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Résumé

Les instruments IASI (Interférométre Atmosphérique de Sondage dans l'Infrarouge) a bord des
satellites Metop-A, -B et -C mesurent le rayonnement infrarouge (IR) émis par le systeme Terre-
atmosphere depuis 2006. Chaque jour plusieurs millions de spectres sont enregistrés par IASI, ce
qui constitue un volume important de données. Une des problématiques inhérentes a cette
quantité de données réside dans la recherche d’évenements extrémes. En effet, il est possible
d’observer des évenements extrémes a partir des données chimiques de niveau 2 (L2), c’est-a-dire
les concentrations de gaz mais I'inversion n’est généralement possible que pour des conditions de
ciel clair. De plus il est difficile de rechercher ces événements a partir des données L2 et de les
caractériser en quasi-temps réel. Ce travail de thése répond a la nécessité de mettre en place un
algorithme de détection innovant et opérationnel afin de traiter directement les spectres de

radiances (données de niveau 1 — L1C).

Une méthode optimisée pour la détection d’événements extrémes a été développée a partir de la
méthode d’analyse en composantes principales (ACP ou en anglais PCA pour principal component
analysis) sur les luminances IASI qui permet a la fois la compression des données mais aussi la
réduction du bruit instrumental. Cette méthode repose sur la création d’'une base d’apprentissage
représentative de la variabilité atmosphérique permettant alors de conserver toute I'information
lors de la compression/reconstruction des luminances IASI. Les éveénements extrémes sortant de
la variabilité atmosphérique normale sont caractérisés par une mauvaise reconstruction. En
prenant en compte les valeurs extrémes issues de la mauvaise reconstruction des spectres IASI on
peut alors étudier le signal atmosphérique anormal. Les données IASI L1C étant disponibles toutes
les 3 minutes sous forme de granule, il est naturel d’appliquer la méthode directement sur les
granules IASI pour permettre une détection en quasi-temps réel. De plus, la caractérisation des
especes a |'état de trace absorbantes est réalisée a partir de différentes combinaisons de raies
intenses ou de bandes d’absorption (appelés « indicateurs » spectraux) qui ont été définies a partir
de simulations de transfert radiatif et de bases de données spectroscopiques. Cette méthode de

détection, appelée IASI-PCA-GE (GE pour granule extrema), permet alors de détecter en quasi



temps réel (NRT) les anomalies atmosphériques associées a des évenements extrémes comme les

feux, éruptions volcaniques ou les épisodes de pollution anthropique.

Une premiére partie de ce travail de these a consisté a analyser différents événements extrémes
passés et documentés pendant la période IASI. Ensuite la méthode IASI-PCA-GE a été appliquée
aux données IASI pour plusieurs cas d’étude, et les résultats ont été comparés avec les données L2
existantes. Par ailleurs, une archive d’événements extrémes d’éruptions volcaniques et d’épisodes
de feux a été générée a partir des résultats de cette méthode qui a été appliquée a la série
temporelle IASI-B compléte (2013-2022). La méthode est capable de détecter la présence de
nombreuses molécules et la comparaison avec les données L2 montre un bon accord entre les

deux jeux de données. Cependant certaines limitations subsistent et sont discutées.

La méthode développée pendant cette thése pourra par ailleurs étre appliquée a des futures
missions, telles que la mission IASI-NG/Metop-SG et la mission géostationnaire MTG-IRS dont les

lancements sont prévus en 2024.



Abstract

The IASI (Infrared Atmospheric Sounding Interferometer) instruments aboard the Metop-A, -B and
-C satellites have been measuring the infrared radiation (IR) emitted by the Earth-atmosphere
system since 2006. Every day, several million spectra are recorded by IASI, which constitutes a large
volume of data. One of the problems inherent to this amount of data is the search for extreme
events. Indeed, it is possible to observe extreme events from level 2 data (L2), i.e. gas
concentrations, but the retrieval is generally only possible under clear sky conditions. Moreover, it
is difficult to search for these events from L2 data and to characterize them in real time. This thesis
work addresses the need to implement an innovative detection algorithm to directly process the

radiance spectra (level 1 data — L1C).

An optimized method for the detection of extreme events has been developed from PCA (Principal
Component Analysis) on IASI radiances, which allows both the compression of the data but also
the reduction of instrumental noise. This method relies on the creation of a training database
representative of the atmospheric variability, allowing to keep all the information during the
compression/reconstruction of IASI radiances. However, extreme events are outside the normal
atmospheric variability and will be ill-reconstructed. By taking into account the extreme values
resulting from the ill-reconstructed IASI spectra, we can study the anomalous atmospheric signal.
In order to allow a systematic, automatic and accurate analysis allowing the detection and
characterization of anomalies, the analysis is performed on sets of radiance spectra observed
during 3 min time steps (IASI granule). In addition, the characterization of absorbing trace species
is performed using different thresholds and fine spectral indicators defined from radiative transfer
simulations and spectroscopic database. This method called IASI-PCA-GE (GE for granule extrema)
allows then to detect and characterize in quasi real time the atmospheric anomalies associated

with extreme events such as fires, volcanic eruptions or anthropic pollution episodes.

A first part of this thesis work consisted in analyzing different past extreme events documented
during the IASI period. Then the IASI-PCA-GE method was applied to IASI data for several study
cases and the results were compared with existing L2 data. Furthermore, extreme event archives

of volcanic eruptions and fire episodes were generated from the results of this method, which was



applied to the complete IASI-B time series (2013-2022). The method is able to detect the presence
of numerous molecules and the comparison with the L2 data shows a good agreement between

the two datasets. However, some limitations remain and are discussed.

The method developed during this thesis can also be applied to future missions, such as the IASI-
NG/Metop-SG mission and the MTG-IRS geostationary mission, which are scheduled to be

launched in 2024.



Acronymes

ACP Analyse en Composantes Principales

AIRS Atmospheric InfraRed Sounder

AVHRR Advanced Very-High-Resolution Radiometer

BUFR Binary Universal Form for the Representation of meteorological data
CNES Centre National d’Etudes Spatiales

COV Composés Organiques Volatiles

Crls Cross Track Infrared sounder

DU Dobson Unit

EUMETSAT EUropean organisation for the exploitation of METeorological SATellites
FOV Field Of View

FTS Fourier Transform Spectrometer

GE Granule Extrema

GEISA Gestion et Etudes des Informations Spectroscopiques Atmosphériques
GIEC Groupe d'experts Intergouvernemental sur I'Evolution du Climat
GMA Granule MAXimum

GMI Granule MInimum

GOME Global Ozone Monitoring Experiment

HITRAN High-Resolution Transmission molecular Absorption Database

HRI Hyperspectral Range Index

IASI Infrared Atmospheric Sounding Interferometer

IASI-NG Infrared Atmospheric Sounding Interferometer New Generation
IFOV Instantaneous Field Of View

IR InfraRed

IRS InfraRed Sounder

Metop Météorologie opérationnelle

MODIS MODerate resolution Imaging Spectroradiometer

MOPITT Measurement Of Pollution In The Troposphere



MTG Meteosat Third Generation

NASA National Aeronautics and Space Administration
NedT Noise Equivalent Temperature Difference
NG New Generation

NRT Near Teal Time

NWP Numerical Weather Prediction

OMI Ozone Monitoring Instrument

PM Particulate matter

RS Score de Reconstruction

S5P Sentinel-5 Precursor

TES Tropospheric Emission Spectrometer

TIR Thermal InfraRed

TIROS Television InfraRed Observation Satellite
TR Transfert Radiatif

TROPOMI TROPOspheric Monitoring Instrument
UTLS Upper Troposphere Lower Stratosphere
UV UltraViolet

10



Table des matieres

1 Lo o T T o 15
S B Y 4o T T o o 1= o < OO OO OO O PSP PRSPPI PPTOPPPTOPPOPI 15
1,101 COUPE VEIEICAIE .. ittt sttt e sa e it e st e sat e e st e e s ab e e sabeesaneesabeeenreenas 15
000 7 @ o o T 1Y 1 A e o el Y 1 Y1 [ USRS 16
1.1.3  Les principaux polluants de I’air et leur durée de vie/transport........cccceeivveeeiieeiiieeciee e 17
1.2 LES BVENEMENTS EXEIFEIMES ..euviiiuiiiiiieitee et ettt et te ettt et e ettt e bt e sttt e bt e s be e e abtesabe e e sbbesbeeessbeebeeeanneebeeensneenneeen 23
1.2.1  Qu'est-ce qu'UN BVENEMENT EXEIEIME P.iiuiiiiiiiiieeiie ettt ettt sreesite e s beesabe e sabeesateesabaesabeesabeesaseenas 23
1.2.2  Catégorisation des EVENEMENTS EXIIEMES ....ccccuvieeeiiiieeeieeeecteeeesteeeeeareeesstbeeeesataeesessaeesnsseeesssneeeanns 24
1.3 Espéces impliquées dans les 8VENEmMENtS EXErEMES ....c.eeiiuiiiiieriiieiiie ettt ettt ettt e 26
131 ErUPLIONS VOICANIGUES ..c.nviieiieiiit ettt ettt ettt ettt e st e st e st e e sabeesabeesaseesabeesaneesas 26
13.1.1 COMPOSES SOUFTES ...ttt sttt ettt ettt et s bt et b e s it e s bt e a b e sbe e st e s b e eabesbe e st e bt eab et e estenbeentebesaaenbesnsanbeans 26
1.3.1.2 COMPOSES NAIOGENES ...ttt et st b et e b sba e bt e st et sbee bt eseebeene 27
1.3.1.3 ACIAE NILFIGUE (HNO3) 1eieiiiiieciiee ettt et e sttt e e ettt e e e te e e e s ata e e s abeeeeabaeeeasbaeeeesbaseanssaeeassseesessasesseeeeannes 27
13.14 AErosols et CENAIES VOICANIGUES .....ceverueiiieiieie sttt sttt sttt sttt sttt st ettt s bt esbeeaaesbeebesbeeneesaeen 27

1.3.2 T3 T PRSPPI 28
13.2.1 Le MoNOXYde de CarboNe (CO) ..eouuiriirieriieiiieetesie ettt ettt ettt sbe et bt et e s bt e besbeebeebeesbesaeenbesanenbeene 28
1.3.2.2 L @MMONIAC (NH3) ueeeeeiiie ettt e et e et e e e et e e e eta e e e eataeeesaaeeeasbeeeeasaseesseeeesbeeesnsaeesnnseaeans 29
1.3.2.3 L'aCide NILrEUX (HONOD) .. .ciiieiieiiiieteete sttt ettt sttt et st s bt et sbe et e s bt et e sbeebeebeebesaeebesneebenee 29
1.3.24 Les composés organiques VOIAtils (COVS).....uririiririiririerieeiesieete sttt sttt et sae et sbe et sae e b sneebeene 29
1.3.2.5 Le cyanure d’hydrogENe (HCN) ......ccuee ettt ettt ettt see et e st eebeesnteeaeesnseenseeenseesaneeneesnees 30
1.3.2.6 [ (U =T T3 (1 2 T ) SRS 31

1.4 Les 0bServations Satellitaires .......ccovieiiiiiiieiii e 31
1.5 MOLIVaAtioNS e 13 TNESE ...ttt st st s bt e s bttt et eae e s b e e b et e e b e sanesaees 35
2 Le sondage atmosphérique par satellite........ccccviiiiiiiiiiiiiiiii 38
2.1 Pourquoi EtUIEr FINFrarOUZE ....ccviiiiiiiieeciee sttt st e st st esbe e s be e sbe e sbaeesbeesbaeeseesnses 38
2.2 Le transfert radiatif dans I'infrarouge thermMiqUE .........oouei i 39
2.2.1 EMISSION AU FAYONNEMENT.....cuiuieieiiiieeeeeeeeeteteeees et se ettt ettt ettt s ettt esesess st st st st et et seesesnenannaeas 39
2.2.2  L’équation du transfert radiatif et le modele direct ......ccccveeveiiiiiiieee e 42
2.2.3 INteraction rayoNNEMENT-MATIEIE ........iiieiiiieciie ettt ettt e e et e e eeette e e eeabeeeesabeeeeeaseeesasseeeesssaeaeanes 45
2.2.4 Famille de molécules et abSOIPLION .......ccccuiiii ettt e e e e te e e e e ate e e e eaaeeeeenbaeaeenes 47

2.2.5 Restitution de parametres géophysiques a partir de spectres infrarouges ...Erreur ! Signet non défini.

2.3 Contribution spectrale des MOIECUIES ........c.coiiieiieiiiieeee et e s b e sbe e e beesabeeenaeeenees 52
b T Y 10 TU] = To T o AN 1 4T 1Y ] 1 AU UPURROt 53
2.3.2 HITRAN Lottt ettt ettt st e st e e s a bt esa et e sateesbte e sa b e e sbe e e sateesbb e e sh b e e sabeesab e e bt e e sabe e bt e ennbeenateenabeennteas 60



2.3.2.1 Sections efficaces des molécules volcaniques

2.3.2.2 Sections efficaces des MOIECUIES dE FEUX .......ocueriiiiiiiiiiiiicic e

2.8 La MISSION TASI/IVIEEOP .vveetveeetiie it ettt sttt e ettt e s e e e te e st e e s beestbeesabeesabeesbeesabeeeaseesabasanseesasaesnseesataeenseesatesenseennses 65
2,41 LINtrfErOmMELre IAS] ... .ottt ettt ettt e st e st s bt e bt e e s hb e e bt e e nar e e be e e nnreenee s 66
2.4.2  Caractéristiques instrumentales de TAS] ... 68
2.4.3  Caractéristiques GEOMELIIQUES dE IASI .....cc.viiieeciee ettt e e s tre e e e sate e e e enaeeesnaeeean 69
2.4.4  Les données IASI de NIVEAU 1 (L1) cuueiiiiuieeeiiiieeeiee ettt e e sttt e ee e e e ste e e e satr e e eennaeeesesaeeentseesansneeesnreeean 72
2.45  Les données IASI de NIVEAU 2 (L2) .icivieeueeiieeeieeiieesteestee st e steeste e steesaaeesabeessaeesaseessseessseensseessseesnsens 72

3 La méthode d’analyse en composantes PrinCipales.......ccccceeeiiiiiiiiiiiiiiiin e e e e e e 74
20 R oY Vol =T o o L= o - 1Y TR 75
3.2 APPHCALIONS AE IACP ...ttt sttt s e st e st e et e e s bt e et e e sabeesabeesabeeenbee s beeeneesares 76
3.2.1  Utilisation des composantes PrinCipPales.......ccc.eiiieeriieiiiiniienieerit ettt 76
3.2.2  Détection d’éVENEMENTS EXIIEMES ......eiiiiiiriieriierterteee ettt ettt st saee st e sbe e bt et sseesneesbeenaeens 78
0 J IF- 10 =3 d o o [ AN e o 0 S 80
33.1 SCOME dE FECONSTIUCTION .eneiiiiiiieiie ettt sttt st sab e e bt e sab e e sae e e sabe e st e e saneennneas 81
3.3.2 (0 Yo 1) Qe [ Tt YU [ o] o] o] =TSSP 85
3.3.3  Création de la base d’apprentiSSAZE ....cuuiiiiiiie et ettt et e et e e et e e e st e e e et e e e eraa e e saaeaean 87
3.3.4  Avantages et limitations de 1a Mé&thode IASI-PCA. .......coueiiiiiiieeteee e 88

4 La méthode IASI-PCA-GE (Granule-EXErema) ....cccceeeeiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieieeeeieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeseeessssesssssssssenes 94
4.1 DEfiNition d'INdICATEUIS SPECTIAUX . ..eiiiuiiirieeiieeritieriteesieesiteesreesiteesbeesaeesebeesbeessbeessseesasaessseessseessessnsessnseesns 95
4.2 Laméthode des « GranuUlE-EXtrema » (GE) ...ccueeieeveiiieieee ettt et ee e eetre e e et e e e e e eeanee e eaneeean 99
4.3 Caractérisation des MOIECUIES .........cocviiiiiiiiiii e e e et 101
4.4 Seuils de dETection StAtiSTIGUES. ..iiviiriiiiiieiiee ittt sttt sre e sae e s be e sate e sateesaaeeseteesbeeessseessteesaseensseas 103
4.4.1  SEIECLION @ BraNUIES ....occiiee ettt et e et e e e et e e e e ta e e e e e tbeeeeeatteeestaeeaeaataeeeessseesansesaesnsaeeeanes 103
4.4.2  SElECtION U8 CANAUX.c.vtiuriririiieitierieete ettt sttt e e e e b e s b e bt e senesenesaeesreesneeneenns 106
4.4.3  SEIECHION B PIXEIS .eeiitiiiieeiiie ettt ete e e e et e e e et e e e e tteeeestbeeeeeataeeesaaaeeaaastaeeeassaeeesasseeaeastenananes 107
R [T o T Y g I =T oo L <1 ST STUPPRUPPR 110
5 Les Eruptions VOICANIQUES .....ccciiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiinsenessse s ss s se s e s s s s s s s s s s s s s s s s s s s s s s sssssssssssssssnesssssnsssssssnnsnnnnnns 112
5.1 Intensité des éruptions VOICANIQUES .......cccuieeieiiiiecciiee e ceeeestee e e e e e st e e e s e e snee e e e sataeesesseeesnneeeeanseeesanns 113
5.2 Casde lI'éruption Ubinas, PErou (20 juin 2019) .....cccueieiiiiiieeeiiee ettt eeete e eete e e e eta e e eeearee e eearaeeeeabaeaeenns 115
5,21 CONTEXEE ittt s s 115
5.2.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE .........c.oeviiiiiiieiee e 116
5.2.3  Analyse approfondie des détections spectrales de HNO3.......cccceevueeriiiiieeniiesieesieesreesreesvee e 118
5.2.4 Distribution spatiale des pixels de dEteCtioN ...........cueiieciii it e 121



5.2.5  Comparaison avec 1a MEthode IASI-PCA .......ooi oottt e e e e et e e e e e e e e e anraeeeeaeeennnees 122

5.2.6  Transport du Panache de SOz.......ueuiiiiiiiiiieiieeiit ettt ste e saae e steesate e sabeesateesabeesateesabaesaneesas 124
5.2.7  CONCIUSIONS ..ttt ettt ettt ettt e bt e bt e s ab e e bt e e s ab e e bt e e sabeesne e e sabeesneeesabeeenseesabeesaneenas 125
5.3 Casde I'activité a Popocatépetl, Mexique (21 @00t 2016) ......ccoueeiueriierieiiereere ettt 126
5.3.1  CONTEXEE ottt s s 126
5.3.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE ........cc.oeiiiiiieeciiee e e e e 127
5.3.3  Distribution spatiale des pixels de d&teCtion ...........occueiiiiiiieiiiiii e 128
5.3.4  Comparaison avec 1a MEthode IASI-PCA .........oo ittt e et e e e e e s tre e e enee e e enens 130
LT R T 6 ol V] T IO PSP TSP PSPPI 130
5.4 Création d’une archive d’éruptions VOICANIQUES .........coiiiiiiiiiiieiieeie ettt ettt sne e 131
5.5 Conclusions générales sur les ruptions VOICANIQUES ........ccueeruiiiiieiiiieiieeeie ettt 135
T30 =T 136
6.1  CaraCteriStiQUES @S FRUX....iuuiiiiiiiii e ceitee e ctiee ettt e e st e e e et e e e e taeeeesabaeeeestaeessseaeesataeseassaeessseeeeasseeenanes 137
6.2 Cas des feux d’Australie (2019-2020) ......eecueeireeereeiieesieesiteesteesteesreesteeeseesseesseessseassseessseessseesseessseesns 138
6.2.1  CONTEXEE .ottt e s ara s 138
6.2.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE ........cc.veiiiiiieeecee ettt e 139
6.2.3  Distribution spatiale des pixels de d&teCtioN ..........cooueriiiiiieiii e 140
6.2.4  Conclusions sur les feuxX d AUSTIAliE ......c.ueiiiiiiieiii ettt 145
6.3 Cas des feux de SibErie (3 @00t 2010)......ciriiirieiriieiieesieesteesteesreesteesbeeseeesbeesseessbeesaseessseesseesseessseesns 146
6.3.1  CONTEXLE ittt s 146
6.3.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE ........cc.oeiiiiieiieciee et 147
6.3.3 Distribution spatiale des pixels de dETeCtiON ..........ccuiiieiiiii i e e e et 149
6.3.4  Conclusions sur les fEUX de STDEIIE ......couiiiiiiiiie e s 151
6.4 Comparaison avec 1a MELhOAE IASI-PCA.......coo ettt eee e e e e st e e esate e e e sabaeeeeareeesnseeeesnseeeeanns 152
6.5 Analyse des séries tempPorelles POUT 185 FEUX ....iivuiiiiiiriieiieerit sttt sre e e sre e sreesae e sareesaaee e 153
6.5.1  Séries temPOrelles POUN CO.......ciiicuiiie ettt e eetee e e st e e e et e e e eeaba e e e sbbeeeentaeeeesbaeeesabaeeeensssessnnsees 154
6.5.2  Séries tempPorelles POUI HON ....coociiii i ciiee ettt e st e e et seae e e e stae e e snta e e senaeeeesnsaeesennseeesnnnnes 157
6.6  CoNClUSIONS ZENETAIES SUI I8S TRUX .iiiuviiiiiiiieieciit e eetee et e et eree e st e e e et e e e sate e e e sntaeesenteeesnseeeesnseeenanns 159
POlULION ANtRFOPIQUE ... .coiiieeeieecccieiteeeee e e ee st reeieee s ee s s s e e eenass s e s s eeesnasssssssssesennnssssssssesennnnssssssssesennnnssnnnsnnnes 161
7.1 Cas du pic de pollution en Chine (JANVIEr 2013) .....ieiieerieeiieeniiesieesieesteeseeesreesseesreesseessreessseessseessseeses 162
780 0t R o T =D =P 162
7.1.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE ........cuuiiiiuiieeeiee ettt e 162
7.1.3 Distribution spatiale des pixels de dETeCtION ..........ccueiiieiiiii ettt e e e et 163
7.2 Casdel'incendie d’Al-Mishrag, Irak (0CtOBIre 2016).....ccccuuiiieiieieiciiee e e et e sre e e e e saee e e s eaeeeeaes 165



7.2.1 (0o T 0] 1<) USRI 165

7.2.2  Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE ........cc.oviiiiiie ettt e 165

7.2.3  Distribution spatiale des pixels de d&teCtion ...........occueiiiiiiieiiiiii e 166

0 Y VU1 ¢ oA or- Lo [ =Y U o [PPSR UPPSPPPRPRNE 167
7.3 1 SOUICES A8 SO2 cuuviiiiiieietiite ettt ertte sttt rtte st sbee ettt e s bee ettt e sabe e ateesabeebeeessbeessbeesabeesaseesabeesateesabaenaseenas 167

7.3.2  SOUICES AB CoHa uuiiiiiiiiii ettt ettt ettt ettt ettt et e st et e sa e e bt e e s abeesate e sabeesabeesabeesateesabeesateesabaenaneeas 169

7.4  Conclusion générale sur les €missions aNthroPIQUES ........ccueeriieiieiiiieiieeeie ettt 174

8 (0oY Tl [T o T =Y A 1= 3 o T ot £ )= N 176
80 R 0o T ol [V o o - OO OO PP PP RUPPSRR 176
8.2 Limites et perspectives de ce projet de reCherche ........oovii i 178

2T o]0 T T o4 183

14



Chapitre 1

1 Introduction

1.1 L’atmosphére

1.1.1 Coupe verticale

Les évenements extrémes étudiés dans cette thése qu’ils soient d’origine naturelles ou

anthropiques apparaissent a la surface de la Terre et vont avoir un impact sur la composition des

premieres couches de I'atmosphere. On s‘intéressera donc au deux premiéres couches (les

couches observées par IASI) qui s’étendent de la surface jusqu’a environ 50 km d’altitude

composées de :

La troposphere qui s’étend de la surface jusqu’a environ 8 km (aux poles) et 16 km (a
I"équateur) d’altitude. Le sommet de la troposphere s’appelle la tropopause. Dans cette
premiere couche la température est gouvernée principalement par la densité et la pression
de I'air qui diminue avec l'altitude, et la température diminue donc jusqu’a la tropopause.
La stratosphere qui s’étend de la tropopause a 50 km d’altitude. Dans cette couche, la
température est gouvernée par le rayonnement ultra-violet (UV) entrainant un

échauffement par photochimie. La température de I'air augmente dans cette couche.

Au-dessus de la stratosphere se trouvent trois autres couches qui ne sont pas (ou rarement)

impactés par les événements extrémes :

La mésosphere s’étendant entre 50 et 80 km d’altitude. La raréfaction des molécules dans
cette couche fait varier la température comme dans la troposphére et on observe une
baisse de la température en fonction de I'altitude.

La thermosphere se situant entre 80 km et 350-600 km. Il s’agit d’une couche dans laquelle

I'air est tres rare mais 'absorption des rayonnements de tres courtes longueurs d’onde
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(ultra-violet - UV) par les molécules de dioxygeéne (O2) va entrainer une forte augmentation

de la température avec I'altitude.

- L'exosphére s’étendant du sommet de la thermosphére jusqu’au vide spatial. Dans cette

couche, les collisions entre atomes (essentiellement des atomes d'hydrogene et d'hélium)

sont considérées comme négligeables, et certains atomes échappent a la force

gravitationnelle terrestre (zone d’échappement) [Leblanc, 2009].

La figure 1.1 illustre le profil vertical de température issu d’une climatologie standard (US standard)

de la surface a la thermosphere.
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Figure 1.1 : Profil de température de la surface jusqu’a 120 km issue d’une climatologie standard (US

standard).

1.1.2 Composition chimique

L’atmosphére se compose approximativement de 78% de diazote (N2), 21% Oy, et pres de 1%

d’argon. Outre ces composés majoritaires se trouvent des gaz a I'état de trace : dioxyde de carbone

(CO»), protoxyde d’azote (N,0), méthane (CH4), monoxyde de carbone (CO), ozone (O3), etc. Cette

composition est exprimée en rapport de mélange présenté en partie par millions en volume (ppmv)

dans le tableau 1.1 donne la composition chimique de I'air sec.
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Tableau 1.1 : Composition chimique de I'air sec (d’apreés Schlatter et al. [2016])

Espéces Formule Concentration (ppmv)
chimique

Azote N> 780 840

Oxygene 0)) 209 460

Argon Ar 9340

Dioxyde de Carbone | CO; 384

Ozone OF} 0.01-0.10

Meéthane CHa 1.774

Protoxyde d'azote N0 0.320

Longtemps considérée stable, la composition atmosphérique est connue maintenant comme étant
variable, notamment en termes d’especes a |'état de trace. Cela est notamment d{ aux activités
humaines ou encore aux extrémes climatiques. La variation des gaz a I'état de trace, méme avec
de faibles concentrations dans I'atmospheére, ainsi que leur réactivité plus ou moins importante (a
I'origine de la formation d’especes secondaires), ont des effets sur le climat, la température ou

encore la santé.

1.1.3 Les principaux polluants de I’air et leur durée de vie/transport

Les especes émises dans I'atmosphere par I'homme ou par des phénomenes naturels sont
nommeées « polluants primaires » alors que les espéces issues de processus physico-chimiques,
telles que l'ozone, sont nommées « polluants secondaires ». Parmi les polluants primaires on

trouve :

- Les oxydes de soufre (SO;) émis par la combustion de charbon et de pétrole, la fonte de
minerais contenant du soufre, ainsi que par les éruptions volcaniques et certains feux de foréts.
La concentration normale est de 0.382 - 1.91 ppbv dans I'air [Bisson, 2011].

- Les oxydes de carbone sont une famille d’especes composées d’atomes de carbone et
d’oxygéne comme le CO ou le CO,. Dans le cas du CO, son émission résulte de combustion
incomplete issue de toute combustion, ce qui favorise sa détection dans les pollutions
humaines issues du trafic routier, chauffage, ou encore dans tous types de feux. De plus, c’est
un gaz inodore et toxique qui représente 50% des empoisonnements dans les pays

industrialisés [Omaye, 2002]. Le CO; est un polluant primaire, mais aussi un gaz a effet de serre
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majeur [Lacis et al., 2010]. Il provient de différentes sources : les émissions anthropiques
(énergies, déboisement, transports, agriculture) ou naturelles (respiration, feux de foréts).

- Les oxydes d’azote (NOx) comme le monoxyde d'azote (NO), le dioxyde d'azote (NO) et le N,O
(source des NOx dans la stratosphere est plutot classé dans les gaz a effet de serre et pas dans
les oxydes d’azote qui sont notés NO, de facon générale). Ils sont émis principalement par les
véhicules a moteur a combustion. Les NOx sont déterminants dans I'atmosphere car ils sont
précurseurs de I'ozone troposphérique. La baisse de la concentration de NOx entraine une
augmentation de I'ozone troposphérique dans les régions les plus polluées [Sicard et al., 2020].

- Les composés organiques volatils (COV) constituent une grande famille d’especes que I'on
trouve dans I'atmosphere a I'état de gaz comme l'isoprene (CsHg), I'éthane (C;Hg), I'acétyléne
(CoH2) ou éthylene (CaHa). lls s’évaporent facilement dans les conditions de pression-
température au sol (296 K et 1013.25 hPa). Les émissions de COV peuvent étre d’origine
biogéniques majoritairement d{ a la végétation, et sont aussi retrouvée dans les émissions
lites a la combustion, notamment par exemple dans les feux de biomasse. Par ailleurs ils
peuvent étre émis par les solvants ou encore le secteur agricole, et proviennent donc de
sources trés nombreuses. Les COV, considérés comme nocifs pour 'hnomme selon le Centre
International de Recherche sur le Cancer (CIRC), sont des précurseurs de |'ozone
troposphérique [Beekmann et Labouze, 2004].

- L'ammoniac (NH3) qui est émis majoritairement par les activités agricoles, les épandages
d’engrais minéraux et organiques pour la fertilisation des cultures, ainsi que par des sources
de combustion, dans le secteur résidentiel, par les feux de foréts, ou dans le secteur industriel.
L’'ammoniac a une concentration normale de I'ordre de 1.44 a 4.32 ppbv et les concentrations
les plus élevées rapportées sont dans le cadre de I'élevage intensif, plus de 1.44 ppmv dans un
enclos ou se trouvait parqué un cheptel important [INERIS, 2016]. En plus de son effet toxique
(corrosif), I'ammoniac est responsable d’une grande partie de la formation des PMys
(particules fines d’un diameétre inférieur a 2.5 um ; PM pour particulate matter) [Lee et al.,
2015] ainsi que de la formation d’aérosols, cependant son role reste complexe et dépend de

différents facteurs [Viatte et al., 2021].
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- Les particules fines (PM2s, PMig), dangereuses pour les systemes respiratoire et
cardiovasculaire, sont un mélange d’espéeces solides et aqueuses d’origine a la fois humaine ou
naturelle avec des structures trés variables (taille, surface, densité). Elles sont principalement
émises par le trafic routier (combustion dans les moteurs) et par le secteur résidentiel
(chauffage) ce qui augmente la pollution en particules fines en hiver en raison du chauffage
mais aussi par le secteur de la construction (chantiers et carrieres) qui émet davantage de
particules plus grosses telles que les PM1o. Les concentrations de particules fines dépendent
fortement des conditions chimiques, de la dispersion dans I'atmosphere et du transport
longue-distance favorise I'augmentation les concentrations des PM; s et PM1g dans certaines

régions [Querol et al., 2004].

La durée de vie des gaz a |'état de trace dans I'atmosphere est directement liée a leur réactivité.
En effet, une espéce primaire émise dans I'atmosphere aura une durée de vie courte si elle se
retrouve dans des conditions propices a des processus physico-chimiques (espece fortement
réactive, ensoleillement, forte concentration, espéces oxydantes). La composition atmosphérique
peut varier rapidement de facon locale sous l'influence combinée d’émissions naturelles et
anthropiques. Les incendies ou encore la pollution urbaine locale sont susceptibles d'augmenter
dans un climat qui se réchauffe [Hart, 2022]. Cela implique des impacts potentiels sur la société et
la santé etillustre 'importance d’une surveillance de la composition atmosphérique, ce qui justifie
I"étude des événements extrémes, sources de polluants primaires ou secondaires, qui impactent
la composition atmosphérique. Parmi les espéces (tableau 1.2), certains gaz, selon leur durée de
vie, ont un impact direct ou indirect sur la qualité de I'air, le climat, I'acidité des pluies ou encore

la sécurité aérienne.
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Tableau 1.2 : Durée de vie de certaines espéces gazeuses.

Espéeces Formule Durée de vie Impact
Glyoxal CHOCHO 1-2 heures [Volkamer et al.,, Précurseur de I'ozone
2005.] troposphérique, toxicité
[Kielhorn et al., 2004]
Formaldéhyde HCHO 8 heures [Pfister et al.,, 2008] Source de d’acide formique
(HCOOH) [Franco et al., 2021]
Ammoniac NHs Quelques heures a un jour Qualité de Iair, toxicité
[Nair et al., 2020]
Dioxyde d'azote NO2 Quelques heures a quelques Qualité de I'air, toxicité, acidité
jours [Richter, 2009] des pluies
Protoxyde d'azote N0 120 ans [Prather et al., 2015] Effet de serre, Source des NOx
dans la stratosphere
Ozone a la surface O3 1.3 jours [Santos et al., 2018]  Toxicité, systeme respiratoire,
effet de serre
Dioxyde de soufre SO 1-2jours [Beirleetal., 2014] Sécurité aérienne, qualité de I'air
toxicité
Acide Formique HCOOH 2 a 4 jours [Franco et al., Acidité des pluies [Franco et al.,
2021] 2021]
Vapeur d'eau H20 8 —9jours [Hodnebrog et al.,, Effet de serre, précipitations
2019] [Hodnebrog et al., 2019]
Ozone stratosphérique (OF] Quelques jours a plusieurs Protection rayonnement UV
mois [Bekki et al., 2009] [Bekki et al., 2009]
Monoxyde de carbone CcO 2 — 3 mois [Pfister et al., Qualité de Iair, toxicité
2008]
Particules / Aérosols Dépendant de [I'humidité Qualité de I'air, santé [Fuzzi et
relative [Slade et al., 2014] al., 2015]
Méthane CH4 10 ans [Solomon, 2010] Effet de serre [Solomon, 2010]
Hydrochlorofluorocarbures | HCFC 13.6 ans (HCFC-22) [Montzka Destruction de la couche
et al., 1993] d’ozone [McCulloch et al., 2006]
Chlorofluorocarbures CFCs 52 ans (CFC-11) 112 ans Destruction de la couche
(CFC-12) [Hoffmann 2014] d’ozone [Solomon, 1999]
Dioxyde de carbone COy 50-200 ans [Archer et al., Effet de serre [Archer et al.,
2009] 2009]
Hexafluorure de soufre SFe 3200 ans [Maiss, 1998] Systeme respiratoire [Tsai, 2007]
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Plus la durée de vie d’'une espece est courte moins plus la distribution spatiale sera de cette espece
sera a proximité de sa source d'émission. Cela permet pour certaines molécules d’étre présentes
plus fréquemment autour des points chauds d’émissions (appelés « hot spot ») dont ils sont issus
comme démontré avec le cas de 'ammoniac ou les observations de ces « hot spots » permettent
de les mettre en relation directes avec les émissions anthropiques liées aux zones industrielles et

agricoles [Van Damme et al., 2018].

Bien que certaines especes aient un temps de vie court, les temps de transport des panaches dans
I’'atmosphére peuvent étre rapide, entrainés par les déplacements des masses d’air. En effet, dans
les moyennes latitudes ou 'on trouve les principales sources de pollution, ils sont parfois
transportés d’un continent a I'autre sur une méme latitude, mais il est aussi possible d’observer
des déplacements vers les pdles ou les tropiques [Auby, 2012] avec des temps de transport

variables.

La figure 1.2 et le tableau 1.3 indiquent les chemins et temps de transport caractéristiques des
panaches entre différentes régions du globe. Dans les cas des chemins D, E, F, G montrant des
échanges intercontinentaux dans les moyennes latitudes, les durées sont de I'ordre d’une a deux
semaines. Les échanges avec les tropiques observés selon le chemin B sont moins rapides (1-2
mois). Les échanges de ’hémisphere nord vers I’hémisphere sud sont les plus longs avec un temps
de transport de 1 an. Enfin les échanges entre les moyennes latitudes et I’Arctique observé avec le
chemin A son de I'ordre de 1 a 4 semaines et donc se font sur des échelles de temps proches du
transport intercontinental a I'intérieur des moyennes latitudes. Cela montre que la troposphére
boréale est susceptible d’étre fortement influencée par les sources de pollution aux moyennes

latitudes.
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Figure 1.2 : Chemins de transport de panaches (d’aprés Auby [2012])

Tableau 1.3 : Temps de transport de panache associés aux chemins de transport indiqués sur la figure 1.2

(d’apres Auby [2012])

Chemin Temps de transport
A | Moyennes latitudes — Arctique 1-4 semaines
B | Moyennes latitudes — Tropiques 1-2 mois
C | Hémisphére Nord — Hémisphere Sud 1an
D | Amérique du Nord — Europe 3-13 jours
E | Amérique du Nord — Afrique 1-2 semaines
F Europe de I'Est — Asie 1-2 semaines
G | Asie —Amérique du Nord 4-17 jours
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1.2 Les événements extrémes

1.2.1 Qu’est-ce qu’un événement extréme ?
Dans la littérature scientifique les évenements extrémes sont couramment définis avec des critéres
de probabilité et de statistique. On va parler d’événements extrémes ou rares [Seneviratne et al.,

2012] pour sa distribution de référence statistique a un endroit spécifique.

Dans le rapport spécial du groupe d'experts intergouvernemental sur I'évolution du climat (GIEC)
de 2012 [Seneviratne et al., 2012] est indigué que dans un contexte de changement climatique des
changements au niveau de différents critéres associés aux extrémes sont a prévoir. Pour un
évenement spécifique on va s’intéresser aux critéres tels que sa rareté, son intensité, sa durée, son
expansion spatiale, mais aussi les dégats socio-économiques ou dégats écologiques causés et sa

simultanéité avec d’autres évenements.

Cependant, il n’existe pas de définition précise de ce qu’est un événement extréme [Stephenson
et al., 2008] et il existe des limitations aux approches basées sur les probabilités ou les seuils quant
aux impacts causés par ces évenements. On peut noter qu’un extréme d’intensité ne sera pas
nécessairement associé a un impact extréme. En effet, un extréme, en termes d’impact, est tres
dépendant des variables spatiales et temporelles. Selon la région du globe, la période de I'année,
on parlera ou pas d’épisode exceptionnel. Aussi, la variabilité naturelle de phénomenes a grande
échelle, comme El Nifio, les variations décennales et les variations multi-décennales, peuvent
entrainer des évenements exceptionnels (par exemple des sécheresses et des pluies intenses avec
El Nifio) encore plus marqués. L'impact du changement climatique sur la fréquence ou l'intensité
de ces phénoménes n’est pas prouvé [Collins et al., 2010]. Cependant en 2022 le GIEC insiste sur
I'augmentation des évenements extrémes selon les criteres de fréquence, d’intensité mais aussi
de durée. En effet, d’apres le GIEC, avec un indice de confiance fort et selon les projections futures,
le réchauffement climatique mene a des augmentations des extrémes tels que les épisodes de
sécheresse, de vague de chaleurs, et les feux de biomasse dans différentes régions comme

I’Australie ou I’Amazonie [Begum et al., 2022 ; Parmesan et al., 2022].
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Enfin, au sein des évenements extrémes, il est important de distinguer les échelles de temps
concernées. En effet, on peut prendre I'exemple des évenements climatiques extrémes et des
événements météorologiques extrémes qui se distinguent par les échelles de temps allant de
moins d’une journée a plusieurs semaines pour les évenements météorologiques extrémes, et des
échelles beaucoup plus longues (plusieurs années/décennies) pour les événements climatiques

extrémes [Seneviratne et al., 2012].

Dans le cadre de ce travail, les évenements extrémes étudiés seront des évenements impactant la
chimie de I'atmosphére dans des périodes de temps relativement courte (de moins d’un jour a
plusieurs semaines) et une approche basée sur les statistiques et des seuils sera choisie. On va
s'intéresser particulierement aux criteres d’intensité d’un évenement ainsi qu’a son expansion
spatiale et sa durée puisque les données utilisées dans cette these permettent d’accéder a une

étude spatiale des évenements le jour et la nuit.

1.2.2 Categorisation des évenements extrémes

L"évolution du climat ces 50 dernieres années est marquée par un réchauffement exceptionnel,
accompagné par des évolutions des phénomeénes extrémes, notamment I'augmentation des
vagues de chaleur, des régions affectées par les sécheresses, du nombre d’événements de
précipitations intenses aux moyennes latitudes, de 'intensité et la durée des tempétes tropicales,
des événements de feux, des pics de pollution urbaine etc. Sur Terre, on peut classer les extrémes

impactant la composition atmosphérique selon trois catégories :

- Les événements naturels d’origine géologique avec les éruptions volcaniques [Cheng,
2022].

- Les événements naturels d’origine météorologique comme les feux de biomasse
[Richardson et al., 2022].

- Les événements directement liés 'homme comme les accidents industriels, pics de
pollution en région urbaine et certains feux de biomasse lié notamment a la culture sur

brulis [Simkhovich et al., 2009 ; Jethva et al., 2019].

Les événements extrémes impactent la composition atmosphérique et ont une incidence sur la

qualité de 'air a I’échelle locale, régionale et globale selon leur intensité. En effet les panaches de
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feux ou les panaches d’émissions volcaniques peuvent faire le tour du monde comme montré dans
la figure 1.3, peuvent imposer des évacuations et confinements de populations comme en
décembre 2021 aux Canaries [Carracedo et al., 2022], bloquer le trafic aérien comme dans
I'ensemble de I'Europe dans le cas du volcan Eyjafjallajokul en Islande en 2011 [Clerbaux et al,,
2011], ou impacter la qualité de I'air, avec des risques sanitaires pour les populations dans le cas

des feux notamment [Leonelli, 2018].

1 10 100
CO total column (x10'* molec.cm™?) SO; total column DU

Figure 1.3 : A gauche, le monoxyde de carbone mesuré par IASI/Metop-B dans les fumées des feux
australiens, du 1¢ au 19 janvier 2020. A droite, le dioxyde de soufre mesuré par IASI/Metop-B dans les

panaches du volcan Corddn Caulle (Chili) du 3 au 20 Juin 2011.

L’étude des extrémes permet d’un point de vue sociétal de donner des alertes et de faire des choix
plus précis et cohérents face a un événement. Du point de vue de I'étude du systeme Terre-
atmospheére l'intérét pour les extrémes est I'étude de leur occurrence, de leur composition
chimique (émissions de polluants primaires, réactions chimiques menant a la production de
polluants secondaires) ainsi que la quantification des molécules impliquées; I'étude du transport
des panaches de polluants, de leur temps de vie ou encore des impacts possibles sur la chimie

globale, la météorologie et le climat (exemple des forgages).
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1.3 Espéeces impliquées dans les événements extrémes

1.3.1 Eruptions volcaniques

Les éruptions volcaniques sont naturelles, souvent imprévisibles et peuvent rejeter de grandes
quantités de composés soufrés (Sz, HaS, SO, OCS et SOs [Oppenheimer et al., 2011]) ou autres
(comme la vapeur d’eau et dioxyde de carbone [Kern et al., 2017 ; Fischer et al., 2019]), d’aérosols
[Mather et al., 2003] et de cendres [Corradini et al., 2009]. Je présente ici les principales especes a
courte durée de vie retrouvées dans I'atmospheére dans les cas d’éruptions volcaniques qui seront

discutés dans le chapitre 5.

1.3.1.1 Composés soufrés

Le SO; est I'espéce principale retrouvée dans les panaches des éruptions volcaniques ou lors des
dégazages des volcans, responsables en moyenne d’émissions de I'ordre de 13 Tg par an [Andres
et al., 1998]. Le SO; peut a la fois étre oxydé par les radicaux hydroxyle (OH) permettant alors la
production de I'acide sulfurique (H2S04) mais aussi par I'adsorption sur la surface des cendres qui
va agir comme un puit de SOz [Schmauss et al., 2014 ; Zhu et al., 2020]. Précurseur d’aérosols (e.g.
H,S04) dont la présence affecte directement ou indirectement le bilan radiatif de la Terre [Schmidt
etal, 2012], le SOz joue un role important sur la météorologie et le climat. Son temps de vie dépend
de l'origine de son émission (volcanisme, industries, feux), de la saison et de la couche
atmosphérique dans laquelle il est injecté. On estime que son temps de vie dans la troposphere
varie entre approximativement une journée I'été [Beirle et al., 2014], jusqu’a 3-4 jours I'hiver [Lee
et al., 2011]. En revanche, le temps de vie du SO; dans la stratosphere peut aller de plusieurs
semaines a plus d’'un mois [Carn et al., 2016]. On retrouve d’autres sources de SO,, notamment
d’origine anthropique, comme les industries utilisant le charbon, qui émettent en moyenne jusqu’a

50-65 Tg de SO par an [Lee et al., 2011].

Le second principal composé soufré retrouvé dans les émissions volcaniques est le sulfure
d’hydrogéne (H,S). Il a été précédemment détecté par IASI [Clarisse et al., 2011] avec des
estimations annuelles d’émissions globales allant de 1 a 37 Tg [Clerbaux et al., 2011]. Son temps
de vie dans I'atmosphére, est estimé a 3 jours environ [Von Glasow et al., 2009]. Il s’oxyde en SO,

augmentant la concentration de ce dernier dans I'atmosphere. Le SO; étant le composant le plus
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émis dans les panaches volcaniques, I'observation simultanée de H;S et SO est rarement possible

[Von Glasow et al., 2009].

1.3.1.2 Composes halogénés

Parmi les composés halogénés émis par les éruptions volcaniques, on peut citer le chlorure
d'hydrogene (HCI) [Rose et al., 2006 ; Millard et al., 2006] avec un temps de vie de l'ordre de
quelgues heures [Fan et al., 2021], le fluorure d’hydrogene (HF) [Butz et al., 2016] et le bromure
d’hydrogéne (HBr) avec un temps de vie de I'ordre d’une journée [Oppenheimer et al., 2006 ; Fan
et al., 2021]. Ces trois composés ont déja été observés par satellite [Mahieu et al., 2008 ; Clarisse
et al., 2020 ; Oppenheimer et al., 2006]. Les composés halogénés comme le bromure d’hydrogene
(HBr) peuvent étre convertis en halogenes réactifs [Roberts et al., 2009], composés chimiques
ayant un impact sur la couche d’ozone. En effet, le mécanisme d{ a une réaction avec les surfaces
des aérosols volcaniques entraine la destruction locale de l'ozone [Theys et al., 2014]

particulierement dans les éruptions de forte intensité [Kutterolf et al., 2013].

1.3.1.3 Acide nitrique (HNOs)

La présence de I'acide nitrique a été observée dans les panaches volcaniques [Mather et al., 2004
; Voigt et al., 2014, Oppenheimer et al., 2010 ; Rose et al., 2006]. Cependant elle est encore mal
comprise et considérée comme une espéce secondaire issue de différentes réactions entre des
molécules chimiques d’origine volcanique [Martin et al., 2012]. Avec I'acide sulfurique, HNO3 est
connu pour étre I'un des acides responsables des pluies acides, jouant un réle important dans le
cycle de I'azote. Le temps de vie de HNOs est estimé autour de plusieurs semaines dans la haute

tropospheére [Wespes et al., 2007].

1.3.1.4 Aérosols et cendres volcaniques

Les éruptions volcaniques de forte intensité libérent d’énormes quantités du soufre qui sont
injectées dans la stratosphere et se transforment en aérosols, qui impactent sur le bilan radiatif
atmosphérique [Tilmes et al., 2014]. Les aérosols volcaniques ont un temps de vie dépendant de
la hauteur d’injection des émissions volcaniques. Le temps de vie des aérosols sulfatés est estimé
a environ 40-60 heures [Li et al., 2021] mais dans le cas de I"éruption du Pinatubo en 1991 et ses
émissions atteignant la stratosphere, ce temps de vie a été estimé a 24 mois [Toohey et al., 2021].

La disparition des aérosols dans I'atmosphere est aujourd’hui principalement attribuée au
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processus de déposition (dépdt sec et dépot humide). Parmi les principaux aérosols volcaniques,
on peut citer Iacide sulfurique [Karagulian et al., 2010] qui a également un impact sur le climat via
des réactions chimiques hétérogénes avec des composés halogénés responsables de la destruction
de la couche d’ozone [Zhu et al., 2020]. Il est également responsable des pluies acides et a impact
sur la qualité de Iair [Singh et al., 2007]. L’acide sulfurique a été observé pour la premiere fois par
IASI dans une bande d’absorption large autour de 1072—-1215 cm™ sous forme de gouttelette

[Karagulian et al., 2010].

Les panaches de cendres peuvent étre transportés verticalement a des altitudes différentes des
panaches de gaz [Prata et al. 2007] mais les cendres volcaniques peuvent aussi coexister avec les
gaz et aérosols tels que SO;, HCl ou H,SO4 et peuvent alors étre un puit (par adsorption) de SO;
[Schmauss et al., 2014] ou encore de HCI [Gutiérrez et al., 2016]. En effet, les cendres volcaniques
ont un temps de vie relativement court et finissent par ne plus étre observées dans les panaches
car elles se déposent en surface apres seulement quelgues jours. Il est important de noter que
selon l'altitude d’injection ce temps de vie peut étre augmenté, a savoir que lorsque les cendre

atteignent la stratosphere elles peuvent alors y rester jusqu’a plusieurs mois [Zhu et al., 2020].

1.3.2 Les feux

Les feux de biomasses sont responsables des émissions d’un grand nombre de gaz a I'état de trace,
composés organiques volatiles, ou aérosols [Coheur, 2009 ; Andreae, 2019 ; Ciccioli et al., 2014].
Certains composés comme le dioxyde de carbone sont aussi retrouvés dans les émissions des feux,
cependant dans ce travail nous nous intéresserons aux molécules variables dans I'atmosphéere
précédemment observées par satellites dans I'infrarouge et dont la présence est discutée dans le

chapitre 6.

1.3.2.1 Le monoxyde de carbone (CO)

Une des espéces les plus abondantes dans les feux est le monoxyde de carbone qui est émis a la
fois par des sources anthropiques (transport, chauffage, industrie) et par les feux naturels ou
provoqués pour le brulage de la biomasse [Duncan et al., 2008]. Le CO est connu pour étre un
précurseur de I'ozone et est principalement détruit par sa réaction avec le radical OH [George et

al., 2009]. Avec un temps de vie d’environ deux mois dans la troposphere, le CO est utilisé comme
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un traceur du transport des panaches émis par les feux [Logan et al., 1981]. Il est observé
quotidiennement par satellite depuis les années 2000 [George et al., 2009 ; Turquety et al., 2009 ;

Fortems-Cheiney et al., 2011]

1.3.2.2 L’ammoniac (NH3)

Une autre molécule gu’on retrouve largement dans les panaches de feux de biomasse est
I"ammoniac avec une durée de vie courte de I'ordre de 12 a 36 h [Whitburn et al., 2015] et avec
une dépendance importante de la concentration d’ammoniac par rapport au type de biome
associé au feu [Whitburn et al.,, 2017]. L'ammoniac est également émis par des sources

industrielles ainsi que par I'agriculture [Van Damme et al., 2018].

1.3.2.3 L’acide nitreux (HONO)

'acide nitreux est un composé d’importance car il est un précurseur du radical hydroxyle qui
contréle la dégradation de polluants/gaz a effet de serre. Il a tres récemment été observé par
satellite dans les feux d’Australie de 2019/2020, avec de fortes anomalies de concentration le 4
Janvier 2020 [Theys et al., 2020 ; Dufour et al., 2022]. Son temps de vie est de 'ordre de quelques
minutes la journée, d( a la photodissociation, ce qui rend sa détection difficile en journée [Sorgel
et al., 2011] alors qu’il estimé a plusieurs heures pendant la nuit. Cependant, Dufour et al. [2022]
suggerent que les anomalies de concentrations observées au-dessus de I’Australie ont été possible
en journée grace a la présence simultanée d’aérosols dans le panache, limitant la photolyse de

HONO.

1.3.2.4 Les composés organiques volatils (COVs)

'acide formique (HCOOH) et I'acide acétique (CH3COOH) sont les acides carboxyliques les plus
abondants dans l'atmosphere [Franco et al.,, 2020]. HCOOH a pour effet d’acidifier les
précipitations [Pommier et al., 2017 ; Zhong et al.,, 2001]. De plus, sa présence en gquantité
anormale a été retrouvée dans les feux de biomasse avec IASI en Amazonie, Australie ou encore

en Afrique [Pommier et al., 2017].

Apres un temps de vie estimé autour de 3—4 jours dans I'atmosphére pour HCOOH [Paulot et al.,

2011] et de 1-2 jours pour CH3COOH [Khan et al., 2018], la destruction de HCOOH et CH3COOH
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dans la troposphere est attribuée principalement a des processus de déposition séche ou humide

ainsi que par des réactions d’oxydations [Chaliyakunnel et al., 2016].

Parmi les COVs les plus abondants dans la troposphére se trouve le méthanol [Jacob et al., 2005].
Il est émis par des sources naturelles telles que les feux de biomasse ainsi que par des sources
biogéniques [Razavi et al., 2010]. Dans les feux, il a par exemple été observé depuis I'espace dans
I"UTLS dans des panaches issus de feux tropicaux [Dufour et al., 2006]. Sa durée de vie moyenne
est estimée a environ 3-6 jours dans la couche limite et 9 jours dans les nuages [Heikes et al., 2002]

avec des puits associés au radical OH, au dépét et a I'absorption par les océans.

On peut également citer I'acétyléne (C;Hz) dont la présence et le transport ont été étudié dans des
feux d’Afrique du sud en 2010 [Duflot et al., 2013] mais aussi retrouvé dans des émissions
anthropiques avec la combustion de combustibles fossiles [Xiao et al., 2007]. Ce composé est utilisé
pour estimer I’age d’un panache issu de la combustion de biomasses, notamment avec le rapport
C,H/CO [Xiao et al., 2007]. Le puit principal de I'acétyléne est sa réaction avec le radical hydroxyle
(OH) qui serait également lié a la formation de d’aérosols organiques secondaires [Volkamer et al.,
2009]. Dans la troposphere son temps de vie est variable selon la saison et la latitude et est estimé

en moyenne entre 2 et 4 semaines [Logan et al., 1981].

Un autre COV est I'éthyléne (C2Ha) dont I'origine peut étre a la fois anthropique avec les émissions
des industries pétrochimiques et du transport routier [Gentner et al., 2013], et naturelle, avec les
feux de biomasse [Coheur et al., 2009] et la production biogénique dans les océans [Seifert et al,,
1999]. Ce COV a pu étre observé avec l'instrument TES a bord du satellite AURA dans des feux
boréaux [Dolan et al., 2016] et a bord de IASI [Coheur et al., 2009]. Son temps de vie relativement
court dans la troposphére du fait de sa réactivité avec Oz et OH (14—-32 h), il est possible de détecter
des sources « points chauds » (hotspot en anglais) de ce COV [Franco et al., 2022], tout comme

I"ammoniac [Van Damme et al., 2018].

1.3.2.5 Le cyanure d’hydrogene (HCN)
Le cyanure d’hydrogene est un des espéces a I'état de trace du groupe des cyanures le plus
abondant dans I'atmosphére ayant un réle important dans le cycle de I'azote [Li et al., 2000]. Il est

émis principalement par les feux de biomasse. Bien que sa réactivité soit faible dans I'atmosphere,
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les mécanismes principaux régissant sa disparition dans I'atmosphere sont la réaction avec les
radicaux OH et le dépot dans les océans [Singh et al., 2003]. On lui attribue un temps de vie estimé
autour de 5 mois [Li et al., 2003] et jusqu’a plusieurs années dans la stratosphére [Bruno et al,,
2022]. Grace a son temps de vie relativement long, HCN est un gaz intéressant pour le suivi des

panaches de feux [Li et al., 2000].

1.3.2.6 Le furane (CsH40)

Le furane est une molécule précédemment retrouvée dans les feux de biomasse [Clarisse et al.,
2011] qui participe a la formation d’ozone en surface ainsi qu’a la formation de particules fines
[Jiang et al., 2019]. Les réactions du furane avec OH pendant la journée, et le radical nitrate (NO3s)
pendant la nuit, sont les processus majoritaires qui agissent comme des puits de furane et
expliqguent son temps de vie tres court dans I'atmosphere, entre 1 h et plusieurs jours [Newland et

al., 2022].

1.4 Les observations satellitaires

L'étude des différents parametres atmosphériques dans les premieres couches atmosphériques, a
savoir la troposphére et la stratosphere est primordial pour I'étude du climat, de la composition
chimique et de la qualité de l'air. Différentes méthodes de mesure permettent de sonder

I’'atmosphere. On peut séparer en deux catégories les observations spatiales et les mesures in situ.

Il faut noter que les différents types d’observation se complétent, a savoir que les données
spatiales demandent notamment d’étre validée par les données in situ. Cette complémentarité se
retrouve aussi dans les capacités inhérentes aux deux types de mesures. En effet, les avantages et
inconvénients des différentes méthodes d’observations sont directement liés aux techniques
d’observations et aux aspects in situ ou spatial. Les observations in situ peuvent permettre une
haute résolution temporelle dans les cas des stations sol, une haute résolution verticale dans les
cas des ballons sondes ou des nacelles ballon instrumentées, mais leur couverture spatiale est
limitée. Les données satellitaires ont souvent le désavantage d’une résolution verticale tres
limitées [Weaver et al.,, 2019] mais permettent des observations de maniere globale (pour les

satellites a orbite polaire) ou avec une haute résolution horizontale (satellites géostationnaires).
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Il existe deux types de satellites qui se différencient par leur altitude et leur orbite a savoir les
satellites a orbite polaires et géostationnaires. Les satellites en orbite polaire héliosynchrone sont
situés a une distance d’environ 800 km de la surface terrestre et sont équipés de différents
instruments. Ils permettent une couverture globale avec des observations telles que des profils
verticaux de température et d’humidité, le suivi de variables liées aux nuages et précipitations, des
mesures parametres de surface (végétation, désert, terre, mer, albédo, émissivité), et le suivi de la

composition atmosphérique.

Les satellites géosynchrones (ou géostationnaires) sont situés a 36 000 km autour de la Terre. lls
sont principalement congus pour observer, avec un échantillonnage spatial fréquent, des variables
météorologiques telles que les nuages, la température, I'"humidité [Coopmann et al., 2022]. Il est
également possible de surveiller la composition chimique de I'air [Lahoz et al., 2012 ; Sowden et

al., 2021].

On peut citer deux grandes catégories d’instruments a bord des satellites, qui se distinguent par
leur capteurs dits « passifs » ou « actifs ». Les capteurs passifs observent un rayonnement dont ils
ne sont pas la source (ex : rayonnement solaire visible, infrarouge, ultraviolet), les capteurs actifs
sont capables d’émettre un rayonnement (ex : ondes radio, micro-ondes) pour observer leur cible.
De maniere générale un instrument est caractérisé par un domaine spectral spécifique qui va lui

permettre d’étre sensible a certains parameétres géophysiques.

Le besoin d’étudier I'atmosphére depuis I'espace est d’abord introduit par le secteur militaire. C'est
en 1960 que le premier succes de mise en orbite d’un satellite météorologique permet d’étudier
la Terre depuis I'espace avec le satellite météorologique opérationnel TIROS-1 (Television InfraRed
Observation Satellite) lancé par la NASA. Malgré sa courte durée de vie de 78 jours [Fiolek, 2011]
il servira a prouver que 'observation de données météorologiques depuis I'espace, tel que la
couverture nuageuse, est possible. Aujourd’hui plusieurs instruments et série d’instruments
présentés dans le tableau 1.4 permettent le sondage du systéeme Terre-Atmosphere en continu
depuis plusieurs années et on peut citer certains instruments précurseurs des instruments actuels
cités dans le tableau 1.4 comme l'instrument IMG (Interferometric Monitor for Greenhouse gases)

lancé a bord de la plateforme ADEQOS (ADvanced Earth Observing Satellite) [Kobayashi et al., 1999]
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et précurseurs de l'instrument IASI avec pour objectif d’observer la composition chimique de
I'atmosphére comme 'ozone [Turquety et al., 2002] et le monoxyde de carbone [Barret et al.,
2005]. Par ailleurs, IMG est basé sur le principe de l'interférométre de Michelson mesurant dans
I'infrarouge thermique (TIR) de 3.3 a 14 um avec une résolution temporelle de 4 jours et des pixels

de 12 km de diametre.
Parmi les sondeurs atmosphériques en vol actuellement on peut citer :

e MOPITT (Measurement Of Pollution In The Troposphere) a bord de Terra permet le suivi
de la concentration de monoxyde de carbone en surface [Worden et al., 2010], mais aussi
I'analyse des panaches liés aux activités humaines au-dessus des villes [Clerbaux et al,,
2008] ou aux causes naturelles comme pendant la mousson asiatique [Kar et al., 2004].
Grace a ses analyses sur plus de 16 ans d’observations MOPITT a permis d’analyser des
tendances de CO au niveau urbain et régional dans plusieurs régions du monde.

e AIRS (Atmospheric Infrared Sounder) a bord AQUA, permet un suivi de parametres tels que
la température de surface [Hulley et al.,, 2012] ou la restitution de concentration pour
certains gaz a I'état de trace telles que SO, pour le suivi des éruptions volcaniques [Prata et
al., 2007] le CO pour I'étude de la pollution anthropique ainsi que des feux de biomasse
[McMillan et al.,, 2005]. Aussi, il permet la restitution de profils verticaux d’ozone
notamment pour I'étude des évenements de trou d’ozone dans la stratosphére [Divakarla
et al., 2008].

e Lesinstruments IASI [Clerbaux et al., 2009] a bord des satellites Metop peuvent suivre des
variables associées aux surfaces mais aussi a 'atmosphéere avec un suivi de la température
et de la composition atmosphérique. Une section est dédiée a l'instrument IASI/Metop
dans le chapitre 2.

e OMI (Ozone Monitoring Instrument) a bord de la plateforme AURA permet la restitution
des concentration verticale d’ozone mais aussi la restitution de concentrations de SO, pour
I"’étude de la pollution [Krotkov, 2016] ou NO; [Boersma et al., 2006].

e TROPOMI (TROPOspheric Monitoring Instrument) a bord de Sentinel-5 Precursor (S5P) est
capable de mesurer différents constituants atmosphériques tels que O3, NOz, SO,, CO, CHa,
CH20 et les propriétés des aérosols. [Veefkind et al., 2012]
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e GOME-2 (Global Ozone Monitoring Experiment) sert au suivi de constituants comme la
vapeur d'eau [Noél et al., 2008], 'ozone troposphérique [Miles et al., 2015] pour I'étude la
qualité de I'air dans les zones urbaines notamment ainsi que I'ozone stratosphérique pour
le suivi de la concentration d’ozone et des trou d’ozone observés dans la région Antarctique
[Hao et al., 2014].

e CriSlancé a bord de NPP & NPOESS [Bloom et al., 2001] permet d’observer les variables de
température et humidité atmosphérique [Ma et al., 2014] ainsi que le suivi de polluants
comme le PAN ou le NH3 [Payne et al,, 2022 ; Shepherd et al., 2019] gaz a effet de serre tels
que le COz [Zhang et al., 2021] ou le CH4 [Xiong et al.,2013].

La continuité du programme IASI/Metop sera assurée par I'instrument IASI-Nouvelle Génération
(IASI-NG) dont la résolution spectrale sera deux fois meilleure que celle de IASI et qui sera lancé a
bord des satellites Metop-Seconde Génération (METOP-SG) en 2024 [Crevoisier et al. 2014]. Une
autre mission future en orbite géostationnaire est également prévu en 2024 : la mission IRS a bord
de MTG (Meteosat Third Generation) dont I'objectif principal est d’améliorer les modeles de
prévision météorologiques (température et humidité) [Coopmann et al., 2022] grace a sa
résolution temporelle tres fine (toutes les 30 min). Bien que l'instrument MTG-IRS ait une
résolution spectrale moindre que celle de IASI, certaines molécules telles que 'ammoniac ne

seront pas affectées.

34



CHAPITRE 1. INTRODUCTION

Tableau 1.4 : Liste des instruments satellitaires de sondage atmosphérique actuels et futurs. L’ensemble des
satellites présentés dans ce tableau suivent une orbite héliosynchrone sauf MTG qui est en orbite

géostationnaire.

Instruments (satellite) Depuis Type Domaine spectral
MODIS (Terra) 1999 Spectroradiometre VIS, IR
MOPITT (Terra) 1999 Spectromeétre IR

AIRS (Aqua) 2002 Spectromeétre IR

OMI (Aura) 2004 Spectromeétre uv

IASI (Metop-A, -B et -C) 2006, 2012, 2018 Interféromeétre IR

GOME-2 (Metop-A, -B et -C) 2006, 2012, 2018  Spectrometre uv, VIS
CriS (NPP & NPOESS) 2006 Interféromeétre IR
TROPOMI (Sentinel-5P) 2017 Spectromeétre Uv, VIS, NIR
IASI-NG (Metop-SG) 2024 Interféromeétre IR

IRS (MTG) 2024 Interféromeétre IR

1.5 Motivations de la these

Avec le développement des activités humaines, I'impact des événements extrémes tels que les
feux, les épisodes de pollution urbaine augmentent significativement. Ces extrémes ayant un
impact économique, sociétal et sanitaire, il est donc primordial de surveiller ces événements qui

impactent la composition atmosphérique.

Les observations in-situ sont aujourd’hui éparses et les stations de mesures ne permettent pas un
suivi des différents composants de I'atmosphére tout autour du globe. Les données satellitaires
permettent aujourd’hui de suivre de fagon globale et en quasi-temps réel la composition chimique
de l'atmospheére. La mission IASI/Metop permet d’apporter des données météorologiques
importantes pour alimenter les modeéles utilisés par Météo France [Bouyssel et al., 2022] mais peut
aussi étre majeure en matiere de protection des populations (santé, transport aérien) de par sa
capacité a observer une multitude d’espéces potentiellement dangereuses pour 'homme dans
I’atmosphere. Sa surveillance constante de I'atmosphere en fait un outil de contréle efficace dans

I'espace et dans le temps. Les observations IASI produisent plusieurs millions d’observations par

35



CHAPITRE 1. INTRODUCTION

jour recgues par les stations sol en quasi temps réel, lesquelles sont traitées a des échelles de temps
différentes selon les variables d’intéréts. Certaines especes telles que CO, SO, O3 et HCOOH sont

disponibles en quasi-temps réel via le péle de données AERIS (https://iasi.aeris-data.fr).

Cependant la quantité sans précédent des données IASI ainsi que sa continuité dans les prochaines
décennies (avec IASI-NG/Metop-SG ou encore MTG-IRS) requiert de développer des nouvelles
méthodes de traitement des données, pour avoir un acces rapide aux potentielles anomalies dans

la composition atmosphérique. Les questions scientifiques qui se posent sont :

o Comment mieux exploiter les données satellitaires pour détecter des événements
d’intérét ?

o Comment mieux exploiter la capacité opérationnelle des données satellitaires pour
la détection en temps réel d’événements ciblés ?

o Est-il possible de catégoriser les événements (par exemple feux de brousse, de

forét, de tourbe, etc.) a partir de "utilisation directe des luminance IASI ?

De récents travaux ont proposé appliquer I'analyse en composantes principales (ACP) sur les
luminancelASI pour la détection d’espéces chimiques a I'état de traces dans I'atmosphére
[Atkinson et al., 2010]. Cependant la valeur ajoutée de cette approche pour la détection, le suivi et
I'analyse des événements atmosphériques extrémes tels que les feux, les éruptions volcaniques,
les épisodes de pollution anthropique, par rapport aux produits IASI de niveau 2 (L2) existants et

disponibles de maniere opérationnelle, n’a pas encore été démontrée.

Dans ce contexte, |'objectif de mes travaux de these est de développer un outil innovant
d’exploitation en quasi temps réel des données IASI de niveau 1 (spectres de luminance) pour la
détection d’évenements exceptionnels, qui s’appuie sur la méthode ACP. Une étape essentielle est
la validation de cet outil qui est réalisée a 'aide des données IASI de niveau 2 (concentrations). |l
est également intéressant d’appliquer la méthode sur la période entiere des données IAS| pour
générer une archive d’événements extrémes d’éruptions volcaniques ou encore d’épisodes de
feux. Il sera alors possible d’avoir des informations notamment sur leurs fréquences et leurs
intensités, et de mieux comprendre leurs impacts sur la composition atmosphérique et plus

généralement le climat.
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION

Dans ce manuscrit, le chapitre 2 présente les principes du sondage atmosphérique par satellite.
Jintroduis quelgues notions sur la spectroscopie infrarouge et le transfert radiatif. La méthode
ACP développée au cours de cette thése s’appuie sur une caractérisation spectrale des espéces
chimiques. Dans ce contexte, le code de transfert radiatif Atmosphit et la base de données
spectroscopique HITRAN ont été utilisés. La derniére partie du chapitre 2 est dédiée a la description
des observations IASI utilisées au cours de ces travaux de these. Le chapitre 3 introduit le principe
de base de la méthode ACP développée par EUMETSAT ainsi que ses applications telles que
I"assimilation de parameétres géophysiques dans les modeles météorologiques. Dans le cadre d’un
projet CNES initié a EUMETSAT pour [l'assimilation de données ou encore la détection
d’événements extrémes, la méthode ACP EUMETSAT a été reprise et testée par SPASCIA et
HYGEQS pour la détection d’événements extrémes dans le but de permettre une caractérisation
rapide des molécules détectées dans un évenement particulier a partir des radiances IASI
compressées et reconstruites. Nous nous intéresserons a montrer les avantages et les limites de
cette méthode et de comprendre comment optimiser les résultats issus de I'’ACP. Le chapitre 4
décrit la méthode de détection optimisée développée au cours de cette these et prenant en
compte les valeurs extrémes issues de la mauvaise reconstruction des radiances IASI. Les résultats
de I'application de cette méthode a différents événements extrémes passés et documentés
(éruptions volcaniques, épisodes de feux et de pollution anthropique) ainsi qu’a la série temporelle
IASI-B sont présentés dans les chapitres 5, 6 et 7 respectivement pour |'études des éruptions
volcaniques et feux. Nous verrons aussi que certaines sources moins exceptionnelles d’origine
anthropique (industries, pollution) pour des molécules spécifiques sont détectables a partir des

résultats d’analyse ACP. Le chapitre 8 présente les conclusions et les perspectives de ce travail.
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Chapitre 2

2 Le sondage atmosphérique par satellite

2.1 Pourquoi étudier I’infrarouge

Le domaine infrarouge est particulierement intéressant pour I'étude des gaz a effet de serre qui
par définition ont la capacité d’absorber les photons du rayonnement infrarouge, responsable du
piégeage de ce rayonnement dans le systeme Terre-Atmosphére et donc de I'augmentation de la

température en surface.

Les composants de I'atmosphére tels que la vapeur d’eau, le méthane, le dioxyde de carbone,
I’'oxyde nitreux, I'ozone ou encore les halocarbures, ont une action d’absorption du rayonnement
infrarouge et vont réémettre dans toutes les directions, dont vers la surface de la planete. Grace
au spectre d’absorption dans l'infrarouge, on peut observer les signatures de ces différentes
molécules. Pour les domaines spectraux d’absorption de la vapeur d’eau et du dioxyde de carbone
on va observer une absorption presque totale autour de 5-8 pm (1250-2000 cm™) et pour des
longueurs d’ondes supérieures a 16 pm (625 cm™) pour H,0 et autour de 4-5 um (2000-2500
cm™) et 12-15 um (666-833 cm™) pour CO;. La figure 2.1 illustre un exemple de spectre IASI ainsi
que la contribution a I'absorption dans l'infrarouge de différentes especes peu variables dans
I’'atmosphére. L'absorption de la vapeur d’eau est illustrée au milieu, tandis que les absorptions de
CO; ou CHa sont illustrées en bas. Il existe un domaine spectral appelé fenétre atmosphérique
représenté en pointillée, qui est relativement transparent au rayonnement infrarouge autour de
8-12 pum (833-1250 cm™) et d’autre domaines pour lesquels I"absorption est presque totale. On

qualifie alors cette absorption de saturée.

En dehors de la fenétre atmosphérique les gaz a effet de serre absorbent I'ensemble du
rayonnement infrarouge et le renvoient dans toutes les directions, or I'augmentation de la

concentration des gaz a effet de serre va avoir pour conséquence |'augmentation de I'absorptivité
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de I'atmosphere, dans les régions spectrales non saturées. Une augmentation de I'absorptivité va
entrainer une augmentation de I'émission du rayonnement infrarouge dans toutes les directions

et donc vers la surface, entrainant alors un réchauffement de la Terre.

IASI =

Radiance normalisée

Bandes d'absorptions normalisées
- o

o o o
5 o o
—

: Fenétre atmospharique
Il | L

800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600

Wavenumber (cm"’j
Figure 2.1 : Spectre IASI (en haut), transmittances simulées avec ATMOSPHIT en condition US Standard pour

illustrer la contribution de H,O (au milieu) et CO,, Os, CHa4, N0, et CO.

Dans la section 2.2, nous verrons plus en détails les interactions entre constituants atmosphériques

absorbants et le rayonnement infrarouge.

2.2 Le transfert radiatif dans I’infrarouge thermique

2.2.1 Emission du rayonnement
Un rayonnement peut étre absorbé, transmis ou réfléchi, respectivement selon les phénomeénes
d’absorbance a, transmittance 7 et réflectance p. On trouve pour chaque nombre d’onde A~ 1ou

V I'équation suivante :
a,+1,+p, =1 (2.1)

Lorsque av = 1 (pour la variable spectrale v) le milieu (gazeux comme I'atmosphére) ou I'objet
(comme la surface) absorbe toute I'énergie et se comporte comme un corps noir qui absorbe toute

I"énergie qu’il recoit sans la transmettre ou la réfléchir. Pour un corps noir véritable av = 1 pour
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toutes les valeurs de la variable spectrale et la luminance énergétique d’un corps noir de

température T pour la longueur d’'onde A=c/v est décrite par la loi de Planck (Eq 2.2) :

2hc? 1
ekTh—1

On note h = 6.62607015 x 1073*].s la constante de Planck, ¢ = 299792458 m.s™ !, la
vitesse de la lumiére dans le vide, A la longueur d’onde enm, k = 1.380649 x 10723 J. K™%, Ia
constante de Boltzmann, T la température en K. En appliquant la loi de Planck selon deux
températures de corps noir de 288 K (une température typique de la basse troposphere) et
5778 K (la température effective de la photosphére solaire si on souhaite la représenter
approximativement par celle d’un corps noir) on obtient alors les deux spectres de luminance de

la figure 2.2.

On observe que le soleil va émettre un rayonnement électromagnétique couvrant un large
domaine spectral (entre 0.2 et 4 um) avec un maximum de luminance centré dans le domaine du
visible entre 0.4 et 0.8 um. Le soleil va émettre de I'énergie principalement dans le domaine des

longueurs d’onde du visible avec un pic observé autour de 0.5 um.

En outre, selon la loi de Planck, plus la température d’un corps noir est faible, plus le corps noir va
émettre un rayonnement dont le spectre sera centré dans un domaine spectral de grandes
longueurs d’onde. Dans le cas de I'étude du systéeme Terre-Atmosphére, l'intérét d’étudier le
domaine de longueur d’onde de l'infrarouge est donc expliqué par le fait que la Terre (a une
température est de 288 K) rayonne principalement dans I'infrarouge thermique. Le systeme Terre-
Atmosphére peut donc étre considéré (au sommet de I'atmosphére) et de facon approximative
comme source de rayonnement infrarouge avec un pic d’émission autour de 10 um soit autour de

1000 cm’L.
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Soleil = 5778 K

Luminance variable

Visible Terre = 288K

0.1 1 10 100
Longueur d'onde (gm)

Figure 2.2 : Rayonnement de corps noir correspondant a des objets de 288 et 5778 K. Le rayonnement dans
le visible est représenté par le domaine en arc en ciel, le domaine infrarouge de IASI est représenté en rose.
Une autre facon de décrire un spectre de luminance est d’utiliser la température de brillance. La
température de brillance Ty (A1) pour une luminance I(4) a la longueur d’onde A est définie par la

fonction inverse de la fonction de Planck comme :

2hc?
A51()

Ty(A) = :—; In~1(1+ ) (2.3)

On vérifie I'identité de Tg(4) = T (pour toutes les valeurs de A1) quand on remplace dans Eq (2.3)
la valeur I(A) par B(4,T). Mais la luminance atmosphérique I(4) n’est pas en général celle d’un

corps noir sauf dans les régions complétement saturées du spectre électromagnétique.

Une interprétation de la température de brillance Tg(4) permet d’estimer la température locale
du milieu observé (depuis I'espace pour le systéme Terre-Atmospheére) si pour la longueur d’onde

A on constate une transmittance (ou épaisseur optique) T égalea 1 :
Tg(D) = T[t() = 1] (2.4)
Cependant cette interprétation n’est possible que dans les hypotheses suivantes:

- La diffusion est égale a 0.

- L'atmosphere est en équilibre hydrostatique et isotherme avec une courbure planétaire
négligée.
L'absorbant principal a la longueur d’onde A est uniformément mélangé et sa section
efficace est indépendante de la pression.
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2.2.2 L’équation du transfert radiatif et le modéle direct

Le transfert radiatif est le domaine physique s’intéressant a l'interaction entre le rayonnement
électromagnétique et la matiére (milieu gazeux, solide ou liquide). On peut noter que I'équation
de transfert radiatif a pour objectif de rendre compte, dans un élément de volume cylindrique
d’intérét de surface dS et de longueur ds, dans une direction S donnée et tout au long du trajet
du spectre lumineux, des phénomenes liés a I'interaction d’un rayonnement, dans un domaine
spectral (exemple : le visible) donné, avec le milieu (ici le milieu atmosphérique est considéré

comme hétérogene). On s’intéressera aux luminances d’entrée et de sortie notées respectivement

Ly(s) et Ly(s + ds).

Dans I'équation de transfert radiatif on observe que le rayonnement est décrit par trois processus

(figure 2.3) que sont :

L’extinction (terme dL%xt) qui est due a I'absorption ou a la diffusion du rayonnement dans
d‘autres directions. L'extinction est toujours négative et sera proportionnelle a la densité de

molécules absorbantes ou de particules diffusantes. On notera la fraction transmise a la sortie du

cylindre :
Ly(s) + dLE (s) Avec LG (s) = —ag**Ly(s)ds < 0 (2.5)
Oouag™ = ahs + agif la somme des coefficients d’absorption et de diffusion.

La diffusion (terme dLgiff qui prend en compte la diffusion qui augmente la luminance sortante) qui

peut étre a la fois une source ou un puit de rayonnement.

L'émission (terme dL%mi). Le rayonnement émis, supposé en équilibre thermodynamique, est

proportionnel au rayonnement du corps noir.
dLE™ (s) = aPS];(s)ds (2.6)
Ou J; est la fonction source traduisant le phénomene d’émission.

Le terme de diffusion peut donc étre positif ou négatif. Le terme lié a I’'émission sera toujours
positif et sera caractérisé par un coefficient d’émission et le terme lié a I’extinction toujours négatif.
Finalement, la luminance en sortie du volume s’écrira :
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Ly(s +ds) = Ly(s) + dLE (s) + dL?,iff(s) + dLg™(s) (2.7)

AS_‘.— DL’
— "
?E Lt (U;lm chmis

Extinction  pr_j , Jpext Emission

—

Diffusion

(a) ‘ (b) (c)

Figure 2.3 : Les trois processus radiatifs décrivant le rayonnement atmosphérique. D’apres Delmas, [2005]

Dans le cas d’une observation IASI (visée au nadir) on considére que le rayonnement infrarouge
est essentiellement émis par la surface de la Terre et que la contribution du rayonnement solaire,
qui n’émet presque pas dans ce domaine de longueur d’onde (voir figure 2.2). De plus, le processus
de diffusion peut étre considéré comme négligeable pour le rayonnement infrarouge. Avec ces
approximations on peut considérer que les processus d’intérét liés au domaine infrarouge dans ce
cas d’étude seront principalement : I’émission du rayonnement infrarouge par la surface terrestre,
et I'émission et absorption par les différentes couches atmosphériques. La figure 2.4 illustre une

observation spatiale en visée nadir.

Ly (o) Satellite

A A A

Emission de
la couche ds”

ds”

Emission de
la surface

Ly (0)

Figure 2.4 : lllustration d’une observation dans l'infrarouge depuis I'espace en visée au nadir. Les couches
atmosphériques schématisent la présence de molécules absorbantes dans I'atmosphere. L’atmosphére est

considérée plan-paralléle. D’aprés Boynard [2009].
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On peut écrire la forme locale de I’équation de transfert radiatif de la sorte :

259 (5) = — @ (L, () — Jo(5)) (2.8)

Dans la troposphére et la basse stratosphere, on considére que I'équilibre thermodynamique est
atteint, on a une fonction source identique a la fonction de Planck a la Température T du milieu.

On peut noter :
Js = Bs(T) (2.9)

L’équation du transfert radiatif s’écrit alors sous sa forme intégrée et décrit la luminance au

sondeur :

Ly(s) = Ly(0)exp(—75(s,0)) + fos By(Ts,) exp(—75(s, s )ag?*(s")ds") (2.10)

Avec 1;5(s, s") I'épaisseur optique entre s et s”. On peut noter cette épaisseur optique de la fagon

suivante :
T5(s,s") = f:, agbs(s'"ds" (2.11)

Dans I'équation 2.10, le premier terme traduit la propagation dans le milieu du rayonnement
indicent (au point s = 0). Par la suite des processus d’extinction (absorption) le faisceau est

atténué par un facteur de transmittance Try (la transmittance du milieu de 0 a s) tel que :
Tr5(s,0) = exp(—75(s,0)) (2.12)

Le second terme traduit la contribution a I'intensité au point s de toutes les couches élémentaires
situées entre 0 (la surface) et s. L’émission d’une couche d’épaisseur ds’ est atténuée d’un facteur

Try(s,s") qui donne I'absorption en s’ et s de la luminance émise en s’ :

Try(s,s’) = exp(—15(s,s")) (2.13)
En dérivant par rapport a s et s” I'expression générale de la transmittance :

Trs(s,s") = exp(— f:, az (s')ds") (2.14)

On obtient :
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dTry(s,s!
% = —aPSTry(s,s") (2.15)
W = a2’5Try(s,s") (2.16)

La forme intégrée de I'équation du transfert radiatif pour un rayonnement infrarouge émis par la

surface terrestre (s = 0) vers le haut de I'atmosphere en s peut alors s'écrire :
Lo(s) = Ly(0)Tr5(s,0) + J3 By(T,) T2 g (2.17)

L'équation du transfert radiatif a une validité générale couvrant les cas oU les phénomeénes
d'émission et d'absorption doivent étre simultanément considérés. Cependant, selon le domaine
spectral et la géométrie utilisés il est possible que le premier ou le second des deux termes de
I'équation soit prépondérant. Dans le premier cas, on parlera de phénomene d’absorption, dans le

second cas de phénomene d’émission.

En supposant que la contribution de la surface de la Terre au rayonnement mesuré est négligeable
par rapport a celle de I'atmosphere [Rodgers, 2000] (cas d’émission) et en considérant que le
sommet de I'atmosphére est a I'infini, on peut négliger le premier terme de I'équation 2.17 et

noter:
Ly(s = ) = [ By(T, r)aTr”(”)d ’ (2.18)

Cette équation (2.18) montre que la luminance dépend d’un premier terme décrivant la
distribution verticale de la température et d’un deuxieme terme décrivant la distribution verticale
des constituants atmosphériques. En connaissant le profil vertical de concentration d'un
constituant atmosphérique on peut en principe déterminer le profil vertical de température, et

inversement.

2.2.3 Interaction rayonnement-matiére

L'absorption d'un photon par un constituant dans I'atmosphére a lieu si I'énergie du photon
correspond a I'écart entre deux niveaux d'énergie de ce constituant. Le processus d'absorption va
faire passer une molécule de son état fondamental a son état excité. Dans I'atmosphere terrestre,

les photons du domaine spectral du visible sont peu ou pas absorbés (légere absorption par
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I'ozone), dans ce domaine spectral les molécules vont changer de configuration électronique. Un
constituant sera "transparent" a tous les autres photons dont I’énergie ne correspondent pas a cet
écart spécifique entre deux niveaux d’énergie de la molécule, et il n’y aura pas d’interaction entre
elle et ce photon. Dans I'UV-visible on observe des transitions entre niveaux d’énergie électronique.
Dans le domaine UV on trouve certaines molécules absorbantes et d’autres molécules qui sont
dissociées par les UV. Dans le cas d’une dissociation on utilise la notion de section efficace de
photodissociation. Dans les micro-ondes on va parler de spectre de rotation (ou méme de rotation
pure). Dans l'infrarouge on considere que les processus radiatifs qui décrivent le rayonnement sont
I’émission et I'absorption puisque la diffusion est considérée comme négligeable. Ces processus
sont dus aux constituants atmosphériques tout le long du trajet traversé par le rayonnement. Nous
allons donc nous intéresser aux interactions entre les différents constituants qui peuvent absorber
le rayonnement infrarouge. Dans l'infrarouge I'absorption des photons est due a une transition
depuis un état rotationnel de I'état vibrationnel fondamental vers un rotationnel d’un niveau
vibrationnel excité de la molécule. On reste dans le méme état électronique et on parle alors de
transition de vibration-rotation. Les états de vibration et les niveaux de rotation associés dépendent
de la molécule étudiée. Pour une méme molécule, on pourra observer plusieurs bandes

d’absorption selon la structure de ses niveaux vibro-rotationnels.

L'énergie interne d’une molécule dans I'atmosphere est caractérisée par son énergie cinétique E,
due a l'agitation thermique [Delmas, 2005], son énergie électronique associée au mouvement des
électrons E,, son énergie de vibration E,, qui correspond a la vibration des noyaux autour de leur
position d’équilibre, et son énergie de rotation E,, qui correspond a la rotation de la molécule

autour de son centre de masse de sorte que :
E=E.+E,+E,+E, (2.19)

On ne va considérer, en premiére approximation que les 3 derniers termes. Ces termes dépendent
de la molécule d’intérét et I'énergie du photon émis ou absorbé est déterminée par |'écart
d’énergie entre le niveau inférieur et le niveau supérieur de la molécule entre lesquels se fait la
transition. Cette énergie est liée a la longueur d’onde du photon absorbé. On va alors noter I'écart

d’énergie entre I'état fondamental et I'état excité d’'une molécule :
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AE = AE, + AE, + AE, = h/A (2.20)

Avec A = = et ¥ le nombre d’onde.

x|

On a doncg, selon le domaine spectral étudié, différents types de spectres :

- Dans le domaine du visible et de I'UV on observe principalement des spectres
électroniques.
- Dans le domaine infrarouge, avec AE, = 0, on observe des spectres de vibration-rotation.

- Dans le domaine des micro-ondes on observe des spectres de rotation.

Lorsqu’il est dans un état excité, un constituant retourne spontanément (au bout d’un certain
temps) a son état électronique ou vibrationnel fondamental et la population des états rotationnels
de cet état suit la loi de Boltzmann pour la température cinétique du milieu. D’aprés la loi de
Kirchhoff cette désexcitation va émettre un photon d’une énergie égale a I’écart d’énergie entre
le niveau excité et I'état fondamental, ce qui explique les signatures spectrales en émission ou en

absorption.

Dans le cadre de cette thése, nous nous intéresserons aux spectres infrarouges, domaine dans
lequel la mission IASI/Metop mesure, et particulierement aux interactions entre les molécules

atmosphériques et les photons dans I'infrarouge.

2.2.4 Famille de molécules et absorption

Il existe différents types d’atomes ou de molécules. Les constituants les plus simples sont les
atomes de gaz rares. Parmi les molécules qui nous intéressent plus particulierement dans le cadre
de ce travail, on considere 4 catégories de molécules polyatomiques dont la classification est basée
sur des propriétés de symétrie de leur configuration d’équilibre qui détermine I'ellipsoide d’inertie
de la molécule et donc son comportement rotationnel. On distingue alors les toupies (ou rotateurs)
asymétriques, les toupies (ou rotateurs) sphériques et les toupies (ou rotateurs) symétriques, et

les molécules (ou rotateurs) linéaires (voir tableau 2.1)
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Tableau 2.1 : Classification des atomes et molécules atmosphériques selon leur comportement rotationnel.

Types de Atome Toupies asymétrique  Toupies symétrique  Toupies Sphérique Molécules linéaires (1
constituant (3 moments d'inertie (2 moments (3 moments  axe de symétrie d’ordre
différents) d'inertie égaux) d'inertie égaux) infini)
Exemple de | Ar,Ne, He, O  H,0, O3, HNO3, NO;, NH;3 CHg, SFe HCN, OCS, N,0, 0,, CO,
molécules CH3OH, SO, H-S, COy, CoH»
CoHs
Schéma °® ./.\. o—0
structurel (pas de m o—o o
spectre
de rotation
ni
de
vibration)

Les molécules diatomiques hétéro-nucléaires et linéaires, comme le monoxyde de carbone,
possedent des spectres de rotation relativement simples. Cependant plus le nombre d'atomes est
grand, plus le spectre devient complexe avec des raies qui peuvent plus ou moins se superposer
selon les types de transitions. Pour décrire le mouvement de rotation d’une molécule diatomique
linéaire telle que CO, on utilise la notation J qui caractérise le nombre quantique de rotation. On
dit que lors de I’émission ou I"absorption d’un photon, la transition entre niveaux de rotation implique
une variation de J d’une unité. Cette regle de sélection pour les transitions de rotation de type

dipolaire électrique s’écrit:
Al =] =]" = #1 (2.21)

Ici J" indique le niveau d’énergie le plus bas et J' le niveau d’énergie le plus haut. Dans la figure
2.5 on peut observer en haut la simulation de la bande d’absorption 1 <— 0 du monoxyde de
carbone et en bas la simulation de la bande d’absorption vs; du dioxyde de soufre avec Atmosphit,
dans une atmosphere standard. Dans un spectre de vibration-rotation, les raies observées sont
créées par la transition d’un niveau d’énergie a un autre, et on peut observer la branche P due a
des transitions avec 4] = —1 et la branche R due a des transitions avec 4] = +1, de part et

d’autre du centre de bande vers 2142 cm™ dans le cas de CO. La branche Q (lettre entre P et R)
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correspond a des transitions pour lesquelles le nombre quantique J reste inchangée tel que 4] =
0. Une branche Q ne sera visible que pour certaines molécules polyatomiques (voir figure 2.5 en
bas). Enfin, la profondeur des raies va dépendre de la distribution des molécules dans les différents

niveaux (déterminée par la température du milieu) et de la probabilité de transition entre les deux

] ‘wwmwww '

Branche P Branche R
AJ= A=+

niveaux d'énergie.

Absorption normalisée
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Branche P
AJ=1

AJ=+1

Branche Q
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Absorption normalisée

I I I I I I I I I
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Figure 2.5 : En haut : Spectre d'absorption de la bande v1 de monoxyde de carbone dans une atmosphére
standard (US Standard) simulé avec Atmosphit. En bas : Spectre d'absorption de la bande vs de dioxyde de

soufre dans une atmosphere standard (US Standard) simulé avec Atmosphit.

Dans une molécule on peut définir les distances entre atomes dans la configuration d’équilibre. La
mécanique quantique permet de décrire le mouvement des noyaux autour de cette configuration
d’équilibre. En ce qui concerne la rotation, on notera que plus J augmente, (plus la fréquence de
rotation est élevée dans un langage classique) plus la force centrifuge est importante. Ce
phénomene appelé distorsion centrifuge, fait varier la longueur des liaisons entre les atomes et
induit une légere augmentation du moment d’inertie qui va se traduire par un resserrement des

niveaux d’énergie de rotation. [Herzberg, 1950 ; Hollas 1996, 2002]

Pour d’autres type de molécule non-linéaires, comme les toupies symétriques, les regles de

sélection sont modifiées. En résumé, on peut noter que la forme du spectre sera déterminée par
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la structure géométrique de la configuration d’équilibre de la molécule et par les nombres

quantiques qui décrivent ses états de rotation, de vibration et son état d’excitation électronique.

2.2.5 Profils de raie

La restitution de la température ou de la concentration d’un constituant atmosphérique a partir
d'un spectre de luminance nécessite de connaitre la position spectrale des raies d’absorption de la

molécule mais aussi les autres parameétres tels que l'intensité des raies et leur forme.

La forme d’une raie d’absorption est en théorie un pic de Dirac a un nombre d’onde spécifique
cependant dans les observations une raie n’est pas définie selon un seul nombre d'onde précis

mais est élargie sur un intervalle spectral.

- Lorentz [1906] a été le premier a calculer I'élargissement et la forme dus aux collisions
entre molécules, le profil de Lorentz est encore utilisé largement aujourd’hui pour
représenter les largeurs de raies [Mayerhéfer et al., 2019].

- Une autre cause d’élargissement est d( a I'effet Doppler causé par la vitesse d’agitation
thermique des molécules absorbant le rayonnement dans I'infrarouge. L'élargissement de

la raie sera alors proportionnel a la racine carrée de la température [Delmas, 2005].

Le profil de Lorentz a un effet marqué sur les ailes (bord) de raies tandis que le profil Doppler a un
effet marqué sur le sommet de raie. On appelle profil de Voigt une combinaison des profils de type
Doppler et Lorentz. Ce profil est utilisé lorsque les élargissements dd a I'agitation thermique et aux

collisions entre molécules sont du méme ordre de grandeur, ce qui est le cas dans la troposphere.

D’autres parametres sont a prendre en compte pour la restitution de parametres géophysiques,
en effet, le phénoméne moléculaire appelé continuum d'absorption ou d'émission (phénomeéne
qui fait encore |'objet de travaux expérimentaux et théoriques) va directement impacter les
luminances infrarouges observées. Il est relatif a la contribution a I'absorption ou a I'émission
d’infrarouge de molécules comme H;0 sur I'ensemble du domaine spectral ou dans certaines
régions spectrales pour le CO2 (notamment vers 2400 cm™). D’aprés Anisman et al. [2022], le
continuum serait d0 a deux mécanismes qui ne s’excluent pas mutuellement. En effet il serait causé
par la contribution des ailes lointaines des raies les plus intenses due aux collisions ... différent du

type Lorentz ainsi que la contribution des dimeres de H,O qui serait caractérisée par un spectre
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d’absorption complexe. En premiére approximation, la forme des ailes lointaine d’une raie intense

élargie par les collisions est décrite par un profil non lorentzien.
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2.3 Contribution spectrale des molécules

Afin de mieux comprendre les spectres de luminance, I'utilisation de bases de données telles que
HITRAN (High-Resolution Transmission molecular absorption database) [Gordon et al., 2017, 2022]
et GEISA (Gestion et Etudes des Informations Spectroscopiques Atmosphériques) [Jacquinet-
Husson et al., 2016] permet d’accéder aux différents parametres spectroscopiques de position et
d’intensité des raies et les propriétés des aérosols, ou les sections efficaces pour une grande
quantité de molécules et leurs isotopes. Une section efficace d’absorption décrit la probabilité
d’interaction d’une particule (la molécule d’intérét) avec le rayonnement (ici un rayonnement

infrarouge) et correspond donc a la capacité d’'une molécule a absorber un photon infrarouge.

En paralléle de I'utilisation de ces bases données spectroscopiques, j'ai réalisé des simulations de
transfert radiatif pour comprendre le comportement des spectres d’absorption (et d’émission)
infrarouges selon différentes conditions atmosphériques. Cela m’a servi a analyser la contribution
spectrale de certaines molécules, étape essentielle pour le développement de la méthode de

détection et la compréhension de ses résultats (cf. chapitre 3).

Pour ce faire j’ai utilisé un code de transfert radiatif: le logiciel Atmosphit [Barret et al., 2005 ;
Coheur et al., 2005] développé a I'ULB, avec les paramétres spectraux de molécules issus de

HITRAN2012 [Rothman et al., 2013].
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2.3.1 Simulations Atmosphit

Jai utilisé le logiciel Atmosphit afin de comprendre la contribution de différentes especes dans les
spectres infrarouges simulés de IASI. En effet Atmosphit permet de simuler des spectres
d’absorption de différentes molécules en prenant en compte plusieurs parametres liés a

I'instrument tels que :

- Les paramétres orbitaux (type de visée et orbite)

- Le domaine spectral et I'échantillonnage instrumental

- Le type de spectre en entrée des simulations (transmittance / luminance)

En entrée, Atmosphit nécessite des parametres géophysiques liés au systeme Terre-Atmosphere
tels que I'émissivité de surface et les conditions atmosphériques : profils verticaux de température,
pression et de gaz. Les simulations sont possibles pour 39 gaz (tableau 2.2) et six différentes

conditions d’atmospheéres sont disponibles dans Atmosphit.
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Tableau 2.2 : Molécules disponibles pour les simulations Atmosphit.

Formule  Espece

H20 Eau

CO: Dioxyde de Carbone
O3 Ozone

N20 Protoxyde d'Azote

co Monoxyde de Carbone
CHa Méthane

02 Dioxygene

NO Monoxyde d’Azote
SO2 Dioxyde de Soufre
NO: Dioxyde d’Azote

NH; Ammoniac

HNOs3 Acide Nitrique

OH Hydroxyde

HF Fluorure d’Hydrogéne
HCI Acide Chlorhydrique
HBr Bromure d’Hydrogene
HI lodure d’Hydrogéene
clo Hypochlorite

OCS Oxysulfure de Carbone

H2CO Méthanal (Formaldéhyde)
Hocl Acide Hypochloreux

Nz Diazote

HCN Cyanure d’Hydrogene
CHsCl Chlorométhane

H20:2 Peroxyde d’Hydrogene
C2H: Acétylene

CaHs Ethane

PH3 Phosphine

COF; Fluorure de Carbonyle
SFs Hexafluorure de Soufre
H2S Sulfure d’Hydrogéne
HCOOH | Acide Formique

HO:2 Hydropéroxyle

@) Oxygene

CIONO:; Chlorine Nitrate

NO+ Nitrosonium

HOBr Bromure de Nitrosyle
CoHa Ethyléne

CHsOH Méthanol

Les profils verticaux de température, pression et de concentrations sont issues de différentes

atmospheres représentatives de différentes bandes de latitudes définie sur le tableau 2.3.

Tableau 2.3 Les différents modéles d’atmosphére inclus dans Atmosphit

Modeéle d’atmosphére

Intervalle de latitudes

Tropics

Midlatitude summer
Midlatitude winter
Subarctic summer
Subarctic winter

US standard

Entre -30° et 30°
Entre 30° et 60°
Entre -60° et -30°
Entre 60° et 90°
Entre -90° et -60°
Entre -90° et 90°
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Un exemple de profils verticaux de température et d’ozone pour les différents modeles

d’atmosphere qui servent en entrée d’Atmosphit est illustré sur la figure 2.6. On voit clairement la

dépendance de la température avec la latitude : la température de surface est plus élevée aux

tropiques (300 K) qu’aux poles (<260 K) mais diminue plus fortement dans la troposphere. Quant

a l'ozone, on observe une plus grande concentration de I'ozone stratosphérique aux basses

latitudes, ce qui est d( a I’ensoleillement plus important entrainant une plus forte photochimie. A

I'inverse les concentrations d’ozone les plus faibles dans la stratosphére se situent dans les hautes

latitudes en hiver, ce qui est lié a l'ensoleillement plus faible. La production d’ozone

troposphérique étant lié a la fois a I'ensoleillement et a la présence de précurseurs (NOy, CO et

COV), les concentrations d’ozone seront les plus élevées I'été et aux moyennes latitudes.
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Figure 2.6 : Profils de température (gauche) et de concentration d’ozone (a droite) selon différentes

conditions atmosphériques entre la surface et 120 km d’altitude.

Altitude ((km}

La figure 2.7 illustre des simulations de spectres en atmosphére standard pour différentes especes

chimiques a I'état de trace dans I'atmospheére réalisées avec Atmosphit. Ces simulations ont été

obtenus en retirant la contribution des autres espéces dans |'atmosphere afin d’isoler la

contribution de la molécule d’intérét.
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Figure 2.7 : Contribution de différentes especes chimiques traces en absorption dans l'infrarouge dans une

atmosphére standard (US Standard) simulée avec Atmosphit.

Dans le cas d’instruments satellitaires mesurant dans le domaine de l'infrarouge thermique, le
contraste thermique est un parametre critique pour |'observation des basses couches de la
troposphere, région directement impactée par les activités anthropiques. Ce parametre est défini
par la différence de température entre la surface et la premiere couche atmosphérique [Boynard,
2009] et va impacter la sensibilité de mesure de I'instrument |ASI (voir figure 2.8). En effet, on peut
voir dans Boynard et al. [2014] que le contraste thermique entre la surface et le sommet de la
couche limite atmosphérique détermine jusqu’a quel point I'instrument satellitaire peut détecter
les constituants émis pres de la surface. J'ai réalisé des simulations de TR a partir d’'un modele
d’atmosphere standard (US standard) en faisant varier le contraste thermique de -20 Ka +20 K. On
remarque qu’en cas de contraste thermique nul ou positif (spectres vert, bleu et noir), les spectres
sont caractérisés principalement par des raies en absorption. L'intensité de raies augmente avec
le contraste thermique. En revanche, en cas de contraste thermique fortement négatif (spectres
magenta), le spectre est principalement caractérisé par des raies en émission. Ce type de

phénomene est plutdt observé la nuit en hiver, et résulte d’une température de surface plus froide
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que la température dans la couche juste au-dessus. Ces conditions sont favorables a la fois a une
hauteur de couche limite faible, et d’un fort contraste thermique ce qui a par exemple permis la
détection de pollution industrielle au-dessus de la Chine [Boynard et al.,, 2014]. Ces résultats
montrent qu’un contraste thermique élevé (en valeur absolue) permet une plus grande sensibilité

de I'instrument au niveau des basses couches de la troposphere.
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Figure 2.8: Simulations de spectres IASI selon le contraste thermique réalisées en utilisant un profil
d’atmosphére standard (US Standard) avec Atmosphit.

De maniere générale, pour simuler le spectre d’absorption d’'une molécule absorbante dans
I'infrarouge, il faut connaitre non seulement les parametres spectroscopiques mais également son
profil de concentration dans I'atmosphére. Or dans I'air ambiant, les gaz a |'état de trace a courtes
durée de vie (exemple : le CoHs) ne sont pas présents, et les profils verticaux de ces espéeces ne
sont donc pas disponibles dans les climatologies. J'ai d{, pour ces especes, créer un profil vertical
de concentration a partir de celui défini pour une autre espece et des données retrouvées dans la

littérature pour une concentration extréme d’un constituant d’intérét (tableau 2.4).
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Tableau 2.4 : Molécules d’intérét pour cette étude dont de profil concentration n’est pas disponible dans les

climatologies.

Molécules Sources Couche atmosphériques Exemple  de Bibliographie
concentrations
COF, Anthropique Stratosphere principalement 97 ppbv [Rinsland et al., 1990 ;
CFCs et HCFCs Harrison , 2014]
SFs Anthropique Haute troposphere et basse 9 pptv [Rinsland et al., 1990,
stratosphére Kovacs et al., 2017]

HS Volcans Troposphere principalement 75 ppbv [McGee et al., 2001]

HCOOH Feux Troposphere principalement 109 ppbv [Trentmann et al., 2005]

CIONO; Naturelle Stratospheére 2 ppbv [Brown et al., 2011 : Von
Clarmann et al. 2018]

HOBr Volcans, Feux  Troposphere et stratosphére 26 pptv [Gutmann et al., 2018 ;
Chen et al. 2016]

CoHg Feux Troposphere principalement 91 ppbv [Trentmann et al., 2005]

CHsOH Feux Troposphere principalement 86 ppbv [Trentmann et al., 2005]

Le profil de NHs disponible dans les climatologies disponibles dans Atmosphit sera choisi comme

base de création des profils non existants des molécules telles que CaHa. En effet, il s’agit aussi

d’une molécule émise par les feux, a courte durée de vie (voir tableau 1.2), et présente

essentiellement dans la tropospheére (voir figure 2.9).
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Figure 2.9 : Profil vertical d’ammoniac de 0 a 30 km issu des climatologies disponibles dans Atmosphit

La figure 2.10 llustre des spectres d’absorption de C;Ha montrant la contribution de cette molécule
autour de 949 cm™ pour différentes conditions atmosphériques : non polluées, moyennement et
tres polluées les rapports de mélange de 0.32 ppbv (en vert), 35 ppbv (en bleu) et 91 ppbv (en
rouge). Nous observons que les variations de I'absorption dépendent bien de la concentration de
CoHa avec une augmentation de l'intensité des pics d’absorption lorsque la concentration
augmente. Lorsque la concentration est trés faible (en vert), on n’observe pas d’absorption au
niveau du pic d’absorption principal autour de 949 cm™ dans le spectre infrarouge. Lorsque la
concentration est plus importante (en bleu) plus on peut observer le pic principal ainsi que
I"apparition de pics secondaires autour de 922, 970 et 978 cm™, que I'on voit d’autant plus pour la

simulation de spectre avec la plus forte concentration.
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Figure 2.10 : Contribution de CoH4 pour différentes conditions atmosphériques avec des rapports de mélange

a la surface de 0.32 ppbv (vert), 35 ppbv (bleu) et 91 ppbv (rouge).

L'utilisation d’Atmosphit m’a permis de bien comprendre les contributions spectrales de
différentes espéces dans les spectres infrarouges simulés de IASI. Cependant la version actuelle
d'Atmosphit est limitée a 39 molécules et ne permet de simuler les spectres d’absorption pour
certaines autres molécules. Il existe des bases de données disponibles comprenant les parameétres
spectroscopiques de nombreuses molécules, telles que la base de données HITRAN

(https://hitran.org/) que je présente dans la section suivante.

2.3.2 HITRAN

Une multitude de paramétres spectroscopigues sont disponibles dans la base de données HITRAN.
J'ai analysé les contributions spectrales des molécules que I'on peut trouver dans les feux ou dans
les panaches émis par les éruptions volcaniques a partir des sections efficaces issues de HITRAN.
Cette étape est nécessaire pour définir les canaux d’intérét utilisés dans I'outil de détection
d’événements extrémes développé au cours de mes travaux de these. Dans cette partie, j'analyse
les sections efficaces des molécules émises par les volcans et les feux. La présence de ces molécules
sera discutée dans les chapitres 5, 6 et 7. Les figures 2.11 et 2.12 illustrent les sections efficaces
issues de la base de données spectroscopique HITRAN pour différentes espéces émises
respectivement lors d’éruptions volcaniques et de feux. On voit clairement que les molécules n’ont

pas toutes la méme intensité d’absorption.
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2.3.2.1 Sections efficaces des molécules volcaniques
Le principal composé volcanique est le dioxyde de soufre (figure 2.11a) qui absorbe dans trois

régions spectrales de I'infrarouge thermique, a savoir :

e La bande v; située dans la région 1100-1200 cm™ avec un maximum d’absorption autour
de 1136 cm™ et un autre maximum autour de 1166 cm™.

e Labande vs, la plus intense, située dans la région 1310-1390 cm™ avec 3 pics d’absorption
autour de 1347 cm™®, 1361 cm™, et 1374 cm™.

e La bande vi+ v; d’absorption beaucoup plus faible située dans la région 2450-2530 cm™

avec un maximum d’absorption autour de 2512 cm™.

Comme l'illustre la figure 2.11b, H,S absorbe dans I'infrarouge entre 1000 et 1500 cm™ et posséde
une bande de vibration fondamentale v, centrée autour de 1182 cm™ avec un maximum
d’absorption autour de 1293 cm™. On peut noter que cette bande spectrale se situe dans la région
spectrale d’absorption du SO avec la bande vi centrée autour de 1136 cm™ et la bande vs centrée
autour de 1361 cm™. Les interférences avec SO, peuvent constituer une limite quant a
I'observation de la contribution de H,S a savoir que les bandes d’absorption de SO, peuvent
rapidement saturer, I'atmosphere alors opaque ne permet plus I'absorption du rayonnement par
H,S. Aussi, la faible intensité de I'absorption de H.S et les interférences avec la vapeur d’eau
rendent la détection de cette molécule difficile dans cette région spectrale. Il reste important de
noter que malgré ces difficultés, deux canaux ont été retenus par Clarisse et al. [2011] a 1234.5 et
1234.75 cm™ pour la restitution de H3S car ils sont situés dans une région spectrale ol le SO et la

vapeur d’eau n’interférent pas avec 'absorption de H5S.

L'oxysulfure de carbone (OCS) montre son absorption autour de 2062 cm™ dans sa bande
fondamentale vs. Cependant, sa contribution autour de 2062 cm™ (cf. figure 2.11c) se trouve dans
un domaine d’interbande de IASI dans lequel le bruit instrumental (cf. figure 2.15) est important

et interfere avec le CO, sa détection dans les feux peut étre difficile a attribuer.

On peut voir trois autres composés caractérisés par des raies bien précises: le chlorure
d’hydrogéne (HCl) et le bromure d’hydrogéene (HBr) absorbant le plus fortement respectivement a

2752 cm™et 2560 cm™. Il est & noter, cependant, que les régions d’absorption de HCl et HBr sont
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caractérisés par un bruit instrumental élevé, leur détection est donc difficile. D’ailleurs, HBr, faisant
partie des principaux halogenes retrouvés dans les panaches volcaniques, n’a encore jamais été

détecté par satellite.

L’acide nitrique fait partie des composés émis par les volcans [Mather et al., 2004]. La figure 2.11g
montre deux bandes de forte absorption autour de 1325 cm™ et 1725 cm™ et deux plus faibles
autour de 763 cm™ et dans la région spectrale 860 - 900 cm™ (bandes d’absorptions vs et 2vs du
HNO3). Il est intéressant de noter qu’il existe un produit IASI de niveau 2 permettant d’avoir acces
aux concentrations et au profil vertical de HNOs [Hurtmans et al.,, 2012]. La restitution des
concentrations de HNOs se fait autour de 860 - 900 cm™?, région spectrale caractérisée par un bruit
radiométrique faible (0.2 K) et se situant dans la « fenétre atmosphérique » [Ronsmans et al.,
2016]. C'est aussi dans cette région spectrale que I'on trouve I'absorption la plus intense de HNO3
de I'infrarouge thermique associée a une faible interférence avec d’éventuels autres gaz a |'état de
trace [Wespes et al., 2009]. La signature spectrale située vers 1325 cm™ n’a pas été retenue pour

I'inversion de HNOs du fait de la forte présence dans ce domaine de raies de H,0 ou de CHa.
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Figure 2.11 : Sections efficaces d’absorption de (a) SO, (b) HS, (c) OCS, (d) HCl, (e) HBr, (f) COzet (g) HNO;

issues de la base de données spectroscopique HITRAN.

2.3.2.2 Sections efficaces des molécules de feux
Le monoxyde de carbone est la molécule principale émise dans les feux de biomasse. Dans
I'infrarouge, on trouvera une absorption forte de CO autour de 2050-2200 cm™ comme observé

sur la figure 2.12.a.

Avec son faible bruit instrumental dans la région de 950 cm™ (0.2 K autour de 950 cm™ a 280 K)

[Clerbaux et al., 2009], IASI arrive a mesurer NHz méme si les faibles concentrations
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atmosphériques conduisent a des absorptions peu intenses. Les sections efficaces d’absorption de
I"'ammoniac illustrées sur la figure 2.12.b montre un nombre important de raies d’absorption entre

800 et 1200 cm™.

Plusieurs composés organiques volatils (COV) sont également émis par les feux, en particulier
I'acide formique (HCOOH), l'acétylene (CyH,) et I'éthyléne (CyHa) dont les bandes de forte
absorption se trouvent respectivement vers 1105, 729.5 et 949 cm™. L’acide acétique (CHsCOOH)
est aussi un COV émis par les feux, et absorbe dans différentes bandes spectrales (voir figure

2.12.0).

Trois autres composés sont émis par les feux : le cyanure d’hydrogéne (HCN), le méthanol (CH3OH)
et le furane (C4H40), absorbant respectivement autour de 712.5, 1033.5 et 744.5 cm™. La
contribution du furane est caractérisée par un pic a 744.5 cm™ qui est proche mais distinguable de

certains pics secondaires caractéristiques de I'absorption de C;H..

Enfin, on trouve OCS non seulement dans les panaches volcaniques [Belviso et al., 1986] mais

également dans les panaches de feux [Stinecipher et al., 2019].
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Figure 2.12 : Sections efficaces d’absorption de (a) CO, (b) NHs, (c) HCN, (d) HCOOH, (e) CoHs, (f) CoHa, (g)
CHs0H, (h) C4H40 et (i) CHsCOOH issues de la base de données spectroscopique HITRAN.

2.4 La mission IASI/Metop

La mission IASI/Metop, développé par le CNES en coopération avec EUMETSAT est en vol depuis

plus de 15 ans [Clerbaux et al., 2009]. IASI a été congu dans le but d’observer la troposphere et la

basse stratosphere pour la prévision météorologique opérationnelle et le suivi de la composition

atmosphérique et du climat. Les instruments IASI ont été lancé a bord des satellites Metop-A, -B

et -C respectivement en 2006, 2012 et 2018. Les trois instruments ont fourni des mesures de facon

simultanée et opérationnelle entre décembre 2019 et octobre 2021 correspondant a la fin de vie

de IASI-A.
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2.4.1 L’interférométre [ASI

Les satellites Metop embarquent chacun un instrument IASI ainsi gu’une douzaine d’instruments
dont huit servent a la météorologie. IASI est un spectrometre infrarouge a transformation de
Fourier (FTS) utilisant un interféromeéetre de Michelson. Ce dernier va acquérir des
interférogrammes bruts et c’est apres un traitement numérique réalisant la transformée de
Fourier inverse et la calibration radiométrique que I'on obtient des spectres infrarouges. Sur
I'interférometre de Michelson embarqué dans IASI (voir figure 2.13), les miroirs plats ont été
remplacés par des miroirs en coin rétro-réfléchissants qui servent a réduire la sensibilité aux
erreurs de positionnement angulaire lors du balayage de la différence de marche (ou chemin
optique). L'un des miroirs est mobile tandis que 'autre est fixe créant une variation du chemin

optique de 2 cm.

Aussi, lorsqu’un rayon entre dans l'instrument, il est divisé par une lame semi-réfléchissante
(« beamsplitter ») en deux faisceaux dirigés vers I'un et I'autre des miroirs (« corner cube »). Ils
sont ensuite réfléchis et se propagent vers le détecteur apres avoir traversé une nouvelle fois la
lame séparatrice. Ces deux faisceaux, provenant du méme rayon et ayant parcouru un chemin
optique différent, vont interférer I'un avec 'autre. On aura une interférence d’intensité maximale
lorsque les deux faisceaux seront en phase, et une interférence nulle lorsque les deux faisceaux
seront en opposition de phase. C'est cette intensité, fonction de la différence de chemin optique
induite entre les deux faisceaux, qui est mesurée par le détecteur pour former un

interférogramme.
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Figure 2.13 : Schéma illustratif du chemin optique dans IASI. D’apres Siméoni et al. [1997].

-> Pour une source monochromatique en entrée de I'instrument, le déplacement limité du miroir
mobile réfléchissant I'un des faisceaux va conduire dans le spectre a un pic ou une fonction sinus
cardinal appelée « fonction d’appareil » (voir figure 2.14) présentant des lobes secondaires non
négligeables pouvant se mélanger avec les pics associés a des raies plus faibles. Afin d’éviter ce
probléme, une fonction de poids, appelée fonction d’apodisation, est appliquée sur les
interférogrammes et permet de diminuer 'amplitude des lobes secondaires autour d’une raie
intense. Elle a I'inconvénient de dégrader la résolution spectrale de I'instrument, la faisant passer
de 0.25 cm ™ avant apodisation et de 0.5 cm™ aprés apodisation, mais permet de diminuer les pieds

de la fonction d’appareil.
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Figure 2.14 : Fonction d’appareil d’un interférometre (sinus cardinal) caractérisée par ses lobes secondaires

d’apres Boynard [2009].

2.4.2 Caractéristiques instrumentales de 1ASI

Afin d’optimiser les performances de I'instrument, le rayonnement sortant de I'interférometre a
été divisé en trois bandes spectrales, avec un détecteur pour chaque bande. Les caractéristiques
spectrales de l'instrument dépendent donc de chaque bande et correspondent entre autre a la
résolution spectrale et la précision radiométrique (spécifiée en termes d’écart de température
équivalent au bruit - en anglais Noise Equivalent Temperature Difference, NedT) comme illustré

sur le tableau 2.5.
Tableau 2.5 : Caractéristiques et bandes spectrales de I'instrument IASI [Clerbaux et al., 2009].

Bande Domaine spectral Résolution Précision radiométrique

spectrale (cm™)  (K) 280K

1 645-1210cm™ 0.25 0.1-0.2
8.26 - 15.50 um

2 1210-2000cm™  0.45 0.1-0.2
5.00-8.26 um

3 2000 - 2760 cm™  0.55 02-04
3.62-5.00 um

Un exemple de spectre IASI en température de brillance sur I'ensemble de son domaine spectral,
ainsi que le bruit instrumental IASI sont illustrés sur la figure 2.15. La lighe de base du spectre se

situe un peu en dessous de 290 K, les températures inférieures correspondent aux absorptions des
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especes présentes dans I'atmosphere. Les lignes verticales en pointillés séparent les bandes 1, 2

et 3.
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Figure 2.15 : En haut un exemple de spectre IASI en température de brillance pour un ciel clair. En bas le bruit
(NedT) instrumental IASI a 280 K. Les lignes verticales en pointillés noirs représentent les 3 bandes spectrales

IASI et la ligne horizontale en pointillés rouges représente la ligne de base du spectre IASI.

2.4.3 Caractéristiques géométriques de 1ASI
IAS| est embarqué a bord de Metop qui vole en orbite quasi-polaire a une altitude de 817 km
environ. La durée d’une orbite étant de 101 minutes environ, Metop fait environ 14 révolutions

par jour. C'est un instrument stable sur le long terme avec plus de 15 ans de données [Saunders et

al., 2021].

IAS| possede un capteur mobile qui utilise un balayage dans un plan perpendiculaire a la trace au
sol du satellite Metop. Comme observé dans la figure 2.16, la ligne de mesure comprend 15 visées
symétriques de chaque c6té du nadir, espacées d’environ 3.3°. L’angle de scan de IASI va jusqu’a
48.3° de part et d’autre du nadir, ce qui correspond a une fauchée de 2200 km environ (2 x

1100 km) avec un total de 120 pixels. IASI a un champ de vision instantané (FOV) au nadir avec une
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résolution spatiale de 50 km x 50 km, composé de 2 x 2 pixels circulaires, chacun correspondant a

une empreinte au sol de 12 km de diameétre au nadir [Clerbaux et al. 2009]).

Trace

Figure 2.16 : Schéma du champ de vue de l'instrument IASI et caractéristiques du balayage.

IASI permet d’obtenir une couverture globale de la terre, deux fois par jour, avec une heure locale

de passage a I'équateur a 9:30 et 21:30. Le tableau 2.6 décrit les caractéristiques du satellite

Metop et de 'instruments IASI.
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Tableau 2.6 : Caractéristiques du satellite Metop et de I'instrument IASI.

Caractéristiques

Altitude ~817 km

Orbite Héliosynchrone polaire
Inclinaison 98.7° a I'’équateur

Heure de passage (heure
locale)

Durée d’une orbite

Cycle de répétition

Taille et poids

Intervalle

Résolution spectrale

Bruit radiométrique

Champ de vue

Largeur de la fauchée

Acquisition des données

Débit de données

Durée de vie prévue

~9:30 (orbite descendante) ~21:30 (orbite montante)

101 min (14 orbites par jour)

29 jours (412 orbites)

1.7 m3, 236 kg

645 - 2760 cm™

0.3-0.5cm™ (0.5 cm™* apodisé)

<0.1-0.2 K (650-1750 cm™) 0.2-0.4 K (1750-2500 cm?)

50 km au nadir (3.33°) avec 4 pixels simultanés de 12 km de diametre
~2200 km de large au sol (48.3°) permet une mesure tous les 25 km, 120
pixels par fauchée

480 granules par jour. Un granule contient 22 ou 23 fauchées/scans IASI)
soit 2640 ou 2760 pixels/spectres.

120 spectres de luminance toutes les 8 secondes ~1 300 000
observations par jour.

5ans
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2.4.4 Les données IASI de niveau 1 (L1)

Les interférogrammes sont mesurés par I'instrument IAS| et la donnée est ensuite traitée a bord
du satellite pour diminuer le taux de transmission IASI de 45 Mbits/s a 1,5 Mbits/s. Depuis
I'observation jusqu’a la mise a disposition des données IASI, cette derniere va passer par
différentes étapes de calibration et de niveaux de traitement avec comme objectifs le décodage,
la correction des défauts de non-linéarité du détecteur et la calibration radiométrique, ainsi que la
datation et la géolocalisation (commune avec AVHRR pour Advanced Very High Resolution
Radiometer) [Boynard, 2009]. Cela passe par un traitement direct de la donnée avant son envoi sur
Terre. Les données IASI| sont réceptionnées par les stations au sol du systeme EPS pour les envoyer
au systeme de traitement de niveau 1 transformant les données brutes de IASI (niveau 0) en

données de niveau 1A, 1B et 1C. Les différents niveaux de données IASI sont décrits ci-dessous :

e Niveau 1A : consiste en un décodage de la donnée recue (niveau 0), la post-calibration
radiométrique et une calibration spectrale.

e Niveau 1B : les spectres IASI L1A sont rééchantillonnés avec un pas constant en nombre
d’onde constante (0.25 cm™), puis sont interpolés sur une nouvelle grille spectrale.

e Niveau 1C: les spectres IASI L1B sont apodisés avec une résolution spectrale de 0.5 cm™
afin que la fonction de réponse spectrale soit unique sur tout le spectre. Les données IASI
L1C sont diffusées via EUMETCast dans des fichiers couvrant une période de 3 minutes
(appelé « granule » dans la suite) moins de 1.5 heure apres le temps d’acquisition. Chaque
granule contient 22 ou 23 lignes de balayage IASI avec 120 pixels par ligne et sont stocké
dans des fichiers au format BUFR (Binary Universal Form for the Representation of

meteorological data).

2.4.5 Les données IASI de niveau 2 (L2)

Les spectres IASI L1C passent par une procédure d’inversion pour en déduire un certain nombre
de variables géophysiques (profils verticaux de température, humidité, concentrations des gaz a

I'état de trace, propriétés de surface et des nuages, etc.) appelées données de niveau 2 (L2).

Plusieurs produits IASI de niveau 2 (IASI L2) incluant les profils de température et de pression ainsi

que les profils verticaux de différents gaz a |'état de trace (CO, Os, SO, HNO3) sont distribués via la
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plateforme de dissémination automatique des données sols et satellites en quasi temps réel
d’EUMETSAT appelée EUMETCast [Murphy, 2013]. Le produit IASI de niveau 2 de HCOOH (IASI L2
HCOOH) [Pommier et al., 2016] est disponible en quasi temps réel mais il ne s’agit pas d’un produit

opérationnel EUMETSAT.

D’autres produits IASI L2 sont disponibles sur AERIS mais ne sont pas encore disponibles en temps
quasi réel : NHs [Van Damme et al., 2017]. Finalement certains produits de niveau 2 sont générés
en mode recherche et donc pas disponible en quasi temps réel : HCN [Duflot et al., 2015], C;H»
[Duflot et al., 2015], CoHa [Coheur et al., 2009], CH30H [Franco et al., 2018], PAN [Franco et al,
2018], CH3COOH [Coheur et al., 2009], H,S [Clarisse L. et al., 2011], CO,, [Crevoisier et al, 2009] CH4
[Crevoisier et al., 2013].

Ces différents produits IASI L2 (nommés par la suite IASI L2 XX avec XX le nom de I'espéce), seront

utilisés dans ce travail de these pour évaluer les détections obtenues avec la méthode ACP.
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3 La methode d’analyse en composantes principales

L'analyse en composante principale, aussi appelée méthode de décomposition par vecteurs

propres, est une méthode classique d’analyse statistique pour une sélection efficace des

informations dans des cas de volumes de données importants [Joliffe, 2002]. Cette méthode a un

double intérét :

(1)

La réduction du volume de données satellitaires comme IASI ou AIRS avec plus de 14
Gigabits de données par jour [Garcia-Sobrino et al., 2017 ; Goldberg et al., 2003]. En effet
il a été montré avec les données IASI que seule une centaine de vecteurs propres, appelés
« composantes principales », est nécessaire pour reconstruire la quasi-totalité du spectre
brut. En principe, comme les vecteurs propres sont connus, on aurait pu faire du traitement
PCA a bord et n’envoyer au sol que les coefficients associés, c’est-a-dire les m composantes
principales, au lieu de 8461 canaux initiaux [Matricardi et al., 2010]. Cette méthode est
donc bien adaptée pour représenter efficacement la petite quantité d'informations
contenues dans des milliers de canaux IASI.

La réduction du bruit dans les spectres reconstruits. Cependant un inconvénient non
négligeable réside en l'apparition d’erreurs de reconstruction. Certaines signatures
peuvent ainsi étre mal ou non reconstruites, ce qui peut fausser une étude gquantitative.
Cependant la comparaison des spectres bruts et reconstruits peut alors permettre de

détecter de événements atmosphériques extrémes, ce qui sera décrit dans ce chapitre.

Il est intéressant de noter que la méthode ACP est utilisée a la fois pour le stockage mais aussi pour

transmission des données entre centres opérationnels. Avec des missions futures telles que IRS a

bord de MTG il devient essentiel de recourir a des choix spécifiques et limités dans le nombre de

canaux effectivement utilisés ou d’utiliser des méthodes telles que I’ACP [Coopmann et al., 2022].
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3.1 Concept de base

La méthode ACP appliquée a des sondeurs a haute résolution spectrale tel que IASI, est décrite
dans Atkinson et al. [2008]. Elle repose sur |'utilisation d’une base de données de plusieurs milliers
de spectres, représentant la variabilité des conditions atmosphériques possibles, a partir desquels
on va pouvoir calculer les composantes principales. On va alors créer ce qu’on appelle la base

d’apprentissage.

Soit ¥ la matrice m x n représentant I'ensemble des spectres de luminance (avec m le nombre de
canaux et n le nombre d’observations) et ¥ sa moyenne. On pourra alors noter la matrice de

covariance S, (m X m) des spectres normalisés par le bruit de la fagon suivante :

1 _ a1 —
Se==-Yr Nyl —yN~1H" (Eq. 3.1)

T n
Ou N(m X m) est la matrice de covariance du bruit instrumental. L'ACP est basée sur la

décomposition de la matrice S, en éléments propres :
Se=EAET (Eq. 3.2)

Ou E est la matrice m x m des vecteurs propres et A la matrice diagonale formée par les m valeurs

propres associées.

La projection d’un spectre brut y sur I'espace propre E est réalisée de la maniere suivante :

p=E'N'(y—-y (Ea. 3.3)

avec p, de dimension m, a la fois le vecteur des composantes principales et la représentation de
y dans |'espace propre. Puisqu’une grande partie du signal atmosphérique est contenu dans un
nombre relativement faible de vecteurs propres (les vecteurs de haut rang contenant
essentiellement du bruit instrumental), il est possible de retirer ces vecteurs propres et alors de
représenter le spectre en utilisant un espace de dimension réduite par un vecteur tronqué p (les

composantes principales) tout en conservant le signal atmosphérigue.
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On notera ce vecteur des composantes principale tronqué, p* de rang m* (avec m*<m). p* est
alors une représentation compressée de y. Le spectre reconstruit ¥ (de dimension m) est alors

calculé par:
y=y+ NE"p* (Eq. 3.4)

Ou E™ est la matrice des m* premiers vecteurs propres ou composantes principales. On définit le
résidu de reconstruction normalisé (par le bruit instrumental) appelé r par un vecteur (de

dimension m) calculé par :
r=N1'y-9) (Eq. 3.5)

Par définition si m™ est égal a m, alors § =y et le résidu est un vecteur nul. Dans le cas nominal,
si un haut rang est choisi pour la troncature, r contiendra essentiellement du bruit. Plusieurs
techniques existent pour estimer le nombre optimal de composantes principales a conserver pour
la troncature afin de garder I'essentiel du signal atmosphérique tout en éliminant les vecteurs

propres contenant essentiellement du bruit [Antonelli et al., 2004 ; Atkinson et al., 2010].

3.2 Applications de I’ACP

3.2.1 Utilisation des composantes principales

L'utilisation principale des données IASI pour les applications opérationnelles est I'assimilation des
radiances (c’est un terme qui remplace de temps en temps le terme luminance) au niveau L1C par
les centres de prévision météorologique (NWP en anglais pour Numerical Weather Prediction). Il
est possible d’assimiler directement les composantes principales (des données quelques fois dites
de niveau L1D) comme cela a été étudié et testé par ECMWEF [Collard et al., 2010; Matricardi et al.,
2014; Guedj et al., 2015] et par Météo-France avec ARPEGE [Bouyssel et al., 2022]. De fagon
opérationnelle, EUMETSAT procéde a un suivi des radiances et a la distribution a la fois des
radiances et par composantes principales (PCC). Une sélection de 314 canaux IASI spécifiques (voir
tableau 3.1) sur les 8461 canaux IASI a été faite pour pouvoir assimiler un nombre limité de
radiances. Environ 123 canaux (ce nombre peut étre différent selon les centres) contiennent
I'information sur les profils verticaux de température et d’humidité, ainsi que sur les parameétres

liés a la surface et aux nuages (pression, émissivité, température) [Guedj et al., 2015].
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Tableau 3.1 : Sélection de canaux par EUMETSAT selon les bandes IASI pour I'assimilation des luminances

dans les modéles de prévisions météorologiques.

Nombre de canaux

Bande 1 (B1) | 165
Bande 2 (B2) | 104
Bande 3 (B3) | 45

Dans son algorithme, EUMETSAT utilise I’ACP de facon routiniere pour compresser les données

IASI-A et -B (https://www.eumetsat.int/changes-pc-compressed-iasi-I1c-data). L’objectif principal

pour EUMETSAT quant a l'utilisation de cette méthode réside dans la réduction du volume des
données et la bonne reconstruction des spectres IASI pour une transmission plus rapide (en
transmettant un nombre réduit de composantes principales plutét que le spectre complet

reconstruit ou non).

Lorsque I'on reconstruit les spectres IASI a partir des composantes principales, on obtient a priori
des spectres identiques aux spectres originaux pour I'étape de quantification. On peut alors utiliser
ces spectres non bruités pour restituer, comme avec les spectres bruts, les concentrations des gaz,
les profils de températures, la température de la surface, I'émissivité ou encore les propriétés des

nuages.

La méthode étant trés dépendante de la base de données d’apprentissage permettant la
reconstruction des spectres, la base utilisée doit alors représenter I'ensemble des variations des

spectres observables sur Terre dans toutes les conditions.

Dans son algorithme, EUMETSAT a choisi de séparer I'étude des 3 bandes IASI. Trois bases de
données d’apprentissage différentes ont donc été générées a partir de 74 jours de données de
mesure IASI-A L1C retraitées (entre le 9 ao(t 2008 au ler juillet 2019) et 48 jours de données de
mesure IASI-B L1C (choisies dans la période du ler mars 2013 au ler juillet 2019). Ainsi, pour la
création des différentes bases de données, un total de 152 911 164 spectres (excluant les spectres
IASI-C) sont utilisés comprenant la variabilité la plus large possible de conditions atmosphériques

observables sur Terre.
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Il est expliqué dans Guedj et al. [2015] que pour les canaux assimilés par les modeles
météorologiques a EUMETSAT, "utilisation des températures de brillance reconstruites a la place
des températures de brillance brutes, n’introduisaient pas de biais significatifs dans les analyses
statistiques et prévisions météorologiques de 6h. Cependant une différence est observée pour la
détection de nuages. En effet, en analysant les fractions nuageuses détectées avec chaque jeu de
données (brutes ou reconstruites) on trouve une tendance positive allant de 2 a 4 % dans la fraction
nuageuse pour les données reconstruites par rapport aux données brutes. Aussi, il est montré que
lorsque I'on appliqgue une méthode de diagnostique a posteriori, on peut observer que les
déviations standards liées aux erreurs d’observations pour les canaux des bandes B2 et B3 sont
similaires entres les données brutes et reconstruites, mais pour les canaux de la bandes B1 les
luminances reconstruites donnent des déviations standards trés inférieures a celles que I'on peut
obtenir sur les données brutes. Ce résultat en faveur des données reconstruites laisse a penser que
ces données sont beaucoup moins bruitées que les données brutes. Cependant dans I'analyse des
erreurs d’observation, il est montré que cette plus faible déviation standard est liée a une
augmentation de la corrélation entre les canaux IASI introduite par la méthode ACP et observable

dans la matrice de corrélation.

Malgré des différences observées dans certaines conditions atmosphérique (nuages), inhérentes
aux erreurs numériques dans les fichiers BUFR (dans le prétraitement ACP a Météo-France), ou
inhérente a la méthode ACP elle-méme (corrélation entre les canaux), Guedj et al. [2015] ont
montré que les spectres reconstruits sont en accord avec les données brutes et peuvent étre
utilisés et distribués par EUMETSAT pour |'assimilation dans les modeles numériques de prévisions
meétéorologiques. La capacité de la méthode PCC pour la bonne reconstruction de spectre de

luminances est donc établie.

3.2.2 Détection d’événements extrémes

Comme indiqué dans la section précédente, '’ACP permet d’obtenir des spectres reconstruits
associés a un bruit aléatoire fortement réduit. Cependant, il se peut qu’un spectre soit peu ou pas
représenté dans la base de données initiale. Ce spectre est appelé « outlier » car il est en dehors
de la variabilité atmosphérique couverte par la base d’apprentissage. Une anomalie de ce type, est
en général observée lors d’'un événement rare (par exemple une éruption volcanique) ayant une
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influence sur un parametre tel que la concentration d’un gaz trace (exemple : le dioxyde de soufre)
dans I'atmosphere et donc sur le comportement des spectres de par l'interaction entre le

rayonnement infrarouge et les molécules absorbantes de I'atmosphere (Chapitre 2).

Chefdeville [2010] a utilisé la base données ACP utilisée par EUMETSAT dans le but de rechercher
des « outliers ». Malgré la surreprésentation de certains évenements comme les éruptions
volcaniques, des signaux liés a la mauvaise reconstruction des spectres sont retrouvés pour des
évenements de feux et de volcans. Aussi, Chefdeville [2010] observe que la méthode ne permet
pas de reconstruire des spectres dans la bande 3 de IASI au-dessus de régions comme le Sahara, le
Moyen-Orient, I’Asie Centrale, I'Est de la Chine et associe cela a des effets de saturation. En effet
IAS| est capable de mesurer des températures de brillances de 4 K a 315 K [Blumstein et al., 2004]
cependant des températures autour supérieures a 315 K (~320-330 K) peuvent étre observées
dans ces régions. La perturbation des spectres, et les mauvaises reconstructions associées peuvent
alors donner des fausses détections de outliers avec la méthode ACP. Cette observation a aussi été

faite dans le cadre de cette these et sera discutée dans le chapitre 5.

La méthode PCC ne peut reconstruire correctement un spectre qui est en dehors de la variabilité
couverte par sa base d’apprentissage et dans le cas de |'utilisation opérationnelle des données L1D
fournies par EUMETSAT cela pourrait impacter les données assimilées dans les modeles. Afin

d’éviter ce type de probléme, deux approches ont été proposées par Hultberg et al. [2017]:

- La méthode globale est la méthode choisie de maniéere routiniere par EUMETSAT. Elle
consiste a mettre a jour la base de données de référence les spectres « outliers », c’est-a-
dire des spectres dans lesquels des caractéristiques spectrales observées sont non
présentes dans la base initiale. L’ajout de spectres représentatifs de conditions extrémes
(exemple des feux) permet de créer un ensemble plus représentatif de la variabilité
atmosphérique et permet une meilleure reconstruction spectrale lorsque I'on rencontre
des évenements similaires.

- La deuxieme approche dite locale, consiste a créer une base spectrale de référence
associée a une zone géographique. Cela permettrait en théorie de diminuer le nombre de

composantes principales nécessaires pour capturer les variations atmosphériques.

79



CHAPITRE 3. LA METHODE D’ANALYSE EN COMPOSANTES PRINCIPALES

Cependant il est montré que cette méthode ne permet pas d’augmenter la compression

du signal et amene a perdre du signal atmosphérique en augmentant le bruit.

Une troisieme approche, hybride, permet de combiner les deux approches globale et locale. En
ajoutant 5 directions locales (comme les nomme T. Hultberg) ou 5 vecteurs propres locaux, elle
permet de mieux représenter les tendances au long terme dans I'atmosphere ainsi que les

variations dues a des évenements exceptionnels.

L'intérét principal de la méthode ACP réside dans sa capacité a réduire le volume de données
nécessaires a I'étude des informations contenues dans les spectres IAS| avec des traitements
efficaces en termes de temps de calcul. L'utilisation de la méthode PCC pour la compression et la
reconstruction de spectres IAS|I proposée par EUMETSAT ou Hultberg et al. [2017] permet de
souligner un point majeur : en cas de spectres anormaux ou non représentés dans la base de
données de référence, la reconstruction du spectre par la méthode ACP est possible mais le spectre
sera alors mal reconstruit. La bonne reconstruction d’un spectre est alors fortement dépendante
de la base de référence utilisée pour la création des vecteurs propres. De la méme facon la
mauvaise reconstruction d’un spectre par la ACP signifie que le spectre brut étudié contient des
caractéristiques spectrales en dehors de la variabilité atmosphérique observée et naturelle. On
peut alors s’intéresser a la méthode ACP dans un objectif de recherche de ce type de spectres
appelés « outliers ». Aussi, les caractéristiques spectrales en dehors de la variabilité atmosphérique
sont associables a des évenements géophysiques extrémes tels que des concentrations anormales
de différents constituants atmosphériques. L'utilisation de la méthode PCC développée par

EUMETSAT est possible, mais elle ne permet pas de reconstituer certains évenements extrémes.

3.3 La méthode IASI-PCA

Dans le cadre d’un projet CNES « Maquette de chaine de traitement de données IASI pour la
détection automatique et la caractérisation d'évenements atmosphériques extrémes » initié en
2017, une méthode IASI-PCA a été développée conjointement par SPASCIA et HYGEQS avec I'aide
scientifigue du LATMOS en partant des spectres IASI résultant du processus de compression-

reconstruction mis en place a EUMETSAT. Les points importants du cahier des charges sont alors :
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. D’exploiter I’ACP sur la donnée IASI a la fois sur IASI-A et IASI-B

J Exploiter la méthode de maniere automatique pour aller vers une utilisation

opérationnelle.
J Tester en condition réelles la maquette logicielle.

. Valider des études de cas réels représentatifs et déja analysés, démonstration sur 1 an de

données IASI globales.
. Etablir des produits fournis régulierement par ce traitement.

Mes travaux de thése s’inscrivent dans le cadre de ce projet dont I'objectif final est de mettre en
place un outil de détection opérationnel. Il a donc été important pendant la thése de rester a jour
avec la version de I'algorithme développé par SPASCIA notamment au niveau de base de données
de référence avec laquelle sont calculés les vecteurs propres utilisée par SPASCIA pour travailler

sur une base commune.

3.3.1 Score de reconstruction
Pour estimer la corrélation entre un spectre brut et son spectre reconstruit, on définit le score de
reconstruction (en anglais « reconstruction score » - RS) comme la moyenne quadratique du résidu

spectral normalisé :

RS = \/%Z{’;OriZ (Eq. 3.6)

oU m est le nombre de canaux et r est le résidu.

Par définition un résidu est défini comme I'anomalie de reconstruction d’un spectre brut. Un
résidus issu d’une bonne reconstruction sera donc a priori proche de O, cependant dans la réalité
les résidus contiennent toujours un bruit (figure 3. 1) sur I'ensemble du domaine spectral IASI
tandis qu’un résidu contenant un signal fort (figure 3.2) contiendra des erreurs de reconstruction

due a une anomalie géophysique.
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Intensité du signal
=

800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600

Nombre d'onde (l:m'1 )

Figure 3.1 : Exemple de résidu ne contenant pas d’anomalie de reconstruction.

Intensite du signal

800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600

Nombre d'ondes (l::m"1 )

Figure 3.2 : Exemple de résidu contenant des anomalies de reconstruction.

Une valeur anormale est détectée lorsque la différence entre le spectre brut et le spectre

reconstruit associé montre un signal d'intensité significative (sans unité).

En prenant en compte un large ensemble de spectres, la moyenne de RS est proche de 1 avec un
faible écart type. Un spectre dont le RS est trés supérieur a 1 révele que soit le bruit est important
soit l'erreur de reconstruction est non négligeable reflétant une signature spectrale sous-
représentée dans la base de données d'apprentissage. Dans ce cas, les résidus présentent des
valeurs anormales autour des signatures spectrales des constituants responsables de I'anomalie.
Le calcul des RS est fait selon des bandes spectrales particulieres, définies comme

« indicateurs spectraux ».

Des valeurs seuils ont été définies pour détecter les valeurs des résidus dites anormales ou de type
« outlier » (en anglais), au-dela desquelles I'erreur de reconstruction peut ne pas étre négligeable.
Dans cette approche, plus de 60 « indicateurs spectraux » ont été définis pour lesquels des scores

de reconstruction ont été calculés pour le domaine spectral cible du résidu. A chaque indicateur
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sont associées deux valeurs de seuil de détection (jour et nuit). D’apres le tableau 3.2 illustrant ces

différents indicateurs, les valeurs seuils sont quasiment toutes supérieures a 1.

On peut noter qu’en plus des indicateurs associés a des molécules, certains autres indicateurs tels
que Min_1, Min_2, Min_3 ou Max_1, Max_2, Max_3, sont associés a des larges bandes spectrales
dans le but d’enregistrer des scores de reconstruction sur les trois bandes B1, B2 et B3 du domaine
spectral couvert par l'instrument IASI pour des recherches d’outliers « a I'aveugle ». De méme,
I'indicateur Total permet d’observer un score de reconstruction calculé sur I'ensemble du domaine

spectral |ASI.
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Tableau 3.2: Définition des indicateurs IASI-PCA et des valeurs seuils associées pour I'études des scores de

reconstruction pour des conditions de jour ou de nuit.

Indicateur Bande  spectrale  Seuil Seuil

(cm™) jour nuit
S02 1 1138.50 1148.00 1.54 1.53
502 2 1320.00 1338.00 1.44 1.34
S02_3 1338.25 1355.00 1.36 1.32
S02 4 1371.00 1371.75 1.83 1.85
5025 1376.00 1376.75 1.67 1.69
S02_6 1344.75 1345.25 1.71 1.68
N20_1 1153.75 1163.50 1.64 1.61
N20_2 2191.00 2199.25 1.65 1.50
co2 1 758.00 766.75 1.67 1.63
coz2 2 788.00 793.00 1.70 1.69
co2_3 968.25 975.25 1.56 1.54
Cco2 4 2048.25 2057.50 2.00 1.69
co2 5 2380.00 2400.00 1.56 1.37
co2 6 2064.50 2065.50 2.23 2.14
co2_ 7 2077.25 2078.25 2.26 2.24
NH3_1 961.00 971.00 1.67 1.46
NH3_2 925.00 935.00 1.67 1.46
CO_1 2143.00 2181.00 1.67 1.35
co_2 2150.00 2159.25 1.80 1.56
CO_3 2178.50 2191.00 1.65 1.44
CH4 1 1190.00 1214.25 191 1.92
CH4 2 1200.00 1230.00 2.04 1.97
CH4 3 1230.25 1270.00 1.60 1.39
CH4 4 1300.00 1320.00 1.35 1.29
HCl_1 2696.50 2705.75 2.28 1.68
HCl_ 2 2717.75 2730.25 2.13 1.65
HCl_3 2744.75 2753.75 2.42 1.74
HCN_1 711.00 715.00 1.88 1.85
C2H2_1 728.00 732.00 1.90 1.83
HCOOH_1 1103.00 1109.00 1.61 1.61

CH30H_1
PAN_1
PAN_2
CF4 1
SF6_1
HNO3_1
HNO3_2
0CS_1
0CS 2
H2S 1
H2S 2
H2S_3
C2H4 1
H20_1
H20_2
Surf 1
Surf 2
Surf 3
Surf 4
Surf 5
Surf 6
Surf 7
Surf 8
Surf 9
Total
Max_1
Max_2
Max_3
Min_1
Min_2
Min_3
CO_pq

1030.00
770.00
1130.00
1275.00
904.75
862.00
1313.00
2045.00
2058.00
1130.00
1140.00
1192.00
940.00
907.00
945.00
829.25
860.50
1109.00
1194.25
1204.50
1231.00
1234.25
1978.50
2132.50
645.00
800.00
1300.00
2100.00
800.00
1300.00
2100.00
2150.75

1040.00
810.00

1170.00
1290.00
956.00

882.00

1332.00

2056.00

2064.00
1135.00
1145.00
1204.00
958.00

927.00

955.00

834.00

863.25

1110.00
1194.75
1205.25
1232.50
1235.25
1979.75
2134.00
2760.00
1130.00
1900.00
2400.00
1130.00
1900.00
2400.00
2176.25

141
1.39
1.34
1.63
1.32
1.50
1.35
1.98
2.00
1.63
1.67
1.86
1.43
1.38
1.59
1.67
1.76
1.64
0.89
1.39
2.09
193
2.23
2.08
1.34
4.77
4.77
5.43
-5.21
-4.79
-5.43
1.15

1.41
1.34
1.30
1.46
1.24
1.38
1.29
1.63
1.76
1.64
1.68
1.95
1.42
1.35
1.59
1.66
1.76
1.63
0.89
1.45
2.06
1.93
2.08
1.93
1.11
4.62
4.65
4.82
-4.63
-4.66
-4.83
1.15
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3.3.2 Choix des vecteurs propres

Des études précédentes [Huang et al., 1992 ; Antonelli et al., 2004] montrent que le nombre
d’informations indépendantes nécessaires pour caractériser la variabilité atmosphérique est
significativement inférieur au nombre de canaux IASI. Pour un spectre IASI cela signifie que le
nombre de composantes principales nécessaires pour accéder aux différentes informations
relatives a I'atmosphere pour la reconstruction du spectre, sera inférieur a 8641. L'analyse en
composantes principales permet alors de réduire a la fois la taille de la donnée, le temps de calcul
[Goldberg et al.,, 2003] mais aussi de réduire le bruit aléatoire présent dans les observations
infrarouges et contenu dans les composantes principales d’ordre élevé. En effet, a chaque
composante principale est associée une valeur propre représentant la variance expliquée par ce
dernier. Ces composantes principales sont alors classées dans |'ordre décroissant des valeurs
propres et l'on peut alors distinguer les premieres composantes principales contenant
I'information atmosphérique des composantes principales de rangs élevés contenant
essentiellement du bruit instrumental. Les premiéres composantes principales sont illustrées dans

la figure 3.3.
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Figure 3.3 : Les 8 premiers vecteurs propres caractérisant la variabilité atmosphérique calculés dans la

méthode IASI-PCA.

Il est aussi montré que pour éviter de perdre une partie de I'information en cas de spectres
anormaux (outliers) on choisit un nombre de composantes principales supérieur a celui qui permet
de caractériser la variabilité atmosphérique. En conservant un nombre plus important de
composantes principales, on optimise la conservation de l'information tout en permettant la
réduction du bruit aléatoire. De plus, il est proposé de diviser les spectres par le bruit IASI afin
d’utiliser des résidus normalisés (donc sans dimension et du méme ordre de grandeur sur tout le
domaine couvert par I'instrument, méme si le signal et le bruit varient de plusieurs ordres de

grandeur entre le début de la bande B1 et la fin de la bande B3).

Le choix du nombre de vecteurs propres utilisés dans cette étude, comme il est montré dans
Atkinson [2010], est d'utiliser les 150 premiers vecteurs propres comme illustré sur la figure 3.4.
En effet, cette gamme de vecteurs propres suffit a représenter 99.99% de la variabilité

atmosphérique. Aussi, on s'attend, de par la troncature et |'élimination des composantes
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principales de haut rang, a ce que le bruit dans les spectres reconstruits soit réduit d'un facteur
0.13 a 0.18 [Atkinson et al., 2008]. Par conséquent, on suppose que les spectre fournis par
EUMETSAT apreés le processus PCC (de compression et reconstruction) sont directement utilisables
et présentent un bruit réduit par rapport au spectre initial L1C. Le nombre de vecteurs propres
utilisés par la méthode est essentiel quant a la bonne représentation de la variabilité expliquée par
les spectres de la base de données ainsi que la réduction du bruit aléatoire IASI et donc la bonne
reconstruction des spectres. Le choix des 150 premiers vecteurs propres permet alors de réduire
le bruit aléatoire mais aussi de minimiser la perte d’information [Huang et al., 1992 ; Antonelli et

al., 2004].

100

99.99%

99

98

97

Explained variance ratio

96

95

0 25 50 75 100 125 150
Principal components

Figure 3.4 : Evolution du ratio de variance expliquée en fonction du rang des composantes principales.
99,99% de I'atmosphere est représentée par les 150 premiéres composantes principales parmi les 8461

calculées a partir de la base d’apprentissage.

Aussi pour une bonne reconstruction des spectres, il est important que la base de données soit
représentative de la variabilité atmosphérique. En effet la méthode de sélection des spectres pour
la base de données d’apprentissage déterminera la bonne représentation de la variabilité
atmosphérique dans les vecteurs propres calculés. La méthodologie associée a cette sélection est

présentée dans le chapitre 3 (section 3.3.3).

3.3.3 Création de la base d’apprentissage
Environ 120 000 spectres IASI/Metop-A L1C ont été sélectionnés par HYGEOS/SPASCIA pour une
année compléte (2013), pour différentes conditions d'acquisition a I'échelle globale. L'année 2013

a été choisie pour éviter d'importantes occurrences d’éveénements exceptionnels tels que les feux
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ou les éruptions volcaniques. La base de données contient des spectres associés a un flag de bonne
qualité acquis indifféremment de jour comme de nuit, sur terre et sur mer, et quelle que soit la
couverture nuageuse. Pour chaque mois de l'année 2013, les spectres ont été sélectionnés tous
les cing jours (1, 6, 11, 16, 21 et 26 de chaque mois). Afin de ne pas surreprésenter les hautes
latitudes (en raison des passages fréquents au-dessus de cette zone en raison de |'orbite polaire)
un découpage spatial a été réalisé sur les différentes latitudes. Les latitudes ont été découpées en
6 bandes de 15° de latitude de la méme maniere dans I’hémisphere nord et I'hémisphere sud. Le

nombre de spectre sélectionnés par bande de latitudes est indiqué dans le tableau 3.3 :

Tableau 3.3 : Nombre de spectres sélectionnés par bandes de latitudes (pour chacun des 5 jours de chaque
mois) pour la base d’apprentissage dans I'hémisphére nord. La sélection des spectres est faite de la méme

maniére dans ’"hémisphére sud.

Latitudes Nombre de spectres

sélectionnés

75-90 °N 1
60—-75°N 2
45-60 °N 3
30-45°N 4
15-30 °N 5
0-15°N 6

Ensuite, une sélection aléatoire a également été appliquée pour représenter toutes les conditions
d'acquisition en termes de lignes de balayage IASI, de chaque champ de vue directionnel (FOR =
Field Of Regard) dans la fauchée et de chaque champ de vue instantané (IFOV = Instantaneous

Field Of View).

3.3.4 Avantages et limitations de la méthode IASI-PCA.

Grace a sa base d’apprentissage et la sélection d’un ensemble de composantes principales, la
méthode PCA permet d’enregistrer toute la variabilité naturelle d’'un ensemble d’observations
dans ses premiers vecteurs propres. Elle va alors trouver un avantage quant a la détection

d’anomalies atmosphérique traduits par les signaux présents dans les résidus.
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Tout comme les données d’inversion, I’ACP peut se réaliser en temps quasi réel et permettre la
localisation précise des détections. Ainsi, la caractérisation de signatures spectrales spécifiques
dans les résidus permet de détecter la présence de différentes molécules non inversées en quasi-
temps réel telles que C;H, ou C;Hs. Cette approche basée sur 'étude spectroscopique des
signatures spectrales permet de caractériser la composition des panaches (si on peut les identifier
ou des zones de forte concentration) en examinant la valeur du score de reconstruction (global ou
par domaine d’indicateur) qui traduit un écart par rapport a la variabilité atmosphérique naturelle

et qui est donc un proxy de 'intensité de I'événement détecté.

La capacité de I’ACP pour la détection (sans avoir besoin de passer par une étape d’inversion
requérant des paramétrisations particuliéres) est un gain de temps et de ressources de calcul pour
une approche préliminaire de détection d’événements exceptionnels. On peut observer dans la
figure 3.5 que les panaches détectés au-dessus de I'Espagne et du Portugal pendant les feux du
Portugal en 2017, avec les données (en bas) d’inversion de CO, NHs; et HCOOH. Ces molécules qui
sont régulierement observées dans les feux de biomasse [Pommier et al., 2016 ; Whitburn et al,,
2017] sont aussi détectés dans les résultats de IASI-PCA. On montre ici que les produits issus de la

PCA permettent d’observer les mémes panaches avec les indicateurs associés a NHs et HCOOH que

les 2 différents produits inversé (niveau L2) correspondants.

2 3
HCOOH indicator 1
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Figure 3.5 : En haut : Distribution spatiale des concentration (en colonne totale) de CO, NHs; et HCOOH
pendant les feux du Portugal le 18/06/2017 avec les données d’inversion L2 IASI-B de jour. En bas :
Distribution spatiale des RS pour des indicateurs de CO, NH; et HCOOH de la méthode IASI-PCA pendant les
feux du Portugal le 18/06/2017 avec les données IASI-B de jour.

L’avantage de la PCA par rapport aux données L2 peut s’observer dans la figure 3.6 lors de I'études
des feux de brousse d’Australie en 2020. En effet il est alors permis d’accéder a des détections de

molécules dont I'inversion n’est pas disponible en quasi temps réelles comme HCN, C;H, ou CoHa.

1 2 3 a B 6 o 2 1 5 6

2
C;H, total column (x10'° molec.cm™?)

e 1807 135 180"

4 5 o 1 2 3 7 8 9 10 o 1 2z 3 7 8 9 10

4 5 6 4 5 6
C:H; Indicator 1 C.H; Indicator 1

2 3
HCN indicator 1

Figure 3.6 : En haut : Distribution spatiale des concentration (en colonne totale) de HCN, C.H, et CoHq
pendant les feux d’Australie le 01/01/2020 avec les données d’inversion L2 IASI-B de jour. En bas :
Distribution spatiale des RS pour des indicateurs de HCN, C;H, et C;Hq de la méthode IASI-PCA pendant les
feux d’Australie le 01/01/2020 avec les données IASI-B de jour.

De plus en cas de forte fraction nuageuse la restitution de concentration n’est pas possible tandis
qu’avec la méthode ACP, si I'anomalie de concentration d’une molécule est située au-dessus d’une
couche nuageuse, elle sera alors détectable et permettra d’obtenir plus d’informations que les

données d’inversion.

D’un autre coté la méthode IASI-PCA repose sur la définition d’indicateurs spectraux qui sont
qguelques fois trop larges : un indicateur peut inclure I'absorption de plusieurs molécules ou encore

plusieurs indicateurs peuvent se superposer. Aussi, dans d’autres cas, elle ne permet pas de
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caractériser de facon précise les évenements qui perturbent I'ensemble du spectre. En effet la
figure 3.7 montre que dans le cas de I"éruption du volcan Raikoke en 2019 [De Leeuw et al., 2021],
le panache de SO, émis par le volcan est bien observé par IASI-B lors de son passage de jour avec
une détection avec I'exemple de I'indicateur 3 (1338.25 - 1355.00 cm™) associé a I'absorption du
SO, dont les concentrations sont illustrées dans la figure 3.8. Cependant, on remarque qu’une une
grande partie des indicateurs dépassent leur seuil, dont certains comme les indicateurs associés a
la détection de CO, NHs, CF4 ou SFe ne sont pas attendus dans ce type d’évenement. Ces fausses
détections pour un certain nombre d’indicateurs peuvent étre dues a la fois au mélange des raies

de plusieurs espéces dans les domaines couverts par les différents indicateurs.

Une autre limitation dans des cas extrémes telle qu’observé dans la figure 3.7, est la diversité et
les combinaisons de conditions géophysiques, intrinseques aux différents évenements, pouvant

causer des erreurs de reconstruction. En effet, on peut citer différentes causes telles que :

e La concentration anormale d’especes chimiques, poussieres ou aérosols volcaniques.
e Les températures importantes des panaches, notamment dans les cas de volcanisme
[Delmelle et al., 2018].

e [’altitude auxquelles on peut retrouver les panaches.

Enfin, méme si les résidus étudiés sont normalisés par le bruit IASI (dépendant des différentes
bandes IASI, voir figure 2.14), 'approche IASI-PCA ne faisant pas de distinction dans la création de
ses bases de vecteurs propres entre la bande 1, 2 et 3 de IASI, et il est possible gu’elle soit sensible

a un bruit plus élevé dans les domaines des inter-bandes.
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Figure 3.7 : Distribution spatiale des RS pour quelques indicateurs de la méthode IASI-PCA pendant I’éruption
de Raikoke le 21/06/2019 avec les données IASI-B de jour.
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Figure 3.8: Distribution spatiale des concentration (colonne totale) de SO pendant I'éruption de Raikoke le

21/06/2019 avec les données IASI-B de jour.

Enfin, le fait que la base d’apprentissage soit constituée de spectres de 2013 peut potentiellement
constituer une limite. La composition chimique de I'atmosphere varie dans le temps et on peut
citer certains gaz comme le CO,, émis par les activités humaines et a longue durée de vie, dont la
concentration est en constante augmentation. Cette augmentation de la concentration de fond
peut alors impacter la qualité de la reconstruction ACP. En effet, lors de I'étude d’évenements
récents, éloignées de 2013, il est possible que la concentration de fond puisse étre mal représentée

et fasse apparaitre des erreurs de reconstruction qui pourrait a terme perturber les résidus.
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Afin d’optimiser la méthode IASI-PCA, une idée est de définir des en se basant sur des domaines
plus étroits pour les indicateurs ou méme sur des canaux uniques et d’utiliser le domaine spectral
IASI complet. Une évolution de la méthode IASI-PCA appelée |IASI-PCA-GE est décrite dans le
chapitre 4. Cette approche optimisée restera sensible aux limites inhérentes a la mauvaise
reconstruction des spectres dans la méthode ACP. En effet, la méme base de données, et le méme
choix de vecteurs propre seront utilisés. La mauvaise reconstruction des spectres causée par
d’autres parametres physiques ou géophysique tels que les limites d’observation des températures
par le capteur IASI, le bruit associé aux inter-bandes, ou I'altitude d’émission des panaches, sera
toujours présente. L'approche spectrale développée dans la méthode IASI-PCA-GE permettra

néanmoins d’améliorer la détection et de mieux caractériser les outliers.
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Chapitre 4

4 La méthode IASI-PCA-GE (Granule-Extrema)

Le chapitre précédent a montré certaines limitations de la méthode IASI-PCA, notamment dans la
définition des domaines spectraux associés aux signatures d’espéces chimiques (appelés
« indicateurs ») qui présentent certaines limitations. En effet, afin de caractériser précisément une
détection, il est important d’étudier de facon ciblée les canaux associés a la contribution des
molécules absorbantes dans I'atmosphere plutot que de calculer des moyennes quadratiques dans
des domaines spectraux plus ou moins larges. Une facon plus spécifique de caractériser les
signatures spectrales des molécules est de définir des indicateurs spectraux plus fins, c’est-a-dire
en définissant une combinaison de raies spectrales les plus intenses ou de bandes d’absorption
fines de 0.50 cm™ & 2.00 cm™* de largeur, selon les pics d'absorption des molécules. Pour cela, une
analyse approfondie des contributions des différentes molécules absorbantes issues de
simulations de transfert radiatif ou bien de bases de données spectroscopiques est essentielle (cf.
chapitre 2). Les résidus, c’est-a-dire la différence entre le spectre brut et son spectre reconstruit,
sont alors comparés a ces indicateurs spectraux. Par ailleurs, afin d’utiliser le maximum
d’information contenue dans les spectres, une approche reposant sur I'étude de I'ensemble du

domaine spectral IASI est également nécessaire.

Ce chapitre décrit la méthodologie que j'ai développée pour extraire le maximum d’information
dans les résidus spectraux, et donc optimiser la détection d’outliers. Une premiére section définit
les nouveaux indicateurs spectraux associés aux signatures spectrales de nombreuses especes

chimiques.
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4.1 Definition d’indicateurs spectraux

Les simulations Atmosphit et la base de données des sections efficaces d'absorption HITRAN
[Gordon et al.,, 2017, 2022] (cf. chapitre 2) ont été utilisées pour caractériser les molécules
responsables des événements et de définir de nouveaux indicateurs spectraux. Le tableau 4.1
donne les régions spectrales correspondant a l'absorption de différentes molécules, pour
lesquelles des indicateurs ont été définis principalement a l'aide de la base de données
HITRAN2016 et HITRAN2020 [Gordon et al.,, 2017 ; Gordon et al., 2022]. Pour la plupart des
molécules (CyH2, CaHa, C4H40, HCN, HONO, CH30H), seul un pic d’absorption intense est conservé
mais pour d’autres, plusieurs signatures spectrales sont intéressantes a observer et peuvent aider

pour 'attribution d’une détection, ce que j'explique dans la suite.

D’apres la figure 2.11 (cf. chapitre 2), le dioxyde de soufre absorbe dans trois régions spectrales de
Iinfrarouge (autour 1150, 1350 et 2510 cm™). Cependant, lors d’une éruption volcanique
suffisamment intense, de grandes quantités de cendres peuvent étre émises simultanément avec
le SO, ou des aérosols dans I'atmosphére. En effet, autour de 1149.4 et 1369.8 cm™ dans les
bandes vi et v3 du SO, on peut trouver la contribution des cendres volcaniques. Ceci est surtout
observé dans la bande la bande vi du SO, pouvant mener a des surestimations dans les mesures
du SO; [Corradini et al., 2009]. En tenant compte du fait que I'absorption de SO; est la plus intense
dans sa bande vz [Clarisse et al., 2008, 2012], j’ai défini 3 « indicateurs fins » de la bande v3 de SO»
(autour de 1345, 1371.5 and 1376 cm™).

Pour I'acide nitrique, une combinaison de quatre raies spectrales/bandes d’absorption dans les
bandes 1 et 2 de IASI a été identifiée. En effet on y trouve les bandes d’absorption de HNO3 vs, vs,
2V, V3, avec des pics autour de 763 cm™, 879 cm™®, 897 cm™ et 1325 cm* (cf. figure 2.12, chapitre
2). Un cinquiéme indicateur aurait pu étre défini autour de 1711.5 cm™ dans la bande v,
cependant d( a la forte interférence avec I'absorption de la vapeur d’eau dans ce domaine spectral

je ne l'ai pas inclus dans la combinaison d’indicateurs.

Pour l'acide formique (HCOOQOH), la figure 2.12 (chapitre 2) montre la présence de deux pics
d’absorption, un pic principal se situant dans sa bande v, autour de 1105 cm ‘et un pic secondaire
se situant autour de 1777 cm™. Méme s'il est peu probable d’obtenir un signal de HCOOH pour le
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28me indicateur qui est perturbé par les raies de la vapeur d’eau, cet indicateur a été conservé, car
un signal a pu apparaitre dans un cas d’étude (cf. chapitre 6). J'ai ainsi défini deux indicateurs

correspondant a ces deux domaines spectraux.

Dans la méthode IASI-PCA, des indicateurs liés a la détection du monoxyde de carbone ont été
définis sur une large bande spectrale autour de 2050-2200 cm™. Cependant, la bande 3 de IASI est
plus bruitée avec une contribution du rayonnement solaire réfléchit [Clerbaux et al., 2009]. Jai
donc choisi de définir des indicateurs fins a partir d’une sélection de canaux précédemment utilisés
pour I'étude du CO par Hadji-Lazaro [1999] afin de ne conserver que les pics d’absorptions
caractéristiques du CO, tout en en diminuant les possibles interférences avec d’autres especes
absorbantes dans cette région spectrale. Cependant, je montrerai dans le chapitre 6 que la
détection et |la caractérisation de CO a partir des résidus de reconstruction restent encore difficiles.
Il est intéressant de noter que le produit IASI L2 CO, disponible en temps quasi réel sur AERIS
(https://iasi.aeris-data.fr/co/), est généré en utilisant une région spectrale plus réduite (2143—
2181.25 cm™) [Hurtmans et al., 2012]. Ce produit sera utilisé dans ce travail pour évaluer la

méthode développée au cours de cette thése.

Grace a son faible bruit instrumental dans la région spectrale autour de 950 cm™ (0.2 K a 280 K)
[Clerbaux et al., 2009], IASI est bien adapté pour I'étude des anomalies autour des raies
d’absorption de NHs. Les indicateurs associés a 'absorption du NH3 que j'ai définis sont nombreux
via les différents pics d’absorption observés autour de 900 cm™. Je montrerai dans le chapitre 6
gue de nombreux canaux de NHs apparaissent dans les résultats de la méthode IASI-PCA-GE et que
le pic observé autour de 967 cm™ est le pic d’absorption le plus intense. Ce résultat est concordant
avec les résultats de Clarisse et al. [2010] qui montrent que le pic 8 967.25 cm™ est le canal la plus

sensible a I'ammoniac.

Les parametres spectroscopiques de |'acide nitreux (HONO) présent dans les feux et de I'acide
nitreux (HONO) qu’on trouve dans les panaches volcaniques n’étant pas disponibles dans HITRAN,
je me suis basé sur des publications pour définir des indicateurs. Barney et al. [2000] montrent les
absorptions de HONO autour de ses trans-vs (1263 cm™), cis-v4 (852 cm™), and trans-v4 (790 cm™).

Cependant de par le mélange des raies de la bande a 852 cm™ avec I'absorption de NHs et le bruit
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important di a I'inter-bande IASI autour de 1280 cm™ et I'absorption de différents aérosols, seule

la bande a 790 cm™ est conservée comme indicateur de HONO.

Pour I'acide sulfurique (H2S0a4), le maximum d’absorption de I'aérosol H,SO4 est a 8.5 um, soit 1176
cm™ [Grainger et al., 1993]. Cependant, la définition d’indicateurs pour cette espéce n’a pas été
possible du fait de la largeur de la bande d’absorption de H2SO4 ainsi que des divers constituants
absorbant comme les cendres ou le SO». La contribution des cendres est par ailleurs discutée dans
Clerbaux et al. [2011], avec un large domaine d’absorption large autour de 800 a 1200 cm™ et la
bande vi d’absorption du SO, autour de 8.6 um (1162 cm™?) sera elle aussi affectée par la présence
des cendres volcaniques. D’apres Sellitto et al. [2016] les aérosols sulfatés ont aussi une signature
spectrale caractéristique dans une large bande spectrale entre 700 et 1400 cm™?, avec deux
maxima d’absorption centrés a environ 905 et 1170 cm™. Ce domaine spectral est affecté au
niveau de la ligne de base du spectre, par un continuum d’absorption dd a la présence d’aérosols.
Les cendres volcaniques sont détectables dans la région spectrale entre 8 and 12 um, soit entre
833 et 1250 cm! [Karagulian et al., 2010], comprenant une partie de la fenétre atmosphérique.
Ces mélanges de différentes contributions induisent alors des surestimations des mesures du SO;
[Prata et al., 2001; Corradini et al., 2009] et rendant la restitution conjointe de SO, et des aérosols
volcaniques difficiles. Tout comme le H,SO4, lors de I'étude des résidus spectraux, I'attribution
d’une signature spectrale spécifique a ces différents composés caractérisés par de larges bandes

spectrales ainsi que de nombreuses interférences est alors difficilement réalisable.

Pour certains constituants précédemment observés avec |IASI, dont I'absorption est caractérisée
par de larges bandes spectrales ou avec des interférences importantes avec d’autres constituants,
comme le nitrate de peroxyacétyle (PAN), I'acide sulfurique (H2S04) ou encore les aérosols, leur
détection ne pourra pas étre associée a un indicateur fin et sera discutée au cas par cas dans les

parties résultats (cf. chapitre 5, 6).
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Tableau 4.1: Nouveaux indicateurs spectraux définis grdce a la base de données HITRAN et utilisés dans la

méthode IASI-PCA-GE.

Bande spectrale de Largeur de Molécule  Principaux pics dans I'infrarouge Bibliographie
définition (cm™) bande (cm)
711.50-713.50 2.00 HCN 712.5 cm™ (Branche Q) [Lahuis et al., 2000]
729.25 - 730.00 0.75 CaH2 729.25 cm™* (Branche Q bande vs) [Vinatier, 2007]
744.25 -744.75 0.50 CaHsO 744.5 cm™ (bande vi3) [Pankoke et al., 1993; Gordon et al.,
2017, 2022]
763.00 - 763.75 0.75 HNO3 763 cm™ (Branche Q bande vs) [Rothman et al., 2009]
790.25 —-790.75 0.50 HONO 790 cm (Branche Q bande trans-va) [Barney et al., 2000]
853.50 - 854.25 0.75 NHs 854 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
867.75 - 868.75 1.00 NHs 868 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
878.50 - 880.00 1.50 HNO3 879 cm™* (Branche Q bande vs) [Gordon et al., 2017, 2022]
887.25 - 888.25 1.00 NHs 888 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
891.75 - 892.25 0.50 NHs 892 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
895.50 - 896.75 1.25 HNO3 896 cm™* (Branche Q bande 2vs) [Gordon et al., 2017, 2022]
908.00 - 909.00 1.00 NHs 908.25 cm™*(Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
931.75-933.75 2.00 NHs 930 cm* (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
949.00 - 950.50 1.50 CoHa 949 cm~* (Branche Q bande v7) [Vinatier, 2007]
966.00 - 968.00 2.00 NHs 967 cm (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
991.75 - 993.50 1.75 NHs 992.75 cm™* (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1007.75 - 1008.25 0.50 NHs 1008 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1033.00- 1033.75 0.75 CHs0H 1033.5 cm™ (Branche Q) [Razavi et al., 2011]
1034.00 - 1034.25 0.25 NH3 1034 cm~*(Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1046.25 - 1047.25 1.00 NHs 1047 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1065.75 - 1066.25 0.50 NH3 1066 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1075.75 - 1076.25 0.50 NH3 1076 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1084.50 - 1085.75 1.25 NH3 1085 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1103.00 - 1104.25 1.25 NH3 1104 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1104.50 - 1105.75 1.25 HCOOH 1105 cm™ (Branche Q bande ve) [Rinsland et al., 2004]
1121.50 -1122.75 1.25 NH3 1122 cm™ (Branche Q) [Gordon et al., 2017, 2022]
1325.75 - 1326.25 0.50 HNO3 1326 cm™ (vs bande) [Gordon et al., 2017, 2022; Perrin et
al., 2012]
1344.50 - 1346.50 1.00 SO» 1345 cm™ (vs bande) [Gordon et al., 2017, 2022]
1370.50 - 1372.00 1.50 SO, 1371 cm™ (vs bande) [Gordon et al., 2017, 2022]
1375.75 - 1377.00 1.25 SO, 1376 cm™ (v3 bande) [Gordon et al., 2017, 2022]
1776.75 -1777.25 0.50 HCOOH 1777 cm™ (vs bande) [Perrin et al., 2009]
2111.00-2112.25 1.25 co 2111.50 cm™* (Branche P) [Hadji-Lazaro, 1999]
2123.00-2124.25 1.25 Cco 2123.75 cm™ (Branche P) [Hadji-Lazaro 1999]
2130.00-2132.25 2.25 Cco 2131.75 cm™ (Branche P) [Hadji-Lazaro, 1999]
2157.75-2158.75 1.00 Cco 2158.00 cm™! (Branche R) [Hadji-Lazaro, 1999]
2164.75-2166.00 1.25 CcO 2165.75 cm™ (Branche R) [Hadji-Lazaro, 1999]
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4.2 La méthode des « Granule-Extrema » (GE)

Les données IASI de niveau 1 (L1C) sont diffusées sous forme de granule toutes les 3 minutes,
contenant 22 ou 23 scans IASI (soit 2640 ou 2760 spectres). C'est donc la forme la plus adaptée a
une détection en quasi-temps réel. De plus, I'analyse par granule permet de couvrir une zone
géographique délimitée dans laquelle nous pouvons supposer que les conditions atmosphériques
sont relativement homogénes. La méthode que j'ai développée s’intéressant aux valeurs extrémes
des résidus d’un granule donné, il est préférable que la sensibilité de I'instrument soit homogene
(par exemple un contraste thermique peu variable dans la bande de latitude limitée du granule)
pour ne pas surestimer certaines anomalies par rapport a d’autres lors de la sélection des canaux
d’intérét (cf. section 4.4.2). Dans la réalité au sein d’un granule on peut trouver a la fois des pixels
au-dessus de la mer et au-dessus des continents, avec des conditions ou la fraction nuageuse peut
varier. La sensibilité de I'instrument sera donc variable mais la base de données de référence étant
représentative de la variabilité naturelle, on peut supposer que la reconstruction des spectres ne

sera pas affectée par ces variations.

La méthode IASI-PCA est appliquée a tous les spectres d’un granule donné. Ensuite, pour chaque
spectre IASI, un résidu spectral est calculé. Ensuite, les parameétres statistiques tels que le
minimum, le maximum, la moyenne et I'écart type des résidus contenus dans un granule sont
calculés. Deux pseudo-résidus, appelés « Granule MAxima » (GMA) et « Granule MInima » (GMI)
contenant, pour chaque canal spectral IASI, les valeurs maximale (Eq. 4.1) et minimale (Eq. 4.2) des

résidus respectivement sont créés et s’écrivent:
GMA; = max(R;) (Eq. 4.1)
GMI; = min(R;) (Eq. 4.2)

oU R est la matrice des résidus de dimension n x m avec n le nombre de spectres contenus dans le

granule, m le nombre de canaux spectraux et i un canal spectral IASI (i = 1....m).

Ces deux pseudo-résidus GMA et GM/ incluant, respectivement, les valeurs extrémes positives et
négatives des résidus contenus dans un granule pour un canal donné, j'ai choisi d’appeler cette

meéthode IASI-PCA « Granule-Extrema » (IASI-PCA-GE).
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La figure 4.1 (gauche) illustre un exemple de pseudo-résidus GMA et GMI calculés pour un granule
de données L1C enregistrées par IASI-B lors d’un épisode de feux en Australie ayant eu lieu le 1¢
janvier 2020. Dans cet exemple, les GMA et GMI sont caractérisés par des forts pics montrant des
contributions de différents constituants atmosphériques autour de 700, 950, 1100 ou 1300 cm™.
Ce cas d’étude spécifique est discuté dans le chapitre 6, avec la détection simultanée et non
ambigué de molécules comme C;H,, CoHa, HCOOH dont les domaines spectraux caractéristiques
ont permis de définir les indicateurs associés (tableau 4.1) respectivement autour de 729.25 cm?,
949.5 cm™ et 1105 cm™*. Comme le montre la figure, des pics d'intensité plus élevés sont observés
dans le GMI (plot du bas) par rapport au GMA (plot du haut). De maniére générale, pour la majorité
des événements détectés, nous retrouvons plus d'informations dans le GMI que le GMA. Nous
associons les outliers dans le GMI a des anomalies d’absorption tandis que la partie négative GMA
sera plutdt associée a des anomalies en émission observable selon certaines conditions. En effet,
il existe des événements extrémes qui ont lieu dans des conditions atmosphériques particulieres,
par exemple avec un contraste thermique négatif [Clarisse et al., 2010; Van Damme et al., 2013;
Boynard et al., 2014; Bauduin et al., 2014]. Dans ces cas-la, on trouve un signal plus intense dans

le pseudo-résidu GMA (figure 4.1 a droite).
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Figure 4.1 : Exemple de GMA (en haut) et GMI (en bas) pour deux événements extrémes a savoir les feux de
brousse en Australie le 01/01/2020 observés de jour avec les données L1C de IASI-B (a gauche) et un pic de
pollution en Chine le 13/01/2013 observés de nuit avec les données L1C de IASI-A (a droite).

4.3 Caractérisation des molécules

La caractérisation d'une molécule émise lors d’un événement extréme peut étre déduite
spectralement a I'aide du GMI ou du GMA. En effet, en comparant les pics obtenus dans le GMI ou
le GMA avec les indicateurs spectraux que j'ai définis dans le tableau 4.1 une identification des

especes est possible.

D’apres les sections efficaces d’absorption illustrées dans les figures 4.2, et 4.3, on peut voir que
certaines molécules comme le NH;3 (figure 4.2), absorbent dans un domaine spectral spécifique et
d'autres molécules ont des signatures spectrales dans plusieurs domaines spectraux (exemple du
CH3COOH figure 2.11). En conséquence, certaines détections sont faites a partir d'une combinaison
de plusieurs domaines spectraux fins caractérisés par I'absorption d’une molécule. Il faut noter
que l'apparition de plusieurs signatures d’une méme molécule permet de caractériser plus

sGrement une détection.
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La figure 4.2, illustrant les sections efficaces d’absorption de I'ammoniac extraite de la base de
données spectroscopique HITRAN, montre que certaines molécules comme le NH3 absorbent dans
un large domaine spectral. Ainsi pour cette molécule, 16 domaines fins ont été définis dans sa

branche Q d’absorption.
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Figure 4.2 : Sections efficaces d’absorption de 'ammoniac extraite de la base de données spectroscopique

HITRAN dans des conditions de température de 297 K et 1 atm.

Cependant, un probléme majeur pour l'identification des molécules sont les mélanges des
contributions de différences espéces. En effet, plusieurs espéces peuvent étre observées dans les
spectres IR dans une méme région spectrale. Par conséquent, afin d'éviter une mauvaise
caractérisation de la présence de telle ou telle molécule, certains pics identifiés dans les résidus
n'ont pas été retenus (ainsi donc que le domaine pour l'indicateur associé) afin d’éviter I'impact
potentiel des molécules interférentes. C'est par exemple le cas des pics HONO a 852cm™ ou a 1262
cm™ dus a des interférences avec NHs. C'est aussi le cas de H,S vers 1200 cm™ dues a des
interférences avec de nombreuses espéces absorbantes entre 1200 et 1350 cm™ comme CHa, H,0
ou des especes bromées comme CH3Br (figure 4.3) ce qui ne facilite pas I'observation les pics

caractéristiques de cette espéce entre 1200 et 1300 cm™.
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Figure 4.3 : Sections efficaces d’absorption de H,S, CHsBr et CH, extraites de la base de données HITRAN

dans des conditions de température de 297 K et 1 atm [Gordon et al., 2017 ; Gordon et al., 2022].

4.4 Seuils de détection statistiques.

Afin d’optimiser la détection des outliers, des seuils statistiques sont définis sur le GMI oule GMA

en se basant sur les granules d’intérét, les canaux d’intéréts et les pixels d’intéréts.

4.4.1 Sélection de granules

Un ensemble d’environ 43 000 granules IASI/Metop-B a été choisis aléatoirement le premier jour
de chaque mois pour la période avril 2013 — avril 2021 (ce qui correspond a la période IASI-B
disponible au moment du calcul). Cet ensemble de granules inclut 21 500 granules contenant des
données de jour et 21 500 granules contenant des données de nuit. Ce choix large permettra de
retenir différentes conditions atmosphériques a savoir des granules contenant a la fois des
spectres anormaux et d’autres réguliers afin d’étudier la variabilité des signaux observés dans les

canaux. Aussi il permettra de faire apparaitre les possibles variabilités de signal dans certains
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canaux due a l'augmentation de la concentration de fond de composants peu variables dans

I"'atmosphére comme CH4 ou CO». A partir de ces 43 000 granules, 43 000 GMI/GMA sont calculés.

La figure 4.4 illustre la distribution statistique de la valeur maximale (en absolu) calculée pour
chaque pseudo-résidus GMA et GMI, tous canaux confondus, pour les conditions de jour et de
nuit. La partie supérieure et inférieure des boites bleues représentent graphiquement la valeur du
75¢me percentile celle du 25 percentile, respectivement. La médiane est illustrée par la ligne
rouge entre ces deux valeurs. Enfin, on retrouve de part et d’autre du 25°™¢ et 75¢™€ percentile les
valeurs frontieres supérieures et inférieures (ligne noire). Ces frontiéres représentent un seuil
statistique calculé a partir de I'équation 4.3, qui permet de considérer comme outliers toutes les

valeurs respectivement inférieures ou supérieures a 1.5 fois I'écart interquartile.
Seuil = Q3 + W *(Q3 — Q1) (Eq 4.3)

Avec W = 1.5 un seuil probabiliste [Le Guen, 2001], Q3 le 75%™¢ percentile et Q1 le 25¢™e

percentile.

Enfin, les croix rouges représentent alors les outliers statistiques. Les résultats statistiques associés
a la répartition des valeurs extrémes sont donnés dans le tableau 4.2. En termes de médiane et
percentiles, on observe des valeurs tres proches pour les GMI et GMA, autour de 5 le jour et la
nuit. Par ailleurs, les valeurs maximales des GMI sont plus élevées que celles des GMA (165-170
versus 116-117). De plus le GMI est caractérisé par un plus grand nombre d’outliers par rapport au
GMA. Ce résultat illustre la plus grande sensibilité du GMI pour la détection d’extrémes. En outre,
les GM A traduisent des outliers en émission, ce qui arrive notamment dans des cas de contraste
thermique négatif, ce qui correspond généralement a une inversion thermique prés de la surface.
Les conditions favorables a un contraste thermique négatif sont des conditions de nuit I"hiver
[Clarisse et al., 2010]. On s’attend donc a ce que le GMA soit caractérisé par une plus grande
qguantité d’outliers la nuit plutot que le jour. Cependant le nombre d’outliers statistiques dans les

GMA de jour et de nuit restent tres similaires (~2300).
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Tableau 4.2 Résultats statistiques obtenus sur I'ensemble de granules IASI/Metop-B de jour et de nuit

sélectionnés pour la période 2013 - 2021. Le calcul a été fait sur les valeurs absolues du GMI et GMA.

Résultats statistiques GMI jour GMInuit GMA jour  GMA nuit
Nombre de points 21500 21500 21500 21500
Nombre d’outliers 2748 2553 2385 2330
Médiane 5.29 5.18 5.31 5.19
Maximum 164.83 170.79 116.63 117.99
Minimum 2.72 2.88 2.93 3.06

Q3 : 75°™¢ percentile 5.86 5.56 5.84 5.54

Q1 : 25°™ percentile 4.99 4.93 5.00 493
Adjacent supérieur Q3 + W*(Q3-Q1) 7.17 6.52 7.10 6.46
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Figure 4.4 : Distribution des extrema (en valeur absolue) calculés dans les GMI et GMA & partir de 43 000
granules (~21 500 le jour et ~21 500 la nuit). La ligne pointillée en magenta correspondant au 25m¢

percentile observable dans chaque condition se trouve a une intensité de 5.

Le premier seuil appelé Fy, (Fi(jour) €t Finuir) selon que le granule contienne des mesures de jour

ou de nuit) est volontairement choisi a 5 pour étre peu restrictif. Ce choix d’un seuil proche du
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25¢me quartile pour 'ensemble des conditions (ligne pointillée en magenta) permettra alors

d’appliquer la méthode sur un grand nombre de granule pour maximiser les détections.

Nous supposons que cette valeur est un compromis entre filtrer un nombre suffisant de granules

considérés comme « normaux » et sélectionner un maximum de granules contenant des outliers.

4.4.2 Seélection de canaux

Pour un granule donné sélectionné avec F;, un second seuil est appliqué afin de sélectionner les
canaux spectraux associés a une mauvaise reconstruction dans le GM/ ou le GMA. La moyenne m
du GMI ou GMA et la déviation standard associée o sont calculées. Tous les canaux caractérisés
par un seuil supérieur a F, = abs(m) + 1 * g sont alors sélectionnés. La figure 4.5 illustre un
exemple de GMI considéré comme outlier par le seuil F;. Sa moyenne et sa déviation standard
sont de 3.88+6.62. Dans ce cas, on s’intéressera donc a la valeur F, = —5.50 (cf. ligne magenta
sur la figure 4.5). Le seuil permet de sélectionner des canaux présentant des erreurs de
reconstructions importantes. On peut par exemple observer les signatures de HCN autour de 712
cm, différents pics caractéristiques de I'absorption de NHs autour de 800 — 1200 cm™?, ou encore

le CO autour de 2000-2200 cm™™.
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Figure 4.5 : Exemple de GMI calculé dans un granule pendant les feux de Sibérie avec IASI-B le 2010/08/03

en condition de jour. La valeur du seuil de sélection des canaux F, est illustré en pointillés magenta.
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4.4.3 Sélection de pixels

Une fois les canaux d’intéréts sélectionnés, un troisieme seuil F5 intervient. Comme le montre la
figure 4.6, illustrant le 99°™¢ percentile calculé a partir des 21 500 GMI/GMA le jour et la nuit,
I"'amplitude du GMI/GMA varie d’un canal spectral a I'autre. On pourrait imaginer définir un seuil
différent a chaque canal IASI. Cependant, comme les indicateurs spectraux associés aux différentes
molécules d’intéréts sont des bandes spectrales fines ou des combinaisons de bandes spectrales,
j’ai choisi d’associer un seuil unique a chaque indicateur. Ce seuil unique est basé sur la valeur du
99°me percentile calculé pour le canal le plus sensible & une molécule donnée. Par exemple, pour
NH; c’est le canal a 967 cm™ ol I'absorption est la plus intense (figure 4.2) et en s’intéressant a la
distribution des valeurs extrémes des GMI et GMA pour ce canal, on retiendra comme seuil de
détection de 'ammoniac, la valeur du 99¢™¢ percentile. Pour chacune des conditions on obtiendra

alors a 967cm*:

- Dans un GMI de jour, F3 =8.1.

- Dans un GMI de nuit, F3 = 4.60.
- Dans un GMA de jour, F3 = 4.46.
- Dans un GMA de jour, F3 =4.70.

Cependant la figure 4.6 montre que certaines régions spectrales sont tres bruitées. On peut
notamment observer que cette variabilité est intense autour de 1200-1350 cm™. Cela est d{ a un
bruit élevé dans ce domaine spectral car les domaines autour de 1200 cm™ comme autour de 2000
cm™ sont situés au niveau des interbandes IASI dans lesquels le bruit instrumental est maximal.
Cela peut aussi étre d( potentiellement a la présence d’aérosols [Guermazi, 2019]. La variabilité
observée dans la bande B3 de IASI autour de 1950-2100 cm™ peut (en plus de I'interbande), étre
associée a des saturations du détecteur dues a des températures de surface trop importantes

[Chefdeville, 2010].

La valeur du seuil F3 dans ces régions spectrales sera donc élevée de par le bruit important ou la
sensibilité a d’autres parametres géophysiques. Ces différents biais ne permettent pas le choix
d’un seuil peu restrictif, ce qui ne permettra des détections que dans des cas particulierement

anormaux.
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Figure 4.6 : Variabilité de la valeur du 99¢™ percentile calculé & partir de 21500 GMI et GMA pour chaque

canal IASI dans des conditions de jour et de nuit.

Pour les indicateurs caractérisés par une combinaison d’indicateurs fins (pour la détection de
différentes signatures spectrales) comme pour NH3, SO2, CO ou encore HCOOH, on observe que
certains pics/raies ont une plus ou moins grande capacité a produire des pics dans les résidus (dans
un sens ou dans l'autre). On appelle ces pics, les pics principaux autour desquels on peut retrouver
différents pics secondaires (selon les molécules) dont I'absorption est moins intense. Dans le cas
du SOy, la sensibilité est plus importante dans la bande vs a savoir autour de 1310 — 1390 cm™.
Trois indicateurs ont donc été définis et servent a la détection de SO, autour de 1345 cm™?, 1371
cm™t et 1376 cm™. Dans le cas particulier du SO, comme le pic a 1345 cm™ est retrouvé a la fois
dans des cas d’éruptions volcaniques intenses et dans les cas de dégazage de volcans (voir chapitre

5), j’ai choisi de définir le seuil F3 de I'indicateur SO, en utilisant la valeur du 99™ percentile a
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1345 cm™. En appliquant le méme principe de définition de Fs pour autres indicateurs, on obtient

le tableau 4.3.

Enfin, certains canaux non associés a un indicateur spectral, peuvent parfois étre sélectionnés avec
le seuil F,. Il peut s’agir d’'un canal anormal associé a des artefacts de reconstruction (bruit
instrumental, saturation du détecteur) de la méthode IASI-PCA mais il est aussi possible que ces
détections soient dues a la contribution de molécules non détectées avec la méthode a ce jour. Un
seuil de 10 est défini afin de conserver les détections les plus anormales. Je choisi un seuil de 10
car il correspond a la valeur la plus élevée retrouvée dans la distribution du 99¢™¢ percentile du

GMI jour (figure 4.6) et permet de définir un seuil tres restrictif.

Tableau 4.3: Définition des seuils ¥3, en valeur absolues pour la sélection de pixels outliers. Le seuil pour
chaque indicateur est calculé a partir de la valeur du 99°™ percentile issus de la distribution statistique des
canaux de 'ensemble des GMI et GMA sélectionnés, dans des conditions de jour et de nuit. Le canal le plus

sensible a la détection de chaque indicateur est décrit dans la deuxieme colonne.

Molécule Canal (cm™) GMI jour GMInuit GMAjour GMA nuit
HCN 712.50 4.42 4.41 4.10 4.06
CoHa 729.25 4.01 3.92 3.94 3.88
C4H40 744 4.13 4.10 3.77 3.76
HONO 790 4.09 4.08 4.18 4.06
NHz 967 8.01 4.60 4.46 4.70
CaHa 949 4.41 4.39 4.29 4.25
CH3OH 1034 4.35 4.27 4.40 4.30
HCOOH 1105 6.06 4.69 4.47 4.26
HNOs 1326 6.93 6.43 6.01 6.38
SO, 1345 7.52 4.92 4.38 4.46
(6(0] 2111 6.89 4.72 4.58 4.28
NON DEFINIE 645 - 2760 10 10 10 10

Nous pouvons noter que certains seuils F; pour la sélection de pixels outliers sont inférieurs au
seuil F; et sélectionnent donc en général un granule contenant des signaux “outliers”. En effet
nous observons que les signaux outliers peuvent étre trés intenses et dépasser d’un ordre de

grandeur les seuils présentés ici. Les seuils F3 vont plus spécifiguement déterminer le nombre de
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pixels enregistrés dans les fichiers de sorties pour la réalisation de cartes. Ces seuils bas

permettront par exemple d'observer plus précisément la forme d'un panache.

4.5 Alertes en quasi-temps réel

Un des objectifs de cette thése est de mettre en place un outil de détection opérationnel. La
méthode IASI-PCA-GE est appliquée a I’échelle d’un granule pour permettre la détection en temps

quasi réel. En cas de détection d’outliers un envoi de mails d’alerte automatique est mis en place.

Pour 'alerte en quasi-temps réel, deux ensembles d’indicateurs sont définis pour distinguer les
alertes de type «feux» et celle de type « évenements volcaniques » (dégazage, éruption).
Certaines molécules qui pourraient potentiellement étre émises par des complexes industriels ou
des évenements autres que les feux et les volcans, peuvent alors étre mal catégorisées mais une

alerte sera bien envoyée.

Dans un objectif d’optimisation du temps de calcul et de réduction du nombre d’alerte, nous avons
choisi d'appliquer de fagon automatique et systématique la méthode sur la partie négative des
résidus, a savoir le GMI. En effet les cas de détection d’outliers en absorption sont plus fréquents

et plus intenses (figures 4.1 et 4.3).

Apreés réception des granules, avec un délai de 2 heures 15 minutes [IASI Level 1: Product Guide,
2019], la méthode est donc appliquée avec les mémes seuils F;, F, et F5 définis dans la section

4.4.

Enfin, la création des différentes cartes associées aux molécules détectées se fait dans un intervalle
de 3 minutes, permettant d'envoyer un mail d’alerte contenant alors une illustration du GMI, et
des cartes de détection des différents absorbants détectés comme montré dans la figure 4.5,

illustrant un exemple de détection recue le 04/09/2022 au-dessus des états Unis.
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Figure 4.5 : Exemple d’alerte recue le 04/09/2022, correspondant a un cas de feux observée par IASl/Metop-

B au-dessus des Etats-Unis et du Canada. En haut le GM| calculé dans le granule délimité par le rectangle

en magenta ; au milieu et en bas la distribution spatiale des indicateurs de NH; et CoHa.
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Chapitre 5

5 Les éruptions volcaniques

Les éruptions volcaniques peuvent étre terrestre ou sous-marines et sont causées par la
dynamique des plaques tectoniques ou par les points chauds. On parle de volcanisme effusif
lorsque I'éruption est caractérisée par des coulées de laves et de volcanisme explosif lorsque
I"éruption est caractérisée par des projections de matériaux solides et des émissions de gaz en
grande quantité. L'importance du suivi des éruptions volcaniques et en particulier des éruptions
explosives, vient de I'émission de gaz et éléments solides dangereux comme les cendres pouvant
étre transportées sur de longues distances (figure 1.3). En effet, outre la toxicité des gaz émis vis-
a-vis des populations, les cendres volcaniques présentent un danger pour le trafic aérien. Elles
peuvent endommager les surfaces et composants métalliques comme les réacteurs d’avion
pouvant alors causer des pertes de puissance allant jusqu’a I'arrét total des turbines [Hirtl et al.,
2020]. La détection rapide et le suivi des éruptions volcaniques est donc un enjeu majeur en termes

de santé humaine et d’aviation civile.

Dans ce chapitre, apres avoir introduit une méthode de classification des éruptions volcaniques, je
présente deux cas d’éruption volcanique pour lesquels j'ai appliqué la méthode IASI-PCA-GE aux

luminances IASI/Metop-B:

- L'éruption de forte intensité de I’'Ubinas (Pérou) qui a eu lieu en juillet 2019 ;

- L’éruption de faible intensité du Popocatépetl (Mexique) qui a eu lieu en ao(t 2016.

Les résultats présentés seront validés par différents produits de SO; a savoir les données de
concentrations de SO, de IASI-B (données de niveau L2) disponible sur AERIS (https://www.aeris-
data.fr/) pour les cas de fortes concentrations, au-dessus de 0.5 DU (a savoir que 1 DU =
2.6867 x 10%*molec.cm™2) et 5 km [Clarisse et al., 2012] et les données HRI SO, avec une
sensibilité maximale a 5 km, qui caractérisent I'intensité du signal de SO, dans les mesures |ASI

avec une sensibilité dans la basse troposphere et permettent a la fois d’observer la présence
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d’anomalies de SO liées a des éruptions intenses et aux cas d’émissions d’industrielles en basse

troposphere [Bauduin et al., 2016].

5.1 Intensité des éruptions volcaniques

L'intensité d’une éruption volcanique est caractérisée par différentes échelles dont I'un d’entre
elles est I'échelle VEI (Volcanic Explosivity Index) [Newhall et al., 1982]. Cette échelle caractérise le
volume de composés non gazeux émis par une éruption volcanique et est définie de O pour les
volcans effusifs notamment, a 8 pour les plus volcans explosifs responsables des plus grandes
éruptions explosives connues a ce jour (Tableau 5.1). Aussi, elle est dite « ouverte » car les
éruptions ne sont pas toujours classées entre 0 et 8 et pourraient par exemple dépasser 8.
Cependant, la plupart des éruptions observées depuis le lancement de la mission IASI en 2006 sont
des éruptions dont le VEI est situé entre O et 3, avec plus rarement des événements extrémes
comme en 2010 les éruptions des volcans Eyjafjallajokull en Islande et Merapi en Indonésie avec
des VEI de 4, en 2011 I"éruption du volcan Grimsvotn en Islande avec un VEI de 4 ou encore en
2018 I'éruption du volcan Kilauea, a Hawai avec un VEI estimé entre 3 et 4. Les informations
associées aux différents volcans et évéenements volcaniques comme la localisation des volcans ou
la classification VEI des éruptions sont disponibles dans des bases de données comme le Global
Volcanism Program, Smithsonian Institution (https://volcano.si.edu/) mettant a disposition
I"historique et des informations sur les différentes éruptions volcaniques observées sur Terre dans

un passé récent.
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Tableau 5.1 : Echelle VEI et estimation de la fréquence de chaque indice VEI (source USGS).

apocalyptique

Indice  Type Hauteur du nuage Volume éjecté Occurrence  (source
de cendre USGS)

0 Hawaien non explosif <0.1km > 1000 m3 Fréquent

1 Hawaien / Strombolien 0.1-1km > 10 000 m3 Fréquent
modéré

2 Strombolien / Vulcanien 1-5km >1 000 000 m?3 10 par an
explosif

3 Vulcanien catastrophique 3-15km > 10 000 000 m?3 par an Plusieurs par an

4 Vulcanien Plinien  10-25km >0.1 km3 10 par décennies
cataclysmique

5 Plinien paroxysmique > 25 km >1km3 1 par décennies

6 Plinien /  Ultra-Plinien > 25 km > 10 km?3 Plusieurs par siecle
colossal

7 Ultra-Plinien méga-colossal > 25 km > 100 km3 Plusieurs par

millénaire
8 Ultra-Plinien  Super-volcan > 25 km > 1000 km? 2 par 100 000 ans

En outre, les éruptions les plus réguliéres sont souvent difficiles a classer avec l'indice VEI et

Houghton et al. [2013] montre que pour des éruptions volcaniques de type explosif mais peu

intenses, I'indice VEI pourrait étre étendu afin d’étre plus cohérent. On compte parmi ces volcans

dont les éruptions ou dégazages réguliers sont de faible intensité (entre 0 et 10 DU) des volcans

comme :

Le Nyiragongo au Congo avec des dégazages de SO [Carn et al., 2004].

Le volcan Popocatépetl au Mexique avec des émissions de fumerolles régulieres [Varley et al,

2003 ; Grutter et al., 2008].

Les volcans de la péninsule du Kamchatka en Russie [Kearney et al., 2008].

L’Etna avec son dégazage périodique et ses fontaines de laves [Tamburello et al., 2013 ; Ganci

etal., 2012.].
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- Lesvolcans des Andes avec des activités régulieres liées a plusieurs volcans dont I’'Ubinas ou le
Sabancaya dans le sud du Pérou, ainsi que d’autres volcans situés en Argentine, Equateur et
Colombie. L"activité volcanique du centre des Andes avec des fumeroles qui ont été étudiées
in situ et dans I'UV par Stebel et al. [2015] montrent des flux de SO, importants qui, en
supposant une émission constante, émettrait jusqu’a 22 kT de SOz par an pour le volcan
Putana. A 'activité volcanique dans la région des Andes qui libére du SO, on doit ajouter la
contribution a ces émissions de fonderies ou usines métallurgiques dans les Andes centrales
[Sagan et al., 2018]. Il y a donc dans cette région une combinaison des émissions d’origines
anthropiques et naturelles de dioxyde de soufre qui rendent plus difficile I'attribution de

certaines détections.

IASI a une sensibilité élevée pour sonder les altitudes entre 5 et 15 km, qui sont aussi les couches
atmosphériques affectées par les émissions de gaz et de particules consécutives aux éruptions.
C’est aussi I'altitude de croisiere (~11 km) des avions long courrier [Clerbaux et al., 2011]. Par la
suite, j"applique la méthode IASI-PCA-GE aux données IAS| pour la détection d’émissions de SO; a
la fois pour des éruptions de type explosif avec injection en haute altitude et pour les éruptions de

type effusif (dégazages de volcans).

5.2 Cas de I’éruption Ubinas, Pérou (20 juin 2019)

5.2.1 Contexte

Une éruption volcanique s'est produite en juillet 2019 a Ubinas, au Pérou Venzke [2019]. D’aprés
I'Instituto Geofisico del Peru (IGP), l'activité sismique a augmenté dés le 18 juin 2019 avec des
signaux de fracturation de la roche. Aprés cette date, I'activité sismique est restée élevée pendant
tout le mois de juillet. Le 19 juillet, trois éruptions explosives se sont produites avec des panaches
s'élevant a 5,8 km d'altitude au-dessus du cratere pour atteindre ensuite une douzaine de km
d’apres les données satellitaires. Le niveau d'alerte a atteint le troisieme niveau le plus élevé sur
une échelle de 4 niveaux. Au cours du mois de juillet les émissions de cendres sont restées
importantes et plusieurs centaines de personnes ont été évacuées des zones touchées par les

chutes de cendres.
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Cette éruption a également été observée par IASI les 19, 20 et 21 juillet 2019 comme le montre la
figure 5.1 illustrant la distribution spatiale des colonnes totales de SOz qui peuvent atteindre 100

DU (Dobson Unit), notamment le 19 juillet 2019.

19/07/2019 20/07/2019 21/07/2019

0 10 20 30 40 50
SO, colonne total (DU)

Figure 5.1 : Distribution spatiale des colonnes totales de SO, restituées a partir des données de jour

IASl/Metop-B pendant I'éruption volcanique d'Ubinas au Pérou le 19, 20 et 21 juillet 2019.

5.2.2 Especes deétectées par la méthode 1ASI-PCA-GE

La figure 5.2 (en haut) illustre un des pseudo-résidus GMI calculé pour un granule (3 min
d’observation IASI) pendant cette éruption volcanique. Sur cet exemple, nous voyons clairement
un signal important vers 1300-1400 cm™ qui correspond a la bande vs du SO; comme le montre le
tracé du bas illustrant les sections efficaces du SO; issues de la base spectroscopique HITRAN. Deux
pics caractérisés par une forte intensité atteignant — 150 sont situés autour de 1371.5 et 1376
cm. Ces canaux spectraux correspondent par ailleurs aux canaux utilisés pour la restitution des
concentrations de SO dans la haute troposphere/basse stratosphére (~14 km, 150 hPa) [Clarisse
L. etal., 2011], et ils font partie des indicateurs spectraux de SO, définis dans la méthode IASI-PCA-
GE (cf. chapitre 4).

Une telle détection de SO; est bien s{r attendue dans ce cas en raison de la grande quantité de
dioxyde de soufre émise par le volcanisme, mais certains autres pics dans le GMI présentent une
forte intensité. En effet, nous pouvons également observer des signaux élevés autour de 763
cm, 879 cm™, 896 cm™, 1325.75 cm™ et 1711.50 cm™ dans le pseudo-résidu GMI. Les sections
efficaces d’absorption de HNO3 dans ses bandes vs, vs, 2vg, vz et vaillustrées sur la figure 5.2 (plot
du bas) semblent suggérer que ces signaux élevés sont liés a la présence d’acide nitrique durant

cette éruption. Bien que plusieurs études aient montré la présence de |'acide nitrique dans des
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panaches volcaniques [Mather et al., 2004 ; Oppenheimer et al., 2010 ; Voigt et al., 2014], jusqu’a
présent les analyses des spectres IASI au-dessous des volcans n’ont jamais permis de détecter cette
molécule. Une analyse approfondie a été nécessaire pour confirmer/infirmer la détection de HNO3

a partir de la méthode IASI-PCA-GE, ce qui est présenté dans la section suivante (section 5.2.3).
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Figure 5.2 : Graphique du haut : Exemple d’un pseudo-résidu GMI calculé pendant une éruption volcanique
intense de I’'Ubinas au Pérou le 20 Juillet 2019. Données de jour de IASI/Metop-B L1C ; graphique du bas :

sections efficaces HITRAN liées a l'absorption de HNOs en orange et celles de SO, en bleu.

La région spectrale autour de 1200-1300 cm™ est caractérisée par des signaux d’intensité élevée
variant de -25 a -50 dans le GMI suggérant la contribution d’autres especes. Cependant il reste
difficile d’associer des espéces a ces signaux en raison des nombreuses especes qui contribuent
potentiellement dans cette région spectrale. En effet, ces pics peuvent étre liés a la contribution
d’especes volcaniques telles que le sulfure d'hydrogéne (H2S), des aérosols sulfatés [Karagulian et
al., 2010], ou encore des cendres [Carn et al., 2005]. De plus cette région spectrale correspond au
domaine de I'interbande entre la bande 2 et 3 de IASI qui est particulierement bruité domaine de

I'interbande entre les bandes B2 et B3 de IASI, domaine qui est particulierement bruité.
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5.2.3 Analyse approfondie des détections spectrales de HNO3

Quatre indicateurs spectraux correspondant aux quatre pics observés dans la figure 2.11.h
(chapitre 2), ont été définis dans la méthode IASI-PCA-GE pour la détection de HNOs (chapitre 4,
tableau 4.1). La figure 5.2 montre que la bande vz de HNOs3 et v3 de SO, se superposent, il est
important de vérifier que la méthode IASI-PCA-GE détecte réellement du HNO3 ou qu'’il s’agit d'un

artefact de reconstruction.

J’ai tout d’abord analysé deux spectres IASI/Metop-B, I'un mesuré dans le panache volcanique et
I"autre en dehors du panache, ce qui est illustré sur la figure 5.3 (a et d). Ces deux spectres sont
caractérisés par une ligne de base située autour de 285 K. Si I'on se focalise sur le cas situé en
dehors du panache, le résidu est nul (plot en bas-droite), ce qui suggére qu’aucune détection n’est
faite par la méthode IASI-PCA-GE. En revanche un IFOV situé dans le panache (figure 5.3 ¢) montre
un résidu caractérisé par de forts signaux, notamment dans la fenétre atmosphérique autour de
900 cm™ mais également autour de 1300 cm™, régions spectrales correspondant a I’absorption de
HNOs. Par ailleurs, il est surprenant de noter la présence de raies en émission vers 900 cm™ dans
le spectre reconstruit (figure 5.3.b) alors qu’elles ne sont pas visibles dans le spectre brut (figure
5.3.a). Ce résultat suggere la présence de ces pics est causée par la méthode elle-méme et gu'il

s’agirait d’artefacts de reconstruction.
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a. Spectre brut

d. Spectre brut

g 300 g 300
] ]
£ 280 £ 280
8 8
5 260 5 260
8 8
@ @
S 240 S 240
B B
‘8 220 ‘8 220
3 3
@ @
" 200 " 200
1000 1500 2000 2500 1000 1500 2000 2500
b. Spectre reconstruit e. Spectre reconstruit
g 300 g 300
] ]
c 280 c 280
= =
5 26 5 26
8 8
@ @
S 240 S 240
B B
‘8 220 ‘8 220
3 3
@ @
" 200 " 200
1000 1500 2000 2500 1000 1500 2000 2500
c. Résidu f. Résidu
100 100
50 50
2 2 0
= =
5 5
= .50 = .50
100 100
150 150
1000 1500 2000 2500 1000 1500 2000 2500

Wavenumber (l::m'1 )

Wavenumber (l::m'1 )

Figure 5.3 : A gauche : exemple de spectre outlier capturé avec IASI-B pendant la journée du 20 Juillet 2019
dans le panache émis par le volcan Ubinas avec (a) le spectre brut, (b) le spectre reconstruit et (c) le résidu
associé. A droite : méme chose pour un spectre capturé en dehors du panache avec (d) le spectre brut, (e) le

spectre reconstruit et (f) le résidu associé.

Pour mieux comprendre les anomalies spectrales observées dans le domaine spectral d’absorption
de HNOs;, jai appliqgué la méthode développée par De Longueville et al. [2021] sur le spectre
localisé dans le panache afin de de vérifier qu’'une méthode indépendante détecte du HNOs. Cette
meéthode repose sur la création d’une matrice de covariance générée a partir d’'un grand nombre
de spectres représentatifs de I'atmosphere dans différentes conditions météorologiques. La
matrice de covariance sert a représenter le fond de I'atmosphere et peut étre interprétée comme

une matrice de bruit ou la concentration de fond est considérée comme du bruit. La différence
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majeure avec la méthode PCA appliquée sur les données IASI est que la méthode de blanchiment
s'intéresse a I'ensemble des canaux spectraux (sans normalisation par le bruit instrumental), mais

les pondére proportionnellement a leur poids dans la matrice de covariance.

En utilisant la matrice de covariance compléte de De Longueville et al. [2021] qui a été construite
dans une seule partie du domaine spectral IASI a savoir 645-1445 cm, la contribution de HNOs est
observée dans le spectre blanchi calculé (lignes verticales en pointillés sur la figure 5.4 en bas). En
effet, nous observons simultanément quatre pics de forte intensité dans les régions spectrales
autour de 763 cm™, 879 cm?, 896 cm™, 1325.75 cm™ avec des intensités plus faibles dans la
méthode de blanchiment comparé a la méthode IASI-PCA-GE. La méthode de De Longueville et al.

[2021] semble suggérer la présence de HNO3 dans ce panache volcanique.
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Figure 5.4 : Anomalies observées dans un spectre mesuré le 20/07/2019 avec IASI-B dans un panache
volcanique émis par le volcan Ubinas (méme spectre que celui de la figure 5.3). En haut : résidu issu de la

méthode IASI-PCA ; en bas : spectre blanchi avec la méthode de blanchiment [Longueville et al., 2021].

Cependant, afin de s’assurer que les deux méthodes ne sont pas sensibles a des artefacts spectraux

dus a la mauvaise reconstruction du spectre dans domaine spectral autour de 1200-1400 cm™ qui
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est trés sensible aux cendres et au dioxyde de soufre, j'ai également appliqué la méthode de
blanchiment en ne traitant que le domaine spectral allant de 750 a 950 cm™. En effet, il est possible
que les signaux d’absorption de I'acide nitrique corrélés entre eux, soient causés par un de ces
constituants aussi émis dans les éruptions volcaniques. Pour se faire, j’ai extrait un bloc matrice
750-950 cm™ 3 partir de la matrice de covariance S, compléte allant de 645 a 1445 cm™ et j'ai
calculé la matrice de blanchiment W n’utilisant pas le domaine ou contribuent les signatures

spectrales des cendres et de la bande vz de SO..

La figure 5.5 illustre le spectre blanchi lorsque I'on applique la méthode de blanchiment a partir de
la sous-matrice de covariance correspondant au domaine spectral 750-950 cm™ et ne contenant
alors que les contributions de HNOs dans la fenétre atmosphérique. Le spectre blanchi ne montre
plus les pics de HNOs indiquant donc que I'apparition de ces pics était induite par d’autres signaux
forts dans la région de 1325 cm™, & savoir probablement ceux de SO, et ceux des cendres

volcaniques.

Spectre blanchi

100

50

-50

Signal blanchi

-100

-150
750 800 850 900 950

Nombre d'onde (cm'1}

Figure 5.5 : Anomalies observées dans un spectre mesuré le 20/07/2019 avec IASI-B dans un panache
volcanique émis par le volcan Ubinas (méme spectre que celui de la figure 5.11) en utilisant un bloc matrice

de 750 & 950 cm™.

5.2.4 Distribution spatiale des pixels de détection
Dans ce qui suit on va étre amené a présenter et a discuter des cartes dans lesquelles on fera
apparaitre des pixels particuliers. Par facilité, on utilise ici le mot « pixel » a la place du mot «IFOV»

qui devrait étre utilisé en toute rigueur.
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Apreés avoir appliqué les seuils statistiques (cf. chapitre 4, section 4.4) au pseudo-résidu GMI, nous
pouvons obtenir I'ensemble des pixels de détection associée a la présence de différentes especes
chimiques dans le panache volcanique. La figure 5.6, illustrant la distribution spatiale des pixels de
détection associés au SO, détectés pendant I'éruption volcanique de I’'Ubinas, montre un panache

lié a la présence de SO2 a I'ouest du Brésil.
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Figure 5.6 : Distribution spatiale des pixels de détections GM| associées au SO, pendant I'éruption volcanique

de I'Ubinas (Pérou) le 20 juillet 2019. Données de jour de IASI/Metop-B L1C.

5.2.5 Comparaison avec la méthode 1ASI-PCA

La figure 5.7, illustrant la distribution spatiale des scores de reconstruction définis dans la méthode
IASI-PCA associés a différents indicateurs spectraux, montre une détection d’un grand nombre
d’especes dans ce panache, avec principalement le SO, mais également HNOs. Cependant, comme
montré dans la section précédente, la détection de HNOs est liée a un artefact de reconstruction.
La méthode IASI-PCA détecte des anomalies de reconstruction dans les bandes spectrales
associées a ses indicateurs H2S 1 et HCI 1, soit pour la détection des composés chimiques H»S et
HCl qui ont déja été observés par IASI lors d’éruptions volcaniques [Clarisse et al., 2011, 2020]. Ces
deux espéeces ne sont pas détectées avec la méthode IASI-PCA-GE, car il était difficile de définir un
indicateur optimisé pour ces deux espéeces. En effet, pour HCl les pics d’absorption dans la région
autour de 2700 cm™ (figure 5.4) ne sont pas retrouvés dans les résidus spectraux. Cela suggére que
le fort bruit dans le domaine spectral de la bande B3 de IASI, ne permet pas d’observer un signal
de HCI. Pour H,S la difficulté de créer un indicateur précis et fiable vient de la largeur de sa bande

d’absorption entre 1000 et 1500 cm™ créant des interférences spectrales avec SOz autour de 1100
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cm™ ou autour de 1350 cm?, ainsi qu’avec les cendres volcaniques ou d’autres especes comme
H2S04 autour de 1200 — 1300 cm™. Aussi, dans les cas d’éruptions intenses avec la présence de
cendres notamment, on observera des perturbations sur de larges bande spectrales. Cela implique
gue les détections observées avec la méthode IASI-PCA pour les deux indicateurs définis dans les
région spectrales 1130-1135 cm™ et 2696-2705.75 cm™, associés aux domaines d’absorption H,S

ou HCl, respectivement, ne sont pas attribuables a I'absorption de ces deux molécules.

Des composés fluorés comme I"hexafluorure de soufre (SFe) et le tétrafluorure de carbone (CF4)
sont également détectés par la méthode IASI-PCA. Cependant ces especes fluorées sont
principalement d’origine anthropique (pour la premiére espece) et partiellement naturelle (pour
la deuxiéme espéce) par le dégazage de la cro(te terrestre. D’apres Deeds [2008] leur présence
dans les panaches volcaniques ne proviendrait pas du volcanisme en lui-méme mais de l'air
ambiant ascendant entrainé avec les gaz, et le volcanisme ne représenterait donc pas une source

de SFg ou CFa.
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Figure 5.7 : Distribution spatiale des scores de reconstruction définis dans la méthode IASI-PCA (méthode
réguliere) associées aux indicateurs SO,, HNOs, HCI, H,S, SFe, et CF4 pendant I'éruption volcanique de I'Ubinas

(Pérou) le 20 juillet 2019. Données de jour de IASl/Metop-B L1C.

Il est important de rappeler que dans la méthode IASI-PCA les indicateurs sont définis sur des
domaines spectraux plus ou moins larges et peuvent donc inclure la contribution d’autres especes.
Par exemple, les indicateurs SF6_1 et CF4_1, sont définis respectivement sur les domaines
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spectraux entre 904.75 et 956 cm™ et entre 1275 et 1290 cm™ (cf. figure 5.8, lignes pointillées),
qui couvrent les absorptions d’autres espéces telles que les cendres, aérosols, mais également
I’hydrogéne sulfuré (H2S) qui absorbe autour de 1283 cm™. Aussi j’ai montré précédemment la
difficulté d’attribuer un indicateur a une molécule autour de 1200-1300 cm™, région spectrale
associée a I'absorption d’un grand nombre d’especes interférentes particulierement dans les cas

d’éruptions volcaniques intenses.
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Figure 5.8 : Sections efficaces d’absorption normalisées de SFs, CF4, H2S et HNOs issues de la base de données
spectroscopique HITRAN. Les lignes pointillées délimitent la définition des indicateurs SFs et CFy

respectivement 904.75-956 cm™ et 1275-1290 cm™.

Ces résultats montrent 'importance d'utiliser des indicateurs fins pour la caractérisation des
molécules comme il est fait dans la méthode IASI-PCA-GE afin d’éviter une mauvaise attribution de
I'espece associée a une détection particuliere. Cependant cela montre aussi que dans le cas des
éruptions volcaniques intenses le nombre d’espéces qui peuvent contribuer sur des domaines
assez larges peuvent rendre difficile la caractérisation précise des molécules présentes dans les

panaches des volcans.

5.2.6 Transport du panache de SO,
La figure 5.9, illustrant la distribution spatiale des pixels de détection associés au SO, obtenus avec
la méthode IASI-PCA-GE (gauche) et des colonnes totales de SO; (droite) entre le 20 juillet et le 1er

aolt 2019, montre un panache du SO, transporté d’est en ouest depuis le Pérou. On peut noter
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gu’apres une douzaine de jours les panaches ont presque fait le tour du globe avec des valeurs de
plus en plus faibles. Ce transport longue-distance détecté par la méthode IASI-PCA-GE corrobore
les restitutions de concentration de SO, observées dans les données de niveau 2 de IASI-B. Aussi,
il s’explique par le temps de vie du SO; plus important au niveau de la stratosphere (plusieurs
semaines) comparé a celui observé dans la troposphére (quelques heures a quelque jours). Ces

résultats montrent un excellent accord entre les deux méthodes.
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Figure 5.9 : A gauche : Distribution spatiale des pixels de détections associées au SO, émis par I'Ubinas du 20
juillet 2019 au ler Aout 2019. Données de jour et de nuit de IASI/Metop-B L1C. A droite : méme chose pour

la colonne totale de SO.. Données de jour et de nuit de IASI/Metop-B L2.

5.2.7 Conclusions

Cette analyse d'éruption de forte intensité montre que la méthode IASI-PCA-GE permet de
détecter précisément la présence de SO, émis par le volcanisme pour les événements majeurs et
donne quelques informations sur l'altitude du panache en fonction du pic de SO, observé.
L'identification d’espéces absorbantes entre 1200 et 1300 cm™ reste difficile a cause du mélange
des contributions de plusieurs espéces et de celle des cendres comme discuté dans le chapitre 4

(section 4.1).

Le score de reconstruction utilisé pour la détection des espéces dans la méthode IASI-PCA dépend

fortement du signal observé dans son domaine de définition. Un indicateur défini sur un large
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domaine sera plus sensible aux contributions de plusieurs espéces, en particulier dans le cas d'un
événement extréme libérant de nombreux composants dans I'atmosphére et avec un signal fort

comme lors d’éruptions volcaniques intenses.

5.3 Cas de I’activité a Popocatépetl, Mexique (21 aotit 2016)

5.3.1 Contexte

Plusieurs dizaines d’éruptions du volcan Popocatépetl au Mexique se sont produites durant le mois
d’ao(t 2016 [Crafford et al., 2017]. Le 21 ao(t 2016, un panache contenant de faibles quantités de
cendres a été observé dans la tropospheére jusqu'a une altitude de 6.1 km. Il s’agit ici d’'une activité
mineure du volcan et le panache émis durant cette période peut étre défini comme associé a une
éruption de "faible intensité". L'intérét de I'’étude d’un tel évenement est d’analyser la capacité de
la méthode a détecter des épisodes ou la concentration de SO, dans les basses couches

atmosphériques est peu élevée.

Le SO, émis lors de cette éruption volcanique n’est pas observé dans les données IASI de niveau 2,
car les concentrations de SO, sont trop faibles. J’ai par conséquent utilisé le produit HRI
(hyperspectral range index) de SO; a 5 km qui est un produit sensible aux émissions de SO, dans la
basse troposphere représentant l'intensité du signal de SO, dans les mesures IASI [Bauduin et al.,
2016]. La figure 5.10, illustrant la distribution spatiale des HRIs de SO; a 5 km obtenus a partir des
données de jour IASI/Metop-B, montre clairement la présence de SO, au niveau de volcan
Popocatépet| bien que trés localisé. Je choisis ici de présenter les données de jour car les résultats
des journées du 20 et 21 aout 2022 suggerent une activité volcanique faible et tres localisée et

I"utilisation de données de nuit ne permettraient pas d’observer un panache plus large.
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Figure 5.10 : Distribution spatiale des HRIs de SO, a 5 km pendant I'éruption volcanique de Popocatépet!
(Mexique) le 20 et 21 aodt 2016. Données de jour de IASl/Metop-B L1C.

5.3.2 Especes détectées par la méthode 1ASI-PCA-GE

La figure 5.11 (en haut) illustre un pseudo-résidu GMI calculé a partir des données IASI/Metop-B
le 20 ao(it 2016 pendant I"éruption volcanique. Sur cet exemple nous voyons clairement un signal
sortant du bruit (-10) autour de 1345.50 cm™ qui correspond a une partie de la branche P de la
bande vs du SO, comme le montre le plot du bas illustrant les sections efficaces du SO, issues de
la base spectroscopique HITRAN. Contrairement au cas de |’éruption intense de I'Ubinas (cf.
section 5.2), nous n’observons pas de pic issu d’'une mauvaise reconstruction autour de 1371 cm-
I ’absence d’un pic intense dans cette région spectrale, associé a une sensibilité au SO, élevée
dans I'UTLS (~14 km ou ~150 hPa) [Clarisse et al.,, 2011] montre que cette éruption est
« troposphérique ». Il est intéressant de mentionner que I'amplitude du signal est inférieure d'un
facteur 10 a celle d'une éruption volcanique intense observée comme celle du volcan Ubinas et les

pics parasites de HNOs ne sont pas visibles.
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Figure 5.11 : Graphique du haut : Exemple d’un pseudo-résidu GMI calculé pendant une éruption volcanique
de faible intensité a Popocatépet! au Mexique le 20 aolit 2016. Données de jour de IASI/Metop-B L1C;

graphique du bas : sections efficaces HITRAN liées a I'absorption de SO.

5.3.3 Distribution spatiale des pixels de detection

La figure 5.12, illustrant la distribution spatiale des pixels de détection associés au SO, détectés
pendant I"éruption volcanique du Popocatépetl les 20 et 21 ao(t 2016 avec la méthode IASI-PCA-
GE, montre la présence de SO; pour un seul pixel. Le résidu correspondant a ce pixel est illustré
sur la figure 5.13.c. On peut voir qu’il est responsable du pic observé a 1345 cm™ dans le GMI avec
une intensité de -10. On peut noter que dans les données HRI les résultats du 20 ao(t 2016
permettent d’observer 2 autre pixels de SO; autour du pixel observé avec la méthode IASI-PCA-GE
(cf. figure 5.8). Cela peut s’expliquer par les seuils restrictifs F3 (cf. chapitre 4, section 4.4.3) définis
dans la méthode IASI-PCA-GE. En effet la figure 5.13.f montre un résidu caractérisé par une faible
contribution de SO; avec un pic autour de 1345 cm™ d’une intensité de -5.5. Ce résidu n’a pas été

sélectionné comme outlier par la méthode IASI-PCA-GE, car le seuil F3 est défini a -7.52.
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Figure 5.12 : Distribution spatiale de toutes les détections GMI associées a la détection de SO, pendant une

éruption volcanique de faible intensité a Popocatépet! (Mexique) le 20 et 21 aolit 2016 avec les données de

jour de IASI-B L1C.
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Figure 5.13 : A gauche un exemple de spectre outlier capturé avec IASI-B pendant la journée du 20 aolit 2016
dans le panache émis par le volcan Popocatépet! avec (a) le spectre brut, (b) le spectre reconstruit et (c) le
résidu associé. A droite méme chose pour un spectre outlier avec un plus faible signal, non sélectionné par

la méthode IASI-PCA-GE avec (d) le spectre brut, (e) le spectre reconstruit et (f) le résidu associé.
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5.3.4 Comparaison avec la méthode 1ASI-PCA

Dans ce cas d’étude, seulement quelques canaux situés autour de 1345 cm sont associés a un
signal fort. Parmi les six indicateurs spectraux de SO, définis dans la méthode IASI-PCA, seuls trois
indicateurs peuvent permettre la détection de SO2: SO2_2, SO2_3 et SO2_6 dont la définition
spectrale est respectivement de 1320-1338 cm™, 1338-1355 cm™ et 1344.75-1345.25 cm™. La
figure 5.14, illustrant la distribution spatiale des scores de reconstruction définis dans la méthode
IASI-PCA associés a trois indicateurs spectraux du SO2, montre une détection de SO; trés localisée
avec les indicateurs SO2_2 et SO2_3, comme pour la méthode IASI-PCA-GE. La détection obtenue
grace a l'indicateur SO2_2 peut étre expliquée par le pic de faible intensité observé dans les résidus
autour de 1331 cm™ (cf. figure 5.11, plot du haut). En revanche, le cas de détection associée a
I'indicateur SO2_6 est treés bruité ce qui montre qu’il est difficile de définir un indicateur efficace

dans cette région spectrale.

SO, indicator 2 SO; indicator 3 SO; indicator 6

Figure 5.14 : Distribution spatiale des scores de reconstruction définis dans la méthode IASI-PCA (méthode
réguliére) associées a deux indicateurs relatifs a SO, pendant I'éruption volcanique de faible intensité a

Popocatépet! (Mexique) le 20 aolit 2016. Données de jour de IASI/Metop-B L1C.

5.3.5 Conclusion

En cas d’éruption volcanique de faible intensité, les données IASI SO; de niveau L2, principalement
sensibles a I'UTLS avec des canaux d’étude situés dans la bande vs autour de 1371.50, 1371.75,
1384.75, 1385.00 cm™ [Clarisse et al., 2011], ne permettent pas une détection robuste. Par contre,
la méthode IASI-PCA-GE et la méthode HRI SO, sont en trés bon accord, ce qui montre que la
meéthode IASI-PCA-GE permet d’accéder de maniere fiable a des évenements de faibles intensités.
Un tres bon accord est également trouvé entre la méthode IASI-PCA et IASI-PCA-GE, ce qui montre

que ces deux méthodes permettent de détecter de faibles éruptions/dégazages. Ces détections
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sont possibles grace au canal a 1345 cm™ dans la bande vs, qui présente le signal le plus intense

lors de la présence de pics de SO; dans les résidus de reconstruction.

5.4 Création d’une archive d’éruptions volcaniques

La création d’archives des émissions de dioxyde de soufre est intéressante car elle permet de faire
des analyses de tendances. On peut faire apparaitre les principaux volcans actifs, les volcans ayant
entrainé les plus fortes anomalies au cours de la série temporelle étudiée. De plus cette analyse
permet de faire apparaitre certains pics qui ne sont pas associés a des événements volcaniques
mais a des émissions anthropiques. Cela permet de faire ressortir la contribution des émissions
anthropiques en plus de celle liée au volcanisme et d’identifier certaines régions tres polluées

(comme on le fera plus en détail dans le chapitre 7).

Dans cette section je m’intéresse aux détections observées sur I'ensemble de la série temporelle
IASI-B. Le choix de l'utilisation des données IASI-B est fait principalement pour des raisons de
temps de calcul, mais aussi car les données de IASI-B sont disponibles depuis 2013 et que
I'instrument est toujours opérationnel tandis que IASI-A a été arrété en fin 2021 ou que IASI-C est
en vol depuis seulement 2018. J'ai appliqué la méthode IASI-PCA-GE a I’'ensemble des données de
IASI-B et j'ai comparé les valeurs extrémes journalieres calculées a partir des méthodes IASI-PCA-
GE et HRI SO; a 5 km. Une seule détection journaliere est donc conservée pour chaque méthode

au cours de la période 2013-2022.

La figure 5.15 illustre les séries temporelles sur tout le globe des extrema journaliers issus du
produit IASI-PCA-GE SO; et du produit HRI SO, a 5 km avec IASI/Metop-B pour la période 2013-
2022. Une combinaison d’indicateurs fins de SO, autour de 1345, 1371 et 1376 cm™! a été utilisée
pour la détection par la méthode IASI-PCA-GE. On peut voir que de maniere générale les deux
meéthodes sont en accord, et montrent généralement une détection chaque jour, le plus souvent
de faible intensité. Par ailleurs, on peut voir avec les deux méthodes des pics d’intensité élevée le
22 avril 2015 avec 'éruption du Calbuco [Sennert, 2015], le 25 mai 2015 avec les éruptions du
volcans Wolf [Sennert, 2015b], le 22 juin 2019 avec I'éruption du Raikoke [Sennert, 2019] ou
encore le 19 juillet 2019 correspondant a I'éruption de I'Ubinas [Sennert, 2019b] présentée a la
section 5.2. Il est intéressant de noter que les pics trés intenses observés sont suivis par des pics
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de faible intensité les jours suivants, suggérant le transport des panaches sur plusieurs
jours/semaines/mois. On peut par exemple observer dans la figure 5.15 une décroissance des deux
courbes d’intensité pour HRI SO; et pour IASI-PCA-GE SO d’avril a mai 2015, expliquée par la lente
décroissance des anomalies de SO au fur et a mesure du transport du panache issu de I'éruption
du volcan Calbuco en 2015. Ce transport de dioxyde de soufre pendant pres d’un mois est en
accord avec les observations faites par d’autres instruments comme GOME-2 pendant la période

post éruption [Pardini et al., 2018].
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Figure 5.15 : Série temporelle des extrema journaliers issus du produit IASI-PCA-GE SO; (en noir) et du produit
HRI SO, a 5 km (en rouge) entre 2013 et 2018 (en haut) et entre 2018-2022 (en bas) a partir des données
L1C de jour de IASI-B.

Une comparaison statistique des deux produits PCA-IAS-GE SO; et HRI SO; colocalisés a été réalisée

pour la période 2013-2022, et est représentée sur la figure 5.16. Globalement, I'accord entre les
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deux produits est excellent, avec un coefficient de détermination de 0.95 pour plus de 2800
colocalisations (sur 3372 jours). Ces résultats montrent la capacité et la sensibilité de la méthode

IASI-PCA-GE a détecter des évenements associés a des émissions de SO..
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Figure 5.16 : Corrélations entre les données colocalisées de HRI SO, a 5 km et IASI-PCA-GE SO, entre 2013 et
2022.

Une autre représentation des corrélations entre les deux méthodes est illustrée sur la figure 5.17.
Il s’agit d’un diagramme de dispersion illustrant la relation entre les latitudes des extrema
journaliers calculés pour le produit HRI SOz a 5 km et le produit IASI-PCA-GE SO,. Dans cette
représentation les extrema journaliers sont classés par couleur selon l'intensité des données HRI
SO,, avec les anomalies les plus faibles en bleu et les plus fortes en rouge. Notons qu’on obtient le
méme type de résultats lorsque le classement est fait selon les intensités IASI-PCA-GE. La diagonale
représente les données colocalisées tandis que les autres points sont associés a des différences de
localisation des maxima journaliers (~500). On observe que les données colocalisées, situées sur la
diagonale, sont associées aux événements les plus intenses (sur base des données HRI SO;
représentée en rouge). En revanche, les pixels non colocalisés sont associés a des éruptions de
faible intensité (sur base des données HRI SO; représentées en bleu). Les lignes en pointillés
mettent en évidence certaines latitudes associées a des non-colocalisations. En recroisant ces
latitudes avec les longitudes associées aux extrema journaliers, on peut faire apparaitre des zones
géographiques associées a des émissions de SO, d’origine volcanique. En effet, ces lignes
permettent de mettre en évidence la localisation des volcans Sabancaya [Moussallam et al., 2017],
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Ambae dans I'arc insulaire du Vanuatu [Ani et al., 2012], Colima et Popocatepetl au Mexique
[Varley et al, 2003] ou encore le volcan Kilauea [Garcia et al., 2021] respectivement a 15.8°S,
15.4°S, 19.5°N, 19.0°N et 19.4°N. Les différences de localisation observées autour des latitudes
38°S, 37.5°N, 25.2°S et 56°N peuvent étre associées aux volcans Copahue [Reath et al., 2019], Etna
[Tamburello et al., 2013 ; Ganci et al., 2012] a des volcans Chiliens et des volcans dans la région du
Kamchatka. En revanche, des détections de SO; sont situées vers 30°N et 65°N pour les deux
méthodes, correspondant respectivement aux régions de Sarcheshmeh Copper en Turquie et
Norilsk en Russie. Il s’agit de deux régions connues pour leurs émissions de dioxyde de soufre
[Bauduin et al., 2016]. Sarcheshmeh Copper est I'un des plus grands complexes industriels miniers
de cuivre qui émet environ 789.9 tonnes de SO, par jour [Amirtaimoori et al., 2014], et la région
de Norilsk est connue pour ses industries métallurgiques et miniéres [Bauduin et al., 2016]. Ces
résultats montrent la capacité des deux méthodes pour la détection d’émissions de SO, d’origine

non seulement volcanique mais également industrielle.
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Figure 5.17: Comparaison des latitudes correspondants aux maximas journaliers de SO, détectés dans les
produits IASI-PCA-GE et HRI SOz a 5 km entre 2013 et 2022 avec les données de jour de IASI-B L1C. Les lignes

pointillées indiquent les latitudes pour lesquelles il n’y a pas de colocalisation entre les deux méthodes.

5.5 Conclusions générales sur les éruptions volcaniques

Dans ce chapitre, I'analyse de deux cas d’éruption volcanique, le cas d’Ubinas (Pérou) de forte
intensité et le cas du Popocatépetl (Mexique) de faible intensité a montré que la méthode IASI-
PCA-GE est capable de détecter les émissions de SO, issues d’éruptions volcaniques d’intensité

variable.

La comparaison du produit IASI-PCA-GE SO; avec le produit IASI HRI SO sur pres de 10 ans de
données a montré un excellent accord entre les deux produits avec un coefficient de détermination
de plus de 0.95. Cependant, pour des événements de faible intensité, des différences subsistent
entre les deux approches, qui sont principalement associées a des différences dans la méthode de
calcul. Ces désaccords ont permis de montrer que les deux méthodes peuvent détecter des
événements d’origine anthropique associé a la présence d’industries (e.g. région de Sarcheshmeh
Copper ou Norilsk). Le chapitre 7 discutera plus en détail de ces détections de pollution

anthropique.

Dans le cas de trés fortes anomalies associées a des éruptions intenses, des artefacts de
reconstructions peuvent étre induits par la mauvaise reconstruction de certaines especes,
notamment par celle de I'acide nitrique qui absorbe dans plusieurs régions a la fois en particulier
dans une région spectrale ou I'absorption de SO, peut étre intense. Le mélanges des contributions
de plusieurs especes émises simultanément lors d’une éruption volcanique rendent la détection
d’especes (autres que le SO;) particulierement complexe. Il faudrait aussi améliorer la robustesse

des détections ou encore de supprimer les artefacts de reconstruction.
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Chapitre 6

6 Les feux

Les feux sont une source importante d’especes chimiques et d’aérosols dans I'atmosphere au
niveau global [Lobert et al., 1990]. L'occurrence des incendies sur Terre est trés fréquente avec
des évenements de plus en plus récurrents tels que les feux dus a I'agriculture notamment en
Afrique avec la « culture sur brulis », les feux de brousse australiens ou les feux californiens se
produisant chaque année [Li et al., 2021]. La diversité des molécules émises et leurs différents
impacts sur la santé en tant que polluants primaires ou précurseurs d’espéces polluantes mais
aussi sur le climat avec I'émission de gaz a effet de serre, rendent primordiale I'étude de ces

évenements.

Grace aux détections IASI-PCA-GE nous montrons dans ce chapitre la capacité de la méthode a
observer différentes molécules émises par les feux, permettant ainsi le suivi de panaches de
polluants. L'exemple de la figure 6.1 permet d’illustrer le transport d’'un panache de HCN qui a
parcouru la quasi-totalité du globe dans I'hémisphére sud pendant I'année 2015 avec des
concentrations tres élevées essentiellement au-dessus de I'Indonésie (région source des feux).
Cette année 2015 a par ailleurs été marquée par un évenement El Nifio particulierement intense
avec de fortes anomalies de température et un climat trés sec. D’apres Field et al. [2016], cette
période a constitué la majeure partie de la saison des feux de 2015, avec 85 % du total des
détections annuelles de feux et les feux d’Indonésie sont identifiés comme particulierement

étendus, longs et intenses avec énormément de monoxyde de carbone émis.
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Figure 6.1 : Distribution spatiale de I'ensemble des détections de HCN avec IASI-PCA-GE pendant les feux
d’Indonésie du 1°" septembre au 1" décembre 2015 a partir des spectres L1C de jour et de nuit de

IASI/Metop-B.

Dans ce chapitre, aprés avoir introduit les caractéristiques des émissions lors de feux, je présente
deux cas de feux de forte intensité de par la surface brilée ou I'altitude des panaches étudiés. Ces
feux ont émis un grand nombre d’espéces chimiques, pour lesquels j'ai appliqué la méthode IASI-

PCA-GE aux luminances IASI/Metop-A et -B:

- Les feux d’Australie qui ont eu lieu fin décembre 2019 / début janvier 2020 (analyse avec
IASI/Metop-B), notamment la journée du 1°" janvier 2020.
- Les feux de Russie qui ont eu lieu durant I'été 2010 (analyse avec IASI/Metop-A),

notamment le cas du 3 ao(it 2010.

6.1 Caractéristiques des feux

La formation et I'évolution des panaches de fumée dépend des conditions météorologiques.
Localement ce sont tout d’abord les conditions de température et d'humidité qui vont régir la
formation potentielle d’un climat local d’air sec et instable a I'origine des feux [Haines, 2011]. Par
ailleurs, on peut distinguer trois principaux effets pour la dispersion des panaches de feux [Cardil

et al,, 2016] : les vents locaux, la topographie et la nature des différents matériaux brdlés [Lecina-
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Diaz et al., 2014; Duane et al., 2015]. Enfin ce sont les processus d’advection horizontale sous le

vent, de mélange vertical, d’hydratation et de précipitation qui régissent le transport et le dép6t

final des particules de fumée.

Aujourd’hui, grace aux données spatiales, il est possible d’accéder a plusieurs parametres

permettant la caractérisation d’un feu [Ichoku et al., 2012] :

La taille du feu actif et le dégagement d'énergie associé, observé par exemple avec MODIS
ont permis de se rendre compte d’une corrélation entre le pouvoir radiatif d’un feu (en
anglais FRP : fire radiative power) et l'altitude d’injection des espéeces résultant de la
combustion [Val Martin et al., 2010]. En effet, les feux émettant dans la troposphere libre
sont caractérisés par des anomalies de températures plus importantes que ceux localisés
dans la couche limite.

La surface brulée par un feu.

Les caractéristiques physiques du panache de fumée comme sa taille ou son altitude
d’injection. On peut observer que les altitudes des panaches peuvent différer selon les
régions du monde et certaines ne dépassent pas quelques centaines de metres. Cependant
dans certains cas exceptionnels, le phénomene de pyroconvection peut transporter un
panache verticalement jusqu’a des altitudes de plusieurs km.

La distribution des aérosols et les propriétés des particules.

Les concentrations des especes émises par les feux.

La méthode IASI-PCA-GE appliquée sur les données d’observation globale fournies par IASI le jour

et la nuit, permet de caractériser les feux a partir de variables comme la taille du panache et les

intensités du signal de détection qui donne une premiere information sur les anomalies de

concentration des gaz a |'état de trace impliquées dans les feux.

6.2 Cas des feux d’Australie (2019-2020)

6.2.1 Contexte

En Australie, des incendies connus sous le nom de « bushfires » (feux de brousse) se produisent

chaque année. L'association entre le réchauffement climatique et le manque de précipitations de

138



CHAPITRE 6. LES FEUX

2019-2020 a favorisé les incendies qui ont été particulierement intenses avec des feux couvrant
plus de 186 000 km?. Les premiers jours de janvier 2020 ont été la période la plus intense des feux,
avec de forts épisodes de pyroconvection [Kablick et al., 2020]. Les données ACE-FTS ont montré
que la pyroconvection particuliere a cet événement intense a permis aux panaches de molécules
d’atteindre la basse stratosphére vers 15-16 km [Boone et al., 2020] allant rapidement jusqu’a des
altitudes autour de 31 km [Kablick et al., 2020] entre le 29 décembre 2019 et le 4 janvier 2022. De
nombreuses molécules telles que CO, CaHe, C2Ha, HCN, HCOOH, CH3OH, PAN, CH3sCOCHs3, CH3CN
ont été observés par I'instrument ACE [Boone et al., 2020]. Toutes ces molécules, a I'exception de
C2H2, CH3COCH;3 et CH3CN et ont également été observés par IASI le 5 janvier 2020 en utilisant la
méthode du blanchiment [De Longueville et al., 2021]. Ce jour-la, d’autres molécules ont été
détectées par la méthode de De Longueville et al. [2021], notamment C4H4O, I'acide acétique
(CH3COOH) et le glycolaldéhyde (HOCH,CHO). Des contributions liées a NHz et a HONO ont pu étre
observées dans les panaches fraichement émis [Theys et al., 2020], mais pas dans les panaches

advectés en raison de la courte durée de vie des especes correspondantes.

6.2.2 Especes détectées par la méthode IASI-PCA-GE

La figure 6.2 (en haut) illustre un exemple de GMI calculé dans un panache de feu transporté au-
dessus de la Nouvelle Zélande/océan Pacifique le 1°" janvier 2020. Il est caractérisé par des pics
d'absorption autour de 2050 - 2200 cm™ avec un signal faible (-10) relatif a la présence de CO, et
d'autres structures montrent 'absorption de molécules qui sont la signature des feux: HCN avec
un pic a 712.5 cm, C4H40 autour de 744.5 cm™®, CoHz a 729.25 cm™, CoHa @ 949 cm™t, HCOOH a
1105 cm™ et 1777 cm™® et CH30OH a 1034 cm™. Les molécules NH3 ou encore HONO ne sont pas
détectées, car ce panache est alors dgé de plusieurs jours. Cela confirme la détection sans
ambiguité de CH30H, car aucun pic secondaire associé a 'absorption de NH3 n’est présent autour

de 1034 cm™, région spectrale spécifique a CH3OH (cf. chapitre 2, section 2.3.2.2).

Aucun signal caractéristique de la présence CH4 ou CO; (qui pourrait apparaitre en cas d'incendie)
n’est trouvé dans le GMI. Ce résultat est attendu, car la durée de vie du méthane dans I'atmosphéere
est d'environ 8-12 ans et le dioxyde de carbone est considéré comme pratiguement inerte
[Dentener et al., 2001] avec un temps de vie de plusieurs centaines d’années. Ils sont tous deux
constamment présents dans les concentrations de fond de I'atmosphére et la méthode IASI-PCA
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permet de bien représenter la variabilité de ces espéces avec une bonne reconstruction de ces
signatures, mais ne permet pas de détecter de petites variations de concentrations pour des gaz

trés abondants.

D’autres structures spectrales sont observées vers 1285-1300 cm™?, correspondant au domaine
d’interbande entre la bande B1 et B2 de IASI, et I'attribution d’une ou plusieurs molécules est
compliquée. Vers 1184, 1187, 1198 cm™ on peut observer une structure similaire a celle observée
par De Longueville et al. [2021] correspondant a I'absorption de CH3COOH, montrant que la

méthode |IASI-PCA-GE détecte aussi cette molécule.
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Figure 6.2 : En haut : Exemple de GMI calculé dans un panache dgé de quelques jours pendant les feux
d’Australie le 1¢" janvier 2020 a partir des spectres L1C de jour de IASI/Metop-B. En bas : Les sections efficaces

HITRAN liées a I'absorption de différents gaz a I'état de trace sont illustrées en couleur.

6.2.3 Distribution spatiale des pixels de détection
Dans cette partie, je m’intéresse aux espéces dont les signatures sont observées dans le GMI. La
figures 6.3.a et b (colonne de gauche) illustrent la distribution spatiale du produit IASI-PCA-GE le

1¢ janvier 2020 & partir des spectres L1C de 1ASI/Metop-B de jour. Etonnamment, le CO n’est
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détecté que pour quelques pixels, situés dans le sud-est de |'Australie. Malgré la présence de pics
d’absorption de CO dans les résidus (figure 2.12), la détection de ces derniers n’est pas simplement
attribuée a une quantité anormale de monoxyde de carbone. En effet, la base d’apprentissage en
plus de la concentration de fond de CO, peut contenir certains événements riches en CO (pollution
urbaine, feux), permettant alors une bonne représentation du signal de CO dans les vecteurs
propres des méthodes IASI-PCA ou IASI-PCA-GE. La méthode sera alors sensible a des évenements
trés extrémes en terme de concentration de CO ou encore en terme de température de la molécule
de CO, a savoir que I'on peut attribuer des détections de la signature de CO dans certains résidus
a la présence de CO « chaud », responsable de la déformation de la forme de raies de CO [Rezaie,

2011].

Malgré des durées de vie différente, on voit clairement un panache principal pour la majorité des
especes (sauf CO et HCN) situé dans la méme région géographique, dans 'océan Pacifique autour
de 180°E. La détection de HCOOH montre la présence d’un deuxiéme panache situé sur le

continent australien avec des valeurs plus faibles pour les deux méthodes.

Afin de valider la présence d’une espéce détectée par la méthode IASI-PCA-GE, j'ai comparé les
produits IASI-PCA-GE avec les données IASI L2. Les figure 6.3.a et b (colonne de droite) illustrent la
distribution spatiale des données IASI L2 CO, NHs, HCN, CzH;, C;Hs, HCOOH, et CH3OH. Il n’y a pas
de distribution spatiale pour C4H4O, car les données IASI L2 C4H40 ne sont pas disponibles. De
maniere générale, les produits IASI-PCA-GE sont cohérents avec les produits IASI L2. Le produit IASI
L2 NHs3 [Van Damme et al., 2017] montre peu de pixels détectés, tout comme le IASI-PCA-GE. Dans
les cas de CoHa ou HCOOH nous observons une forte similarité dans les distributions spatiales entre
les deux ensembles de données. Pour HCOOH, deux panaches sont détectés a la fois dans les
données IASI-PCA-GE et IASI L2 HCOOH. Le premier correspond au panache principal transporté
au-dessus de l'océan pacifique et la Nouvelle-Zélande, observé simultanément avec d’autres
especes comme CyH4 Le deuxieme est situé sur le continent australien avec des valeurs plus faibles

pour les deux méthodes.

Certaines différences sont constatées en termes de localisation et d'intensité. Pour le CO, le

produit IASI L2 détecte un panache de CO important au-dessus de I'océan, qui n’est pas détecté
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par le produit IASI-PCA-GE. Deux panaches de NHs sont observés avec la méthode IASI-PCA-GE au-
dessus de la terre et de la mer alors que les données IASI L2 NH3 ne montrent que de nombreux
pixels isolés or on s'attend a une faible détection du NH3 puisque seuls des pics de faible intensité
de NHs sont trouvés dans d’autres GMI le méme jour. Pour des especes comme HCN, CH30H ou
C4H40, caractérisées par des signaux plus faibles, le nombre de pixels de détection observés est

plus faible avec la méthode IASI-PCA-GE.
Les raisons possibles pour expliquer les différences entre les deux produits sont:

- La méthode IASI-PCA-GE est dépendante de I'utilisation d’un seuil restrictif Fs (cf. chapitre
4, section 4.4), ce qui a un impact sur le nombre de pixels détectés, notamment au-dessus
de la mer.

- La méthode IASI-PCA-GE ne tient pas compte des parametres de surface comme le
contraste thermique qui est pris en compte dans la génération (par inversion) des produits
L2.

- La présence de nuages empéchant une restitution des données L2 correcte.
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Figure 6.3.a: A gauche: Distribution spatiale du signal de détection associé a CO, NHs, C.H> pendant les feux

d’Australie le 1¢" janvier 2020. Données de jour de IASI/Metop-B L1C. A droite: méme figures avec le produit

L2 sur les colonnes totales de ces especes a partir de IASI/Metop-B.
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Figure 6.3.b: A gauche: Distribution spatiale du signal de détection associé a HCOOH, HCN, CHsOH et C4H4,0
pendant les feux d’Australie le 1 janvier 2020. Données de jour de IASl/Metop-B L1C. A droite: méme figures
avec le produit L2 sur les colonnes totales de ces espéces a partir de IASI/Metop-B. Le produit L2 pour C4H40

n’est pas disponible.

Selon la date de détection et la zone étudiée, les especes détectées sont différentes. En effet, De
Longueville et al. [2021] ont pu observer pour le cas des feux d’Australie le 5 janvier 2020 neuf
especes différentes dans un panache transporté. D'autre part cette étude montre également la
présence de HONO et NHs dans une région source des feux le 31 décembre 2019. Cette observation
simultanée de NH3 et HONO est aussi possible avec la méthode IASI-PCA-GE le 4 Janvier 2020
(figure 6.4) ce qui correspond a la date d’observation de Dufour et al. [2022]. Dans cette publication
on expliqgue que I'observation de HONO, dont la durée de vie est trés courte de jour di a la
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photolyse, est probablement permise par la présence d’aérosols bloguant les rayons du soleil, ce

qui limite la photodissociation de HONO.

04/01/2020
20 T T T T T T T T T T T T T T T

=20 [~ —
-30 [~ —
40 |

50 -

) I I 1 I | I L I | I I L | I L I 1 I I L | L I I 1

I . | L I I
[T ”‘*Tﬁﬂ‘ﬂ:ﬂwr@“r_ . R T . . —

CH,OH

|
C,H l
S 40335 ot
gopom | | 108350m
|
|

co
2060-2230 cm”!

Variable

CH,
2y

949.5 cm™’

| L L L | L L L | L L L | L L L | L L L | L L L | L L L |
800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Wavenumber (cm'1 )

Figure 6.4 : Exemple de résidus calculé pendant les feux d’Australie le 4 janvier 2020 a partir des spectres
L1C de jour de IASI/Metop-B. Les sections efficaces HITRAN liées d 'absorption de différentes espéces sont

illustrées.

6.2.4 Conclusions sur les feux d’Australie

La méthode IASI-PCA-GE a pu détecter un grand nombre d’espéces lors des feux d’Australie de
2020. 'altitude exceptionnelle des panaches, due a la pyroconvection intense du mois de janvier,
et I'intensité des feux ont fait ressortir des anomalies spectrales dans plusieurs canaux du domaine
couvert par IASI permettant la détection d’especes comme NHs, CO, CyHz, CyHs, HCOOH,
CH3COOH, C4H40. Pour certaines molécules, I'intensité des feux et la quantité d’aérosols émis ont

permis des conditions favorables a leur observation.

Les comparaisons avec les données de niveau L2 existantes ont permis de vérifier la présence de
NHs, CO, CaH,, C;Hs et HCOOH, et la bonne détection du panache transporté par la méthode IASI-
PCA-GE. La comparaison des intensités et des concentrations n’est cependant pas évidente, du fait
gue les méthodes d’inversion (pour générer les produits L2) et la méthode IASI-PCA-GE ont des
approches tres différentes.
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Il est important de noter que pour CH3COOH, la détection automatique reste difficile et aucun
indicateur spécifique n’a pu étre défini. La présence de certains pics autour de 1200 cm™ permet
de détecter certains de ses pics en absorption dans les GMI (figure 6.2). Mais comme sa
contribution qui s’étend sur plusieurs domaines spectraux assez larges se mélange avec celle des
raies de COy, H,O et celle des cendres volcaniques (cf. chapitre 2, figure 2.11.i) un indicateur pour

CH3COOH (sur un large domaine) pourrait entrainer un grand nombre de fausses détections.

6.3 Cas des feux de Sibérie (3 aolt 2010)

6.3.1 Contexte

Lors d'une forte vague de chaleur en 2010, attribuée au changement climatique [Watanabe et al.,
2013], une centaine d'incendies de forét se sont déclarés entre juillet et septembre 2010 en Russie.
Pendant les mois de juillet et ao(t, les émissions de CO, NH3 et HCOOH ont été estimées a environ
19-33 Tg, 0,7-2,6 Tg et 0,9-3,9 Tg, respectivement [R'honi et al., 2013]. Nous montrons que ces
détections sont aussi possibles avec la méthode IASI-PCA-GE. De plus il est intéressant de tester la
méthode sur un événement antérieur a la création de la base de données d’apprentissage de la

méthode IASI-PCA-GE.

Dans la figure 6.5 on peut observer les colonnes totales (produits L2) des molécules émises par les
feux disponibles en quasi temps réel. Les concentrations de CO, HCOOH et NHs entre le 27 juillet
et le 27 aout 2010 avec les données de IASI-B sont illustrées et permettent d’observer |'étendue
des panaches pendant cette période d’'un mois. Les panaches de HCOOH et NH3 s’étendent
largement sur la Russie tandis que le panache de CO dépasse les limites de I'Asie. Le transport de

CO sur de plus longues distances est attendu grace a son temps de vie de plusieurs mois.
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Figure 6.5 : Distribution spatiale des concentrations (colonne totale) de CO (en haut), HCOOH (au milieu) et
NHs (en bas) pendant les feux de Sibérie entre le 27 juillet et le 27 aolt 2010 a partir des produits L2 de jour
et de nuit pour IASl/Metop-B.

6.3.2 Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE

La figure 6.6 illustre un exemple de GMI calculé au-dessus de la Russie pendant les incendies de
Russie le 3 ao(t 2010 illustrant la contribution de plusieurs molécules caractéristiques des feux de
biomasse. On peut observer la signature caractéristique de NHs3 dans la région spectrale entre 850
et 1150 cm™ avec des pics d’absorption intense autour de 967 cm™ et de nombreux pics
secondaires dont les intensités varient autour de -10 a -30. Malgré la proximité du pic d’absorption
d’acide formique a 1105 cm™ avec un pic secondaire de NH3 autour de 1104 cm™, on observe bien

les deux signatures distinctes dans la figure 6.7. La large bande d’absorption entre 2050 et 2200
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cm™ est liée a la contribution de CO avec un fort signal allant jusqu'a -30. Enfin la méthode IASI-

PCA-GE permet aussi I'observation d’un pic peu intense de HCN autour de 712 cm™.
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Figure 6.6: Exemple de GMI calculé dans un panache pendant les feux de Russie le 3 aolt 2010 a partir des

spectres L1C de jour pour IASI/Metop-B. Les sections efficaces HITRAN liées a l'absorption des différentes

especes concernées sont illustrées en couleur.

Il est intéressant de noter que les pics secondaires observés dans les sections efficaces de NHz ne

sont pas tous retrouvés dans le GMI (voir figure 6.7 illustrant un zoom du GMI sur la région

spectrale 1000-1200 cm?). En effet autour de 1020-1035 cm les pics attendus autour de 1027

cm™ et 1034 cm™ sont trés faibles voir non observables par rapport au bruit dans le GMI. On peut

expliquer cette absence par le fait que I'ozone est le principal contributeur autour de 1020-1060

cm et qu'il est bien représenté par les vecteurs propres de la méthode IASI-PCA-GE. Cela peut

alors expliquer les faibles intensités observées pour les détections liées a CH3sOH autour de 1034

cm™sur les figures 6.2 et 6.4.
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Figure 6.7 : Méme figure que la précédente avec un zoom autour de 1000-1200 cm™.

6.3.3 Distribution spatiale des pixels de détection

La distribution spatiale des détections de différentes espéces caractéristiques des feux de
biomasse sur I'ensemble de la période allant du 27 juillet 2010 au 27 ao(t 2010, en utilisant les
données de jour et de nuit de IASI-B, est illustrée dans la figure 6.8. Pour chaque molécule d’intérét
on peut observer des intensités et des tailles de panaches variées illustrant leur transport pendant
cette période d’un mois. Aussi, on peut noter que dans le cas de NHs les détections au-dessus de

I'Inde sont probablement a attribuer a la pollution anthropique [Van Damme et al., 2018].

Les distributions spatiales de HCOOH et NHs permettent d’observer le large panache de feux
illustré dans les données de niveau 2 (figure 6.5). Le panache de HCOOH est caractérisé par des
intensités assez faibles et est observé dans des régions similaires a celle de NHs. La détection
fréquente de NHsz pour cet évenement est cohérente avec R'honi et al. [2013]. En effet la
concentration de fond moyenne des différentes especes d’intérét a été calculée pendant le mois
précedent les incendies. On observe des concentrations anormales 40 fois supérieures a la
concentration de fond pour CO ou HCOOH et jusqu’a 300 fois supérieures a la concentration de
fond pour NH3 sont observées. De plus dans R'honi et al. [2013] les concentrations maximales de
NHs sont observées a proximité des sources tandis que celles de HCOOH et CO sont observées plus
au sud-est. La méthode IASI-PCA-GE donne des résultats similaires, cependant comme discuté
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pendant I'étude des feux d’Australie (section 6.2) dans le cas de CO il est important de noter que
I"approche IASI-PCA-GE sera particulierement sensible a du CO « chaud » a savoir le CO retrouvé a
proximité des sources et ne permettra pas d’observer le méme panache trés étendu aprés

advection comme l'illustre la figure 6.5.

Enfin, on peut observer dans la figure 6.8 que par rapport au GMI du 3 aolt 2010 analysé dans la
figure 6.6, d’autres molécules sont observées en utilisant la méthode IASI-PCA-GE au cours de la
période étudiée. En effet CoHa et C4H4O, des molécules signatures des feux de biomasse, sont
retrouvées avec des distributions spatiales similaires entre elles, dans des panaches peu étendus
entre le 27 juillet et 27 aout 2010. On observe que les détections de C;Hs et C4H40 sont retrouvées
dans la méme région que le panache principal de NHs, CO ou HCN a I'ouest de la Russie, mais un
second panache est observé pour ces deux molécules plus a I'ouest dans des régions éloignées des
zones de feux. Ces observations de panaches éloignées des feux pourraient suggérer un transport
longue distance, cependant avec leur temps de vie tres court, les détections de CyHs et C4aH4O

semblent plutdt suggérer la présence d’autres feux en Russie.

La détection de HCN dans les feux de Russie de 2010 a été discutée dans Viatte et al. [2013] et il
est montré grace a des mesures a partir du sol que le transport du cyanure d’hydrogene depuis les
feux de Russie a pu atteindre les régions d’Alaska ou du Canada. Dans les résultats IASI-PCA-GE, les
détections de HCN correspondent a des pixels assez dispersés (Figure 6.8) avec des intensités peu
élevées en comparaison a ce qu’on observe pour HCOOH ou NHs. On peut associer ces détections
assez dispersées et les faibles intensités du signal a de faibles émissions de HCN et a son transport
a longue distance d0 a son long temps de vie. De plus on peut observer que ce résultat coincide

avec le transport longue distance du CO observé dans les données de niveau 2 (figure 6.5).
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Figure 6.8: Distribution spatiale de I'intensité du signal IASI-PCA-GE associé a CO, HCOOH, NHs, HCN, CoH, et
C4H40 pendant les feux de Sibérie entre le 27 Juillet et le 27 aot 2010 a partir des spectres L1C de jour et de
nuit pour IASI/Metop-B.

6.3.4 Conclusions sur les feux de Sibérie

Les feux de Russie ont permis de montrer la capacité de la méthode IASI-PCA-GE a détecter dans
les spectres les contributions simultanées de HCN, HCOOH et NH3s et CO, et les indicateurs fins de
la méthode IASI-PCA-GE permettent de séparer les deux bandes d’absorption trés proches des
molécules HCOOH et NHs (figure 6.7). Les anomalies de concentration associées a cet événement
particulierement intense permettent de faire apparaitre une grande partie des pics d’absorption
de NHs dans un large domaine de 850-1150 cm™ suggérant de fortes concentrations de NHs3 dans
I'atmospheére. De plus, I'étude de cet évenement sur une période d’un mois permet d’illustrer les

contributions d’autres molécules de feux a courte durée de vie comme CaH4 ou encore C4H40.
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6.4 Comparaison avec la méthode IASI-PCA

Je présente ici seulement les résultats de la méthode IASI-PCA pour le cas des feux en Australie,
car la discussion des résultats IASI-PCA pour les feux en Sibérie est tres similaire. La figure 6.9,
illustrant la distribution spatiale de plusieurs indicateurs spectraux définis dans la méthode IASI-
PCA, fait apparaitre le panache principal transporté depuis I’Australie vers I'est pour la plupart des
indicateurs. Un grand nombre de pixels isolés apparait pour les indicateurs (NH3 1, HCOOH 1,
C2H2 1, C2H4 1, HCN_1), ce qui est d{ a la définition de seuils moins restrictifs dans la méthode
IASI-PCA comparativement a la méthode IASI-PCA-GE. Ces pixels sont considérés comme des
fausses détections. Il est important de noter que I’étude des résidus spectraux est essentielle pour
s'assurer de la présence des différentes especes chimique. Le mélange des contributions de
plusieurs espéces peut limiter la fiabilité de la méthode IASI-PCA pour les indicateurs dont le
domaine est un peu trop large. Par exemple, pour le domaine 1103-1109 cm™ (domaine de
définition de I'indicateur HCOOH_1) des pics secondaires de NH3 comme celui a 1104 cm™ (cf.
chapitre 2, figure 2.12.b pour NHs et 2.12.d pour HCOOH) peuvent mener a une fausse détection
de HCOOH. Cet évenement en Australie ne semble pas étre caractérisé par de fortes anomalies
d’ammoniac avec son indicateur NH3_1 indiquant de faibles anomalies autour de 961-971 cm™ ce
qui suggére que le mélange entre le pic d’absorption secondaire de NH3 a 1104 cm™ et le pic

principal de HCOOH autour de 1105 cm™ ne sera pas un handicap (pour la méthode IASI-PCA).
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Figure 6.9: Distribution spatiale des scores de reconstruction associés aux indicateurs IASI-PCA CO_1, NH3_1,
HCOOH_1, C2H2 1, C2H4 1 et HCN_1 pendant les feux d’Australie le 1er janvier 2020 a partir des spectres
L1C de jour de IASI/Metop-B.

6.5 Analyse des series temporelles pour les feux

L’analyse avec la méthode IASI-PCA-GE de séries temporelles sur les feux est intéressante car elle
permet de mettre en évidence les périodes d’apparition des molécules émises lors d’un
évenement spécifique, ou encore l'apparition simultanée de différentes espéces chimiques
libérées par les feux. Les séries temporelles permettent aussi de faire apparaitre les dates d’intérét,
caractérisées par des anomalies particulierement fortes, ou encore d’identifier des cycles ou des
tendances dans la présence d’especes chimiques spécifiques aux feux extrémes (qui ont bien sdr

un lien avec le réchauffement climatique).

Il est possible de créer des archives de feux selon chaque indicateur défini dans la méthode IASI-
PCA-GE. Avec cette approche, on peut caractériser un évenement selon I'intensité des signaux
dans les résidus, mais aussi selon le nombre de pixels détectés (pour un indicateur donné) pendant
ce méme évenement. Ce nombre peut alors étre associé a la taille du panache mais il sera trés

dépendant de la durée de vie de I'espéce considérée.
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Plusieurs molécules sont retrouvées dans les panaches des feux et peuvent étre utilisées pour la
création d’archives de détection pendant la période IASI-B. Les molécules observées dans les feux
dépendent des matériaux ou végétaux bralés, les évenements extrémes apparaitront

différemment dans les séries temporelles associées a chacune des especes analysées.

Par ailleurs certaines molécules comme NHs, C2Ha ou encore CO peuvent étre associées a la fois a
des feux et a des émissions anthropiques (cf. chapitre 7). On peut cependant observer que pour
CO et CyH4, la détection de pollution d’origine industrielle ou urbaine est plus rare. Il sera alors
important d’examiner plus précisément la localisation des évenements détectés pour leur

attribuer une origine adéquate.

6.5.1 Séries temporelles pour CO
Le monoxyde de carbone est le traceur principal des feux. Dans la méthode IASI-PCA-GE on a pu
observer I'apparition de signatures de CO dans le domaine spectral allant de 2050 a 2200 cm™ que

I'on attribue a la détection du CO « chaud » dans les jeunes panaches de CO.

La figure 6.10 illustre la série temporelle des maximas de détection observés pour I'indicateur CO
avec la méthode IASI-PCA-GE appliquée sur les données IASI-B. Les feux les plus extrémes (fortes
intensité) ont été recherchés aux mémes dates dans les données IASI L2 CO. On peut voir que les
intensités du signal sont caractérisées par un cycle saisonnier. En effet les détections les plus
fréquentes sont observés en général pendant les mois de juin a septembre, ce qui correspond a la
saison des feux dans I'hémisphere nord et les principaux contributeurs sont les feux du
Canada/Etats-Unis et de Russie. Pendant les mois de décembre a janvier, correspondant a I'été
dans I’hémisphére sud, on peut trouver d’autres pics de forte intensité qui sont attribuables a des
feux dans I’hémisphere sud. On observe par exemple les feux d’Australie de 2019-2020 avec une
intensité particulierement élevée. Dans la série temporelle de la Figure 6.10, on observe qu’en
terme d’intensité, les feux observés dans I'hémisphére nord sont caractérisés par des intensités

plus fortes que pour les feux dans I'"hémisphere sud.

Aussi on remarque que les journées avec des fortes intensités de détection correspondent aux
évenements d’été dans I’hémisphéere nord. Une explication possible peut étre la présence d’une

plus grande surface terrestre dans I’hémisphére nord dans laquelle les feux apparaissent plus
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régulierement. En effet les grands territoires comme le Russie ou I’Amérique, I’Alaska ou le Canada

sont régulierement touchés par des feux pendant I'été.
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Figure 6.10 : Série temporelle des extrema journaliers (en intensité) issus du produit IASI-PCA-GE pour CO

entre 2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour pour IASI-B.

L'analyse de la série temporelle des occurrences de détection journalieres, illustrée sur la figure
6.11, montre le méme cycle saisonnier que la série temporelle des extrema journaliers (figure
6.10). Les pics associés aux feux d’Indonésie (Septembre-Novembre 2015) coincident avec la saison
des feux dans cette région [Field et al., 2016]. Il est important de noter que les occurrences de
détection journaliéres sont calculées sur I'ensemble des détections et peuvent alors dépendre de
différents feux et non pas forcément d’un seul événement. Cependant elles peuvent donner une
idée de I’étendue des panaches d’un ou plusieurs feux. Par exemple, le pic d’occurrence de CO

observé le 29 octobre 2015 apparait pour pres de 1000 pixels (cf. figure 6.11). Cette détection est
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correctement attribuée aux feux intenses d’Indonésie pour lesquelles on peut observer les

détections de CO le 29 octobre 2015 sur la figure 6.12.
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Figure 6.11: Série temporelle des extrema journaliers (en occurrence) des extrema journaliers (en

occurrence) issus du produit IASI-PCA-GE pour CO entre 2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour pour

IASI-B.
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CO intensité

Figure 6.12 : Distribution spatiale des intensités des détections associées a CO, pendant les feux d’Indonésie

le 29 octobre 2015 a partir des spectres L1C de jour pour IASI/Metop-B.

6.5.2 Séries temporelles pour HCN

Un autre traceur de feux est le HCN [Lobert et al., 1990; Holzinger et al., 1999]. En découpant le
globe en plusieurs régions [Li et al., 2009] montre qu’on retrouve des concentrations relativement
faibles en Europe et Amérique du nord et que les régions caractérisées par les émissions les plus
larges de HCN sont situées en Afrique, Indonésie/Australie, Asie du sud et Asie Boréale. En
appliguant la méthode IASI-PCA-GE sur I'ensemble de la série temporelle 1ASI-B, on observe que
les détections de HCN ne concernent pas tous les feux et ne font pas apparaitre le méme cycle
saisonnier que la série temporelle de CO (figure 6.13). Aussi, les maximas de détections de cyanure
d’hydrogene sont particulierement observés dans les feux d’Indonésie avec les plus fortes
anomalies de signal se situant entre 2013 et 2016. Les feux d’Indonésie étant principalement des
feux de tourbe, et étant les principaux contributeurs de HCN observés dans les archives, ces
résultats suggérent que les feux de tourbes émettent de grandes quantités de HCN dans
I’'atmospheére. Certaines détections de HCN ont été faites au-dessus de I’Amérique du sud en 2020,
2021 et 2019 mais pendant la période étudiée aucune n’a été faite sur le continent Africain
considéré comme un important émetteur de HCN [Li et al.,, 2009]. Cependant, en Afrique, on

observe des feux trés réguliers en termes de durée et d’intensité par rapport aux autres continents.
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On peut alors supposer que les feux d’Afrique sont intégrés dans la variabilité des spectres de la

base de données d’apprentissage de la méthode

reconstruction des spectres associés a ces épisodes.
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Figure 6.13 : Série temporelle des extrema journaliers (en intensité) issus du produit IASI-PCA-GE pour HCN

entre 2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour pour IASI-B.

La figure 6.14 illustrant les occurrences de détection de HCN montre que, malgré les faibles

intensités observées entre 2016 et 2022 (cf. figure 6.13), un certain nombre de détections ont pu

étre observées avec des pics d’occurrence (inférieurs a 20) associés a des feux en Russie, en

Amérique du sud et méme au Canada.
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Figure 6.14 : Série temporelle des extrema journaliers (en occurrence) issus du produit IASI-PCA-GE pour HCN

entre 2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour de IASI-B.

6.6 Conclusions générales sur les feux

La méthode IASI-PCA-GE a permis la détection d’espéc

es a courte durée de vie pour certaines

especes dont I'apparition peut-étre tres ponctuelle comme HONO ou C4H40. Ces especes sont

rarement détectées a cause de leur durée de vie tres

courte dans I'atmosphéere et on ne les

observera alors que dans des conditions particulieres comme dans des cas de pyroconvection

importante et un transport des espéces vers la stratosphére, ou encore lorsque la présence

d’aérosols permet de réduire (au sein des panaches) le

HONO).

s processus de photodissociation (cas de
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D’autres molécules plus fréquemment observées, comme HCN ou CO, avec des durées de vie plus
longues sont intéressantes pour le suivi des panaches de feux. Les séries temporelles de CO et HCN
créées a partir de la méthode IASI-PCA-GE permettent non seulement de faire apparaitre un cycle
saisonnier des événements de feux mais aussi de discerner les différents événements les plus
extrémes. Elles donnent des indications sur les régions principalement émettrices de certaines

molécules, notamment dans le cas de HCN particulierement observés dans les feux d’Indonésie.

Le cycle régulier de certains feux, notamment en Afrique, ainsi que les émissions par les feux de
molécules a longue durée de vie (CO ou HCN), implique qu’un certain nombre de spectres
contenant une partie de ce signal sont potentiellement contenus dans la base d’apprentissage de
la méthode IASI-PCA-GE réduisant alors la sensibilité de la méthode a ces molécules. Malgré cela,
la détection de CO comme HCN a été possible et permettra de faire apparaitre des détections dans
certaines conditions extrémes. Par exemple on retrouve des détections de CO particulierement
au-dessus des régions sources des feux, quand des fortes anomalies de température vont faire
apparaitre des déformations de la forme des raies de CO. On peut aussi observer des détections
de CO ou de HCN dans les cas d’anomalies de concentration les plus extrémes, avec un signal qui
n’est pas couvert par la matrice de variance-covariance utilisée dans la méthode IASI-PCA-GE et
qui ménent alors a de fortes erreurs de reconstruction (donc a des pics significatifs dans les

résidus).

L'intérét de la méthode IASI-PCA-GE réside aussi dans sa capacité a détecter en quasi temps réel
des gaz a |'état de trace dont la concentration est variable dans 'atmosphére tels que CaHz, CaHg,
HONO, CH3OH, C4H40, sans avoir besoin d’information sur le profil a priori, le contraste thermique
ou encore l'altitude d’injection. De plus la présence de nuage ne limite pas la détection IASI-PCA-
GE lorsque les composés se trouvent au-dessus des nuages la ou des inversions pour générer des

produits L2 ne sont pas (encore) facilement réalisables.
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Chapitre 7

7 Pollution anthropique

Le dioxyde de soufre a été observé dans les éruptions volcaniques avec la méthode IASI-PCA-GE
car il s’agit de sources la plupart du temps trés ponctuelles entrainant de tres fortes anomalies de
concentration de SO; (cf. chapitre 5). Cependant d’autres sources de type anthropique peuvent
émettre le SO, en grande quantité. En effet il est estimé que |'utilisation de combustibles fossiles
et les processus industriels représentent une part importante de la contribution en dioxyde de
soufre dans I'atmospheére [Graf et al., 1997]. De plus des études ont montré que les émissions de
SO, anthropique concernent des altitudes beaucoup plus basses que les émissions volcaniques

[Graf et al., 1997].

Les chapitres 5 et 6 qui présentent les résultats de détections d’éruptions volcaniques et de feux,
ont montré que des événements de pollution anthropique pouvaient également étre détectés par
la méthode IASI-PCA-GE. En effet certaines détections d’événements peu intenses ont été
observées dans les résultats IASI-PCA-GE (cf. chapitre 5 section 5.5) et ont permis de faire ressortir
les émissions de dioxyde de soufre, au-dessus de régions non volcaniques, qui ne sont pas
associées a des panaches volcaniques de SO; transportés, suggérant alors des émissions d’origine
anthropique. Par ailleurs, différentes études ont montré la capacité de IASI a détecter la présence
du SO, anthropique dans la couche limite, en Chine [Boynard et al., 2014] ou dans la région de
Norilsk en Russie [Bauduin et al., 2014]. Ces détections ont été possible dans des conditions de fort
contraste thermique négatif (a savoir quand la température de la surface est moins élevée que la
température de la couche limite) qui sont des conditions favorables pour que IASI soit sensible
proche de la surface. Les archives de SO; et de CoHa créées a partir de la méthode IASI-PCA-GE ont
permis d’observer plusieurs détections associées a des émissions d’origine anthropique. Dans ce
chapitre, j'analyse dans un premier temps deux cas de pollution anthropique : un épisode de
pollution industrielle ayant eu lieu en Chine en janvier 2013 et un incendie ayant eu lieu dans la

région de la mine et de l'usine de traitement de soufre d’Al-Mishraq en Irak en octobre 2016. Par
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la suite j'illustre la contribution de certaines industries notamment des centrales de production
d’énergie fonctionnant au charbon en Afrique du Sud, Russie, Iran et Turquie dans I'émissions de

polluants tels que CaHa et SO; a travers I'analyse plus locale de différentes régions industrielles.

7.1 Cas du pic de pollution en Chine (janvier 2013)

7.1.1 Contexte

Il a été précédemment montré dans Boynard et al. [2014] que des épisodes de pollution dans la
région de Beijing, Tianjin et Hebei en Chine sont une source de CO, SOz, NHs ou encore d’aérosol
sulfatés comme le sulfate d’ammonium ((NH4)2SO4). Dans cette étude, des conditions
atmosphériques particulieres liées a I'association d’un faible vent et d’une couche limite de basse
altitude ont conduit a une faible dispersion des polluants. Aussi, les conditions de nuit en hiver
étaient favorables a la présence d’un fort contraste thermique négatif permettant a IASI d’observer
ce type d’évenement avec des pics en émission dans les spectres. Dans ces cas on peut essayer
d’analyser cet évenement en utilisant les pseudo-résidus GMA (voir leur définition précise dans
(Eq. 4.1) qui sont les maxima par canal par canal du granule étudié). Ces maxima sont en principe
associés a des pics en émission observables dans les spectres lorsque le contraste thermique est

fort (en valeur négative).

7.1.2 Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE

La figure 7.1 (en haut) illustre les pseudo-résidus GMA calculés pour un granule pendant cet
épisode de pollution industrielle le 13 janvier 2013. On peut voir les contributions spectrales de
différentes espéces, notamment du CO autour de 2100 cm?, de NH3 avec de faibles pics autour de

931 et 967 cm™* ainsi que du SO, autour de 1345 cm™,
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Figure 7.1 : : Graphique du haut : Exemple d’un pseudo-résidu GMA calculé pendant un événement de
pollution en Chine le 13 janvier 2013 & partir des spectres L1C de jour pour IASl/Metop-B; graphique du bas:

sections efficaces HITRAN liées a l'absorption de NH3 en orange, SO; en rouge et CO en bleu.

7.1.3 Distribution spatiale des pixels de détection

Apreés avoir appliqué les seuils statistiques (cf. chapitre 4, section 4.4) au pseudo-résidu GMA, nous
déterminons I'ensemble des pixels associée a la présence de différentes especes chimiques dans
le panache. La figure 7.2 (gauche), illustre la distribution spatiale des pixels associés a la détection
de SOz, NHsz et CO détectés pendant cet épisode de pollution anthropique. Les détections sont
localisées sur quelques pixels au-dessus du continent dans la région de la plaine du Chine du Nord.
Cependant, pour NHs, seules quelgques anomalies ont été détectées, ce qui n’est pas surprenant
d’apres la figure 7.1 qui montre la présence de seulement deux pics de faible intensité. La figure
5.2 (droite) illustre la distribution spatiale des données IASI L2 SO, NH3 et CO. On voit clairement
un panache de SO; et CO dans la région de la plaine de la Chine du Nord, avec un plus grand nombre

de pixels détectés pour SO;. Pour NHs, les pixels sont plus dispersés, cependant les signaux les plus
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élevées se situent dans cette méme région urbaine/industrielle. Dans ce cas de pollution
anthropique, la méthode IASI-PCA-GE permet de détecter |'épisode, cependant beaucoup moins
de pixels sont détectés que pour les données IASI L2. Ce mangue de sensibilité peut s’expliquer
par la définition de seuils F3 trop restrictifs dans la méthode IASI-PCA-GE. Il faut noter que la
meéthode |ASI-PCA-GE ne permet aucune détection au-dessus de la mer, ce qui pourrait étre lié au

plus faible contraste thermique au-dessus des océans par rapport aux continents.

5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 o 5 10 15 20
SO, signal intensity SO, plume altitude (km)

E 140°E

4 5
NH; signal intensity NH; total column (x10'® molec.cm~)

Figure 7.2: Analyse d’un épisode de pollution en Chine le 13 Janvier 2013 & partir des spectres L1C de nuit
pour IASl/Metop-A. A gauche la distribution spatiale des détections IASI-PCA-GE associée au SO,, CO et NHs.
A droite méme chose pour les données d’inversion de SO, altitude de panache, CO et NH3 colonne totale

(molec.cm?).

En conclusion le signal GMA permet de caractériser les signatures spectrales associées a la
présence de CO, NHs et SOy, ce qui corrobore les résultats de Boynard et al. [2014]. Cependant les

résultats montrent que la méthode est peu sensible a la détection de ce type d’épisode.
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7.2 Cas de I’incendie d’Al-Mishraqg, Irak (octobre 2016)

7.2.1 Contexte

Un incendie provoqué par Daesh, est survenu entre le 20 et le 27 octobre 2016 dans la mine d’Al-
Mishrag prés de Mosul en Irak. Cet évenement a été observé par [Bjornham et al., 2017] qui
montre que la quantité totale de dioxyde de soufre relaché a été estimée a 161 kt pendant les 7

jours des feux avec une émission moyenne de 23 kt par jour.

7.2.2 Espéces détectées par la méthode IASI-PCA-GE

La figure 7.3 illustre le pseudo-spectre GMI contenant les spectres du panache émis par I'incendie
de la mine d’Al-Mishraq le 24 octobre 2016 avec les données de nuit qui permettent une meilleure
détection comparée aux données de jour pour ce cas d’étude. Ce pseudo-spectre est caractérisé
par un pic d'absorption associé a l'artefact de reconstruction lié 8 HNO3 autour de ~1325.75 cm™
(cf. chapitre 5, section 5.2.3) et deux pics d'absorption associés a la contribution du SO, autour de
1345 cm™ et 1371 cm. Le signal maximal de SO; se situe autour de 1371 cm™ avec une intensité
d'environ -14. Je rappelle que le chapitre 5, a montré que pour les cas de volcans de dégazage, le
pic maximal associé a I'absorption du SO, est situé autour de 1345 cm™ alors que pour les cas
d’éruptions volcaniques intenses, le pic maximal d’absorption se situe généralement autour de
1371-1377 cm™. Cela suggére que cet événement pourrait étre classé comme de moyenne
intensité. Cette suggestion est bien étayée par la figure 7.4 (a droite) qui montre la colonne totale
de SO; jusqu'a 5 DU. Dans ce cas d’étude, la concentration de SO; étant relativement importante,
au-dessus de 0.5 DU, avec une altitude de plus de 5 km, j’ai choisi de comparer les résultats de ma
méthode avec les données IASI L2 SO, (colonne totale) disponibles sur AERIS (https://www.aeris-

data.fr/).

La présence de I'artefact de reconstruction a 1325.75 cm™ est expliquée par l'interférence des
absorptions de SO, et HNOs dans la région spectrale autour de 1300-1350 cm™ comme observé
dans le cas de I'éruption de |'Ubinas (cf. chapitre 5). Ici I'événement est moins intense qu'une
éruption volcanique et les pics secondaires de HNOs autour de 750-950 cm™ ne sont pas

observables.
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Figure 7.3 : Graphique du haut : Exemple de pics dans un pseudo-résidu GMI (valeurs négatives) calculé

pendant l'incendie d’Al-Mishraq en Irak le 24 octobre 2016 & partir des spectres L1C de nuit pour IASI/Metop-

B, graphique du bas : sections efficaces HITRAN liées a I'absorption de HNO3 en vert clair et celles de SO, en

orange.

7.2.3 Distribution spatiale des pixels de détection

La distribution spatiale des détections associées a SO; est illustrée dans la figure 7.2 et permet

d’observer le transport du panache dans la partie sud est du pays grace aux données de

concentrations. On peut noter que la méthode IASI-PCA-GE permet d’observer le panache de SO;

mais qu’avec ses seuils restrictifs elle ne permet pas de détecter autant de pixels que dans les

données de niveau 2. En effet dans les données de colonnes totales on peut observer certains

pixels caractérisés par une faible concentration, non observée dans le produit SO, de la méthode

|ASI-PCA-GE.
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Figure 7.4: Distribution spatiale des détections IASI-PCA-GE associées a la détection du SO, pendant
I'incendie d’Al-Mishraq en Irak le 24 octobre 2016 a partir des spectres L1C de nuit de IASI/Metop-B.

Le cas de l'incendie d’Al-Mishraq a été détecté par la méthode IASI-PCA-GE pour les indicateurs du
dioxyde de soufre (Tableau 4.1) et a montré plusieurs pics intenses (minima de la Figure 7.3) pour
les canaux de SO; que I'on retrouve habituellement dans des cas d’éruptions intenses. Cependant
I’événement restant peu intense, la méthode de détection ne permet de mettre en évidence qu’un

faible nombre de pixels associés a I'événement.

7.3 Autres cas d’étude

Dans cette partie, je me focalise sur différentes régions pour lesquelles de nombreuses détections
associées aux SO; et CaH4 ont été faites avec la méthode IASI-PCA-GE pour la série temporelle de
IASI/Metop-B. Toutes les détections montrées dans cette partie ont été calculées a partir du GMI

qui caractérisé par un signal en absorption.

7.3.1 Sources de SO;

La figure 7.5 illustre les distributions spatiales de SO, au-dessus de quatre régions (Afrique du sud,
Russie, Iran, Turquie) pour différents jours de la période IASI/Metop-B. Certaines de ces détections
ne sont observables que pour un pixel isolé ou quelgques pixels aux alentours, cependant ils sont
caractérisés par des intensités assez fortes dans la bande vs d’absorption du SO; (de I'ordre de -10

3-20).

Les détections en Afrique du sud le 18 novembre 2013, 25 mai 2016 et 13 octobre 2021 permettent

d’observer des anomalies de dioxyde de soufre a proximité des trois centrales électriques a
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charbon de Kriel (26.3°S, 29.2°E), Matimba (23.7°S, 27.6°E) ainsi que Medupi (23.7°S, 27.6°E),
respectivement. Ces sources sont connues comme émettant entre 6000 et 9000 kg de dioxyde de

soufre par GWh produits [Girmay et al., 2017].

Dans la région de Norilsk (69.5°N, 88.3°E) on peut observer trois journées caractérisées par une
forte intensité de signal a proximité des fonderies et industries métallurgiques (donc non
attribuables a des panaches volcaniques). Bauduin et al. [2014] ont montré que IASI permet de
détecter et quantifier SO, dans la couche limite dans cette méme région grace a des conditions
d’humidité faible et grace au fort contraste thermique (négatif) pendant I’hiver permettant alors
d’observer des signatures de SO; en émission. lls ont en particulier montré I'existence d’un cycle
saisonnier avec de fortes concentrations de SO, en hiver grace aux conditions favorables au
confinement des polluants dans la couche limite et des concentrations de SO, globalement faibles

I’été (avec un contraste thermique positif et moins marqué).

Les détections le 12 octobre 2015, 6 juin 2020 et 23 avril 2022 au-dessus de la région entre 28°N-
43°N et 30°E-50°E permettent de détecter et attribuer des émissions de SO a 3 pays différents a
savoir la Turquie avec les centrales électriques respectivement a Kangal (39.1°N, 37.3°E) et Afsin
Elbistan (38.3°N, 37.0°E), I'lran avec les industries de pétrole et gaz de Chovar (33.7°N, 46.3°E) et
I'lraq avec la centrale électrique de Duhok (36.9°N, 42.8°E). Ces détections trés localisées montrent
le grand nombre de sources industrielles émettrices de SO, dans cette région et illustrent la

capacité de la méthode IASI-PCA-GE a observer les anomalies liées aux émissions anthropiques.

Enfin la région de Sarcheshmeh (30.0°N, 55.9°E) en Iran est caractérisée par ses
industries/fonderies liées au secteur du cuivre. Des détections récurrentes avaient déja été
observées dans la série temporelle globale (chapitre 5) ce qui montre une activité industrielle

particulierement importante (et donc source de pollution) dans cette région.
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Afrique 18/11/2013 Afrique 25/05/2016 Afrique 13/10/2021

Norilsk 08/06/2013 Norilsk 17/07/2016 Norilsk 09/06/2021

Turquie 12/10/2015 Turquie 06/06/2020 Turquie 23/04/2022

-20 -18 -16 -14 -12 -10 -8 -6
SO, signal

Figure 7.6 : Distribution spatiale des détections IASI-PCA-GE associées au SO, pendant différents événements
de pollution anthropique entre 2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour pour IASl/Metop-B. Les croix

noires localisent différentes sources industrielles.

7.3.2 Sources de C;H4

La figure 7.7 illustre la série temporelle des détections d'éthyléne par la méthode IASI-PCA-GE
basée sur les données IASI/Metop-B L1C pour la période 2013-2022. La plupart des détections
concernant des incendies dont les noms sont indiqués sur la figure, illustrent la saisonnalité des

feux de biomasse. On remarque cependant que certaines détections intenses ne sont pas associées
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a des feux et une analyse plus fine a permis d’associer certains de ces pics a des émissions de zones

industrielles spécifiques.
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Figure 7.7: Série temporelle des extrema journaliers (en intensité) issus du produit IASI-PCA-GE C.H4 entre
2013 et 2022 a partir des spectres L1C de jour pour IASI-B. Les pics liés aux émissions industrielles sont

indiqués par des pointillés rouges.

L'analyse détaillée du pic le plus intense du 29 juillet 2021 a permis de localiser cette détection de
C2Hg4 autour de 33.5°N — 47.6°E a savoir dans la région du Lorestan en Iran. Le pseudo-résidu pour
le pixel correspondant a été analysé et comme le montre la figure 7.8, le résidu associé montre
une structure spectrale intense liée a CoHa (avec un signal de -56.9) tres bien corrélée au spectre

calculé de I'éthyléne.
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Figure 7.8 : En haut : Résidus associé a I'anomalie de C.H, observée le 29 juillet 2021 au-dessus du Lorestan

en Irak. Données de jour de IASI-B L1C. En bas : Les sections efficaces HITRAN liées a I'absorption de CiH..

On observe qu’aucune autre signature spectrale caractéristique de molécules de feux n’apparait
simultanément dans le résidu (outlier) ce jour-la. En effet la figure 7.9 permet l'illustrer le cas de
deux pixels observés le 29 juillet 2021. IIs correspondent a gauche a un cas de détection d‘anomalie
et a droite a un cas normal (pris a proximité du pixel outlier). Dans la figure 7.9.c le résidu spectral
est caractérisé par la forte absorption due a la présence de CoHs autour de 949.5 cm™ (cf. figure
7.8) mais ne semble pas contenir d’autres signatures de molécules de feux par exemple. Cela

suggeére que son émission n’est pas issue d’un feu de biomasse.
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Figure 7.9 : A gauche un exemple de spectre L1C de type outlier enregistré de jour par IASI-B pendant la
journée du 29 juillet 2021 dans un panache émis en Irak avec (a) le spectre brut, (b) le spectre reconstruit et
(c) le résidu associé. A droite méme chose pour un spectre en dehors du panache avec (d) le spectre brut, (e)

le spectre reconstruit et (f) le résidu associé.

Une étude récente [Franco et al., 2022] a permis, avec une méthode dite de « supersampling », de
traiter 13 années de données IASI entre 2008 et 2020 pour faire apparaitre les principales sources
de CyHs a I'échelle globale. Ces résultats ont notamment mis en évidence la contribution de
différents complexes pétrochimiques, industries de métallurgie ou exploitations minieres, aux
émissions globales d’éthylene. Cependant la source intense identifiée ici, trop sporadique, n"avait
pas été détectée par cette analyse et semble étre associée a la production de C;H4 dans l'usine
pétrochimique de Lorestan, située a environ 50 km de I'emplacement de cette détection. Aussi, le

caractere tres épisodique de cette anomalie peut provenir par exemple d’une importante fuite.

Parmi les nombreuses détections observées dans cette région géographique au cours de la série
temporelle IASI, j'ai analysé certaines dates caractérisées par des anomalies importantes de CaHa.
La distribution spatiale des pixels détectés pour ces dates est illustrée sur la figure 7.10. On

retrouve des dates caractérisées par de fortes anomalies notamment le 13 avril 2017 autour de
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31.9°N-47.8°E au-dessus de I'lran qui sont potentiellement associées au champ pétrolier d'Halfaya
dans I'est de I'lrak. Une détection dans la région de Yanbu autour de 24.0°N-38.3°E le 6 mai 2018
illustre les émissions de I'industrie pétrochimique de Farabi Yanbu. Les détections du 22 et 24 mai
2019 sont localisées dans la méme région avec un maximum d’intensité respectivement situé
autour de 34.3°N- 47.4°E et 34.2°N-47.5°E qui est associé aux émissions sur plusieurs jours de
I'industrie pétrochimique de Kermanshah. Le 21 octobre 2019, un pixel situé autour de
33.7°N,47.2°E est difficilement attribuable aux émissions d’une industrie pétrochimique car il se
situe entre les industries pétrochimiques de Kermanshah et de Lorestan. Enfin comme discuté
précédemment, la détection le 29 juillet 2021 autour de 33.5°N — 47.6°E est retrouvée et est

attribuable a I'industrie pétrochimique de Lorestan.

13/04/2017 06/05/2018 23/05/2019

24/05/2019 21/10/2019 29/07/2021

-20 -18 -16 -14 =19 -10 -8 -6
C,H, signal

Figure 7.10: Distribution spatiale des détections IASI-PCA-GE associées au C,Hs pendant différents
événements de pollution anthropique entre 2013 et 2022 & partir des spectres L1C de jour pour

IASI/Metop-B.

Ces résultats montrent la sensibilité de la méthode IASI-PCA-GE a la pollution anthropique par

I'éthylene particulierement dans la région de I'lran et I'Arabie saoudite.
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7.4 Conclusion générale sur les émissions anthropiques

J’ai montré la possibilité d’observer des anomalies liées a la présence de dioxyde de soufre issu
d’évenements non volcaniques. Je me suis alors intéressé a un cas de pollution en Chine pendant
lequel j’ai analysé les anomalies avec des pics en émissions dans les résidus. Cependant la méthode
ne semble pas assez sensible ou trop restrictive pour observer I'ensemble d’'un évenement de
pollution régionale lorsqu’il est peu intense. Dans le cas de l'incendie d’une mine de soufre en
2016, j'ai montré que malgré des intensités de signal de SO; trés inférieures a celles retrouvées
dans les éruptions volcaniques, on observe des similitudes spectrales au niveau des canaux

spectraux perturbés.

Enfin, des industries émettant du SO, ont été détectés et localisées au cours de la série temporelle
de IASI-B. Cela a fait apparaitre des anomalies dues a des centrales a charbon. Leur localisation
précise a été permise par le temps de vie relativement court du SO> (qui reste localisé autour du
site et qui ne passe pas dans la moyenne troposphere ou il pourrait étre advecté sur de longues

distances).

De la méme facon, des détections de C;Hs montrent la localisation précise de complexes
pétrochimiques. Ces observations de sources ponctuelles caractérisées par des anomalies tres
intenses permettent de compléter la liste des industries polluantes en CoHa et font potentiellement

apparaitre des fuites sporadigues mais importantes.
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Chapitre 8

8 Conclusions et perspectives

8.1 Conclusions

Avec IASI permettant une couverture globale deux fois par jour et faisant plus d’un million
d’observations par jour, ce projet de recherche s’inscrit dans le besoin de développer de nouvelles
méthodes d’exploitation des données satellites pour la détection d’évenements extrémes. Les
objectifs sont de détecter, caractériser et catégoriser des événements exceptionnels ayant un
impact sur la composition de I'atmosphere et permettre la création d’alertes en quasi temps réel.
Dans un contexte de changement climatique avec un impact de I'hnomme sur la composition
chimique de I'atmosphére on observe dans certaines régions du globe une augmentation en
fréquence et en intensité des évenements comme les pics de pollutions en région urbaine, et les
feux de biomasse. L'étude depuis I'espace des évenements extrémes permet de mieux
comprendre ces phénomenes en observant notamment leur composition chimique, occurrence,

intensité, transport ou encore leur étendue.

L'application de I'analyse en composante principale (ACP) permet la compression de grands
volumes de données a partir d’une centaine de vecteurs propres. Cette méthode est utilisée par
EUMETSAT sur les données IASI et les spectres reconstruits sont notamment assimilés dans les
modeles numériques de prédiction météorologique. Il a été observé que dans certains cas des
spectres |AS| pouvaient sortir de la variabilité contenue dans les vecteurs propres, créant alors des
erreurs de reconstruction dans les spectres reconstruits considérés alors comme des « outliers ».
Dans le cadre du projet CNES « Maquette de chaine de traitement de données IASI pour la
détection automatique et la caractérisation d'évenements atmosphériques extrémes » avec
SPASCIA et HYGEQS, I'étude approfondie de l'utilisation de cette méthode pour la détection

d’événements extrémes a été proposée (IASI-PCA), et mon travail s’inscrit dans ce cadre.
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Au cours de mes travaux de thése, j'ai tout d’abord appliqué la méthode IASI-PCA sur des
évenements passés pour analyser la contribution des nombreux indicateurs spectraux (c’est-a-dire
des domaines spectraux associés aux signatures d’espéces chimiques) définis dans la méthode. La
méthode IASI-PCA a bien montré sa capacité a reconstruire des spectres IASI. A partir de plus de
60 indicateurs définis dans la méthode dont 20 associés a des molécules, des outliers associés a
des feux ou des éruptions volcaniques ont pu étre détectés. La méthode IASI-PCA a démontré son
avantage pour la détection de molécules pour lesquelles les données IASI de niveau 2 (IASI L2) ne
sont pas disponibles (HCN, CoHz, CoHa). De plus en cas de forte contamination nuageuse la
restitution de concentration (données L2) n’est pas possible tandis qu’avec la méthode ACP, si
I’'anomalie de concentration d’une molécule est située au-dessus d’une couche nuageuse, elle sera

alors détectable et permettra d’obtenir plus d’informations que les données L2.

Cependant, une des difficultés principales liées a la méthode IASI-PCA est la définition des
indicateurs spectraux qui sont souvent trop larges (un indicateur peut inclure I'absorption de
plusieurs molécules ou encore plusieurs indicateurs peuvent se superposer). Dans ce contexte, j’ai
développé une méthode de détection, reposant sur la méthode IASI-PCA, mais plus précise en
termes de caractérisation spectrale et applicable en quasi temps réel. Une premiere étape a
consisté a améliorer la définition des indicateurs spectraux. Pour cela, j’ai défini des indicateurs
plus fins a partir de combinaisons de raies spectrales les plus intenses ou de bandes d’absorption
fines de 0.50 cm™ & 2.00 cm™ de largeur selon les pics d'absorption des molécules, en me basant
sur des simulations de transfert radiatif ou des bases de données spectroscopiques (notamment
HITRAN). Par ailleurs, cette analyse spectrale a été réalisée sur I'ensemble du domaine spectral
|ASI afin de tirer le maximum d’information contenue dans les spectres. Jai finalement défini 36

indicateurs associés a 11 molécules.

Afin de développer une méthode de détection en quasi temps réel, I'analyse des données IASI L1C
toutes les 3 minutes d’observation (analyse par granule IASI) est la plus adaptée, car elle permet
de couvrir une zone géographique délimitée dans laguelle les conditions atmosphériques peuvent
étre supposées relativement homogenes. La méthode identifie les valeurs extrémes des résidus
d’un granule donné, et I'analyse repose sur la création d’un pseudo-spectre GE (pour « Granule-

Extrema »). Cette nouvelle méthode (IASI-PCA-GE), appliquée sur un grand nombre d’évenements
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passés connus et sur I'ensemble de la série temporelle IASI-B (2013-2022), a permis de mettre en
avant les signatures spectrales caractéristiques d’une série de molécules associées a différents
types d’évenements extrémes. Elle a notamment permis la détection de 10 molécules : HCN, CoHa,
HONO, C4H40, CyHa, NHs, CH30H, HCOOH, SO,, CO. D’autres signatures liées a I'absorption de
molécules comme CH3COOH ou la contribution de cendres et aérosols volcaniques ont aussi été
observées spectralement dans les résidus mais la définition d’indicateurs fins pour ces composés

reste difficile avec cette méthode.

Les archives de détection d’éruption volcanique et de feux ont permis de cibler directement les
journées caractérisées par de fortes anomalies pour localiser et analyser certains évenements non
connus. Cela a notamment permis de mettre en évidence des pollutions anthropiques tres
ponctuelles de C;Hs dans des complexes pétrochimiques particulierement autour de I’Arabie
Saoudite ou encore d’identifier d'importantes anomalies liées a la présence de SO depuis des
centrales électriques dans différentes régions du globe (en Afrique du Sud, Russie, Iran, Turquie).
Ces archives permettent d’avoir des références afin de distinguer les événements les plus intenses
détectés ou encore de faire apparaitre des cycles ou des tendances liées a |'apparition de certaines

espéeces chimiques.

8.2 Limites et perspectives de ce projet de recherche

Bien que la méthode IASI-PCA suppose une réduction du bruit (par I'utilisation des premiers
vecteurs propres contenant du signal atmosphérique), nous avons identifié des limites pour la
détection d’espéces caractérisées par une large absorption spectrale ou par une tres faible
absorption dans la bande 3 notamment. Certaines détections, en particulier pour des espéces a
durée de vie moyenne (quelques mois) peuvent étre plus difficile a observer. Dans le cas de CO,
son absorption dans la bande 3 de IASI ainsi que son temps de vie de 2 mois suggérent que sa
variabilité dans I'atmosphere est enregistrée dans la base de données de référence. Ainsi, seules
les conditions les plus extrémes d’observation permettent de l'identifier clairement. Une des
perspectives pour I'amélioration de la méthode pourrait étre la création d’une base de données
mieux « nettoyée » des spectres contenant des signatures de CO par exemple lorsque la

concentration dépasse 100 ppbv. Une autre perspective développée a SPASCIA repose sur la
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reconstruction de deux spectres différents en utilisant respectivement I'ensemble des 150
premiers vecteurs propres et en utilisant ce méme ensemble tronqué de certains vecteurs propres
contenant la variabilité du CO. Ainsi 'analyse de la différence de signal au niveau des bandes
d’absorption de CO entre 'un et I'autre des spectres permet de mettre en évidence le signal de

CO.

Par ailleurs, I'étude du cas de I"éruption volcanique de I'Ubinas en 2019 a montré la présence
d’artefacts de reconstruction pour certaines molécules, notamment HNOs. En effet, la création de
la matrice de covariance servant a la reconstruction des spectres IASI permet dans le cas de la
méthode IASI-PCA de compresser et reconstruire directement les spectres brutes IASI. Cependant
la définition des matrices de covariances sur des domaines spectraux trop larges peuvent entrainer
des corrélations entre bandes (notamment entre la bande 1 et 2) et entrainer des fausses
détections, en particulier pour des espéces qui interférent avec d’autres espéces hautement
variables dans I'atmosphére et absorbent dans des régions spectrales associées a différentes
bandes. Dans le cas de HNOs c’est son absorption commune avec SO autour de 1330 cm™ (bande
2) qui est alors responsable de I'apparition de pics en bande 1 dans la fenétre atmosphérique. Ces
résultats ont montré I'importance de développer des bases d’apprentissage différentes pour
chaque bande IASI. Afin de d’améliorer la reconstruction des spectres IASI et d’éviter les erreurs
de reconstruction, il conviendrait d’analyser séparément les trois bandes de IASI. L'utilisation de
trois matrices de covariance différentes caractérisant la variabilité expliquée dans les domaines
spectraux relatifs a ces trois bandes permettraient ainsi la diminution des d’artefacts de

reconstruction.

L'analyse IASI-PCA-GE a permis de mettre en évidence des différences spectrales entre les
détections d’éruptions volcaniques intenses faisant apparaitre des signaux forts de SO, (exemple
du volcan Ubinas en 2019) autour de 1371-1376 cm et les spectres issus de dégazages continus
de SO, (en quantité plus faible) comme dans le cas du volcan Popocatépetl pour lesquelles on
trouve un maximum d’absorption autour de 1345 cm™. Nous avons montré que des sources
anthropiques (centrales électriques au charbon notamment) pouvaient donner des signaux
spectraux similaires a ceux trouvés dans les cas de dégazages/éruptions de faibles intensité. Ces

anomalies ne peuvent alors pas étre spectralement différenciées des anomalies volcaniques de
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faible intensité. Au cours de cette these les deux seuls moyens permettant de les différencier a été
de les localiser spatialement dans des régions non volcaniques et de rechercher la présence
d’industries (comme les centrales électriques) a proximité des panaches ou de faire apparaitre les
contributions d’autres molécules non émises par les volcans comme NH3z ou CO (cas de la pollution
en Chine). Une perspective quant a la catégorisation des détections de SO, d’origine anthropique
serait par exemple de comparer de maniere automatique la localisation géographique des

industries connues avec les localisations des panaches détectés.

Une des questions scientifiques de ces travaux de thése concernait la catégorisation des types
d’événements. Il est relativement facile de distinguer les événements de volcanisme et de feux du
fait que des molécules différentes sont impliquées dans ce type d’événements. Cependant, pour
un type d’événement donné, par exemple les feux, la méthode a-t-elle pu faire apparaitre des
molécules selon le type de combustible (e.g. végétation, industrie, etc.)? J’ai montré que la
détection de HCN a été retrouvée en particulier pendant les différents feux d’Indonésie pendant
la période 2013-2022. Pour d’autres especes, en particulier a courtes durée de vie comme pour
CoHa et NHs, la catégorisation est plus compliquée, car ces espéces ont été détectées dans la
plupart des feux. Une perspective de ce travail de these serait de poursuivre ce travail de

catégorisation pour les feux mais également pour les événements de pollution anthropique.

Ces travaux de these ont montré la valeur ajoutée de la méthode IASI-PCA-GE pour le suivi et
I’analyse des événements atmosphériques extrémes tels que les feux, les éruptions volcaniques,
les épisodes de pollution anthropique, par rapport aux produits IASI de niveau 2 (L2) existants et
qui sont disponibles de maniere opérationnelle. Pour fournir des alertes en quasi temps réel des
anomalies de la composition atmosphérique, la mise a disposition des produits de détections IASI-
PCA-GE pourrait étre utile sur une plateforme comme AERIS pour permettre aux utilisateurs d’étre
informés d’éventuels évenements extrémes. Aujourd’hui les produits de détection de cette
méthode sont diffusés au sein de I'équipe IASI au LATMOS et permettent d’étre averti des
évenements exceptionnels selon deux grandes catégories : le volcanisme dans le cas de détection

de SO, et les feux dans le cas des détections de HCN, C,H>, CoHg, HCOOH, CO, CH30OH, HONO, C4H40.
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CHAPITRE 8. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Dans le futur, cette technique pourra étre adaptée aux successeurs de la mission IASI, les sondeurs
IASI-NG, qui devraient voler entre 2024 et 2050 sur les 3 satellites Metop-SG. Avec une résolution
spectrale et un rapport signal sur bruit 2 fois meilleurs que pour IASI, des événements de plus
faibles intensités pourront aussi étre détectés. Les séries temporelles obtenues dans le cadre de
ma these pour les éruptions volcaniques et pour les feux pourront alors étre complétées, afin de
fournir une archive cohérente sur le long terme. En ce qui concerne I'instrument IRS a bord de la
plateforme MTG qui volera en orbite géostationnaire au cours des prochaines années, il est déja
prévu qu’étant donné le nombre tres conséquent de données, ce sont les spectres déja compressé
qui seront transmis aux utilisateurs. Il faudrait pouvoir mettre en place un systéme pour aussi
récupérer les spectres originaux qui s’éloignent des spectres reconstruits, pour aussi pouvoir
exploiter cette technique pour la détection d’évenements extrémes avec une fréguence

d’observation élevée.
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