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RESUME

L’ozone troposphérique est un gaz a effet de serre qui maximise son effet dans la haute
troposphere. Les feux de biomasse étant une source importante de précurseurs d’ozone,
I'objectif de cette these est d’étudier I'impact de ces émissions combiné avec celui des
processus de transports verticaux sur la production d’ozone dans la haute troposphere.
Pour cela, on se sert du modele de chimie-transport MOCAGE (MOdele de Chimie At-
mosphérique a Grande Echelle)7 ainsi que des mesures in-situ effectuées a bord d’avions
commerciaux issues de l'infrastructure de recherche européenne IAGOS (In service Air-
craft for a Global Observating System). On évalue et améliore dans un premier temps les
performances de MOCAGE par rapport aux mesures IAGOS, en montrant que les pro-
cessus de transport vertical que sont la convection et la diffusion atmosphérique sont clés
dans la représentation de la composition chimique autour de la tropopause. Ensuite, des
produits récents a base d’observations satellites sont utilisés pour améliorer 'injection des
émissions des feux de biomasse dans MOCAGE, et donc la représentation des panaches et
de leur transport jusqu’a et dans la haute troposphere. Enfin, on montre a I'aide de plu-
sieurs simulations MOCAGE l'impact important des émissions des feux de biomasse sur
les concentrations de précurseurs d’ozone dans la haute troposphere, en particulier pour le
monoxyde de carbone. La production d’ozone associée est évaluée a la fois a I’échelle des
panaches de feux de biomasse, puis a 1’échelle globale, ot I’on montre qu’elle est maximale

dans la haute troposphere aux tropiques.







ABSTRACT

Tropospheric ozone is a greenhouse gas that maximizes its effect in the upper tropos-
phere. As biomass burning is an important source of ozone precursors, the objective of this
thesis is to study the impact of these emissions combined with that of vertical transport
processes on ozone production in the upper troposphere. For this purpose, the MOCAGE
(MOdeéle de Chimie Atmosphérique & Grande Echelle) chemistry-transport model is used,
as well as in-situ measurements carried out on board commercial aircraft from the Euro-
pean research infrastructure IAGOS (In service Aircraft for a Global Observing System).
The performance of MOCAGE compared to TAGOS measurements is first evaluated and
improved, showing that vertical transport such as atmospheric convection and diffusion
are key processes in the representation of the chemical composition around the tropopause.
Then, recent products based on satellite observations are used to improve the injection of
biomass fire emissions into MOCAGE, and thus the representation of plumes and their
transport in the upper troposphere. Finally, several MOCAGE simulations are used to
show the important impact of biomass fire emissions on ozone precursor concentrations
in the upper troposphere, in particular for carbon monoxide. The associated ozone pro-
duction is evaluated both at the scale of biomass burning plumes and at the global scale,

where it is shown to be maximal in the upper troposphere in the tropics.
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Introduction

L’étude de 'atmosphére en tant que composante de notre systeme Terre est prin-
cipalement focalisée sur les phénomenes physiques qui y prennent place, mais est aussi
indissociable de sa composition chimique. Au-dela du diazote (N2) et du dioxygene (Os)
qui la constituent en quasi-totalité (plus de 99%), on retrouve une diversité de gaz traces,
qui malgré leurs faibles quantités, jouent un réle important sur le bilan radiatif terrestre,
les cycles biogéochimiques ou encore ont un impact sanitaire. Parmi ces gaz traces, I’'ozone
(O3) fait I'objet d'un grand nombre de travaux de recherche. Il est surtout connu pour
sa présence dans la stratosphere, ou il filtre les rayons UV-C les plus nocifs. Mais 1’ozone
est aussi présent dans la troposphere, a hauteur de 10% de son bilan total. Il y contri-
bue a la capacité oxydante de I'atmosphere, mais entraine aussi des effets néfastes sur
la santé humaine ou la végétation (comme par exemple lors d’épisodes de pollution es-
tivale). Enfin, I'ozone troposphérique est un gaz a effet de serre, dont I'augmentation
des concentrations depuis ’époque pré-industrielle est responsable d’un forcage radiatif
additionnel de 0.40 (0.20-0.60) Wm~2 (IPCC, 2013). Cet effet est maximal autour de
la tropopause, l'interface entre la troposphere et la stratosphere, région de 'atmosphere
aussi appelée UTLS (de l'anglais, Upper Troposphere Lower Stratosphere). Dans cette as-
sez fine couche de I'atmosphere, 'impact radiatif de 'augmentation de sa concentration
est estimé a 0.16 Wm™2 (Xia et al., [2018). Mais d’importantes incertitudes persistent, et
ce bilan radiatif est par exemple tres sensible au mélange vertical qui a lieu autour de la

tropopause (Riese et al., 2012).

L’ozone est une espece atmosphérique secondaire, c¢’est-a-dire qu’elle n’est pas émise

directement dans 'atmosphere, mais formée a partir de précurseurs. Dans la troposphere,
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INTRODUCTION

la formation d’ozone se fait en présence d’oxydes d’azotes NO,(NO+NQO,), de composés
organiques volatiles (COV) ou de monoxyde de carbone CO, ainsi que de rayonnement
solaire. La variabilité de l’ozone troposphérique est donc liée, aux dela des conditions
météorologiques, aux émissions desdits précurseurs, mais aussi a leur répartition dans la

troposphere, qui varie en fonction de I'altitude, la latitude et la saison.

Les sources des précurseurs d’ozone sont multiples, qu’elles soient d’origine anthro-
piques ou naturelles. Parmi elles, on retrouve les feux de biomasse, émettant a la fois
COV, CO, et NO,. Par exemple concernant le CO et les NO,, les feux de biomasse sont
responsables respectivement de ’émission de 350-600 TgCOyr~! (Tg de CO par an) et de
4-16 TgNyr~! (van der Werf et al.,2006), soit des quantités comparables aux émissions an-
thropiques de CO qui sont de 450-600 TgCOyr~! (Lamarque et al., 2010) mais inférieures
en termes de NO, qui sont de 28-32 TgNyr~! (Granier et al., 2011)). Les feux de biomasse
sont des feux de végétation, qu’ils soient liés a I'agriculture, la déforestation ou encore les
feux de forét. Ces émissions s’organisent autour de différents foyers, a des latitudes tres
variées. On retrouve par exemple de fortes émissions par les feux de biomasse en Afrique
équatoriale, dans la forét amazonienne ou encore aux latitudes boréales. A la différence
des émissions anthropiques, elles s’étendent souvent sur de larges zones géographiques,
et sont soumises a une forte variabilité interannuelle, en particulier a 1’échelle régionale.
Leur localisation et la quantification de leur émissions ont été rendues possible grace aux
observations satellitaires, permettant la construction d’inventaires d’émissions. Mais les
incertitudes associées sont encore assez conséquentes, que ce soit a propos des quantités
de composés émises, ou bien leur interaction avec la dynamique atmosphérique environ-
nante. Les feux de biomasse sont a l'origine de panaches assez denses, qui peuvent étre
transportés sur de longues distances, redistribuant ainsi les émissions autour du globe.
Ces panaches sont aussi chimiquement actifs, impliquant une production d’ozone interne
(Real et al., |2010; [Thomas et all [2013)), mais aussi dans toute la troposphere au fur et
a mesure qu'ils sont dilués dans leur environnement (Jaffe and Wigder, 2012). Dans un

contexte ou les émissions des feux de biomasse, apres avoir décliné graduellement ces 30
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INTRODUCTION

derniéres années, sont prévues a la hausse sous les effets du changement climatique, il est
nécessaire de bien quantifier I'impact présent de ces derniéres pour pouvoir mieux prévoir

leur impact futur.

Dans ce cadre, 'objectif général de cette these est donc d’étudier les émissions des feux
de biomasse et leur impact sur 1’'ozone et ses précurseurs dans la haute troposphere, et
ce faisant contribuer a I’amélioration de la compréhension de la composition chimique de
cette couche de I'atmosphere, qui est particulierement importante pour le bilan radiatif

terrestre.

Notre étude concernant la haute troposphere, on s’intéresse aux voies que peuvent
prendre ces émissions pour atteindre cette altitude. Le plus souvent, ces émissions sont
injectées dans les basses couches de I'atmosphere et peuvent étre transportées vertica-
lement par la convection atmosphérique. Les saisons des feux de foréts étant souvent
associées a une activité convective importante tout autour du globe, cette voie de trans-
port est la voie privilégiée des émissions des feux de biomasse vers la haute tropospheére.
Mais ces émissions peuvent aussi étre injectées directement assez haut dans la troposphere
par le phénomeéne de pyroconvection. La forte chaleur dégagée par la combustion contri-
bue a réchauffer les masses d’air au niveau de la zone d’émission. Cela peut entrainer
des ascendances fortes, et une injection des émissions jusque dans la haute troposphere.
Quel que soit le type de transport vertical, les émissions de feux de biomasse prennent
la forme de panaches, qui sont ensuite transportés par la circulation de grande échelle
en se diluant au fur et & mesure du temps. A ce propos, Fromm et al| (2019) montrent
que le role de la pyroconvection a certainement été sous-estimé a 1’échelle globale. Les
développements récents réalisés a partir d’observations par satellites ont permis d’inclure
dans les inventaires d’émissions des estimations de hauteur d’injection prenant en compte
ce processus (Zhu et al., |2018; Rémy et al., 2017)). Il a aussi été montré dans ces études
que l'utilisation de ces nouveaux produits pour 1’étude de la composition de ’atmosphere
au travers de modélisation numérique permettait une meilleure représentation des pa-

naches et de leur devenir dans la troposphere. Dans les panaches de feux de biomasse,
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INTRODUCTION

des augmentations des niveaux d’ozone ont été observés, et attribuées a une production
locale dans ces derniers (Real et al., 2010; Parrington et al,[2013). Au travers de I’analyse
d’un grand nombre de cas d’étude, il a été établi que 'efficacité de cette production varie
en fonction des régions d’origine des feux ou encore de I'dge du panache (Jaffe and Wig-
der, |2012). Au-dela de la production dans les panaches, il est connu que les émissions de
feux de biomasse jouent sur le bilan de 'ozone dans la haute troposphere (Gaudel et al.)
2018), mais sa quantification s’est limitée jusqu’ici a toute la couche de la troposphére
aux latitudes tropicales dans ’étude de [Ziemke et al| (2009)). Notre étude va plus loin en
cherchant a évaluer précisément cet impact des feux de biomasse sur le bilan global de

I'ozone dans la haute troposphere.
Au regard de ce contexte scientifique, notre objectif se décline de la maniére suivante :

— Etudier Pimpact des émissions par les feux de biomasse du principal précurseur
d’ozone dans la haute troposphere, le monoxyde de carbone, en précisant les pro-
cessus de transports verticaux qui contribuent a les acheminer dans cette couche
de 'atmosphere. On étudiera aussi les différences entre les différentes régions émet-
trices du globe, en termes de quantités émises et de la saisonnalité associée.

— Quantifier la production d’ozone supplémentaire dans la haute troposphere induite
par les feux de biomasse de plusieurs régions émettrices a différentes saisons, tou-

jours a ’échelle globale.

Pour ces deux objectifs, on s’intéresse a la fois a un effet plutot a court terme des émissions
des feux qui se manifestent dans la haute troposphere sous la forme de panaches, et a un
effet "moyen" qui correspond a leur impact une fois ces panaches dilués dans la haute

troposphere.

Pour répondre a ces objectifs scientifiques, ces travaux de these se basent sur une ap-
proche couplée entre modélisation et observations. En général, I’étude de la composition
de ’atmospheére et des processus associés a 1’échelle globale repose en partie sur le dévelop-
pement et la mise en ceuvre de modele numérique, complétés par ’acquisition de mesures

globales de la composition chimique de ’atmosphére qui peuvent permettre d’évaluer ces
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derniers. Parmi les différents types de modeles existants, les modeéles de chimie-transport
(ou CTM), sont les plus adaptés a ce type d’étude, car ils permettent des simulations
3D a I’échelle globale, et une représentation détaillée des processus physico-chimiques qui
ont lieu dans 'atmosphere. Ici, le CTM utilisé est MOCAGE, développé au Centre Natio-
nal de Recherches Météorologiques (CNRM - Météo-France/CNRS). MOCAGE permet
la modélisation de la composition chimique de la troposphere et de la stratosphere. Il est
utilisé a des échelles de temps courtes (prévision de la qualité de l'air), jusqu’a des échelles
de temps longues, comme par exemple dans le cadre de ’exercice de modélisation CCMI

(Chemistry—Climate Model Initiative, Morgenstern et al. 2017)).

Au vu des objectifs de cette these, il est nécessaire d’utiliser des estimations pour
les émissions des feux de biomasse aussi précises que possible. Le choix est fait d’utiliser
I'inventaire d’émission GFAS (Global Fire Assimilation System, Kaiser et al. 2012). Cet
inventaire fournit des estimations globales de flux d’émissions par les feux de biomasse
pour les principaux composés émis, et ce, a une échelle journaliere. De plus, récemment
ont été inclus des produits concernant la hauteur d’injection moyenne et d’altitude maxi-
male des panache des feux de biomasse (Rémy et al. [2017)). Une fois implémentés dans
MOCAGE, ils doivent en principe permettre de mieux prendre en compte la répartition

verticale des émissions des feux de biomasse.

Pour évaluer les simulations MOCAGE, en particulier dans I'UTLS, des observations
sont nécessaires. Il existe plusieurs manieres d’obtenir des mesures de la composition de
I’atmosphere a I’échelle globale. Pour commencer, les instruments a bord des satellites per-
mettent des mesures régulieres avec une couverture globale de certains composés comme
I’0O3 ou le CO, mais tres peu résolues sur la verticale. Une meilleure résolution verticale
peut étre obtenue par 'acquisition de mesures in-situ. Les ballons-sondes par exemple,
lachés plusieurs fois par semaine, permettent un bon échantillonnage vertical de 'UTLS,
mais leur couverture horizontale est tres limitée. Cette extension horizontale peut étre
obtenue en embarquant les appareils de mesures a bord d’avions. Lorsque ’on cherche

a étudier certains processus particuliers de maniere détaillée, des campagnes de mesures
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sont mises en place. Elles permettent d’obtenir des observations de grande qualité pour un
large panel d’especes chimiques, le plus souvent in-situ grace a des appareils de mesures
aéroportées, mais sont souvent limitées dans le temps et ’espace. De maniére complémen-
taire, 'infrastructure de recherche TAGOS (In service Aircraft for a Global Observating
System, [Petzold et al.,|2015) équipe des avions commerciaux d’instruments qui mesurent
a chaque vol le contenu en O3 et de quelques autres especes comme le CO dans les masses
d’air traversées. L’avantage de vols commerciaux équipés est un échantillonnage régulier
de la troposphere aux abords des aéroports, mais surtout de 'UTLS pendant le vol, I’alti-
tude de croisiere typique allant de 10 a 12 km. La base de données IAGOS présente ainsi
I’avantage d’a la fois comprendre des mesures in-situ de qualité, avec une grande quantité
d’observations a une échelle quasi globale. C’est donc un choix pertinent pour évaluer un
modele tel que MOCAGE dans le cadre des objectifs de cette these. De plus, cette base
de données s’enrichit régulierement de données ancillaires pour aider a l'interprétation
des mesures, comme par exemple les produits SOFT-IO (Sauvage et al., 2017). SOFT-10
est un outil d’identification de sources des masses d’air rencontrées par les avions TA-
GOS, sous la forme d'une contribution récente des émissions de CO. Il est utilisé dans

cette these pour identifier a postériori des panaches de feux de biomasse dans la base de

données TAGOS.

En pratique, ce travail de these s’organise en trois étapes. En premier lieu, il s’agit
d’évaluer MOCAGE dans la haute tropospheére et la basse stratosphere dans sa version a
1°de résolution horizontale. Pour cela, on utilise les mesures de CO et d’O3 IAGOS. Les
processus de transport étant importants pour la composition de 'UTLS, des améliora-
tions ont été apportées a MOCAGE concernant le transport par convection et diffusion
atmosphérique. Ensuite, un travail est réalisé pour prendre en compte la hauteur d’in-
jection des émissions des feux de biomasse dans les simulations MOCAGE. Ce nouveau
schéma d’injection est validé en utilisant les mesures IAGOS de monoxyde de carbone
réalisées dans des panaches des feux de biomasse identifiés grace a SOFTIO. On se sert

alors des simulations MOCAGE pour réaliser une évaluation de la contribution des feux
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de biomasse aux quantités de CO dans la haute troposphéere. Enfin, I’étude sur les feux
de biomasse est prolongée, en s’intéressant a leur impact sur ’ozone dans la haute tro-
posphere. On s’attache d’abord a estimer 'efficacité de la production d’ozone qui a lieu
dans les panaches, puis a quantifier la production d’ozone dans la haute troposphere a
I’échelle globale.

Cela se traduit par I'organisation suivante du présent manuscrit. Le premier chapitre
résume 1’état actuel des connaissances sur la composition chimique de la haute tropo-
sphere, la production d’ozone et les émissions des feux de biomasse. Dans le deuxieme
chapitre sont décrits les outils qui sont utilisés par la suite, soit la base de données IA-
GOS, et le modele MOCAGE ainsi que certaines modifications qui lui ont été apportées.
Le troisieme chapitre est consacré a 1’évaluation de MOCAGE dans 'UTLS. Le quatriéme
chapitre présente I’étude faite sur la hauteur d’injection des émissions des feux de biomasse
et leur impact sur le CO dans la haute troposphere. Le cinquiéme et dernier chapitre de
cette these est dédié a I’étude de la production d’ozone due aux feux de biomasse dans la

haute troposphere.
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Chapitre 1

Composition chimique et structure

de la haute troposphere

Dans ce chapitre, nous allons commencer par rapidement décrire la structure générale
et la dynamique de I'atmosphere, afin de comprendre la place de la haute troposphére
dans ce systeme atmosphérique. Nous détaillerons ensuite différents processus physico-
chimiques qui conditionnent la composition chimique de l'atmosphere, en se focalisant
toujours sur la haute troposphere. Il ne s’agit pas d’en faire une liste exhaustive, mais
de se concentrer sur les processus clés qui sont par la suite étudiés dans le manuscrit.
Enfin, les caractéristiques des émissions de feux de biomasse sont présentées, ainsi que les

méthodes utilisées pour les estimer, en lien avec ’objectif principal de cette these.

1.1 Structure et dynamique de la haute troposphere

1.1.1 Structure verticale de atmosphere

L’atmospheére terrestre est I’enveloppe gazeuse qui, retenue par la force de gravité, joue
un role primordial dans le bilan radiatif de la Terre. Son extension verticale est d’environ
une centaine de kilometres, soit une couche relativement fine en rapport au rayon de 6400

km de la Terre. Cette atmosphere est stratifiée verticalement, avec plusieurs couches que
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I'on distingue principalement par leur gradient thermique interne. On peut voir sur la
figure ces différentes couches, ainsi que I’évolution verticale de la température. On

retrouve du haut vers la surface :

— La thermosphere : appelée ainsi car la température y augmente tres fortement
jusqu’a des températures pouvant dépasser les 100 °C, bien que la définition de la
température y soit purement théorique au vu de la tres faible pression qui y regne.

— La mésospheére : couche intermédiaire entre 50 et 80 km, la pression y est toujours
tres faible, aussi le régime y est encore radiatif.

— La stratosphere : Dans cette couche de 'atmosphere, la pression devient assez
forte pour que le régime passe de radiatif a collisionnel. Cette couche de 'atmo-
sphere est principalement connue car elle inclut la couche d’ozone, dont les méca-
nismes de formation sont discutés plus loin dans le manuscrit. De par son gradient
de température positif, cette couche de I'atmosphére est relativement stable et
stratifiée, ce qui est a l'origine de son nom.

— La tropospheére : la couche atmosphérique qui s’étend de la surface a la tropo-
pause, dont 'altitude varie avec la latitude (de 7-9 km aux poles jusqu’a 15-18
km aux tropiques). C’est dans cette couche qu’ont lieu les principaux phénomenes
météorologiques, ainsi que divers processus de mélange des masses d’air tels que la

convection et la turbulence.

Ces couches sont séparées par des zones d’inversion du gradient thermique, associées a
un accroissement local de la stabilité, nommées mésopause, stratopause et tropopause. Ici
on s’intéresse a la partie basse de I’atmosphere, qui comprend la majorité de la masse de
cette derniere (99 % de la masse est en dessous de 30 km d’altitude), soit la tropospheére et
la partie basse de la stratosphére. Notre zone d’intérét est plus particulierement la partie
haute de la troposphere, juste en dessous de la tropopause, qui est décrite plus en détail

tout au long de ce chapitre.
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¥ Altitude (km)

Everest gy, 8648m ¢ L
s : e Ly
Troposphere  --—---- e ; £

N mwm Blanc 44017m

- 0
il >

Figure 1.1 — Représentation schématique de la structure verticale de I’atmosphere. L’évo-
lution verticale moyenne de la température y est aussi représentée. © Météo France

1.1.2 Dynamique troposphérique
1.1.2.1 Circulation générale

On décrit dans cette partie la circulation générale dans la troposphere, décrivant les
mouvements de grande échelle qui sont responsables du transport de longue distance
des masses d’air. Cette circulation peut se comprendre comme étant la résultante du
chauffage solaire, qui induit un déséquilibre radiatif, a la fois méridien, zonal et vertical
dans l'atmosphere. Les mouvements moyens de grande échelle peuvent alors étre vus
comme une réponse a ce déséquilibre radiatif, qui, associés a la force de Coriolis induite
par la rotation de la Terre, s’organisent en différentes cellules de circulation de l'air (voir
figure .

En premier lieu, les cellules de Hadley, situées de part et d’autre de ’équateur, sont les
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Subtropical Jet

Hadley

Figure 1.2 — Représentation schématique des cellules de Hadley, Ferell et polaires.
D’apres [Lutgens et al.| (2001)

plus importantes en terme de circulation. A cette latitude, le flux solaire est maximal et
entraine donc le chauffage des basses couches de 'atmosphere. Ces parcelles d’air chaud
et humide deviennent alors instables, et initient la circulation en s’élevant a travers la
troposphere. Au cours de leur ascension, elles se refroidissent et la vapeur d’eau condense
et précipite en libérant de la chaleur latente, ce qui entretient la circulation de lair.
Arrivé en dessous de la tropopause (vers 15km), air circule vers les poles, et continue
de se refroidir par condensation de la vapeur d’eau. A partir de 30° de latitude, I'air
devenu plus froid que son environnement entame une descente adiabatique. Une partie de
cet air est redirigée vers ’équateur en étant déviée vers l'ouest par la force de Coriolis,
donnant naissance aux Alizés, caractéristiques de ces latitudes. La bande de latitude ou
les masses d’air convergent est appelée la Zone de Convergence Intertropicale (ZCIT,
ou ITCZ en anglais pour Inter-Tropical Convergence Zone). Elle se déplace autour de
I’équateur, entre 10°S et 10°N selon I'hémisphere d’été. Cette zone est associée a une

forte activité convective.
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La cellule de Ferrel est visible aux moyennes latitudes. D’une moindre intensité, elle
contribue a acheminer de la chaleur vers les pdles au travers de perturbations qui se
déplacent d’ouest en est (dans I’hémisphere nord, et inversement dans ’hémisphere sud).
En altitude, cette circulation ramene de 'air vers 1’équateur, ou elle rejoint le courant
descendant de la cellule de Hadley aux tropiques.

Enfin, la plus petite des trois, la cellule polaire, couvre les plus hautes latitudes.
La circulation y est ascendante au niveau du front polaire (vers 60°N), pour devenir
descendante aux niveaux des poles et revenir vers des latitudes plus basses. La figure [1.2
résume de maniere schématique les caractéristiques de ces différentes cellules.

De plus, il existe des courants d’altitude d’ouest en est, appelés courant-jet (de jet
stream en anglais) que I’on retrouve sous la tropopause entre les cellules de Hadley et Ferrel
(courant-jet subtropical) et entre les cellules de Ferrel et Polaire (courant-jet polaire). Les
vents peuvent y atteindre des vitesses de plusieurs centaines de kmh™1.

Un autre type de circulation est associé a ces cellules de Hadley, la circulation de Wal-
ker, zonale cette fois-ci. Cette circulation est une réponse au chauffage différentiel qui a
lieu entre les zone continentales et océaniques aux tropiques. Il en résulte que les mouve-
ments ascendants se font principalement au dessus des différents continents (Amérique du
Sud, Afrique et Océanie), et les subsidences au-dessus des océans Pacifique, Atlantique
et Indien, comme on peut le voir sur la figure [I.3] Cette circulation, et notamment la
localisation des subsidences, est tres liée a l'oscillation ENSO (pour El Nino Southern
Oscillation). Cette oscillation, qui prend son origine dans le courant océanique du Paci-
fique, impacte directement la circulation de Walker, et plus globalement la météorologie

a ’échelle planétaire.

1.1.2.2 Meécanismes de transport/mélange vertical

Nous avons vu dans la partie précédente les mécanismes de circulation générale de
I’air dans la troposphere. Ces mouvements sont efficaces pour redistribuer les masses d’air

horizontalement, mais assez peu verticalement, avec un temps de transport de la surface
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Figure 1.3 — Représentation schématique méridienne de la circulation de Walker. D’apres

(Tacobs, [1999).

a la tropopause de l'ordre d'une dizaine de jours. D’autres mécanismes liés aux ondes
de Rossby sont a I'origine de transport vertical dans la troposphere, particulierement aux
moyennes et hautes latitudes, tels que les warm conveyor belt, et intrusion seches associées.
Plus de détails sont donnés dans la partie [[.1.5] portant sur les échanges de masses d’air
entre troposphere et stratosphere. Les phénomenes de convection et de diffusion turbulente

en revanche, sont plus locaux mais aussi plus efficaces pour le transport vertical.

La convection atmosphérique est en fait la réponse a une instabilité de flottabilité.
Sous l'influence du chauffage radiatif, une masse d’air proche de la surface devient plus
chaude que son environnement. Si cette instabilité est suffisamment grande, la convection
peut alors s’enclencher et la masse d’air s’éleve. Au cours de son ascension, la parcelle
d’air se refroidit et sa pression de vapeur saturante diminue. A un certain point (appelé
niveau de condensation), la vapeur d’eau commence donc a condenser, refroidissant encore
la parcelle d’air en relachant sa chaleur latente et accentuant l'instabilité de flottabilité.
C’est généralement a partir de ce niveau que le nuage se forme. La parcelle d’air continue
son ascension jusqu’a atteindre un niveau ou sa flottabilité s’équilibre avec celle de son
environnement, qui marque la fin de son extension verticale. Les événements convectifs

les plus importants sont appelés convection profonde. Ils sont généralement associés a de
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fortes précipitations, ainsi que des ascendances rapides (d’'un ordre de grandeur d’'un a
une dizaine de ms™!). Cela permet le transport vertical de masses d’air sur des échelles de
temps beaucoup plus courtes que par la circulation de grande échelle, ce qui peut résulter
dans I'injection rapide de polluants émis a la surface jusque dans la haute troposphére. On
observe régulierement des concentrations en CO similaires a celles que 1’on trouve proches
de la surface a des altitudes d’une dizaine de km a proximité du haut des nuages convectifs
(Jiang et al., [2007). La convection est caractéristique de 'I'TCZ évoquée précédemment,
car le chauffage est maximal autour de I’équateur. On la retrouve aussi aux moyennes
latitudes dans une moindre mesure, principalement lors de la saison d’été. L’ordre de
grandeur de I'extension horizontale de ces évenements est de quelques dizaines de km, ce
qui rend leur influence assez locale.

A encore plus fine échelle, la turbulence atmosphérique entre en jeu dans le transport
vertical des masses d’air. Dans un écoulement turbulent se forment de maniere impré-
visible des tourbillons dont la taille caractéristique peut varier du cm au km, et qui
contribuent a mélanger de maniere tres efficace 1’écoulement. La turbulence atmosphé-
rique est caractéristique de la couche limite atmosphérique, car typique des interactions
entre I'atmosphere et la surface, et des gradients verticaux de vent résultants. Elle per-
met de mélanger cette couche limite sur une échelle de temps typique de la journée. On
retrouve aussi des phénomenes turbulents plus haut dans la tropospheére libre et la haute
troposphere, a 'origine des turbulences parfois rencontrées par les avions de ligne dans la
haute troposphere (aussi référencées comme Clear Air Turbulence car pouvant se produire
en I'absence d’indications visuelles). Cette turbulence trouve son origine dans d’autre phé-
nomenes, tels que l'interaction avec les courants-jet ou encore les foliations de tropopause

(Shapiro, [1980; |[Sharman et al., 2012).

1.1.3 Dynamique stratosphérique

Comme évoqué précédemment, dans la stratosphere le gradient vertical de température

est positif, impliquant une stabilité prononcée qui inhibe les mouvements verticaux. En re-
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vanche, cette stabilité favorise la propagation d’ondes planétaires comme celles de Rossby;,
qui vont jouer un role prépondérant dans la dynamique stratosphérique. En plus d’étre
a l'origine d’un mélange méridien entre les masses d’air, les ondes de Rossby entrainent
ce que 'on appelle en anglais le phénomene de Rossby wave pump (Plumbj 2002). Le
déferlement des ondes de Rossby aux moyennes latitudes entraine en effet la subsidence
des masses d’air correspondantes vers les poles, amorcant ainsi une circulation de plus
grande échelle, dite de Brewer-Dobson, en référence aux deux premiers scientifiques a
lavoir décrite (Dobson et al., |1929; Brewer, |1949). Le phénomeéne de pompage cause I’as-
cendance de 'air aux tropiques, puis sa subsidence a des latitudes plus importantes apres
un transport méridien, que on retrouve schématisé sur la figure[I.4] Cette circulation est
qualifiée de résiduelle au regard des faibles vitesse de transport induites. On notera qu'une
branche ascendante de la circulation de Brewer-Dobson s’étend jusque dans la mésosphere
ou elle entraine la redistribution de 'air de I'hémisphere d’été vers 'hémisphere d’hiver.
Une description récente et approfondie de la circulation de Brewer-Dobson est donnée

dans Butchart| (2014)).

1.1.4 De la tropospheéere a la stratospheére : la tropopause
1.1.4.1 Description générale

Comme cela a été évoqué précédemment, la troposphere et la stratosphere sont sépa-
rées par une fine couche appelée la tropopause, qui marque donc la limite de I'influence
de la convection troposphérique et du réchauffement par absorption des rayons UV dans
la stratosphere. Cette couche est identifiée par un changement de signe du gradient de
température, ce qui implique un minimum local de température (en moyenne autour de
—65°C). Cela s’accompagne d’un saut de stabilité, ce qui explique que I'on se référe sou-
vent a la tropopause comme une barriere dynamique. On peut voir ce maximum local
de stabilité représenté sur la figure [1.5| par I'évolution verticale du carré de la fréquence

de Brunt-Viisild N2, grandeur qui compare la flottabilité d’une masse d’air donnée par
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Figure 1.4 — Représentation schématique de la circulation stratosphérique de Brewer-
Dobson (en blanc) ainsi que des processus de mélange induits par les ondes planétaires
(en orange). D’apres Bonisch et al.| (2011]).

rapport a son environnement :

g9 g

Avec g la constante de gravité, 6 la température potentielle, et % son gradient potentiel.
On peut aussi exprimer cette grandeur comme la comparaison du gradient vertical de
température I' = 07'/0z au gradient vertical adiabatique sec I'y = g/c,.

La tropopause ne marque pas seulement un changement dans la dynamique atmo-
sphérique, mais aussi dans sa composition. Par exemple, toujours visible sur la figure
[L.5] la tropopause marque aussi la baisse drastique de 'humidité et I'augmentation des

quantités d’ozone de la troposphere vers la stratosphere. On I'a déja évoqué a plusieurs re-
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Figure 1.5 — Profils moyens verticaux obtenus par ballon-sondes au dessus de Boulder,
dans le Colorado, USA (45°N 105°W). L’altitude est donnée relative a la tropopause
thermique. Les quantités mesurées sont les suivantes : (A) Température, (B) Stabilité
statique N?, (C) Ozone (D) Vapeur d’eau. D’aprés (Gettelman et al| (2011)

prises, la tropopause agit comme une barriere qui sépare les masses d’air troposphériques
et stratosphériques. Cette définition est une bonne approximation au premier ordre qui
explique bien les différences dynamiques et de composition entre les deux couches. Ce-
pendant, elle n’est pas non plus completement imperméable, et des échanges ont en fait
lieu dans un sens comme dans 'autre, et on détaillera un peu plus loin dans le manuscrit
les mécanismes a l'origine de ces flux.

Enfin, il faut noter que l'altitude et la structure de la tropopause varient avec la
latitude. Aux tropiques, elle est assez épaisse (comprise entre 14 et 18.5 km). On la
définit souvent comme la couche comprise entre l'altitude du maximum de I'injection par

convection et celle du point froid. On y fait souvent référence en tant que TTL (de I'anglais
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Tropical Tropopause Layer), et ses caractéristiques sont décrites de maniere plus détaillées
(Fueglistaler et al., [2009). Aux moyennes latitudes, elle est beaucoup plus fine (de I'ordre
du km) et on la retrouve a des altitudes plus proches de 11 km. Elle y est alors appelée

tropopause extra-tropicale ou encore TIL (de 'anglais Tropopause Inversion Layer).

1.1.4.2 Définitions de la tropopause

Il existe plusieurs manieres de définir la tropopause quand on cherche a I'étudier a
partir de mesures ou de données issues de modélisation numérique. La plupart de ces
définitions cherchent a en déterminer ’altitude ou la pression en se basant sur 1’évolution
verticale de certains parametres. On présente ci-apres quelques-unes de ces définitions qui
sont le plus souvent évoquées dans la littérature et qui sont pour la plupart utilisées dans

les présents travaux.

Tropopause(s) thermique(s) : La tropopause thermique peut étre définie de dif-
férentes manieres en utilisant le profil vertical de température. On a en effet vu
précédemment que la température diminuait dans la troposphere de maniere assez
constante (I' = —6 Kkm™!), avant d’atteindre un minimum au niveau de la tro-
popause. En partant de ce constat, on peut établir deux manieres d’identifier la

tropopause :

— On peut tout simplement chercher le niveau (d’altitude ou de pression) auquel
on trouve le minimum de température. Référencée dans la littérature comme
CPT (pour Cold Point Tropopause), cette définition est utile dans les tropiques
pour estimer le haut de la TTL, mais elle nécessite une bonne résolution verti-
cale de la température car la transition est abrupte. Dans un modéle numérique,
on peut difficilement interpoler ce minimum de température, la résolution ver-
ticale étant souvent de plusieurs centaines de metres a cette altitude. Toujours
aux tropiques, cette définition de la tropopause est souvent confondue avec le
niveau de température potentielle de 380 K, mais pas aux moyennes latitudes,

ou la tropopause est plus basse.
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— En se basant cette fois-ci sur le gradient de température I' plutot que sur sa
valeur absolue, on peut définir ce qu’on appelle la LRT (pour Lapse Rate Tro-
popause). Sa définition est fixée dans un bulletin de 1’Organisation Mondiale
de la Météorologie comme la plus basse altitude a laquelle I' > —2Kkm™!,
et que cette inégalité soit valide au moins 2km au-dessus (World Meteoro-
logical Organization, 1957)). Cette définition permet aussi d’identifier des cas

1 au-dessus,

de double tropopause dans les cas ou 'on observe I' < —3 Kkm™
suivi d’une deuxieme LRT. Cette définition est valide a la fois aux tropiques et
aux moyennes latitudes, mais peut donner une surestimation de l'altitude de la

tropopause aux latitudes polaires en hiver.

Tropopause dynamique : Afin de proposer une définition plus complete que par
I’analyse de la stabilité statique, on peut analyser plus en détail la stabilité dyna-
mique, due par exemple aux gradients de vent importants a cette altitude de par
la présence des courants-jets. Cette définition se base sur la valeur du tourbillon
potentiel (ou le plus souvent PV de I'anglais Potential Vorticity). Cette grandeur
dynamique, qui est conservée lors des déplacements des masses d’air, s’exprime

ainsi :

PV =N (Gt (1.2

Avec (y le tourbillon relatif évalué comme la composante normale du rotationnel
du vent et f = 2Q sin ® (Q la fréquence de rotation de la Terre et @ la latitude) est
le parametre de Coriolis. On note aussi que I’on retrouve ’expression de la stabilité
statique évaluée comme la fréquence de Brunt-Véisila N? dans la définition du PV.
Sa valeur est positive dans 'hémisphere nord et négative dans 'hémisphere sud.
On lexprime le plus souvent en PVU (pour Potential Vorticity Unit) en sachant
que 1PVU = 107°m? Kkg~'s™!. Sa valeur absolue est faible dans la troposphére

avant d’augmenter brusquement au niveau de la tropopause. On définit alors sou-
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vent la tropopause dynamique comme l’iso-surface de 2PVU méme si d’autres
valeurs sont parfois utilisées (entre 1.5 et 5PVU). Cette définition a l’avantage
d’inclure la stabilité statique et dynamique, mais son calcul nécessite de connaitre
les champs tri-dimensionnels de température et de vent et est donc surtout utilisée
sur des sorties de modeles numériques. On note aussi qu’a cause de la présence du
parametre de Coriolis f dans sa définition, le PV diverge a I’approche de 1’équateur

et doit donc étre remplacé par une autre définition de la tropopause.

Tropopause chimique : Enfin, pour les raisons évoquées précédemment, la com-
position chimique de la troposphere et de la stratosphere sont assez distinctes. On
peut alors aussi définir la tropopause a partir des concentrations de certains com-
posés comme 'Oz ou le CO. Un critere sur le gradient vertical d’O3 est proposé par
Bethan et al.| (1996), localisant la tropopause chimique au niveau ou ce gradient
devient supérieur a 60 ppb/km. On peut aussi se baser sur la corrélation (ou plu-
tot anti-corrélation) entre les rapports de mélange d’O3 et de CO, qui augmente
fortement en valeur absolue en passant de la troposphere a la stratosphere (Zahn

and Brenninkmeijer, 2003)).

1.1.5 Echanges entre troposphere et stratosphere

Jusqu’ici, la tropopause a été présenté comme un "couvercle" au-dessus de la tropo-
spheére ou encore une "barriere" entre deux couches de I'atmosphere dont la dynamique
et la composition chimique sont tres distinctes. Cependant, il existe des mécanismes de
transport irréversible entre ces deux couches, a la fois de la troposphere vers la strato-
sphére et inversement, et qui contribuent donc a ’échelle globale & leur mélange (sur des
échelles de temps longues). Aux tropiques, la convection profonde, caractéristique de ces
latitudes, impacte fortement la composition de la haute troposphere par le détrainement
des masses d’air provenant de basse altitude. Dans le cas ou le détrainement se produit
au-dessus du niveau de chauffage radiatif nul, les mouvements d’air sont alors marqués

par une lente ascendance radiative, qui amene de I'air de la haute tropospheére tropicale a
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la basse stratosphere. Le transport de 'air troposphérique vers la stratosphere peut aussi
se faire lors des phénomenes d’overshoot qui ont lieu lors des événements convectifs les
plus forts. Cela entraine une injection directe dans la basse troposphere tropicale et est
une voie non négligeable de passage de la troposphere a la stratosphere (Ricaud et al.|
2007). Une deuxiéme voie d’échange prend place entre la haute tropospheére tropicale et
la basse stratosphere extratropicale le long des isentropes (iso-surface de température po-
tentielle), qui croisent la tropopause autour de 30° de latitude (Jing and Banerjee, [2018)).
Ce processus est associé au déferlement des ondes de Rossby, favorisé par la proximité
du courant-jet subtropical. Enfin, a partir des moyennes latitudes, il existe des échanges
associés aux dépressions et aux fronts observés en altitude, qui entrainent des foliations de
tropopause (Brioude et al. [2006). Ces foliations sont notamment & I’origine des intrusions
stratosphériques qui sont caractéristiques de ces latitudes et constituent le principal flux
de la stratosphére vers la troposphere (Skerlak et al., [2014; Jaeglé et al., 2017). Ces diffé-
rent mécanismes entrainant des échanges entre troposphere et stratospheére sont résumés

sur la figure [1.6]

La quantification de ces flux a fortement progressé ces dernieres années, notamment
grace aux avancées dans 'observation satellitaire qui permettent des réanalyses de 1’état
de Patmosphere de meilleure qualité autour de la tropopause. L'étude de [Skerlak et al.
(2014)) apporte une quantification assez précise des flux nets de masses d’air traversant la
tropopause, allant de —25 x 10°kgs™' km™! (tropospheére — stratosphére) aux tropiques
a 30 x 10°kgs ' km™! (stratosphére — troposphére) aux moyennes latitudes. Ces flux
suivent des cycles saisonniers prononcés et sont maximaux dans I’hémisphere d’été. A
partir de ces flux, on peut estimer des quantités d’ozone transportées a travers la tropo-
pause, mais ces estimations sont trés dépendantes des concentrations estimées en ozone

autour de la tropopause et donc soumises a des incertitudes.
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Figure 1.6 — Représentation schématique des échanges entre troposphere et stratosphere.
Les fleches les plus épaisses représentent la circulation générale tandis que les fleches vertes

indiquent les différents processus de transport au travers de la tropopause. Adaptée de
Stohl et al.| (2003).

1.1.6 L’importance de PUTLS

La composition chimique de 'UTLS est étudiée pour son impact important sur le
bilan radiatif terrestre, et en particulier sur le climat de surface. L’étude de
(2012) montre que la sensibilité de la température de surface aux variations de quantités
d’ozone, de vapeur d’eau et de méthane est maximale autour de la tropopause. De plus,
pour l'ozone et la vapeur d’eau, pour lesquelles leur gradient vertical est tres important au
niveau de la tropopause, leur impact radiatif est tres sensible au mélange vertical qui a lieu

entre troposphere et stratosphere au niveau de la tropopause. Cela est conforté par I’étude

de Xia et al. (2018)), ot I'impact radiatif de 'ozone dans 'UTLS est évalué a 0.16 Wm ™2, &

la fois par chauffage direct de 'UTLS par I'ozone mais aussi son interaction avec la vapeur
d’eau et les nuages de haute altitude. Toujours dans la méme étude, les auteurs avancent
que pour mieux quantifier les impacts radiatifs de ’ozone, une attention particuliere doit

étre portée sur 'UTLS, ou améliorer la compréhension des différents processus permettrait
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de réduire les incertitudes sur sa répartition et son évolution temporelle.

1.2 L’ozone dans ’atmosphere

On a commencé a le voir dans les parties précédentes, ’ozone joue un role central
dans le systeme atmosphérique. C’est donc a travers le prisme de cette espece que nous
allons étudier la composition chimique de ’atmosphére. Etant une espéce secondaire, les
réactions régissant sa production et sa destruction sont d’abord présentées, a la fois dans
la stratosphere et la tropospheére. On détaillera aussi I'origine de ses précurseurs, ainsi que

son role dans le bilan radiatif de la Terre.

1.2.1 La production d’ozone dans ’atmosphere
1.2.1.1 Cycle de Chapman et ozone stratosphérique

Méme si 'on s’intéressera principalement a l'ozone dans la haute tropospheére dans
les présents travaux, il est important de comprendre comment 1’ozone est produit dans
la stratospheére. L’ozone stratosphérique représente en effet 90% de la colonne totale, et
influence donc la haute troposphere au travers de la tropopause. Dans la stratosphere, les
rayons UV les plus énergétiques n’ont pas encore été absorbés par les couches supérieures
de 'atmosphere, et la densité de 'air y est assez élevée pour qu’ils soient interceptés par

les molécules d’Oy :

Oy +hy — 0+ 0O (A < 240nm) (R1.1)

ol les deux atomes d’oxygéne sont libérés sous leur forme de base O(°P), trés réactive.

Ces atomes peuvent alors réagir avec les molécules d’O4 présentes pour former de I'ozone :
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O+ 0, +M—3 O3+ M (R1.2)

ou M est un radical libre. Ces deux réactions (R 1.1 et [R1.2)) sont donc a l'origine

du principal mécanisme de la création d’ozone stratosphérique. Cependant, ’ozone peut

aussi étre détruit par photolyse, a des longueurs d’ondes un peu plus grandes que 1’Os.

O3 +hy — 024+ O (A < 320nm) (R1.3)

Cette fois-ci 'atome d’oxygene libéré I'est sous sa forme excitée O('D), mais qui se
stabilisera rapidement en O(*P). On note que n’est pas un puits final pour 1’03,
puisque I'atome d’oxygéne O(°P) peut toujours réagir avec O, selon pour reformer

de I’O3. Une derniere réaction cause cependant la perte de ce singlet d’oxygene :

03 +0 — 20, (R1.4)

Ces réactions forment ce que 1'on appelle le cycle ou mécanisme de Chapman, en réfé-
rence au chercheur britannique Sydney Chapman qui I’a théorisé en 1930. Ce mécanisme
explique bien la présence d’'un maximum d’ozone dans la stratosphere correspondant a la
couche d’ozone que l'on y observe, mais il en surestime la quantité d’ozone d’un facteur
2. Il existe donc d’autres réactions de destruction de I'ozone, qui ont été découvertes par
la suite et qui impliquent les familles chimiques HO,, NO,, C1O, BrO, ainsi que certains
composés iodés. Ces réactions sont en fait des cycles catalytiques, dans le sens ou le bilan
net conduit a la destruction de molécules d’oxygene impaire O, (O3 ou O), mais pas du
radical X associé. Des concentrations tres faibles desdits radicaux peuvent donc conduire

a un taux de destruction de I'ozone élevé, expliquant ainsi la différence entre les obser-
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vations et le mécanisme de Chapman. Il existe plusieurs cycles catalytiques pour chaque

famille de radical X, mais la plupart peuvent étre résumés ainsi :

XO 40 — X + Oy (R1.6)
bilan : 03 +0 — 202

Ces différents cycles catalytiques permettent une bonne représentation des taux de
destruction de l'ozone, et couplés au mécanisme de Chapman, permettent une bonne
représentation de la couche d’ozone stratosphérique. On peut voir une coupe zonale des
concentrations d’ozone dans ’atmosphere, ou la couche d’ozone est bien visible autour
de 35 km d’altitude. D’autres processus plus complexes entrent en jeux dans ce que 'on
appelle la déplétion de la couche d’ozone polaire (aussi référencée comme trou dans la

couche d’ozone), mais ne sont pas explicités ici.

1.2.1.2 L’ozone troposphérique : le systéme chimique O3/NO,/COV

Les rayons UV suffisamment énergétiques pour la photo-dissociation des molécules
d’O9 ayant été absorbés intégralement dans la stratosphere, d’autre mécanismes que celui
de Chapman sont nécessaires a la production d’O3 dans la tropospheére. La photolyse de
NO; est d’ailleurs une source de singlet d’oxygene, et est possible pour des longueurs
d’onde inférieures a 420 nm. Comme dans la stratosphere, cet atome d’oxygene peut s’as-
socier a une molécule d’Oy pour former de I'ozone . La molécule de NO ainsi formée
lors de la photolyse du NO,y peut ensuite réagir avec O3 pour reformer du NO,. Ces trois

réactions forment le cycle de Leighton :
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Figure 1.7 — Moyenne annuelle et zonale du rapport de mélange d’ozone en fonction
de Taltitude, issue de la réanalyse MERRA-2 (Modern-Era Retrospective Analysis for
Research and Applications version 2). Adaptée de |Yang and Liul (2019).

NOy + hy — NO + O (A < 420 nm) (R1.7)
O+O2+M—>03+M "

Les trois réactions de ce cycle se produisant toutes rapidement, résultant en un bilan
nul le jour, et une destruction de ’ozone par NO pendant la nuit ou la photolyse du NO,
ne se produit plus. Il existe d’autres voies réactionnelles permettant la reconversion de NO
en NO,, impliquant des radicaux peroxyles ROs et HOy obtenus lors de 'oxydation de
composés organiques volatiles (COV) par OH. Les radicaux OH sont formés eux & partir
de la photolyse de I’O3 . Cela a été abordé précédemment, lors de cette photolyse

I'atome d’oxygeéne est dans un état excité O('D). La plupart du temps il va, de la méme
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maniére que dans la stratosphére, revenir & son état fondamental O(°P) en entrant en
collisions avec Ny ou Oy. Mais dans 10% des cas, il peut réagir avec une molécule de H,O

pour donner OH :

H,0 + O('D) — 20H (R1.9)

On ne retrouve pas cette voie de réaction dans la stratosphere, ou la vapeur d’eau
est beaucoup plus rare. Au passage, on note que I'ozone joue un rdle important dans la
formation du radical OH, qui est le principal oxydant dans I'atmosphere. Une fois ces
radicaux OH disponibles, ils vont pouvoir oxyder le CO ou les COV présents. En prenant

I’exemple du CO, on obtient le cycle de suivant :

CO+OH — COy+H (R1.10)

H+0O;+M — HO; + M (R1.11)

HO; + NO — OH + NO, (R1.12)

NO; +hy — NO + O (A < 420 nm) (IR 1.7)

04+0;+M — O3+M (R 1.2)

bilan : CO +209 4+ hy —— COy + O5 (R1.13)

ou la molécule d’hydrogene libérée lors de 'oxydation de CO par OH (R 1.10|) permet
la formation d’un radical hydroperoxyle HOq . Ce radical permet la reformation de
NO, a partir de NO , ainsi que d'une molécule de OH | et ce sans consommation de
molécule d’ozone. Comme on peut le voir dans la réaction bilan, on obtient une production
nette d’une molécule d’ozone a partir d’'une molécule de CO, et ce sans consommation
de : OH, HO,, NO ou NO,. Pour les COV, le cycle catalytique est assez similaire, mais

fait intervenir une deuxieme réaction permettant de reformer du NO2 :
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Avec R le radical du composé organique volatil concerné noté RH et RO, son peroxyde

obtenu par réaction avec OH puis O,. La réaction bilan est :

RH + 403 + hv — R'CHO + H,0 + 203 (R1.15)
Emislsions
0, NO, OH RH, CO
(02
O3 NO HO, CO,, H,0
Emistsions

Figure 1.8 — Représentation schématique des différents cycles chimiques impliqués dans
la production d’ozone dans la troposphere.

Tous ces cycles menant a de la production d’ozone sont résumés sur la figure[1.8 Enfin,
la destruction d’O3 peut se faire le jour soit par photolyse (R 1.3), soit par réaction avec

OH ou HO, :

La nuit, en 'absence de ces radicaux, c’est la réaction avec NO (R 1.8) qui est a
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I'origine de la destruction d’ozone.

1.2.1.3 Régimes chimiques dans la tropospheére

A partir de ces différents cycles chimiques précédemment présentés, on peut en déduire
Iefficacité de la production d’ozone en fonction de la disponibilité de certaines familles
chimiques. Ces sont les COV et les NO, qui sont les principales especes limitantes, et ’'on
peut prédire le taux de production d’O3 a partir des concentrations de ces deux familles
d’especes chimiques (voir figure . Il en découle alors plusieurs régimes de production,

que l'on qualifie en fonction du rapport [COV]/[NO,].
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Figure 1.9 — Evolution du taux de production d’ozone (isoplethes, en ppb/h) en fonction

des rapports de mélange en COV (en ppb de C) et en NO, (en ppb). D’apres
and Aumont| (2007).

Le régime saturé en NO, (ou limité en COV) a pour caractéristique une dépendance
trés forte de la production d’ozone a la valeur du rapport [COV]/[NO,]. Cela implique
que, si les concentrations en NO, augmentent dans un régime déja saturé, cela favorise
la destruction d’O3 par la réaction . On observe alors une diminution du taux de
production a concentration en COV constante. Ce régime est caractéristique des basses

couches de I'atmospheére en milieu urbain ou périurbain, a proximité des sources de NO,
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car la durée de vie de ces derniers est assez faible (inférieure a un jour dans la couche

limite atmosphérique).

Au cours de leur vieillissement, les masses d’air voient donc leur concentration en NO,
diminuer rapidement, et donc une augmentation du rapport [COV] /[NO,|. La production
d’ozone augmente donc, car le régime chimique n’est alors plus saturé en NO,. C’est dans
ce régime intermédiaire que la production d’ozone est maximale, et donc souvent a 1’aval
des sources de NO,. La valeur de concentration en NO, caractéristique de ce régime
transitoire dépend de celle des COV. Dans la couche limite atmosphérique, elle est de
quelques ppb, et de quelques centaines de ppt dans la haute troposphere (Delmas et al.|

2005; Brune et al., [1999).

Enfin, dans le régime limité en NO, (ou saturé en COV), la totalité des NO, sont
utilisés dans le cycle de Leighton pour de la production d’ozone. Le taux de production est
alors assez insensible a une augmentation des concentrations de COV, mais tres sensible a
une injection de NO,. Ce régime est rencontré dans la couche limite dans les zones rurales,
ou encore dans la troposphere libre et la haute troposphere, toujours a cause de la courte
durée de vie des NO,. Pour les concentrations les plus faibles de NO, (moins de quelques

dizaines de ppt), les réactions de photolyse de I'ozone (R 1.3|) et de destruction par les

radicaux HO, (R 1.16| et R 1.17) peuvent méme prendre le pas sur le cycle de Leighton,

résultant en une destruction nette d’ozone. On retrouve ce régime extrémement limité en
NO, dans la couche limite atmosphérique au-dessus des océans. On y retrouve des masses
d’air trés pauvres en ozone, qui peuvent parfois étre transportées jusque dans la haute

troposphere par convection profonde (Solomon et al., [2005).

Dans la haute troposphere, la production d’ozone est le plus souvent limitée en NO,,
car leur courte durée de vie les empéche d’étre transportés jusqu'a cette altitude. En
revanche, I'efficacité de la production d’ozone, estimée comme le potentiel de production
d’O3 par molécule de NO,, y est plus élevée que dans la couche limite (Sauvage et al.
2007b; |Gressent et al., [2016). La production d’ozone va donc fortement dépendre de la

présence de sources locales de NO, que sont les éclairs et I’aviation, ainsi que de cycles

43



CHAPITRE 1. COMPOSITION CHIMIQUE ET STRUCTURE DE LA HAUTE
TROPOSPHERE

chimiques avec certaines especes réservoir, détaillés dans la partie [1.2.2.2

1.2.2 Les précurseurs de ’ozone dans la troposphere
1.2.2.1 Le monoxyde de carbone et les COV

Les COV sont les composés gazeux présentant au moins une molécule de carbone,
a I'exception du CO et du CO,. Avec le CO justement, ils sont considérés comme des
précurseurs de l'ozone car ils permettent la formation de HO,. Avec sa durée de vie
généralement plus longue (1 & 2 mois contre quelques jours pour la plupart des COV),
le CO est souvent le précurseur le plus abondant, et ce, particulierement dans la haute
troposphere. Il est principalement émis lors de combustion incomplete, c¢’est-a-dire une
réaction de combustion ou 'oxygene n’est pas présent en quantité suffisante. Par exemple

pour une combustion de méthane :

combustion compléte : CHy +20, — COy + 2H,0 (R1.18)
combustion incompléte : 2CH, + 3H,0 — 2CO + 4H,0 (R1.19)
846 975
biogenic emissions ==t

open burning
(forest, savanna and
agricultural fires)

VOC
7
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Figure 1.10 — Estimations des sources et des puits de CO atmosphérique pour 'année
2008 a partir des inventaires d’émissions MACCity, MEGAN et GFAS. D’apres|[Stein et al.|
(2014).

Le CO est aussi émis dans une moindre mesure par la végétation (émissions dites bio-

géniques), mais est surtout le résultat de 'oxydation des COV dans I’atmosphere, dont
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il est 'espece terminale. Pour ce qui est des puits de CO, le principal est aussi 1'oxy-
dation par OH qui meéne & la production d’ozone. On note au passage que de
maniére réciproque, le CO est le principal puits pour OH (Lelieveld et al., 2016), entrant
en concurrence avec toutes les autres especes réagissant avec OH. Ainsi, de par son roéle
important sur la présence de radicaux hydroxyles, le CO contribue a augmenter la durée
de vie d’autres especes, dont le méthane, et participe donc indirectement a ’augmentation
du forgage radiatif (IPCC| |2013)). Une petite partie (de I'ordre de 10%) est perdue par
dépot sec. Un exemple de quantification des sources et puits de CO dans ’atmosphere est
présenté figure [I.10] pour 'année 2008. Ces estimations sont issues d’inventaires d’émis-
sions, calculées a partir de facteurs d’émissions, de modélisation, et contraints par des
mesures in-situ ou satellitaires. De maniere plus générale, les quantités de CO émises par
les activités humaines (450-600 TgCOyr~! Lamarque et al., [2010)) et les feux de biomasse
(350-600TgCOyr~! van der Werf et al., 2006) sont assez comparables. Les émissions des
feux de biomasse étant décrites en détail dans la prochaine partie (|1.3]), on se focalise ici
sur la description des émissions anthropiques de CO.

La figure présente une estimation récente des flux d’émissions de CO anthropique.
On y distingue 4 foyers principaux d’émissions anthropiques de CO : I’Amérique du Nord,
I’Europe I'Inde et la Chine. Ces émissions suivent un cycle saisonnier assez prononcé, avec
un maximum en hiver. Ces émissions suivent globalement une tendance a la baisse, avec
un contraste important entre les pays développés (Amérique du Nord, Europe et Inde)
avec une décroissance assez prononcée, et les pays en voie de développement (Inde et

Afrique équatoriale) ou ces émissions sont a la hausse (Zheng et al., 2019).

1.2.2.2 Les oxydes d’azote NO,

Les oxydes d’azotes réactifs NO, (NO et NO,), sont des especes clés dans la chimie
atmosphérique, avec un role de précurseur pour 1'ozone troposphérique, et un role de
destruction de l'ozone dans la stratosphere. La principale source de NOx en quantité

est la combustion de fuels fossiles, avec 28-32 TgNyr—! (Granier et al., 2011)), répartis
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Figure 1.11 — Distribution spatiale des sources anthropiques de CO estimée par inversion
de source multi-especes sur la période 2000-2017 : (a) en moyenne annuelle et (b) la
tendance linéaire associée sur la période. D’apres Zheng et al.| (2019).

de maniere similaire aux émissions de CO présentées précédemment. Il y a aussi des

émissions de NO,, par les feux de biomasse (4-24 TgNyr—!) et Pactivité biologique des sols
(4-16 TgNyr—1), associées a de plus fortes incertitudes (IPCC 2013).

La durée de vie des NO, est trés courte dans la couche limite atmosphérique (moins
de 6h), et leur concentration diminue tres vite des lors que I'on s’éloigne de la surface.
Méme si la convection peut conduire a une augmentation locale des niveaux de NO, dans
la haute troposphere, leur répartition a cette altitude dépend plus des sources locales que

sont 'aviation et les éclairs, ainsi que des interactions avec leurs especes réservoir.

L’aviation est en fait une partie des émissions anthropiques, responsables de 'injection

d’environ 1Tg de N. Si la quantité totale émise est faible par rapport a d’autres secteurs
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d’émissions, elles ont toutefois un effet important en altitude puisqu’elles se font, en
grande majorité, directement dans la haute troposphere. Ces émissions ont un impact

non négligeable sur les concentrations de NO, (40-70 ppt) et donc la production d’ozone

(3-6 ppb), entre 10 et 12km d’altitude (Olsen et al., [2013).
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Figure 1.12 — Distribution spatiale de fréquence des éclair de 1995 a 2014 (en
flashes km~2day ') telle que mesurée par les instrument satellitaires LIS (Lightning Ima-
ging Sensor) et OTD (Optical Transient Detector). D’apres|Gordillo-Vazquez et al.| (2019).

Deuxieme source locale de NO, dans la haute troposphere, les éclairs qui ont lieu lors
des orages amenent une partie du dioxygene et du diazote de Iair a former du NO a cause
des tres hautes températures atteintes a leur proximité. La répartition spatiale et tempo-
relle des éclairs est assez bien estimée, notamment grace aux observations satellitaires. On
peut en voir une estimation récente de leur fréquence moyenne annuelle sur la figure[1.12]
Les principaux foyers d’éclairs sont quasi identiques a ceux de la convection, avec une fré-
quence maximale au-dessus des zones continentales et majoritairement sous les tropiques.

A Téchelle globale, le fréquence moyenne des éclairs suit un cycle saisonnier maximal en

été boréal (Cecil et al,2014)). Néanmoins, I'estimation de la production de NO,, par lesdits

éclairs (LiNO,, pour Lightning NO,) est beaucoup plus incertaine. Le consensus depuis

quelques années tend vers une production annuelle moyenne de 5 & 3 TgNyr—!, ,

2016} [Schumann and Huntrieser| 2007). Malgré tout, une étude plus récente de Nault et al

(2017) donne une production globale de 9 TgNyr—!, réévaluant a la hausse les résultats
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d’études précédentes. Ces incertitudes sur les LINO, se traduisent par des différences de
l'ordre de 15% sur la modélisation de 1'ozone troposphérique (Labrador et al.| 2005), et
jusqu’a 60% dans la haute troposphere tropicale, ainsi qu’un facteur trois du bilan radiatif
net a la tropopause (Liaskos et al.| 2015).

Pour finir sur les NO,, il est important de comprendre leurs interactions avec ses
especes réservoir, notées NO, (et NO, = NO, + NO,, la somme des composés azotés).
On retrouve parmi ces especes le HNOj3, le HONO, le NyO5 ou encore le PAN (Peroxy-
Acetyl Nitrate). Le PAN, de formule CH3COO,NO,, est la principale espece réservoir
de NO, dans la haute troposphere. Il est formé dans la troposphere a partir de NOy et

d’acétaldéhyde (CH3CHO), selon la chaine de réactions suivante :

CH;CHO + OH — CH;CO + H,0 (R 1.20)

Sa durée de vie dans 'atmosphere est fortement contrélée par la température, allant
d’environ une heure a 25°C jusqu’a plusieurs mois & —20°C (Delmas et al., |2005)). 11
s’accumule alors particulierement aux moyennes et hautes latitudes de I’hémisphere nord
en hiver, et dans la haute troposphere (Fischer et al.; 2014). Toujours dans la haute

troposphere, il est principalement décomposé par photolyse, régénérant ainsi les NO,.

1.3 Les émissions de feux de biomasse

Bien que la partie précédente présentait 1’ozone et ses précurseurs ainsi que la maniere
dont ils étaient émis dans I’atmosphere, les émissions des feux de biomasse n’ont été que
peu abordées. Elles sont pourtant une source importante pour beaucoup d’espéces réac-

tives dont les précurseurs d’ozone, et leur dynamique particuliere favorise leur transport
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dans toute la troposphere. On va donc voire dans cette partie leur principales caractéris-
tiques, puis les différentes maniéres de construire des inventaires d’émissions permettant
de les inclure dans les modeles de chimie atmosphérique. Enfin, les dernieres avancées sur

la représentation des panaches de feux de biomasse seront présentées.

1.3.1 Les feux de biomasse et leurs émissions

Les feux de biomasse sont une source importante d’especes gazeuses réactives et de
particules dans I'atmosphere. Ils correspondent a de la combustion de végétation, qu’elle
soit d’origine anthropique ou naturelle (initiation par les éclairs). Les feux de biomasse
ont lieu majoritairement aux latitudes tropicales, principalement sur le continent Africain
(environ 58 % des émissions totales), mais aussi en Amérique du Sud et en Asie du Sud-Est.
Ils y sont alors le plus souvent d’origine humaine, servant a l'agriculture, au défrichement
ou a la déforestation, ainsi qu’a la production de charbon. Dans les foréts tempérées
et boréales, les émissions sont principalement liées a des feux de foréts, le plus souvent
déclenchés par la foudre (Veraverbeke et al., [2017)). Tous ces feux de biomasse suivent un
cycle saisonnier important, maximal pendant la saison seche de la région concernée.

Historiquement, les premiers travaux d’estimation des quantités de divers composés
chimiques par les feux de biomasse et leur impact sur la composition atmosphérique dé-
butent avec Crutzen et al. (1979). Les conclusions de ces travaux étant que ces émissions
sont comparables aux émissions anthropiques pour certains gaz réactifs, et tout particu-
lierement pour le CO, mais aussi de certains composés azotés. Ces travaux sont a ’origine
de plusieurs axes de recherche sur l’estimation plus précise des émissions des feux de
biomasses, et de leur impact sur les cycles biogéochimiques a 1’échelle mondiale.

Au total, on considere les feux de biomasse sont responsables d’émissions de composés
carbonés (1800-2300 TgCyr~!), en grande majorité sous forme de CO,, mais aussi de CO
(15% de ce total, soit environ 350 Tg de CO), ainsi que de méthane et autres COV a
hauteur de quelques % de ce total (van Marle et all [2017). Comme indiqué au-dessus,

ils sont aussi une source non négligeable de NO, avec des estimations de 4-24 TgNyr—!
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(IPCCL 2013). Ces estimations des émissions globales des feux de biomasse sont associées a
des incertitudes importantes, liées a la détermination de leur localisation, de leur intensité,
ainsi que du type de combustible. On note aussi une forte variabilité interannuelle des
feux de biomasse par rapport aux émissions anthropiques ou biogéniques, notablement a
I’échelle régionale. Les émissions de feux de biomasse sont d’ailleurs presque entiérement
responsables de la variabilité interannuelle observée pour le CO, et tout aussi importantes

pour certaines especes réactives comme OH (Voulgarakis et al., 2015)).

On peut aussi faire le lien avec des évenements assez récents et importants de feux
de foréts, comme par exemple ceux qui ont eu lieu en Australie lors de I'été austral
2019/2020, ainsi qu’en Californie et en Sibérie durant 1'été boréal 2020. Les émissions de
ces "super-évenements' ont alors un impact dur la composition atmosphérique a 1’échelle
de 'hémisphere, et de la surface a la stratosphére (Khaykin et al., |2020; |Lin and Zhangj,
2021)).

Concernant 1’évolution temporelle des émissions des feux de biomasse, 1’étude de van
Marle et al| (2017) montre une augmentation légére des quantités émises jusque dans
les années 1990, puis une diminution graduelle depuis. Ces variations au long terme sont
principalement dues au changement de pratiques dans les régions tropicales. Le change-
ment climatique aussi impacte les feux de biomasse, avec une augmentation attendue de
leur fréquence d’ici 2050 (Huang et al., 2015). Cela serait principalement dii & des condi-
tions météorologiques plus favorables aux feux, les saisons seches et chaudes devenant plus
longues dans beaucoup de régions du globe, et dans une moindre mesure ’augmentation
de la fréquence des éclairs favorisant leur départ (Huang et al., [2015; Krause et al., [2014).
Cela pourrait conduire a une prédominance des conditions climatiques sur 1’évolution
mondiale des feux de biomasse, surpassant 'actuelle influence anthropique (Pechony and

Shindell, 2010).
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1.3.2 Détection et inventaires d’émissions : état de ’art

1.3.2.1 Localisation et facteurs d’émissions

Afin d’étudier les émissions de feux de biomasse et leur impact sur la composition
chimique de I'atmosphere, il est nécessaire de les représenter de la maniere la plus fiable
possible, ce qui se fait au moyen d’inventaires d’émissions. Pour construire ces derniers,

on cherche donc a connaitre différents parametres :

— La localisation des feux.
— La quantité et le type de biomasse brulée.
— La quantité de chaque espéce chimique émise par unité de biomasse brulée, que

I’on appelle aussi facteur d’émission.

Pour ce qui est de la localisation des feux, la nature relativement imprévisible du phé-
nomene rend des approches déclaratives ou climatologiques assez inefficaces. L’utilisation
d’observations satellitaires est alors quasi systématique. L’estimation de la quantité de
combustible brulé peut se faire selon deux approches distinctes. La premiere approche,
dite bottom-up, se base sur le calcul de la superficie brulée, et est utilisée dans les inven-
taires globaux GFED (Global Fire Emissions Database, van der Werf et al.| |2017), FINN
(Fire INventory from NCAR, Wiedinmyer et al.| 2011)) et APIFLAME (Analysis and Pre-
diction of the Impact of Fires on Air quality ModEling, Turquety et al., 2014)). L’approche
top-down se base sur 1'observation de la puissance radiative des feux (ou FRP pour Fire
Radiative Power), et est utilisée dans les inventaires GFAS ( Global Fire Assimilation Sys-
tem, Kaiser et al., 2012), QFED (Quick Fire Emissions Dataset, Koster et al., 2015) et
FEER (Fire Energetics and Emissions Research, Ichoku and Ellison, [2014)). Quelle que
soit I’approche, ces données sont issues de produits satellitaires, le plus souvent de I'ins-
trument MODIS (MOderate Resolution Imaging Spectrometer) a bord des satellites Aqua
et Terra. La mesure du FRP se fait a partir de canaux infrarouges tandis que la superficie
brulée s’estime a partir de variations de la réflectance des surfaces continentales. Cela

permet d’estimer la quantité et le type de biomasse en connaissant le type de biome (i.e.
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savane, prairies, foréts...) a 'endroit du feu. Les facteurs d’émissions sont calculés a partir
de mesures in-situ ou en laboratoire sur les concentrations d’espéces présentes dans la
fumée émise lors de la combustion de différents types de biomasse. Ces facteurs d’émis-
sions sont compilés dans des études (Andreae and Merlet, 2001; Akagi et al. 2011) qui
sont ensuite utilisées dans les différents inventaires pour calculer les flux d’émissions pour
chaque espece, permettant la construction d’un inventaire d’émission global.

En prenant pour exemple le CO qui nous intéresse particulierement dans cette these,
on peut voir sur la figure les émissions mensuelles par les feux de biomasse pour
les mois de janvier et de juillet 2013. Au total depuis les debut des années 2000, GFAS
estime les émissions annuelles de CO & environ 360 TgCOyr—!, sachant que les autres
estimations sont dans I'intervalle 350-600 TgCOyr~! (van der Werf et al., 2006). Ces écarts
dans les estimations sont encore plus grands pour d’autres espéces (par exemple les NO,
cités précédemment avec 4-24 TgNyr—!). Deux sources d’incertitudes sont principalement
pointées du doigt : la prise en compte des plus petits feux difficilement détectables a
partir d’observations satellitaires (van der Werf et al. 2017)), et 'estimation des facteurs
d’émission et de leur relation avec les conditions météorologiques environnantes (Andreae,

2019).

1.3.2.2 Dynamique d’émission : hauteur de panache

Une derniere particularité a prendre en compte lors de I’étude des émissions de feux de
biomasse est leur dynamique. La chaleur intense dégagée lors de la combustion devient une
source importante de flottabilité au-dessus du foyer, et de maniere analogue a la convection
atmosphérique amorce alors un panache ascendant, qui va interagir avec la dynamique
locale (voir figure . Les émissions des feux sont alors en grande majorité prises dans ce
panache, et sont entrainées en altitude plutot que d’étre injectées juste a surface. Le plus
souvent, la stabilité rencontrée au niveau du sommet de la couche limite atmosphérique
met fin a l'ascension du panache (Labonne et al., 2007). Cependant, dans certains cas

de feux et avec des conditions atmosphériques favorables, la condensation de la vapeur

92



1.3. LES EMISSIONS DE FEUX DE BIOMASSE

01/2013

90°N

60°N [-&

30°N

Oa

30°S

60°S

90°s

90°N

60°N [ ped

30°N

OO

30°S

60°S

___F,_—--a**~4“ﬂh‘__,;'“"' il

120°W 60°W 0° 60°E 120°E

90°S

1010 10° 1078 10~7
mol.m2.s™ 1!

Figure 1.13 — Flux d’émission de CO par les feux de biomasse issu de l'inventaire
d’émission GFAS pour les mois de janvier (a gauche) et de juillet (a droite) de I'année
2013, a une résolution globale de 1° par 1°.

d’eau dans le panache renforce son ascendance et il se forme un pyrocumulus (PyroCu),
ce qui peut amener le panache dans la troposphére libre. Pour les cas les plus extrémes,

il peut méme se former des pyrocumulonimbus (PyroCb), qui peuvent atteindre la haute

tropospheére, voire méme la basse stratosphere (Fromm et al., 2010). Les panaches de feux

de biomasse peuvent atteindre des altitudes relativement élevées dans toutes les régions

du globe, mais c’est dans les foréts boréales que ce processus devient plus important, car

les feux y sont les plus intenses. Val Martin et al.| (2018)) estiment que dans ces régions

I'injection se fait de 15 & 50 % au-dessus de la couche limite atmosphérique.
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Figure 1.14 — Représentation schématique des processus impliqués dans 1’ascension des
panaches de feux de biomasse, avec en rouge les processus atmosphériques et en jaune
ceux induits par le feu. D’apres |Paugam et al.| (2016).

Cette dynamique d’émission particuliere conditionne fortement la répartition verticale
de beaucoup d’especes réactives dans la troposphere, et donc du transport intercontinen-
tal des émissions de ces especes par les feux de biomasse. Le besoin d’une représentation
réaliste de cette variabilité de hauteur d’injection est donc fort au sein de la communauté

scientifique autour de la modélisation de la composition chimique de 1'atmosphere. La

récente étude de Paugam et al| (2016]) passe en revue les différentes approches d’esti-

mation de l'injection des émissions de feux de biomasse. Les premieres paramétrisations
développées sont principalement statistiques et/ou empiriques, se basant sur des diagnos-
tics de hauteur de couche limite sans prendre en compte les caractéristiques intrinseques
de chaque incendie. Plus récemment, des modeles 1D déterministes ont été mis au point
pour résoudre la dynamique d’un panache sur la verticale en fonction des conditions mé-
téorologiques environnantes. Les principales méthodes développées sont celles de

(2010)) et de |Sofiev et al. (2012)), qui ont été respectivement utilisées pour ap-

porter des nouveaux produits sur la hauteur d’injection dans les inventaires d’émissions

ISAFIRES (Integrated Monitoring and Modelling System for wildland Fires) et GFAS. Ces
deux méthodes se basent aussi sur l'observation du FRP par MODIS. Dans 'inventaire

GFAS, qui sera utilisé dans ces travaux, on dispose de deux parametres différents : la

o4



1.3. LES EMISSIONS DE FEUX DE BIOMASSE

hauteur moyenne d’injection maximale et la hauteur maximale du panache qui permet de
contraindre facilement les émissions dans un modele atmosphérique. Depuis peu, ils sont
d’ailleurs implémentés dans le modele C-IFS (Rémy et al., 2017)), et leur introduction a
permis 'amélioration du transport de panaches d’aérosols émis par des feux de biomasse

sur le continent Africain.
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Chapitre 2

Outils et méthode

Ce travail de these se base sur deux outils principaux :
— une base de données d’observations in-situ de la composition de I’atmosphere issue
de I'Infrastructure de Recherche Européenne IAGOS.
— un modele numérique tri-dimensionnel de chimie-transport permettant la modéli-
sation globale de la composition de 'atmosphere : MOCAGE.
Les principales caractéristiques de ces deux outils sont présentées successivement dans
ce chapitre, ainsi que les traitements ou développements effectués pour 'obtention des

résultats.

2.1 La base de données IAGOS

2.1.1 Objectifs et origine de I’'Infrastructure de Recherche T A-

GOS

TAGOS (In service Aircraft for a Global Observating System) est une infrastructure de
recherche européenne, qui a pour objectif de fournir la plus dense base de données in-situ
a haute résolution spatiale et temporelle sur plusieurs décennies pour surveiller I’évolution
de la composition atmosphérique impliquée dans le changement climatique et la qualité

de T'air. Le but est d’établir, d’opérer et d’exploiter un réseau global d’observation a long

o7



CHAPITRE 2. OUTILS ET METHODE

terme des gaz trace réactifs (ozone, monoxyde de carbone, oxydes d’azote), des gaz a effet
de serre (vapeur d’eau, dioxyde de carbone, méthane, ozone), des aérosols et particules
nuageuses (gouttes d’eau et cristaux de glace). Comparé aux autres types de mesures
locales (ballons sondes, campagnes scientifiques...) et aux estimations par satellite de
composition de 'air, IAGOS est le seul jeu de données a méme de fournir une vaste

couverture géographique avec une résolution verticale tres fine dans 'UTLS.

L’infrastructure de recherche TAGOS trouve son origine dans le programme de re-
cherche MOZAIC (Measurements of water vapor and OZone by Airbus In-service air-
Craft). Ce programme est né du besoin de la communauté scientifique d’obtenir des me-
sures précises de la composition chimique de 'UTLS pour améliorer la validation des
modeles de chimie atmosphérique; et d’'une demande des constructeurs aéronautiques
comme AIRBUS, soucieux d’évaluer I'impact des rejets d’oxydes d’azote et de vapeur
d’eau dans 'UTLS. Débutent alors en aotit 1994 les premiers vols instrumentés d’Airbus
A-340 qui mesurent les concentrations en ozone et en vapeur d’eau des masses d’air tra-
versées (Marenco et al., [1998)). Au dela de ce premier objectif, ce programme a évolué
rapidement vers une mission scientifique de plus grande envergure. Ses objectifs se sont
alors ¢élargis pour devenir 1’étude sur le long terme de la répartition spatio-temporelle de
I'ozone et de ses précurseurs dans la troposphere et la basse stratosphere. C’est a cette
fin qu’a partir de 2001, un capteur destiné a la mesure des concentrations en CO rejoint
I'instrumentation embarquée & bord des avions. Ces mesures seront opérées de maniere
continue jusqu’en 2014. A partir de 2008, MOZAIC entre en phase de préparation de I'in-
frastructure de recherche IAGOS, s’associant au passage avec le programme de recherche
CARIBIC (Civil Aircraft for the Regular Investigation of the Atmosphere Based on an
Instrument Container). Le programme CARIBIC a un objectif scientifique complémen-
taire a celui de MOZAIC, en embarquant depuis 1997 un cargo scientifique pour la mesure
d’un assez large panel d’especes chimiques a bord d’un avion de ligne, pour environ 4 vols
long-courriers par mois. IAGOS poursuit donc ses objectifs initiaux, avec pour ambitions

a la fois d’agrandir la flotte d’appareils instrumentés, ainsi que d’augmenter le nombre
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d’espéeces mesurées. Début 2020, ce sont 7 avions équipés qui réalisent chaque jour des vols
inter-continentaux et enregistrent la concentration en Oz, CO, ainsi que la vapeur d’eau et
le nombre de particules nuageuses. A noter que dans la suite de ce manuscrit, les mesures
IAGOS-CARIBIC sont référencées en tant que CARIBIC, et les mesures historiques d’O3
et de CO "historiques" TAGOS-CORE en tant que mesures IAGOS.

2.1.2 Instrumentation et description de la base de données

Les instruments de mesure sont regroupés dans un seul et méme "package" permettant
de limiter leur incidence sur le fonctionnement de I'avion. Des modifications sont tout de
méme apportées a la carlingue de 'avion pour placer trois entrées d’air pour les sondes
d’O3, de CO et d’humidité (Fig. . D’autres packages ont été développés pour des
mesures additionnelles d’aérosols ou de gaz a effet de serre (COg et CHy), mais dont
les spécificités ne seront pas détaillées ici, aucune mesure n’ayant été réalisées par ces
instrument en 2013. Sur le méme principe, mais embarquant un cargo entier d’instrument
scientifiques, les vols CARIBIC mesurent en plus des especes évoquées précédemment, le

NO et les oxydes d’azotes(NO,) qui seront aussi utilisés pour valider MOCAGE.

Figure 2.1 — Illustration d’un Airbus A340 équipé des instruments de mesures IAGOS.
On voit sur le zoom les modifications apportées a la carlingue pour y installer les prises
d’air connectées aux instruments.

La concentration de l'air en O3 est obtenue griace a un capteur UV a double colonne
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mesurant 1’absorption a 253.7nm de l'air échantillonné, et en le comparant a de l'air
sans O3 (Thouret et al., |1998; Nédélec et al. 2015). Des calibrations sont opérées avant
le décollage ainsi que pendant le vol, toutes les 2 heures. L’instrument permettant de
mesurer le rapport de mélange de CO, quant a lui, est un capteur infrarouge mesurant
I’absorption de 'air échantillonné a 4.67 num (Nédélec et al., 2003, [2015). Cet appareil
nécessite une "mise a zéro" en cours de vol toutes les 20 minutes en mesurant 1’absorption
d’un air exempt de CO. Pour ce qui est de I'instrument embarqué lors des vols CARIBIC
pour mesurer les concentrations en NO et en NO,, c’est un détecteur a chimiluminescence
qui se base sur 1’émission de lumiere lors de la réaction entre NO et O3. Une descritpion
plus complete des mesures de ces composés par les vols CARIBIC est donnée dans 1’étude
de |Stratmann et al| (2016)). Des capteurs mesurent aussi la température et la pression
de l'air afin de pouvoir calculer les rapports de mélange de chacune des espeéces. Les

caractéristiques principales des instruments de mesures sont présentées dans le tableau

21

IAGOS CARIBIC
O3 CcO NO NO,
Temps de réponse 4s 30 s 120 s 120 s
Erreur bruit instrumental +2%  +5 % +5 % +5 %
Erreur calibration +2 ppb  +£5 ppb  +25 ppt +£70 ppt
Limite de détection 2 pbb 10 ppb 7 ppt 8 ppt

Tableau 2.1 — Principales caractéristiques des instruments TAGOS mesurant 'Oz et le

CO, et CARIBIC pour le NO et les NO,,.

Les données sont acquises de maniere simultanée pour tous les instruments IAGOS
toutes les 4 secondes, soit environ tous les 1 km pour un avion de ligne a une vitesse de
croisiére de 250 ms™!. Lors des phases ascendante et descendante, la résolution verticale
approximative est alors de 50 m. Pour les vols CARIBIC, I'acquisition des mesures se fait
toutes les 10 secondes. La totalité des données acquises lors du vol est transférée apres
I’atterrissage, pour validation puis correction apres calibration des appareils tous les 6

mois. Les données validées sont disponibles dans les trois jours, mais ce sont les données
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finales apres calibration qui sont utilisées dans cette étude. Ces données sont complétées
avec des champs météorologiques issus des analyses opérationnelles de 'ECMWF (Euro-
pean Center for Mesoscale Weather Forecast), telle que les différents champs de vent, le
géopotentiel ou encore la pression de certains niveaux de géopotentiel permettant de situer
I’avion par rapport a la tropopause dynamique. Toutes ces données sont disponibles sur
le portail des données IAGOS en ligne (doi:10.25326/20, http://www.iagos-data.fr/).
Un exemple des mesures et données rendues disponibles lors d'un vol IAGOS est visible

sur la figure avec des mesures a la fois d’O3 et de CO.
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Figure 2.2 — Exemple de données acquises lors du vol instrumenté IAGOS du 04/01/2013
de Luanda (Angola) a Francfort (Allemagne). En haut & gauche, la trajectoire de 'avion.
En haut a droite, I’évolution de la pression le long du vol, accompagnée de 'estimation
de la pression de l'iso-ligne de 2PVU. En bas, I’évolution des rapports de mélange d’O;
(& gauche) et de CO (a droite), en ppb. Les lignes verticales grises marquent les phases
d’ascension et de descente de 'avion.

Au début de ces travaux de these, 'année la plus récente comportant un maximum de
vols disponibles validés apres calibration était 2013, et c’est donc cette année qui a été
choisie comme année de référence pour les analyses a suivre. Au total ce sont 3022 vols
instrumentés TAGOS qui ont eu lieu en 2013 (2247 avec des mesures de CO et 1618 avec

des mesures d’O3), dont on peut voir les trajectoires sur la figure
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Figure 2.3 — Carte des trajectoires de l'intégralité des vols instrumentés IAGOS sur
I’année 2013. Les zones géographiques délimitées en bleu sont présentées ici car utilisées
dans la suite de la these.

2.1.3 L’utilisation des données IAGOS dans les sciences de 1’at-

mosphere

La base de données IAGOS est un outil tres polyvalent pour la recherche dans les
sciences de ’atmosphere, étant pertinent pour différent types d’études. Tout d’abord,
I’objectif primaire du programme a sa création : 1’établissement de climatologie et ten-

dances dans 'UTLS. Les premiers travaux sur 'ozone ayant été détaillés dans I'étude de

Thouret et al| (2006]), mettant en avant pour la premiere fois avec des mesures in-situ

une tendance positive des rapports de mélange d’ozone a la fois dans I'UT et la LS aux

moyennes latitudes de ’hémisphere nord. Ces travaux ont étés complétés récemment dans

I'étude de Cohen et al|(2018), qui a appliqué la méme méthode pour 1'ozone mais aussi le

monoxyde de carbone en disposant d’une plus longue série temporelle et d'une couverture
géographique plus importante. Il y est montré une tendance négative du CO d’environ
—1ppbyr~! dans PUTLS et une tendance positive d’ozone de 0.35ppbyr~! dans I'UT
uniquement. La climatologie de CO dans la haute troposphere réalisée lors de ces travaux
est présentée dans la figure [2.4] Des études similaires ont aussi été réalisées sur la vapeur

d’eau (Petzold et al., 2017) et la température de 'air (Berkes et al., 2017) dans 'UTLS.

Une deuxieme utilisation des données IAGOS est la validation & la fois de simulations
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Figure 2.4 — Climatologies saisonnieres du CO dans la haute troposphere d’apres la base
de donnée IAGOS de 2001 & 2013. D’apres Cohen et al.| (2018)).

de modeles numériques ou bien d’observations satellites de la composition chimique de la
troposphere et/ou de 'UTLS. C’est le cas par exemple de CAMS (Copernicus Atmos-
phere Monitoring Service) qui utilise les profils verticaux issus des phases ascendante et

descendante des vols IAGOS pour évaluer ses prévisions opérationnelles. D’autres valida-

tions ont été réalisées dans I'UTLS, comme celles de Inness et al.| (2013)) puis Gaudel et al.|

(2015) qui utilisent les mesures IAGOS pour valider la capacité de la réanalyse MACC
(Monitoring Atmospheric Composition and Climate) a reproduire les concentrations en
CO et en Oz a cette altitude. D’autres études ont aussi utilisé la base de données pour

valider un modele mis en ceuvre pour une étude de processus. C’est le cas de I’étude de

Duncan et al.| (2007)), qui valide les concentrations dans 'UTLS de CO du CTM Combo

avant d’étudier le transport de pollution de feux de biomasse jusqu’a la tropopause par
la convection profonde, montrant 'impact de 'ENSO sur la variabilité inter-annuelle de

leur impact.

*. https://atmosphere.copernicus.eu/
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Enfin, les données TAGOS sont aussi utiles pour des études de processus impactant la
composition de 'UTLS. Par exemple, les principaux processus impactant la concentration
en vapeur d’eau dans 'UTLS ont été mis en avant dans 'étude de Zahn et al,| (2014).
Les mesures de NO, ont permis d’étudier I'impact des émissions de NO, par les éclairs
sur la formation de panaches de NO, et sur la production d’ozone dans I'UT (Gressent
et al., 2014)). En relation avec les présents travaux de these, I’étude de Ding et al.| (2015)
a pu montrer I'importance de la convection profonde dans le transport du CO émis par
des feux de biomasse ou des sources anthropiques au dessus de 1’Asie de I’Est.

Dans ces travaux de these les données IAGOS sont utilisées pour valider le modele
MOCAGE de maniere générale dans I’'UTLS, mais aussi en ciblant des vols IAGOS dans

lesquels des panaches issu de feux de biomasse sont traversés.

2.1.4 Identification de sources : ’apport des données SOFT-10

Si les avantages d’une base de données d’observation telle que IAGOS sont sa densité
ainsi que son étendue temporelle, un inconvénient est I’échantillonnage "a I'aveugle" fait
par les avions de ligne, la ou une campagne de mesures aéroportée peut cibler des masses
d’air spécifiques en fonction des processus a I’étude. Afin de pouvoir améliorer les études
de processus tout en essayant d’utiliser au mieux la base de donnée IAGOS, la nécessité
de connaitre 'origine des masses d’air échantillonnées est apparue. C’est pour répondre
a ce besoin que l'outil SOFT-10 (Sauvage et al., 2017) a été développé, afin de mettre a
disposition des utilisateurs des produits a valeur ajoutée permettant 'identification des
sources pour les anomalies de CO mesurées lors de vols TAGOS dans la haute troposphére
(en dessous de l'iso-surface 2 pvu). La méthode générale (résumée sur la figure est la
suivante :

— Des rétro-trajectoires sont calculées grace au modele lagrangien de transport et de

diffusion FLEXPART (FLEXible PARTicle dispersion model, [Stohl et al., [2005) a
partir de la trajectoire des vols IAGOS. Ces rétro-trajectoires sont calculées sur 20

jours, en utilisant les champs météorologiques issus des analyses opérationnelles de
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Figure 2.5 — Exemple de la méthode de d’identification de sources pour des panaches de
CO avec SOFT-IO sur un vol TAGOS du 22/08/2013 de Frankfort & Windhoek. L’avion
traverse ici deux panaches de CO, le premier étant attribué a des sources anthropiques,
et le deuxieme a des feux de biomasse.

'ECMWF, en prennent en compte en plus de la circulation de grande échelle, les
phénomenes de convection et de mélange turbulent. Elles permettent ainsi d’esti-
mer l'origine des masses d’air échantillonnées.

— En couplant ces rétro-trajectoires a des inventaires d’émissions anthropiques et de
feux de biomasse, une contribution des émissions récentes sur les concentrations de
CO est calculée. Cette contribution est décomposée en différentes composantes en
fonction de 'origine anthropique ou de feux de biomasse du CO. Une décomposition
additionnelle est effectuée en fonction de I'origine géographique des émissions (14
régions différentes, visibles sur la figure .

— Les anomalies de CO Cf{}; dans la base de données TAGOS sont calculées comme
étant la différence entre le rapport de mélange de CO Cyr mesuré et la valeur
médiane saisonniére dans la zone considérée (ou "background") Cuyrpack. Seules les

anomalies supérieures & Cyrseason (Q3), le troisieme quartile des rapports de mélange
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Figure 2.6 — Cartes des 14 différentes zones géographiques de GFED utilisées dans
SOFT-I0. Adaptée de http://www.globalfiredata.org/data.html

de CO dans I'UT, sont retenues.

Cor = Cur — Cutbak <= Cur > Cumueason(Q3) (2.1)

— Enfin, si pour une anomalie de CO donnée, la contribution calculée avec SOFT-
IO est en moyenne supérieure a 5 ppb, on peut lui attribuer une source, soit
anthropique, soit de feux de biomasse, et une zone géographique d’origine. La
valeur en elle-méme de la contribution est a interpréter avec précaution de par les
nombreux biais pouvant étre présents lors de la modélisation, comme par exemple

le niveau de fond de CO, qui n’est pas calculé par SOFT-IO.

Les données SOFT-I0 ont déja été utilisées conjointement a la base de données IAGOS

pour analyser le role des feux de biomasse sur le CO troposphérique en étudiant les profils

verticaux a différents cluster d’aéroports (Petetin et al., |2018)), c’est a dire sur de petites

zones géographiques. Dans cette these, les produits SOFT-I0 sont utilisés pour développer

une méthode permettant d’évaluer a 1’échelle globale la modélisation de panaches de feux

de biomasse dans MOCAGE.
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2.2 Le modeéele de Chimie Transport MOCAGE

2.2.1 Présentation générale et géométrie du modele

MOCAGE (MOdélisation de Chimie Atmosphérique & Grande Echelle) est le Modele
de Chimie-Transport (CTM) tridimensionnel développé au CNRM (Centre National de
Recherche Météorologiques). La version utilisée est celle décrite dans les travaux de
(2016). MOCAGE permet de modéliser la composition chimique de I’atmosphere
de I’échelle régionale a globale grace a la représentation des différents processus physico-
chimiques mis en jeux. De maniere simplifiée, on peut résumer ces différents processus en
4 différentes catégories : les émissions, le transport, les transformations chimiques, et les
processus de dépot (représentés schématiquement sur la figure . Ces processus et la
maniere dont ils sont représentés dans le modele sont détaillés dans les parties suivantes

de ce chapitre.

Transformations chimiques,
photolyses

Transport

F 3

_

Emissions

Dépots sec
et humide

Qlaga APl

Figure 2.7 — Représentation schématique des différents processus représentés dans le
modele de chimie transport MOCAGE.
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Dans ces travaux de these, le modele MOCAGE est utilisé dans sa configuration glo-
bale, soit avec une grille réguliere de 1° de longitude x 1° de latitude (soit environ 110 km
x 110 km a I’équateur et 80 km x 110 km aux moyennes latitudes). Le modele permet la
mise en place de domaines imbriqués pour de la modélisation régionale, mais au regard des
objectifs de cette these, cette fonctionnalité n’est pas utilisée. Concernant la dimension
verticale, on utilise une version a 47 niveaux verticaux hybrides o-pression, allant de la
surface a 5hPa (environ 35km). Ce type de répartition des niveaux verticaux présente
I’avantage de suivre le terrain pour les niveaux proches de la surface tout en retrouvant un
comportement isobare a plus haute altitude. La pression de chaque niveau P; est calculée
de la maniére suivante :

Pi - AiPref + BZPS (22)

Ou P; est la pression au niveau du sol, F,.¢ une pression de référence prise a 1013.25 hPa.
A; et B; sont des coefficients présentés sur la figure [2.8] ainsi qu'un exemple de niveaux
verticaux hybrides o-pression. De maniere générale sur le globe, cette configuration de ni-
veaux verticaux donne une résolution d’environ 50 m dans la couche limite atmosphérique,

500 m dans la troposphere libre, et 750 m dans la haute troposphere et la stratosphere.

L’exploitation du modele MOCAGE se fait aussi bien a des visées opérationnelles
que pour de la recherche scientifique. En France par example, MOCAGE est I'un des
deux modeles de la plateforme PREV’AIR en charge de la prévision de la qualité de
lair sur le territoire (Rouil et al 2009). A I’échelle européenne, c¢’est CAMS (Copernicus
Atmosphere Monitoring Service) qui coordonne les efforts de prévision opérationnelle de
la composition de 'atmosphere, et dans lequel MOCAGE participe avec 8 autres modeles
(Marécal et al., 2015). Parmi les études réalisées avec MOCAGE, on peut en citer quelques
unes en rapport avec les présents travaux de theése. En tant que modele participant a
I'exercice CCMI (Chemistry and Climate Modelling Initiative), MOCAGE a été utilisé
dans des études détaillées sur 'impact du changement climatique sur la composition
chimique de la tropospheére et de la stratosphere (Morgenstern et al| [2017)), mais aussi du

transport dans la troposphere (Orbe et al., [2017)). Concernant les précurseurs de ’ozone,
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Figure 2.8 — Profils verticaux des coefficients A; et B; utilisés dans ’équation pour
calculer la pression des niveaux verticaux de MOCAGE (a gauche). Exemple de coupe

longitudinale des niveaux hybrides o-pression de MOCAGE au dessus de I’'Himalaya, a
29°N de latitude (a droite).

Bousserez et al| (2007) ont évalué leur transport intercontinental entre I’Amérique du

Nord et 'Europe pendant 1’été 2004. Dans 1’étude de [Brocchi et al.| (2017)), une simulation

globale de MOCAGE a été utilisée pour reconstituer le transport d’un panache de feu de
biomasse venant des foréts boréales d’Asie du nord, ayant été observés au dessus de la

mer Méditerranée.

2.2.2 Schéma chimique et solveur

La chimie des espéces en phase gazeuse dans MOCAGE est traitée avec le schéma

RACMOBUS, qui est en fait la résultante de la fusion d’un schéma de chimie tropo-

sphérique RACM (Regional Atmospheric Chemistry Mechanism, Stockwell et al., [1997)

et d'un schéma de chimie stratosphérique REPROBUS (REactive Processes Ruling the

Ozone BUdget in the Stratosphe, Lefevre et al., [1994), dont les spécificités sont détaillées

ci-dessous. MOCAGE permet aussi la modélisation des aérosols a la fois primaires et se-
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condaires, mais n’étant pas étudiés dans les présents travaux, leur représentation dans le

modele n’est pas discutée.

Le schéma de chimie troposphérique RACM : Décrit en détail dans ’étude de
Stockwell et al.| (1997), il est basé sur la version 2 du schéma RADM (Regional
Acid Deposition Model, Stockwell et al., [1990)), a laquelle est apportée une révision
des constantes de réactions et 'amélioration de la chimie des especes azotées, et
notamment du PAN. RACM a été créé dans le but de pouvoir modéliser la compo-
sition de la troposphere, allant des régimes chimiques pollués dans la couche limite
atmosphérique aux régimes chimiques de la haute troposphere. Au total, il inclut
la représentation de 77 especes chimiques, 237 réactions dont 23 réactions de pho-
tolyse. Pour des soucis d’économie de temps de calcul, certaines especes du schéma
sont en fait des regroupements de plusieurs composés chimiques d’une méme famille
d’especes. C’est notamment le cas pour certaines familles de composés organiques

qui présentent une grande diversité d’especes.

Le schéma de chimie stratosphérique REPROBUS : Utilisé pour la premiere
fois dans 1’étude de [Lefevre et al.| (1994)), ce schéma a été congu pour modéliser la
composition chimique de la stratosphere a 1’échelle globale. Les enjeux en sont la
bonne représentation de la couche d’ozone, ainsi que sa destruction aux podles en
hiver. Les mécanismes clés représentés sont donc le cycle de production de Chap-
man, les différents cycle catalytiques de destruction de l'ozone, et les réactions
hétérogenes a la surface des nuages stratosphériques polaires a l'origine de la des-
truction de I'ozone. Il comporte au total 41 especes, 72 réactions en phase gazeuse,

23 réactions de photolyse, et 7 réactions hétérogenes.

La fusion de ces deux schémas résulte en un total de 112 espéces ou familles d’especes
représentées, ainsi que 434 réactions chimiques. Afin de compléter le cycle chimique de
I’azote, deux réactions de photolyse ont été ajoutées dans RACMOBUS afin de prendre
en compte la photolyse du PAN, portant le total de réactions de photolyse prises en

compte dans MOCAGE a 57. Les constantes de réaction sont mises a jour suivant les
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préconisations du JPL (Jet Propulsion Laboratoty) et de 'TUPAC (International Union
of Pure and Applied Chemistry). Le calcul des taux de photolyse est effectué hors-ligne
avec le modele TUV (Tropospheric Ultraviolet and Visible radiation model, Madronich,
1987) version 5.3.1. Ces taux de photolyse sont tabulés en fonction de 'albédo de surface,
I'altitude considérée, I'angle zénithal et la colonne d’ozone au dessus du point considéré,
et sont ensuite utilisés dans MOCAGE avec une correction apportée en ligne par rapport
a la couverture nuageuse selon Brasseur et al. (1998).

Le schéma RACMOBUS permet donc de calculer les taux de production chimique
Qproa €t de destruction chimique Q455 associés a chaque espece du modele. L’équation de

variation temporelle chimique du rapport de mélange C' d'une espece est alors :

Oc

E - Qprod - Qloss (23)

Un solveur semi-implicite est ensuite utilisé pour résoudre le systeme d’équations diffé-
rentielles ainsi établi, permettant de calculer le rapport de mélange de chaque espece a
partir d'un instant ¢, avec un pas de temps At :

CH—At — Ct + At( t t-i-At) (2_4)

prod ~ Yloss

Le pas de temps At du solveur évolue avec 'altitude, d’une vingtaine de secondes a la

surface jusqu’a 15 minutes dans la stratosphere.

2.2.3 Schémas de transport et de dépot

MOCAGE est un CTM offline, c’est a dire que I’évolution météorologique de ’atmo-
sphere n'y est pas résolue, et donc que le modele nécessite un forcage dynamique issu
d’autres modeles numériques (modeles météorologique ou climatique). Le transport des
especes est alors calculé grace a différents schémas numériques représentant les différents
processus mis en jeu. Dans les 3 parties suivantes ces schémas sont explicités, d’abord

concernant le transport de grande échelle par la circulation atmosphérique, puis les phé-
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nomenes dits "sous-maille" que sont la convection et la diffusion.

2.2.3.1 Transport de grande échelle

Le transport dit de grande échelle par la circulation atmosphérique des masses d’air
et donc des especes chimiques qui les composent correspond a résoudre un probleme
d’advection. En considérant une espece transportée comme un traceur passif 1; c’est
a dire un scalaire conservé pendant le transport et qui ne modifie pas 1’écoulement ;

I’équation de transport s’écrit alors :

oy B

Il existe plusieurs manieres de résoudre ce systeme d’équations, que l'on identifie en

fonction de leur point de vue, qualifié de Lagrangien ou Eulérien :

— L’approche Eulérienne revient a discrétiser le domaine d’étude pour ensuite ré-
soudre localement I’équation de variation de quantité du traceur passif en fonction
des flux de ce dernier entre cellules voisines. Il existe une variété importante de
méthodes permettant la résolution de ce type de probléme (différences finies, vo-
lumes finis ou encore des méthodes spectrales) mais toutes présentent la limitation
majeure du respect du critere CFL (Courant Friedrich Levy). Ce critere spécifie
que la distance parcourue par le fluide entre deux pas de temps ne peut étre supé-
rieure a la taille caractéristique d’une cellule, impliquant une réduction de celui-ci
si I'on affine la résolution du maillage pour éviter une divergence de la méthode.

— L’approche Lagrangienne en revanche revient a suivre ’évolution d’une particule
fluide au cours de son déplacement. La résolution du probléeme revient alors juste
aux calculs du déplacement d’une multitude de particules. Méme si cette méthode
présente 'avantage de le pas étre limitée par une condition de type CFL, elle est
tout de méme difficile a mettre en place pour des problemes globaux de par la

trop grande quantité de particules a représenter et la non-homogénéité spatiale des
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résultats. Cette approche reste tout de méme utile pour des modeles de dispersion
(par example de panaches volcaniques) ou encore de 'identification de source pour

des masses d’air spécifiques (voir fonctionnement de SOFT-IO, partie [2.1.4)).

Le calcul de l'advection dans MOCAGE se fait en fait avec une méthode hybride
dite semi-lagrangienne, basée sur celle de |Williamson and Rasch| (1989)), permettant de
cumuler les avantages des deux approches explicitées plus haut. Ce type de schéma revient
a calculer le transport au travers de rétro-trajectoires (approche Lagrangienne) en partant
de différents points de grilles uniformément répartis (approche Eulérienne). La méthode
de calcul pour déterminer 1’évolution d’un traceur passif ¢! en différents points de grille
x; est la suivante. A un pas de temps t+ At, la valeur de wf+At est égale a la concentration
de traceur v¥f au point zg, localisé sur la rétro-trajectoire partant de x; et au temps t.
Comme z n’est a priori pas un point de grille, ¥ est alors calculé par interpolation du

champs 9!. Cette méthode est illustrée sur la figure .

Rétro-trajectoire

Figure 2.9 — Schéma de principe de la méthode semi-lagrangienne, permettant d’évaluer
warAt au travers d'un calcul de rétro-trajectoire pour trouver .

Ce schéma présente les avantages a la fois de 'approche Lagrangienne et de 'approche
Eulérienne. Il ne nécessite pas le respect de la condition CFL, et permet d’adopter un pas

de temps long indépendamment de la résolution choisie. Les résultats sont, comme pour
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I’approche Eulérienne, répartis uniformément sur une grille choisie, facilitant leur analyse.
De plus, le cotlit en calcul n’augmente pas proportionnellement avec le nombre d’especes
transportées, car les rétro-trajectoires calculées s’appliquent identiquement a toutes les
especes a la fois. Cet avantage se révele d'une importance primordiale dans un CTM ot le
nombre d’especes représentées dépasse la centaine. En revanche, ce type de méthode pré-
sente tout de méme un inconvénient : elle est non-conservative. A cause de I'interpolation
nécessaire a la connaissance des concentrations le long des rétro-trajectoires, la conser-
vation stricte de chaque espéce sur le domaine ne peut étre assurée sans une correction.
L’erreur due a cette non-conservation est d’autant plus grande que l'interpolation réalisée
est grossiere (linéaire par example), et c’est pourquoi dans MOCAGE l'interpolation est
tri-cubique, limitant au maximum ce type d’erreur. Une correction simple est néanmoins

apportée pour garantir la conservation de la matiere.

2.2.3.2 Transport par la convection

Le phénomene de convection est causé par des instabilités de I'atmosphere et dont la
manifestation premieére sont les cumulonimbus et/ou orages. Le principe général de dé-
clenchement de ce phénomene est le réchauffement des masses d’air par le rayonnement
solaire, finissant a terme par augmenter leur flottabilité et entrainer une ascension verti-
cale rapide associée a une descente d’air plus froid. On appelle communément un courant
ascendant updraft et un courant descendant downdraft. A ces deux mouvements verticaux
internes aux nuages convectifs, on associe aussi la subsidence de I’environnement du nuage,
qui compense le mouvement globalement ascendant a l'intérieur du nuage, schématisés
sur la figure 2.10] De plus, sur les bords du nuage, un mélange a lieu entre I’air du nuage
et lair extérieur, causant un apport d’air extérieur dans le nuage (phénomeéne d’entraine-
ment) et une injection de 'air du nuage dans l’environnement extérieur (phénomene de
détrainement), représentés aussi sur la figure ainsi que la variation de leur intensité

avec l'altitude.

La convection est un des moyens de transport les plus efficaces sur la verticale, permet-
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Courant descendants

Taux d’entrainement

Subsidence
compensatoires de
I’environnement \ Etde détrainement

Entrainement
Détrainement

Ascendances

Figure 2.10 — Illustration du phénomene de convection et des grandeurs représentées
dans le schéma de MOCAGE (& gauche). Profil verticaux schématisés de 1’évolution des
taux d’entrainement et de détrainement lors d’un évenement convectif (a droite).

tant a des masses d’air a la surface de rejoindre la haute troposphére en quelques dizaines
de minutes, participant ainsi au mélange dans la troposphere. Le transport par convec-
tion est donc un processus clé a représenter dans un CTM, mais sa taille caractéristique,
plus proche du km ou de la dizaine de km, empéche une représentation explicite pour de
la modélisation globale. Une paramétrisation sous-maille est donc utilisée, appelée KFB
(pour Kain-Frischt-Beschtold) d’apres le schéma de Bechtold et al.| (2001), dans laquelle
le calcul des taux d’entrainement et de détrainement est fait selon la méthode de [Kain
and Fritsch (1989). Son implémentation dans MOCAGE et validation est détaillée dans
I'étude de |Josse et al.| (2004). Ce schéma se base sur les profils verticaux de température
lus par le modele, et distingue les cas de convection profonde et peu profonde. Les facteurs
de déclenchement de la convection sont la température potentielle de la parcelle d’air ainsi
que sa capacité a former un nuage suffisamment épais (au moins 500 m pour de la convec-
tion peu profonde et au moins 3km pour de la convection profonde). Le déclenchement
de la convection est aussi favorisé par une vitesse verticale de grande échelle ascendante

w > 0. Une fois déclenchée, la convection prend place sur la colonne verticale. La ferme-
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ture du schéma se fait en supposant que la CAPE (Convective Available Potential Energy)
est dissipée lors de I’évenement convectif. L’extension verticale du transport par convec-
tion se fera alors de la couche de départ instable jusqu’au niveau de pression ou celle-ci
est en équilibre avec son environnement. Les flux de transports verticaux ascendant et
descendant sont alors donnés par une méthode de calcul des flux de masse, dépendant
des vitesses verticales estimées précédemment pour l'updraft, le downdraft, ainsi que la

subsidence compensatoire et les taux d’entrainement et de détrainement.

2.2.3.3 Transport par la diffusion turbulente

La diffusion turbulente est aussi un processus de fine échelle responsable de mélange
vertical, principalement dans les basses couches de 'atmosphere. De par sa taille caracté-
ristique et sa complexité, c’est aussi un processus qui nécéssite une paramétrisation. Dans
MOCAGE, c’est la paramétrisation de Louis (1979) qui est utilisée. C’est un schéma de
premier ordre qui se base sur un diagnostic de la stabilité de I’atmosphére pour estimer un
coefficient de diffusion K et donc le transport vertical pour chaque espéece. Cette stabilité

est évaluée a partir du nombre de Ridcharson R;, défini de la maniére suivante :

Qv‘Qv
NS

Ri:

(2.6)

SRS

@‘@
SIS

ol g est la constante de gravitation terrestre, 6 la température potentielle et v le vent
horizontal. L’atmosphere est considérée instable si R; < 0 et stable sinon. Le transport
par diffusion turbulente augmente donc avec 'instabilité de I’atmosphere, dans laquelle

le gradient vertical de vent joue un réle important.

2.2.3.4 Processus de dépo6t

Le dépot (ou plutot les différentes formes qu'’il prend) est le principal puits pour les
différentes espeéces chimiques présentes dans I'atmosphere. On distingue alors le dépot sec
du dépot humide, le deuxiéme étant un effet des précipitations. Seul le cas du dépdot des

especes gazeuses est traitée dans ce manuscrit, les aérosols n’étant pas étudiés dans les
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présents travaux.

2.2.3.4.1 Le dép6t humide

Le dépot humide, aussi appelé lessivage, est I’élimination de I’atmosphere de certains
composés chimiques sous l'effet des précipitations. Il peut avoir lieu lors de la formation
des gouttelettes a l'intérieur méme des nuages et est alors appelé lessivage intra-nuage
ou rainout, ou bien correspondre a la collecte du composé lors de la chute des gouttes
de pluie, et est alors appelé lessivage sous le nuage ou washout. Pour ces deux processus,
Iefficacité du dépot humide augmente avec la solubilité de I’espéce chimique considérée.
Dans MOCAGE, des paramétrisations sont utilisées pour représenter ces deux cas de
dépot humide. Le washout est calculé selon Liu et al| (2001), quel que soit la nature
des précipitations. Pour le rainout, une distinction est faite en fonction de la nature
stratiforme, prise en compte d’apres |Liu et al.| (2001)), ou convective des précipitations,
pour laquelle la paramétrisation de Mari et al. (2000)) est utilisée. On note que les champs
de précipitations stratiformes sont issus du modele forceur alors que les précipitations

convectives sont estimées dans le schéma de convection KFB présenté dans la partie

2232

2.2.3.4.2 Le dépot sec

Le dépot sec, par opposition au dépdot humide, se fait en 'absence de précipitations,
et correspond a la captation des especes chimiques a la surface, que ce soit par de la
végétation, le sol ou encore les différentes étendues d’eau. Sa représentation est souvent
faite par une approche de flux, avec laquelle une analogie est souvent faite avec le courant

électrique. La relation du flux de dépot est la suivante :

F = —Udc (27)

F est le flux de dépot sec pour une espéce donnée, pouvant étre comparé a un courant

électrique. vy est la vitesse de dépot, assimilable a une conductance électrique, soit I'inverse
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de la résistance électrique. Enfin, C' est la concentration dans l’air de 1’espece chimique
déposée, comparable au potentiel électrique. La résolution du flux de dépdt sec revient
donc a I'estimation de vy, qui, toujours dans I'idée de ’analogie avec le courant électrique,
est faite par le calcul de l'inverse de la somme de différents termes de résistance. On
distingue trois processus de résistance au dépot sec que sont :

— La résistance aérodynamique (R,) qui est la résistance au transfert vertical dans la
couche d’air proche de la surface, et dépend uniquement de grandeurs dynamiques.
Elle est estimée selon Slinn and Slinn| (1980)).

— La résistance de la couche quasi-laminaire (R;), qui correspond a la capacité d'un
composé a traverser la couche quasi-laminaire de la surface. Elle dépend aussi de
la dynamique de la couche d’air de surface, mais aussi de la diffusion moléculaire
liée a 'espece déposée.

— La résistance de surface (R,.) est la résistance d’absorption des différents éléments
qui la composent, que ce soit le sol en lui méme ou la végétation. Son calcul
est fait d’apres [Wesely| (1989). On note que cette résistance est la plus complexe
a estimer, dépendant des propriétés du sol, du couvert végétal, mais aussi des
conditions météorologiques qui influencent par exemple l'ouverture des stomates
des végétaux.

Les vitesses de dépot sec ne dépendant pas de la concentration des especes déposées,

elle sont pré-calculées en amont de la simulation en utilisant le méme forcage météorolo-

gique que pour celle-ci, permettant une économie de temps de calcul lors de 'exécution

de MOCAGE.

2.2.4 Gestion des émissions

Les émissions dans MOCAGE sont soit pré-calculées a partir de cadastres ou bien pa-
ramétrisées a 'intérieur du modele lorsque celles-ci dépendent de la dynamique. Les dif-
férents types d’émissions prises en compte sont détaillées dans les prochains paragraphes,

en commencant par les émissions de surface, puis celles qui ont lieu directement dans la
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troposphere.

2.2.4.1 Les émissions de surface

Les émissions de surface sont prises en compte dans MOCAGE principalement sur la
base d’inventaires, agrégées par le préprocesseur SUMO (SUrface MOdel). Ces inventaires
étant assez variés, on ne présente ici que ceux choisis dans la présente étude, qui sont ceux
utilisés de maniere récurrente pour des études avec MOCAGE. Les émissions dues aux
activités humaines, ou émissions anthropiques, sont prises en compte au moyen de l'in-
ventaire d’émissions MACC-City (Lamarque et al., 2010)), avec une résolution mensuelle.
Un cycle journalier est appliqué aux émissions afin de reproduire la variation des activités
humaines avec ’heure de la journée. Les émissions biogéniques, sont aussi préparées avec
SUMO, a partir de l'inventaire MEGAN-MACC (Sindelarova et al., [2014), ainsi que l'in-
ventaire GEIA (Yienger and Levy,|(1995) pour les émissions de NO,. La aussi les émissions
sont modulées par un cycle diurne car les plantes émettent des composés surtout la jour-
née. Les émissions sont injectées a un pas de temps de 15 minutes, dans les 5 premieres
couches du modele avec un profil vertical décroissant, afin de limiter des perturbations
trop grandes de la composition a proximité de la surface. Les concentrations de méthane
et des especes détruisant la couche d’ozone (ODS pour Ozone Depleting Substances) telles

que les CFC sont fixées a la surface.

2.2.4.2 Le cas particulier des feux de biomasse

Comme énoncé dans la partie les émissions des feux de biomasse sont sujettes au
phénomene de pyroconvetion, qui peut entrainer rapidement les panaches de fumée dans
la troposphere libre, potentiellement jusqu’a la haute tropospheére. La complexité de ce
phénomene le rendant difficile a représenter explicitement dans MOCAGE, et en ’absence
d’estimations de hauteur d’injection, une méthode a été mise en place pour injecter ces
émissions en altitude. Les quantités émises sont issues de I'inventaire GFAS (Kaiser et al.)

2012), et sont ensuite réparties sur la verticale selon les profils verticaux présentés sur la
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figure Ces profils sont construits a partir de hauteurs d’injections représentatives de

certaines bandes de latitudes, issues de I’étude de Lavoué et al.| (2000). Ces hauteurs sont

les suivantes :
— 1km dans les tropiques (30°S - 30°N)
— 2km aux moyennes latitudes (30°S - 60°S et 30 °N - 60 °N)
— 6km aux hautes latitudes (60°S - 90°S et 60 °N - 90 °N)

a
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Figure 2.11 — Profils verticaux d’injections des émissions de feux de biomasse dans
MOCAGE selon leur latitude. L’altitude maximale du panache est fixée a 2 niveaux
modele au dessus de la hauteur d’injection.

Une amélioration de cette méthode d’injection des émissions des feux de biomasse dans

MOCAGE est présentée dans la partie [2.2.5.2] puis validée et discutée dans la partie [

2.2.4.3 Les émissions d’altitude

Certaines émissions se font directement dans la troposphere de par leur nature, c¢’est
le cas des émissions par 'aviation, et de celles dues aux éclairs. Elles sont toutes les deux

des sources importantes de NO,, et donc indispensables & prendre en compte pour une
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étude sur la composition chimique de la haute troposphere. Pour les avions, les émissions

préconisées lors de I'exercice ’ACCMIP (Atmospheric Chemistry and Climate Model In-

tercomparison Project) sont utilisées (Lamarque et al.,[2010). L’aviation civile est en effet

responsable de I’émission de 1 Tg d’azote environ, dont 60% au dessus de 7km d’altitude,

principalement sous la forme de NO, et dont la répartition globale est présentée sur la

figure 2.12]
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Figure 2.12 — Répartition globale (en haut) et moyenne zonale (en bas) des émissions
annuelles de NO, par le secteur de I'aviation en 2013 selon I'inventaire d’ACCMIP.

La production de NO, par les éclairs est paramétrisée a l'intérieur du schéma de

convection selon [Price et al| (1997). Les émissions de NO, sont réparties uniformément

sur la verticale, avec une fraction sous le nuage de convection et une fraction dans le
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nuage. Comme cette paramétrisation est dépendante du schéma de convection et donc de
parameétres comme le modele forceur ou encore la résolution, une calibration est faite a
priori afin de fixer la production totale annuelle de NO, par les éclairs a environ 5 Tg

d’azote. La répartition globale ainsi que zonale de cette production est présentée sur la
figure 2.13
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Figure 2.13 — Répartition globale (en haut) et zonale (en bas) des émissions annuelles
de NO, par les éclairs en 2013 dans MOCAGE forcé par le modele de PNT ARPEGE.

2.2.5 Développements

A partir de la version de MOCAGE décrite jusqu’ici, des développements ont été

réalisés dans le but d’améliorer les performances de ce dernier. Un premiere série de dé-
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veloppements a été effectuée pour aboutir a une meilleure représentation du transport
vertical dans la haute tropospheére, car il est un facteur déterminant de sa composition,
ainsi que des flux entre la troposphere et la stratosphere. Des modifications ont aussi été
apportées dans le schéma d’injection des émissions de feux de biomasse, pour amener MO-
CAGE a I’état de I'art en utilisant les derniers produits rendus disponibles dans certains
inventaires d’émissions. Ces deux développements apportés par moi-méme dans le code

de MOCAGE, sont présentés dans les sections qui suivent.

2.2.5.1 Modification des schémas de transport vertical

Afin d’améliorer le comportement de MOCAGE dans la haute troposphere, les schémas
de convection et de diffusion turbulente présentés respectivement dans les parties [2.2.3.2
et ont été évalués et ajustés. Le but est de rendre leur impact plus réaliste sur
la composition de la haute troposphere. Ces modifications sont présentées dans les deux

paragraphes suivants.

2.2.5.1.1 Convection profonde : Dans le schéma de convection KFB, au moment
de la fermeture, une limite basse est fixée pour la pression que peut atteindre le nuage
formé. Cela a pour but de limiter les cas ou la convection modélisée pourrait dépasser
largement la tropopause de maniere trop fréquente et perturber la dynamique de la basse
stratosphere. Cette limite (aussi appelée "toit" de la convection) avait été choisie a 120 hPa
pour permettre a la convection profonde d’atteindre la tropopause méme aux latitudes
tropicales. Aux moyennes latitudes en revanche, la convection profonde n’attend a priori
jamais une pression de 120 hPa, méme en cas d’overshoot. Pour rendre cette limite plus
réaliste quelle que soit la latitude, une méthode de diagnostic en ligne du "toit" supérieur
de la convection a été mise en place. Il s’agit en effet en chaque point de grille du modele
de calculer la hauteur de la tropopause, que 1'on considere alors comme la limite haute
que peut potentiellement atteindre la convection profonde. D’apres les travaux de Pan

and Munchak (2011]), la tropopause thermique est en fait une bonne approximation de
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I'altitude maximale atteinte par les nuages de convection, particulierement aux moyennes
latitudes ou les overshoot sont assez rares. Suivant les recommandations de Maddox and
Mullendore| (2018)), la définition de la tropopause choisie est celle du gradient thermique,
ou lapse rate tropopause, telle que définie par 'OMM (Organisation Mondiale de la Mé-
téorologie) comme l'altitude la plus basse pour laquelle le gradient thermique vertical I’
devient supérieur & —2 Kkm~! (World Meteorological Organization|, [1957), soit :

_ar

'=—>-2K.km™" 2.
5 m (2.8)

Durant la simulation MOCAGE, l'altitude de la tropopause est ainsi calculée avant
I’appel au schéma de convection afin de pouvoir limiter I’extension verticale d’un potentiel
évenement convectif par rapport a celle-ci. Afin de toujours autoriser de légers overshoot,

la pression de la tropopause est arrondie a celle du plus proche niveau supérieur de

MOCAGE.

2.2.5.1.2 Diffusion turbulente : Pour une raison similaire a celle évoquée dans le
paragraphe précédent, le schéma de diffusion n’est utilisé dans MOCAGE que pour des
pressions supérieures a 100 hPa. Il existe effectivement des phénomenes sources de diffu-
sion turbulente dans 'UTLS (Shapiro, [1980; Sharman et al., 2012), tel que les foliations
de tropopause ou encore des interactions dues aux courants jets. Cependant, le modele
de diffusion turbulente de |Louis (1979) utilisé dans MOCAGE n’a pas été testé en par-
ticulier a cette altitude et pour la résolution de ce type de phénomene, et est suspecté
d’induire un mélange trop important dépendant de la résolution choisie. Afin de prendre
en compte les phénomenes de diffusion dans I’'UTLS, un schéma de turbulence d'un ordre
plus important, par exemple de type k — ¢ (Ueda et al., [2011)), devrait étre mis en place
dans MOCAGE. L’implémentation d'un tel schéma dans un modele de chimie-transport
étant encore tres peu testée, il a été décidé de simplement limiter ’activation du schéma
déja existant a la couche limite atmosphérique et du bas de la troposphere libre, jusqu’a

600 hPa.

84



2.2. LE MODELE DE CHIMIE TRANSPORT MOCAGE

L’influence de ces modifications apportées aux schémas de transports verticaux de

MOCAGE dans 'UTLS est testée et discutée dans la partie [3]

2.2.5.2 Modification de I’injection des émissions de feux de biomasse.

L’enjeu d’une bonne représentation des émissions de feux de biomasse n’est pas seule-
ment 'estimation des quantités émises de chaque espece, mais aussi I'extension verticale
sur laquelle se font ces émissions. Comme expliqué dans le partie [I.3] des méthodes ont
récemment été développées pour estimer les caractéristiques de panaches de feux de bio-
masse a partir d’observations satellites (Paugam et all 2016 [Val Martin et al., 2018)).
Ces méthodes ont déja été testées dans divers modeles de chimie atmosphérique tels que
GEOS-Chem (Zhu et al.| 2018) ou C-IF'S (Rémy et al., 2017). Le schéma d’injection a donc
été modifié dans MOCAGE afin de pouvoir prendre en compte deux nouveaux parametres
issus de l'inventaire d’émission GFAS v1.2 :

— L’altitude moyenne du maximum d’injection.

— L’altitude maximale atteinte par le panache.

Ces deux parametres sont disponibles a la méme résolution que les flux d’émissions
de chaque espece, soit 0.1° x 0.1°. Ils sont alors utilisés pour contraindre le profil vertical
d’injection du modele pour chaque pixel présentant des feux. Comme présenté sur la
figure 2.14], on utilise I'altitude moyenne du maximum d’injection a la place de la hauteur
climatologique fixée dans le schéma d’injection de base. L’altitude maximale du panache
est elle utilisée pour contraindre la partie supérieure du profil d’injection, renseignant sur
la forme plus ou moins aplatie de celui-ci. La forme générale du profil de type "parapluie'
est conservée par rapport au schéma de base (voir figure . Ce nouveau développement,
est validé en détail dans le chapitre [4], puis utilisé a postériori dans toutes les simulations

réalisées pour 'analyse de la composition chimique de la haute tropospheére.
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Figure 2.14 — Nouvelle méthode d’injection des émissions de feux de biomasse dans

MOCAGE en utilisant les parametres de panaches de GFAS pour contraindre le profil
vertical d’injection.
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Chapitre 3

Sensibilité de la composition de
PUTLS a la représentation des

processus de transports verticaux

En premier lieu dans cette these, il est nécessaire de développer une méthode per-
mettant de comparer les résultats de simulations MOCAGE aux mesures avions ITAGOS
en conservant le maximum d’informations disponibles dans les données. A partir de cette
méthode on évalue les simulations MOCAGE et leur représentation de la composition chi-
mique de 'UTLS. L’évaluation portera aussi sur I'impact des modifications apportés aux
schémas de transport par diffusion et convection atmosphériques, qui sont déterminants

pour la composition de ’'UTLS.

3.1 Méthode de comparaison entre MOCAGE et TA-

GOS

On dispose donc d’une base de données de mesures avions a haute résolution spatiale
et temporelle que 'on veut comparer a des sorties de simulations numériques. L’enjeu

est de former un jeu de données permettant la comparaison entre les observations et le
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modele. Deux approches sont souvent considérées :

— Transformer la base de données d’observation pour la rapprocher de sorties numé-
riques sur une grille prédéfinie. Cette approche est pertinente pour des bases de
données denses, et/ou proche de la surface. Cette méthode est aussi efficace pour
I’évaluation de simulation longues, et a déja été testée avec les données IAGOS
dans la these de Y. Cohen (Cohen, 2018)) sur des simulations climatiques.

— Interpoler les sorties du modele suivant la localisation spatio-temporelle des obser-
vations. Cela requiert une résolution assez fine des sorties du modele, mais permet
une évaluation beaucoup plus en détail du modele par rapport a des processus
spécifiques. C’est cette approche qui est couramment utilisée dans la littérature,
en particulier lors de campagnes de mesures.

C’est la deuxieme option que 1’on retient ici, car on veut évaluer la capacité de MO-
CAGE a représenter une transition de 'UT vers la LS réaliste, mais aussi étudier des
panaches de feux de biomasse qui sont d’assez fine échelle. Pour obtenir une interpolation
suffisamment précise, on utilise des sorties horaires (la fréquence maximale pour les sor-
ties de MOCAGE), et une version globale du modele a résolution de 1°. L’interpolation
réalisée est bicubique dans I’espace et linéaire dans le temps. On peut alors comparer une
ou plusieurs simulations aux mesures IAGOS, que ce soit pour certains vols particuliers,
ou alors sur des blocs de données plus gros en sélectionnant les données correspondant a

une certaine région du globe, une certaine saison, etc. ..

3.2 Evaluation de MOCAGE dans sa version origi-
nale

On veut dans notre étude utiliser une résolution horizontale globale relativement fine
de 1°. L’utilisation courante de cette configuration de MOCAGE était encore relativement
récente au début de la these et n’avait jamais été validée dans I'UTLS, a la différence

de sa configuration a 2°. Il s’agit donc d’évaluer MOCAGE a 1°, et de comparer ses
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résultats a la configuration a 2°, en s’attendant a des résultats au moins aussi bons, une
résolution plus fine devant permettre une meilleure représentation des processus. Pour
cela, on compare deux simulations, identiques hormis leur résolution, issues du modele
MOCAGE tel que décrit dans le chapitre [2] (sans les autres modifications apportées dans
les présents travaux). Le forgage dynamique est fait a partir des sorties du modele de
prévision numérique du temps ARPEGE, et les simulations s’étendent sur I'année 2013,
avec 3 mois de spin-up. Elles sont référencées par la suite comme les simulations REF22

(2°x2°) et REF11 (1°x1°) en rapport & leur résolution respective.
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Figure 3.1 — Exemple de comparaison entre les simulations REF22 et REF11 par rapport
au vol IAGOS du 01/04/2013 d’Atlanta (USA) a Francfort (Allemagne). L’organisation
des graphiques est identique a la figure [2.2] Les lignes verticales pleines marquent la
démarcation entre les phases ascendante et descendante du reste du vol. Les lignes poin-
tillées marquent le passage de la tropopause dynamique par ’avion. Les statistiques sont
calculées sur la phase de croisiere du vol uniquement.

Pour commencer, le vol IAGOS du 01/04/2013 est utilisé comme exemple pour illustrer
la comparaison entre les simulations REF22 et REF11. On peut voir sur la figure [3.1
I’évolution des concentrations en Oz et en CO telles que mesurées et vues par le modele le
long de la trajectoire de I'avion. Pour les deux especes, on observe en raffinant la résolution

une augmentation de la valeur absolue du biais moyen entre MOCAGE et TAGOS, négatif
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pour 1’03 et positif pour le CO. Néanmoins, pour la simulation REF11, la corrélation est,
elle, améliorée, ce qui semble indiquer un effet positif d’'une meilleure résolution sur la
représentation de la variabilité de 'UTLS. A noter que les valeurs de corrélation déja
élevées sont dues aux forts gradients verticaux d’O3 et de CO entre la troposphere et la

stratosphere, toujours représentés par MOCAGE.

Afin de préciser le comportement général de MOCAGE, on peut se servir des mesures
TAGOS réalisées au décollage et a 'atterrissage d'un ou plusieurs aéroports proches. A
partir de ce sous-jeux de données, on peut alors construire un pseudo profil vertical moyen,
et le comparer au profil moyen établi avec MOCAGE. Cela permet de constater les perfor-
mances de MOCAGE dans la tropospheére en général, dans un rayon moyen de quelques
centaines de kilometres autour du ou des aéroports. Aux moyennes et hautes latitudes, on
dispose aussi de quelques mesures dans I’'UTLS quand celle-ci est traversée par les avions
avant d’atteindre leur altitude de croisiere. On réalise ce profil en agrégeant les mesures
des avions de passage dans un des aéroports de Frankfort, Diisseldorf ou Munich, assez
proches géographiquement, et qui sont les plus visités par les avions IAGOS avec un total

de 1567 vols.

Les profils verticaux résultants d’O3 et de CO sont présentés sur la figure [3.2] Tout
d’abord, dans la couche limite atmosphérique et la troposphere libre, on ne remarque pas
de changement de la capacité de MOCAGE a représenter les concentrations d’O3 et de CO
entre les deux simulations. On remarque méme une diminution du biais positif d’ozone et
négatif de CO dans la troposphere libre avec REF11. En revanche plus I'altitude augmente,
plus I’écart entre les simulations REF11 et REF22 devient grand. A partir de 300 hPa, et
donc dans I'UTLS, on observe un plus faible gradient vertical dans la simulation REF11.
Cela se traduit par un biais négatif pour 1’'O3 et positif pour le CO dans REF11, 1a ou
la simulation REF22 affiche un biais quasi-nul et une bonne représentation des gradients

verticaux dans ’'UTLS.

Cette évaluation est aussi réalisée par saison, et présentée sur la figure 3.3 On y

retrouve les mémes conclusions que précédemment, c’est-a-dire une dégradation des ré-
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Figure 3.2 — Comparaison entre les profils verticaux moyens de CO et d’O3 sur 'année
2013, entre différentes simulations MOCAGE, REF22(en rouge), REF11 (en bleu) et
les données IAGOS (en noir). Les aires colorées représentent ’écart-type autour de la
moyenne. Le nombre de points utilisé a chaque niveau de pression est indiqué sur la
partie droite du profil.

sultats de simulation MOCAGE a 1° par rapport a la version a 2° dans 'UTLS. Cet
impact est plus grand pour I'ozone, et en particulier aux saison MMA et DJF ou ’écart
avec les données TAGOS est entre 50 et 100 ppb. Les performances dans la troposphére
libre en revanche sont identiques ou légerement meilleures dans REF11 pour les deux

especes considérées, et ce, quelle que soit la saison.

Le fait que les performances de MOCAGE soient meilleures dans la troposphere libre
mais se dégradent dans 'UTLS pointe vers un probleme de transport des masses d’air,
dans cette couche de 'atmosphere ot le mélange est justement un des principaux facteurs
controlant sa composition chimique. La diminution des niveaux d’O3 et I'augmentation
de ceux de CO indiquent alors un flux de la tropospheére vers la stratosphére bien plus
important dans la simulation REF11 que dans la simulation REF22. Parmi les processus
de transports verticaux susceptibles de causer cela, il y a les processus de diffusion et
convection atmosphérique. Ces deux processus de fine échelle sont représentés dans le

modele par des paramétrisations sous-maille, a partir des caractéristiques de la circulation
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Figure 3.3 — Comme la figure mais en moyenne saisonniere.

de grande échelle. Ces paramétrisations pouvant donc dépendre de la résolution du modele,
il est donc probable qu’avec une résolution horizontale plus fine, elles entrainent le trop

fort transport vertical a l'origine de ce constat.

3.3 Evaluation des modifications des schémas de dif-
fusion et convection

Il a donc été constaté qu’une résolution horizontale plus fine dans MOCAGE impactait
fortement ses performances dans 'UTLS. Afin de remédier a ce probleme, des modifica-
tions ont été apportées aux schémas de diffusion et de convection, et décrites dans la
partie 2.2.5.1] On expose ici I'impact de chacune de ces modifications indépendamment
sur les simulations MOCAGE. Puis, on réalise une évaluation extensive de MOCAGE

dans 'UTLS, dans sa version comprenant les deux types de modifications.
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3.3.1 Impact des modifications du schéma de convection

Dans le but d’améliorer la représentation de la convection dans MOCAGE et son
impact sur la composition chimique de 'UTLS, des modifications ont été apportées au
schéma numérique existant. Ces modifications visent a rendre plus réaliste I'extension
verticale de la convection atmosphérique en limitant sa hauteur a celle de la tropopause
thermique (ces changements sont décrits en détail dans la partie . Pour évaluer
I'impact de ces modifications, on compare deux simulations MOCAGE identiques en tout
point excepté pour le schéma de convection atmosphérique. On a donc la simulation de

base REF11 et une simulation ou ’extension de la convection est limitée CONV11.

On peut voir sur la figure le changement relatif attribué a la limitation verticale de
la convection profonde sur les moyennes zonales de CO et d’O3. On y constate effective-
ment un fort impact dans 'UTLS. Le signe de ce changement relatif est positif pour ’Os,
indiquant une augmentation de sa concentration dans I’'UTLS. Il est négatif pour le CO,
indiquant une diminution de sa concentration, principalement dans la LS. Pour les deux
especes, la différente relative est assez importante, allant jusqu’a 50%. L’impact en dehors
de 'UTLS en revanche est assez faible, avec au maximum 5% de différence entre les deux
simulations pres de la surface ou dans la troposphere libre. Le fait que cette modification
implique une diminution du CO et une augmentation de ’O3 dans 'UTLS correspond
a une diminution du mélange entre troposphere et stratosphere, qui était pointé dans
I’évaluation préliminaire de la partie précédente.

Pour confirmer 'effet de cette modification du schéma de convection, on peut regarder
son impact sur les tendances convectives de certaines especes. La tendance convective
représente le taux d’augmentation ou de diminution des concentrations d’une espece di
aux processus de convection, et peut donc étre positive ou négative. En prenant I'ozone,
pour lequel on a vu que le biais dans la LS était maximal, on peut calculer la différence
de tendance convective due aux modifications apportées dans le schéma de convection,
qui est présentée sur la figure On y constate un impact autour de la tropopause aux

tropiques et aux moyennes latitudes. La convection étant plus rare apres 60 °S ou 60 °N,
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Figure 3.4 — Moyenne zonale annuelle de la différence relative exprimée comme
(CONV11 - REF11)/CONV11, due a la modification du schéma de convection atmo-
sphérique dans MOCAGE pour (a) 1'O3, (b), le CO. La courbe noire indique la position
moyenne de le tropopause dynamique.

aucun impact n’est constaté au-dela de ces latitudes. Pour 1’ozone, la tendance convective
globale est négative dans la haute troposphere, et les quantités d’ozone diminuent sous
leffet des subsidences. Le changement de cette tendance convective semble s’organiser
en "dipole'. Comme la convection n’atteint plus des pressions proches de 100 hPa en
dehors des tropiques, la tendance négative est amoindrie, d’ou la différence de tendance
positive. Au niveau et en dessous de la tropopause, la convection continue d’atteindre ces
pressions, mais les subsidences n’apportent plus d’O3 de la LS, et la tendance convective

négative y est renforcée. On retrouve un comportement similaire aux tropiques, mais
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Figure 3.5 — Moyenne zonale annuelle de la différence absolue (CONV11 - REF11) de
tendance convective d’O3 due aux modification du schéma de convection atmosphérique
dans MOCAGE. La courbe noire indique la position moyenne de le tropopause dynamique.

cette fois-ci parce que la convection atteint des pressions inférieures a 120hPa. Si en
valeur absolue cette différence de tendance convective est similaire aux tropiques et aux
moyennes latitudes, elle est a mettre en perspective d’une convection bien plus active aux
tropiques, et donc une différence relative moindre. La tendance convective accompagne en
effet le changement de concentration d’ozone observé figure [3.4 Le nouveaux "toit" de la
convection limitant son impact en dessous de la tropopause, le mélange est effectivement

réduit, ce qui explique bien I'augmentation des niveaux d’ozone.

3.3.2 Impact des modifications du schéma de diffusion

Concernant la diffusion, on procede de la méme maniére que pour 1’évaluation des mo-
difications du schéma de convection. A noter que cette fois-ci, la modification du schéma
de diffusion turbulente est encore plus simple, dans le sens ou celui-ci est tout simplement
désactivé a partir de 600 hPa, 1a ou cette limite était fixée a 100 hPa dans la version origi-
nale de MOCAGE. La simulation ot le schéma de diffusion est limité est appelé DIFF11

dans la suite de cette partie.
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Figure 3.6 — Moyenne zonale annuelle de la différence relative (DIFF11 -
REF11)/DIFF11 due aux modification du schéma de diffusion atmosphérique dans MO-
CAGE pour (a) 1’03, b, le CO. La courbe noire indique la position moyenne de le tropo-
pause dynamique.

On calcule donc la différence relative entre une simulation ou la diffusion turbulente est
limitée a 600 hPa et la simulation REF11, pour 1'O3 et le CO. Elle présentée sur la figure
[3.6] Pour les deux espéces, 'impact est similaire a celui de la modification du schéma de
convection. On retrouve 'augmentation des concentrations d’Oj3 et la diminution de celles
de CO. Les valeurs sont du méme ordre de grandeur, soit entre 20 et 50%. L’impact se
limite aussi a ’'UTLS, montrant que le schéma de diffusion produisait bien un mélange im-
portant dans I'UTLS. On peut en tirer une conclusion similaire, ¢’est-a-dire que le schéma

de diffusion, sensible a la résolution horizontale, cause un accroissement du mélange au
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travers de la tropopause. Cette modification, ainsi que la précédente, permettent de di-
minuer un mélange "artificiel" entre la stratosphere et troposphere lorsque I’on augmente
la résolution horizontale dans MOCAGE. Bien que I'impact de ces modifications semble
faire diminuer les biais d’O3 et de CO mis en avant lors de I’évaluation préliminaire de
MOCAGE dans la partie [3.2] il est tout de méme nécessaire d’évaluer plus en détail la

version du modeéle résultante avec les observations IAGOS.

3.3.3 Evaluation générale

On a vu que la représentation de la convection et de la diffusion atmosphérique dans
le modele impactait fortement le mélange et donc la composition chimique de 'UTLS.
Comme on a vu qu'un résolution plus fine avait plutét tendance a diminuer les biais
observé dans la troposphere libre dans les simulations MOCAGE, on cherche plutét a les
évaluées dans I'UTLS la ou les résultats étaient dégradés. On peut alors utiliser I’autre
partie des mesures IAGOS d’O3 et de CO, acquises par les avions a altitude de croisiere
(soit entre 10 et 12km) pour valider cette nouvelle version de MOCAGE en détail dans
I’UTLS. On s’attend a ce que les performances de la simulation MOCAGE incluant les
deux modifications (appelée MOD11) soient meilleures que celles des simulations REF11
et REF22.

Les données TAGOS sont réparties dans les trois régions géographiques définies sur la
figure [2.3] Ces régions ont été choisies car elles recouvrent les principales voies aériennes
empruntées par les avions IAGOS ou les mesures sont les plus denses. Des statistiques
sont calculées en séparant I'UT de la LS pour évaluer les performances de MOCAGE
dans chacune de ces couches. Cette distinction entre UT et LS se base sur de précédents
travaux a partir de mesures IAGOS (Thouret et al., 2006; Cohen et al., [2018). On utilise
pour cela la définition dynamique de la tropopause comme la pression a laquelle le PV est
égal a 2PVU, majorée dans les tropiques par la pression de 'iso surface 380 K. L’UT est
considérée comme la couche comprise entre +15 et 75hPa par rapport a la tropopause,

et la LS entre -15 et —150hPa. Les statistiques calculées sont le MNMB, la FGE et la
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corrélation linéaire. Le calcul de chacune de ces statistiques est présenté dans la partie

4.2.8. Le MNMB (Modified Normalized Mean Bias) et la FGE (Fractional Gross Error)

sont respectivement des scores caractérisant le biais et ’erreur moyenne normalisés d'une

série de données par rapport a une autre. Le MNMB varie entre -2 et 2, et la FGE entre

0 et 2. On considere généralement les performances bonnes si leur valeur absolue est

inférieure a 0.3, et correctes si elle est inférieure a 0.5. Ces statistiques sont présentées

séparément pour I’O3 et le CO, respectivement dans les tableaux [3.1] et [3.2]

Tableau 3.1 — Statistiques comparant les trois simulations MOCAGE REF22, REF11
et MOD11 aux données TAGOS pour 1'O3 dans les trois régions géographiques décrites
sur la figure 2.3} Pour chaque région et chaque indicateur statistique dans I'UT et la LS,
la simulation présentant le meilleur score est indiquée en gras.

REF22 REF11 MOD11
Région MNMB FGE Corr. MNMB FGE Corr. MNMB FGE Corr.
EurNAt LS -0.22 035 077 -052 055 0.78 -0.15 0.30 0.82
A UT 0.41 0.44 0.39 0.19 0.28 047 0.21 0.29 0.56
cAsia LS -0.22 0.35 0.74 -0.55 0.57 0.77 -0.16 0.29 0.81
uT 0.28 0.33 0.20 0.04 0.23 0.23 0.10 0.26 0.30
cAfr uT  0.25 0.30  0.56 0.11 0.20 0.60 0.09 0.20 0.59

Tableau 3.2 — Comme le tableau , mais pour le CO.

REF22 REF11 MOD11
Région MNMB FGE Corr. MNMB FGE Corr. MNMB FGE Corr.
EurNAt LS 0.14 0.24 0.58 0.16 0.32 048 0.09 0.21 0.67
A uTr  0.17 0.20  0.60 0.14 0.16 0.67 0.11 0.14 0.66
cAsia LS 0.20 0.26  0.62 0.33 0.35 0.61 0.16 0.22 0.70
ur -0.18 021 050 -0.13 0.16 0.58 -0.09 0.16 0.52
cAfr vr -0.10 0.18 068 -0.05 015 071 -0.02 0.15 0.73

A commencer par 1'ozone, on voit que pour presque toutes les régions géographiques,

les statistiques sont meilleures dans la simulation MOD11. Les quelques exceptions sont

pour I'UT, ou c’est parfois la simulation REF11 qui présente de meilleurs scores. La

simulation REF22 ne présente jamais les meilleures statistiques, que ce soit dans la LS ou
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I’UT, mais elle est en revanche fréquemment plus performante que la simulation REF11,
en particulier dans la LS. Dans la simulation MOD11, les scores de MNMB et de FGE
sont tres bons, leur valeur absolue étant toujours inférieure a 0.3. Les scores de corrélation
sont supérieurs a 0.8 dans la LS, mais moins satisfaisants dans I'UT, ou ils vont de 0.3 a

0.6.

Pour le CO on observe des caractéristiques similaires, et les scores sont encore une
fois, dans leur grande majorité, meilleurs dans la simulation MOD11. Les seules excep-
tions concernent les coefficients de corrélation dans 'UT, légerement meilleurs dans la
simulation REF11. Encore une fois les scores de MNMB et FGE sont tres bons avec des
valeurs absolues inférieures a 0.25, et des coefficients de corrélation compris entre 0.5 et

0.7.

Pour compléter cette analyse, on peut tracer les profils verticaux moyens de chaque
simulation MOCAGE et celui des mesures IAGOS dans 'UTLS. Afin de bien distinguer
les deux couches de 'atmosphere (UT et LS), la coordonnée verticale utilisée est la pres-
sion relative a la tropopause. On utilise la méme définition de la tropopause que celle
utilisée pour le calcul des statistiques. Comme les avions n’échantillonnent que la haute
troposphere aux latitudes tropicales (donc la zone CeAf), ces profils ne sont tracés que
pour les deux zones EurNAt et cAsia, et présentés respectivement sur les figures et

B.8

Les profils verticaux TAGOS référencés par rapport a la tropopause sont tres similaires
dans les deux zones EurNAt et cAsia. On y observe la transition rapide de composition
chimique entre la troposphere et la stratosphére. Les concentrations moyennes de CO sont
divisées par deux rapidement au passage de la tropopause dynamique, avec des valeurs
légerement sous les 100 ppb jusqu’a des valeurs inférieures a 50 ppb. Pour 'ozone, cette

transition se fait rapidement de 100 ppb a plus de 300 ppb.

Si l'on s’intéresse maintenant aux comportements des différentes simulations MO-
CAGE, on observe globalement un comportement similaire dans les deux régions pour

I’O3 et le CO. En moyenne, les performances sont meilleures dans la simulation MOD11,
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Figure 3.7 — Comparaison entre les profils verticaux moyens de CO et d’O3 référencés
par rapport a la tropopause dynamique, sur 'année 2013, entre différentes simulations
MOCAGE (en vert, rouge et bleu) et les données IAGOS (en noir) sur la zone géographique
EurNAt définie sur la figure [2.3] Les aires colorées représentent 1'écart-type autour de la
moyenne. Le nombre de points utilisé a chaque niveau de pression est indiqué sur la partie
droite du profil.

suivie de la simulation REF22; et enfin la simulation REF11. Cela confirme ce qui a été
observé dans les parties précédentes, c¢’est-a-dire que la version originale de MOCAGE a
une résolution de 1° donnait de moins bons résultats qu’a 2°. Ce défaut, lié a la représen-
tation de certains processus de transports verticaux, a pu étre corrigé, et la simulation
MOCAGE résultante (MOD11) est la meilleure dans sa représentation de 'UTLS. A noter
qu'une version modifiée de MOCAGE a 2°(MOD22) a aussi été testée. Ses performances
dans 'UTLS sont bien légérement meilleures que dans sa version de base (REF22), mais

moins bonnes que celles de MOD11.

Néanmoins, malgré les améliorations apportées par la modification des schémas de
convection et de diffusion dans la simulation REF11, on observe toujours de légers biais :
positif pour 1’0O3 et négatif pour le CO dans I'UT, et inversement dans la LS. Cela s’ac-

compagne d’un gradient vertical un peu plus faible que celui observé. On arrive ainsi a
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Figure 3.8 — Comme pour la figure mais dans la zone cAsia.

une limite du modele MOCAGE liée & sa résolution verticale (un probléeme commun a
tous les modeles globaux). Cette fine couche de l'atmospheére est représentée par 5 a 6
niveaux dans le modele MOCAGE, avec lesquels les forts gradients verticaux sont difficiles
a simuler. Au regard de cette limitation, MOCAGE simule tout de méme une composition

chimique réaliste en terme d’ozone et de monoxyde de carbone.

3.4 Conclusion

Dans cette partie, on a établi une méthode permettant d’évaluer le CTM global MO-
CAGE a partir des données aéroportées IAGOS. L’évaluation peut se faire dans toute la
troposphere a partir des mesures réalisées pendant les phases d’atterrissage et de décollage
des avions, ou bien a partir des données acquises a altitude de croisiere pour I’'UTLS. Une
comparaison préliminaire de deux simulations MOCAGE a permis de mettre en avant une

diminution initiale des performances de MOCAGE dans 'UTLS a une résolution plus fine
(1°).
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Pour pallier ce probléeme, deux modifications ont été apportées a MOCAGE aux sché-
mas de diffusion et de convection, menant a une limitation du mélange entre UT et LS.
On a alors estimé I'impact de chacune de ces modifications sur la modélisation des concen-
trations d’O3 et de CO dans MOCAGE. Chacune d’entre elles a un effet similaire, avec
une augmentation des concentrations d’O3 et une diminution de celles CO qui se limitent
a 'UTLS.

Enfin, une évaluation en détail de trois simulations MOCAGE a été réalisée, avec une
distinction faite entre I'UT et la LS. Il en est ressorti que les modifications apportées aux
schémas de diffusion et de convection ont bien permis une amélioration des performances
globales de MOCAGE dans 'UTLS a 1° de résolution. C’est donc cette version du modele
que sera utilisée comme base pour le reste de cette these. Ces résultats montrent qu’une
attention tres particuliere doit donc étre portée au processus potentiellement responsable
de mélange vertical dans 'UTLS, car cela conditionne tres fortement sa composition

chimique.
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Chapitre 4

Injection et redistribution du
monoxyde de carbone dans la haute
troposphere par les feux de

biomasse.

Dans ce chapitre est présenté 'article publié dans la revue ACP (Atmospheric Che-

mistry and Physics) :

Cussac, M., Marécal, V., Thouret, V., Josse, B., and Sauvage, B. : The impact of
biomass burning on upper tropospheric carbon monoxide : a study using MOCAGE global

model and TAGOS airborne data, Atmos. Chem. Phys., 20, 9393-9417, 2020.

Apres un résumé en francais des tenants et aboutissants de cet article, le texte de
I’article est présenté sous sa forme de preprint, I’article publié étant disponible a ’adresse

suivante : https://doi.org/10.5194/acp-20-9393-2020
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CHAPITRE 4. INJECTION ET REDISTRIBUTION DU MONOXYDE DE
CARBONE DANS LA HAUTE TROPOSPHERE PAR LES FEUX DE BIOMASSE.

4.1 Reésumé en francais de ’article

Les émissions des feux de biomasse sont une source importante d’especes réactives
dans I'atmosphere, dont le monoxyde de carbone (CO). Le CO, qui a une durée de vie
relativement longue (environ 2 mois), est le principal précurseur d’ozone dans la haute tro-
posphere. L’objectif de I’étude est le suivant : analyser et quantifier I'impact des émissions
des feux de biomasse sur le monoxyde de carbone dans la haute troposphere. Cette étude
se découpe en deux parties, dont les principales conclusions sont présentées ci-dessous.

Dans la premiere partie, le travail porte sur 'amélioration de la représentation des
émissions des feux de biomasse dans le modele MOCAGE, en prenant en compte la va-
riabilité de la hauteur a laquelle se fait I'injection de ces émissions. Pour cela, le schéma
d’injection de ces émissions est modifié dans MOCAGE, afin de prendre en compte des
produits issus de 'inventaire d’émissions GFAS sur les hauteurs de panaches (voir partie
. Afin de valider ces développements, on utilise les mesures IAGOS de concentra-
tions de CO dans les panaches de feux de biomasse. Cette identification est réalisée a
partir des produits issus de l'outil SOFT-10, qui fournit une contribution des émissions
des feux de biomasse récentes aux concentrations de CO a partir du calcul de rétro-
trajectoires couplé a des inventaires d’émissions. Grace a SOFT-10, on dispose donc de
mesures de CO effectuées dans 220 panaches différents, ainsi qu'une estimation de leur
région d’origine. On compare alors deux simulations MOCAGE couvrant ’année 2013 :

— Une premiere (BASE), ou les profils d’injection des émissions des feux de biomasse
sont prescrits en fonction de la latitude d’occurrence du feu, ce qui correspond a
la version originale de MOCAGE.

— Une deuxiéme (INJH), ot on utilise les hauteurs d’injection pour chaque feu de
I'inventaire d’émissions GFAS, et qui est la version de MOCAGE modifiée dans le
cadre de cette these.

Ces deux simulations ont des performances sensiblement équivalentes pour les pa-

naches issus de la plupart des régions du globe. Pour les panaches boréaux en revanche, la

prise en compte des hauteurs d’injection de GFAS permet une amélioration significative
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des performances de MOCAGE. En comparant géographiquement les deux simulations
entre elles, on observe effectivement un impact maximal au-dessus de 1’Asie boréale, avec
jusqu’a £+ 10 ppb de CO dans I'UT en aotit 2013. La simulation INJH ainsi validée est

utilisée pour la suite de 1’étude.

Dans la deuxieme partie, on analyse I'impact global des émissions des feux de biomasse
sur le monoxyde de carbone au dela des panaches, dans toute la haute troposphere. On
commence par une validation de MOCAGE a plus grande échelle. On utilise les mesures
de CO TAGOS a la fois proches des aéroports pour établir des profils verticaux moyens
dans la troposphere, et en altitude de croisiere pour pouvoir évaluer MOCAGE en détail
dans 'UTLS. On trouve un bon accord entre la simulation MOCAGE INJH et les me-
sures IAGOS, avec des indicateurs statistiques comme le MNMB et la FGE inférieurs a
0.25 en moyenne, et une bonne représentation de la transition entre troposphere et stra-
tosphére. On se sert alors de cette simulation, et d’'une deuxiéme ou les émissions par les
feux de biomasse sont nulles (NOBB) pour estimer la contribution de ces derniers aux
concentrations de CO comme étant la différence entre les deux simulations. On trouve
alors une contribution globale moyenne de 11% ou 8 ppb des feux de biomasse dans I'UT.
Ces derniers contribuent non seulement au niveau de fond de CO dans 'UT, mais on
observe aussi une forte variabilité spatiotemporelle due a la saisonnalité des émissions. En
aott 2013 par exemple, I'impact des feux boréaux est maximal et compte pour plus de
50% ou 60 ppb de CO en moyenne mensuelle sur le CO de la haute troposphére au-dessus
des zones sources. Cela s’explique par I'impact du transport vertical rapide, notamment
par pyroconvection qui est caractéristique de ces latitudes, mais aussi par la convection

atmosphérique que l'on retrouve en été.

Enfin, des tests de sensibilité ont été effectués afin d’estimer I'impact individuel de
chacune des grosses régions émettrices. Il y est confirmé I'importance des feux d’Afrique
centrale, qui sont les plus gros contributeurs a 1’échelle globale au CO dans la haute
troposphere. Les deuxiemes contributeurs sont les feux boréaux, qui eux, ont un impact

a I’échelle de tout I’hémisphéere nord. Pour conclure, on remarque une forte influence des
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feux de biomasse sur la répartition du CO dans la haute troposphere, et on peut donc

s’attendre a un impact sur ’ozone aussi.

4.2 Article

4.2.1 Abstract

In this paper the fate of biomass burning emissions of carbon monoxide is studied with
the global chemistry transport model MOCAGE and TAGOS airborne measurements for
the year of 2013. The objectives are firstly to improve their representation within the
model and secondly to analyse their contribution to carbon monoxide concentrations in
the upper troposphere. At first, a new implementation of biomass burning injection is
developed for MOCAGE, using the latest products available in GFAS biomass burning
inventory on plume altitude and injection height. This method is validated against TAGOS
observations of CO made in fire plumes, identified thanks to the SOFT-IO source attribu-
tion data. The use of these GFAS products leads to improved MOCAGE skill to simulate
fire plumes originating from boreal forest wildfires. It is also shown that this new biomass
burning injection method modifies the distribution of carbon monoxide in the free and
upper troposphere, mostly at northern boreal latitudes. Then, MOCAGE performances
are evaluated in general in the upper troposphere and lower stratosphere in comparison
to the IAGOS observations, and are shown to be very good, with very low bias and good
correlations between the model and the observations. Finally, we analyse the contribution
of biomass burning to upper tropospheric carbon monoxide concentrations. This is done
by comparing simulations where biomass are toggled on and off in different source regions
of the world to assess their individual influence. The two regions contributing the most to
upper tropospheric CO are found to be the boreal forests and equatorial Africa, in accor-
dance with the quantities of CO they emit each year and the fact that they undergo fast
vertical transport : deep convection in the tropics and pyroconvection at high latitudes.

It is also found that biomass burning contributes for more than 11 % on average on the
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CO concentrations in the upper troposphere, and up to 50 % at high latitudes during the

wildfire season.

4.2.2 Introduction

The upper troposphere-lower stratosphere (UTLS) is an important layer of the at-
mosphere subject to strong gradients in both its dynamics and its chemical composition.
Understanding upper tropospheric air composition is necessary to better quantify ex-
changes of air masses between the troposphere and the stratosphere (Gettelman et al.)
2011). Ozone (O3), mostly abundant in the stratosphere, plays a large role on Earth ra-
diative balance (Xia et al., [2018). Its impact on surface temperature for instance, has
been shown to be maximum for ozone in the UTLS (Riese et al., [2012)). At this altitude,
ozone can originate from stratospheric intrusion, but also be produced from tropospheric
precursors such as nitrogen oxides (NOy) and carbon monoxide (CO). Even though pro-
cesses influencing UT air composition are numerous, here we focus on CO, for the reasons
detailed below.

Carbon monoxide is one of the primary species emitted during incomplete combustion.
It is emitted from both anthropogenic and natural sources. In the atmosphere it is also
a product of methane (CH4) and volatile organic compounds (VOCs) oxidation. Since
CO is the main sink of tropospheric hydroxyl radicals (OH), it influences the oxidizing
capability of the atmosphere (Lelieveld et all 2016). CO is also a precursor to a few
greenhouse gases, such as carbon dioxide (COs) and ozone. In the upper troposphere,
CO is the main precursor of ozone compared other VOCs to other as their lifetime is
generally shorter (often a few hours to a few days). Moreover, because ozone radiative
impact relies mostly on its distribution in the UTLS (Riese et al., 2012), it makes CO
indirectly influencing the global radiative budget of the Earth.

Given its variety of sources, CO can be transported into the upper troposphere by
two different mechanisms : (1) When emission occurs in the PBL (Planetary Boundary

Layer), usually from anthropogenic origin or from the least intense fires, CO can be
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transported in the free troposphere and up to the tropopause due to deep convection
and to a lesser extent to long range transport, given its 2 months lifetime. (2) For the
most active biomass fires, pyroconvection can result in injecting smoke directly above the
PBL, and up to 8-9 km for the most extreme cases (Labonne et al., 2007; Kahn et al.,
2008). Unlike long range transport, the time scale of these injections is much shorter,
and leads to the largest anomalies of CO detected in the free troposphere (Petetin et al.
2018). Since the occurrence of this phenomenon relies heavily on the fire activity, as well
as the atmospheric state above the fire, the computational cost to represent this process
explicitly in a global chemistry model is high. Biomass burning sources contribute to an
important part of CO emitted in the troposphere, and are estimated to range between
350-600 TgCOyr™ (van der Werf et al. [2006), which is comparable to CO emissions from
anthropogenic sources, estimated between 450-600 TgCOyr! (Lamarque et al., 2010).
For comparison purposes, the global in-situ productions of CO from VOCs and CHy
oxidations are respectively estimated to range between 450-1200 TgCOyr! and 600-1000
TgCOyr! (Stein et al.| 2014)). As biomass burning emissions can reach rapidly the upper
troposphere in the form of plume transported though convection or pyroconvection, they
have been studied for their potential to contribute to ozone production at this altitude.
Enhancements of ozone amounts have been observed and modelled in biomass burning
plumes (Thomas et al., 2013), with production increasing while the plume ages. It can
lead to export of ozone as the plume are transported by the general circulation on a

hemispheric scale (e.g. Brocchi et al.l 2017)).

Satellite observations have greatly improved our understanding of biomass burning
fluxes, resulting in the development of many fire emissions database such as GFAS (Glo-
bal Fire Emissions Database, Kaiser et al.,|2012), GFED (Global Fire Emissions Database,
Giglio et al., [2013) or ISAFIRES (Integrated Monitoring and Modelling System for wild-
land fires, [Sofiev et all 2009). However, biomass burning emissions are still linked to
uncertainties compared to other sources of trace gases such as anthropogenic emissions,

for three reasons : (1) Their location and time of occurrence, though tied to seasons,
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is unpredictable. Their detection relies heavily on the frequency and coverage of satellite
observations used to make estimates of fire emissions.(2) The nature and amounts of com-
pounds emitted during a fire depend on the nature of the fuel, which can be inferred from
a land cover classification map (Friedl et al.; 2002)). (3) Depending on the intensity of the
fire as well as the atmospheric conditions above the fire, pyroconvection can occur (Da-
moah et al., 2006; |Cunningham and Reeder}, [2009)). This phenomenon can cause the plume
to rise above the PBL, and therefore have an important impact on vertical distribution
of emissions and therefore plume transport. In this study, we investigate biomass burning
emissions and their impacts on CO distribution in the upper troposphere, through global

modelling and in-situ measurements.

Different types of measurements are available to study upper tropospheric carbon mo-
noxide. Satellites (MOPPIT for example) provide global measurements, but have been
shown to lack vertical resolution, especially in the UTLS, where gradients of CO concen-
trations are strong (Deeter et al.; 2013). Vertical soundings can provide vertically well-
resolved data, but concern mostly O3 and lack global coverage. Lastly, aircraft can also
be equipped for air composition measurements. Airborne campaigns have helped unders-
tanding processes tied to biomass burning thanks to targeted high quality measurements
on a regional scale. During the AMMA (African Monsoon Multidisciplinary Analysis)
campaign for example, airborne measurements have been used to correctly trace biomass
burning plumes over the Gulf of Guinea (Mari et al., [2008) and more generally to study
their interaction with the African Monsoon (Haywood et al.,|2008)). As a complement, the
TAGOS infrastructure (www.iagos.org, |[Petzold et al. 2015) equips commercial airplanes
with air composition sensors, in order to provide regular sampling over several decades.
This dataset has been chosen for this study since it offers a large number of UTLS multi-

species measurements (including CO and Oj), on an almost global scale since 1994 for O

and 2001 for CO.

A challenge to tackle when using the IAGOS dataset is to be able to discriminate the

most probable sources of the sampled air masses. As explained earlier, CO sources are
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multiple, and transport pathways through the troposphere can be various. This is why
the analysis of large datasets require other kinds of additional information, like source
apportionment, usually obtainable through a Lagrangian backward transport calculation
(Seibert and Frank| 2004). SOFT-IO (Sauvage et all [2017) is a recently developed tool
coupling backward transport calculation and emission inventories to estimate the contribu-
tion of recent emissions to CO anomalies identified in the aircraft measurements. Results
from this model are available as added value products for the whole IAGOS dataset. As
this study focuses primarly on biomass burning and CO, data from SOFT-IO are used for
source attribution and identification of biomass burning plumes. Identified fire plumes in
the IAGOS database are then used to assess the ability of global numerical simulations
performed by the MOCAGE (MOdélisation de Chimie Atmosphérique a Grande Echelle,
Josse et al., [2004; |Guth et al., [2016) Chemistry-Transport Model (CTM) to model these

plumes.

Regarding the representation of biomass burning within a CTM, previous studies have
shown the importance of taking into account the variability in the altitude at which emis-
sions are injected (Turquety et al., [2007; |[Leung et al., 2007)). It was found that not only
the vertical distribution of emitted trace gases was impacted, but also their long range
transport as injection can occur directly in the upper troposphere. Moreover, Fromm
et al.| (2019) recently carried out a reinterpretation of existing literature on the path-
way of wildfires emissions to the UTLS, stating that on multiple occasion studies have
wrongly attributed plumes observed in the upper troposphere to transport from traditio-
nal cumulonimbus (Cb) instead of pyrocumulonimbus (pyCb). They concluded that the
phenomenon of pyroconvection has probably been overlooked and its impact underesti-
mated in past studies, encouraging the use of reliable information on its occurrence to
accurately quantify vertical transport of emissions. Recent developments have been made
in fire emissions inventories such as the Global Fire Emissions Database (GFAS). They
now include plume rise parameters, like the injection height or the top of observed plumes

(Rémy et al., 2017). These plume rise parameters are obtained through satellite measu-
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rement of the Fire Radiative Power (FRP) and a plume rise model. These parameters
have very recently been used in two different global chemistry models. In the C-IF'S mo-
del, plume rise parameters from the GFAS inventories have been implemented on a daily
resolution and validated against aerosol extinction coefficient measurements during two
different airborne campaigns (Rémy et al) 2017). They also found that these products
improved in particular the forecast of high altitude biomass burning plumes (above 4 km
of altitude). Another approach was tested in the GEOS-CHEM model (Zhu et al., 2018).
Monthly vertical profiles of emissions were computed using a plume rise model as well as
satellite data, and used for biomass burning emissions over the United States of America.
The results were validated for various trace gases, including CO and PAN. These two stu-
dies show an improvement of modelled atmospheric concentrations of trace gases emitted
by fires, and encourage efforts to develop the use of such derived fire products for bio-
mass burning emissions, in particular information on vertical distribution. In this paper
is presented an implementation recently released GFAS daily products regarding plume
rise in the MOCAGE CTM. A systematic global validation of biomass burning induced
plumes is performed over the year of 2013 thanks to TAGOS airborne data, and SOFT-IO
information to select CO anomalies originating from biomass burning. A reference year
had to be chosen for computational efficiency when comparing IAGOS measurements to
model outputs. 2013 was selected as the most recent year with the most validated TAGOS
measurements at the beginning of this study. Since we aim to analyse impact on a global
scale over a full year, we do not focus on single fire events. Additionally, the results are
used to better understand biomass burning impacts on upper tropospheric CO budget,

and relevant process for CO injection at this altitude.

Our objective is to study the impact of biomass burning emissions on upper tropos-
pheric air composition, with a focus on CO exclusively. This work is based on both the

IAGOS database and MOCAGE global CTM, presented respectively in section
and section 4.2.3.2.1] In section [4.2.3.1.2] are presented the SOFT-IO products, and how

they are used in this study to automatically identify biomass burning plumes within the
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IAGOS dataset. The role of injection height during biomass burning events is investiga-
ted in section based on the latest plume rise parameters (both plume top altitude
and injection height), taken from the biomass burning inventories GFAS. In section [4.2.5]
MOCAGE results are evaluated in the upper troposphere against IAGOS observations for
the reference year. Finally, the impact of biomass burning at a global scale is analysed in

section through MOCAGE sensitivity experiments.

4.2.3 Methodology
4.2.3.1 Data description

4.2.3.1.1 In-situ measurements : the IAGOS database IAGOS (In service Air-
craft for a Global Observation System) is a European research infrastructure providing a
dense database of in-situ air composition measurements, using medium to long-haul com-
mercial flights. Initially called the MOZAIC program (Marenco et al., [1998)), it started
in 1994 with aircraft equipped for ozone (Thouret et al., [1998)) and water vapour measu-
rements (Helten et al. [1999)). Carbon monoxide measurements were begun later in Dec.
2001 (Nédélec et al., 2003)). These air composition measurements are complemented with
meteorological measurements such as wind direction and speed, and air temperature.
The TAGOS program , (www.iagos.org [Petzold et al., [2015)) started in 2011 with the
same objectives as the MOZAIC program, and the same measurements are performed
automatically on board of the equipped aircraft, during the ascent, descent and at cruise
altitude. The resulting joint TAGOS-MOZAIC database will be called hereafter the IAGOS
database. To complement existing features, greenhouse gases (CO, and CHy, Filges et al.
(2018)) and aerosols measurements (Bundke et al., 2015) are to be instrumented as well
in the next few years. On average, 7 to 15 aircraft have been instrumented at the same
time to perform daily flights, and can result in more than 3000 instrumented TAGOS
flights per year. Due to the density of the dataset and its timespan, it has been used for
different kinds of studies : climatology and trends (e.g. Cohen et al., 2018; (Gaudel et al.|

2018), chemistry and physics processes (e.g. Ding et al., 2015; |Zahn et al., 2014), as well
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as model evaluation (e.g.|Gaudel et al., 2015; Inness et al., |2013; Duncan et al., 2007)).

SO*N
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Figure 4.1 — Trajectories of the 3022 IAGOS flights that occurred in 2013 (in green),
and the delimitations of the three geographical areas used in the evaluation section (in

red).

The data used in this study are the CO measurements. Their precision is estimated

to be £ 5 % £ 5 ppb, for an integration time of 30 s (Nédélec et al., [2003], 2015)). Over

the year of 2013, a total of 3022 TAGOS flights took place (shown in Fig. . It is
noticeable that the northern mid-latitudes are the most sampled, with two main axes for
IAGOS flights : from Europe to North America going over the Atlantic Ocean, and from
Europe to Eastern Asia going over Boreal Asia. The tropics flights tracks mainly cover the
African continent and the Maritime Continent. Three geographical areas are also defined

for their density in IAGOS measurements, and will be used later in the manuscript for

the evaluation of MOCAGE simulations in the UTLS.

4.2.3.1.2 SOFT-10 products and biomass burning plume identification SOFT-
10, a tool aiming to identify the most likely source of CO anomalies encountered by the

IAGOS equipped aircraft has been recently developed. The complete description of the

method can be found in [Sauvage et al. (2017). Here is the summary of its main features.

The FLEXPART lagrangian transport and dispersion model is ran along each air-
craft trajectory at measurement time and location, for a 20 days backward transport

trajectories. Coupled to anthropogenic and biomass burning inventories, it results in an
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estimation of the contribution of recent emissions (less than 20 days) to the observed
CO mixing ratios, but not of the total CO concentrations as it does not simulate CO
background. Meteorological fields are taken from the operational ECWMF analysis and
forecasts. The calculated CO contribution is decomposed into the contribution from the
14 zones defined in GFED (see Fig. [1.2). The version of SOFT-IO used in this work is
the 1.0.0, where outputs are available using the MACCcity anthropogenic inventory, and
for both GFAS and GFED biomass burning inventories. For biomass burning, the contri-
bution computed with GFAS emitted CO amounts and injection height are used in this
study, out of consistency with MOCAGE set-up (see section. An example of the
SOFT-10 contribution products can be seen in Fig.

HEE BONA B SHSA EEl SHAF BN SEAS

B TENA I EURO HEl BOAS | EQAS
mmm CEAM MIDE mEmm CEAS AUST
HE NHSA NHAF

Figure 4.2 — Geographical regions defined in the Global Fire Emission Database (GFED),
adapted from http ://www.globalfiredata.org/data.html

SOFT-I0 data are used to attribute a source to anomalies encountered by the aircraft.

The method used to calculate anomalies is the same as in [Sauvage et al. (2017)), but only

the anomalies measured at cruise altitude are considered, since we focus only on the upper
troposphere. CO anomalies Cfj are defined as the difference between the measured CO
mixing ratio Cyt and the background CO mixing ratio, C'yrpack- CuTback 1S evaluated as
the regional median seasonal value computed for the whole IAGOS database (see
for more detail). Finally, only the anomalies superior to the seasonal value of
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the third quartile of CO anomalies, Cytseason (Q3), are considered. This can be summarized

as :

Clr = Cur — Cuthack  if  C1 > Cireason(Q3) (4.1)

This calculation is only performed when the plane is considered to be below the tropo-
pause, defined here as the 2 PVU (potential vorticity unit) isosurface. In the tropics,
where the definition of the potential vorticity diverges, the aircraft is always considered
below the tropopause as the highest cruise altitude is under 12 km. The ascent and des-

cent phases of the flight are not considered either. A detailed example of the process is

presented in Fig. [4.3]

350
— IAGOS .
— by
300 A
CUTback
CSTseason ( 03 )
250 1 mmm SOFT-10 BB contr.
I SOFT-I0 ANTHRO contr.
T 200
o
&
8 150
100 A
50 A
0
19h 21h 23h 0lh 03h
Time (HUTC)

Figure 4.3 — Example of SOFT-IO contributions as well as illustration of the method
to calculate CO anomalies (see Eq. [4.1)). The selected flight took off from Frankfurt (Ger-
many) the 13% of January 2013 at 20h23 UTC, and landed the next day in Windhoek
(Namibia) the next day at 6h14 UTC. The contribution is here at 74% from biomass
burning, of which 97% are from NHAF (not shown). The two vertical grey lines represent
the end of ascent and the beginning of the descent of the plane. The CO anomaly (in
green) is displayed only when superior to the third quartile of anomalies.

Based on both the anomaly calculation and the contribution calculated by SOFT-10,
a method to automatically identify biomass burning related anomalies is used. For each
CO anomaly detected during a flight, if the biomass burning contribution from SOFT-10

is on average higher than 5 ppb and is greater than the anthropogenic contribution from
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SOFT-I0O, the anomaly is selected as a biomass burning plume. This ensures that biomass
burning provides a significant anomaly with respect to CO background and that this is
the main contributor. In total, 220 plumes were sampled by TAGOS aircraft in 2013, with
a majority of them originating from the African continent (either SHAF or NHAF) and
boreal latitudes (either BOAS and BONA). A summary of the number of plumes by origin
can be found in Table [4.1] The choice was made to merge together plumes origination
from NHAF and SHAF, as well as plumes from BONA and BOAS, as their characteristics

are expected to be similar.

Tableau 4.1 — Number of biomass burning plumes sampled by IAGOS aircrafts in 2013,
following SOFT-IO contribution calculations per geographical origin. Regions from which
no plume was sampled are not shown. The MULTIPLE origin corresponds to plumes
having more than one possible region of origin (other than AFR and BOREAL).

Origin Number of plumes
AFR (NHAF/SHAF) 95 (33/62)
BOREAL (BOAS/BONA) 51 (21/30)
TENA 21
CEAM 14
SHSA 2
SEAS 8
MULTIPLE 29
TOTAL 220

4.2.3.2 Global model

4.2.3.2.1 MOCAGE global CTM : general description MOCAGE is the off-
line global CTM (Chemistry-Transport Model), developed at Météo-France (Josse et al.)
2004; (Guth et al., [2016). It is used for a wide variety of research subjects concerning
atmospheric air composition, at global and regional scales. It is also operated daily as
part of the European ensemble forecasting system in the in the Copernicus Atmosphere
Monitoring Service (CAMS), with eight other chemistry models (Marécal et al., 2015).
MOCAGE chemistry is based on 2 different schemes. In the troposphere, the RACM

(Regional Atmospheric Chemistry Mechanism) described in |Stockwell et al. (1997)) is used,
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while the REPROBUS (REactive Process Ruling the Ozone BUdget in the Stratosphere)
scheme is used in the stratosphere (Lefevre et al.||1994). Merged together they allow for the
representation of 112 gaseous species, 434 chemical reactions of which 57 are photolysis
reactions. The solver used follows a fully implicit discretization method, described in
detail in |Cariolle et al. (2017). Aerosols, though described in MOCAGE (Guth et al.,
2016, 2018), are not activated in this study and thus are not discussed in the present

paper. Heterogenous chemistry is treated in the stratosphere but not in the troposphere.

MOCAGE has 47 sigma-hybrid vertical levels, from the surface up to 5 hPa. The
vertical resolution ranges from 40 m near the surface, to 400 m in the free troposphere,
and 700-800 m in the upper troposphere and lower stratosphere. The vertical resolution,
though not ideal, can be considered medium and enable a representation of the main

dynamical characteristics of the UTLS (Miyazaki et al., |2010; |Geller et al.| 2016)).

Since MOCAGE is an off-line CTM, it needs external meteorological forcing (tem-
perature, pressure, humidity, wind, cloudiness and precipitation) from a separate meteo-
rological or climate model. Long-range transport through advection is calculated with a
semi-lagrangian scheme (Williamson and Rasch, 1989). Tracers transport through convec-
tion and diffusion are computed inside the model, according respectively to|Bechtold et al.

(2001) and |Louis (1979).

Anthropogenic, biogenic, and biomass burning emissions are taken into account using
precomputed inventories (choice of inventory is detailed in Sect. . Both anthro-
pogenic and biogenic emissions are injected into the 5 lowest levels of the model. The
injection fraction of the mass emitted dr. decays with levels L above the surface (L de-
creases with altitude) : dr.(L) = 0.5r.(L + 1), ensuring a majority of emissions are still
injected in the surface layer. Biomass burning injection scheme is detailed in [4.2.3.2.3] Ni-

trogen oxides (NOy) emitted by lightning are computed according to |Price et al.| (1997).

The following processes concerning gaseous species are also represented in MOCAGE.
Dry deposition is taken into account following [Wesely| (1989). Wet deposition is repre-

sented for both convective and stratiform precipitation, according to |Mari et al. (2000)
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for convection, and the works of |Liu et al.| (2001)) and |Giorgi and Chameides (1986) for
stratiform precipitation. Wet deposition is split into two processes, in-cloud scavenging

(also known as rainout), and below-cloud scavenging (also known as washout).

MOCAGE has already been used to study various aspects of the chemical composi-
tion of the atmosphere, including the structure of the UTLS, and biomass burning plume
transport. As part of the Chemistry and Climate Modelling Initiative (CCMI), it is used
to study the impact of present and future climate on tropospheric and stratospheric che-
mistry, as well as transport of trace gases through the troposphere (Morgenstern et al.,
2017; |Orbe et al., [2017). Several studies on the extra-tropical UTLS and stratospheric
intrusion have also been performed in Barré et al. (2013). It was also used in the frame-
work of the ChArMEx-GLAM airborne campaign, to study the origin of an observed CO
anomaly in the upper troposphere sampled over the Mediterranean basin (Brocchi et al.|
2017). Indeed, such CO enhancement was due to a biomass burning plume originating
from both Siberian and North American forest fires. In order to correctly represent inter-
continental transport of the plume in the previously mentioned study, the top of the fire
emissions had to be set to an altitude of 10 km in MOCAGE to account for this extreme
case of pyroconvection. Furthermore, Guth et al| (2018)) highlighted the importance of
the variability of biomass burning emissions of pollutants and their direct impact to the
basin aerosol budget over the Mediterranean. They showed that in 2013, fires in North
America were the main contributor to the budget of primary organic aerosols over the
Mediterranean basin. Our study explores in further detail the UTLS composition and its

link to biomass burning emissions.

4.2.3.2.2 Simulation general set-up MOCAGE dynamical forcing fields are taken
from meteorological analysis performed by the ARPEGE model (Action de Recherche
Petite Echelle Grande Echelle) operated at Météo-France (Courtier et al., [1991). They
are available at a 3-hourly time-step, and linearly interpolated at a 1 h time-step, to be

coherent with the dynamical time-step of MOCAGE.
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For anthropogenic emissions, MACCity inventory was used at a monthly resolution(Granier
et al., 2011)), complemented by the ACCMIP dataset for aircraft emissions (Lamarque
et al., [2010)). Concerning biogenic emissions, the MEGAN-MACC inventory is used (Sin-
delarova et al., [2014)).

MOCAGE is used in its global configuration, with a resolution of 1°longitude x
1°latitude (approximately 110 km x 110 km at the equator and 80 km x 110 km at
mid-latitudes).

The simulation covers the whole 2013 year, with an additional spin-up period of three
months (starting the simulation on the 1™ of October 2012). Hourly outputs from MO-

CAGE are used, as this is the minimum coherent time step of the model.

4.2.3.2.3 Biomass burning emissions set-up In MOCAGE, biomass burning emis-
sions are constrained using daily GFAS products (Kaiser et al., 2012). GFAS is an inven-
tory based on the observation of the Fire Radiative Power (FRP) made by the MODIS
instrument, on board of the Aqua and Terra satellites (Justice et al., 2002; |Giglio et al.,
2006). Based on the link made between FRP and fuel consumption, emitted amounts of
trace gases and aerosols are calculated taking into account the land cover classification
at the location of the observation. Emitted CO amounts are presented in Fig. for the
year of 2013, where emissions have been split according to the geographical areas defined
in Fig. [4.2] With a total of 294 Tg of CO being emitted, 2013 biomass burning yearly
emissions are below GFAS multiyear average. In the work of [Petetin et al. (2018), where
GFAS CO emissions were assessed over the same continental areas from 2002 to 2017,
2013 appears to be an average year for all regions, except for SHSA being below average
and BONA emissions above average.

GFAS is averaged from its native resolution (0.1°longitude x 0.1°latitude) at MO-
CAGE resolution (1°longitude x 1°latitude) to set the location and amounts emitted for
each day. But since no information on vertical repartitioning of the emissions of fires

was available until v1.2 released in 2017, prescribed profiles of injection were used so far
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Figure 4.4 — GFAS 2013 monthly and yearly emitted amounts of CO (in Tg) for the 14
geographical areas defined in Fig. |4.2

(see Fig. . In this approach the injection height was set depending on the latitude of
the fire, even though it relies on other parameters like the type of fire. Injection fraction
is then calculated above and below the injection height with an exponential decay. The
top of the plume is set to 2 model levels above the maximum of injection fraction. The
prescribed injection heights are 1 km, 2 km and 6 km, respectively applied for tropical

latitudes, mid-latitudes and polar latitudes. These injection profiles were developed for

the AMMA model inter comparison project (Williams et al., 2008, 2009) and are derived

from the work of [Lavoué et al.| (2000). While it is a good approximation of the potential

effect of pyroconvection on fire emissions, it does not take into account the difference
between the active front of the fire and the smoldering areas, where pyroconvection rarely
occurs. A first simulation using this representation of fire emissions is performed, reference

throughout this paper as the BASE simulation.

As we want to investigate the role of the variability of injection height in the re-
presentation of biomass burning, a new way to set the injection profile in MOCAGE is

developed. Instead of the prescribed injection height as a function of latitude, 2 products

from GFAS v1.2 (Rémy et al., |2017) are used : the mean height of maximum injection

(or injection height), and the plume top altitude. The injection height corresponds to the
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Figure 4.5 — Injection profile schemes : a) BASE injection profiles with latitude de-
pendent injection height b) INJH injection profile using GFAS plume rise parameters.

altitude at witch detrainment is at its maximum within the plume, and thus injection of
smoke at its maximum. The plume top altitude is simply the highest altitude reached by
the plume. These products are derived from the measured Fire Radiative Power (FRP)
from the MODIS instrument, and a Plume Rise Model (PRM) that takes into account the
atmospheric state above the fire. They are available daily for most of GFAS fire pixels.
These two plume rise parameters are used in MOCAGE to constrain the injection profile,
as presented in Fig. [£.5] The injection profile is still set at its maximum at the GFAS
injection height, and the GFAS plume top altitude is used instead of the fixed two model
levels above the injection height. A second simulation (referred to as INJH hereafter) using
this new representation of biomass burning emissions is performed, identical in every other
aspect to the BASE simulation. This new representation of fire injection will be compared

to the one in the BASE simulation, using observations of biomass burning plumes from

the TAGOS dataset, in section [1.2.4]
A third simulation (named NOBB) is performed where emissions from biomass burning
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Tableau 4.2 — Simulations description summary

Sim. name BB emission inventory Injection scheme

NOBB None None
BASE GFAS Prescribed profile with zonal injection height
INJH GFAS Prescribed profile with injection height and

top of plume from GFAS

are simply turned off (not just for CO, but all concerned trace gases). It will be used to
study biomass burning impact on CO budget in the UT, presented in section [4.2.6] A

summary of the three simulations and their specificities can be found in Table [4.2

4.2.4 Improvement of biomass burning injection height in MO-

CAGE

4.2.4.1 Global evaluation of the plume representation

For the 220 plumes detected in the IAGOS database over 2013, CO mixing ratios
measurements inside the plumes are compared with the MOCAGE model with the follo-
wing methodology. Hourly results from the global model are interpolated on each plane
trajectory at the measurement time and location to perform a collocated comparison. The
interpolation is bi-cubic in space and linear over time. This results in a consistent dataset
between the ITAGOS CO measurements and each MOCAGE experiment, where each data
value shares the same space and time coordinates.

To perform the TAGOS-MOCAGE comparison, the probability density function (PDF')
for each dataset is computed, as well as box-and-whiskers plots. The results are first
investigated for the plumes originating from the African continent and boreal forests,
as they are the most sampled by TAGOS aircraft in 2013, and the main contributors to
biomass burning emissions.

Looking at plumes originating from the African continent (either from NHAF or SHAF,
see , both the PDF and the box plots are similar between IAGOS and MOCAGE for

the two simulations. Both MOCAGE simulations well reproduce the CO mixing ratios
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Figure 4.6 — Probability density functions and box plots comparing IAGOS CO mixing
ratios (in black) inside identified African Biomass burning plumes and corresponding
MOCAGE simulated CO mixing ratios (in red) from the a) BASE simulation b) INJH
simulation. Whiskers on box plots represent the 5 and 95 quantiles and the white
diamond is the arithmetical mean.

distribution when compared to the TAGOS measurements, with a slight negative bias of -11
ppb between the means. The 95" quantile in particular is 26 ppb lower in both MOCAGE
simulations compared to the IAGOS measurements. Comparing both simulations against
IAGOS observations, it appears that using plume rise parameters does not improve the
representation of the biomass burning plumes, as no significant difference can be seen
between the two datasets. Indeed, this could be expected, because pyroconvection rarely
drives fire emissions above 3-4 km into the troposphere for African fires. Looking at the
vertical repartition of GFAS plume rise parameters in the INJH simulation in Fig. [£.7], it
appears that the bulk of fire emissions occurs in the BPL, with a mean altitude of injection
on around 2 km. This value is not far from the injection height for tropical latitudes in
the BASE method of 1 km injection height. This difference is not significant because
most of emissions still occurs in the PBL and plumes that reach the cruise altitude of

the aircrafts (10-11 km) in the tropical tropopause layer (TTL) are mostly transported
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Figure 4.7 — Vertical distribution of GFAS plume rise parameters over 2013 at a
1°longitude x 1°latitude resolution.a) Injection Height and b) Plume top altitudes

thought deep convection. Hence, the injection profile difference on CO emissions altitudes

is not noticeable at this range of altitudes.

However, looking at Fig. [4.8] where the same statistical comparison is performed for
boreal biomass burning plumes, the PDF of CO mixing ratios in the BASE simulations
shows a strong underestimation when compared to the TAGOS one. In particular, the
strongest enhancements are not represented at all in MOCAGE, with a difference of
more than 60 ppb for the 95" quantile between the BASE simulation and IAGOS CO
mixing ratios. Using injection heights from GFAS improves the simulation results. The
INJH repartition of simulated CO mixing ratios is a lot more similar to the observed one
when compared to the BASE simulation. There is a slight negative bias of around 20
ppb between the modelled plumes and the measurements, but the strongest anomalies
above 200 ppb are now represented. Still, a significant part of the simulated CO mixing
ratios fall in the 50-100 ppb range, the background level of CO concentrations in the UT.

This can be partly explained as a background negative bias in MOCAGE of about 10

124



4.2. ARTICLE

0.025 sy —— 0.025 spe—
— IAGOS — IAGOS
—— MOCAGE —— MOCAGE
0.020 1 N. pts : 10870 0.020 4 N. pts : 10870
0.015 0.015 1
0.010 { 0.010 4
0.005 4 0.005 4
0.000 0.000
MOCAGE - H o H MOCAGE 1 — I(} ]
50 100 150 200 250 300 50 100 150 200 250 300
CO mixing ratio (ppb) CO mixing ratio (ppb)

Figure 4.8 — Same as Fig. but for biomass burning plumes originated from boreal
regions.

ppb. It is also at least partially due to the numerical diffusion, in addition to the vertical
resolution of MOCAGE, which is 700-800 m at the considered range of altitude. This
improvement of MOCAGE results to represent upper tropospheric plumes might appear
counter-intuitive regarding the fact that injection height is now on average lower in the
INJH than in the BASE simulation. It comes from the fact that the variability in injection
height is now correctly represented. We believe that this leads to a better representation
of the actual pathways, either though direct pyroconvection or advection in the lower

layer of the atmosphere and convection, that biomass burning emissions can take towards

the UTLS.

The statistical comparison between the BASE and INJH simulation has also been
performed for plumes originating from other regions than AFR or BOREAL (category
OTHERS in Table , but since it shows no significant difference between the two, it is

not presented here. Lastly, considering the dataset regardless of the origin of the plume
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(also not shown), African emissions contributes to more than half of the data points,
hence conclusions are the same as for Fig. [4.6,

In order to complement the analysis, statistical scores have also been computed for
each of dataset of plumes, for the two different MOCAGE simulations against the IAGOS
biomass burning plume measurements. The chosen metrics are the Spearman’s correla-
tion coefficient, the Modified Normalized Mean Bias (MNMB) and the Fractional Gross
Error (FGE). Those three metrics have been chosen to better represent an atmospheric
chemistry model performance against in-situ data and have been used in recent studies
in a similar way (Elguindi et al., |2010; Wagner et al., [2015)). Each metrics calculation is
detailed in the Appendix Spearman’s correlation coefficient ranges from -1 (perfect
anti-correlation) to 1 (perfect correlation). MNMB ranges from -2 to 2, with 0 being the
target for no bias. FGE ranges from 0 to 2 with 0 being the target as well. The statistical

evaluation of the simulations is presented in Table 4.3|

Tableau 4.3 — Comparison of scores between MOCAGE simulation and TAGOS measu-
rements for plume identified thanks to SOFT-10

Origin (N. plumes) BASE INJH
Sp. Corr. 0.45 0.46
AFR (95) MNMB -0.07  -0.08
FGE 0.17  0.17
Sp. Corr. 0.60  0.67
BOREAL (51) MNMB -0.21  -0.15
FGE 0.24 0.22
Sp. Corr. 0.61 0.61
OTHERS (74) MNMB -0.14 -0.14
FGE 0.23 0.23
Sp. Corr. 0.54  0.55
ALL (220) MNMB -0.10  -0.10
FGE 0.19 0.19

Looking at MNMB and FGE across the different origins, both scores are within accep-
table range for each MOCAGE simulation. The MNMB is negative for all set of plumes,
meaning that the model slightly under-represents CO enhancement inside biomass bur-

ning plumes. This can easily be explained as the model being diffusive, considering the
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size of each grid cell, as well as a general small negative bias of MOCAGE in the UT.
Spearman’s correlation is acceptable across the different plumes origin, though not great
either. This can be explained by the plumes being slightly offset spatially and/or tempo-
rally in the model, due to uncertainties in the dynamics as well as both the vertical and
horizontal resolution.

For all origins except the boreal regions, metrics are the same regardless of the method
of injection of biomass burning emissions. This is consistent with the comparison presented
earlier in this section. For plumes originating from boreal regions, both the correlation and
the MNMB are significantly improved using the injection height and plume top estimation
from GFAS. Again, this is consistent with comments made on Fig. [{.8 It also brings
the MNMB closer to values considered for other plumes, making the representation of
biomass burning plumes in the model more consistent overall. It has also been verified
that the INJH method of injection does not degrade MOCAGE performances outside of
biomass burning plumes. Statistics for both simulation on the IAGOS database excluding
measurements in biomass burning plumes are identical and thus not presented here. This
is why only the INJH simulation will be validated globally in Sect. [4.2.5]

Although the original representation of biomass burning injection height in MOCAGE
was giving fairly good results, using GFAS improves largely the ability of MOCAGE to
forecast biomass burning plumes in boreal regions. This is because GFAS provides an
estimate of the actual height of pyroconvection for each fire in these regions, and therefore
captures the variability of injection heights. Combined with vertical transport processes,

mainly convection, it allows the model to capture well boreal plumes.

4.2.4.2 Global impact of the plume representation

In order to investigate the impact of the new injection scheme (using GFAS plume
rise parameters) on carbon monoxide distribution in the upper troposphere, we perform a
global comparison between the BASE and INJH MOCAGE simulation. We treat monthly

averaged results, but only August 2013 is shown hereafter as it is the month when the
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greatest difference between the two simulations can be seen.
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Figure 4.9 — Monthly mean differences of CO mixing ratios between the BASE and
IJNH MOCAGE simulations on 350 hPa iso-surface for the month of August 2013. The
green box indicate the area used for the zonal mean.

In Fig. is displayed the August 2013 CO vmr mean for both BASE and INJH
MOCAGE simulations at 350 hPa, as well as absolute and relative differences between
the two fields. At this pressure level (an altitude around 8 km), most of the difference
between the two experiments is situated in the northern hemisphere, at mid to high
latitudes, and especially above the Asian boreal forests. The 60°N latitude stands out
as the demarcation line between different injection height (from mid-latitudes to high-
latitudes) in the BASE simulation. It results in more CO being found at this altitude
South of the 60°N parallel, up to 15 pbb, and less North, up to -25 ppb. It results in less
CO being found for simulation INJH at this altitude than in the BASE simulation (up
to -25 ppb) North of the 60°N parallel, and more CO (up to +15 ppb) South. This sharp
discontinuity as been smoothed in the INJH simulation, as it had no physical source but
was the result of an arbitrary demarcation in injection height.

It is also noticeable that no other area of the globe shows differences regarding the
injection method used for biomass burning emissions. Despite finding injection heights

and plume top altitudes reaching the upper troposphere all over the globe (see Fig4.7)),
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only the events in the Asian boreal forests seem to have emissions reaching the top of the

troposphere with sufficient amounts to influence the monthly concentration of CO.

{1) BASE ppb (2) INJH ppb

ppb {(2-1)/1 (%)

Figure 4.10 — Zonal mean of CO mixing ratios for the month of August 2013. The
mean is calculated between 30N-90N and 30E-180E. Doted green line indicates the 2 pvu
iso-surface

Knowing that most of the impact of the INJH method of injection is over the Asian
boreal forests during the fire season (i.e. boreal summer), a zonal mean is created over
the box defined in Fig. [£.9] This zonal mean is presented in Fig. [£.10] for the month of
August 2013 as well. In the BASE simulation, the maximum of CO mixing ratios is well
defined and located in the free troposphere, around 600 hPa and between 60°N and 70°N.
This is certainly the result of the fixed injection profile used in this method. While it
allows CO to be injected in the free troposphere, it probably misrepresents its vertical
distribution, as the mean GFAS injection height at these latitudes is around 2000 m
(around 800 hPa). The difference between the INJH and the BASE simulation further
confirms this. In the INJH simulation, CO in much more abundant in the PBL than
in the BASE simulation. The INJH also features an enhancement of CO mixing ratios
above the dynamical tropopause identified as the 2 pvu iso-surface, probably is due to the

few events of extreme pyroconvection that are characteristic of high-latitudes forest fires
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(Nedelec et al., 2005).

As shown in section [£.2.4.1] the INJH simulation showed better results for the simu-
lation of biomass burning plumes originating from boreal forests. This new method of
injection of fire emissions also results in a more realistic repartitioning of CO over the
Asian boreal region, but little to no impact elsewhere over the globe. The GFAS plume
rise parameters have helped improving the representation of biomass burning emissions
in MOCAGE, and this configuration of the model will now be used to assess the impact

of biomass burning on the budget of CO in the upper troposphere.

4.2.5 MOCAGE evaluation against IAGOS measurements

Before assessing the impact of biomass burning on upper tropospheric CO, the INJH
MOCAGE simulation is compared against the TAGOS database for the year of 2013. The
objective is to validate the ability of MOCAGE to represent realistic CO in UTLS altitude
range. For this purpose we calculate statistical scores for the IAGOS measurements made
during the cruise part of the flights to avoid sampling the free troposphere and the PBL
happening during ascent or descent of the plane. Statistical scores used are the MNMB and
FGE described in Appendix for the same reasons given in Sect. [£.2.4.1] The results
are presented in Table where scores have been detailed for the three geographical
regions defined in Fig. [£.1] Metrics are also being presented separately for the UT and the
LS, the UT being considered between +15 and 475 hPa below the dynamical tropopause,
and the LS between -15 and -150 hPa above it. In the CeAfr area, where the definition
of the dynamical tropopause diverges, the 380 K iso-surface of potential temperature is
used when the 2 PVU iso-surface becomes higher. In addition, the lower stratosphere is
not sampled by the IAGOS planes in the tropics and thus scores are not presented for

this area.
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Tableau 4.4 — Statistical scores comparing the INJH MOCAGE simulation against the IAGOS measurements in the three geogra-
phical regions defined in Fig The annual mean of each score is written in bold, followed by the seasonal mean in brackets as
follows (DJF | MAM | JJA | SON).

Region MNMB FGE Correlation

LS 0.07 (0.03]0.17]0.03]0.02) 0.20 (0.16 | 0.24|0.22 ] 0.14) 0.67 ( 0.70 | 0.76 | 0.67 | 0.70

NAEW 0 012 (10.04 -0.16 [-0.13 [0.11)  0.15 (0.12 | 0.17 | 0.16 | 0.12)  0.66 ( 0.62 | 0.39 | 0.49 | 0.56

CASIZ G 0.10 (:0.04]-0.20 [-0.09 0.11)  0.16 (0.09 | 0.20 | 0.18 | 0.13)  0.52 (0.71 | 0.55 | 0.40 | 0.67

( ) ( ) ( )
(- ) ( ) ( )
LS 0.14 (0.07 | 0.18 | 0.19 | 0.08) 0.21 (0.16 | 0.24 | 0.25 | 0.15)  0.70 ( 0.78 | 0.78 | 0.65 | 0.78)
(- ) ( ) ( )
( ) ( ) ( )

cAfr UT -0.04 ( 0.06 | 0.20 |-0.06 |-0.11)  0.15 ( 0.16 | 0.20 | 0.15 | 0.14)  0.71 (0.70 | 0.89 | 0.58 | 0.89
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Overall the statistics indicate a good representation in MOCAGE of the CO mixing
ratios both in the UT and the LS, with MNMB and FGE being close to zero in each of
the regions. In both mid-latitude regions (EurNAt and cAsia), MNMB is slightly negative
in the UT, and slightly positive in the LS. Correlation is good across all regions, except in
MAM and JJA in EurNAt and cAsia. Except for this, scores do not appear to feature an
annual cycle, with MNMB and FGE varying very slightly through the different seasons.
MOCAGE seems to correctly represent both the upper tropospheric and lower stratos-
pheric CO mixing ratios at northern mid-latitudes, as well as the upper tropospheric CO

over central Africa.

Tableau 4.5 — Description of used airport clusters for vertical profiles, as well as the
total number of vertical profiles.

Cluster’s name Airports N. profiles
NAwest Seattle, Vancouver 215
USlake Chicago, Detroit, Toronto 89
USeast New York City, Boston, Washington D.C., Philadelphia 265
France Paris (CDG and ORY) 318
Germany Frankfort, Diisseldorf, Munich 1567
MidEast Dubai, Abou Dabi, Muscat, Riyadh, Kuwait 158
Windhoek Windhoek (Namibia) 215
ChinaSE Taipei, Hong Kong, Xiamen 259
Japan Narita, Nagoya, Osaka 196
AsiaSE Bangkok, Ho Chi Minh 199
IndiaS Chennai, Bombay, Hyderabad 210
AfrW Niamey, Ouagadougou, Bamako 65
NSAm Cayenne, Caracas 151

To complement the validation of MOCAGE behaviour in the UTLS, vertical profiles
are computed using measurements during the ascent and descent phase of the aircraft.
Airport clusters are formed by selecting nearby airports in order to take into account a
larger number of flights. The airports considered in each cluster are described in Table
4.5 as well as the total number of flights taking of or landing at each of these airports
or cluster of airports. These profile are calculated by averaging measurements on fixed
pressure levels (a total of 16 levels logarithmically spaced between the ground and the

highest pressure reached during the ascent). Only measurements within 400 km of each
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airport of the considered cluster are used for the profiles, to keep the profiles representative

of a geographical region.
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Figure 4.11 — Comparison between IAGOS (in black) and MOCAGE INJH (in red)
2013 mean vertical CO profiles at the 12 airport clusters defined in table 4.5 The shaded
grey and red areas represent respectively the standard deviation around the IAGOS and
the MOCAGE mean. The number of data points used for each each pressure level mean
is indicated on the right side of each profile.

The 12 annual mean vertical profiles are presented in Fig. Profiles are presented
from the ground to 200 hPa ( 12 km), but MOCAGE performances will mostly be discussed
in the upper troposphere (300-200 hPa), which is the region of interest in this study. The

same evaluation have been carried out seasonally, and are presented in the supplement to
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this article.

Looking at profiles representative of mid-latitudes (i.e. NAwest, USlake, USeast, France,
Germany, and Japan), they show similarities when comparing MOCAGE CO mean mixing
rations to IAGOS. Around 500 hPa, MOCAGE CO mixing ratios are underestimated by
10 ppb or more, but become closer to the IAGOS mean profile upper in the atmosphere,
except for the France cluster. In this specific cluster MOCAGE keeps underestimating
upper tropospheric CO by 10 ppb. It could be due to an overestimation of the oceanic
influence of less polluted air in MOCAGE. At mid latitudes, both the vertical gradient

and concentrations of CO in the free and upper troposphere are captured by the model.

For the six other clusters, all located within the tropics, only the troposphere is sam-
pled as the tropopause is above any commercial flight levels in these regions, resulting
in almost no vertical gradient in CO concentrations. In the AfrW, AsiaSE, MidEast and
ChinaSE clusters, MOCAGE mean vertical profiles matches very well the IAGOS ones
with a similar variability. At the Windhoek and IndiaS clusters however, MOCAGE tends
to overestimate CO mixing ratios above 400 hPa by almost 20 ppb. MOCAGE mean
profile still falls within the standard deviation around TAGOS mean profile. These ove-
restimations of upper tropospheric CO could be a conjunction of an overestimation of
surface emissions (especially for IndiaS, where MOCAGE overestimates surface CO), and
an overestimation of convective transport, since both of these profile show a deficit of

simulated CO in the PBL.

Finally, to evaluate in detail MOCAGE representation of CO vertical gradient in
the UT and the LS, cruise altitude measurements are used to produce vertical profiles
with a pressure coordinate relative to the dynamical tropopause. The annual profiles are
presented in Fig. [£.12 for the EurNAt and cAsia regions. The transition from the UT
to the LS can clearly be seen on the IAGOS mean profile, with CO mean mixing ratios
falling from 90-100 ppb to below 50 ppb above the dynamical tropopause. This transition
is also observable in the MOCAGE mean profile, but with a weaker vertical gradient. This

results in a slight underestimation in the UT and a slight overestimation in the LS of CO
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mixing ratios, which was already seen in the scores presented in Table [4.4] The variability
observed, represented in the figure by the deviation around the mean, is correctly captured
by MOCAGE as well. Similarly to the vertical profiles of Fig. [4.11], this evaluation has
been preformed for the four seasons of the year, and is presented in the supplement to

this article.
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Figure 4.12 — Comparison between IAGOS (in black) and MOCAGE INJH (in red)
for the 2013 mean vertical CO profiles in the two geographical areas FurNAt and cAsia
defined in Fig. [4.1] Pressure is relative to the dynamical tropopause, defined as the 2 PVU
iso-surface. The shaded grey and red areas represent respectively the standard deviation
around the TAGOS and the MOCAGE mean. The number of data points used for each
each pressure level is indicated on the right side of each profile.

To summarize, MOCAGE chemistry transport model, when compared to TAGOS in-
situ observations, is able to reproduce realistic CO mixing ratios from the free troposphere

up to the upper troposphere and the lower stratosphere.
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4.2.6 Global impact of biomass burning on upper tropospheric

carbon monoxide
4.2.6.1 Global contribution

In order to assess the impact of biomass burning emissions on global CO concentration
in the upper troposphere over the globe, the INJH and NOBB MOCAGE experiments are
compared. As we want to investigate the contribution of biomass burning emissions on
upper tropospheric composition, an upper tropospheric layer is defined in the MOCAGE
simulation results. This layer is defined relative to the dynamical tropopause, ranging
between -15 hPa to -65 hPa below the 2 PVU iso-surface, as done in previous studies
analysing the UTLS with IAGOS data (Thouret et al. |2006; |Cohen et al., 2018). Near
the equator, where the potential vorticity rises exponentially, the dynamical definition is
replaced by the 380 K potential temperature iso-surface whenever the 2 pvu iso-surface
is higher. The MOCAGE results are then averaged in this layer. The estimation of the
contribution of biomass burning is calculated by subtracting the results of the NOBB

simulation from the INJH one.

In Fig. are displayed the MOCAGE annual mean CO mixing ratios for 2013 in
the upper troposphere for the INJH and the NOBB experiments, as well as the calculated
difference between the two. A similar map as the INJH but with IAGOS data could not be
produced as a year of IAGOS flight is not enough to establish a representative climatology.
However, the map looks consistent with the 15 year IAGOS CO climatology shown in
Cohen et al| (2018). It appears that biomass burning emissions contribute globally to
upper tropospheric CO. The averaged contribution can be estimated around 8 ppb for
2013, which is between 10 and 15 % of the CO mixing ratios at this altitude. Looking
at the difference between the two simulations, 2 regions stand out with above average
contribution of biomass burning, namely equatorial Africa and boreal latitudes, with
locally more than 15 ppb of CO of difference between the two simulations. This is expected

as these two regions represent respectively 42 % and 20 % of CO emissions from biomass
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Figure 4.13 — Map of 2013 upper tropospheric mean mixing ratios of CO for the INJH
and NOBB simulations, as well as the absolute difference between the two.

burning in 2013, and transport pathways above these regions also favours injection of CO

in the upper troposphere (Huang et al. 2014} 2012} |Liu et al., 2013). As mentioned in

Sect. [£.2.4.1] African emissions are transported to the upper troposphere thanks to deep
convection, while a fraction of Boreal fires emissions are transported directly high in the

troposphere by pyroconvection.

In Fig. is presented the monthly mean evolution of the absolute difference of
UT CO mixing ratios between the INJH and the NOBB simulations. It is worth noting
that at all times of the year, biomass burning contributes to simulated UT CO mixing
ratios, by more than 5 ppb. In an expected way, the contribution of biomass burning is
higher directly above the most active open fire areas. Equatorial Africa is impacted all
year round, north of the equator from December to May, and south of the equator from

June to November, with a contribution of more than 15 ppb of CO. Boreal fires have the

137



CHAPITRE 4. INJECTION ET REDISTRIBUTION DU MONOXYDE DE
CARBONE DANS LA HAUTE TROPOSPHERE PAR LES FEUX DE BIOMASSE.

oCcT NOV DEC

120°E 120°wW 60°W 1. 120°W

< T T T o)

0 1 2 5 10 15 20 30 50

Figure 4.14 — Maps of the 2013 monthly mean difference in upper tropospheric CO
mixing ratios in ppb between the INJH and the NOBB MOCAGE simulations.

strongest impact during the two most active months of forest fires (July and August),
with an enhancement of up to 67 ppb of CO at boreal latitudes, which is approximately
half of the CO in this region. Other regions being impacted are the Amazon forest during
its fire season (September to November), and Indonesia in October. Even though the
strongest impacts are local, the relatively long lifetime of CO (approximately 2 months)

makes biomass burning emissions impacting UT air composition on a global scale.

4.2.6.2 Sensitivity to regional emissions

In order to clarify how each region affects the upper tropospheric CO, different varia-

tions the INJH simulation were performed. In each one, the biomass burning emissions
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were activated only for one region of the globe with significant amount of CO emitted
from biomass burning (see Fig. . The chosen regions are the following :

- AFR (NHSA and SHSA), with 124 TgCO in 2013 (42 %)

- BOREAL (BOAS and BONA), with 62 TgCO in 2013 (21 %)

- AMAZON (NHSA and SHSA), with 32 TgCO in 2013 (11 %)

- EQAS, with 17 TgCO in 2013 (6 %)

The resulting yearly means of upper tropospheric CO are presented in Fig. [4.15] As
expected, impacts are greatest for African and Boreal fire emissions, since both of these
regions are the main contributors to annual emissions overall. Due to atmospheric mixing,
African emissions have a wider and global impact, with an enhancement between 2 and
5 ppb on upper tropospheric CO. Boreal fire emissions also have a strong impact with an
enhancement of 5 to 10 ppb, but limited to boreal latitudes. Emissions from the Amazon
forest, despite being slightly lower than usual in 2013 (Petetin et al., 2018), impact the
upper troposphere by more than 5 ppb directly above the regions, but also a good part
of the southern hemisphere through general circulation. Emissions over the maritime
continent (EQAS) mostly have a local impact on the upper troposphere, for around 5 ppb
of CO.

Three additional simulations were performed where emissions were limited to the SEAS
or AUST regions, as well as a last one for the 5 remaining regoins (TENA, CEAM,
EURO, MIDE and CEAS), since they account for similar amount of CO emissions in
2013 (respectively for 22 Tg, 15 Tg and 23 Tg) as the EQAS region. The results are not
shown since no noticeable effect was seen on upper tropospheric CO. However they allowed
for a verification of this method by adding each CO contribution field and comparing them
to the one presented in Fig. . Yearly mean results (not shown) matched closely within
1 ppb. Australian fires, despite being active almost all year long, might not have fast
enough transport pathway to the upper troposphere, as convection is less prevalent than

in equatorial Asia (Liu et al., 2013), and fires are more spread out geographically. SEAS
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Figure 4.15 — Maps of upper tropospheric CO yearly mean differences between the four
sensitivity tests of the INJH simulation and the NOBB simulation, in ppb.

fire emissions on the other hand, despite being more important than in EQAS, do not
impact the upper troposphere. This is probably due to the time of occurrence in 2013
of the fires. SEAS fires mostly occur from February to May, before the beginning of the
south asian monsoon, whereas EQAS fires occurs from June to October, covering the
whole monsoon season, when fast vertical transport is the most effective through deep
convection. In conclusion, biomass burning emissions contribute globally to the upper
tropospheric CO budget. The impact is stronger above the areas with the strongest fire

emissions, but is non negligible elsewhere around the globe due to atmospheric transport.

4.2.7 Summary and conclusions

Carbon monoxide is one of the key trace gases in the atmosphere, and one of its
major sources is biomass burning. This study aimed at improving the understanding of
the contribution of biomass burning emissions to upper tropospheric carbon monoxide,

using global simulations performed with MOCAGE chemistry-transport model. We have
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chosen a single year simulation, as a compromise between the need to study seasonality
of biomass burning emissions and computational costs as simulations were carried out
globally at a fine resolution and with frequent outputs. The year of 2013 was chosen as it

was the most recent year with the largest number of validated TAGOS flights.

Firstly, GFAS latest products (injection height and plume top altitudes) were used in
MOCAGE to improve the injection scheme for biomass burning emissions (INJH simula-
tion), as they are expected to better represent the characteristics of wildfire plumes and
injection in the upper part of the troposphere due to pyroconvection for a selection of
large fire events. To validate the results of this simulation, IAGOS in-situ observations
were used, in addition with SOFT-IO ancillary data on CO anomalies source attribution.
Thanks to the SOFT-IO contribution estimations, 220 plumes were selected from the TA-
GOS flights of 2013, so as to validate the use of GFAS injection height and plume top
altitude in MOCAGE. Results were analysed accordingly to the region of origin of the
plume. The original plume representation in MOCAGE performs fairly well. Nevertheless,
the new injection scheme greatly improves the modelled plumes from boreal wildfires. It
was also shown the importance of capturing the variability of pyroconvection on CO ver-
tical distribution at northern high latitudes, but not elsewhere, despite higher occurrences
of wildfires. To go a step further, it would be interesting to investigate the sensitivity to
the shape of the injection profile of the vertical distribution of CO. Based on the results
of this study and previous ones that have shown that the importance of the transport
through pyroconvection has been underestimated (Fromm et al., 2019), it appears that
the use of products such as GFAS injection height can offer improvement in the repre-
sentation of biomass burning plumes in atmospheric models, especially for mid to high

latitudes.

Secondly, the INJH simulation was evaluated using all the available CO TAGOS mea-
surements of 2013 before being used to study the contribution of biomass burning to

upper tropospheric CO. The extensive IAGOS database has been used in two ways :
— Vertical profiles at different airport clusters were used to validate CO levels as well
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as its gradient in the free and upper troposphere at specific locations.

— Overall statistical scores and vertical profiles calculation in the UT and LS confir-

med MOCAGE is well suited to study upper tropospheric CO.

Finally, a global estimation of biomass burning emissions contribution to upper tropos-
pheric CO is given, by comparing different simulations in which biomass burning emissions
were activated or not in different regions of the globe. On average the contribution is 8 ppb
in 2013, but gets up to 20 ppb above the regions with highest emissions (i.e. equatorial
Africa and the boreal forests). Other regions where emissions have a significant impact are
the Amazon forest and equatorial Asia. Overall, the amount of emitted CO seems to be
the primary factor driving the upper tropospheric contribution, followed by the existence
of fast vertical transport above or close to the burning areas (either deep convection or
pyroconvection).

The conclusions of this work are of course limited to the year of 2013. As emissions
from biomass burning this year are on the lower end, estimations made in this paper
are expected to be as well. It would be interesting carry out similar analysis for years
with high fire activity, or more generally investigate the role of inter-annual variability
of fire emissions by extending the simulations. TAGOS database would still be valuable
as it spans over more than 15 years for CO measurements. Before this, the first step
will be to extend the analysis of the numerical simulations used in this paper, looking at
wildfires impact on upper tropospheric chemistry. The ozone production especially will
be investigated since CO is its main precursor at this altitude.

Data availability. The IAGOS time series (https ://doi.org/10.25326,/06), vertical pro-
files (https ://doi.org/10.25326/07) and the SOFT-IO ancillary data (https ://doi.org/10.25326/3)
used in this study can all be found on the IAGOS data portal (https ://doi.org/10.25326/20)

4.2.8 Appendix A : Statistical score used for evaluation

The metrics used in this study for evaluation of modelled variables against in-situ

observations are the modified normalized mean bias (MNMB), the fractional gross error
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(FGE), as well as Pearson’s linear correlation coefficient and the Spearman’s rank corre-
lation coefficient. The MNMB and the FGE have been chosen over the standard mean
bias (MB) and root mean square error metrics (RMSE),as they have been prescribed for
atmospheric air composition studies where differences between a model and observations

can be larger than for other meteorological fields (Seigneur et al., 2000).

For a dataset of N observations points o; and co-located modelled value f;, the MNMB

is defined as :

2 (fi—o
MNMB_NZ<fi+Oi> (4.2)

i
It ranges from -2 to 2 and behaves symmetrically in regards of underestimation and

overestimation.

2 N

i

fi_Oi
fi + o

(4.3)

The FGE ranges from 0 to 2, and unlike the RMSE it does not overweight data points

with the highest observed values within a given dataset.

In order to asses the model capability to reproduce the observed spatio-temporal pas-
terns, two types of correlation coefficient were used. Pearson’s linear correlation coefficient

is defined as follows :

~ 1LYN(fi = f)(oi —0)
r= i v (4.4)

with f and o the mean value of the forecast and the observed values, as well as oy and
0, the associated standard deviation. This coefficient ranges between -1 for a perfect
anti-correlation to 1, a perfect correlation. However, it assumes a linear relation between
the forecast and the observations. This is not always the case for a global atmospheric
composition model, at this is why Spearman’s rank correlation coefficient ¢ has also been

used. It is defined as the following :

- cov(rgs, rg,) (4.5)

TrgsOrg,
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where rgy and rg, are the rank of the forecast and observed values within the dataset, with
0rg, and 0,4, being their associated standard deviations. Spearman’s rank correlation is
also bounded between -1 and 1, but does not make the assumption that the forecast and
the observed values are linearly related. It particularly is valuable for the study of heavy-
tailed distribution of observations, or distributions where strong outliers are expected.
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Chapitre 5

Impact des émissions de feux de
biomasse sur le bilan de 1’ozone dans

la haute troposphere

Apres avoir étudié les émissions des feux de biomasse et comment ces dernieres af-
fectent les quantités de monoxyde de carbone dans la haute troposphere, on s’intéresse
maintenant a leur impact sur la production d’ozone. Dans un premier temps, les simula-
tions MOCAGE sont évaluées globalement a I’aide des données TAGOS de maniere simi-
laire au chapitre précédent, mais pour I'ozone et un autre de ces précurseurs les oxydes
d’azotes. On s’intéresse ensuite a la production d’ozone dans les panaches de feux de bio-
masse, toujours identifiés dans la base de données IAGOS grace a SOFT-I0. Pour finir, la
production d’ozone et les régimes chimiques associés sont étudiés et quantifiés a 1’échelle

globale, a partir des résultats des simulations précédemment validées.
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5.1 Evaluation de MOCAGE dans la haute tropo-
sphere.

Avant de pouvoir analyser la production d’ozone dans la haute troposphere due aux
émissions de feux de biomasse, on cherche a évaluer le modele MOCAGE. La simulation
a évaluer est la simulation INJH, décrite dans le chapitre précédent, et dont les résultats
sur le monoxyde de carbone ont déja étés validés. Toujours en utilisant la base de données
IAGOS, on va de la méme fagon que dans le chapitre précédent, évaluer MOCAGE avec les

mesures d’ozone, ainsi que des mesures de NO et de NO,, effectuées lors de vols CARIBIC.

5.1.1 Evaluation de ’ozone.
5.1.1.1 Profil verticaux d’ozone troposphérique.

Dans un premier temps, on cherche a estimer la représentation de I'ozone troposphé-
rique en général dans MOCAGE. Pour cela, on utilise les données issues des phases ascen-
dantes et descendantes des vols TAGOS, dont on se sert pour établir des profils verticaux
moyens aux abords de différents clusters d’aéroports, définis dans le tableau[4.5] Les profils
moyens d’ozone sont présentés figure 5.1}

Pour tous les clusters, les concentrations d’ozone mesurées sont quasi constantes sur
la verticale dans la troposphere libre, ce qui est bien reproduit par MOCAGE. On ob-
serve cependant un biais positif d’'une dizaine a une vingtaine de ppb pour la plupart
des clusters d’aéroports (excepté AfrW, Windhoek et IndiaS). Ce biais positif semble
étre récurrent dans les modeles de chimie atmosphérique qui surestiment pour beaucoup
I'ozone troposphérique dans ’hémisphere nord (Revell et all [2018). Toujours d’apres la
méme étude, ce biais devient négatif dans ’hémisphere sud, ce qui aussi le cas dans MO-
CAGE a Windhoek, qui est I’aéroport le plus au sud visité par des avions IAGOS. Les
explications avancées sont la difficulté pour des modeles globaux de représenter certains

processus physico-chimiques avec des résolutions horizontale et verticale trop grossieres.
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TAGOS en noir.
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CHAPITRE 5. IMPACT DES EMISSIONS DE FEUX DE BIOMASSE SUR LE
BILAN DE L’OZONE DANS LA HAUTE TROPOSPHERE

Les émissions, notamment, ont souvent lieu a une échelle spatiale inférieure a une cellule
du modele, et subissent donc une dilution accrue dans ce dernier, ce qui mene généralement
a une production d’ozone accrue. L’étude pointe aussi les limitations de la représentation
simplifiée des COV non méthaniques de par leur grand nombre.

Dans les clusters des moyennes latitudes (i.e. NAwest, USlake, USeast, France, Ger-
many, et Japan), qui sont aussi les plus fréquemment visités, 'UTLS est échantillonnée par
les avions TAGOS avant d’arriver a leur altitude de croisiere. La concentration moyenne
d’ozone y augmente donc fortement, ainsi que sa variabilité, ce qui est bien représenté
dans le modele.

Pour résumer, les profils verticaux établis autour des aéroports les plus fréquemment
desservis par des avions IAGOS permettent de valider la représentation de 1’ozone tro-
posphérique dans MOCAGE. Le modele est bien capable de représenter la variation de
I'ozone troposphérique sur la verticale avec les quelques biais systématiques évoqués pré-
cédemment. Cette évaluation a aussi été réalisée a 1’échelle saisonniére et est présentée en
annexe [B] On y retrouve les mémes aspect discutés sur les moyennes annuelles, avec donc

une bonne représentation par MOCAGE des moyennes verticales d’ozone troposphérique.

5.1.1.2 Evaluation de ’0ozone dans ’'UTLS

La zone d’intérét de I’étude étant la haute troposphere, on utilise aussi les données
acquises par les avions a leur altitude de croisiere pour valider MOCAGE. Les données
sont réparties dans les trois régions géographiques définies dans le chapitre précédent (voir
figure . Des statistiques sont calculées en séparant I’'UT de la LS pour évaluer les per-
formances de MOCAGE dans chacune de ces couches. On utilise la définition dynamique
de la tropopause qui correspond a la pression a laquelle le PV est égal a 2PVU, majorée
dans les tropiques par la pression de I'iso surface de 380 K. L’UT est considérée comme
la couche comprise entre +15 et 75hPa par rapport a la tropopause, et la LS entre -15
et —150 hPa. Les statistiques calculées sont les mémes que pour le CO (MNMB, FGE et

corrélation linéaire), et sont présentées dans le tableau .
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Tableau 5.1 — Statistiques comparant la simulation INJH aux données IAGOS dans les trois régions géographiques décrites sur la

figure Chaque score est présenté annuellement en gras, suivi des scores saisonniers (DJF | MAM | JJA | SON).

Région MNMB FGE Correlation

NAtEur LS -0.17 (-0.01 |-0.02 |-0.37 |-0.37)  0.30 ( 0.22 | 0.20 | 0.42 | 0.41) 0.82 ( 0.86 | 0.85| 0.86 | 0.71)
UT 0.21 (-0.17]0.34|0.01 | 0.12) 0.29 (0.30 | 0.38 | 0.20 | 0.21)  0.56 ( 0.43 | 0.28 | 0.41 | 0.55)

cAsia LS -0.17 ( 0.37 |-0.05 |-0.46 |-0.43) 0.30 ( 0.37 | 0.18 | 0.48 | 0.45) 0.81 ( 0.88 | 0.84 | 0.82 | 0.78)
UT 0.10 ( 0.37]0.39 |-0.06 | 0.07) 0.26 ( 0.37 | 0.42|0.19 ] 0.20) 0.30 ( 0.48 | 0.12 | 0.34 | 0.48)

cAfr UT 0.11 (0.17]0.20 | 0.08 | 0.06) 0.20 ( 0.23]0.23|0.23]0.18) 0.60 ( 0.55 | 0.39 | 0.14 | 0.37)
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CHAPITRE 5. IMPACT DES EMISSIONS DE FEUX DE BIOMASSE SUR LE
BILAN DE L’OZONE DANS LA HAUTE TROPOSPHERE

Les scores de MNMB et de FGE annuels sont bons dans I’'UT et la LS quelle que soit
la région considérée, avec des valeurs absolues toujours inférieures a 0.3. On remarque
tout de méme un biais positif dans 'UT qui devient négatif dans la LS, a U'inverse du
CO (cf tableau , probablement pour des raisons similaires de mélange vertical accru
par la résolution verticale et horizontale assez grossiere. Pour la corrélation, en revanche,
on distingue un comportement bien distinct entre I'UT ou les corrélations sont de 'ordre
de 0.5, et la LS ou ces dernieres sont plus élevées, avec des valeurs supérieures a 0.8.
Cela s’explique facilement par le gradient vertical d’ozone dans la LS, qui, étant bien
plus important que dans I’'UT, facilite de meilleurs scores de corrélation. En regardant les
statistiques trimestrielles, on remarque un léger cycle saisonnier, avec de meilleurs scores
dans 'UT pendant les saisons JJA et SON, et dans la LS pendant les saisons DJF et
MAM.

Pour compléter cette évaluation de I'ozone dans 'UTLS, et notamment du gradient
vertical dans cette couche de 'atmospheére, les mesures a altitude de croisiére sont utilisées
pour construire des profils verticaux moyens relatifs a la tropopause dans les régions
EurNat et cAsia. Pour la définition de la tropopause, on procéde de la méme maniere
que pour les statistiques, et on utilise comme coordonnée verticale la pression relative a
cette derniére. Les profils ainsi produits sont présentés sur la figure 5.2l On y retrouve le
méme comportement de MOCAGE par rapport a IAGOS avec les profils verticaux aux
aéroports, avec une légere surestimation de I'ozone dans I’UT et une sous-estimation dans
la LS. La transition de I’'UT avec des concentrations d’ozone inférieures a 100 ppb vers
la LS et des concentrations supérieures a 300 ppb est clairement visible a la fois dans les
mesures et le modele. On note tout de méme un gradient vertical maximal juste au-dessus
de la tropopause, qui est un peu plus faible dans MOCAGE, expliquant les concentrations
sous-estimées dans la LS. La variabilité quant a elle, indiquée par ’écart-type autour de
la moyenne, est bien représentée par MOCAGE. Ces résultats peuvent étre comparés a
ceux de |Gaudel et al. (2015]), qui a effectué une analyse similaire entre les données IAGOS

et la réanalyse MACC (pour (Monitoring Atmospheric Composition and Climate). 11 y
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est trouvé un biais similaire pour I'ozone dans la LS, avec une sous-estimation de 60 ppb,
mais supérieur par rapport 8 MOCAGE dans 'UT, avec une surestimation de 1’ordre de
50 ppb. L’hypothese avancée est aussi celle d'un mélange vertical trop important dans la

réanalyse MACC, principalement & cause de la résolution verticale.
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Figure 5.2 — Comparaison entre les profils verticaux moyens d’Oz référencés par rapport a
la tropopause dynamique, sur 'année 2013, entre la simulation MOCAGE INJH (en rouge)
et les données IAGOS (en noir) sur les zones géographiques EurNAt et cAsia définies sur
la figure Les aires colorées représentent les écarts-type autour de la moyenne. Le
nombre de points utilisé a chaque niveau de pression est indiqué sur la partie droite du
profil.

Pour conclure cette partie de validation, la simulation INJH comparée aux mesures
in-situ TAGOS montre une bonne représentation moyenne de ’ozone dans la troposphére
libre et 'UTLS. Cette comparaison a aussi permis de mettre en avant des biais légers de
MOCAGE, comme une surestimation des niveaux d’ozones dans la haute troposphere.

On note aussi que cette validation est principalement effectuée dans I’hémisphére nord
et les tropiques. Le manque de données in-situ dans I’hémisphere sud est une probléma-

tique récurrente pour la validation de modeles globaux, que ne permet pas de combler la
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base de données TAGOS.

5.1.2 Evaluation des espéces azotées.

Apres une évaluation en détail de MOCAGE pour les especes CO et Oz grace aux
données TAGOS, on s’intéresse maintenant aux oxydes d’azotes et leurs réservoirs, afin de
compléter la validation de la composition de la haute troposphere. Pour cela, on dispose
des mesures de NO et des oxydes d’azotes totaux NO, effectuées lors des vols CARIBIC
de 2013. Pour rappel, les oxydes d’azotes totaux sont la somme des oxydes d’azotes et de
leurs especes réservoir (NO,=NO,+NO,). Les informations générales de chaque vol ayant
des mesures de I'une de ces especes sont détaillées dans le tableau 5.2l On note que sur les
27 vols concernés cette année-la, 12 ont effectués des mesures de NO, et 23 des mesures
de NO,. Les différents vols couvrent tous les mois de I’année, hormis le mois de janvier,
et empruntent, pour la majorité, des routes aériennes habituelles des vols IAGOS, hormis
entre 'Europe et 1’Afrique.

A la différence de 'ozone et du monoxyde de carbone, il existe des sources locales de
NO et donc de NO, que sont les émissions par ’aviation et par les éclairs. Ces sources sont
représentées dans MOCAGE, mais de maniéere moyenne pour 'aviation. Dans la réalité, les
routes aériennes, qui sont assez denses, font que les émissions les plus récentes des avions
(ou échappements) causent des anomalies de NO et NO,, tres fortes (plusieurs ppb) mais
surtout tres ponctuelles (5 a 10 km d’extension). Ces anomalies doivent donc étre éliminées
avant de pouvoir procéder a la comparaison entre les résultats de MOCAGE et les données
CARIBIC. La méthode employée par Gressent et al.| (2014) sur des mesures IAGOS de
NO, est ici adaptée pour filtrer les mesures de NO et de NO, de CARIBIC. 1l s’agit de
repérer et supprimer les anomalies de NO, d'une amplitude d’au moins 0.5 ppb et d'une
extension inférieure a 20 km. Un exemple de mesures effectuées lors du vol n° 6 est présenté
sur la figure [5.3] ainsi qu’une illustration du filtrage réalisé. On y voit deux anomalies
fortes dans les mesures de NO et de NO,, identifiées donc comme issues d’échappements

récents d’autres avions. Les concentrations mesurées de NO restent tres bruitées malgré
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Tableau 5.2 — Présentation des vols CARIBIC de I'année 2013 utilisés pour la validation
de NO et NO,. La disponibilité de mesures pour une espece donnée sur un vol est marquée
par un x. Un numéro est attribué aux vols arbitrairement pour faciliter leur dénomination.

Numéro Date Décollage Atterrissage NO NO,
de vol

1 21 Févier Kuala Lumpur Bangkok - X
2 21 Févier Bangkok Frankfurt - X
3 21 Mars Bangkok Kuala Lumpur - X
4 21 Mars Kuala Lumpur Bangkok - X
5 21 Mars Bangkok Frankfurt - X
6 26 Avril Frankfurt Caracas X X
7 26 Avril Caracas Frankfurt X X
8 27 Avril Frankfurt Toronto X X
9 27 Avril Toronto Frankfurt X X
10 08 Juin Caracas Frankfurt X X
11 09 Juin Frankfurt Vancouver X X
12 09 Juin Vancouver Frankfurt X X
13 22 Aot Frankfurt Vancouver X -
14 18 Septembre  Frankfurt Caracas X -
15 19 Septembre Frankfurt Vancouver X -
16 17 Octobre Frankfurt Vancouver - X
17 17 Octobre Vancouver Frankfurt - X
18 07 Novembre  Frankfurt Seoul - X
19 08 Novembre  Seoul Frankfurt - X
20 08 Novembre  Frankfurt Bangkok - X
21 09 Novembre Bangkok Kuala Lumpur - X
22 09 Novembre Kuala Lumpur Bangkok - X
23 03 Décembre  Frankfurt Seoul X -
24 04 Décembre  Seoul Frankfurt - X
25 04 Décembre  Frankfurt Bangkok X X
26 05 Décembre  Kuala Lumpur Bangkok - X
27 05 Décembre = Bangkok Frankfurt - X
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ce filtrage, probablement a cause du bruit instrumental non négligeable au regard des

concentrations mesurées (voir partie [2.1.2)).
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Figure 5.3 — Exemple de mesures de NO et de NO,, lors du vol CARIBIC n°6 de Francfort
a Caracas. La partie colorée en orange dénote les échappements d’avions traversés lors du
vol CARIBIC qui sont donc exclus pour les comparaisons ultérieures avec MOCAGE.

Une fois les données ainsi préparées, on procede de la méme fagon que dans les parties
précédentes pour interpoler les sorties de MOCAGE sur les trajectoires des avions CARI-
BIC. En revanche, les vols sont trop éloignés dans le temps et dans ’espace pour pouvoir
réaliser des statistiques globales ou des profils verticaux sur plusieurs d’entre eux. On
calcule donc les statistiques indépendamment pour chaque vol complet, ainsi que sur la
partie des mesures faite dans la haute troposphere. Ces statistiques sont présentées dans
les tableaux et respectivement pour le NO et les NO,,.

A commencer par les mesures de NO, présentées dans le tableau 5.3, on remarque tout
de suite une sous-estimation de MOCAGE représentée par un score de MNMB négatif pour
tous les vols. Cela s’accompagne de valeurs de FGE assez importantes. La corrélation est
assez variable sur I’ensemble des vols. Si I’on regarde les statistiques sur I’UT seulement, on

ne constate que peu de changements. Seule la corrélation diminue, a cause de la gamme
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Tableau 5.3 — Statistiques comparant les mesures CARIBIC de NO aux sorties du modele
MOCAGE. Chaque score est donné pour I'intégralité du vol, puis entre parentheéses pour
les mesures faites dans la haute troposphére uniquement (si existantes).

Numéro Moyenne Moyenne

de vol CARIBIC (ppb) MOCAGE (ppb) MNMB FGE Corrélation

6 0125 (0.110)  0.071 (0.047)  -0.47 (-0.57) 0.62 (0.76) 0.02 (-0.29)

7 0.056 (-) 0.045 (-) 037 (-) 066 (-) 045 (-)

8  0.131 (0.115)  0.079 (0.053)  -0.48 (-0.66) 0.52 (0.67) 0.48 (0.76)

9 0.083 (-) 0.032 (-) 075 (1) 082 ()  0.76 ()

10 0.105 (0.044)  0.042 (0.016)  -0.89 (-0.80) 0.95 (0.91) 0.88 (-0.13)

11 0.138 (0.065)  0.089 (0.050)  -0.35 (-0.16) 0.46 (0.46) 0.63 (-0.21)

12 0.105 (0.065)  0.056 (0.049)  -0.45 (-0.19) 0.64 (0.41) 0.30 (-0.16)

13 0.079 (0.088)  0.030 (0.021)  -0.62 (-0.75) 0.72 (0.83) 0.40 (0.64)

14 0.161 (0.159)  0.052 (0.053)  -0.87 (-0.84) 0.87 (0. 84) 0.32 (0.34)

15 0.093 (0.053)  0.044 (0.034)  -0.68 (-0.39) 0.68 (0.40) 0.56 (-0.06)

23 0.091 (-) 0.018 (-) 111 (-) 113 () 0.86 ()

25  0.118 (0.110)  0.052 (0.051)  -0.75 (-0.70) 0.90 (0.88) 0.13 (0.07)
Médiane 0.105 (0.088)  0.049 (0.049)  -0.65 (-0.66) 0.70 (0.76) 0.46 (-0.06)

de concentrations plus restreinte de NO dans la haute troposphere. Ces performances
de MOCAGE sont a mettre en perspective avec les concentrations tres faibles de NO
a cette altitude, associées a sa forte réactivité et sa faible durée de vie. Pour évaluer
plus précisément le modele pour le NO, des mesures additionnelles de NOy (ou de NO,)

permettraient de préciser la répartition entre ces deux especes.

C’est pour cela que les statistiques pour les NO, présentées dans le tableau[5.4]sont plus
pertinentes. A noter que dans MOCAGE, les especes comprises dans la famille NO,sont :
les NO,, HNO3, N,O5, HNO4, HONO, le PAN, et certaines familles de composés orga-
niques. On retrouve un biais globalement négatif de MOCAGE, méme si les valeurs de
MNMB sont plus proches de zéro que pour le NO. La FGE est toujours un peu élevée,
avec une valeur médiane de 0.69. En revanche, ces deux scores sont bien meilleurs quand
calculés sur les mesures dans I’'UT uniquement. Cela semble étre du a une sous-estimation
assez forte des valeurs de NO, dans la basse stratosphere. En effet, celles ci sont bien
supérieures dans la LS que dans 'UT lors des vols TAGOS, mais seulement dans une

moindre mesure dans MOCAGE (voir les valeurs moyennes de NO,, dans le tableau [5.4)).
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Tableau 5.4 — Comme pour le tableau , mais pour les NO,,.

Numéro Moyenne Moyenne L

de vol CARIBIC (ppb) MOCAGE (ppb)  VNMB FGE — Corrélation
1 0.415 (0.415) 0.825 (0.825) 0.68 (0.68) 0.68 (0.68) 0.63 (0.63)
2 1.435 (0.787) 0.990 (0.633) -0.25 (-0.07) 0.47 (0.73) 0.57 (-0.75)
3 0.842 (0.842) 0.719 (0.719) -0.41 (-0.41) 0.59 (0.59) 0.83 (0.83)
4 0.862 (0.862) 0.349 (0.349) -0.87 (-0.87) 0.88 (0.88) -0.58 (-0.58)
5 1.981 (0.786) 1.032 (0.787) -0.37 (0.03) 0.57 (0.35) 0.88 (0.10)
6 1.229 (0.694) 0.885 (0.612) -0.25 (-0.15) 0.36 (0.34) 0.89 (0.50)
7 2.214 (0.871) 0.996 (0.477) -0.68 (-0.52) 0.69 (0.55) 0.95 (0.00)
8 2.126 (1.209) 1.118 (0.891) -0.51 (-0.29) 0.52 (0.31) 0.90 (0.59)
9 2.950 (1.120) 1.200 (0.824) -0.78 (-0.29) 0.78 (0.29) 0.90 (0.07)
10 1.343 (0.839) 0.715 (0.605) -0.40 (-0.26) 0.56 (0.46) 0.67 (0.26)
11 3.103 (1.040) 1.088 (0.951) -0.80 (-0.07) 0.83 (0.18) 0.82 (0.41)
12 2.816 (0.881) 1.004 (0.851) -0.76 (-0.01) 0.80 (0.18) 0.86 (-0.04)
16 1.385 (0.671) 0.523 (0.454) -0.75 (-0.20) 0.81 (0.39) 0.79 (0.56)
17 1.309 (0.541) 0.522 (0.337) -0.78 (-0.34) 0.78 (0.38) 0.76 (0.86)
18 1.562 (0.779) 0.566 (0.565) -0.81 (-0.26) 0.85 (0.38) 0.10 (0.19)
19 0.864 (0.627) 0.569 (0.635) -0.24 (0.30) 0.61 (0.58) 0.51 (0.82)
20 0.281 (0.239) 0.525 (0.563) 0.59 (0.75) 0.67 (0.83) 0.06 (0.15)
21 0.254 (0.254) 0.567 (0.564) 0.68 (0.67) 0.70 (0.69) 0.47 (0.48)
22 0.295 (0.295) 0.453 (0.453) 0.47 (0.47) 0.55 (0.55) 0.48 (0.48)
24 1.765 (0.387) 0.534 (0.546) -0.95 (0.36) 1.04 (0.39) 0.24 (-0.12)
25 0.724 (0.495) 0.444 (0.441) -0.38 (-0.14) 0.70 (0.63) 0.05 (-0.17)
26 0.474 (0.480) 0.742 (0.744) 0.45 (0. 44) 45 (0.44) 0.23 (0.22)
27 1.170 (0.529) 0.466 (0.412) -0.62 (-0.19) 0.78 (0.51) 0.41 (-0.44)

Médiane 1.309 (0.694) 0.715 (0.605) -0.41 (-0.14) 0.69 (0.46) 0.63 (0.22)

La corrélation est bonne sur les vols complets, mais chute quand calculées uniquement
dans I’'UT, pour les mémes raisons que pour les autres especes évaluées comme le CO et

I'O3 (i.e. un gradient vertical tres faible).

Pour conclure, cette validation des especes azotées dans MOCAGE met en avant des
performances un peu plus faibles du modele que pour le CO ou I’O3. On note un biais
négatif du modele pour le NO, mais bien meilleur pour le NO,, a retenir pour I'interpré-
tation des résultats a suivre. Dans notre zone d’intérét qu’est la haute troposphere, les
oxydes d’azotes totaux sont en moyenne bien représentés, indiquant une bonne représen-
tation des especes réservoir des oxydes d’azotes NO, et, comme cela sera détaillé dans la

partie suivante, du PAN, qui en est le principal contributeur dans I'UT.
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5.2 Production d’ozone dans les panaches de feux de
biomasse.

Les panaches de feux de biomasse présentent généralement des niveaux élevés de cer-
taines especes réactives, favorisant certaines réactions chimiques au cours de leur trans-
port. Une partie non négligeable de la production photochimique d’ozone due aux feux
de biomasse a lieu au cours de leur vieillissement dans les panaches (Jaffe and Wigder,
2012).

Apres avoir évalué la représentation de 1’ozone dans les panaches de feux de biomasse
par MOCAGE, la méthode utilisée pour y estimer la production d’ozone est détaillée.
Enfin, les résultats sont présentés et discutés au regard de précédentes études utilisant

des méthodes similaires.

5.2.1 Evaluation de I’ozone dans les panaches

Afin d’estimer la production d’ozone et son efficacité dans les panaches de feux de
biomasse, les résultats de simulations de MOCAGE sont utilisés. Dans un premier temps,
cela implique d’évaluer MOCAGE dans sa représentation de la composition chimique
desdits panaches. Cette évaluation a déja été effectuée pour le CO dans la partie [4.2.4.1]
et la méme méthode est donc utilisée pour I’Os3.

Pour rappel, I'outil SOFT-IO (voir partie a été utilisé pour identifier des
panaches de feux de biomasse associés a des anomalies de CO dans la base de données
TAGOS, sur 'année 2013. Au total 220 panaches ont été identifiés, originaires de différentes
régions du globe (voir tableau [4.1)). En comparant MOCAGE aux mesures IAGOS dans
ces panaches, on peut évaluer ses performances. Pour commencer, la comparaison est faite
pour les panaches provenant de feux d’Afrique ou des régions boréales. La distribution
des concentrations d’ozone dans ces panaches est présentée sur la figure [5.4] sous forme
de fonction de densité de probabilité et de graphiques en boites a moustaches, pour les

régions AFR et BOREAL, qui sont a la fois les plus échantillonnées sur 'année 2013, mais
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aussi les principales émettrices. La simulation comparée aux observations ici est toujours

la simulation INJH.

AFR BOREAL
0.025
— IAGOS — IAGOS
—— MOCAGE —— MOCAGE
0.05 1
0.020 4
N. pts : 28725 N. pts : 9457
0.04 4
0.015
0.03 4
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0.02 1
0.005 -
0.01 {

0.00

— 0.000

MOCAGE - |— ' —|
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03 mixing ratio (ppb) 03 mixing ratio (ppb)

MOCAGE +

Figure 5.4 — Fonction de densité de probabilité et boites a moustaches comparant les
concentrations d’O3 de IAGOS (en noir) et simulées par MOCAGE (en rouge) dans les
panaches de feux de biomasse originaires des régions AFR (a gauche) et BOREAL (a
droite). Les moustaches dénotent les 5° et 95° centiles, et le losange blanc la moyenne.

Pour les panaches originaires du continent africain, on remarque des niveaux d’ozone
mesurés assez faibles, entre 25 et 85 ppb environ. La distribution est encore plus resserrée
pour les résultats de la simulation MOCAGE, entre 30 et 70 ppb. La distribution reste tout
de méme assez symétrique, que ce soit dans IAGOS ou dans MOCAGE. Une variabilité
plus faible est un biais typique de la modélisation globale, due & un mélange induit par la
taille des cellules du modele. Cela est particulierement vrai aux tropiques, la ou les cellules
sont les plus grandes, et pour I’étude des panaches de feux de biomasse qui sont souvent
assez localisés dans la réalité. Concernant les valeurs moyenne et médiane, MOCAGE
sous-estime légerement les concentrations en O3 par rapport aux mesures IAGOS, malgré

un biais global plutot positif établi précédemment (voir tableau|5.1)). Cela s’explique aussi
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par un mélange des panaches avec leur environnement peut étre surestimé dans le modele,

limitant la production d’ozone dans les panaches eux-mémes.

La distribution des mesures IAGOS d’O3 dans les panaches issus des zones boréales est
un peu différente. Des concentrations plus importantes sont observées, avec des valeurs
moyennes proches de 90 ppb. La variabilité aussi est plus grande que pour les panaches
Africains, a cause de la variabilité naturelle que 1'on retrouve aux moyennes et hautes
latitudes dans la haute troposphére. Cette variabilité est assez bien reproduite par MO-
CAGE, méme si légerement inférieure a celle observée. En moyenne, MOCAGE surestime
d’une dizaine de ppb les concentrations d’ozone dans les panaches. Cette surestimation
est a comparer avec le biais général de MOCAGE aux moyennes et hautes latitudes, qui
est du méme ordre de grandeur (voir tableau . Ainsi, si I'on soustrait ce biais glo-
bal d’environ 10 ppb, les résultats indiquent une bonne représentation de I'ozone dans les
panaches issus des foréts boréales par MOCAGE.

Pour compléter cette évaluation, des statistiques sont calculées comparant les résultats
de MOCAGE aux mesures IAGOS pour les panaches issus des deux régions déja mention-
nées, mais aussi des autres régions du globe (dénoté OTHER) et enfin sur 'ensemble des
panaches (dénoté ALL). Comme pour la validation effectuée dans 'article (partie
et tableau , les statistiques choisies sont encore le coefficient de corrélation de Spear-
man, le MNMB et la FGE (détails données partie . Ces statistiques sont présentées
dans le tableau 5.5

Tableau 5.5 — Statistiques comparant les concentration d’ozone de la simulation INJH
a celle mesurées de la base de données IAGOS dans les panaches de feux de biomasse.

Région d’origine

(N. panaches) Corrélation Spearman MNMB FGE

AFR (95) 0.53 -0.06  0.23
BOREAL (51) 0.43 0.05  0.23
OTHERS (74) 0.60 0.11  0.23
ALL (220) 0.68 0.0l 023

On retrouve les conclusions précédemment faites pour les regroupements AFR et BO-
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REAL, avec un MNMB légerement négatif pour le premier et positif pour le deuxieéme.
D’une maniere générale, quelque soit le regroupement de mesures considéré, le MNMB
est tres proche de zéro et indique donc une trés bonne représentation moyenne des ni-
veaux d’ozone. La FGE est aussi assez bonne avec une valeur de 0.23 pour chaque cas.
Les coefficients de corrélation de Spearman sont moyens pour la plupart des régions, avec
un minimum de 0.43 pour les panaches boréaux, probablement a cause de la plus grande
variabilité de la concentration en ozone dans ceux-ci. Toutes ces valeurs sont comparables
a celles établies pour le CO dans le tableau [4.3] indiquant des performances semblables
de MOCAGE pour ces deux especes.

Pour conclure, la simulation INJH réalisée avec MOCAGE donne une bonne repré-
sentation des concentrations en Oz dans les panaches de feux de biomasse identifiés dans
la base de données TAGOS dans la haute troposphere, et ce, quelle que soit la région
du globe dont les panaches sont originaires. Cette simulation semble donc adaptée a une

étude plus poussée sur la production d’ozone dans ces panaches.

5.2.2 Meéthode d’évaluation de la production d’ozone

Il est maintenant reconnu que les feux de biomasse, étant source de précurseurs
d’ozone, contribuent de maniere significative a la production d’ozone dans la troposphere.
Une partie non négligeable de cette production se fait dans les panaches issus de ces émis-
sions, ce qui favorise donc I'export de la production d’ozone au fur et a mesure de leur
transport (Real et al. 2007}, 2010 Brocchi et al., |2017). La production d’ozone dans ces
panaches dépend de plusieurs facteurs, tels que la présence relative de NO, et de COV
dans les émissions, la dilution du panache dans son environnement ou encore 'altitude.

Un des indicateurs permettant de quantifier 'efficacité de cette production d’ozone,
utilisé dans la plupart des études de ce genre, est le ratio AO3/ACO (d’apres la revue de
littérature de |Jaffe and Wigder} 2012). Ce ratio caractérise I'augmentation des concentra-
tions d’O3 due aux feux de biomasse par rapport a I'augmentation de CO, et croit donc

avec l'efficacité de la production d’ozone. Sa valeur est le plus souvent comprise entre 0.1
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et 0.9, elle varie au cours du vieillissement du panache (Thomas et al., 2013; |Andreae
et al., |1994). Au plus proche des émissions, le ratio AO3/ACO est proche de zéro, voire
méme négatif, a cause d’'un régime saturé en COV, et de la titration de 1'ozone par NO.
Les NO, sont d’ailleurs assez rapidement transformés en PAN a ce stade, en particulier
pour les feux boréaux car les températures sont plus basses (Jaffe and Wigder, [2012).
Au fur et & mesure du transport du panache, le PAN se reconvertit lentement en NO,,

favorisant une augmentation de l'efficacité de la production d’ozone pour des quantités

plus faibles de NO,.

On note que les études s’intéressant a la production d’ozone dans les panaches de
feux de biomasse sont toutes faites a partir de campagnes de mesures. Elles comprennent
donc une densité de mesures plus importante, échantillonnant souvent une grande variété
d’especes chimiques, et ciblées sur les panaches. Aux latitudes boréales par exemple, on
peut citer par exemple I’étude de Parrington et al. (2013]) qui se base sur les mesures
effectuées lors de la campagne BORTAS, ou bien celle de |Ancellet et al.| (2016]) pendant
la campagne POLARCAT. Dans les tropiques, on retrouve la campagne AMMA, dont les
mesures sont par exemple exploitées dans les études de |[Mari et al.| (2008) et Real et al.
(2010). La base de données IAGOS ne permet pas de mesures ciblées directement sur les
panaches, mais on a vu précédemment qu’ils pouvaient étre identifiés rétrospectivement
grace a l'outil SOFT-IO. Elle présente donc ’avantage de contenir un grand nombre de
cas de panaches observés, d’age et d’origine différents. On va donc chercher ici si les
mesures avions IJAGOS, méme si moins intensives, peuvent étre utilisées en conjonction a
MOCAGE pour une étude similaire a 1’échelle globale, et permettre ainsi ’évaluation de

I'efficacité de la production d’ozone dans des panaches de différentes origines.

Le ratio AO3/ACO est calculé comme la pente de la régression linéaire entre les valeurs
d’exces AO3 et ACO. Cela peut étre fait a partir de mesures brutes d’O3 et de CO, en
calculant I’écart avec une valeur moyenne de fond. Cette méthode implique I'hypothése
que les concentrations moyennes autour du panache sont constantes et devient de moins

en moins réaliste pour des panaches de plus en plus vieux. Dans cette these, on va utiliser
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Figure 5.5 — Exemple de calcul de AO3 et ACO a partir des simulations MOCAGE
INJH et NOBB, interpolées sur la trajectoire du vol IAGOS du 13/01/2013 de Francfort

a Windhoek. La partie en vert du vol correspond a un panache de feu de biomasse nord
africain (NHAF) identifié grace a SOFT-IO.

une méthode de calcul de AO3/ACO a partir de résultat de modélisation numérique, de

maniere similaire a Thomas et al|(2013). Dans cette étude, les valeurs de AO3 et ACO

sont estimées en effectuant la différence entre deux simulations, une premiere simulation
de référence (ici la simulation INJH) et une deuxieme ot les émissions des feux de biomasse
sont nulles (ici la simulation NOBB). On peut voir un exemple de ce calcul fait pour un

panache de feu de biomasse identifié grace a SOFT-10 sur la figure [5.5]

A partir de ces données, on peut calculer le ratio AO3/ACO comme la pente de la

régression linéaire entre les valeurs de AO3 et ACO. Un exemple est présenté sur la
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Figure 5.6 — Histogramme 2D de AOj3 par rapport ACO due aux feux de biomasse dans
un panache de feux de biomasse d’origine nord africaine rencontré par un avion TAGOS
(voir figure . L’échelle de couleur représente la fréquence dans des cellules de taille 1
ppb d’O3 et 3 ppp de CO. La droite de régression linéaire est représentée en bleu.

figure [5.6] pour le panache de la figure [5.5] Les points étant nombreux, le graphique est
présenté comme un histogramme 2D. On y voit effectivement une relation linéaire entre
les deux variables, avec un coefficient de corrélation linéaire de 0.85. Le ratio AO3/ACO
y est estimé pour ce panache précis a 0.265 ppb/ppb. La méme méthode peut alors étre
appliquée a tous les panaches identifiés précédemment. Les résultats sont présentés dans

la partie suivante.

5.2.3 Résultats

Pour faciliter 'analyse des résultats, les ratios AO3/ACO sont regroupés en fonction
de leur région d’origine (voir figure . On peut voir sur la figure I'origine et la
localisation de chacun des panaches échantillonnés lors d’un vol IAGOS pour lesquels le
ratio AO3/ACO est calculé dans cette étude.

Leur distribution est présentée sous forme de boites & moustaches sur la figure[5.8] et
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Figure 5.7 — Répartition géographique de panaches de feux de biomasse échantillonnés
par les vols TAGOS dans la haute troposphere en fonction de leur origine (voir figure
pour la définition des zones d’origine).

accompagnée d’un résumé des ratios AO3/ACO médians et moyens par région dans le
tableau [5.6] Ces résultats seront comparés & ceux présentés dans la méta-analyse de [Jaffe
and Wigder (2012) résumant les connaissances des travaux précédents sur le sujet, ainsi
qu’a des travaux plus récents (Thomas et al., 2013; Parrington et al.; 2013; |Arnold et al.,

2015; Brocchi et al., 2017)).

Concernant les distributions des ratios AO3/ACO, on observe dans leur grande ma-
jorité des valeurs positives, en moyenne légérement supérieures a 0.2 ppb/ppb. Les prin-

cipales caractéristiques a retenir pour les différentes régions sont les suivantes :

— Pour les ratios AO3/ACO dans les panaches originaires de la région BOAS on
remarque des valeurs et une variabilité un peu plus faibles que pour les autres
régions. On note aussi que ces panaches sont tous observés au-dessus de 1’Asie
continentale, et donc probablement assez proches de leur lieu d’émission.

— Malgré des biomes et des types de feux similaires, les panaches de BONA et TENA
affichent la plus grande variabilité, et des valeurs plus importantes de AO3/ACO

que pour BOAS. Une explication de cette différence est la localisation a laquelle les
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Figure 5.8 — Distributions statistiques des ratios AO3/ACO par zones géographique,
sous forme de boites a moustaches. Les moustaches dénotent les 5¢ et 95° centiles, et le
losange blanc la moyenne.

panaches ont été observés (principalement au-dessus de 1'océan atlantique et I’'Eu-
rope), soit plus loin de leur zone d’émission, avec donc une efficacité de production
d’ozone accrue. On note aussi 'influence des valeurs extrémes sur le AO3/ACO
moyen, la valeur médiane étant sensiblement plus faible.

— Les panaches d’origine Africaine (NHAF que SHAF) présentent des valeurs moyennes
tres similaires, mais une plus grande variabilité est observée dans les panaches nord
africains. Cela trouve surement aussi son explication par une étendue géographique
plus large dans laquelle ces panaches ont été observés.

— La distribution des panaches originaires de SEAS est plus particuliere, et ce tres

certainement & cause du peu de panaches observés (seulement 8) par rapport aux
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autres régions. La valeur moyenne de AO3/ACO est tout de méme comparable
a celle des autres régions. La distribution treés resserrée indique surement des ob-
servations d’'un méme panache au cours de son transport, d’ou des valeurs tres

similaires.

Tableau 5.6 — Synthese des estimations de ratios AO3/ACO pour les panaches de feux
de biomasse échantillonnés par des avions TAGOS en 2013.

Région d’origine Nombre de Médiane AO3/ACO Moyenne AO3/ACO

panaches (ppb/ppb) (ppb/ppb)
BOAS 21 0.153 0.145 + 0.014
BONA 28 0.208 0.236 & 0.036
TENA 21 0.222 0.253 4 0.040
CEAM 13 0.232 0.234 + 0.016
SHAF 62 0.235 0.237 & 0.007
NHAF 31 0.218 0.241 + 0.023
SEAS 8 0.159 0.189 + 0.039

Enfin, on peut comparer nos résultats a ceux issus de précédentes études, résumés dans
la tableau Nos estimations de AO3/ACO sont cohérentes avec les résultats des études
antérieures. On note que nos observations de panaches sont toutes faites dans la haute
troposphere, et sont donc a comparer avec des valeurs données pour des panaches vieux
de quelques jours (typiquement au moins deux). De cette revue de la littérature, on peut
dégager deux principales caractéristiques de 1’évolution de lefficacité de la production
d’ozone dans les panaches de feux de biomasse :

— Le ratio AO3/ACO augmente bien avec 'dge d’un panache, quelle que soit sa
région d’émission. On semble retrouver ce comportement dans notre étude, avec
par exemple une différence entre les panaches BONA et BOAS. Ces derniers sont
observés plus proches de leur lieu d’émission, et avec une valeur moyenne de
0.145 ppb/ppb semblable a celles établie pour des panaches boréaux de 2 a 5 jours,
tandis que ceux issus d’Amérique du Nord, observés au-dessus de I'océan atlantique
et I’Europe, correspondent plus a des panaches vieux de plus de 5 jours.

— La production d’ozone semble plus efficace aux tropiques. Méme si nos estimations

sont inférieures a celle de Jaffe and Wigder| (2012), on observe bien une augmenta-
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tion du AO3/ACO, par exemple entre les régions BOAS et SHAF, pour lesquelles
les panaches ont été observés au plus proche de leur zone d’origine. On remarque
aussi que la plupart des valeurs faibles ou négatives de AO3/ACOsont observées
pour les panaches originaires des moyennes et hautes latitudes (BOAS, BONA et
TENA)

Tableau 5.7 — Synthese des estimations de ratios AO3/ACOdans la littérature, selon la
régions de I’étude et I'age des panaches observés.

Etude / Région Age approximatif ~ AO3/ACO

des panaches (ppb/ppb)

Jaffe and Wigder| (2012)"
Régions tempérées et boréales : < 1-2 jours 0.018

2-5 jours 0.15

> 5 jours 0.22
Tropiques/subtropiques : < 1-2 jours 0.14

2-5 jours 0.34

> 5 jours 0.63
Thomas et al.| (2013
Amérique du Nord/Groenland :  Frais 0.08

Agé 0.49
Parrington et al. (2013)
Régions boréales/Canada : < 1-2 jours 0.020 £ 0.009

2-5 jours 0.13 £ 0.10

> 5 jours 0.75 £ 0.41
Arnold et al.| (2015
Régions boréales/Canada : Frais 0.113

Agé 0.193
Brocchi et al.| (2017)*
Région boréales : > 5 jours 0.25 et 0.50

T Estimations apres revue de la littérature (24 études).
2 panaches observés.

A propos de I'estimation basse de AO3/ACO dans les panaches originaires d’Afrique,
cela est tres probablement dia a leur relative "fraicheur" a cause de la localisation de leur
observation. En effet, pour les panaches observés aux dessus du bassin atlantique tropical,
les ratios sont compris entre 0.31 et 0.43, indiquant effectivement une production d’ozone

plus efficace en aval de la zone d’émission. Cela correspond aux conclusions de |[Mauzerall
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et al.| (1998)), les feux africains contribuant fortement au bilan de 'ozone au-dessus de
I’ Atlantique Sud tropical.

Globalement, notre méthode d’évaluation donne des résultats en accord avec la lit-
térature existante sur le sujet de la production d’ozone dans les panaches de feux de
biomasse. L’identification de ces panaches dans la base de données IAGOS permet une
étude a 1’échelle globale sur un grand nombre de cas, et ce pour différentes régions d’ori-
gine des émissions. On note que la variabilité de cette efficacité de production d’ozone
est encore assez importante. L’age moyen des masses d’air n’étant pas disponible dans les
données SOFTIO au moment de cette étude, 'analyse des résultats s’est basée sur une
approximation de la distance parcourue par rapport a sa région d’origine. De tels produits
permettraient d’affiner I’analyse et probablement d’expliquer en partie la forte variabilité

que l'on observe pour des panaches issus d'une méme région.

5.3 Impact des feux de biomasse sur 1’ozone dans la
haute troposphere a I’échelle globale

On a vu que les panaches de feux de biomasse sont chimiquement actifs, et entrainent
une production d’ozone plus ou moins efficace durant leur transport dans I’atmosphere.
Dans cette partie, on cherche a estimer si cette production additionnelle d’ozone se fait de
maniere plus générale dans toute la haute troposphere, et comment ces quantités d’ozone

se répartissent autour du globe.

5.3.1 Effets sur les oxydes d’azotes et espéces réservoir

On a déja vu en détail dans le chapitre [4] comment les feux de biomasse contribuaient
au bilan du CO dans la haute troposphere, la ou il est le principal précurseur de 1’ozone.
Pour pouvoir ensuite analyser 'impact sur l'ozone, on va d’abord évaluer I'impact des
feux de biomasse sur les oxydes d’azotes et leurs especes réservoir qui jouent aussi un role

important sur la production d’ozone.
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5.3.1.1 Impact sur les NOx

Les oxydes d’azote dans la haute troposphere, de par leur courte durée de vie, sont
présents en faible quantité (autour de la centaine de ppt) par rapport aux basses couches
de 'atmosphere, ou ils peuvent atteindre la dizaine de ppb a proximité de leur source. Dans
la haute troposphere, on 'a vu, ce sont les éclairs qui en sont la principale source, mais
on peut aussi se demander comment les feux de biomasse impactent les concentrations
de NO,. Comme dans l'article, la contribution des émissions par les feux de biomasse est
estimée comme la différence entre une simulation de référence (ici la simulation INJH),
et une simulation ou les émissions des feux de biomasse ne sont pas prises en compte (ici
la simulation NOBB).

De manicre cohérente avec le reste de ces travaux, on analyse les résultats dans la
haute troposphere. On la définit dans les sorties MOCAGE comme la couche comprise
entre —15hPa et —75 hPa sous la tropopause. On utilise pour cela la définition dynamique
de la tropopause, avec une valeur limite de 2 PVU. Pour éviter toute divergence au niveau
de I'équateur a cause de la définition dynamique de la tropopause, sa pression est bornée
par celle de liso-surface de température potentielle 380 K. On peut retrouver la moyenne
annuelle des concentrations de NO, dans la haute troposphére ainsi définie, accompagnée
du détail de la contribution des feux de biomasse sur la figure [5.9

On retrouve sur cette figure |5.9| une concentration moyenne annuelle de 1’ordre de 80
ppt de NO, dans 'UT. Leur concentration est maximale aux tropiques, en particulier
au-dessus du continent maritime, de maniere cohérente avec les émissions par les éclairs.
La contribution des feux de biomasse a ces concentrations de NO, varie autour du globe.
On retrouve une augmentation aux tropiques, maximale au dessus de I’Afrique centrale
ou elle atteint 10 ppt en moyenne sur 'année. Dans I’hémisphere nord, au contraire, les
émissions des feux de biomasse entrainent plutét une diminution des niveaux de NO,,
de quelques ppt en moyenne, sauf au-dessus des principaux foyers de feux dans les foréts
boréales d’Asie et d’Amérique du Nord. Cela est particulierement visible pendant les mois

de juin a aofit, ou la contribution dépasse alors les 10 ppt.
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Figure 5.9 — (a) Carte des concentrations de NO, dans la haute troposphere pour I’année
2013, en moyenne annuelle dans la simulation MOCAGE INJH. Contribution des feux de
biomasse aux concentrations de NO, dans la haute tropospheére, (b) en moyenne annuelle,
(c) en moyenne mensuelle sur 'année 2013.
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La diminution des concentrations de NO, dans 'hémisphere nord peut paraitre contre-
intuitive puisque les feux de biomasse sont bien une source additionnelle de NO,. En
revanche, les feux de biomasse contribuent aussi a la présence de COV, ce qui peut favoriser
la formation de PAN a partir des NO, déja présents par réaction avec 'acétaldéhyde
(CH3CHO). 11 est donc intéressant de regarder l'impact des feux de biomasse sur les

especes réservoir des oxydes d’azote.

5.3.1.2 Oxydes d’azotes totaux

Les oxydes d’azote totaux NO, comprennent les oxydes d’azote réactifs NO, ainsi que
leur especes réservoir NO,. On peut observer la contribution des feux de biomasse sur les
NO, sur la figure , calculée de la méme maniere que pour les NO,.

L’analyse des résultats est ici un peu différente de celle pour les NO,, notamment
parce que la répartition des oxydes d’azote totaux NO, est un peu différente de celle des
NO,. On les retrouve principalement aux moyennes et hautes latitudes de I’hémisphére
nord. Cela est du a la plus faible température et aux différentes sources de NO, et de
COV qui facilitent leur formation sous forme de PAN (voir partie .

Concernant la contribution des feux de biomasse a ces concentrations de NO, on
observe, toujours sur la figure [5.10, une augmentation générale d’environ 40 ppt. Cette
augmentation est plus importante au-dessus de I’Afrique équatoriale, ainsi qu’aux hautes
latitudes, ou elle est maximale en de juin a aofit. Contrairement aux NO,, cette contri-
bution est plus significative, et représente entre 5 et 15% du total de NO, dans I'UT,
et jusqu’a 40% aux hautes latitudes de ’hémisphere nord pendant ’été. D’ailleurs, cette
augmentation se fait par une augmentation des especes réservoir NO, (NO,=NO,-NO,),
a hauteur de plus de 99%. Parmi les especes réservoir, c¢’est bien le PAN qui en représente
la majorité, soit 70% en moyenne sur I'année 2013. On peut le voir sur la figure [5.11]
ou I'augmentation du PAN sur 'année 2013 présente des caractéristiques tres similaires
a la figure .10} Cela renforce 'hypothese faite précédemment que la baisse des niveaux

moyens de NO, dans I’hémisphére Nord est stirement due a leur conversion en PAN,
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favorisée par la plus grande abondance de COV, dont 'acétaldéhyde.

On peut conclure de cette partie que, 'impact des feux de biomasse sur les espéces
azotées n’est pas négligeable et se fait principalement sur la formation d’especes réservoir.
Ces especes réservoir ayant une durée de vie plus longue que celle des NO,, elles peuvent

étre transportées loin des foyers de feux de biomasse.
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Figure 5.11 — Moyenne annuelle de la contribution des émissions des feux de biomasse
aux concentrations de PAN.

5.3.2 Production d’ozone par les feux de biomasse dans I’UT
5.3.2.1 Impact global sur ’ozone

Enfin, apres avoir vu comment les feux de biomasse impactent les différents précur-
seurs de l'ozone dans la haute troposphére, on peut s’intéresser de la méme maniere a la
production d’ozone. On retrouve le bilan annuel moyen de I'ozone et de la contribution
des feux de biomasse sur 1'ozone dans I'UT sur la figure [5.12

On observe une contribution globale des feux de biomasse a ’ozone dans I'UT moyenne
de 2.4 ppb sur 'année 2013. On note aussi que les feux de biomasse n’entrainent jamais
une diminution des niveaux d’ozone dans la haute troposphére, mais 'augmentation n’est
pas du tout homogene. Elle est maximale au-dessus de I’Afrique équatoriale ou elle atteint
les 5 ppb. Cela représente a cet endroit du globe environ 10% de 1'ozone dans la haute

troposphere. L’impact des feux boréaux en moyenne annuelle est a peine détectable par
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rapport 'augmentation moyenne globale de la concentration d’Ogs, a la différence de ses
précurseurs comme le CO ou les NO, (figures e. Si 'on s’intéresse a la contri-
bution en moyenne mensuelle, on voit qu’il y a effectivement une production d’ozone aux
latitudes boréales associées aux feux de biomasse, qui atteint méme 10 ppb pendant les
mois de juillet et d’aotit, mais est limitée a ces deux mois d’été. En effet, en dehors de
ces deux mois, les émissions par les feux de biomasse et du flux actinique indispensable a
la production d’ozone diminuent fortement. Il semble donc y avoir, de la méme maniere
qu’a 'intérieur des panaches de feux de biomasse, une efficacité de production de 1’ozone

dans I’'UT plus forte aux tropiques qu’aux moyennes et hautes latitudes.

On peut aussi faire la comparaison avec la contribution des feux de biomasse sur
les différents précurseurs de I'ozone. Comme pour le CO ou les NO,, la contribution a
I'ozone est assez logiquement maximale au niveau des foyers d’émissions, mais est aussi
non négligeable pour des localisations éloignées par redistribution par la circulation de
grande échelle, et impacte donc le niveau de fond. On observe aussi quelques différences,
la contribution sur I'ozone étant plus importante aux tropiques qu’aux hautes latitudes,
la ou elle est comparable dans ces deux régions pour le CO et les NO,. Cela rejoint les
conclusions faites concernant les NO,, pour lesquels les émissions des feux de biomasse

contribuent principalement a augmenter les niveaux aux tropiques.

On peut comparer nos résultats a ceux de |Ziemke et al. (2009), qui effectuent une
analyse similaire pour septembre 2006, septembre étant le mois de I'année ou 'activité
des feux de biomasse aux tropiques est maximale. Ils y montrent que les feux de biomasse
étaient responsables de 10 a 20% de la colonne d’ozone troposphérique au-dessus des foyers
de feux de biomasse. On obtient effectivement des résultats similaires en se concentrant
sur la haute troposphere, mais on montre aussi que cette contribution aux tropiques se fait
sur toute ’année, et que 'ozone ainsi produit est redistribué dans la haute troposphere a

I’échelle globale.
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5.3.2.2 Production d’ozone et régimes chimiques

Il existe un certain nombre d’indicateurs permettant de caractériser les régimes chi-
miques de production d’ozone (voir partie [I.2.1.3). Parmi eux, on retrouve souvent des
ratios entre les concentrations de deux especes ou regroupements d’especes chimiques,
comme les ratios HoOy/NO, et HCHO/NO,, (Sillman et al., [1995). Cependant, s’ils sont
représentatifs des régimes chimiques dans les basses couches de ’atmosphere, ils ne per-
mettent pas de correctement caractériser la haute troposphere, les espéeces en question
étant de trop courte durée de vie, et les oxydes d’azote n’étant pas forcément corrélés a
leurs especes réservoir. Dans la haute troposphere la production d’ozone est trés dépen-
dante de la disponibilité de radicaux OH. A ce propos, |Jaeglé et al. (2000) montrent que
Iefficacité de production de ces radicaux est principalement controlée pas la présence de
NO,. Il définit alors plusieurs régimes chimiques dans la haute troposphere, directement
en fonction de la concentration de NO,. Jusqu’a 100 ppt, le régime est limité en NO,.
S’ensuit alors un régime transitoire entre 100 et 300 ppt, et saturé en NO, au-dela de
300 ppt.

Dans notre simulation MOCAGE, on observe sur la figure les concentrations en
moyenne annuelle de NO, dans la haute troposphere. On y observe globalement une
majorité de concentrations inférieures a 100 ppt, a part au dessus des surfaces continentales
aux tropiques, ou les concentrations sont légerement plus élevées (autour de 150 ppt). On
note aussi des concentrations de NO, tres élevées (>300ppt) au niveau du Continent
Maritime. Globalement les niveaux de NO, dans la haute troposphére sont tres corrélées
avec les émissions par les éclairs (voir figure 2.13). La prédominance de la production de
NO, par les éclairs dans la haute troposphere, et de la production d’ozone associée est un
résultat déja observé par |[Sauvage et al. (2007al). On a donc un régime globalement limité
en NO, dans la haute troposphére, et un régime transitoire voire tres localement saturé
en NO, aux tropiques.

Afin de rendre compte de I'impact des feux de biomasse sur la production chimique

d’ozone, on peut calculer la différence du taux de production net d’ozone entre les simu-

176



5.3. IMPACT DES FEUX DE BIOMASSE SUR L OZONE DANS LA HAUTE
TROPOSPHERE A IECHELLE GLOBALE

2001
300

Pressure (hPa)

500

700 22 - \ 700 - ®

1000 - - : 1000 +— . . . - : - —
80°S 60°S 40°S 20°S 0° 20°N 40°N 60°N BO°N 80°S 60°S 40°S 20°S 0° 20°N 40°N 60°N 80°N
S [ g < I [ -
40 <20 410 5 -2 -1 1 2 5 10 20 40 01 0.5 1 2 5 10 15
1e-06 ppb/s 1e-06 ppbis

Figure 5.13 — Contribution des feux de biomasse au taux de production net d’ozone
moyen sur 'année 2013 : (a) et (b) dans la haute troposphere, et (c) et (d) en moyenne
zonale, avec en trait continu noir la pression moyenne de la tropopause dynamique.

lations INJH et NOBB. Le résultat de ce calcul est présenté en moyenne dans I'UT, et en
moyenne zonale sur 'année 2013 sur la figure [5.13] accompagné du taux de production
net d’ozone de la simulation INJH.

La répartition de cette contribution tend a confirmer ce que 1’on observait a propos des
régimes chimiques dans la haute troposphéere. Une augmentation du taux de production
net d’ozone est observée, mais quasi exclusivement dans les tropiques. Cette production
est maximale au-dessus des continents, en lien avec la présence accrue de NO, a ces
localisations. On note aussi une légere augmentation de la production d’ozone directement
au-dessus des foyers de feux de biomasse boréaux, mais qui ne couvre pas toutes les zones
boréales. En moyenne zonale (toujours sur la figure , on observe effectivement une
augmentation de la production nette d’ozone dans la haute troposphere tropicale, d’entre
2 et 5 x 107%ppb/s. Cela représente jusqu’'a 10% du taux de production d’ozone dans
I'UT aux tropiques. Cette augmentation est légerement inférieure a celle constatée pres

de la surface, mais reste importante aux regards des concentrations bien plus faibles en
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précurseurs d’ozone a cette altitude.
Pour résumer, il semble que 'influence des feux de biomasse sur la production d’ozone
a 1’échelle globale dans la haute troposphére soit corrélée a la présence préalable de NO,,

qui sont eux principalement émis par les éclairs.

5.3.2.3 Impact des émissions régionales

Pour finir, on cherche a évaluer la sensibilité de la contribution sur 'ozone dans la
haute troposphere par les feux de biomasse aux émissions des différentes régions du globe.
Pour cela, on utilise les mémes expériences de sensibilité que dans le chapitre [4] soit
des simulations MOCAGE ot les émissions par les feux de biomasse ne sont faites que
dans certaines régions géographiques. Pour rappel, les zones sont établies en regroupant
certaines régions définies dans l'inventaire GFED (voir figure :

— AFR (NHSA and SHSA)

— BOREAL (BOAS and BONA)

— AMAZON (NHSA and SHSA)

— EQAS

Les contributions des émissions des feux de biomasse sur les concentrations d’ozone
dans la haute troposphere sont présentées sur la figure[5.14] Les feux africains ont I'impact
a la fois le plus important en valeur absolue et le plus étendu sur le globe (entre 1 et 5 ppb).
Cela représente 42% de la quantité additionnelle d’O3 dans 'UT. Ils pilotent clairement
la contribution des feux de biomasse a la production d’ozone, étant a la fois les plus
grand émetteurs de précurseurs d’ozone, et les latitudes tropicales étant plus propices a
sa production. Les feux des régions boréales entrainent tout de méme un augmentation de
1 a 2 ppb d’ozone, mais cette elle est limitée au cercle polaire. Par ailleurs, les feux boréaux
comptent pour 21% des émissions de CO par les feux de biomasse, mais seulement 11%
des concentrations additionnelles d’O3 dans 'UT leur est attribuée. Les feux de la région
AMAZON, quant a eux, semblent impacter le niveau de fond de 1’ozone dans I’hémisphére

sud, dont I'UT est plus pauvre en O3 que ’hémisphére nord (voie figure |5.12)). En 2013
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Figure 5.14 — Contribution des feux de biomasse aux concentrations d’ozone dans la
haute tropospheére selon la région d’origine des feux de biomasse (voir texte pour les
détails.)

ils ne représentaient que 11% des émissions de CO | mais 17% de I'augmentation de 'O

dans ’UT associée aux feux de biomasse.

Afin de vérifier que ces contributions par région sont cohérentes, on effectue le méme
test que dans la partie [£.2.6.2] 11 s’agit d’ajouter les contributions calculées pour chaque
région séparément, puis de la comparer a la contribution totale calculée précédemment (fi-
gure . Malgré la non-linéarité de la production d’ozone, les deux manieres de calculer
la contribution d’ozone donnent des résultats tres similaires, et ne different en moyenne
que d'un dixieme de ppb.

Il faut tout de méme rappeler que ces résultats se limitent a ’année 2013. Les émissions

africaines sont assez peu soumises a la variabilité interannuelle, mais ce n’est pas le cas

des autres régions du globe (Petetin et al., 2018). Il serait donc intéressant de voir cette

contribution une année ou, par exemple, les feux de biomasse en Amérique du Sud sont

plus importants.
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5.4 Conclusion

Dans cette partie on s’intéressait a la production d’ozone induite par les émissions
des feux de biomasse dans la haute troposphere. Apres avoir évalué MOCAGE a l'aide
des mesures TAGOS disponibles pour I'ozone et les oxydes d’azotes, nos travaux se sont
découpés en deux parties.

Une premiere partie ou une méthode a été mise en place pour estimer 'efficacité de
la production d’ozone dans les panaches de feux de biomasse, préalablement identifiés
dans la base de données IAGOS grace a l'outil SOFTIO. En calculant le ratio AO3/ACO
a partir des deux simulations MOCAGE INJH et NOBB, il a été possible d’analyser la
variabilité de I'efficacité de production d’ozone en fonction de 'origine des panaches iden-
tifiés. En se comparant a d’autres études préalablement réalisées a une échelle régionale,
il a été possible de confirmer certaines de leurs conclusions. On trouve en effet une pro-
duction d’ozone plus importante dans les panaches observés dans les régions tropicales,
ainsi qu’une efficacité de production croissante avec I’dge du panache.

Une deuxieme partie, cette fois-ci basée uniquement sur les simulations MOCAGE,
ol on s’'intéresse a 'impact global des émissions des feux de biomasse sur 'ozone dans
la haute troposphere. En comparant les simulations INJH et NOBB dans la haute tropo-
sphere, il a pu étre établi une contribution des feux de biomasse relativement faible aux
oxydes d’azotes, mais importante sur les especes réservoir de ces derniers. Concernant
la contribution a ’ozone, on observe une augmentation globale, mais maximale aux tro-
piques ot elle atteint jusqu’a 5 ppb. Cela est confirmé par I’analyse du taux de production
net d’ozone et de tests de sensibilité aux émissions régionales, qui montrent que ce sont
principalement les feux africains qui sont les principaux contributeurs a de la formation
additionnelle d’ozone, et que cette derniere semble liée aux émissions de NO, par les
éclairs qui est aussi maximale dans I’'UT aux tropiques. Cela montre que la production
d’ozone dues aux feux de biomasse continue apres dilution des panaches dans I’UT, alors
que I'impact des feux des foréts tempérées et boréales est beaucoup plus limité dans le

temps et 1'espace.
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L’ozone (O3) est un gaz a effet de serre, et il maximise son effet dans la haute tropo-
sphere /basse stratosphere. Cette région de I'atmospheére, aussi appelée UTLS, qui est a
cheval entre troposphere et stratosphere, est donc une région d’intérét pour les commu-
nautés scientifiques s’intéressant au climat ou a la composition chimique atmosphérique.
Elle se trouve autour de la tropopause, qui joue a la fois le role de barriere dynamique
distinguant la troposphere de la stratosphere, mais aussi de zone d’échange des masses
d’air entre les deux couches. Dans cette région, il existe une production locale d’O3 en
particulier dans la haute troposphere, qu’il convient de comprendre et quantifier. Les prin-
cipaux précurseurs de I’O3 dans la haute troposphere, le monoxyde de carbone (CO) et
les oxydes d’azotes (NO,), sont émis en quantités importantes par les feux de biomasse.
Certains processus de transport tel que la convection atmosphérique ou la pyroconvection
peuvent entrainer une partie de ces émissions rapidement jusqu’a I’'UT. L’objectif de cette
these était donc d’étudier I'impact des feux de biomasse sur la composition de la haute

tropospheére, en se focalisant sur 1'O3 et ses précurseurs.

Afin de répondre a cet objectif, divers outils d’étude de la composition chimique de
I’atmosphere ont été utilisés. L’outil principal de cette these est le modele de chimie-
transport MOCAGE, qui est utilisé pour sa capacité a simuler la composition chimique
de la troposphere et de la stratosphere a 1’échelle globale. Le modele doit étre évalué en
détail dans 'UTLS et a haute résolution temporelle avant de pouvoir procéder a I’analyse
des simulations, et on utilise pour cela des observations in-situ . Grace a l'infrastructure

de recherche TAGOS, des avions commerciaux sont équipés de capteurs mesurant la com-
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position chimique des masses d’air rencontrées. La base de données IAGOS permet une
validation des simulations MOCAGE a la fois sur la verticale dans la troposphere en uti-
lisant les mesures faites pendant les phases de décollage et d’atterrissage des avions, et

dans 'UTLS en utilisant les mesures acquises a altitude de croisiere.

Dans un premier temps, I’évaluation des simulations MOCAGE est faite sur 'année
2013, sur la base de plusieurs simulations, certaines incluant des modifications des schémas
de diffusion et de convection atmosphérique du modele. Il est montré que ces modifications
améliorent de maniere importante les performances de MOCAGE dans 'UTLS, a la fois
sur les concentrations d’Os et de CO. Cette amélioration est due a une diminution du
mélange entre UT et LS, qui conditionne fortement la composition de chacune de ces
couches de 'atmosphere. Cela montre 'attention particuliere qu’il faut porter a ce type
de processus dans les études qui s’intéressent a la composition chimique de 'UTLS et/ou
aux échanges de masses d’air qui y ont lieu. Cette nouvelle version de MOCAGE est
utilisée dans le reste de la these. Au dela, ces modifications ont été implémentées et
utilisées avec succes pour d’autres applications, que ce soit la prévision opérationnelle de

la qualité de I’air ou I’étude de la composition de I’atmospheére a 1’échelle climatique.

A partir de cette nouvelle version de MOCAGE, on s’est intéressé a l'impact des
émissions des feux de biomasse sur la composition chimique de la haute troposphere.
Afin d’améliorer leur représentation dans le modele, des produits issus de modeles de
panaches disponibles dans 'inventaire d’émission GFAS ont été implémentés dans MO-
CAGE. Ces produits sont des estimations de l'altitude maximale des panaches et de la
hauteur moyenne d’injection pour les foyers de feux de biomasse. Pour valider leur utili-
sation, on a utilisé 'outil SOFT-10 pour identifier les mesures de CO TAGOS effectuées a
Iintérieur de panaches de feux de biomasse dans la haute troposphere, toujours sur I'an-
née 2013. Il a été montré que cela permettait une amélioration de la représentation des
concentrations de CO, tout particulierement dans les panaches issus des foréts boréales,
d’ailleurs connus pour les événements pyroconvectifs associés. Cela complete des travaux

précédents ou ces produits avaient été utilisés et validés sur des cas d’étude comme celle
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de Rémy et al.| (2017)), et montre que 'utilisation de ces produits a 1’échelle globale est

pertinente.

Enfin, on a utilisé cette simulation MOCAGE pour évaluer I'impact des émissions des
feux de biomasse sur les précurseurs et la production d’ozone dans la haute troposphere.
Cette partie de I’étude se fait dans les panaches identifiés précédemment, puis a 1’échelle
globale afin d’établir I'impact de la redistribution des émissions dans la haute troposphére
a grande échelle. Dans les panaches de feux de biomasse, 'efficacité de production d’ozone
est estimée a partir du calcul du ratio AO3/ACO. Les résultats ont été analysés en
fonction de leur origine géographique et ont pu étre comparés avec la littérature existante
sur le sujet. On trouve des valeurs assez intermédiaires, autour de 0.2 ppb/ppb, et qui
correspondent bien a ce qui est trouvé en moyenne dans d’autres études. On trouve aussi
des valeurs de AO3/ACO plus importantes dans les panaches originaires des tropiques
que ceux des moyennes et hautes latitudes, et qui semblent croissantes avec 1’dge du
panache. Ces conclusions sont toutes en accord avec les études préexistantes. Néanmoins,
c’est la premiere fois que ce genre d’étude a pu étre faite a 'échelle globale dans la
haute troposphere, et ce, grace a la base de données globale ITAGOS, dans laquelle on a
pu identifier un grand nombre de panaches de feux de biomasse d’origines variées avec

SOFT-IO.

L’échelle de I'étude de la production d’ozone liée aux émissions des feux de biomasse a
ensuite été élargie a la haute troposphere en général. En comparant des simulations MO-
CAGE avec et sans émissions des feux de biomasse, la contribution de ces derniers aux
précurseurs et a la production d’ozone dans I'UT a pu étre estimée. Concernant le CO,
un fort impact a été constaté, avec une augmentation annuelle globale des concentrations
de fond d’environ 8 ppb. Cette contribution est maximale au-dessus des principales zones
d’émissions, ou elle peut atteindre 60 ppb aux hautes latitudes de I’hémispheére nord en
juillet et aott 2013. Pour les especes azotées, I'impact n’est pas le méme sur les oxydes
d’azotes NO, et leurs especes réservoir NO,. La contribution des feux de biomasse aux

concentrations de NO, dans I'UT est assez faible, positive aux tropiques et négative dans

183



CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

I’hémisphere nord. Les concentrations de NO, dans I'UT sont elles plus fortement im-
pactées par les feux de biomasse. On retrouve un comportement similaire au CO, avec
une contribution supérieure a 100 ppt, soit assez forte, au plus proches des zones d’émis-
sion, et une contribution moyenne globale de 40 ppt par redistribution au travers de la
circulation de grande échelle. On a aussi vu que la principale espece réservoir concernée
était le PAN, dont la formation est favorisée par la présence de COV, et des températures
basses, expliquant une contribution maximale aux hautes latitudes de I’'hémisphere nord.
Cette augmentation des concentrations des précurseurs se traduit, comme attendu, par
une augmentation de la production de 'ozone, principalement dans la haute troposphere
tropicale. Cela s’explique par la présence accrue de NO, a ces latitudes ou les émissions
par les éclairs sont maximales. La contribution des feux de biomasse aux concentrations
d’O3 dans I'UT est établie a 2.4 ppb en moyenne annuelle, et est maximale au-dessus de

I’ Afrique centrale ou elle atteint 5 ppb.

D’une maniere plus générale, cette these a permis, par le biais de la modélisation numé-
rique et d’observations in-situ, d’explorer et quantifier les impacts des feux de biomasse
sur la composition chimique de la haute tropospheére. Toutefois, certaines questions ou

perspectives ont pu étre soulevées au cours de ces travaux de these, présentées ci-dessous.

Cette these portait sur les feux de biomasse, mais il serait possible d’en réaliser une
similaire sur le role des émissions anthropiques. Celles-ci sont aussi & ’origine de panaches,
qui, méme s'ils sont moins denses et entrainent des anomalies de CO moins fortes (Petetin
et al., 2018), sont fréquemment observées lors de vols IAGOS. Ces panaches sont aussi
actifs photochimiquement, et associés a une production d’ozone efficace (Thomas et al.|
2013). Comme SOFT-IO permet aussi I'identification de panaches issu d’émissions an-
thropiques, il serait tout a fait possible d’identifier un ensemble de panaches pour lequel
la méthode de notre these pourrait étre adaptée. Notre analyse sur l'efficacité de produc-
tion d’ozone dans les panaches était aussi limitée par 'absence d’information sur I’age des
masses d’air. Un ajout dans SOFT-IO de ce type d’estimation permettrait d’approfondir

I’analyse de maniere tres précise sur la chimie et le vieillissement des panaches.
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Cette these s’est focalisée sur la haute troposphere plutdt que la basse stratosphere,
car directement impactée par les émissions des feux de biomasse. Cependant, de rare
cas ont été rapportés ou des panaches de feux de biomasse ont été injectés directement
dans la basse stratosphere (Peterson et al., 2018; Fromm et all [2008). Mais surtout, la
composition chimique de la basse stratosphere est influencée au travers des échanges de
masses d’air par celle de la haute troposphére. On peut alors se demander dans quelle

mesure 'impact observé sur la haute troposphere se retrouve dans la basse stratosphere.

En parallele, les mesures IAGOS se diversifient. De nouveaux packages d’instruments
sont développés et déployés sur les avions IAGOS, pour permettre des mesures de nouvelles
especes chimiques. Pour les NO, et les NO, par exemple, des observations plus régulieres
permettrait une validation détaillée des especes azotées, avec des diagnostics similaires a
ceux utilisés dans cette these pour ’0O3 et le CO. Un instrument mesurant les concentra-
tions en aérosols est aussi en cours de développement. Les feux de biomasse étant une
source majeure d’aérosols dans l’atmospheére (a la fois primaires et secondaires), de telles
observations permettraient de compléter ’étude sur les émissions des feux de biomasse

sur ce volet.

Afin de limiter le coflit de calcul des simulations et d’interpolation des résultats de
MOCAGE, on s’est concentré sur 'année 2013, qui comprenait une bonne densité de
mesures IAGOS validées, et était une année assez moyenne en terme d’émissions pas les
feux de biomasse. Cela a permis une étude détaillée sur une année, mais qui ne prend
donc pas en compte la variabilité interannuelle importante qui caractérise les émissions
des feux de biomasse. Il serait intéressant d’étendre les simulations sur une période de
quelques années (au moins 3 & 5 ans, mais possiblement jusqu’a une vingtaine d’années)
afin de préciser cette variabilité. Une autre méthode pourrait étre de cibler une année
ol les émissions ont été particulierement intenses dans certaines régions de globe, comme

I’année 2019, marquée par une anomalie forte des feux de foréts en Sibérie.

Aussi, sur les études de long terme, il serait intéressant de voir comment se traduit

I'impact des émissions des feux de biomasse sur la production d’ozone troposphérique et
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son effet sur le bilan radiatif sur une échelle de temps climatique, a la fois présent et futur.
Une telle étude se baserait sur des simulations plus longues, issues de modele de climat ou
de systeme Terre, et comprenant une bonne représentation de la chimie troposphérique.
Cela permettrait alors d’évaluer I'impact d’une tendance a la hausse des émissions par les

feux de biomasse et plus généralement de leurs interactions avec le changement climatique.
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Annexe A

Supplément de ’article

"The impact of biomass burning on
upper tropospheric carbon
monoxide : A study using MOCAGE
global model and IAGOS airborne
data."”
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Figure A.1 — Comparison between IAGOS (in black) and MOCAGE INJH (in red)
seasonal mean vertical CO profiles at the NAwest, USlake, Germany, Japan, USeast and
France airport clusters defined in the manuscript. The shaded grey and red areas represent
respectively the standard deviation around the TAGOS and the MOCAGE mean. The
number of data points used for each each pressure level mean is indicated on the right
side of each profile. Only profiles for which a significant mean could be calculated are
displayed (more than 10 flight per season).

208



MidEast

Prassun P4

ChinasE

Frxidrrrarrazras

10 am an
£ iy rabe 12

aun 1 a0 200
L0 mimrg rabe (apnl

Figure A.2 — Same as Fig. but for MidEast, ChinaSE, AfrW, Windhoek, IndiaS
and AsiaSE airport clusters.
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Figure A.3 — Comparison between IAGOS (in black) and MOCAGE INJH (in red) 2013
mean vertical CO profiles in the two geographical areas FurNAt and cAsia defined in in
the manuscript. Pressure is relative to the dynamical tropopause, defined as the 2 PVU
iso-surface. The shaded grey and red areas represent respectively the standard deviation
around the TAGOS and the MOCAGE mean. The number of data points used for each
each pressure level mean is indicated on the right side of each profile.
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Profils verticaux saisonniers pour
I’ozone
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Figure B.1 — Comme la figure [A.1| mais pour I’Os3.
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Figure B.2 — Comme la figure [A.2] mais pour I’O3.

vatia (b

213

03 g 1l )




EurNAt

cAsia

Prassure [hial

Pressure {hia)

DJF

MAM

50N

MBS

HmDETS - fe10530 H=SEL6
N=TO9ES — =gzl
H=11a6 N=leddl IN=1eRsE i%=10250
H=12175 N=anisl M 135 n=12813
IH=153ET H=23081 H=Z3356 N=1237L
;N-.unz:s H-11530 N-237EE S=13060

- wezmzaa| 9 £= 14038
ERET| =3 7405, ]
IH=16054 H=a0TI5 N=32mE0) 14z
!N-]EEﬂil Ha32470 B Hm15633
H-12242 27488 W= 18520 (=1e655
".n:nuu:s w=trzaz] H=15093) w10
=31k w23sai H=3397T =188
MAM
T 1 =157
H=1803
N
= =l
H=RaT
i : Ne2uatE \mdsr
SRR H=T030
10657
o maTTAE
N=zas1y RT3
H-1ETa i H-610
10937 H=z3075 | =43
N-4205 ‘H-15Ea! =342
""" S R B B ) R H=1313
| | H=2661 H=bU5 | | H-ds8
100 o0 3000 AUl L0o 600 FO0 100 200 300 A00 3000 w00 00 00 2000 3000 400 SO0 BOG S00 100 200 300 400 SO0 ED0 TOD

03 mixing ralic (ppbl

03 mixing ratio |ppi

03 mixing ratlia {pob)

23 mixirg rato [ppl)

Figure B.3 — Comme pour la figure , mais pour 1’Os3.
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