taille plus important que 20 qui permettrait de modéliser des
distributions de taille plus proche de celle auxquelles on peut s’attendre proche des
régions sources afin de mener des observations sur le terrain au niveau de ces
régions.

L'ensemble des données analysées dans le cadre de nos observations systématiques
des conséquences associées au processus de nucléation en présence de particules
désertiques présente un intérét dans le cadre du projet COSLID (pour Cosmic Lidar),
qui est un projet de recherche réalisé a I'lLM en coopération avec I'équipe de J.
Marteau de I'IPNL. Le but de ce projet est de confirmer ou d’infirmer la corrélation
éventuelle GCR-CN entre la formation de nouvelles particules dans I'atmosphere
(CN : cloud nuclei) et le rayonnement cosmique GCR (pour Galactic Cosmic Rays). Ce
projet de recherche a été soutenu par la Fédération de Recherche André-Marie
Ampére (FRAMA) qui impulse la politique de recherche en physique a Lyon, ce qui a
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permis d’effectuer des premiers essais d’observations simultanées de la
télédétection lidar et d’événements GCR, mesuré en installant un trajectographe a
muons a I'ILM ou est réalisée I'expérimentation lidar. Les premiers signaux obtenus
avec le trajectographe a muons sont toutefois difficiles a analyser car tres bruités.
Une hypothése est que ce bruit est précisément lié a la présence du laser utilisé pour
I'acquisition lidar. Des observations dans deux batiments différents (ILM, IPNL) sont
prévues, méme si elles demandent un travail d’analyse des volumes sondés plus
complexe a réaliser.

A plus court terme, ce travail montre également le potentiel de notre démarche basée sur le
Pi-polarimétre et |'algorithme de partitionnement optique de I'aérosol est applicable a
I’observation des processus atmosphériques impliquant le phénomeéene de photo-catalyse sur
les particules solides présentes dans I'atmospheére, telles que les particules volcaniques et les
particules issues de I’érosion des sols. Dans le contexte climatique a venir, ces processus
seront potentiellement prépondérants dans le processus fondamental de condensation des
phases gazeuses présentes dans l'atmosphére. On peut penser que la sensibilité et la
précision de l'interaction du rayonnement avec ces particules apporte, dans ce contexte, des
éclairages intéressants.
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