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RESUME

Bien que proche de la Terre en termes de masse et de taille, Vénus présente un environ-
nement radicalement différent, marqué par une atmosphere dominée a 96,5 % par le CO,,
une pression de surface d’environ 92 bars et des températures supérieures a 730 K. Apres
une revue des connaissances acquises depuis les premieres observations historiques jus-
qu’aux grandes missions spatiales (Venera, Pioneer Venus, Venus Express, Akatsuki), cette
these se consacre a I’étude de 'atmosphére vénusienne selon deux axes : la photochimie de
I’azote, le développement d’'un modéle de microphysique pour mieux comprendre la couche
de nuages qui recouvre la planéte. On utilise pour cela le Venus PCM (Planetary Climate
Model), un modele capable de simuler en trois dimensions les différents processus de I’at-
mosphere de Vénus.

Photochimie de I’azote. Les données disponibles indiquent que 'espéce azotée domi-
nante dans ’atmosphere de Vénus est N, (3 %). On pense que les oxydes d’azote (NO, NO,),
produits par la dégradation de N, jouent un role important dans la stabilité de I’atmosphére
de CO, de la planeéte. L’étude s’appuie sur I'émission ultraviolette de nuit du NO, observée
par Pioneer Venus puis Venus Express, pour contraindre et comprendre la photochimie et
la dynamique. Les simulations de ’émission de NO présentées dans cette these montrent
un trés bon accord avec les observations de Pioneer Venus et de Venus Express. Pour la pre-
miére fois, la variabilité de ’émission a pu étre caractérisée et reproduite par un modele en
trois dimensions. L’origine dynamique de la variabilité de I’émission de NO est clairement
démontrée et offre une contrainte cruciale pour I’étude de la circulation solaire-antisolaire
a haute altitude.

Nuages vénusiens. La couche nuageuse de Vénus s’étend entre 47 et 70 km d’altitude,
et est constituée de gouttelettes d’acide sulfurique en solution (H,SO,/H,0). Cette these re-
prend le développement du modele de microphysique MAD-VenLa, qui utilise la méthode
des moments pour décrire la distribution des rayons des gouttelettes. Ce modeéle est dé-
veloppé avec l'objectif d’étre couplé avec le Venus PCM pour réaliser des simulations en
trois dimensions des nuages vénusiens. Il intégre les processus de nucléation homogene et
hétérogeéne, condensation, évaporation, coagulation et sédimentation. Le couplage avec la
version 1D du Venus PCM a été réalisé et les différents processus ont été individuellement
quantifiés. MAD-VenLa est également comparé a d’autres modeéles dans la littérature et aux
observations Pioneer Venus et Venus Express. Malgré les hypotheéses concernant le pas de
temps, la forme et I’écart-type fixes de la distribution en taille, nécessaires pour réaliser le
couplage avec le Venus PCM, MAD-VenLa est capable de reproduire un nuage comparable
aux observations.






ABSTRACT

Although close to Earth in terms of mass and size, Venus presents a radically different en-
vironment, characterized by an atmosphere composed of 96.5 % CO,, a surface pressure of
about 92 bar, and temperatures exceeding 730 K. After a review of the knowledge acquired
from the first historical observations up to the major space missions (Venera, Pioneer Ve-
nus, Venus Express, Akatsuki), this thesis focuses on the study of the Venusian atmosphere
along two main axes : nitrogen photochemistry, and the development of a microphysics
model to better understand the cloud layer that covers the planet. For this purpose, the
Venus PCM (Planetary Climate Model) is used, a model capable of simulating in three di-
mensions the different processes of the Venusian atmosphere.

Nitrogen photochemistry. Available data indicate that the dominant nitrogen species
in the Venusian atmosphere is N, ( 3 %). Nitrogen oxides (NO, NO,), produced by the de-
gradation of N,, are thought to play an important role in the stability of the planet’s CO,
atmosphere. The study relies on the nighttime ultraviolet emission of NO, observed by Pio-
neer Venus and then by Venus Express, to constrain and understand photochemistry and
dynamics. The simulations of NO emission presented in this thesis show very good agree-
ment with the observations from Pioneer Venus and Venus Express. For the first time, the
variability of the emission could be characterized and reproduced by a three-dimensional
model. The dynamical origin of the variability of NO emission is clearly demonstrated and
provides a crucial constraint for the study of the day-to-night circulation at high altitudes.

Venusian clouds. The cloud layer of Venus extends between 47 and 70 km altitude, and
consists of droplets of sulfuric acid in solution (H,SO,/H,0). This thesis continues the de-
velopment of the microphysics model MAD-VenLa, which uses the method of moments
to describe the distribution of droplet radii. This model is developed with the objective of
being coupled with the Venus PCM to perform three-dimensional simulations of Venusian
clouds. It includes the processes of homogeneous and heterogeneous nucleation, condensa-
tion, evaporation, coagulation, and sedimentation. The coupling with the 1D version of the
Venus PCM has been achieved, and the different processes have been individually quan-
tified. MAD-VenLa is also compared to other models in the literature and to observations
from Pioneer Venus and Venus Express. Despite assumptions concerning the timestep, the
fixed shape, and standard deviation of the size distribution, required to achieve the coupling
with the Venus PCM, MAD-VenlLa is able to reproduce a cloud comparable to the observa-
tions.
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CHAPITRE

INTRODUCTION

1.1 Historique des observations

Vénus est depuis longtemps au coeur de la vie des Hommes. Deuxiéme astre le plus
brillant de nos nuits apres la Lune, Vénus a été logiquement étudiée depuis les balbutie-
ments de I'Histoire. Les premiéres traces écrites de Vénus remontent a I’époque babylo-
nienne. Il était d’'usage a cette époque de noter sur des tablettes le déplacement des astres
dans le ciel, c’était le début de 'astronomie. C’est dans ce cadre que nous viennent les ta-
blettes d’Ammi-saduqa, souverain de la cité de Babylone entre -1646 et -1626, qui recensent
le déplacement de Vénus dans notre ciel.

Les égyptiens observerent également Vénus, mais la confondirent en deux astres dis-
tincts, Tioumiri « Etoile du matin » et Ouaiti « Etoile du soir ». Cette confusion provient de
la position de Vénus sur son orbite, la planéte aura tendance a apparaitre dans le ciel soit
juste apres le coucher du soleil, soit juste avant son lever.

Cette confusion perdurera chez les Grecs pendant ’Antiquité jusqu’a ce que Pythagore
léve le voile sur cette histoire. On I'appellera alors, Aphrodite, comme la déesse de I'amour,
puis Vénus chez les Romains, d’oul son nom actuel. Vénus est naturellement observée par-
tout autour de la planéte, et influencera nombre de cultures dans I’'Histoire, que ce soit en
Chine, en Inde ou encore chez les Mayas.

Dans la société pré-colombienne, Vénus nommeée Chac ek, « la grande étoile », était dotée
de grand pouvoir et son apparence dans le ciel pouvait étre percue comme un bon ou un
mauvais présage. Ainsi, on pouvait reporter une bataille a cause de la position de Vénus
dans le ciel. Dans le codex de Dresde, un recueil de textes mayas étant a ’'origine de leur
calendrier, 6 pages sont dédiées a Vénus. Dans ces textes, les Mayas avaient déja calculé la
période synodique (la durée nécessaire pour revenir au méme état Terre-planéte-Soleil) de
Vénus (Martin, 1995) (Fig 1.1). Ils diviserent ainsi cette période de 236 jours en 4 parties :
quand Vénus est visible le matin, quand elle devient non visible car elle est située derriere
le soleil (on parle de conjonction supérieure), quand elle devient visible le soir et quand elle
est située devant le soleil et qu’elle n’est plus visible dans le ciel (on parle de conjonction
inférieure).

19



CHAPITRE 1

Figure 1.1 : Préface et premieres pages des tables de Vénus du codex de Dresde Crédit : University
of California, Santa Barbara.

Vénus étant une planéte du systéeme solaire interne, elle présente a I'instar de la Lune des
phases. Ces phases sont des variations de la fraction éclairée de la planéte visible depuis
la Terre. Elles ont joué un réle prépondérant dans I’évolution de 1’astronomie européenne.
Prédites par Copernic et observées en 1610 par Galilei, elles seront en partie responsables
du passage du géocentrisme (la Terre au centre de I'univers) au géo-héliocentrisme (le Soleil
tourne autour de la Terre et les planetes tournent autour du Soleil par Tycho Brahé).

C’est un siecle plus tard en 1761, que pendant un transit de Vénus devant le Soleil, Mikhail
Lomonosov, fondateur de 'université de Moscou, découvre la présence d’un épaississement
de la planéte. Il s’agira de la premiére observation et confirmation de la présence d’une at-
mosphere autour de Vénus. Les décennies qui suivirent virent de nombreuses observations
télescopiques, ce qui déboucha sur la découverte de la couverture nuageuse globale qui
recouvre sa surface par Huggins and Miller (1863). Ces nuages ont d’abord été imaginés
comme étant semblables a ceux composés d’eau sur Terre, et le climat comparable a ce-
lui des foréts primaires terrestres Arrhenius (1918). Cette théorie perd en crédibilité quand
St. John and Nicholson (1922) ne détecte pas la présence d’eau ou d’oxygéne apreés des obser-
vations spectroscopiques depuis la Terre. Nos connaissances de la zone nuageuse s’affinent
avec la découverte d’un absorbant ultraviolet dans la couche nuageuse avec les premieres
photographies UV (Wright, 1927; Ross, 1928). En 1932, Adams and Dunham (1932), cher-
chant toujours a détecter de 'eau dans ’atmosphere vénusienne en infrarouge cette fois,
se rend compte que le CO, est de loin le plus grand constituant de ’atmosphere, ce qui
amenera Wildt (1940) a supposer un fort effet de serre et une température de surface bien
plus importante que le point d’ébullition de I'eau. L’atmosphére de Vénus est principale-
ment composée de CO, (96%), de N, (3%) et des especes traces, nous en reparlerons plus en
détail dans la suite de cette thése. Mayer et al. (1958) mesurent une température de surface
aux alentours de 600 K, largement invivable pour la vie telle que nous la connaissons. Cette
température fera débat jusqu’aux mesures de Mariner 2 (Chase et al., 1963). Cependant, a
I’aube de la période de I’exploration robotisée du systeme solaire, beaucoup d’inconnues
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existent toujours concernant notre voisine. De quoi sont composés les nuages? Quelle est
la pression au sol? Quelle est la température exacte? Comment fonctionnent la chimie et
la dynamique de I’atmospheére ?

Vénus a historiquement été beaucoup observée de la Terre, étant le second objet le plus
lumineux apres la Lune, son attrait pour ’homme a travers I'Histoire est indéniable. Cepen-
dant, ces observations ont conduit a de nombreuses théories qui se sont révélées fausses et
ce n’est qu’au XXeme siecle que, grace aux avancées technologiques qui ont mené a l'ex-
ploration spatiale, les secrets de notre voisine ont pu étre dévoilés.

Cette histoire débute en plein essor de I’activité spatiale due a la rivalité entre les Etats-
Unis et 'URSS lors de la course a I’espace. La premiére tentative qui marqua le début de
I’étude poussée de Vénus débuta avec I’échec de la mission russe Venera 1 en 1961. Depuis,
42 missions au total ont été lancées en direction de Vénus, 16 d’entre elles ayant échoué.
La premiére visite réussie de notre voisine date quant a elle du 14 décembre 1962, avec le
survol de Mariner 2. Cette mission confirma les observations précédentes : la température
de surface est tres élevée et la surface de Vénus est bien recouverte d’une épaisse couche
de nuage (Goldstein, 1964). Cette couche de nuage opaque rend difficile les observations de
la surface de Vénus et de I’atmospheére profonde, en étant opaque pour une grande gamme
du spectre de la lumiére .

Concernant 'arrivée a la surface, il s’agit d’un sujet autrement plus délicat a cause des
conditions extrémes qui y régnent (température de surface de plus de 600 K), capables de
faire fondre le plomb et qui condamnent a une agonie rapide tout systéme électronique.
Ainsi, la premiere mission qui tenta de s’aventurer dans les conditions hostiles de notre
voisine fut la mission Venera 4 en 1967, qui signa la premiere transmission de données ve-
nant de la surface d’une autre planéte. On y découvrit que ’atmospheére était composée
d’un mélange de dioxyde de carbone et d’azote et d’une faible teneur en eau. La premiere
mission qui finira par atteindre la surface vénusienne sera la mission Venera 7 en 1970,
qui réussira a survivre aux effets conjugués de la température et de la pression pendant 23
minutes avant d’arréter de transmettre définitivement. Les premieres images de la surface
proviennent des missions Venera 9 (1975) et Venera 10 (1975), puis des missions Venera 13
(1981) (qui détient le record de longévité a la surface de Vénus avec 127 minutes) et Venera 14
(1981). Cette période de domination russe dans I’exploration de notre voisine sera parsemée
de quelques hauts faits américains. En route vers Mercure, la mission Mariner 10 transmit
les premiéres observations de Vénus dans le canal ultraviolet. Ces observations ont mis en
avant les caractéristiques du haut de la structure nuageuse et ses motifs complexes, la ou les
observations dans le visible ne montrent qu'une masse uniforme. En 1978, la mission Pio-
neer Venus sera mise en orbite, composée d’un orbiteur et de pénétrateurs atmosphériques;
cette mission donnera une importante quantité d’informations jusqu’a sa fin en 1992 (Voir
partie 1.1.1.1). Les pénétrateurs sont notamment équipés de néphélometres, un instrument
qui permet de mesurer les caractéristiques physiques des gouttelettes en étudiant la diffu-
sion de la lumiére par celles-ci. C’est grace a ces instruments que les premiéres mesures sur
les caractéristiques physiques des nuages ont pu étre effectuées (dont nous reparlerons plus
tard). Avant I'arrét de I'activité spatiale russe liée a la chute de 'URSS, deux missions Vega 1
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CHAPITRE 1

et 2 mettront deux ballons atmosphériques dans la haute atmosphere de Vénus, permettant

de recueillir de nombreuses informations sur la dynamique de I’atmospheére a ces altitudes.

Figure 1.2 : Photo panoramiques de la surface de Vénus par les missions Vénéra . Crédits : Russian
Academy of Sciences / Ted Stryk

En 1990, les Etats-Unis reprennent I'initiative avec la mission Magellan. Cette mission
avait pour objectif de cartographier pour la premiere fois la surface de Vénus. Elle n’em-
porte qu’un seul instrument, un radar a syntheése d’ouverture (SAR); ce radar est capable
de percer les nuages et directement la surface de la planéte. Magellan remplit ses objectifs
et réalisa pour la premiere fois une carte presque compléte de la surface de la planéte. Nous
possédons une carte d'une résolution d’environ un kilometre et d'une carte topographique
d’une résolution de 50 km horizontalement et 100 meétres verticalement (Saunders et al.,
1990). C’est encore aujourd’hui un jeu de données largement utilisé.

Il s’en suit une longue période de creux ou Vénus n’est plus considérée comme une cible
de choix pour I'exploration de notre systeme solaire, et hormis les survols des missions
Galileo (1990) et MESSENGER (2006), aucune mission pendant plus de 15 ans n’aura pour
objectif I’étude de notre jumelle.

Un renouveau s’engage sous 'impulsion du Vieux Continent avec la mission Venus Ex-
press, copie technique de la tres réussie mission Mars Express. Cet orbiteur va pendant
presque 10 ans étudier Vénus et amener de nombreuses avancées sur la compréhension de
la planete. On peut notamment citer I'instrument SPICAV (Spectroscopy for Investigation
of Characteristics of the Atmosphere of Venus) ou le spectrometre VIRTIS (Visible and In-
frared Thermal Imaging Spectrometer) qui a pu sonder les couches nuageuses profondes.
Il reste actuellement la mission japonaise Akatsuki. Cette mission est miraculée. En effet,
en 2010, lors de sa premiére mise en orbite, lorsque la sonde était cachée de la Terre sans
communication, les réacteurs ne se sont pas activés pour faire décélérer le vaisseau. Apres
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cette insertion ratée, la sonde a fait une orbite autour du soleil pour retenter une nouvelle
fois de se mettre en orbite apres plus de 5 années de dérive. Ce second essai sera un succes et
depuis, Akatsuki nous a transmis beaucoup d’observations sur notre voisine. Cela concerne
I’atmospheére et sa dynamique avec des observations des vents grace au suivi des nuages
(cloud tracking) (Gongalves et al., 2020) ou la structure des nuages (Kitahara et al., 2019),
ou les distributions d’especes traces tels que le SO, ou le H,SO, (Ando et al., 2022).

Le futur de I'exploration de Vénus est aujourd’hui dans le flou. Trois missions différentes
ont pour objectif Vénus, une européenne : EnVision (voir partie 1.1.2) et deux américaines
dont le sort est aujourd’hui incertain : VERITAS (Venus Emissivity, Radio Science, InSAR,
Topography, and Spectroscopy) et DAVINCI+ (Deep Atmosphere Venus Investigation of
Noble gases, Chemistry, and Imaging).

1.1.1 Pioneer Venus et Venus Express, base de comparaison pour
nos études.
Dans cette thése, nous nous appuyons sur les données de deux missions en particulier :

les missions Pioneer Venus et Venus Express, qui nous ont fourni des informations uniques
pour la connaissance de la composition de I’atmosphere de notre voisine.

Figure 1.3 : Image composite de Vénus vue dans 'infrarouge par la mission Akatsuki. Crédits : JAXA
/ ISAS / DARTS / Damia Bouic
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CHAPITRE 1

1.1.1.1 Pioneer Venus (1978-1992)

Commencons par discuter de Pioneer Venus, une mission de la NASA. Comme son nom
I'indique, il s’agit d’'une mission pionniere dont les résultats sont aujourd’hui encore large-
ment utilisés comme référence. Certaines des mesures effectuées lors de cette mission n’ont
été que peu ou pas reproduites depuis (e.g. les émissions aéronomiques, mesures in-situ des
caractéristiques des nuages, etc...) et constituent donc des références encore aujourd’hui.

Cette mission se divise en deux parties :

Pioneer Venus Orbiter (PVO)

Pioneer Venus Orbiter (PVO) est la partie de la mission qui est restée en orbite autour de
Vénus, permettant des mesures a long terme de la planete.

L’orbiteur est composé de 16 instruments (pour une masse totale de 45 kg), qui ont permis
d’étudier une grande partie des facettes de Vénus. Cela concerne aussi bien la surface que
I’atmospheére, ou méme les interactions entre Vénus et le vent solaire (Colin, 1980). Nous
allons présenter quelques-uns de ces instruments qui ont fait partie de cet orbiteur.

— Le radar altimétrique ORAD (Radar Mapper) qui a eu pour objectif de réaliser la pre-
miére cartographie topographique de I’ensemble de la planete. Malgré une résolu-
tion faible (75 km horizontalement, 150 m verticalement, (Pettengill et al., 1980)) qui
sera surpassée par la mission Magellan (50 km horizontalement, 100m verticalement
(Saunders et al., 1990)), 'instrument permettra de découvrir les principales structures
de la surface de Vénus tel que les volcans boucliers comme Maat Mons (Pettengill
et al., 1980).

— Le spectromeétre de masse ONMS (Orbiter Neutral Mass Spectrometer) a réalisé des
mesures in-situ de la haute atmosphére neutre (entre 150 km et 500 km d’altitude)
dans la région thermosphérique (Niemann et al., 1980). Cela a permis de mesurer la
composition majoritaire de 'atmosphere (96% de CO, et 3% de N,) (Niemann et al.,
1980) mais aussi des espéces en plus petites quantités telles que CO, O ou He (Nie-
mann et al., 1980). Enfin, la température a été obtenue en mesurant les échelles de
hauteurs des différentes espéces (Niemann et al., 1980).

— Le spectrométre ultraviolet OUVS (Orbiter Ultraviolet Spectrometer) a eu pour but
d’étudier le sommet des nuages, 'atmosphere et les émissions aéronomiques de Vé-
nus. Stewart and Barth (1979) montra que les images de Vénus aux longueurs d’onde
d’absorption de SO, présentent des caractéristiques similaires a celles observées par
Mariner 10 a 3650 angstroms (Giberson and Cunningham, 1975). Les observations a
2663 angstroms montrerent des inhomogénéités dans la structure horizontale et ver-
ticale des nuages (Stewart and Barth, 1979). OUVS a réalisé les premiéres observations
en orbite des émissions aéronomiques et notamment celles de nuit de 'oxygene et de
I’azote (Stewart et al., 1980).
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Figure 1.4 : Représentation de la forme en «Y» observée par le photo-polarimétre OCCP (Rossow
and Williams, 1979)

— Un photo-polarimetre (OCCP : Orbiter Cloud Photopolarimeter) qui a pour objectif
de déterminer les propriétés de couche de nuage et de la brume haute (Travis, 1979).
C’est grace a cet instrument que Rossow and Williams (1979) (voir Fig 1.4) peut dé-
tailler la structure en «Y» du sommet des nuages observé dans les photos de Mariner
10 (Giberson and Cunningham, 1975). Cette structure sombre dans l'ultraviolet pré-
sente une distribution sombre symétrique a I’équateur et deux bandes s’étirant de
I'équateur vers les hautes latitudes formant cette forme de «Y». Ce «Y» tourne au-
tour de la planéte avec une période de 4 a 5 jours (Rossow and Williams, 1979) mais
ne présente pas de périodicité dans son intensité.

— Un ensemble d’instruments qui ont eu pour objectif d’analyser le vent solaire ou les
différentes formes d’interaction de celui-ci avec I’atmosphére de Vénus. On retrouve
dans cet ensemble ’analyseur de plasma (OPA : Orbiter Plasma Analyzer) (Intriligator
et al., 1979), le magnétomeétre (OMAG : Orbiter Magnetometer) (Russell et al., 1979)
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construit pour caractériser le champ magnétique de Vénus.

Pioneer Venus Multiprobe (PVM)

En plus de 'orbiteur, la mission Pioneer Venus est accompagnée de quatre sondes péné-
trantes pour faire des mesures in-situ. On dénombre trois petites sondes et une grosse. Les
objectifs de PVM concernent la composition de ’atmosphere et sa dynamique, la composi-
tion des nuages, la température et la pression (Colin, 1980). Discutons en détail de certains
de ces instruments :

— Le spectrométre de masse neutre (LNMS) et le chromatographe en phase gazeuse
(LGC) (Hoffman et al., 1980). Ces instruments ont permis de faire des mesures de la
composition de I’atmosphére qui confirmerent les observations des mission Venera
11 et Venera 12 (Hoffman et al., 1980). Les instruments fournirent aussi des mesures
du profil de SO, avec des valeurs inférieures a 10 ppmv dans les nuages et de 'ordre
de la centaine de ppmv dans ’atmospheére profonde (Hoffman et al., 1980).

— L’instrument LCPS (Large probe Cloud Particle size Spectrometer) (Knollenberg and
Hunten, 1980). Ce spectromeétre est capable de compter et de trier les particules par
intervalle de taille. Ce tri se fait par spectroscopie optique (OAS : Optical Array Spec-
trometer) et infrarouge. Cette expérience a permis de déterminer la distribution en
taille des gouttelettes, ce qu'on abordera plus en détail dans la partie 1.2.2.2.

— La suite de mesure de la structure de I’atmosphere (ASE : Atmospheric Structure Ex-
periment), basé sur un ensemble de capteurs de température, de pression et d’accé-
lérometre a bord des différentes sondes qui ont traversé I’atmosphére de Vénus. Ces
capteurs ont permis de mieux identifier la structure thermique de I’atmospheére (Seiff
et al., 1980), comme par exemple l'effet d’ondes de grande amplitude (typiquement
des ondes de marée thermique) dans la température de la haute atmosphere (Seiff
et al., 1980) ou de zone de stabilité dans ’atmosphére profonde (entre 10 et 20 km
d’altitude) (Seiff et al., 1980). En plus de la température, les vents ont été mesurés en
utilisant 'effet Doppler, indiquant un fort vent zonal rétrograde de 'ordre de 160 m/s
a 70 km d’altitude pour ensuite décroitre au-dessus de 95 km (Seiff et al., 1980).

De par toutes ces observations, Pioneer Venus se révele étre une des missions structu-
rantes de I'exploration de notre voisine.

1.1.1.2 Venus Express (2006-2014)

Venus Express (ESA) est une mission européenne dont le design est largement inspiré de
la trés prolifique mission Mars Express. Mise en orbite le 11 avril 2006 par une fusée Soyouz,
elle restera en activité jusqu’en décembre 2014. Elle est composée d’un orbiteur et d’'une
suite d’instruments qui se concentre sur I’étude de I’atmosphére et de la magnétosphere.

— L’instrument VIRTIS (Drossart et al., 2007) (pour Visible and Infra-Red Thermal Ima-
ging Spectrometer) est un spectromeétre imageur initialement prévu pour la mission
Rosetta qui fonctionne dans trois domaines de longueur d’onde. Les deux premiers
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domaines se situent dans le visible entre 0,25 pm et 1 pm, et dans I'infrarouge entre
1 um et 5 pm. Enfin le dernier domaine, plus haute résolution, se situe dans I'inter-
valle 2 - 5 ym. Cela permet a VIRTIS de mesurer les especes CO, OCS, H,O et SO,
sous les nuages ainsi que la dynamique proche du sommet des nuages grace a l'inter-
valle visible et la surface grace aux fenétres infrarouges (1,01 pm, 1,10 pm et 1,18 pm)
(Drossart et al., 2007). VIRTIS a également observé le champs de température (Grassi
et al., 2008) ou I’émissivité et la température de la surface (Haus and Arnold, 2010).

L’instrument SPICAV (Bertaux et al., 2007) (Spectroscopy for Investigation of the Cha-
racteristics of the Atmosphere of Venus) est un spectrometre semblable a I'instrument
SPICAM de la mission Mars Express. L’instrument comprend aussi ’expérience SOIR
(Stellar Occultation at Infra-Red channel). Il s’agit de trois spectrometres qui fonc-
tionnent dans 'ultraviolet et I'infrarouge. Le canal UV (SPICAV-UV) fonctionne dans
I'intervalle 0,20-0,32 um. Il peut réaliser des observations nadir ou des observations
au limbe, ce qui permet a la fois de réaliser des cartes ou des profils d’especes chi-
miques comme SO, (Marcq et al., 2020), ou encore des émissions ultraviolettes de
jour (Chaufray et al., 2012) ou de nuit (Gérard et al.,, 2008). SOIR a permis quand a
lui de profiler les espéces chimiques au-dessus des nuages (Mahieux et al., 2023) ou
encore de produire des profils de température dans la haute atmospheére (Mahieux
et al.,, 2015).

PFS (Planetary Fourier transform Spectrometer) avait pour but de mesurer les spectres
infrarouges de 'atmosphere (Formisano et al., 2006) pour quantifier certaines especes
traces de I’atmosphére et I’émissivité de la surface de la planéte (Formisano et al.,
2006), cependant une panne est survenue apres la mise en orbite et I'instrument n’a
jamais fonctionné (Drossart and Montmessin, 2015).

La caméra VMC (Venus Monitoring Camera), est une caméra avec un grand champ de
vue et plusieurs canaux d’observations avec 1'objectif d’imager I’ensemble de la pla-
néte. On retrouve un canal visible (503-523 nm), deux canaux infrarouges (900 - 970
nm et 990-1030 nm) et un canal ultraviolet (345-385 nm) (Markiewicz et al., 2007). Les
objectifs de cet instrument portaient sur le sommet des nuages, sa morphologie, son
évolution, mais aussi sur I’absorbant UV inconnu. Cet instrument a permis d’amélio-
rer notre compréhension des liens entre la morphologie des nuages et la dynamique,
que ce soit a la méso-échelle (Patsaeva et al., 2015) ou a grande échelle (Khatuntsev
et al., 2013). La grande longévité de Venus Express a aussi permis d’étudier les évo-
lutions sur des échelles de temps de plusieurs années et de découvrir des variations
cycliques liées a I’activité des ondes dans ’atmosphére vénusienne (Kouyama et al.,
2013). C’est aussi 'occasion pour Nara et al. (2019) de discuter de la structure en «Y».
IIs proposent un mécanisme a l'origine de la périodicité de 5 jours qui est attribuée
aux ondes de Kelvin et de Rossby (Nara et al., 2019). Plus largement, un mécanisme de
formation de la structure est proposé avec 'apport de matériel sombre par les ondes
de Kelvin qui est ensuite advecté vers les pdles par la circulation méridionale et les
ondes de Rossby avant d’étre étiré par les jets, ces vents zonaux trés importants aux
moyennes latitudes, en forme de «Y» (Nara et al., 2019).
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1.1.2 Le futur de ’exploration vénusienne : EnVision (ESA)

EnVision est une mission qui devrait étre lancée au début des années 2030. La question
principale qui anime cette mission est « Comprendre pourquoi la plus proche voisine de
la Terre, Vénus, est aussi différente » (Env). Thématiquement, la mission a pour objectif
d’étudier la géologie de la planéte, sa surface, son intérieur et son atmosphére. Dans la partie
atmospheére, les objectifs concernent également 'effet du volcanisme sur la composition et
la dynamique de I’atmosphere.

A P'instar de la planéte Mars, I'un des objectifs concerne I’hypothétique présence passée
d’eau a la surface de Vénus.

Enfin, la mission s’intéresse aussi a la coévolution de I’atmosphere avec la géologie, ainsi
qu’au bilan radiatif de ’atmospheére, comment Vénus évacue sa chaleur et comment leffet
de serre observé actuellement s’est mis en place. Pour cela, la mission est composée d'une
suite d’instruments :

- VenSar : un radar/radiometre micro-métrique et altimetre qui a pour objectif de carto-
graphier la surface de Vénus.

- La suite VenSpec composée de 3 spectrometres : VenSpec-M et VenSpec-U opérant dans
I'ultraviolet et VenSpec-H opérant dans I'infrarouge. Cette suite a pour objectif de carto-
graphier les gaz traces sous et au-dessus des nuages, d’étudier I’émissivité et la composition
de la surface.

- Le Subsurface Radar Sounder, un radar haute fréquence qui a pour objectif de sonder
la sous-surface jusqu’a 1 km de profondeur.

- La Radio Science Experiment (Tellmann et al., 2024), en utilisant le lien radio du satellite
avec la Terre pour mesurer le champ de gravité et donc la structure interne de la planéte.
Cette expérience permettra également de sonder ’atmosphere et d’obtenir des informations
sur sa composition et sa structure.

Faisons maintenant un zoom sur la suite instrumentale VenSpec, plus particulierement
VenSpec-H et VenSpec-U. VenSpec-H (Robert et al., 2024) a précisément pour objectif de
suivre I’évolution de la composition des espéces traces dans la basse atmosphére du coté
nuit et au-dessus des nuages du coté jour. Les observations se feront en géométrie nadir,
ce qui veut dire un seul point de mesure pour représenter toute la colonne d’atmosphere.
Plus spécifiquement, I'instrument a pour objectif de se concentrer sur les gaz et nuages
potentiellement générés par le volcanisme. Il y aura 4 bandes spectrales : 1,16-1,18 pm
(Bande 1), 2,34-2,48 pm (Bande 2), 1,72-1,75 um (Bande 3) et 1,37-1,9 um (Bande 4) couvrant
la fenétre de transparence infrarouge.

VenSpec-U cartographie par occultation stellaire la distribution et les variations des es-
péces porteuses de soufre (SO,-SO en I'occurrence) et de I’absorbant UV inconnu (cf partie
1.2.2.2). La Radio Science Experiment permettra de réaliser des occultations, ce qui nous
permettra d’obtenir des informations sur la quantité d’acide sulfurique au niveau de la base
des nuages (aux alentours de 55 km d’altitude), et également des quantités d’acide sulfu-
rique liquide. Ces informations pourront aider a contraindre la répartition entre la phase
liquide et la phase vapeur a la base des nuages.
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Caractéristiques Vénus | Terre
Distance au Soleil (UA) 0,72 1
Constante solaire (W.m2) 3140 1361
Excentricité (°) 0,0068 | 0,0167
Obliquité (°) 177,36 | 23,44
Rayon (km) 6051,80 | 6378,10
Masse (kg) 4,87 5,97
Densité (kg.m™3) 5250 5520
Gravité (m.s~?) 8,87 9,81
Pression au sol (bar) 92 1
Température au sol (K) 735 280
Jour sidéral (jours terrestres) | 243 1(23,93h)
Année (jours terrestres) 224,69 | 365,25

TaBLE 1.1 — Caractéristiques de Vénus et de la Terre

1.2 Caractéristiques de Vénus

1.2.1 Généralités
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son rayon (95% du rayon de la Terre) sont comparables.

Figure 1.5 : Vue d’artiste de la mission Envision autour de Vénus. Crédit : ESA/Paris Observa-
tory/VR2Planets et NASA/JPL-Caltech.

Venus est la seconde planéte du systeme solaire, vue d’un autre systéme solaire elle aurait
pu étre confondue avec notre planéte bleue, tant sa masse (82% de la masse de la Terre) et

Cependant, quand on s’en rapproche, on observe rapidement deux mondes distincts.
Etant 30% plus proche du soleil, le flux solaire recu au sommet de I’atmosphére est plus
important pour Vénus que pour la Terre. Son année est aussi plus courte avec une révolu-
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tion en 224,7 jours. On ajoute a cela une rotation sur elle-méme exceptionnellement lente
avec une période de 243 jours et une obliquité de 177,36°, qui implique une rotation rétro-
grade, et on obtient une durée du jour solaire vénusien de 116,75 jours. Un jour vénusien
correspond donc a 116,75 jours terrestres . Cette longue journée vénusienne change com-
pléetement les caractéristiques de la planéte, et notamment son climat. Les variations diurnes
sont bien plus importantes dans la haute atmosphere, mais ’absorption du flux solaire par
I’atmospheére rend ces variations nulles au niveau de la surface. Sa tres faible inclinaison
(environ 3°) inhibe les variations saisonniéres d’insolation et donc la présence de saisons.

L’atmospheére est tres différente de celle de la Terre, et cela s’illustre dans un premier
temps avec le profil thermique de ’atmospheére. Le profil thermique de Vénus est aujour-
d’hui relativement bien contraint grace aux différentes missions. Pour la Terre, on peut
typiquement diviser ’atmosphere en 4 parties : la tropospheére, ou la température décroit
adiabatiquement jusqu’a environ 15 km d’altitude. Au-dessus, on retrouve la stratosphere
ou la température croit a cause de l'effet d’absorption UV de I'ozone jusqu’a environ 50 km
d’altitude. Ensuite vient la mésosphére ou la température diminue de nouveau, mais cette
fois a cause du rayonnement infrarouge du CO,. On finit avec la thermospheére, ot la tempé-
rature remonte a cause du chauffage direct par la radiation solaire. Sur Vénus, en I’absence
de stratospheére, la température ne fait quasiment que diminuer avec I’altitude selon trois
processus physiques différents. La premiere partie est équivalente a la troposphére en sui-
vant le gradient adiabatique jusqu’a environ 65 km d’altitude. Vient ensuite la mésospheére
jusqu’a 120 km d’altitude, ou les molécules de CO, refroidissent ’atmospheére par rayonne-
ment. Une thermospheére conclut la colonne atmosphérique (Fig 1.6). La couche nuageuse
est également un élément important dans le bilan radiatif de ’atmosphere et donc dans sa
température. Deux effets opposés prennent place. Les nuages font augmenter la tempéra-
ture de surface en absorbant le flux infrarouge émis par la surface, contribuant a l'effet de
serre (Titov et al., 2007). Les nuages sont aussi capables de faire diminuer la température
de surface, en réfléchissant une grande partie du flux solaire incident (albédo de 0.76-0.80
(respectivement Tomasko et al. (1980); Moroz et al. (1985))), et en absorbant une partie du
reste du flux incident (épaisseur optique (25-44 d’apres Grinspoon et al. (1993))).
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Figure 1.6 : Profil vertical de température (en ligne pleine) basé sur le Venus International Reference
Atmosphere (VIRA). Profil vertical de la vitesse du vent zonal mesuré par la sonde de rentrée de Pio-
neer Venus avec une échelle logarithmique de pression commune. Figurent également les différentes
couches nuageuses avec la brume basse (40-50 km d’altitude), les nuages (50-70 km d’altitude) et la
brume haute (70-85 km d’altitude) (O’Rourke et al., 2023)

Du fait de ses caractéristiques orbitales, I’équilibre dynamique de la planeéte est tres dif-
férent de celui de la Terre. Sur notre planete, nous sommes en équilibre géostrophique,
c’est-a-dire que les gradients de pression sont contrebalancés par la force de Coriolis liée a
la rotation de la planete. Sur Vénus, a cause de sa faible vitesse de rotation sur elle-méme,
la force de Coriolis devient négligeable. C’est donc les forces centrifuges qui vont venir
contrebalancer les gradients de pression. On parle alors d’équilibre cyclostrophique, cet
équilibre change la structure dynamique de atmospheére. Les cellules de Hadley sont des
structures de grande échelle (plusieurs centaines de kilomeétres) qui permettent de redistri-
buer Iénergie du chauffage par le Soleil entre les différentes latitudes. Le nombre de cellules
est largement lié a la vitesse de rotation de la planete, plus elle tourne vite, plus on aura de
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cellules (qui changent de nom en fonction de leur latitude). Dans le cas de Vénus et sa faible
vitesse de rotation (243 jours terrestres pour une rotation compléte) on ne dénombre qu’une
seule cellule de Hadley par hémisphere. Dans la structure de cette cellule, on observe des
vents verticaux avec des branches ascendantes et descendantes, ce qui modifie la structure
nuageuse en fonction de la latitude. Le transport méridional associé a ces cellules est faible

avec des vitesses de I'ordre de 10 m.s ™.

Aux alentours de 70 km d’altitude, les vents zonaux dépassent les 100 métres par seconde
(Gierasch et al., 1997). Une masse d’air fait un tour de la planéte en moins de 5 jours, ce qui
est bien plus rapide que la rotation du corps solide (243 jours). On parle alors de super-
rotation.

Polar vortex

(cloud structure & dynamics) Sub-solar to

anti-solar cell
(temperature vs SZA;
airglow properties)

&

Hadley cell
(tracer studies)

/Cloud properties

Solar Atm. composition
AVAVAWV 4 ‘ ——
heating Wirs

\ Deep circulation
‘\& meteorology
4

Upper atmospheric
density & composition

Figure 1.7 : Schéma synthétique des cellules qui déterminent la dynamique et la superrortation (Tay-
lor and Grinspoon, 2009)

La principale hypothése pour expliquer ce phénomene de super-rotation de I’atmospheére
est le mécanisme de Gierasch-Rossow-Williams (GRW) (Gierasch, 1975; Rossow and Williams,
1979). Ce mécanisme se base sur le fait que 'atmosphere de Vénus est épaisse et que sa ro-
tation est lente. Sur Vénus, les cellules de Hadley ont leur branche ascendante au niveau
de 'équateur et descendante au niveau des pdles, a 'opposé de la Terre. Gierasch (1975)
montrent que dans cette situation le moment cinétique est transporté vers le haut sil’équa-
teur a un surplus de moment cinétique comparé aux poles. Ce transport vertical de moment
cinétique se traduit par de la convection mais aussi par des ondes qui déposent leur énergie
dans 'atmospheére. L’énergie des ondes va accélérer les masses d’air entre 20 et 70 km d’al-
titude et créer un fort vent zonal continu. Il s’agit de la super-rotation. Cette super-rotation
est un phénomeéne toujours aujourd’hui difficile a reproduire pour les modeéles de climat
(Lebonnois et al., 2010).
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1.2.2 Composition de ’atmospheére vénusienne

1.2.2.1 La composition gazeuse

L’atmospheére de Vénus est une atmospheére pauvre en eau, composée majoritairement
de dioxyde de carbone (CO,) a prés de 96,5% et de diazote (N,) a prés de 3%, a 'opposé de
la Terre et de ses 0,04% de CO, et 78% de N,.

Récemment, c’est la mission Venus Express qui, pendant ses 8 années d’orbite autour de
Vénus, nous a donné une grande quantité d’observations sur les espéces importantes dans
les cycles chimiques qui définissent la composition de 'atmospheére vénusienne, comme
H,0, SO,/SO, CO ou HCl.

On sépare 'atmosphere en plusieurs couches avec des comportements chimiques diffé-
rents :

— L’atmospheére profonde : Cette couche s’étend de la surface jusqu’a la base des nuages
(aux alentours de 50 km). Dans cette zone, 'épaisse couche de nuages située dans I’at-
mospheére moyenne empéche le rayonnement UV d’atteindre ces altitudes. La chimie
est basée principalement sur des réactions thermochimiques de haute température,
et sur les réactions surface/atmospheére.

— L’atmosphére moyenne : Dans les nuages et au-dessus, la ou les photons énergétiques
peuvent interagir avec le milieu et photolyser les molécules de la plus haute partie
de I'atmospheére, libérant des radicaux et étant le siége de la plupart des réactions
chimiques qui stabilisent la composition de ’atmosphere.

— La haute atmosphere : Elle débute avec I'homopause, la ou la densité de ’atmosphere
n’est plus suffisante pour effectuer un mélange correct des espéces chimiques qui se
distribuent donc en fonction de leur masse. C’est aussi dans cette haute atmospheére
que la chimie ionique devient prépondérante dans la composition de ’atmosphere.

Dans le cadre de cette thése, nous nous concentrons sur certaines especes. Ces especes sont
critiques dans les différents cycles chimiques permettant aux nuages d’exister, et pour la
chimie de I’azote dont nous discuterons plus tard dans cette these.
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La vapeur d’eau
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Figure 1.8 : Profils de H,O entre 70 et 110 km d’altitude sur 8 orbites différentes obtenus par radio
occultation (SOIR) (Fedorova et al., 2008)

L’atmospheére de Vénus est presque totalement dépourvue de vapeur d’eau avec unique-
ment environ 30 ppmv ' dans I’atmosphére profonde (Marcq et al., 2008; Bézard et al., 2009).
Dans les nuages, une grande partie de cette eau est incorporée dans les gouttelettes de so-
lution binaire H,0/H,SO,. La quantité de vapeur d’eau diminue grandement et descend aux
alentours de quelques ppmv (Moroz et al., 1990; Ignatiev et al., 1999; Koukouli et al., 2005)
. Au-dessus des nuages, la concentration est faible aux alentours du ppmv (Fedorova et al.,
2008; Cottini et al., 2012) (Fig. 1.8).

1. On exprimera les quantités sous forme de rapport de mélange volumique (en anglais : volume mixing
ratio) a travers ce travail (on parle de volume mixing ratio souvent abrégé en « vmr »). Il s’agit d’'une grandeur
sans dimensions qui exprime le rapport entre la pression partielle du gaz désigné et la pression totale du milieu
ou entre la quantité de moles de Uespéce par la quantité de mole du milieu. On P'exprime en pourcentage pour
les espéces dominantes et en ppmv (partie par million volumique, égale a 107°).
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Figure 1.9 : Distribution moyennée zonalement et temporellement entre 2006 et 2014 de H,SO, (gaz)
par la mission Vénus Express (Oschlisniok et al., 2021)

L’acide sulfurique est le constituant majeur (de 70 % a 97% de la masse) des goutte-
lettes liquides des nuages de Vénus (Young, 1973; Hansen and Hovenier, 1974; Palmer and
Williams, 1975). Cette espéce est située dans les nuages pour sa phase liquide et en des-
sous des nuages (entre 35 km et 40 km) pour la phase vapeur. 1l est difficile de quantifier
la quantité d’acide sulfurique dans ’atmosphere de Vénus. La phase liquide est constituée
de gouttelettes binaires acide/eau, il est donc difficile de connaitre la distribution complete
du liquide. La phase vapeur de H,SO,, située essentiellement sous les nuages, présente une
signature spectrale particulierement compliquée a différencier des autres especes et notam-
ment de SO, présent en grande quantité sous les nuages (Jenkins and Steffes, 1991; Jenkins
et al., 1994; Kolodner and Steffes, 1998). La plupart des mesures faites de H,SO, sont is-
sues de radio-occultations car H,SO, absorbe les ondes radio (Steffes, 1985). Les mesures
les plus récentes avec Venus Express donnent des abondances de vapeur de 'ordre de 4 a
8 ppmv sous les nuages au niveau du poéle, avec une variation en latitude liée a celle de la
température amenant a des valeurs de 'ordre de 10 ppmv au niveau de I’équateur a 45 km
d’altitude (Oschlisniok et al., 2021) (Voir figure 1.9). Ando et al. (2024) a réalisé des mesures
de 'acide sulfurique en utilisant 'expérience de radio-occultation d’Akatsuki. Ces mesures
sont inférieures a celles de Venus Express, mais il s’agit 1a d’un travail en cours (Ando et al.,
2024).
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Le dioxyde de soufre

70 ——
60 o Mg !
50+ 1
£ a0 |
Q
o]
B § B 5 B H
= 3% [ VEGA/1sAVA |

e VEGA/ISAV2

%¥* PV/LGC

201 |.4-GB IR (Bezard et al.)

] GB IR (Pollack et al.)
Venera11&12/ GC

10~ | Venera15&16 / FS

Il Data at the cloud top

0 . H Lllilil H | HEE R | i . HEE R | i H ‘nuuxnl H H FE
107 10” 10° 10’ 10° 10°
802 vmr [ppm]

Figure 1.10 : Mesures du profil de SO, durant I’ére pré-VEX (Vandaele et al., 2017)

Le dioxyde de soufre (SO,) est une espéce qui joue le role principal dans le cycle chimique
du soufre. Il s’agit du précurseur de I’acide sulfurique, principal constituant des nuages. La
quantité de soufre contenue sous les nuages se situe aux alentours de 150 ppmv d’apres
les mesures Venera 11-12 (Gelman et al., 1979), Pioneer Venus (Oyama et al., 1980), par
spectroscopie depuis la Terre (Bézard et al., 1993) et plus récemment avec Venus Express
(Marcq et al., 2013). Les mesures de SO, en dessous des nuages restent constantes avec le
temps. Le SO, présente un gradient vertical fort, perdant plusieurs ordres de grandeur pour
atteindre quelques centaines de ppbv a 70 km d’altitude (Fig 1.10).

36



INTRODUCTION

800

600

400

SO, abundance at 70 km (ppbv)

200 ? 1\
| ¥
P TN TN T NN NN ST SN S S N —‘.__._-I. PR S TT T T T R S .“. .II PR
1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010
Year

Figure 1.11 : Trente années de mesures de SO, au sommet des nuages. Les informations en noir re-
présentent les mesures pré-VEX, le rouge correspond a la moyenne glissante sur 8 mois des données
SPICAV sur Venus Express. Les barres représente I'incertitude a 1 o et les points la dispersion dans
chaque intervalle de temps. (Marcq et al., 2013)

Au-dessus des nuages, les observations de Pioneer Venus (Esposito et al., 1997) puis les
observations de Venus Express et I'instrument SPICAV (Marcq et al., 2013) ont montré qu’il
existait une variabilité aux échelles de temps de quelques décennies au niveau du sommet
des nuages (Fig. 1.11). Une variabilité aux courtes échelles de temps (de 'ordre de quelques
heures) a également été observée en utilisant des observations télescopiques depuis la Terre
(Encrenaz et al., 2012). Les mécanismes a l'origine de ces variations aux courtes et longues
échelles de temps sont encore a identifier.

Les espéces azotées

Il n’y a que peu d’observations des rapports de mélange des espéces azotées. Hormis N,
présent en grande quantité (environ 3% de I’atmospheére) on retrouve quelques profils de N
dans les observations ONMS (Kasprzak et al., 1993). Concernant les oxydes d’azote, il n’y
a que Krasnopolsky (2006) qui formule une limite haute de 5+1,5 ppbv en dessous de 65
km d’altitude pour NO. Cette proposition s’appuie sur des observations du spectrographe
TEXES a 'observatoire de Mauna Kea qui sont comparées a un modeéle de photochimie cou-
plé a un modele de transfert radiatif. Il existe une grandeur proxy qui sera étudiée plus loin
concernant les oxydes d’azote. Il s’agit de I’émission ultraviolette de nuit de I'oxyde d’azote.
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Cette émission a été observée et caractérisée pour la premiére fois sur Vénus (Feldman et al.,
1979) puis sur Mars (Bertaux et al., 2005). Nous reviendrons en détail dans le chapitre 4 sur
cette émission.

1.2.2.2 La couche de nuages vénusienne

Altitude (km) Temp.

90 190 K
Upper haze

70 225 K
Upper cloud

56,5 286 K
Middle cloud

50,5 345 K

Lower cloud
47,5 367 K
Lower haze

31 482 K

0 740 K

Figure 1.12 : Représentation schématique de la distribution en altitude des nuages de Vénus. Sont
représentées les différentes couches des nuages : le nuage bas (Lower cloud), le nuage médian (Middle
cloud) et le nuage haut (Upper cloud). On retrouve aussi les deux couches de brumes : la brume basse
(Lower haze) et la brume haute (Upper haze). Crédits : Loic Rossi, CC-BY-SA

Quand on observe Vénus, la premiére chose visible est cette couche épaisse et globale du
nuage. Située dans la moyenne atmosphere, elle s’étend sur pres de 20 km d’épaisseur avec
des variations selon la latitude. Les premiéres descriptions in-situ de la couche nuageuse
proviennent des observations Pioneer Venus a travers I’expérience Cloud Particle Size Spec-
trometer (LCPS) (Knollenberg and Hunten, 1980). Le néphélomeétre, dont nous avons parlé
plus tot, a permis de mesurer la taille des gouttelettes dans le milieu qu’il a traversé. A partir
des mesures de concentration de gouttelettes et de leur rayon, on peut obtenir une informa-
tion sur la structure verticale de la couche nuageuse. Ces observations ont distingué trois
couches : un nuage bas entre 47,5 km et 50,5 km, puis le nuage médian entre 50,5 km et
56,5 km et finalement le nuage haut entre 56,5 km et 70 km. En plus de ce bloc nuageux,
des brumes sont observées en dessous des nuages jusqu’a 30 km et au-dessus jusqu’a 90 km
(Figure 1.12).

Les différentes observations ont montré que les gouttelettes sont sphériques et liquides,
composées d’'un mélange d’eau et d’acide sulfurique (Young, 1973; Knollenberg and Hun-
ten, 1980; Ragent and Blamont, 1980; Titov et al., 2018). Les nuages hauts et les nuages bas
ont des origines différentes. Les nuages hauts proviennent de la photochimie (Young, 1973;
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Prinn, 1975), le dioxyde de soufre et 'eau réagissent ensemble au travers d’un cycle chi-
mique produisant de I’acide sulfurique. C’est cette production constante d’acide sulfurique
qui forme ce nuage haut. Les nuages bas ont une double origine : la premiére vient d’'un
apport des nuages hauts. Les plus grosses gouttelettes formées dans les nuages hauts sédi-
mentent et viennent alimenter le nuage bas en grosses gouttelettes (~1 pm de rayon). La
seconde origine est dynamique, la convection a la base des nuages va ramener de I’acide
sulfurique dans le nuage bas, ce qui va permettre la création de nouvelles gouttelettes. En
dessous de 50 km, I'atmosphere devient sous-saturée et treés chaude, ce qui implique une
forte évaporation et la disparition rapide des gouttelettes qui ne pourront jamais atteindre
le sol (Lee et al., 2010).

Classification des gouttelettes

L’instrument LCPS de Pioneer Venus a aussi fourni des informations quant a leur com-
position et aux caractéristiques des gouttelettes en plus d’un profil de la distribution des
nuages. Ainsi Knollenberg and Hunten (1980) ont créé une classification des gouttelettes
en se basant sur leur taille, donnant 3 modes avec un rayon médian croissant. Le mode 1
est composé des plus petites gouttelettes liquides sphériques. Il est présent entre 30 km et
90 km d’altitude, et forme la majorité des gouttelettes des nuages et de la brume photochi-
mique située au-dessus des nuages. Le rayon médian de ce mode 1 est d’environ 0,25 pm.
Le mode 2 est aussi composé de gouttelettes liquides et sphériques, il s’étend de 45 km a 70
km sur les données LCPS et jusqu’a 90 km avec les données SPICAV-IR et SOIR. Son rayon
médian est aux alentours de 1 pm. Le mode 3 est un cas particulier. Il aurait été détecté
avec I'instrument LCPS dans la couche nuageuse la plus basse avec des particules de 3 pm
a 4 um de rayon. Les propriétés optiques différentes de celles des modes 1 et 2 ont poussé
Knollenberg and Hunten (1980) a proposer une forme cristalline pour ce mode 3. Cepen-
dant, Toon et al. (1984) ont suggéré que ce mode 3 provenait d’'un probléme de calibration
de l'instrument LCPS et qu’il s’agissait en fait de la queue de la distribution du mode 2.
Knollenberg (1984) a répondu que ces erreurs pouvaient jouer sur 'apparence des goutte-
lettes mais pas sur I'existence et la taille du mode 3 qu’ils avaient détecté et a donc maintenu
ses conclusions. La question de I'existence de ce mode 3 n’a pas encore été complétement
résolue aujourd’hui.

L’étude des nuages de Vénus est caractérisée par le peu de données in-situ, spécifique-
ment concernant les caractéristiques des nuages. L’article de Knollenberg and Hunten (1980)
qui définit les gouttelettes se base sur I'unique descente de la sonde Pioneer Vénus, ce qui
ne prend pas en compte la variabilité spatiale ou temporelle des nuages vénusiens et donc
I'extrapolation a 'ensemble de la planéte est incertaine. Il existe également des modes théo-
riques pour essayer d’expliquer et de comprendre les mesures d’opacité infrarouge. Il s’agit
du mode 0 (Toon et al., 1979), supposé étre présent dans le nuage haut et dont le rayon
médian serait de 0,06 pm et le mode 2’ alternatif au mode 3, qui serait une extension du
mode 2 discuté précédemment, avec la méme composition mais un rayon médian de 1,4 pm
(Knollenberg and Hunten, 1980). Cependant, malgré les missions récentes Venus Express et
Akatsuki, seul le sommet des nuages peut étre sondé. Dans la brume haute, une bimodalité
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a été observée avec deux populations de gouttelettes avec des rayons respectifs de 0,1-0,3
pum et 0,4-1,0 pm (Wilquet et al., 2009, 2012). Pour le reste des nuages, la distribution ver-
ticale ainsi que les distributions en taille de rayons restent sans apport de données. Ainsi,
aujourd’hui encore, les données LCPS sont la référence pour les études poussées des nuages
vénusiens.
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Figure 1.13 : A gauche une image de Venus obtenue par la Venus Monitoring Camera (VMC) a bord
de Venus Express (crédit : ESA). A droite la distribution en masse des différents modes des nuages
en fonction de laltitude a partir des observations de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980).
(Crédit : Méaédttianen et al. (2018))

Variations en latitude des nuages

L’altitude du sommet des nuages varie avec la latitude, elle est en effet plus basse au pdle
(60-65 km) qu’au niveau de I’équateur (74 km) (Cottini et al., 2012; Kawabata et al., 1980)
(Figure 1.14). Quant a la base des nuages, elle part de 43 km a I’équateur, monte jusqu’a 46
km aux moyennes latitudes et redescend jusqu’a 41 km vers les poles (Barstow et al., 2012;
Cimino, 1982). Ces variations s’observent aussi dans I’épaisseur optique des nuages qui est
plus importante a ’équateur qu’au pole (Kawabata et al., 1980). La composition des goutte-
lettes varie aussi avec la latitude au niveau de la base des nuages. La proportion massique
de I'acide sulfurique passe de 80% a I’équateur, pour atteindre un maximum aux moyennes
latitudes de 90% et diminuer jusqu’a 75% au pdle. Cette évolution suit celle de la base des
nuages et de I’épaisseur optique (Barstow et al., 2012; Petrova et al.,, 2015a). Ce changement
de composition s’explique par I’abondance de la vapeur d’eau a 1,38 um. A 62 km d’alti-
tude, celle-ci décroit de 6,1 ppmv aux basses latitudes a 5,4 ppmv aux moyennes latitudes et
réaugmente pour atteindre 7,2 ppmv aux hautes latitudes (Petrova et al., 2015b). Ce compor-
tement est symétrique par rapport a I’équateur pour les deux hémispheéres. Ces variations
sont étroitement liées a la dynamique et plus particuliérement aux branches ascendante et
descendante des cellules de Hadley.
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Figure 1.14 : Carte de la variation de 'altitude du sommet des nuages a travers ’absorption infra-
rouge du CO, (VIRTIS-Venus Express) (Crédit : Ignatiev et al. (2009))

Aérosols et noyaux de condensation

Un aspect important de la production de nouvelles gouttelettes repose sur le processus
dit de nucléation hétérogéne. Cette nucléation est permise par la présence d’aérosols so-
lides préexistants, dont la surface facilite la transition vapeur-liquide. Quand les aérosols
deviennent le cceur de nouvelles gouttelettes, on parle alors de noyaux de condensation (ou
CCN pour Cloud Condensation Nuclei). L’enjeu des noyaux de condensation est déja souli-
gné par les observations de Cimino (1982) qui, par occultation radio, soutiennent I'idée que
le mode 3 est composé de CCN recouverts d’acide sulfurique, ou par des calculs de Grins-
poon et al. (1993) qui montrent que, pour pouvoir obtenir I’absorption infrarouge observée,
il faut que 50% du volume des gouttelettes de mode 3 soit composé d'un matériau inconnu.
Plusieurs pistes existent quant a 'origine de ces noyaux de condensation que nous allons
passer en revue.
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La poussiére météoritique On estime que le processus de formation de ces poussiéres
sur Vénus est analogue a ce qui se produit sur Terre. Les météoroides pénétrent I’atmosphere
et s’ablatent dans ’'atmosphere entre 70 km et 120 km d’altitude. Il en résulte des particules
de la taille du nanométre d’une masse volumique aux alentours de 1800 kg m~3. Ils peuvent
servir de CCN pour condenser de la vapeur et pour former la brume supérieure (Turco et al.,
1983; Gao et al., 2014; Frankland et al., 2017). La sédimentation transporte aussi les aérosols
plus bas dans 'atmospheére, et permet donc de créer des gouttelettes dans le nuage médian
et le nuage bas.
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Figure 1.15 : Schéma de la morphologie du sommet des nuages. Les isolignes représentent la tempé-
rature basée sur la spectrométrie de Venera-15. En bleu clair se trouve les nuages diffusant la lumiere
ultraviolette et en bleu foncé I’absorbant UV inconnu (Crédit : Titov et al. (2008))

L’absorbant ultraviolet inconnu 1l s’agit d'une question de longue date autour de
I’atmosphére de Vénus. Il existe dans les premiers clichés de Wright (1927) et Ross (1928)
des zones sombres et claires dans les nuages de Vénus. Les missions comportant des camé-
ras ou spectrometres UV (comme Mariner 10 (Anderson et al., 1978), Venus Express (Marcq
et al., 2020) ou Akatsuki (Yamazaki et al., 2018)) suggérent la présence d’une espéece absor-
bante dans 'ultraviolet. Cependant, le spectre de cet absorbant ne peut étre reproduit par
une espéce connue ou par un mélange d’espéces existantes dans ’atmosphére de Vénus.
Titov et al. (2008) montrent que les distributions observées de cet absorbant UV sont forte-
ment liées aux structures atmosphériques et a la dynamique a Ialtitude des nuages. Proche
de I’équateur, la convection active ameéne de I’absorbant UV vers le sommet du nuage, ce
qui explique les zones sombres. Aux moyennes latitudes, les zones claires sont liées au phé-
nomeéne du collier froid (cold collar), une anomalie de température de preés de 30 K inhibant
la convection. Aux péles, le sommet des nuages s’abaisse a environ 65 km d’altitude, ce qui
apparait comme une zone circulaire et des structures dynamiques sombres qui sont liées
au vortex (Titov et al., 2008). Les espéces chlorées ne sont pas incluses car les quantités
disponibles ne sont pas suffisantes pour pouvoir reproduire les observations selon les mo-
deles photochimiques (Krasnopolsky, 2006). C’est aussi le cas pour une espece prometteuse
OSSO et plus particulierement la conformation OSSO-trans (Frandsen et al., 2016), mais
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les quantités modélisées sont 1000 fois inférieures a celles nécessaires pour reproduire les
observations (Egan et al., 2025).

Les polysoufres La chimie du soufre dans I’atmosphére de Vénus peut amener a la
construction de chaines poly-soufrées. Ces chaines vont de S, a Sg. Ces polysoufres peuvent
condenser et donner lieu a des particules solides pouvant devenir précurseurs des goutte-
lettes. La molécule Sg, particulierement, a été citée a plusieurs reprises (Hapke and Nelson,
1975; Toon et al., 1982; Schulze-Makuch et al., 2004) comme étant le candidat le plus pro-
bable en tenant compte des mesures d’albédo. Des travaux récents de Lefevre et al. (2025)
montrent que les quantités de Sg condensées sont faibles et une étude de Young (1973)
montre que la mouillabilité du soufre par I’acide sulfurique est trés faible, ce qui amenerait
les polysoufres a adhérer sur la gouttelette d’acide sulfurique.

© JAXA/ISAS/DARTS/Damia Bouic

Figure 1.16 : Image composite de Vénus avec la caméra ultraviolet UVI de la mission Akatsuki.
Crédits : JAXA/ISAS/DARTS/Damia Bouic

Ainsi I’étude des nuages de Vénus est une science avec de nombreuses questions encore
ouvertes. Avec le peu d’information disponible, la modélisation de ces nuages est une des
principales voies pour améliorer nos connaissances.
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CHAPITRE 2

Cette thése concerne deux facettes de ’étude de 'atmosphere de Vénus : la chimie et
les nuages. Avec cet objectif en téte, nous allons, dans ce chapitre, discuter de la situation
actuelle des observations et de la modélisation concernant les objets d’étude. Nous présen-
terons en plus les objectifs de cette these.

2.1 La chimie de ’azote

2.1.1 Observations

L’azote a été observé par la mission Pioneer Venus (Hoffman et al., 1979) sous la forme
du diazote N, en tant que 'un des principaux constituants de I’atmosphére de Vénus (3% de
I'atmosphere). Mais les informations sur les autres especes azotées sont beaucoup plus rares.
Ceci est notamment dii au caractere tres stable de la molécule N,. L’énergie nécessaire pour
casser la liaison covalente N-N par photodissociation ne peut étre atteinte qu’au-dessus de
100 km.

Krasnopolsky (2006) détermine une abondance maximale du monoxyde d’azote (NO) de
5,5 + 1,5 ppbv pour des altitudes inférieures a 65 km. La principale observable permettant
de contraindre la quantité d’NO est I’émission ultraviolette de nuit de 'oxyde d’azote. Cette
émission résulte de la photodissociation de CO, et de N, du c6té jour, et de la dynamique qui
transporte O et N du c6té nuit ou ils se recombinent pour émettre des photons ultraviolets.
Elle a été observée en premier lieu par le spectrographe ultraviolet a bord du télescope
spatial International Ultraviolet Explorer (Feldman et al., 1979), puis par le spectromeétre de
la mission Pioneer Venus (Stewart et al., 1980) et plus récemment a ’aide du spectrometre
SPICAV a bord de la mission Venus Express (Gérard et al., 2008; Stiepen et al., 2012, 2013).
Les observations ont aussi mis en avant une forte variabilité spatiale et temporelle de cette
émission (Stewart and Barth, 1979; Stewart et al., 1980; Gérard et al., 2008; Royer et al., 2010).
Elle permet d’ajouter une contrainte sur la distribution de NO et donc de la chimie et de la
dynamique affectant le cycle chimique de N.

2.1.2 Modélisations

Dés les premiers travaux de modélisation de la chimie de ’atmosphére de Vénus, la ques-
tion de l’azote est abordée. Les travaux de Yung and Demore (1982) marquent un premier
pas en ce sens en incluant un cycle de recyclage de CO, en se basant sur les réactions entre
les radicaux hydrogénés et azotés. Les modeles en une dimension sont améliorés avec le
temps, plus de réactions sont incluses et les vitesses de réactions sont mieux connues grace
aux expériences de laboratoire et aux calculs théoriques. On cite le modele de chimie de
Krasnopolsky (2012) qui contient du N, mais aussi des oxydes tels que NO, NO, et des com-
posés secondaires comme SNO ou CINO. Krasnopolsky (2012) montre avec son modele que
la chimie de I’azote jouerait pour 25 % dans la production de O, a travers le cycle 2.1 :
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NO+ 0 +M —» NO, + M

NO, + O — NO + O, (2.1)
net :0 + 0 — O,

un tiers de la production de Cl, a travers le cycle 2.2 :

NO+Cl+M — CINO + M

CINO 4 C1 — NO + Cl, (2.2)
net :Cl + Cl — Cl,

et compenserait 25 % de la photolyse de SO, a travers le cycle 2.3 :

NO+ 0 +M — NO, + M

SO + NO, — SO, + NO (2.3)
net :50 + O — SO,

Cependant, un modeéle cohérent en trois dimensions pour saisir la complexité de cette chi-
mie fait toujours défaut. Brecht et al. (2011), en utilisant le modele global du climat (GCM)
américain nommé Venus Thermospheric GCM (ou VTGCM) produisent la premiére simu-
lation en trois dimensions de la chimie de I’azote pour Vénus. Le modéle contient 10 réac-
tions principales pour reproduire le cycle de I’azote. Brecht et al. (2011) ont pour objectif
de comprendre les émissions de NO, mais aussi de O, coté nuit de la planéte. Pour ce faire,
ils réalisent des simulations et parviennent a reproduire les principales caractéristiques de
I’émission, mais ils ne documentent pas la forte variabilité spatiale et temporelle observée
(Stewart and Barth, 1979; Stewart et al., 1980; Gérard et al., 2008; Royer et al., 2010) car les
résultats sont moyennés sur le temps. Il s’agit de la toute premiere simulation en trois di-
mensions de I’émission de nuit de NO. Brecht et al. (2011) montrent que 1’émission de O est
sensible au profil de mélange turbulent, la ou I’émission de NO est, elle aussi, plus sensible
au vent vertical.

2.2 Modélisation des nuages vénusiens

2.2.1 Représentations des distributions en taille des rayons des gout-
telettes

Nous cherchons a simuler la formation et I'’évolution des nuages de Vénus dans le temps
et I'espace. Pour cela, nous considérons que ces gouttelettes sont sphériques et composées
d’une solution binaire d’eau et d’acide sulfurique, qui sont réparties dans deux modes de
rayons. Pour pouvoir modéliser ces gouttelettes et les processus associés, il faut choisir une
représentation de la distribution du rayon des gouttelettes. Il existe deux représentations
classiques utilisées pour modéliser les particules dans le cadre de ’atmospheére de Vénus
dans la littérature. Nous allons les expliciter ci-dessous.

La premiére méthode, dite en classes de rayons, discrétise la distribution en intervalles de
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n(r)

-

k 4
k 4

Taille des particules en rayon Taille des particules en rayon

Figure 2.1 : Représentation schématique des distributions des gouttelettes en fonction des deux mé-
thodes : les classes de rayons a gauche et les moments a droite. (Guilbon, 2018)

classes de rayons (ou bins en anglais). Chaque intervalle défini entre deux rayons exprime
les propriétés moyennées a I'intérieur de 'intervalle. Cette représentation permet beaucoup
de flexibilité en jouant sur le nombre d’intervalles, leur largeur, le rayon moyen considéré
ou encore d’autres parametres, ce qui permet de choisir le degré de précision du modéle.
Cela permet a la distribution et notamment sa forme d’évoluer librement. Dans ce type de
modele, un intervalle de rayon correspond a un traceur, ce qui signifie que le nombre de
variables augmente avec le nombre d’intervalles. Une plus grande précision se traduit par
un temps de calcul plus élevé.

La seconde, dite méthode des moments, est celle qui est utilisée par MAD-VenLa, le mo-
dele que nous utilisons dans cette thése. Cette méthode repose sur la représentation des
gouttelettes par une distribution paramétrée, dont la forme est supposée a priori. Cette hy-
pothése constitue une différence fondamentale avec la méthode des intervalles de rayons,
qui ne fixe pas la distribution. Dans le cadre de la méthode des moments, seuls quelques
parametres caractéristiques (tels que le rayon médian ou I’écart-type) sont suivis pour dé-
crire I’évolution de la distribution. Le nombre de ces paramétres libres dépend directement
du nombre de moments considérés dans le modéle : plus on inclut de moments, plus la
distribution peut étre décrite avec précision. Cette simplification permet de réduire consi-
dérablement le colit numérique, mais au prix d’une perte de détail, puisque les résultats
restent contraints par les hypotheses imposées sur la forme de la distribution. La méthode
des moments ne considére que quelques variables, ce qui réduit fortement le temps de cal-
cul. Cette méthode est celle a utiliser préférentiellement dans le cadre d’un couplage avec
le Venus PCM.

2.2.2 Les modéeles de nuages vénusiens

Il existe des modéles microphysiques de référence qui ont pavé la voie dans la com-
préhension des phénomeénes devant régir la vie des nuages vénusiens. Il existe un certain
nombre de modeéles en classes de rayons (Table 2.1) et de modéles utilisant la méthode des
moments (dits modaux) (Table 2.2). Ces modeéles ont été créés dans 'optique de répondre a
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certaines problématiques ciblées. Par exemple, McGouldrick and Toon (2007) se focalisent
sur les structures dynamiques apparaissant dans le proche infrarouge ou Toon et al. (1982)
qui cherchent a comprendre la nature et l'origine de I’absorbant UV.

L’ensemble des études utilisant ces modeéles fait I’approximation que les gouttelettes sont
parfaitement sphériques pour simplifier les calculs. Ces études partent également du prin-
cipe que les gouttelettes sont composées d’un mélange binaire d’acide sulfurique et d’eau.
Certaines études ajoutent dans leurs modéles des noyaux de condensation pouvant étre
contenus dans les gouttelettes, ces noyaux peuvent étre ajoutés sans a priori quant a leur
nature (McGouldrick and Toon, 2007) ou avec des suppositions comme des noyaux soufrés
et/ou de la poussiere météoritique tels que dans les tests de Gao et al. (2014).

Le modele que nous allons utiliser dans le cadre de cette thése est MAD-VenLa (Guilbon,
2018; Maattanen et al., 2023), un modele 0D, c’est-a-dire que les processus microphysiques
sont calculés en un point de I'atmospheére. Ce modele utilise la méthode des moments, la
forme de la distribution est donc fixée (ici avec des distributions log-normales). Le modéle
utilise deux moments : le nombre total de particules (N;,;) et le volume total des particules
(Vior)- Il reproduit la bimodalité des gouttelettes en intégrant le mode 1 et le mode 2. Ce
modele a été congu avec l'objectif d’étre, a terme, couplé avec un modéle global du climat
pour Vénus, le Venus PCM (VPCM). Une description détaillée de MAD-VenLa sera donnée
dans le chapitre 6.

Nous pouvons maintenant discuter des modéles unidimensionnels. Ce sont des modeles
qui considérent une colonne atmosphérique et du transport vertical (via du mélange turbu-
lent et la sédimentation) en plus des processus locaux. Le modéle de Toon et al. (1982) est
un modele microphysique qui utilise les classes de rayons. L’étude qu’ils ont menée avait
pour objectif de rechercher la nature et 'origine de ’absorbant UV inconnu, en utilisant
les polysoufres. Pour cette raison, le modele de microphysique utilisé tourne en paralléle
avec un modeéle de chimie. Ce modele de chimie permet la formation des allotropes du
soufre jusqu’au Sg. Le modele de microphysique permet aux polysoufres de coaguler avec
les gouttelettes d’acide sulfurique, conduisant a deux populations de gouttelettes contenant
des noyaux de condensation et dont la fraction des composants est suivie. Malgré la com-
plexité ajoutée a ce modele de microphysique, certaines caractéristiques n’arrivent pas a
étre reproduites. Ainsi, a 62 km Toon et al. (1982) obtiennent une distribution bimodale,
mais qui ne contient pas la queue de la distribution des plus petites gouttelettes de mode
1, et qui sous-estime le nombre de gouttelettes par rapport a Knollenberg and Hunten (1980).

Un élément important pour comprendre les nuages de Vénus est la dynamique. De ma-
niére ordinaire dans les modeles 1D, la dynamique est simplifiée a travers des hypotheses
simples. Cependant, en allant plus loin que ces hypothéses et en essayant de décrire de ma-
niere plus cohérente la dynamique, les résultats de ces modeles s’approchent plus preés des
observations (Knollenberg and Hunten, 1980). On prend comme exemple McGouldrick and
Toon (2007) qui simulent I'effet du dépot d’énergie des ondes de gravité sur la température
et les nuages. L’objectif de ce travail est de comprendre I'origine de trous dans les nuages
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observés par des fenétres infrarouges (Allen and Crawford, 1984; Crisp et al., 1991; Carlson
et al., 1991; Baines et al., 2000). Un second exemple est I’étude de (Imamura and Hashimoto,
2001) qui étudie l'effet d’'une ascendance provenant des cellules de Hadley sur la structure
des nuages. L’ajout de ce vent vertical permet de reproduire les observations de la zone
d’accumulation de H,SO, sous les nuages et le gradient positif de H,0 Imamura and Ha-
shimoto (2001). Cela souligne que pour modéliser correctement la couverture nuageuse, la
seule prise en compte du mélange turbulent (ou eddy diffusion) est insuffisante. Les hypo-
théses de simplification de la dynamique ne permettent pas de reproduire des phénomenes
de grande échelle tels que la forme de «Y» sombre formée par les nuages et observée dans
I'ultraviolet par Yamamoto and Tanaka (1998) (décrite dans la partie 1.1.1.1).

Il est difficile de parler des modeéles de microphysiques utilisant les classes de rayon sans
évoquer le modeéle CARMA (Community Aerosol and Radiation Model for Atmospheres)
(Toon et al., 19838). Il a été adapté dans différentes versions pour les planétes du systéme so-
laire (et notamment Vénus), ce qui a donné la branche PlanetCARMA (Barth, 2020). Concer-
nant la branche Vénus, le modele CARMA a été utilisé pour étudier les "trous" dans le nuage
haut (McGouldrick and Toon, 2002, 2007), effet des ondes sur le nuage et les conséquences
sur le budget radiatif (McGouldrick and Toon, 2006, 2008), I’effet de la coagulation et de
la photochimie (McGouldrick, 2017), puis l'effet de la coagulation des noyaux de condensa-
tion sur la distribution des gouttelettes (McGouldrick and Barth, 2023). Ainsi, les travaux de
McGouldrick (2017) montrent que le nuage inférieur formé par la condensation est relative-
ment indépendant du nuage haut formé par photochimie. Il montre aussi que la distribution
des noyaux de condensation joue un role important dans la distribution des gouttelettes.
C’est dans cette optique que le modéle CARMA pour Vénus est amélioré dans McGouldrick
and Barth (2023) (et configuré dans le format PlanetCARMA) pour prendre en compte la
coagulation des noyaux de condensation. Cette étude a montré que I'existence d'une popu-
lation de noyaux trop petits pour produire des gouttelettes pouvait produire des variations
a de grandes échelles de temps (plusieurs centaines de jours). McGouldrick and Barth (2023)
montrent aussi que les variations quasi-périodiques des propriétés des gouttelettes obser-
vées par Venus Express/VIRTIS (McGouldrick, 2017) sont liées a des gouttelettes formées
par nucléation homogéne, ou que les noyaux de condensation ne peuvent pas coaguler.

Apres avoir discuté des modeles utilisant les classes de rayon, intéressons-nous aux mo-
deles modaux. Il en existe actuellement deux : Yamamoto and Tanaka (1998), Yamamoto and
Takahashi (2006). Ces deux modeles décrivent seulement le mode 1 des gouttelettes, le mode
le plus petit. Pour les deux modeles, la forme de la distribution est fixée et définie par une
loi log-normale. Yamamoto and Takahashi (2006) utilise deux moments (le moment d’ordre
0 et le moment d’ordre 3). Comme nous avons décrit précédemment, le nombre de moments
dans un modele est proportionnel au nombre de parametres libres. Ainsi, Yamamoto and
Tanaka (1998) ne fixe pas ’écart-type et nécessite donc 'utilisation d’un troisiéme moment
additionnel (le moment d’ordre ). Le modéle de Yamamoto and Takahashi (2006) ne réussit
pas a reproduire les observations de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) et les
auteurs attribuent cela a une représentation trop simplifiée de la nucléation qui ne génere
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pas assez de particules.

Avec le développement du Venus PCM (chapitre 3) dont on reparlera plus tard, la question
d’une représentation en trois dimensions des nuages devient un enjeu croissant, car il s’agit
d’une zone cruciale dans le transfert radiatif, donc pour la température et la dynamique.
Actuellement, les modeles globaux du climat vénusien se basent sur une paramétrisation
de nuage fixe (du type Haus et al. (2015)) tandis que les modeles microphysiques peuvent
fournir des nuages évolutifs. Le développement de modeles de microphysique 2D ou 3D est
donc une piste importante d’amélioration du Venus PCM. Deux études de ce type ont été
publiées jusqu’a présent :

La premiére (Lee et al., 2010) s’inspire du modeéle de microphysique de Hashimoto and
Abe (2001). Ils utilisent les conditions thermodynamiques produites par le GCM développé a
Oxford (Lee et al., 2007), pour créer un nuage a I’équilibre. Ils utilisent un traceur passif basé
sur le cycle de I’acide sulfurique de Hashimoto and Abe (2001) mais qui ne comprend au-
cune production ou destruction explicite. A la place, Lee et al. (2010) font 'hypothése que la
surface de la planéte agit comme un réservoir d’acide sulfurique liquide. Si la couche la plus
basse du modéle est sous-saturée, alors I'acide sulfurique peut s’évaporer du réservoir de
la surface. Aucun processus microphysique autre que la condensation et I’évaporation des
gouttelettes n’est utilisé, avec ’hypothése que la pression de vapeur saturante est celle de
I’acide sulfurique et qu’elle ne dépend que de la température. Les gouttelettes sédimentent
a la vitesse terminale de Stokes, qui dépend de I'altitude. Seuls les flux massiques de sédi-
mentation sont calculés d’une couche a 'autre et le nombre de gouttelettes est calculé selon
un rayon fixe équivalent a une gouttelette de mode 2 de 1 pm. Cette méthode est basée sur
le travail de Krasnopolsky and Pollack (1994) pour comprendre le systeme H,SO,-H,O et les
profils de OC et de OCS dans les nuages. Cette étude a mis en évidence que le vent moyen
et les ondes planétaires génerent des structures semblables aux observations de Venus Ex-
press.

Vient ensuite le travail de Ando et al. (2020). Ils utilisent le GCM vénusien japonais AFES-
Venus (Sugimoto et al., 2014b,a) qu’ils couplent avec leur paramétrisation des nuages. Ils
utilisent un modéle simple qui comprend la condensation et I’évaporation des gouttelettes.
Pour ce faire, ils posent certaines hypotheses comme ’acidité des gouttelettes qui est fixée
a 96% de H,SO,. La production de H,SO, y est aussi paramétrisée. La production est nulle
du coté nuit et, du coté jour, la production est concentrée dans une mince couche de 2
km centrée a 62 km d’altitude avec une production de 1,0 x 10'® molécules m~2 s~!. La
sédimentation est quant a elle calculée a partir de la vitesse de Stokes pour des rayons
observés par Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980). Pour le mode 1, le rayon de la
sédimentation est fixé a 0,5 pm, et pour le mode 2, le rayon est fixé a 1 um. A laide de ce
simple modele, ils montrent que la distribution zonale moyenne des nuages est cohérente
avec les observations (Haus et al., 2014). Le travail a été poursuivi dans Ando et al. (2021)
ou, en utilisant le méme modele, ils arrivent & montrer que les variations quasi-périodiques
des nuages observées par Crisp et al. (1991) sont liées a des variations de température. Ces
variations de température sont liées aux ondes de gravité, ce qui souligne encore une fois
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le lien entre dynamique et nuages. La derniére version de ce modéle (Karyu et al., 2023)
couple le modeéle de nuage lié aux processus chimiques et a un code de transfert radiatif
réaliste. Ces améliorations dans le couplage améliorent la cohérence entre les résultats du
modele et les observations.

Cependant, tous ces modeéles de nuages font des hypothéses fortes (acidité fixe, équilibre
thermodynamique, rayon fixe) et le manque d’informations concernant la distribution réelle
des tailles des particules complique les comparaisons quantitatives avec les observations.

2.3 Objectifs du travail de these

Cette these s’intéresse a la composition de ’'atmosphere de Vénus a travers deux prismes
différents :

Le premier est chimique a travers le cycle de 'azote dans la haute atmospheére, et son
proxy, ’émission UV de nuit de NO.
Sommes-nous capables de reproduire certaines des caractéristiques uniques de cette émis-
sion, particulierement sa variabilité qui n’a jamais été étudiée avec un modele ?

Le second est microphysique. Aujourd’hui, les différents modéles en trois dimensions de
I’atmospheére de Vénus ne considerent que des représentations paramétrées des nuages. Ce-
pendant, ceux-ci sont le berceau d’'une multitude de processus qui permettent notamment
la transition de la basse atmospheére a la haute. Ainsi, nous allons tenter de répondre a plu-
sieurs questions.

Notre modele se compare-t-il facilement aux autres modeles microphysiques 1D ?

Notre modele parvient-il a reproduire des résultats similaires aux observations Pioneer Ve-
nus?

Comment adapter notre modele pour qu’il soit capable de réaliser des simulations en 3D ?

Répondre a ces questions signifie approfondir notre compréhension de notre voisine Vé-
nus, et plus largement, du fonctionnement des planetes de type vénusien.
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Modéle Dimension Microphysique Représentation Modes Etat initial Modules complémentaires
Nucléation hétérogéne
Coagulation 2 distributions (log-N) (T, P) VIRA Transfert hor. et vert.
2D-3D Cond./Evap. Moments Mode 1 (liq.) gouttelettes de brume Chimie paramétrisée
Yamamoto and Tanaka (1998) 45-94 km Sédimentation (Mo, M1, M2) CCN (Sx) (0,2 um) Photo-dissociation
Mode 1 cﬁ.v Transfert de rayonnement
Mode 2 (lig.) Vent zonal
1D Coagulation constante Calculs de flux massiques Mode 3 (Grand mode 2) (lig.) (T, P) VIRA Diffusion turbulente
Hashimoto and Abe (2001) 45-70 km Sédimentation (gaz + liquides) CCN solubles et insolubles Equilibre thermodynamique Modéle chimique
Nucléation hom.
Coagulation Mode 1 (liq.) Photochimie
1D Cond./Evap. Moments Mode 2 (liq.) Diffusion turbulente
Yamamoto and Takahashi (2006) ~ 40-70 km Sédimentation (Mo, M1) CNN (soufre, poussiére mét.) (T, P) VIRA Equilibrage thermodynamique
Nucléation hét. Ondes, advection
Oowmc_mﬁos Cellules de Hadley
2D-3D Cond./Evap. Calculs de flux massiques Monomodal (log-N) Rayon mode 2 (1 um) Diffusion turbulente
Lee et al. (2010) 0-90 km Sédimentation (gaz + liquides) Mode 2 (lig.) Densité Modele chimique
Ondes, advection
) Mode 1 (lig.) (T, P) VIRA Cellules de Hadley
3D Cond./Evap. Microphysique simplifiée Mode 2 (liq.) Distribution initiale de H,SO, et H,0O Diffusion turbulente
Ando et al. (2020) 0-100 km Sédimentation (Rayon non-dynamique) Mode 3(liq.) Profil de nuage Modéle chimique
Nucléation hét. Mode 1 (liq.) (T, P) fixés
Oomms_wzo: Mode 2 (liq.) Source H,SO, Advection
1D Cond./Evap. Calculs de flux massiques  Mode 3 (lig., grand mode 2) Source CCN Diffusion turbulente
Dai et al. (2022) 40-100 km Sédimentation (gaz + liquides) CNN (soufre Sx, silicate) Vapeur d’eau fixée Equilibrage thermodynamique
Mode 1 (liq.) Ondes, advection
) Mode 2 (lig.) Cellules de Hadley
3D Cond./Evap. Microphysique simplifiée Mode 2’(liq.) Diffusion turbulente
Stolzenbach et al. (2023) 0-150 km Sédimentation (Rayon non-dynamique) Mode 3(liq.) Distribution des modes fixés Modéle photo-chimique
Nucléation hét.
Nucléation hom.
Coagulation Mode 1 (lig.) Photochimie
1D Cond./Evap. Moments Mode 2 (liq.) (T, P) VIRA Diffusion turbulente
Maattinen et al. (2023) 40-100 km Sédimentation (MO et M3) CNN (solide) Sources H,SO, et CCN Equilibrage thermodynamique
Mode 1 (liq) Photochimie
Mode 2 (lig.) (T, P) VIRA/VEX-SOIR Diffusion turbulente
3D Cond./Evap. Microphysique simplifiée Mode 2’(lig.) Profil des nuages initial selon les obs. Photochimie simple
Karyu et al. (2023) 0-100 km Sédimentation (Rayon non-dynamique) Mode 3(liq.) Distribution initiale de H,SO, Equilibrage thermodynamique

TABLE 2.2 — Modéles de microphysique vénusiens modaux et paramétrisations. La température et la pression sont définies a partir d’'un
profil VIRA (Venus International Reference Atmosphere (Seiff et al., 1985)) (Mise a jour du tableau extrait de Guilbon (2018))
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3.1 Modélisation de 'atmosphére Vénusienne

Que ce soit le travail sur la microphysique ou sur la chimie de I'azote, cette these s’est
appuyée sur le Venus PCM (VPCM, Planetary Climate Model) développé a I'IPSL (Lebon-
nois et al., 2010) qui a pour but de modéliser en trois dimensions et de la maniere la plus
cohérente possible ’atmosphere de notre voisine.

3.1.1 Description générale du modele

Ce modele global du climat est le fruit d'une collaboration entre le Laboratoire de Météo-
rologie Dynamique (LMD), le LATMOS et I'Instituto de Astrophisica de Andalucia (IAA).
Le Venus PCM est un modele composé de mailles (définies pour une altitude, une longitude,
une latitude) dans lesquelles le modeéle calcule 'ensemble des processus physiques et chi-
miques qui s’y déroulent, par exemple la photochimie, les nuages ou le transfert radiatif. Le
modele peut fonctionner avec une grille en trois dimensions de mailles ou avec une grille en
une dimension (une colonne en un point précis de longitude / latitude). Ce modele utilise le
coeur dynamique développé pour la version terrestre appelée LMDZ (Hourdin et al., 2006).
Le modele vénusien fait ’hypothése que la trés faible excentricité de 'orbite de la planete
(~0,006) est nulle, ce qui implique que I'ensoleillement reste constant au cours du temps. On
néglige également 'inclinaison de Vénus (2,6°) sur son axe de rotation, ce qui implique qu’il
n’y a pas de saison. Ces deux hypothéses permettent de simplifier les calculs tout en ayant
peu d’impact sur les résultats. Dans la version utilisée, le modeéle résout les équations de la
dynamique discrétisées sur une grille horizontale divisée en 96 points de longitude par 96
points de latitude, ce qui donne une résolution de 3.75° de longitude et de 1.875° de latitude
(Lebonnois et al., 2016). La discrétisation verticale est définie sur 78 niveaux (Gilli et al.,
2017) grace a des coordonnées hybrides de pression, le modele s’étend de la surface jusqu’a
environ 150 km d’altitude. Ces coordonnées hybrides permettent aux niveaux verticaux de
suivre le terrain quand on est proche du sol (coordonnées o = P/ Py, fqc.) et d’étre a des
niveaux de pression constante quand on arrive plus haut dans ’atmosphere (coordonnées
en pression P). L’utilisation de ces coordonnées permet la simplification de nombreuses
équations utilisées pour résoudre la dynamique. Il existe une seconde version basée sur
Martinez et al. (2023) qui comporte 90 niveaux et qui modélise I’atmosphere jusqu’a plus
de 200 km d’altitude, ce qui autorise la prise en compte des processus ionosphériques. Au
niveau du sol, le modeéle considére la topographie issue des données Magellan (Ford and
Pettengill, 1992). La conduction thermique dans le sol est basée sur un modele de sous-sol
a onze couches (Hourdin et al., 1993) avec ’hypothése que le sol est constitué d’un basalte
non poreux. Le VPCM prend en compte les caractéristiques de Vénus comme le flux solaire
recu ou sa gravité (Tableau 1.1). Un élément important des modeles concerne les pas de
temps utilisés pour chacun des processus qui les composent. Dans le Venus PCM, on en
décompte trois différents. Le plus court concerne la dynamique et le transport, il est de 21
secondes et est principalement utilisé dans le coeur dynamique du modele. Le second pas de
temps concerne les processus physiques, tels que les variations de température, de diffusion,
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etc. Il est d’'une durée de 210 secondes, soit I’équivalent de 10 pas de temps dynamiques.
Le dernier pas de temps est chimique. Il est utilisé dans le calcul de toutes les réactions
photochimiques du modele (section 3.1.4.1) mais aussi dans la paramétrisation des nuages
(section 3.1.4.2) et est d’'une durée de 420 secondes (soit deux pas de temps physiques et 20
pas de temps dynamiques).

2) Radiative
transfer
through gas

1) Dynamical core and aerosols
(General Circulation)

" :
3) Turbulence and - )
convection in the lT

boundary layer 5) Volatile condensation on

the surface and in the

@-ﬁ lT atmosphere

4) Surface and subsurface

thermal balance

Figure 3.1 : Schéma représentant les différents processus pris en compte dans un modele de climat
de facon générale. La dynamique de I’atmosphere est prise en charge par le cceur dynamique (1),
vient ensuite le transfert radiatif (2). En (3) nous avons les processus de surface et de sous-surface
et en (4) les processus dans la couche limite et les interactions surface / atmosphere. Enfin, en (5)
nous avons les changements d’états que ce soit dans ’atmospheére (nuages) ou a la surface (étendues
liquides ou solides). (Forget and Lebonnois, 2013)

3.1.2 Transfert radiatif

Un des éléments importants dans le fonctionnement du Venus PCM est le transfert radia-
tif. En effet, obtenir une température réaliste est fondamental pour 'ensemble des processus
physiques qui en dépendent tels que la chimie, les nuages ou encore la dynamique. Le Ve-
nus PCM doit étre capable de calculer le transfert radiatif dans des conditions d’opacité tres
élevée. Dans la version actuelle du modele (Garate-Lopez and Lebonnois, 2018) on utilise la
méthode des k-corrélés pour I'intégration spectrale et les bandes d’absorption sont rempla-
cées par une distribution de probabilité d’absorption. Enfin, le modeéle de transfert radiatif
utilise la distribution des nuages définie par Haus et al. (2015) pour calculer la matrice des
k-corrélés. Garate-Lopez and Lebonnois (2018) ont également introduit une variation lati-
tudinale du refroidissement infrarouge basée sur le modéle de nuage de Haus et al. (2014).
Pour cela, cinq matrices sont calculées a des intervalles de latitudes différents : 0° - 50°, 50°
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- 60°, 60° - 70°, 70° - 80° et 80° - 90°, et le Venus PCM interpole entre les latitudes des centres
des cinq intervalles.

Concernant le chauffage solaire, le Venus PCM s’appuie sur le modele Haus et al. (2015).
Ce modele s’appuie sur les données de Vénus Express et prend en compte U'effet de CO,, N,,
H,0, CO, SO,, OCS, H,S, HF, HCI ainsi que I’absorbant UV inconnu. Le modéle utilise une
table précalculée donnant le flux net en fonction de ’angle solaire zénithal et de la latitude.

Une des particularités du Vénus PCM est 'utilisation d’une capacité thermique massique
de I'air (Cp) qui varie avec I'altitude. La capacité thermique massique varie de 1180 J kg !
K~! ala surface a 750 J kg~ K~! vers 90 km d’altitude. (Lebonnois et al., 2010). On obtient
alors :

T
Cp = CPQ(—)V (31)
To
Avec Cpg = 1100 J kg™t K1, Tj) = 460 K et v=0,35.
Cela a un impact sur certains processus physiques tels que la diffusion, mais aussi sur la
dynamique, modifiant la température potentielle (Lebonnois et al., 2010) :

P (R/Cpo)
0" =T" + vT¥ In ( ;f) (3.2)

Pressure (Pa)
(-]
o
S

=

=
G
1

106 _

107 _:

200 300 400 500 600 700
Temperature (K)
Figure 3.2 : Moyenne horizontale et temporelle de la température dans la version pré Garate-Lopez
and Lebonnois (2018) en rouge, dans la version de Garate-Lopez and Lebonnois (2018) en vert, com-

parée au profil VIRA en noir. Les températures sont moyennées sur toutes les longitudes et latitudes
sur 2 journées vénusiennes. (Tiré de Garate-Lopez and Lebonnois (2018))
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Figure 3.3 : Structure thermique du Venus PCM prenant en compte les variations latitudinales des
nuages. A gauche : moyenne zonale de la température moyennée sur 2 jours Vénusiens (K). A droite :
Température a environ 64 km d’altitude (7000 Pa). La ligne noire correspond au terminateur avec
le cbté jour en bas a gauche. La grille est de 30° de longitude par 30° de latitude. (Garate-Lopez and
Lebonnois, 2018)

Ces différents processus permettent au Venus PCM de reproduire des températures co-
hérentes avec les observations, tel qu’on peut le voir dans la figure 3.2, ot 'on observe que
la version actuelle du transfert radiatif du Venus PCM est capable de reproduire une grande
partie du profil VIRA. Le transfert radiatif est également capable de produire une structure
de collier froid (Figure 3.3), une anomalie thermique froide proche des poéles dont l'origine
et la formation ne sont pas encore bien connues (Zasova et al., 2007; Tellmann et al., 2009).

3.1.3 La Super-rotation dans le Venus PCM

Dés la premiére version (Lebonnois et al., 2010), le Venus PCM est capable de reproduire
une super-rotation, mais avec une intensité inférieure a celle observée (Schubert, 1983; Gie-
rasch et al., 1997; Limaye, 2007; Peralta et al., 2007; Sanchez-Lavega et al., 2008; Goncalves
et al., 2020; Machado et al.,, 2021). Dans Lebonnois et al. (2016), le Venus PCM reproduit
une super-rotation, mais uniquement lorsque 1’état de départ des simulations comprend
déja une super-rotation. Le rdle des ondes dans la super-rotation y est confirmé. Dans le
nuage haut, les simulations de Lebonnois et al. (2016) montrent la présence d’ondes ba-
rotropiques aux poles et d’ondes barocliniques dans les moyennes a hautes latitudes au
niveau des nuages. Ces ondes redistribuent une quantité importante de moment cinétique.
Dans le nuage moyen, des ondes de Kelvin sont présentes a I’équateur et des ondes Rossby-
gravité aux basses latitudes. Ces ondes et leurs interactions avec le moment cinétique sont
a prendre avec précaution. Enfin, des ondes de gravité sont observées dans les simulations
sous les nuages.

Les améliorations du transfert radiatif (Garate-Lopez and Lebonnois, 2018) ont permis de
combler les lacunes du profil de température du Vénus PCM. Les changements de tempéra-
ture ont également eu un impact sur la structure dynamique de ’atmosphere. Garate-Lopez
and Lebonnois (2018) montrent que ce changement de température impacte le vent zonal
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(particulierement entre 40 et 60 km ou le vent accélére) et se rapproche des observations.
Plus récemment, Lai et al. (2024) (Figure 3.4) ont réalisé des simulations avec une résolution
horizontale plus fine (1,25° par 1,25°). L’objectif de cette étude est d’étudier 'effet des ondes
sur la super-rotation. Lai et al. (2024) prouvent que les ondes planétaires (Kelvin, Rossby et
les marées thermiques) jouent un réle prédominant dans la structure de la super-rotation.
Ces ondes redistribuent le moment cinétique, ce qui stabilise le vent zonal et explique la
persistance de la super-rotation sur des longues périodes. Une des difficultés pour le Vénus
PCM est sa capacité a bien reproduire les phénoménes aux hautes latitudes qui y repré-
sentent une singularité. Cependant, dans une configuration ou le nombre de points de la
grille longitude/latitude est plus faible, une difficulté apparait concernant le coeur dyna-
mique qui n’arrive pas a conserver exactement le moment cinétique total, ce qui complique
I’étude de la super-rotation et I'interaction surface-atmosphere.

3.1.4 Description de la photochimie et de la paramétrisation des

nuages

Le module de photochimie est basé sur le travail de Stolzenbach et al. (2023). Le modéle
décrit la chimie des espéces hydrogénées, sulfurées, chlorées, oxygénées et carbonées via un
systeme de réactions chimiques comportant plus de 120 réactions. Il prend aussi en compte
la photolyse de 19 especes différentes via des sections efficaces les plus résolues possible.
Stolzenbach et al. (2023) inclut dans son modéle photochimique une paramétrisation des
nuages qui considere des profils de nuage a I’équilibre thermodynamique avec son envi-
ronnement, dont le rayon médian et I’écart-type sont connus et basés sur les observations
Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980). Il se trouve a mi-chemin entre les modeles
précis en une dimension et les paramétrisations plus simples.

Notre principal centre d’intérét dans le cadre de cette these concerne les modules chimie
et nuage du modele, que nous allons donc décrire plus en détail.

3.1.4.1 Photochimie

Le modele se base sur un solveur chimique Adaptative Semi-Implicit Scheme (ASIS) déja
utilisé dans d’autres modéles comme le modéle martien (Lefevre et al., 2004). C’est un sol-
veur qui a un certain nombre d’avantages : il conserve exactement la masse, il ne produit
pas de valeurs négatives et le degré d’implicité et le pas de temps sont variables et optimi-
sés (variation de la méthode "two steps" (Verwer and Simpson, 1995)), ce qui augmente la
précision et la stabilité numérique.

Le modeéle inclut 31 especes chimiques, 19 réactions de photolyse et 102 réactions chi-
miques. Ces réactions représentent les cycles carbonés, hydrogénés, soufrés et chlorés.

TABLE 3.1 - Liste des réactions chimiques incluses dans le Venus PCM

Nombre  Réaction Coefficient de réaction Référence

R1 O + Oz + COz — O3 + CO2 2.5-6.0-1073% x (555) 2% Burkholder et al. (2015)
R2 O0+0+C0O2 — 02 +COo 2.5-9.46 - 10734 ><exp(4§i5 Campbell and Gray (1973)
R3 0 +03 — 02 + 09 8-10-12 Xexp(fzo—;o Burkholder et al. (2015)
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R4
R5
R6
R7
R8
R9
R10
R11
R12
R13
R14
R15
R16
R17
R18
R19
R20

R21
R22
R23
R24
R25
R26

R27
R28
R29
R30
R31
R32
R33
R34
R35
R35p;s
R36
R37
R38
R39
R40
R41

R42

R43

R44
R45
R46
R47
R48
R49
R50
R51
R52
R53
R54
R55
R56
R57
R58
R59
R60
R61

O(D) + CO2 — O + CO2
O('D) + H,O — OH + OH
O('D) +Hy — OH + H
O('D) + 02 — O + 02
O('D) + O3 — O3 + O2
O(lD)+03 =+ 02 +0+0
O + HO2 — OH + O2
O+0OH— 02 +H

H+ 03 — OH + O2

H + HO2 — OH + OH
H+HO3 — Hgy + O2
H+HO2 - Hy0+0
OH + HO2 — H20 +09
HO2 + HO2 — H2095 + O2
HO2 + HoO2 — H20 + HO2
OH + Hy —+ H2O + H

H + O2 + CO3 — HOg + CO2

HO2 + HO3 — Ho09 + Og

OH + OH — H20 +O

OH + O3 — HO2 + O2

HO2 + O3 — OH + O2 + O2

HO2 + HO2 + CO2 — H202 + O + COo
OH + OH + CO3 — Hs09 + CO2

H+H+ CO2 — Ha + CO2
CO+O0OH — CO2 +H

CO + 0+ CO2 — CO2 + CO9
HCl + O(*D) — OH + Cl
HCl + O(*D) — H + CIO
HCl+ O — OH + Cl

HCl + OH — H20 + Cl
Cl+0O — Cl+ 02

ClO + OH — Cl + HO2

ClO + OH — HCl + O2
Cl+Hs — HCl+H

Cl + O3 — CIO + O2

Cl + HO2 — CIO + OH

Cl + HO2 — HCl + O2

Cl + HoOg — HCI + HO2

Cl + CO + CO2 — CICO + COq

CICO + CO2 — Cl + CO + CO2
CIO + Oz + CO2 = CICO3 + CO2

CICO3 + Cl — Cl + CO + CO2
CICO3 + O — Cl + Og + CO2
ClO + HO2 — HOCI + O2

OH + HOCl — H20 + CIO

0O +HOCI — OH + CIO

Cl+ Cl + COg — Cla + CO2
CICO + O — Cl + CO2

Cly + O(*D) — Cl + ClO

Clz + HO — HCl + C1

Cl + CIO — Clp + CO

CICO + CICO — COCl; + CO

Cl + SO2 + CO2 — CISO2 + CO2
CISO2 + O — SO2 + CIO

CISOQ +H — SO + HCI

CISO2 + CISOg — Clg + SO2 + SO2
Cl+ 0 + COg — CIO + CO2

Cly + O — ClO + C1

CICO + OH — HOCI + CO

7510711 Xexp(%)

1.63 - 10~ 10 xexp %

1.1-10710

3.3-10 M xexp32

1.2-10710

1.2-10710

3.0-107 1 x 220

22107 x exp (7}
1.4-10710x exp (74—7710)
7.2-107 11

6.9-10712

1.6 -10712

4.8 1071 x exp (229)
1.5-10712x exp (1)

1.8-10712

2.8-10712x exp (—1899)

ko =2.5-4.4-10732 x (3T )—1»3
Eing = 4.7- 10711 x (X
1.4-10712x exp (— 22 %)
1.8-10712

1.7-10712x (-2
1.0- 10714 x exp (—%)
2.5-1.7- 10733 x exp (1922)

ko =2.5-6.9-10731 x (5L)=10
king = 2.6 - 10711

2.5-6.5- 10733 x exp (1992)

2.5-6.5- 10733 x exp (—218%)
1.0-10710

3.6-10711

1.0- 10~ x exp (—2290)
2.6-10712x exp(—g—ga)
2.8-107 M x exp(85)
7.4-10712x exp (219)
6.0-10~ 13><exp(§)
3.05- 10~ x exp (— m)
2.3-107 M x exp (—2%9)
4.1-107 1 x exp (— &TO)
1.8-107 1 x exp (179)
1.1-10711x exp(—w)
3.2-1.3-10733 x (di)

keg = 1.6 - 10725 x exp (4929)
k = kRra1- [CO2]/keq
a=(5.7-10"15x exp (%))

k=a/((1.0- 1017 + 0.05- [CO2]))- [CO2])

1.0-10~11
1.0-10~11
2.7-10712x exp (22)
3.0-10712 x exp (—32)
1.7-1071
2.6-10733 x exp (@)
3.0-10~11
2.0-10-10

1.43 10710 x exp (—321)
2.16 - 1079 x exp (—1812)
5.0-10~11

1.3-1073%x exp (%)
1.0-10~11

1.0-10~11

5.0-1013

5.0 -10732

7.4-10712x exp (—1879)
1.5-1071
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R62
R63
Ro64
R65
R66
R67
R68
R69
R70
R71
R72
R73
R74

R75
R76

R77
R78
R79
R80
R81
R82

R33

R84
R85
R86
R37

R88
R89

R90

R91
R92
R93
R94
R95
R96
R97
R98
R99

R100
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Clz + OH — CI + HOCl
CICO + O — CIO + CO
CICO + Cly — COClz + Cl
HCl+H — Hs + Cl

CICO + H — HCl + CO
Cl+H+M— HCl+M
S+09 —-SO+0

S+ 03— SO+ 09

SO + 02 — SO3 + O

SO + HO3 — SO2 + O2
SO + OH — SOz + H

S + OH — SO + OH

SO + O + CO2 — CO2 + COq

SO + HO2 — SO2 + OH
SO2 + O + CO2 — SO3 + CO2

S+0+CO2 — SO+ CO2

SO3 + H2O + H2O — H2SO4 + HoO
SO + ClO — SO2 + Cl

SO + SO3 — SO2 + SO2

SO3 + O — SOg + O2

SO + SO + CO2 — S202 + COq

S202 + CO2 — SO + SO + CO2

CICO3 + SO — Cl + SO2 + CO9
S+ CO + CO2 — OCS + CO2

S + CICO — H202 + O2

SO2 + OH + CO2 — HSO3 + CO2

HSO3 + O3 — H209 + SO3
S+S+CO2 — S22 + COg

So+hvy —S+8S

S2+0—S0+S
S+ 0CS — Sg + CO

OCS + 0 — SO + CO

S +SO3 — SO2 + SO

S + HOy — SO + OH

S+ ClO — SO + Cl

H2SO4 + H2O — SO3 + H2O + H20
SO3 + OCS — S202 + CO4

S202 + OCS — CO + SO + Sy
15,05 + OCS— CO

;(5202 + OCS— SO2 + So
SO +S0O — SO + S

02(*A g) + CO2 — Oz + CO3
OQ(lA g) — O2 + hv

2.6- 10712 exp (1420)
3.0-10712

6.45 - 1072 - kpas
15107 x exp (— 1220
1.0-10~11

1.0-10—32

2.3.10712

1.2-10~11

1.25 - 10713 x exp (—2220)
3.4-10712x exp (—1100)

(=}

k0 =4.2-10"30
king = 5.3-10711
2.8-10~11

k‘o =5.95. 10723T73X exp (_21’;1-‘&)

King = 6.1- 10713 x exp (—520)

7 = (ko [CO2] )/ (1. + ko- [CO2] /kint

x = 1/(1+log?((ko- [CO2])/kint)

fr = 0.558x% exp (—T'/316) + 0.442X exp (—1/7442)

k=r-f&
1.5-10734

2.26- 10743 . T'x exp (8330
2.8-107 11

2.0-1071

2.32- 10716 x exp (— 4%

ko =2.5-4.4-10731

king = 1.0- 10711

keg =2.5-1.0- 10728 x exp (8299)
k = keq/kRrs2

1.0-10711

2.5-4.0-10733 x exp (—%)
3.0-10712

ko =2.5-3.3-10731 x (g55)=43
king = 1.6 - 10712

1.3-10712x exp (—330)

ko =1.19-10729

king = 1.0-10710
k=6.0-10"3cos(sza)

k = 0 sous les nuages

22107 U x exp (-3

6.6 - 10720 _T2.57X;i(§)0(_%)
1.6- 107 M x exp (—2129)

1.0-1016
3.0- 107 x exp (222)
4.0-10711

7.0-10" M x exp (—Lfo)
1.0- 10~ M x exp (—=10000)

decomposed in two reactiqc;n
1.0-10720

7.0-10720

1.0-10712x exp (—LQE)O)
1.0-10720

2.2-107*

Burkholder et al. (2015)
Yung and Demore (1982)
Ohta (1983)

Mills (1998)

Yung and Demore (1982)
Yung and Demore (1982)
Sander et al. (2010)
Burkholder et al. (2015)
Sander et al. (2010)
Burkholder et al. (2015)
Burkholder et al. (2015)
Burkholder et al. (2015)
Singleton and Cvetanovi¢ (1988)

Yung and Demore (1982)
Naidoo et al. (2005)

Moses et al. (2002)

Lovejoy et al. (1996)
Burkholder et al. (2015)
Chung et al. (1975)

Jacob and A. Winkler (1972)
Herron and Huie (1980)

Mills (1998)

Mills (1998)

Zhang et al. (2012)
Zhang et al. (2012)
Burkholder et al. (2015)

Burkholder et al. (2015)
E. Nicholas et al. (1979)

Mills (1998)

adapté pour le GCM 3D
Moses et al. (2002)

Lu et al. (2006)
Atkinson et al. (2004)
Moses et al. (2002)
Yung and Demore (1982)
Moses et al. (2002)
Krasnopolsky (2007)
Krasnopolsky (2007)
Krasnopolsky (2007)

Herron and Huie (1980)
Krasnopolsky (2010)
Lafferty et al. (1998)

Les taux de réactions des réactions sont en cm® molec~! s~ et en cm® molec=2 s~1 pour les réactions a trois-corps. ko et koo
sont respectivement les coefficients pour les basses et les hautes pressions des réactions a trois-corps. Ces réactions sont multipliées
par un facteur 2.5 ou 5 pour prendre en compte lefficacité du CO, comparé au N, ou a I’Ar.

L’autre partie importante de la photochimie concerne la photo-dissociation. On nomme

62



MODELISATION NUMERIQUE DE L’ATMOSPHERE DE VENUS AVEC LE VENUS PCM

10!
90
102
80
108
/(-6\ —~
o 70 §,
)

@ 60 =
a <
10° 50

40
106 30
20
10

Latitude

e, [ N I N
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100110120
Zonal wind (m/s)

Figure 3.4 : Structure du vent zonal dans le Vénus PCM. Moyenne zonale et temporelle du vent zonal
(en couleur) et de la température (lignes isothermes) sur une période de 15 jours vénusiens (Lai et al.,
2024)

le taux de photo-dissociation J4 d’une espéce chimique A. Ce taux s’exprime comme :

A2
Ja= / oA (LT) % 64 (A T) x T (A, <)dA (33)
A1

Avec :
— 04 (N, T) est la section efficace d’absorption de ’espéce A (en cm?molecule™?).
— ¢4 (A, T) est le rendement quantique de la photodissociation qui varie entre 0 et 1.

— I (), ¢) estle flux actinique (sphérique) qui est le flux intégré dans toutes les directions

pour une longueur d’onde (en photons cm™?s™'nm™'). Ce flux est calculé en prenant
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en compte la diffusion par les nuages vénusiens et I’angle solaire zénithal .

Dans le Venus PCM, ces taux de photo-dissociation sont calculés de maniére externe
grace au modéle TUV (Tropospheric Ultraviolet and Visible) (Madronich and Flocke, 1999).
Initialement prévu pour la Terre, il a été adapté pour les conditions vénusiennes. On consi-

dere le CO, et le SO, comme étant les seules especes absorbantes. On considére également

I’absorption des nuages via des profils d’épaisseur optique basés sur Crisp (1986). Suivant
les calculs détaillés de Zhang et al. (2012) ’albédo de simple diffusion des nuages est fixé a
0,999999 et le facteur d’asymétrie a 0,74. Ce modele permet de créer des tableaux de taux

de photo-dissociations des différentes espéces en fonction des profils de [CO,], de [SO,] et

de 'angle solaire zénithal ().

Nombre | Photodissociation Référence des sections efficaces o4
I Oy +hy 5040 Ogawa and Ogawa (1975); Gibson et al. (1983); Lewis et al. (1983)
Yoshino et al. (1988); Minschwaner et al. (1992)
12 Oy + hv — O + O('D) Ogawa and Ogawa (1975); Gibson et al. (1983); Lewis et al. (1983)
Yoshino et al. (1988); Minschwaner et al. (1992)
B COy + v =5 CO + O 0co, is a function of T'
A > 167 nm Yoshino et al. (1996b); Parkinson et al. (2003)
14 CO, + hy — CO + O('D) oco, is a functiorhl of T .
A < 167 nm Yoshino et al. (1996b); Parkinson et al. (2003)
J5 O3 + hv — 05(*Ag) + O(*D) | Sander et al. (2006)
J6 O3+hvy —05+0 Burkholder et al. (2015)
J7 H>O0 + hv — H + OH Thompson et al. (1963); Yoshino et al. (1996a); Cheng et al. (1999)
J8 HO; + hv — OH + O Burkholder et al. (2015)
79 H,0, + h — OH + OH A : 125-185 nm Schiirgers and Welge (1968)
A :190-350 nm Sander et al. (2006)
J10 HCl+ hv - H+ Cl Burkholder et al. (2015)
Ju1 Cly + hv - Cl+ Cl Burkholder et al. (2015)
J12 HOCI + hv — OH + ClI Burkholder et al. (2015)
113 SOy + h 550 + O 050, is a function of T’
Wu et al. (2000); Hermans et al. (2009); Vandaele et al. (2009)
T4 SO+ hy—S+0 A : 190-235 nm Phillips (1981)
A > 235 nm extrapolation of Phillips (1981)
15 SOs + hiv 3 SOy + O A : 140-294 nm Hintze et al. (2003)
A : 296-330 nm Burkholder and McKeen (1997)
J16 ClO+hvy —Cl+0O Trolier et al. (1990)
J17 OCS+hv —-CO+S Burkholder et al. (2015)
J18 COCly + hv — CO + Cl + Cl | Burkholder et al. (2015)
J19 HySO4 + hv — SO3 + HyO Mills et al. (2005)
J20 So+hy—S+S Mills (1998)

TaBLE 3.2 — Liste des photodissociations dans le Venus PCM (Stolzenbach et al., 2023)

Les tables obtenues sont ensuite utilisées et interpolées pour obtenir les taux de photo-

dissociation voulus. Cette méthode a I’avantage d’étre numériquement peu cotiteuse, pour
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peu que le nombre de dimensions qui sont utilisées pour I'interpolation et donc la taille de
la table reste limitée.

3.1.4.2 Paramétrisation des nuages

Stolzenbach et al. (2023) propose une paramétrisation des nuages qui considére un profil
a I’équilibre thermodynamique avec son environnement. Le rayon médian et I’écart-type
sont connus et fixés selon le profil observé Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980)
(Table 3.3).

[ 7 [ oy | Fmass
Upper Haze : 70 km - 100 km
mode 1 0.2um | 2.16 1.0
mode 2 . . 0.0
mode 3’ . . 0.0
Upper Cloud : 60 km - 70 km
mode 1 02pum | 2.16 | 0.72
mode2 | 1.0um | 1.29 | 0.28
mode 3’ . . 0.0
Middle Cloud : 50 km - 60 km
mode1 | 0.15um | 1.9 | 0.032
mode2 | 14pm | 1.23 | 0.781
mode 3’ | 3.65um | 1.28 | 0.187
Lower Cloud : 48 km - 50 km
mode 1 0.2pum | 1.8 | 0.146
mode 2 1.0pum | 1.29 | 0.207
mode 3’ | 3.65um | 1.28 | 0.647
Pre Cloud : 46 km - 48 km
mode1 | 0.15um | 1.8 0.04
mode2 | 1.0um | 1.29 | 0.96
mode 3’ . . 0.0
Lower Haze : 30 km — 46 km
mode 1 0.1pum | 1.57 1.0
mode 2 . . 0.0
mode 3’ . . 0.0

TABLE 3.3 — Caractéristiques des gouttelettes par altitude et par mode (Stolzenbach et al.,
2023).

Le Venus PCM utilise les conditions de pression, température, quantité d’eau et d’acide
sulfurique pour calculer les pressions de vapeur saturante ainsi que la composition binaire
des gouttelettes (H,SO,-H,0). Intéressons-nous d’abord a I’acide sulfurique : le paramétre
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le plus important est la pression de vapeur saturante que I'exprime comme étant :

Psat = Fsto4(T, szso) *Pa (T) (3.4)

ou p, est la pression de vapeur saturante de I’acide pur Ayers et al. (1980); Kulmala and
Laaksonen (1990), I'y,s0, est I'activité chimique de H,SO, utilisant I'interpolation de (Ze-
leznik, 1991). Cette activité dépend de la température mais aussi de la fraction massique de
I’acide sulfurique et de I’eau.

On définit alors le rapport de mélange de H,SO, liquide en soustrayant le rapport de
mélange de H,SO, sursaturée a la quantité totale de 'espéce. On exprime le rapport de
mélange de liquide a chaque instant comme :

Dsat
N,50,(1) = TH,50, — k;zj (3.5)

Ol ng,s0, est le rapport de mélange total de H,SO,, p,; est la pression de vapeur saturante
de I'acide sulfurique sur la solution binaire (H,0,H,SO,), k5 est la constante de Boltzmann
(m?2kgs 2K ') etT estlatempérature (K).

L’acide sulfurique est 'espéce qui domine la création des gouttelettes, ’eau vient ensuite
compléter la composition de la gouttelette.

La quantité d’eau liquide est obtenue en résolvant un systéme de deux équations (résumé
en figure 3.5) :

— L’équation de Kelvin qui relie p,q; a pp,0 a I'équilibre avec une gouttelette de rayon r
et de la masse volumique p,

2My,00s
| o) — —— — In(psar) = 0 3.6
1 (Phyo) RTrp, 0 (Psat) (3.6)
— La conservation de la masse d’eau
N0 = NH,0(g) T MH,0(1) (3.7)

Avec la pression partielle de vapeur d’'H,O pp,0 (Pa) a la pression de vapeur saturante
Psat (Pa), de rayon r (m), et de masse volumique py(W,T') (kg m~3) dans les conditions
atmosphériques environnantes représentées par la température T en K, la constante des
gaz parfaits R en ] mol~! K~!, la tension de surface d’une solution d’H,SO, aqueuse, 6 (J
m~2), la masse molaire de la molécule d’H,0, My,0, (kg mol~!). La seconde partie relie le
rapport de mélange total de H,O (ny,0) a celui de H,O en phase liquide (np,0(;)) et en phase
gazeuse (np,0(g))-

On résout ce systéme en utilisant une double itération en utilisant la méthode de Ridders
(1979). Dans I'équation de conservation de la masse, la variable itérative est [H,Oy(.q)] et
H,0y;, est obtenue a I'aide de I'acidité. Dans I'équation de Kelvin, on itére sur I’acidité. On
obtient en sortie un couple : acidité / [H,O,] qui sera capable de résoudre I’équation de
Kelvin tout en conservant la masse de H,O.
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n + 1| Conservation de la masse

Conservation de la masse n @
([HQO(Q)]H + [HQO(;)}) — [HQOM} =0

(M20(y)],,,, + [H20()]) — [H2Ot0t] = 0
Ofbchgﬂn <H1ﬂ9mﬂn+l
Equation de Kelvin WH804 n Equation de Kelvin

2My., 0 s 2My, 0 s
In (szO(g)) ~ RT Fz{p Pp —In (psu,t HzO) =0 In (pHQO(y)) - RT}%p Pp —In (psat HQO) =0

U U

Figure 3.5 : Schématisation de I'implémentation de la double itération imbriquée. Un pas d’itération
supérieur n a n + 1 lors de la résolution de la conservation de la masse demande auparavant celle
de I’équation de Kelvin. Les deux équations sont résolues par la méthode de Ridders.(Stolzenbach,
2016)

Dans le travail de Stolzenbach et al. (2023) la phase liquide produite par la paramétrisation
des nuages est également sédimentée, ce qui redistribue verticalement les espéces conden-
sées. Dans ce calcul de sédimentation, on suppose que la forme de la distribution des tailles
des gouttelettes est fixée, permettant de redistribuer le flux d’espéce condensée. On calcule
ici ce flux massique Fi.4y en kg m~2 s~! pour chacune des distributions des gouttelettes.
Pour ce faire, il est nécessaire d’intégrer le flux pour chaque rayon de la distribution. On
définit le flux de sédimentation comme le produit de la concentration massique de goutte-
lettes (en kg m~3) multipliée par la vitesse terminale de chute, la vitesse de Stokes (v, en
m s!). On exprime généralement cette vitesse de Stokes a travers la formule usuelle cor-
rigée du facteur de Cunningham pour prendre en compte les changements dans le régime
atmosphérique a travers le nombre de Knudsen (Kn) :

2gr%(pa — py)

s = (1 K 3.8
vst = (1 + SKn) o (3.8)
Or, on peut exprimer de maniere générale le flux de sédimentation comme :
Fsed = M(T) : Ust(r) (39)
Ce qui donne finalement :
29r%(pg —
Fsed = M(’f’) . (1 + BKn) M (3'10)

I

Avec = 1.246 + 0.42exp(—0.87 - 1/Kn), g 'accélération de gravité de Vénus, p, la
masse volumique de la gouttelette, ps la masse volumique du fluide ot la gouttelette tombe
(ici celle de I'atmosphére), 1 la viscosité dynamique du fluide en Pa s~ approximée ici
comme étant celle du CO, Jones (1924). Enfin, Kn est aussi dépendant du rayon : Kn=
A/r, ou A est le libre parcours moyen d’une molécule de CO, dans I’atmosphére de Vénus
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Figure 3.6 : Profils verticaux du temps caractéristique de la sédimentation (s). On présente les profils
de vitesse des différents modes avec les rayons et les écarts-types présentés dans la table 3.3. Les
traits en gras représentent les altitudes ou les gouttelettes sont présentes dans le modéle. Les temps
caractéristiques de la dynamique sont aussi représentés pour comparaison avec le processus de sé-
dimentation. (Stolzenbach et al., 2023)

(Figure 3.6). Stolzenbach et al. (2023) reproduisent de maniére satisfaisante les observations
de Knollenberg and Hunten (1980) ainsi que la décroissance globale du sommet des nuages
de I’équateur vers les poles (Figure 3.7) .
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Figure 3.7 : Moyenne zonale des espéces condensées dans les nuages vénusiens par la paramétrisa-
tion de Stolzenbach et al. (2023). Haut : H,O (ppmv). Bas : H,SO, (ppmv).
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Cette premiere partie de la thése concerne I'ajout de la photochimie de I’azote et 1'étude
d’un phénomene lié : I'émission UV de nuit de 'oxyde d’azote. Il s’agit de la poursuite d'un
travail réalisé pendant mon stage de master 2, qui a été amélioré et finalisé pendant la thése.

4.1 Photochimie de I’azote et photolyse online

La premiere partie de mon travail concerne la photochimie de I’azote. L’azote est une
espéce importante dans I’atmosphére de Vénus, constituant 3,5% de celle-ci. Il s’agit du se-
cond gaz le plus important de ’atmospheére de la planete. L’azote est principalement stocké
sous forme de N,, une molécule tres peu réactive. Cependant, dans la haute atmosphére, les
photons énergétiques produits par le soleil sont présents en suffisamment grande quantité
pour casser les liaisons covalentes de la molécule N,. On obtient alors de ’azote atomique
N qui cherche a se combiner avec d’autres atomes pour former de nouvelles molécules. Le
rayonnement solaire ne décompose pas uniquement le N, mais bien toutes les molécules
composant ’atmosphere et donc le CO,. Quand le CO, est photolysé, des atomes d’oxygene
sont libérés et vont rapidement se combiner avec les autres atomes et molécules disponibles.
Ainsi, les atomes d’azote et d’oxygene forment des oxydes d’azote (tels que NO ou NO,) qui
sont un élément important de la photochimie de I’atmosphére de Vénus (Krasnopolsky,
2006). On écrit les cycles catalytiques de la recombinaison de CO en CO, (cycle 4.1) et de la
transformation de SO, en H,SO, (cycle 4.2) :

NO + HO, — NO, + OH
CO +OH — CO, + H

O+ NO, — O, +NO
net : CO + 0O — CO,

NO 4+ HO, — NO, + OH
H+O0,+M — HO,+ M
NO, 4+ hv — NO + O
CO+OH — CO,+H (4.2)
SO, + O +M — SO, + M
SO, + H,0 + M — H,SO, + M
net : CO + SO, + O, + H,0 — CO, + H,S0,

On montre ainsi que la chimie de I’azote participe a la stabilisation photochimique de la
composition de 'atmosphere de Vénus en reformant CO, a partir de son produit de photo-
dissociation CO. Réussir a la modéliser correctement est un apport non négligeable a notre
compréhension du fonctionnement de la haute atmosphere, 1a ou la photochimie se déroule.
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4.1.1 Mise a jour et amélioration du module de photochimie

Dans cette étude, nous étoffons la photochimie du Venus PCM en ajoutant la description

de I'azote. Nous identifions les deux oxydes principaux : NO et NO,, et nous ajoutons aussi
les deux formes de N : N(4S) et N(°D). Cependant, ces oxydes sont des espéces qui absorbent
le rayonnement ultraviolet dans les hautes couches de ’atmosphere de Vénus. Les molécules
de N, et de NO s’auto-écrantent, c’est-a-dire qu’elles modifient le flux que recevront les
molécules situées a plus basse altitude. Il est donc important d’ajouter leffet radiatif de
ces différentes molécules. Pour ce faire, il est nécessaire d’ajouter des dimensions a la table
utilisée pour calculer les taux de photolyse.
Cependant, I’ajout de dimensions a la table de calcul des taux de photolyse apporte un
certain nombre de désavantages. Plus le nombre de dimensions dans la table augmente,
plus le temps de calcul augmente. Or, la réduction du temps de calcul est la raison principale
d’utiliser les tables. De plus, le fait d’interpoler les taux de photolyse donne des résultats
toujours moins précis que de calculer directement dans le modele. Dans cette situation, les
tables n’ont donc plus d’intérét et c’est pour cette raison que j’ai changé la méthode de
calcul en adoptant un calcul "on-line" des taux de photodissociation.

Ce changement a plusieurs avantages concrets pour le Venus PCM :

— Les variations de température locale sont prises en compte et cohérentes avec le
VPCM.

— Toutes les espéces du modele sont comptabilisées dans ’absorption du flux ultravio-
let, la ou la méthode off-line ne prenait en compte que celle de CO, et de SO,.

— Des profils de nuages variables peuvent étre implémentés et seront pris en compte
pour le calcul des taux de photodissociation.

— Le flux solaire au sommet de ’atmospheére peut étre modifié pour simuler I'effet des
cycles d’activité solaire sur la photochimie.

En reprenant la méme structure que le programme TUV (Madronich and Flocke, 1999),
et en m’inspirant de ce qui a été fait pour le Mars PCM (Lefévre et al., 2021), j’ai inclus cette
nouvelle photolyse dite : "online". Cette nouvelle version de la photolyse prend en compte
les caractéristiques de I’'atmosphére vénusienne et une grille de longueur d’onde spécifique
aux especes composantes de 'atmosphere de Vénus.

Cette nouvelle méthode se concrétise en deux parties distinctes :

La premiére partie consiste a introduire tous les parametres nécessaires au calcul de la
photolyse et qui seront constants. Cela comprend les sections efficaces d’absorption des
especes ainsi que leur rendement, le spectre solaire, ainsi que la grille de longueur d’onde.
L’ensemble des sections efficaces et des rendements des différentes especes peut étre trouvé
dans la table 4.1. Concernant le spectre solaire, celui-ci peut étre changé pour représenter
différentes activités solaires (haute énergie ou basse énergie). Dans le cas de nos simula-
tions, nous nous basons sur un profil moyen basé sur Thuillier et al. (1998). Un autre point
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important dans le calcul de la photolyse "online" est la grille de longueur d’onde sur laquelle
seront interpolés les taux de photolyse. Plus la grille sera fine, plus proches de la réalité se-
ront les taux de photolyse, mais aussi plus grand sera le temps de calcul. L’approche qui
a été choisie se base sur ce qui a été fait pour le modele martien. C’est-a-dire que la grille
de longueur d’onde a été optimisée pour représenter de maniere la plus fidéle les spectres
des espéces les plus importantes de 'atmosphere et notamment les bandes du CO,. Comme
nous pouvons le voir dans la figure 4.1, le SO, présente une structure fine dans la gamme
200-250 nm avec des variations avec une fréquence inférieure a 3 nm. Pour prendre en
compte cette structure, nous avons légerement modifié cette grille en augmentant la préci-
sion dans la gamme 205-245 nm pour mieux représenter les bandes du SO, qui possedent
un rdle important dans la photochimie (table 4.2).
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Figure 4.1 : Section efficace d’absorption (cm™?) et de diffusion de différentes espéces clé de la pho-
tochimie vénusienne. Vert : CO,. Vert pointillé : la diffusion Rayleigh de CO,. Bleu : SO2. Noir :
SO.(Figure tirée de Belyaev et al. (2012))

La seconde partie est le cceur du calcul des taux de photolyses. Le calcul prend en compte
les concentrations de chacune des espéces absorbantes ainsi que la température, ce qui
permet de calculer le flux qui atteint chacune des couches du modéle. Cela permet donc
de prendre en compte les effets d’écrantage de chacune des especes. L’effet des nuages est
aussi intégré dans le calcul du taux de photolyse via I’épaisseur optique cumulée a chaque
niveau d’altitude. Actuellement, dans le modéle, le profil de nuage utilisé est fixe et basé sur
Haus et al. (2015).

La figure 4.2 montre 'effet de la nouvelle photolyse en comparant la méthode offline, la
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N° Photodissociation Références pour les sections efficaces o4
J1 O +hyr—0+0 (Sander et al., 2006)

J2 Oy + hv — O + O('D) (Sander et al., 2006)

J3 COy + hv - CO+0 oco, est une fonction de T

A > 167 nm (Huestis and Berkowitz,Stark et al. (2007)
,Yoshino et al. (1996b),Parkinson et al. (2003),Lewis et al. (1983)
J4 CO, + hv — CO + O('D) oco, est une fonction de T
A < 167 nm (Huestis and Berkowitz,Stark et al. (2007)
,Yoshino et al. (1996b),Parkinson et al. (2003),Lewis et al. (1983)

J5 O3+ hv — 09(1d g) + O('D) (Sander et al., 2006)
J6 O3+hvy —09+0 (Sander et al., 2006)
J7 H,O + hv — H + OH (Thompson et al. (1963),Yoshino et al. (1996a),Cheng et al. (1999))
J8 HO, + hv — OH+ O (Sander et al., 2006)
J9 H,; Oy + hv — OH + OH A : 125-185 nm (Schiirgers and Welge, 1968)

A : 190-350 nm (Sander et al., 2006)
J10 HCl + hv — H + Cl (Sander et al., 2006)
J11 Cl, + hv = Cl+ Cl (Sander et al., 2006)
J12 HOCI + hv — OH + Cl (Sander et al., 2006)
J13 SOy + hvy — SO + O (Wu et al., 2000; Vandaele et al., 2009; Hermans et al., 2009)
J14 SO+hvy—S+0 (Sander et al., 2006)
J15 SO3 + hv — SOy + O A : 140-294 nm (Hintze et al., 2003)

A 1 296-330 nm (Burkholder and McKeen, 1997)

J16 ClO+hvy—=Cl+0 (Trolier et al., 1990)
J17 OCS+hvy —-CO +S (Burkholder et al., 2015)
J18 COCly + hv — CO + Cl + Cl (Burkholder et al., 2015)
J19  HySO,4 + hv — SO3 + H,O (Sander et al., 2006)

TaBLE 4.1 — Liste des réactions de photolyse considérées dans le VGCM avant cette these.
Tiré de Stolzenbach (2016)

Intervalle de longueur d’onde A\ martien AN vénusien

0-60 nm 6.0 nm 6.0 nm

60-80 nm 2.0 nm 2.0 nm

80-85 nm 5.0 nm 5.0 nm
85-117 nm 2.0 nm 2.0 nm
117-120 nm 5.0 nm 5.0 nm
120-123 nm 0.2 nm 0.2 nm
123-163 nm 5.0 nm 5.0 nm
163-175 nm 2.0 nm 2.0 nm
175-205 nm 0.5 nm 0.5 nm
205-245 nm 5.0 nm 1.0nm
245-415 nm 10.0 nm 10.0 nm
415-815 nm 50.0 nm 50.0 nm

TABLE 4.2 - Grille de longueur d’onde utilisée pour le calcul des photodissociations sur Mars
et Vénus, et les corrections apportées (en gras).
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nouvelle méthode online en ne considérant que I’écrantage de SO, et CO,, et enfin la mé-
thode online en considérant I’écrantage par la totalité des especes. Au-dessus des nuages,
I'effet est minime pour la plupart des réactions, excepté la photolyse de CO, qui est aug-
mentée d’un facteur deux au-dessus de 120 km d’altitude. On remarque que la majorité des
changements entre la version offline et online se trouvent dans le nuage, ou la quantité
d’acide sulfurique et d’autres espéces absorbantes telles qu’OCS sont plus importantes. On
voit les taux de photolyses diminuer de plusieurs ordres de grandeur pour les photolyses
de SO,, HCI, O, ou OCS dans la gamme 40-70 km d’altitude.

TaBLE 4.3 — Photodissociation des différentes molécules azotées

N°  Réaction Plage spectrale / Référence

(R1) NO; + hv -+ NO + 0O 200-238 nm : Jenouvrier et al.
(1996)
238-666 nm : Vandaele et al. (1998)

(R2) NO+hr —+-N+0 Allen and Frederick (1982)

(R3) Ny + hv — N(*D) +N Chan et al. (1993)

(R5) Nj +hv — Nt +N+e~  Schunk and Nagy (2000)

(R6) N+ hy — Nt +e” Schunk and Nagy (2000)

(R7) NO + hv — NO* + e~ Schunk and Nagy (2000)

Nous venons de décrire la nouvelle méthode de calcul des taux de photolyse. Nous allons
maintenant 'appliquer en ajoutant la chimie de I’azote.

4.2 Etude de ’émission ultraviolette de nuit de NO

Apreés avoir réalisé le travail technique d’introduction de la photochimie de I’azote dans
le Venus PCM, nous I’avons appliqué au calcul de I’émission ultraviolette de nuit de 'oxyde
d’azote.

Tout commence du coté jour de Vénus. Le rayonnement solaire ultraviolet énergétique
photodissocie les molécules de CO, et de N,, ce qui produit des atomes d’azote et d’oxygene
dans I’atmosphére a une altitude supérieure a 150 km d’altitude. Dans la thermosphere a ces
altitudes, le régime dynamique dominant est la circulation solaire / anti-solaire qui trans-
porte les atomes d’azote et d’oxygene du c6té nuit de Vénus. Quand les masses d’air arrivent
vers le point antisolaire, elles commencent a suivre un mouvement de subsidence. Lors de ce
mouvement vertical, la densité de I’air augmente, ce qui permet la collision d’atomes d’oxy-
gene et d’azote. Ces collisions donnent naissance a des molécules d’oxyde d’azote. Certaines
des molécules de NO produites sont excitées et leur désexcitation produit des photons UV
dans deux bandes 6~(190-240 nm) et y~(225-270 nm) (Feldman et al., 1979). Le maximum
de I’émission de 'oxyde d’azote a été observé aux alentours de 115 km d’altitude (Gérard
et al., 1981, 2008; Royer et al., 2010, 2016; Stiepen et al., 2013). Lors de la subsidence, les
masses d’air passent d’une altitude dominée par la circulation solaire / anti-solaire (140+
km) a une zone dominée par la super rotation (80- km). Ainsi, le pic de I'émission de NO se
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Profils de taux de photodissociation
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Figure 4.2 : Comparaison des taux de photodissociation (s~') calculés par les méthodes off-line et

on-line pour certaines espéces clé. Bleu : offline. Rouge : online, seules CO et SO sont considérés
comme absorbants. Vert : online, toutes les especes sont considérées.

situe dans la zone de transition entre les deux régimes dynamiques.

On résume I'intérét particulier de I’étude de I’émission ultraviolette de NO en deux points:

— Il s’agit d’une des seules observables permettant de contraindre la chimie de 1'azote
a travers l'intensité de I'émission.
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— Elle permet de contraindre la dynamique atmosphérique aux alentours de 120 km
d’altitude dans la zone de transition entre les deux grands régimes dynamiques : la
super-rotation et la circulation solaire / anti-solaire.

Ce travail a permis de réaliser les simulations les plus exhaustives possibles de I’émission
de NO et de les comparer aux données déja obtenues. En effet, un certain nombre d’obser-
vations de cette émission ont déja été réalisées. Elles ont été obtenues a ’aide de télescopes
en orbite (International Ultraviolet Explorer (Feldman et al., 1979)), et d’orbiteurs autour de
Vénus (Pioneer Venus Orbiter (Stewart et al., 1980) et Venus Express (Gérard et al., 2008;
Royer et al., 2010; Stiepen et al., 2012, 2013)).

L’émission UV de 'oxyde d’azote (NO) sur Vénus offre une visualisation unique sur la
dynamique et la chimie de sa haute atmosphére. Nous présentons des simulations tridi-
mensionnelles de I’émission ultraviolette de nuit de NO sur Vénus a I'aide d’'un modéle
sol-thermospheére, révélant une forte variabilité a court terme conforme aux observations.
Le modele global du climat de Vénus (Venus PCM) reproduit avec précision I’altitude du pic
d’émission a 115 km, ce qui correspond aux données SPICAV, et montre une intensité maxi-
male moyenne de 53£33 kR, soit seulement 5% de moins que les valeurs observées. Il est
essentiel de noter que la variabilité et la morphologie observées de I’émission de NO sont
étroitement liées a la dynamique atmosphérique ; ses maxima sont fortement corrélés a la
convergence des vents horizontaux, entrainant une subsidence localisée. Ce transport vers
le bas est essentiel pour acheminer les atomes d’azote qui alimentent I’émission de nuit,
ce qui en fait un traceur essentiel pour comprendre la circulation atmosphérique complexe
de Vénus. Nos résultats soulignent 'importance de I’émission ultraviolette de nuit de NO
comme outil de diagnostic puissant pour la circulation solaire-antisolaire sur Vénus.

Ce travail de simulation de ’émission de NO a débouché sur une publication actuelle-
ment soumise dans le journal JGR : Planets. Cet article a pour objectif la comparaison des
simulations du Venus PCM a '’ensemble des données SPICAV disponibles et I'étude de la va-
riabilité de I’émission et de ses causes. La section suivante est le texte in extenso en anglais
de I'article tel qu’il a été soumis au journal JGR : Planets.
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4.3 Article : Strong variability of the modeled Venus NO
nightglow

4.3.1 Introduction

On Venus, the nitric oxide nightglow is an ultraviolet emission that is generated as fol-
lows : on the dayside hemisphere, CO, and N, are photodissociated by extreme ultraviolet
(EUV) photons and photoelectrons. These processes create oxygen and nitrogen atoms in
their ground states O(*°P) and N(*S), which are then transported to the nightside by the
subsolar-to-antisolar circulation (SS-AS). On the nightside, oxygen and nitrogen atoms are
transported downwards, where recombination takes place and produces NO molecules in
the (C?II) electronic state :

N+ 0 — NO(C*I) (4.3)

The relaxation of those excited NO molecules towards the X2 electronic state generates
the emission of ultraviolet photons in two bands, 8~(190-240 nm) and y~(225-270 nm)
(Feldman et al., 1979) :

NO(C?IT) — NO(X?TI) + dbands
NO(C?TI) — NO(A* v =0) + 1.22um (4.4)
NO(A% v =0) — NO(X?II) + ~bands

The total emission rate of NO is proportional to the N and O number densities, which
makes the NO nightglow a valuable tracer of the dynamics, temperature and chemistry of
the upper atmosphere. The NO nightglow on Venus was first detected and identified by
Feldman et al. (1979) with the ultraviolet spectrograph on board the International Ultravio-
let Explorer (IUE). The same year, the NO nightglow was also detected by the ultraviolet
spectrometer instrument on Pioneer Venus Orbiter (OUVS, Stewart et al. (1980)), provi-
ding the first map of the emission (Figure 4.3). More recently, the Venus Express mission
(2006-2014) provided an extensive set of nightglow data from the SPICAV ultraviolet spec-
trometer in various observation modes (Gérard et al., 2008; Royer et al., 2010; Stiepen et al.,
2012, 2013).

The peak of the NO nightglow is usually found between 105 and 120 km, with 115 km as
the average peak altitude (Gérard et al., 1981, 2008; Royer et al., 2010, 2016; Stiepen et al.,
2013). This altitude range is located in a layer of transition between the SS-AS circulation
above 120 km, and the retrograde zonal superrotation (RZS) that is dominant below ~70 km.
As a result of this dynamical complexity, the NO emission is typically brightest in a wide
region centered at about 02 :00 local time (LT) and distributed over a wide range of latitudes
over the equator (Stewart et al., 1980; Gérard et al., 2008; Stiepen et al., 2013). The nightglow
also presents a strong short-term variability (Royer et al.,, 2010) characterized by sudden
changes in the distribution with timescales of a few Earth days and a patchy distribution.
The integrated emission measured in kilo-Rayleigh (kR, where 1 kR = 10'3/(47) photon
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m~2sr~! s7!) shows a hemispheric mean of about 2 kR (Bougher et al., 1990; Stiepen et al.,
2013).

Most of the simulations of the NO nightglow on Venus were performed with one-dimensional
(e.g., Gérard et al. (2008); Krasnopolsky (2010)) or two-dimensional (Collet et al., 2010) mo-
dels. These tools provide a good approximation of the mean profile of the NO emission
but, by nature, cannot reproduce the three-dimensional complexity of the dynamics invol-
ved in the NO nightglow, nor its spatial and temporal variability. The situation was greatly
improved by the three-dimensional simulations of the NO nightglow by the Venus Ther-
mospheric General Circulation Model (VTGCM, Bougher et al. (1990); Brecht et al. (2011)).
Using sensitivity tests on different key parameters, studies with the VTGCM enabled a pre-
cise examination of the mechanisms underlying the NO emission and its shift toward the
morning side. However, only a few observations of SPICAV were available at that time
(Gérard et al., 2008). The comparison with the VTGCM was therefore limited to 17 orbits
and 201 limb scans between 2005 and 2008, making the investigation of the NO nightglow
variability difficult.

This paper aims to advance our quantitative understanding of the NO nightglow on Ve-
nus, using the full extent (2006-2011) of the published SPICAV dataset and a state-of-the-art
general circulation model with photochemistry. The SPICAV measurements constitute by
far the largest observational database concerning the NO nightglow on Venus. These nadir
and limb observations document the distribution of the column-integrated nightglow both
in latitude and local time when viewed from nadir (Stiepen et al., 2013), and its vertical
profile in limb viewing (Stiepen et al., 2012). In addition, over the long period of the Venus
Express mission, the SPICAV instrument has provided unique insight into the variability
of the NO nightglow (e.g. Royer et al. (2010)). We compare here the full set of the SPICAV
data to the NO nightglow calculated by our model and analyze the processes at the origin
of the nightglow variability.

4.3.2 The Venus Planetary Climate Model

4.3.3 Nitrogen photochemistry

The photochemical module described in Stolzenbach et al. (2023) included the chemistry
of CO,, CO, hydrogen, oxygen, chlorine and sulfur. To study the NO nightglow, we have
implemented the description of N, N(*D), NO, and NO,, leading to a total of 40 chemical
species in the model. The new photolytic, chemical, and ionic reactions related to nitrogen
are listed in Table 4.3 and 4.4.

Reactive nitrogen primarily originates from the photodissociation of N, at altitudes above
140 km. For an accurate computation of the production of N atoms, ultra-high spectral
resolution is required in the highly structured regions of the N, absorption cross-section.
Computations carried out at low spectral resolution in photochemical models, such as those
made in the Venus PCM, are therefore recognized to be largely uncertain. Furthermore,
information regarding the branching ratios to the various possible channels throughout
the entire range of photodissociation is currently unavailable (Fox et al., 2008). To alleviate
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Figure 4.3 : Distribution of the NO nightglow as seen by Pioneer Venus (Stewart et al., 1980).

these problems, we have chosen to constrain the photolysis of N, based on the N atom
profile measured by the ONMS mass spectrometer on board Pioneer Venus (Kasprzak et al.,
1993). Figure 4.4 compares the vertical distribution of N between 140-180 km measured by
ONMS and calculated by the Venus PCM. In its standard version, the model significantly
underestimates the amount of N atoms, whereas the N, profile agrees with the observations.
This indicates that the model bias is due to the lack of spectral resolution in calculating N,
photolysis (and the uncertainties on the branching ratios mentioned above) rather than to a
lack of N, number density. To ensure that the production of reactive nitrogen is in line with
the observations, we adjusted the N, photolysis rate to obtain an N profile that matches the
ONMS observations. In practice, multiplying the N, photolysis rate by a factor of two is
sufficient for the amount of N produced by the model to match that measured by ONMS on
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the night side, where the NO emission occurs (Figure 4.4). With this correction, applied to
the simulations presented in the rest of the paper, the nightside density profile of N peaks
at 1.5 x 10® molecule.cm™ at 115 km. This value is in good agreement with the N dumber
density of 1.4 x 10® molecule.cm™ calculated at 115 km with the VTGCM by Brecht et al.
(2011). Regarding atomic oxygen O, the other precursor of NO, Figure 4.4 shows that the
model is in line with the vertical profile retrieved from ONMS down to 140 km (Kasprzak
et al., 1993). As for N though, no direct measurement of O is available to validate the model
results at the peak of the NO emission around 115 km.
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Figure 4.4 : Vertical distribution N, N2, and O on the nightside (02 :00-03 :00 LT) of Venus. Circles :
observations from the Pioneer Venus ONMS mass spectrometer (Kasprzak et al., 1993). Dotted :
Venus PCM with standard N, photolysis. Solid : Venus PCM with doubled N, photolysis.
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4.3.4 SPICAV observations

The SPICAV instrument (Bertaux et al., 2007) is a suite of three spectrometers aboard the
Venus Express spacecraft that flew from 2006 to 2014. The ultraviolet spectrometer covered
the 118-320 nm region and could simultaneously observe both the 8~ and y~bands of the
NO nightglow. During its mission, SPICAV detected the NO nightglow in two different
observation geometries : in limb-viewing, Stiepen et al. (2012) retrieved the vertical profile
of the NO nightglow with a typical error of about 10%. The NO dataset is based on 98
orbits and 865 individual limb scans conducted between 2006 and 2011. Because of the near-
polar elliptical orbit of Venus Express, limb measurements were preferentially taken when
SPICAV was observing the northern hemisphere, and covered the local times between 06 :00
LT and 18 :00 LT. In nadir-viewing, Stiepen et al. (2013) derived a statistical distribution
of the vertically-integrated NO nightglow measured during 1600 orbits between 2006 and
2011. The NO emission map is binned onto a 5° latitude x 5° longitude grid, equivalent to
a 20-minute resolution in local time. However, due to the characteristics of the orbit and
the fact that nadir observations were performed only when the spacecraft was entirely
within the Venus eclipse, there is a distinct inhomogeneity in the geographical distribution
of the SPICAV data. The regions north of 60°S and south of 40°S were practically unobserved
(Stiepen et al., 2013).

4.3.5 Modelling the NO nightglow

4.3.5.1 Comparison with SPICAV limb and nadir data

We first examine the vertical distribution of the NO emission as observed at the limb
by SPICAV and calculated by the Venus PCM. The mean SPICAV profile, shown in blue
in Figure 4.5, is obtained by summing all profiles collected between 2006 and 2011, after
deconvolution of the instrument’s point spread function and rejection of profiles showing
no unambiguous NO emission (Stiepen et al., 2012). The observed NO nightglow exhibits a
mean altitude of the emission peak at approximately 115 km, consistent with prior satellite
observations (Gérard et al., 1981, 2008; Royer et al., 2010). The mean intensity at the peak
is 56 kR. A striking feature of the SPICAV observations is the significant variability in the
NO nightglow at all altitudes. The brightness is quite variable with a one-sigma standard
deviation of 29 kR (50%) at the emission peak.

The Venus PCM results have been directly compared to the limb emissions observed by
SPICAV, without the need to invert the local volume emission rate from the observations.
For each limb scan, the NO nightglow calculated by the model has been integrated along
the simulated line of sight, assuming spherical symmetry of the emission rate. The obtai-
ned NO nightglow profile, averaged over all SPICAV observations, is presented in Figure
4.5. The altitude of the peak emission modeled by the Venus PCM, located at 115 km, is in
excellent agreement with SPICAV. The average brightness at the peak is 53+33 kR, only 5%
less than the observed value. Similarly to SPICAV, the model also shows a strong variability
of the NO nightglow, with a one-sigma standard deviation of the order of 50% and a maxi-
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mum emission of 85 kR at 155 km. Above the emission peak, the nightglow profile observed
by SPICAV in Figure 4.5 decreases less steeply with altitude than that calculated by the Ve-
nus PCM. This contrasts with the modeled NO emission, which converges rapidly towards
zero from 130 km upwards, in agreement with other one-dimensional (Stiepen et al., 2012;
Krasnopolsky, 2013) and three-dimensional (Brecht et al., 2011) models. The fact that the
topside SPICAV airglow decreases with a significantly larger apparent scale height than
expected from PV-OUVS (Gérard et al., 1981) of the theory is discussed in detail by (Gérard
et al., 2008). This effect results essentially from the size of the SPICAV field of view on the
limb (between 3 and 27 km), which tends to smooth the observed limb profile and increase
the apparent topside scale height. Therefore, the difference between the Venus PCM and
SPICAV above 125 km can be attributed to observational effects and does not necessarily
reflect an underestimation of the NO nightglow by the model.
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Figure 4.5 : Vertical distribution of the NO nightglow (kR) observed by SPICAV (blue) and calculated
by the Venus PCM (orange). SPICAV data have been averaged over all limb observations (2006-2011)
presented by Stiepen et al. (2012). Venus PCM nightglow is an average of all model profiles co-located
with SPICAV observations. Shading represents one-sigma variability.

We now consider the observations of the NO nightglow performed by the SPICAV ins-
trument in the nadir mode. Figure 4.6 presents the nightglow map constructed by Stiepen
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et al. (2013) from the dataset obtained between 2006 and 2011. The region of enhanced NO
emission is shifted towards the morning side of the nighttime hemisphere, extending bet-
ween local times 01 :00 and 03 :30 LT and latitudes 25°S to 10°N. The typical uncertainty
ranges from 0.1 to 0.8 kR. As discussed by Stiepen et al. (2013), the coverage of the SPICAV
data in nadir mode is highly non-uniform and distributed very unevenly over time. In parti-
cular, the SPICAV observation time for the brightest region of emission was short compared
with that for the rest of the observed areas. This results in poorer statistics and may explain
the patchy character of the brightest nightglow area, which shows a high degree of varia-
bility on adjacent pixels. To compare our model with the SPICAV data in nadir mode, we
integrated vertically the NO emission calculated by the Venus PCM and averaged it over
one Venus day (116.75 Earth days). The result is mapped in Figure 4.6. The modeled NO
nightglow shows a distinct maximum located on the morning side of the Venus disk. The
brightest region extends from 22 :00 LT to 04 :00 LT, in good agreement with the OUVS and
SPICAV observations. Its latitudinal extent is fairly symmetric between both hemispheres,
but is smaller than observed by SPICAV. In quantitative terms, the mean intensity averaged
over one Venus day by the Venus PCM is generally lower than that indicated in the SPICAV
map. The mean intensity modeled in the brightest region is about 3 kR, to be compared with
3.9 kR measured by SPICAV. When averaged over the same spatial domain as the SPICAV
data, the hemispheric mean of the NO brightness predicted by the Venus PCM is 1.1 kR,
about 40% lower than the observed value of 1.9 kR (Stiepen et al., 2013). However, as with
the limb profiles presented previously, the model shows strong day-to-day variability in
NO brightness. Over one Venus day, Figure 4.6 shows values of the upper 2-sigma bound
that are twice as high and largely consistent with the SPICAV measurements.

Stewart and Barth (1979) first reported day-to-day variability of NO nightglow emission
by comparing images taken 24 hours apart by the Pioneer Venus OUVS spectrometer. Ste-
wart et al. (1980) continued this study with an extended OUVS dataset and described bright
patches appearing randomly at various latitudes and local times. This large variability of
the NO nightglow was also found by Gérard et al. (2008) from an early set of the SPICAV
limb observations, and by Royer et al. (2010) from the SPICAV data in stellar occultation
mode. Localized regions of enhanced or decreased downward fluxes of atoms have been
proposed to explain the patchy structure observed on the individual maps of NO nightglow
(Gérard et al., 2008).

Examining the instantaneous nightglow maps calculated by the model enables visuali-
zation of the typical morphology and short-timescale variability of the NO emission. The
example in Figure 4.7 illustrates a complex structure, characterized by elongated features
that can extend both zonally and meridionally. These maps reveal a pronounced spatial
variability, a critical observation given that they are separated by roughly one Earth day
(1/100th of a Venusian day). Since the morphology of the NO emission changes rapidly
from one Earth day to the next, a region of strong NO brightness may be devoid of any
emission the next day, and vice versa. This result explains the strong variability evident in
the nightglow NO measurements, whether taken in nadir mode (e.g., Stewart et al. (1980);
Bougher et al. (1990); Stiepen et al. (2013) or while viewing the limb (Royer et al., 2010; Stie-
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Figure 4.6 : Column-integrated NO nightglow (kR) on Venus. Left : a) SPICAV nadir observations
(Stiepen et al., 2013). The data are averaged over 6 years of measurements. Areas without observa-
tions are depicted in white. Middle : b) modeled NO nightglow, average over one Venus day (116.75
Earth days). Right : ¢) modeled NO nightglow, upper 2-sigma limit over one Venus day. Maps are
centered at midnight (anti-solar point).

pen et al., 2012). Both the morphology and the variability of the NO nightglow simulated
by the Venus PCM are reminiscent of those of the O,(1A) nightglow calculated with the
same model (Navarro et al., 2021), suggesting that both nightglows are subject to the same
complex variable dynamics of the SS-AS circulation.

In quantitative terms, Figure 4.7 shows that the value of maximum brightness can easily
vary by a factor of 2 from one Earth day to the next, and can be located in a very different
region, sometimes quite far from the equator (-25°S). We note that brightnesses above 7
kR can be reached locally, which approaches the few most intense pixels detected by SPI-
CAV (Figure 3a). Secondary maxima are also present in the modeled nightglow maps, at
latitudes sometimes reaching 30°N and local times as early as 22 :00 LT. In the example
of the 6 Earth days selected in Figure 4.7, significant NO emission can occur in long fila-
ments stretching up to 50°N or S. All these features are consistent with the variability of
the OUVS data reported by Bougher et al. (1990). In summary, the canonical picture of a
steady, broad maximum centered on the equator at 02 :00 LT does not reflect the reality
of the NO nightglow distribution on Venus. This conclusion was already reached by Soret
et al. (2014) for the O,(1A) Venus nightglow. Although this view remains accurate from a
time-averaged perspective, as shown in Figure 4.6, it is likely that the morphology of the
region of NO emission at any given time never looks like this. Our simulations indicate, on
the contrary, that the NO nightglow region exhibits a complex and highly variable shape,
with its contours changing daily. As it frequently extends in long filaments to high latitudes,
or even toward the evening terminator, the NO emission can occur in almost any region of
the Venus nightside.

88



PHOTOCHIMIE DE L’AZOTE ET EMISSION ULTRAVIOLETTE DE NUIT DE NO

B
NO Emission [KR]

5
3
2
1
0

Figure 4.7 : Instantaneous column-integrated NO nightglow (kR) calculated by the Venus PCM over

six consecutive Earth days. The maps are centered at midnight (anti-solar point) and are separated
by one Earth day.

4.3.5.2 Analyzing nightglow variability

The characteristics of the NO nightglow described above are now compared to those of
the horizontal and vertical winds calculated by the Venus PCM. Figure 4.8 superimposes
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the nightglow calculated at the emission peak, around 115 km, on the horizontal wind field
calculated by the Venus PCM. At this discrete altitude level, the filamentary nature of the
NO emission region is even more evident than in the vertically integrated brightness maps
(Figure 4.7). Over the 6 Earth days considered here, the region of strongest nightglow is
strongly correlated with a maximum convergence of the SS-AS circulation on the horizontal
plane. On average, this region is located at the Equator and 02 :00 LT, but shows a complex
structure at a given time. The wind is oriented slightly more westward on average, resulting
in an asymmetry of the SS-AS zonal flow between the morning and evening branches, and
a shifted convergence westward of the antisolar point. As shown by previous studies using
the Venus PCM, this wind asymmetry results essentially from the westwards 5-day period
Kelvin wave originating in the cloud deck (Navarro et al., 2021), combined with a westward
acceleration of the zonal wind when non-orographic gravity waves brake in the lower ther-
mosphere (Gilli et al., 2021). We also observe each day in Figure 4.8, a substantial poleward
transport in both hemispheres, driven by the formation of large-scale (>1000 km) vortices
that vary on a daily timescale on the morning side. This phenomenon, which explains the
presence of secondary maxima of NO nightglow at mid-to-high latitudes, is quite similar
to what Navarro et al. (2021) observed for the O,(1A) emission at 1.27 pm, occurring lower
at 95 km.

Examination of the NO nightglow on vertical cross-sections (Figure 4.9) shows a day-to-
day variability comparable, if not greater, to that predicted on the horizontal plane. On the
sample of six Earth days chosen here, the Mars PCM calculates an equatorial airglow that
differs radically from one day to the next. On this equatorial average over 5°N-5°S, several
distinct maxima can be produced during the night, and can appear as early as 22 :30 LT
and as late as the morning terminator at 06 :00 LT. The altitude of the emission peak also
varies within approximately 5 km around 115 km from one day to the next, in fairly good
agreement with the SPICAV observations carried out in limb (Gérard et al., 2008; Stiepen
et al., 2012) and star occultation (Royer et al., 2010, 2016) mode. The model shows no corre-
lation between the altitude of the emission peak and the local time, as in Royer et al. (2016).
The horizontal wind convergence displayed in Figure 4.8 results in downward transport in
Figure 4.9. NO emission regions are correlated with subsidence regions, and the intensity
of the emission reflects that of subsidence, as in the 2D simulations of Collet et al. (2010).
In Figure 4.9, the downward branch of the antisolar circulation is never purely vertical and
generally has a strong westward component. In these areas, the N and O atoms produced
by photodissociation on the dayside undergo downward transport until their number den-
sity is sufficient to initiate their recombination and produce the nightglow. This process
continues during the descent until about 110 km and the complete exhaustion of N atoms,
which are much less abundant than those of O (Figure 4.4). In subsidence zones, the ver-
tical velocities calculated by the Venus PCM are in the range 10-20 cm s~ '. These values
are compatible with those of 3-21 cm s ! discussed by Gérard et al. (2009) to explain the
shift between NO and O,(1A) emissions or the temperature enhancements in the nocturnal
mesosphere Bailey et al. (2008).

Figures 4.8 and 4.9 show that both the horizontal and the vertical transport contribute
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Figure 4.8 : Instantaneous NO nightglow (photon cm-3 s-1) and horizontal wind (m s-1) calculated
at 115 km by the Venus PCM over the six consecutive Earth days considered in Figure 4.

to the nightglow variability in the model. We quantified their respective contributions by
decomposing the horizontal and vertical components of the advection term in the expres-
sion of the variation over time of the NO nightglow, as in Navarro et al. (2021). The result
is shown in Figure 4.10. Generally, the effect of horizontal transport dominates that of ver-
tical transport, but the two contributions have fairly comparable values. These results are
similar to those obtained by Navarro et al. (2021) for the O,(1A) nightglow.

4.3.6 Conclusions

Our model simulations have revealed a complex, three-dimensional morphology of the
NO nightglow on Venus. The contours of this emission region can extend into filaments
thousands of kilometers in length across nearly all latitudes and local times. These fea-
tures could not be well described by the Pioneer and Venus Express space missions due to
their limited imaging capabilities. Nevertheless, the strong spatio-temporal variability that
is evident in past measurements (Bougher et al., 1990; Gérard et al., 2008; Royer et al., 2010)
is well reproduced by our model. It can be explained by abrupt changes, on timescales shor-
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Figure 4.9 : Vertical cross-section of the instantaneous NO nightglow (photon cm-3 s-1) and wind (m
s-1) calculated in the 5°N-5°S latitude band by the Venus PCM over the six consecutive Earth days
considered in Figure 4.7.

ter than an Earth day, in the three-dimensional wind field on the nightside of Venus. In our
simulations, the NO nightglow therefore never looks the same from one day to the next.
Distortions of the region of NO emission are caused by the strong variations in the zonal
wind and the formation of large-scale transient vortices on the horizontal plane, as in the
simulations of the O,(1A) nightglow occurring 20 km lower (Navarro et al., 2021). In the
model, peak NO nightglow brightness aligns with maximum horizontal wind convergence,
leading to a localized descent of N atom-rich air. When averaged over a long period, the
modelled nightglow profile peaks at 115 km altitude. The NO bright patch is located at the
equator and is shifted towards the morning terminator around 02 :00 LT. This statistical
result is consistent with the OUVS measurements on board Pioneer and SPICAV on board
Venus Express. In quantitative terms, the mean value of NO emission calculated at 115 km is
53 kR, in excellent agreement (5%) with the value deduced from the SPICAV dataset (Stie-
pen et al., 2012). This result suggests that the current nitrogen kinetics do not present a
fundamental problem in reproducing the observed nightglow, provided that the N profile
on the nightside is consistent with the Pioneer measurements.
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Figure 4.10 : Relative contribution of horizontal and vertical transport in the apparent variation of
NO nightglow. Data are averaged over the grid points showing more than 50 photon cm—2 s~1. The
grey curve shows the mean volume emission rate.
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TABLE 4.4 — Photochimie de I’azote implémentée dans le Venus PCM, T ;.. est la température
des électrons (Martinez et al., 2024). Le Venus PCM utilise la température des électrons a la
place des ions a cause du manque d’observations fiable de cette derniére (Martinez et al.,

2024).
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Cette seconde partie est consacrée aux nuages vénusiens. Nous allons en particulier nous
pencher sur un modéle de microphysique : MAD-VenLA. C’est a partir de ce modele que
nous allons chercher a simuler et reproduire les nuages de Vénus. Nous allons considérer
deux types de particules : les gouttelettes, qui sont composées en partie ou intégralement de
liquide, et les aérosols, que I'on considére comme des particules solides (poussiéres météo-
ritiques). Comme nous le verrons dans la suite de ce chapitre, des gouttelettes peuvent se
former en utilisant les aérosols. Quand les aérosols sont piégés dans une gouttelette, nous
les appellerons des noyaux de condensation (CCN : Cloud Condensation Nuclei).

Dans ce premier chapitre concernant les nuages, nous allons présenter la théorie de chacun
des processus qui affectent la vie des gouttelettes.

5.1 Représentation des particules

Une particule est un agglomérat de molécules en suspension dans un gaz. Cet agglomérat
peut étre solide ou liquide, sphérique ou de forme irréguliere. Quand une particule est une
gouttelette nuageuse. Les particules jouent un réle majeur dans les atmosphéres des pla-
neétes qui en possedent, en jouant fortement sur le transfert radiatif et donc la température
de atmospheére. Cet effet sur la température est particulierement important dans le cas de
Vénus, avec des gouttelettes et des aérosols de taille et de composition variées.

Nous allons présenter les différents mécanismes microphysiques qui prennent place dans
les nuages. Ces processus ont un impact sur les gouttelettes qui composent les nuages en
jouant sur leur nombre ou sur leur volume. Pour décrire correctement un ensemble de
gouttelettes, il faut décrire leur distribution en taille, ce que I'on appelle communément
une granulométrie.

5.1.1 Définition de la distribution en taille des gouttelettes

Commencgons par considérer un intervalle de rayon noté i, dans lequel se trouve une
concentration de particules notée N;. On exprime N; comme étant égal a :

N; = n;Ar (5.1)

— n; la distribution du nombre de particules dans 'intervalle i considéré (m~! m=3);

— Ar la largeur de l'intervalle considéré (m).

En discrétisant de cette fagon la distribution, nous perdons une partie de I'information a
lintérieur de I'intervalle i. On peut réduire cette perte en réduisant au maximum Ar pour
s’approcher du comportement continu de la distribution réelle. Faisons alors I’hypothese
que : Ar — 0, Ar devient donc infinitésimal et est donc noté dr. La fonction est réécrite de
facon continue :

d
n(r) = d—];f (5.2)
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L’équation 5.2 permet d’écrire le nombre total de particules par volume d’air V; en fonction
de n(r)dr qui représente le nombre de particules contenues dans l'intervalle de taille dr :

Nt:/o n(r)dr (5.3)

5.1.2 Définition des moments

Dans le cadre de ce travail sur les nuages, nous considérons trois distributions log-normales
(deux pour les modes 1 et 2 des gouttelettes nuageuses et une pour les aérosols). Ces distri-
butions sont représentées par un couple de parametres que nous allons expliciter. On définit
un moment M d’ordre k, noté M}, une quantité intégrée dont 'expression générale est de
la forme :

M (f) = /1 2* f(x)dx (5.4)

définie sur un intervalle / C R . Nous considérons dans le cas de la microphysique que la
fonction f(z) = n(r). Un moment d’ordre k est donc ici défini comme :

My, = /00 rEn(r)dr (5.5)
0

Dans le cadre de la théorie des moments, il est nécessaire de réaliser une hypothése sur
I'expression de n(r)dr. Nous choisissons la loi log-normale pour représenter la distribu-
tion. Ce choix est motivé par les observations et par sa capacité a simplifier les calculs des
différents processus microphysiques. Nous utilisons également une loi log-normale pour
représenter la distribution des aérosols.

5.1.2.1 Définition de la loi log-normale

Cette loi se définit pour des rayons positifs non nuls et s’écrit :

n(r) = Ntmg;\/ﬁ exp [_1 (1n(r/79)2] (5.6)

— T, est le rayon médian de la distribution (50% des rayons sont > 7, ; 50% des rayons
sont < 7,);

— o, estl’écart-type géométrique (68% de la distribution est comprise entre [Fy, — 0,7, + 04));
— N, la concentration totale.

On peut relier la distribution en rayon des gouttelettes a différentes grandeurs physiques
qui relevent d’un intérét particulier dans les calculs des processus microphysiques. On ex-
prime par exemple le volume des particules par volume d’air V; (m?) :

4w &

Vi = rin(r)dr (5.7)
3 Jo
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Ces différentes grandeurs sont la plupart du temps reliées entre elles grace aux moments
de la distribution log-normale.

5.1.2.2 Application de la loi log-normale aux moments

En appliquant la loi log-normale a notre définition des moments (eq 5.5), on obtient I’ex-
pression suivante du moment d’ordre k (en m*) :

k2 In*(o
M, = NtF’g“ exp (# (5.8)

Nous considérons dans ce travail le couple M, qui correspond au nombre total de goutte-
lettes par volume d’air (/V;) et M3 qui est lui proportionnel au volume total (V;). Nous allons
donc remplacer dans 1’équation 5.8 le terme N, par Mj,et nous faisons ici I'hypotheése que
0,4 est constant, ce qui permet d’écrire :

k*In*(o
M, = MOF’;a(k‘) avec o = exp (% (5.9)
Cette équation lie n’importe quel moment d’ordre £ au moment d’ordre 0. Et on peut donc
calculer les rayons caractéristiques de la distribution (le rayon moyen 7, le rayon médian
Tmed €t le rayon modal 7,,,4, tous les trois sont exprimés en meétre) de la gouttelette en
fonction des moments d’ordre 0 et 3 et de a(k) :

)
)1/3 x a(3)7? (5.10)
)

5.2 Création d’une gouttelette

Nous allons maintenant pouvoir commencer a discuter en détail des différents processus
qui interviennent dans la vie d’'une gouttelette. Nous pouvons déja définir une distinction
majeure. Les processus dits "0D", ce sont des processus ponctuels (dans une maille) qui dé-
pendent que des caractéristiques de 'atmosphere locales et qui ne sont pas affectés par les
conditions des mailles adjacentes. Les processus "1D" ont un impact le long d’'une dimen-
sion, ce qui implique des échanges entre les différentes mailles. Ce sont ces processus "1D"
qui permettent au nuage de se comporter comme une entité unique.

La premiere étape de la vie d’'une gouttelette est sa création. Le processus lié a la forma-
tion est appelé nucléation, et implique un changement de phase (de vapeur a liquide). Ainsi,
une condition sine qua non a la création des gouttelettes est que la vapeur soit sursaturée.
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Quand les conditions nécessaires a la nucléation sont réunies, deux situations sont pos-
sibles : des particules (en I'occurrence des aérosols dans notre situation) sont déja présentes
dans le milieu, ou aucune particule n’est présente. Dans le premier cas, le liquide va conden-
ser sur la surface présente pour former une gouttelette, on parle de nucléation hétérogene.
Dans le second cas, les molécules de liquide s’agrégent de maniére aléatoire jusqu’a former
une gouttelette de liquide pur, on parle de nucléation homogene.

Nous discutons de ces deux types de nucléation dans la suite de cette section.

5.2.1 Saturation d’une vapeur

La principale condition pour former de nouvelles gouttelettes est que la vapeur soit en
sursaturation. La quantité de vapeur présente doit étre supérieure a la quantité maximale
que la parcelle d’air peut contenir. Cela permet le changement de phase de la vapeur vers
le liquide. On représente cette quantité par un rapport que 'on exprime :

Py
Sa P j T) (5.11)
ou Sy est le taux de saturation d’une espéce chimique A de pression partielle P4 (Pa),
de pression de vapeur saturante P3 (Pa) a une température 7' (K). Ainsi, en fonction de la
valeur de S, il existe trois états différents :

— S < 1:Le milieu est sous saturé;

— S = 1:Le milieu est saturé, la quantité de vapeur est a I’équilibre thermodynamique
avec son milieu;

— S > 1:Lemilieu est sursaturé, le changement de phase et la nucléation sont possibles.

Si le taux de saturation est inférieur ou égal a un, la vapeur ne forme pas de nouvelles
gouttelettes et leur nombre reste constant. Quand ce taux dépasse un, il existe suffisam-
ment de monomeres pour que statistiquement les collisions aléatoires ameénent a la création
d’embryons ' stables grace a I’agitation thermique, qui peuvent continuer a grossir jusqu’a
devenir des gouttelettes de taille macroscopique.

5.2.2 Energie de formation

Comme discuté précédemment, le principe de la nucléation repose sur le changement de
phase de la vapeur en liquide. Ceci n’est possible que si I’énergie libre de la phase liquide
est inférieure a celle de la phase vapeur.

L’énergie libre ou enthalpie libre est une fonction d’état extensive généralement notée G.
La variation de cette énergie (AG) est équivalente au travail maximal disponible pour une
réaction thermodynamique réversible, cette réaction étant le changement d’état vapeur-
liquide dans ce travail.

1. Un agglomérat de molécules dont la pression de vapeur partielle est inférieur au seuil requis pour
nucléer
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Dt a l’agitation thermique, les molécules gazeuses collisionnent et s’accrétent pour for-
mer un embryon sphérique i-mére composé de ¢ molécules et de rayon 7. Le changement
d’énergie lié au changement de phase se distingue en deux termes, un terme dii a 'augmen-
tation de la surface de la gouttelette et un second lié a 'augmentation du volume. On peut
résumer le bilan d’énergie avec I’équation suivante :

4 kpTIn(S)

AG; = 4mer? — 3 (5.12)
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Figure 5.1 : Evolution de I’énergie libre en fonction du rayon. L’énergie du volume (en rouge) évolue
avec le cube du rayon et I'énergie de la surface (en bleu) évolue avec le carré du rayon. La somme
des deux (en noir) présente donc un maximum d’énergie en r = r*. Les gouttelettes qui passent le
rayon critique continuent a grandir, celles qui ne le passent pas s’évaporent.

Avec v; le volume d’une molécule en m?, e, la tension de surface en Jm 2, r le rayon en
m, T'la température en K et k5 la constante de Boltzmann en JK ~!, AG; est en J. Dans cette
relation (eq 5.12) on retrouve a gauche I’énergie surfacique liée au changement de surface de
I’i-meére et a droite I’énergie volumique venant du changement de potentiel chimique entre
le liquide et la vapeur. Pour des rayons faibles, I'énergie que demande I’élargissement de la
surface est plus grande que la diminution amenée par le changement d’énergie volumique
jusqu’a ce qu’on atteigne un rayon critique noté r* (m). Cette situation est ce qu’on appelle

une barriere d’énergie. On définit cette barriere d’énergie AG™ (J) comme étant 1’énergie
5(AG) _

or
On note cette barriere d’énergie comme :

libre pour laquelle

4 167 v2ed
AGY = —nr¥e, = Los 5.13
P 3T S T T (kpTIn(S))2 (-13)

102



PHYSIQIJE ET DYNAMIQUE DES GOUTTELETTES

Il est donc nécessaire de dépasser cette barriére pour commencer la nucléation. Ce com-
portement est résumé dans la figure 5.1. On détermine un rayon critique des agglomérats a
partir de I’équation 5.13 que 'on définit comme :

. 2e5v;

" T (kTIn(S))? 19

Et on définit le rapport de saturation S* critique pour r = r* (en prenant I’équation 5.14)
en nous basant sur ’équation de Kelvin :

2e,
S* =exp (k]:;rl*) (5.15)

Il existe deux régimes distincts : Si S < §*, AG,; augmente avec le rayon, la phase gazeuse

est donc stable et la nucléation ne se fait pas.
Si S > S*, AG; augmente avec le rayon jusqu’a atteindre un maximum en r = r* puis
diminue. Cela signifie que I'agrégat va pouvoir grandir et la nucléation s’effectuer.

5.2.3 Nucléation homogeéne : systémes a un et deux composés

La nucléation homogéne correspond a la formation spontanée d’une nouvelle phase li-
quide dans une phase vapeur sursaturée. Plusieurs formulations de la nucléation homogéne
existent, elles dépendent du nombre de composés présents dans les gouttelettes. Dans le
cadre de cette these, nous considérons deux cas : le systéme a un seul composé (monocom-
posant) et le systeme a deux composés (binaire). Le systéme a deux composés est particu-
lierement important dans le cas de Vénus, car les gouttelettes sont formées d’'un mélange
de H,SO, et de H,0.

5.2.3.1 Cas monocomposant

Le taux de nucléation J (m~3 s™!) en régime stationnaire s’exprime sous la forme :

J =278, C¢ (5.16)

n*»

ou :
— Cit o< exp(—AG}/kpT) (m™3) est la concentration d’équilibre des embryons cri-
tiques (facteur thermodynamique).
— Bur (s71) estla fréquence d’attachement des monomeéres aux embryons critiques (fac-
teur cinétique).
— Z est le facteur de Zeldovich, qui traduit la probabilité qu'un embryon critique fran-
chisse réellement la barriéere (facteur statistique).

5.2.3.2 Cas binaire

Dans le cas ou les gouttelettes sont composées de deux especes différentes, 'embryon
est défini a la fois par son rayon r et sa composition interne x. L’énergie libre devient une
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fonction bidimensionnelle :

\ AG(n,,ng)

Saddle point

Figure 5.2 : Dans le cas de la nucléation homogéne a deux composants A et B avec le nombre de
molécules A et B dans 'embryon (n 4 et np), la courbe de AG s’étend en une surface sous forme de
selle. (Tirée de (Seinfeld et al., 1998)).

AG(r,z) = 4mre(x) — gwr?’Agv(x). (5.17)

La nucléation critique correspond a un point selle (r*, z*) (Figure 5.2) de cette surface,
obtenu par :

OAG OAG
— = 0. 5.18
or 0, ox 0 (5.18)

On exprime alors le taux de nucléation homogene selon :

AGs
J = Ry, F* exp(— kTZ) Z, (5.19)
en m 3 s7!, olt chacun des termes traduit un aspect physique distinct du processus de
nucléation :

— Le facteur cinétique R7,, : il représente la vitesse moyenne de croissance de 'em-
bryon critique. Dans un systéeme binaire, on peut le voir comme une moyenne pon-
dérée des vitesses de capture de chaque condensat.

— Le facteur de fréquence F° (s7!) : il traduit la fréquence effective des collisions me-
nant a I’accroissement de I’embryon. Dans le cas binaire, seules certaines combinai-
sons d’adsorption des deux especes permettent de conserver la composition critique
(z").

— Le facteur thermodynamique exp(—AG; /kT) : Contrairement au cas monocom-
posant ou la barriere AG* ne dépend que du rayon critique r*, le cas binaire introduit

104



PHYSIQIJE ET DYNAMIQUE DES GOUTTELETTES

une dépendance supplémentaire a la composition critique x*. Le point critique est
donc défini comme un col en selle de la surface AG(r, z).

— Le facteur de Zeldovich Z : généralisé au cas binaire, il reflete la géométrie de la
barriére au voisinage du point critique. Il prend en compte la courbure de la surface
AG(r,z) ala fois dans la direction instable (taille de 'embryon) et dans la direction
stable (composition). Ce facteur corrige la probabilité qu un embryon franchissant la
barriére évolue effectivement vers une croissance irréversible.

Résumé

Ainsi, que la nucléation soit mono- ou binaire, le taux .J résulte toujours de la combinai-
son de trois contributions essentielles :

1. un facteur thermodynamique (probabilité d’existence des embryons critiques),
2. un facteur cinétique (vitesse d’attachement des constituants),
3. un facteur statistique (probabilité de franchir la barriére critique).

Dans le cas de la nucléation pour deux composés, le calcul du taux de nucléation est
ardu et lourd en développement. C’est pour cette raison que des paramétrisations existent
comme celle de Maattianen et al. (2018) qui sera discutée plus en détail dans la partie 6.4.

5.2.4 Lanucléation hétérogeéne

La présence d’une surface préexistante abaisse la barriére énergétique pour pouvoir pro-
duire de nouvelles gouttelettes. Ainsi, la nucléation hétérogene peut prendre place pour des
taux de sursaturation plus faibles que la nucléation homogene (pour peu que des aérosols
soient disponibles dans le milieu).

La nature des aérosols qui deviendront les noyaux de condensation est un parametre
important de la nucléation hétérogene. Dans notre cas, nous faisons ’hypothése de noyaux
sphériques, ce qui signifie qu’il est nécessaire de prendre en compte la courbure de cette
surface. On exprime I’énergie libre critique AG7 ., (J) comme :

AG;kzet = AG;kwmf(7n7 I) (520)

ou AGj,,, estl’énergie (J) de la nucléation homogéne pour un embryon de rayon critique
r* dans les mémes conditions de pression et de température et f(m, x) est le paramétre de

contact décrit ci-aprés. Nous écrivons le rapport des tailles x comme :

rcenN
,r*

(5.21)

avec roon le rayon des aérosols (m) qui constituent les noyaux de condensation et r* le
rayon critique de la nucléation homogeéne. Enfin, le parameétre m qui représente la mouilla-
bilité que 'on exprime comme :

m = cos(¢.) = i (5.22)

eLv

105



CHAPITRE 5

Dans cette expression, apparait la tension de surface e entre le solide (5), la gouttelette
liquide (L), entre le solide et la phase gazeuse (V') et entre le liquide et le gaz. Elle est
également fonction de I’angle de contact ¢, entre le solide et la gouttelette liquide qui sont
tous deux au contact de la vapeur. Ce paramétre quantifie I’affinité entre le liquide de la
gouttelette et son noyau de condensation. Plus cette valeur tend vers 1, plus le liquide et
son CCN sont compatibles.

Cela permet de définir le facteur de forme f(®, x), compris entre 0 et 1, qui dépend de la
géométrie du systéme embryon-CCN. Dans notre cas, quand il est considéré sphérique, on
obtient :

3
flm, X) = 1+(#) +X3

+3X°*m (X —n 1)
n
(5.23)

X—-m X -m\®
235y (22
n n
avec ) = (1 + 2% — 2dx)1/2),
On définit maintenant le taux de nucléation hétérogene dans le cas de deux composants
de maniére analogue au cas homogeéne (aussi exprimé en m 3 s 1) :

—AG*
Jhet = Ran F© exp (ﬁ) Z (5.24)

Les termes sont identiques au cas homogeéne avec : R,, le taux de croissance moyen, F'*
qui peut étre approximé comme le total de molécules adsorbées par unité de surface du
CCN et Z le facteur de Zeldovich.

A T'instar de la nucléation homogeéne, le taux de nucléation hétérogéne dépend aussi du
nombre de composés formant les gouttelettes, complexifiant le calcul dans le cas de deux
composés des gouttelettes vénusiennes.

Cependant, la nature exacte des CCN sur Vénus est une question encore ouverte dans la
littérature. Des mesures sont encore nécessaires pour déterminer la nature et les propriétés
des CCN. A I'heure actuelle, il n’existe pas de paramétrisation ou de code facilement utili-
sable dans le cadre d'un GCM. On utilise une description simplifiée qui sera présentée dans
la partie 6.5.

5.3 Flux de masse : Condensation et évaporation

5.3.1 Définition du flux de masse

Au cours de sa vie, une gouttelette subit différentes conditions de pression, de tempéra-
tures, de quantités d’eau et d’acide sulfurique. Elles vont modifier le taux de sursaturation a
la hausse ou a la baisse, et les gouttelettes s’ajustent a ces nouvelles conditions. Si le taux de
sursaturation augmente, la vapeur condense sur les gouttelettes, augmentant leur volume
et diminuant la vapeur. Au contraire, si le taux de sursaturation diminue, les gouttelettes
ont tendance a s’évaporer, diminuant le volume mais augmentant la vapeur. Ces modifica-
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tions du volume des gouttelettes tendent a amener vers I’équilibre thermodynamique. On
lie ce changement de masse au changement de rayon r avec I'expression :

dm,
— oot 5.25
aw P (525)

Avec m, la masse totale (kg) de la particule de rayon r et de masse volumique p, (kg
m~3). On écrit le taux de croissance g(r) (m? s™') comme :

_dr_5-8
~dt Rc+Rp

Avec S, le taux de saturation de I'espece condensée x formant la gouttelette, S5 le taux

g(r) (5.26)

de saturation a I’équilibre. Pour simplifier, on considére souvent S; = 1, mais ce n’est pas
toujours le cas, comme nous le verrons dans la suite. o et Rp sont respectivement la
résistance a la diffusion moléculaire (s m~2) et la résistance due au dégagement de chaleur
latente d’évaporation a la surface de la gouttelette (s m~2). Ces deux grandeurs freinent le
processus de transfert de masse. On les définit comme :

pgRT
Rp— — Lot (5.27)
DM, P (T)
et
Lopy { LM,
el (el S 5.28
Re =2 ( o ) (5.28)

avec M, la masse molaire de 'espéce, L, la chaleur latente, P{*(T') la pression de vapeur
saturante, R la constante des gaz parfaits, 7" la température et D la diffusivité moléculaire.

En nous basant sur ’équation 5.25, nous pouvons déterminer si les gouttelettes gran-
dmg
dt

> 0) ou décroissent (222 < 0).

dissent ( o

5.4 Coagulation des gouttelettes

Sous leffet de I'agitation thermique ou de la gravitation, les gouttelettes se déplacent
dans 'atmospheére. Lors de ces déplacements, il se peut que des gouttelettes se percutent
et s’agrégent. On parle alors de coagulation. Il en existe plusieurs types, mais nous nous
focaliserons sur la coagulation brownienne.

La coagulation est un processus qui conserve le volume total et la masse des gouttelettes,
mais réduit leur nombre, impliquant un changement du rayon moyen. Si I'on exprime ma-
thématiquement le changement de la concentration du nombre de gouttelettes dans un
intervalle de taille j, /V;, on obtient :

AN; 13 >
—=5 > KijiNiNj—i — N; Y KN (5.29)
i=1 =1

Avec i et j les indices des intervalles de taille, N; la concentration d’un j-mere (intervalle
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j), K j les coefficients de coagulation du j-mere et de I'i-mere (on peut aussi parler de kernel
de coagulation) (en m ™3 s™!). On a donc pour un intervalle donné une perte de gouttelette
par coagulation (terme de droite) et un apport par coagulation des gouttelettes plus petites
(terme de gauche).

La coagulation est dite brownienne quand elle est causée par les mouvements browniens
des gouttelettes a cause des conditions thermodynamiques locales qui prennent place dans
le milieu. On définit donc un coefficient de coagulation spécifique a ce processus. Si une
gouttelette de 'intervalle de taille i coagule avec une particule de I'intervalle j, on obtient
un kernel K} défini empiriquement par Pruppacher and Klett (1978) et décrit avec I'inter-
polation de FUCHS and SUTUGIN (1971) :

B ri T A(Dr + D;) B
K = An(D; + Dy)(ri + ;) (m o+ (02 + 5]2)1/2 (ﬁth,i T ﬁfm,j)l/z(ri + rj)>
(5.30)
Avec D; et D, les coefficients de diffusion des gouttelettes 7 et j, A; le libre parcours
moyen (m), J; un parametre caractéristique du systéme, et 0y, la vitesse thermique des
molécules i (m s™1).
Ce coeflicient de coagulation exprime 'efficacité des collisions formant de nouvelles
gouttelettes. Inclus dans I’équation 5.29, il donne la variation du nombre de gouttelettes

causée par la coagulation brownienne.

5.5 Sédimentation des gouttelettes

Le processus de chute des gouttelettes sous I'effet de la gravité dans I’atmosphere est
appelé la sédimentation. La sédimentation est nécessaire pour réaliser un cycle complet
de la vie d’'un nuage. Cependant, il s’agit d’'un processus qui se produit sur une dimension
verticale de 'atmosphére. Cela signifie que nous quittons les processus dits 0D pour discuter
d’un processus 1D.

5.5.1 La vitesse de Stokes

On appelle vitesse de Stokes (vy;) (m s™!) la vitesse maximum (ou terminale) atteinte par
une particule sphérique. Pour des particules avec des formes différentes, il faudrait alors
modifier I'expression de cette vitesse. Elle résulte d'un équilibre entre la gravitation et les
processus qui ralentissent la gouttelette, tels que le frottement avec I'air ou la viscosité du
milieu. On exprime avec la formule suivante :

_ 2gr%(pp — py)
Vst = T

Ou : r est le rayon de la gouttelette (m) de masse volumique p, (kg m~3), confronté a une

(5.31)

accélération gravitationnelle g (m s~2), dans un milieu de masse volumique p; (kg m™?), de
viscosité dynamique n(Pa s).
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L’élément important qu’il reste a définir ici est le terme 1). Il existe un certain nombre de
formulations théoriques pour exprimer la dépendance intrinséque de cette grandeur a la
température. Nous faisons le choix de nous baser a I'instar de Stolzenbach et al. (2023) sur
une formule spécifique aux atmospheéres dominées par le CO, (Jones, 1924).
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Figure 5.3 : Profil vertical de la vitesse de Stokes (vs; en km j~!) dans les conditions vénusiennes.
Les traits pleins représentent la vitesse de Stokes sans correction de Cunningham (eq. 5.31), les traits
pointillés représentent les vitesses de Stokes corrigées (eq. 5.33) (Tirée de (Stolzenbach, 2016)).

Les nuages de Vénus recouvrent une large gamme d’altitudes et donc de pression, il est
nécessaire d’ajuster la vitesse de Stokes en fonction des conditions de pression a toutes les
altitudes. On ajoute donc un facteur de Cunningham modifié qui corrige '’expression de la
vitesse de Stokes (Cunningham, 1910; Davies, 1945). Ce facteur est de la forme (1 + SKn)
avec Kn le nombre de Knudsen défini comme Kn = \/Rp avec A le libre parcours moyen
des molécules de gaz de I'atmospheére exprimé en m. L’expression mathématique de ce libre
parcours moyen est :

B 1 B RT
\/i’ﬂ'd%ozNCOZ \/§7T(2TCOZ)2PNA
avec dco, le diametre d’une molécule de CO, (m) et 7¢o, le rayon (m), Nco, la densité de

molécules de CO, par m~—>, N4 le nombre d’Avogadro, T la température (K), P la pression
(Pa) et R la constante des gaz parfaits (J mol~* K™1). Ici, on fait 'approximation que I'at-

(5.32)
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mospheére est composée uniquement de CO,. Dans le cas ou Kn << 1, nous nous trouvons
dans une situation ou la mécanique des milieux continus reste valable et donc I’équation
5.31 le reste aussi. Dans le cas opposé, il faut aborder le probleme d’une fagon statistique et
corriger 'expression de notre vitesse de Stokes. On obtient alors :

29R2(pp — py)

9
Ou g = 1,246+0.42 exp(—0.87 x 1 /Kn)VKn (Berry and Pranger, 1974), avec p, la masse
volumique de la gouttelette ( kg m~3). Dans la réalité de I'atmosphére de Vénus, le nombre

vst = (1 4 fKn) (5.33)

de Knudsen est tres faible en dessous des nuages et a leur base. La figure 5.3 montre que la
correction n’a que peu d’impact, contrairement au nuage supérieur et particulierement au
brouillard situé au-dessus du nuage ou le nombre de Knudsen est grand et I'impact de la
correction aussi.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté de la théorie qui gouverne chacun des proces-
sus inclus dans le modeéle MAD-VenLA. La majorité de ces processus sont locaux, mais la
sédimentation est un processus qui fait intervenir des échanges le long de la dimension
verticale.

Le chapitre suivant présente la mise en ceuvre de ces processus dans le modele MAD-VenLa
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6.1 Présentation générale de MAD-VenLa et hypothéses
utilisées

MAD-VenLa (pour Modal Aerosol Dynamics for Venus Liquid Aerosols (Maattanen et al.,
2023)) est un modéle microphysique basé sur la méthode des moments, qui a pour but a
terme de réaliser des simulations 3D en étant couplé au Venus PCM. Il s’agit d’'une nouvelle
version avancée du modéle MAD-Muphy (pour Modal Aerosol Dynamics with Microphy-
sics) développé et décrit dans Guilbon (2018) et de MAD-VenLa Maittanen et al. (2023).

Il s’agit d’'un modeéle fonctionnant principalement en 0D (la nucléation, la coagulation et
le flux de condensation / évaporation) et en 1D (la sédimentation), ce qui lui permet d’étre
facilement couplé a d’autres modeles tels que le Venus PCM. 1l s’agit d’ailleurs de 1'un des
objectifs de cette these.

Dans le cadre de cette thése, j’ai retravaillé et réécrit le processus de condensation / éva-
poration, le processus de mode-merging et la sédimentation. En plus d’avoir travaillé sur ces
différents processus, j’ai réorganisé la structure globale du code : j’ai mis a jour la conserva-
tion de la masse, corrigé un certain nombre de formules telles que ’acidité ou la conversion
entre le moment d’ordre 3 et le rapport de mélange.

On fait le choix de prendre deux moments pour représenter la distribution en taille des

gouttelettes dans le modele. Il s’agit du moment d’ordre 0 qui représente le nombre de gout-
telettes (Ny;) et le moment d’ordre 3 qui représente le volume total (V). On va également
considérer uniquement les gouttelettes de mode 1 et de mode 2, sous forme de distribu-
tions log-normales, avec un écart type fixé pour les deux modes. On définit 0,,,4. 1 = 1,56
et Omode 2 = 1,29, ces o sont basés sur les observations Pioneer Venus (Knollenberg and
Hunten, 1980). Les observations Pioneer Venus ont montrés que o varie avec l’altitude, il
s’agit d’'un parameétre ajustables dans les limites des observations (Knollenberg and Hunten,
1980). Nous allons considérer plusieurs "sous-moments" qui permettent de suivre indépen-
damment les différentes espéces qui composent les gouttelettes. Pour le moment d’ordre 0
nous distinguons celui de I’ensemble des gouttelettes (Mg 4r0p), de celui des gouttelettes qui
possédent des noyaux de condensation (My ccn). Pour chacun des modes de gouttelettes,
nous définissons trois moments d’ordre 3. Un moment pour H,SO,, un pour H,O et un pour
les noyaux de condensation. Le moment d’ordre 3 total est la somme des 3 sous-moments.
En plus des gouttelettes, nous considérons un couple de moments (Mg 4¢r-,M3 4¢rr) pour les
aérosols solides précurseurs des noyaux de condensation.
Le choix du pas de temps est un parameétre clé dans le calcul des processus microphysiques.
Il doit étre suffisamment court pour s’assurer de la stationnarité des parametres thermody-
namiques pendant le pas de temps et pour s’assurer de la stabilité numérique (condition de
de Courant-Friedrichs-Lewy (CFL)).
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Chacun des processus de MAD-VenLa produit une tendance qui est ajoutée a 'intérieur
du code. Dans un premier temps, nous réalisons les processus microphysiques qui modifient
le volume de gouttelettes, puis on vérifie que MAD-VenLa conserve la masse de H,O et de
H,SO,. Dans 'objectif de vérifier la conservation de la masse, nous avons besoin d’exprimer
la relation qui lie le moment d’ordre 3 des condensats a leur rapport de mélange (ou VMR
pour Volume Mixing Ratio) :

4 Pcondensat Mair M3 condensat
condensat — | 5 | X | ——— | X T 6.1
Xeondensat ( 3 ) ( Pair M condensat / Volume d’air (6.1)

AVec : pPeondensat 12 masse volumique de 'espéce condensée (kg m—3), pu;, la masse vo-

lumique de I'air (kg m™3), M_sndensa 1a masse molaire de I'espéce condensée (kg mol~1) et
M,;, la masse molaire moyenne de I’air (kg mol™') et le volume d’air contenu dans la maille
du modéle (m?).

Nous vérifions alors la condition :
Rapport de mélange du liquide avant MAD-VenLA (X4 ini) + rapport de mélange de la
vapeur avant MAD-VenLA (Xuqp ini) = rapport de mélange du liquide apres MAD-VenLA
(Xiiq fin) + rapport de mélange de la vapeur aprées MAD-VenLA (Xyap fin)-

On réalise ensuite le reste des autres processus et on obtient une tendance globale de
chacun des moments et des vapeurs modifiées par MAD-VenLa. Ces tendances sont ensuite
ajoutées aux traceurs des especes chimiques dans le Venus PCM.

Concernant le choix du pas de temps, de maniére générale, il s’agit d'un parametre que
I'on peut adapter librement a la situation étudiée, particulierement dans des modélisations
0D. Dans le cadre du couplage de MAD-VenLa avec le Venus PCM, nous faisons le choix
de prendre un pas de temps pour la microphysique (At,,;.) de 420 secondes, soit le méme
que celui utilisé dans la photochimie (voir chapitre 3). Avec ce choix, nous permettons a la
photochimie et la microphysique d’évoluer de fagon synchrone. C’est une condition impor-
tante, car les deux ensembles de processus sont couplés a travers les espéces condensables.
De plus, ce pas de temps est suffisamment court pour que les variations de température
soient faibles (<1 K) ce qui permet de valider la condition de stationnarité.

Avant de continuer plus loin dans ce chapitre, revenons rapidement sur le mode mer-
ging. Les gouttelettes sont distribuées selon plusieurs modes. Or, de par sa définition, la
représentation des distributions par les moments n’est pas capable de faire interagir plu-
sieurs distributions entre elles. On ajoute donc le processus dit de mode-merging, qui est
un processus qui permet en 0D de faire des échanges entre les modes (Décrit dans la partie
6.8).

6.2 Production des aérosols

Comme nous avons discuté dans la partie 1.2.2.2, les noyaux de condensation sont un
élément important dans la formation du nuage. Cependant, la nature et la distribution en
taille de ces noyaux sur Vénus ne sont pas connues avec certitude. Cela nous oblige donc a
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— @ Nucléation homogéne — (dM,, dM;) —
J
h
1 Nucléation hétérogéne — (dMg, dM3) —
Moments -
(Mg, M,) ﬂ Conservation
(4 3 .
@ Condens‘:atlon - (dM,, dM;) —
Evaporation
J ajustement non
\ oul
L O Coagulation — (dM,, dMy) —

Figure 6.1 : Schéma de fonctionnement de MAD-VenLa. (tiré de Guilbon (2018) avec la participation
de Flavie Roux)

faire des hypotheses.

Actuellement et suite a ce qui a été réalisé dans Guilbon (2018), nous considérons que les
noyaux de condensation sont I’équivalent d’aérosols composés de poussieres météoritiques
avec une densité p,., = 1800kg m 3 (Partie 1.2.2.2). Ces poussieres sont créées avec un taux
de production 7,,. On considére que le profil de production d’aérosols suit une distribution
gaussienne avec ’altitude, et on peut donc exprimer la variation du moment d’ordre 3 des
aérosols comme :

7(161"

—Atmic M. aer 6.2
4/37Tpaer0aer * Saert ( )

M3,aer,t+Atmic =

Avec 0, I'écart type de la distribution verticale des aérosols. Il s’agit d’'un parametre qui
n’est pas contraint et que I'on peut faire varier librement. Or on sait d’apres la relation 5.9,
que l'on peut simplement lier les moments d’ordre 3 et 0 avec la formulation suivante :

1
73 Cacr (3)

Cette relation fait intervenir le rayon médian des aérosols 7,

MO,aer,t—i—At = MS,aer,t—i—At (63)

Le manque de contrainte observationnelle concernant les noyaux nous donne un para-
meétre libre ajustable pour obtenir un nuage observé. Il est possible de modifier la forme
de la distribution, I’altitude du maximum de production ou o0, pour obtenir le meilleur
accord possible avec les observations.

6.3 La composition des gouttelettes

Un parameétre important qui définit la composition des gouttelettes dans le modéle est
l'acidité, c’est-a-dire la fraction d’'H,SO, contenu dans la gouttelette.
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On lexprime de maniére massique :

W, = _ Msa (6.4)
msa + mw
Avec : mg, la masse de H,SO, (kg), m,, la masse d’H,O (kg).
Ou volumique, en utilisant les moments d’ordre 3 :
MBsa
Wy=—"—"-— 6.5
MSsa + M3w ( )

Et on convertit du massique au volumique en utilisant p, la masse volumique de H,SO,
(kg m~3) et p,, la masse volumique de I'H,0 (kg m—3) :

Wv X Psa

W, =
Wy X psa + (1 = W,,) X py,

(6.6)

On exprime le parametre d’acidité a I’équilibre dans les conditions atmosphériques lo-
cales. Nous faisons I’hypothese réaliste que H,O sera toujours en exces et capable de conden-
ser ou d’évaporer beaucoup plus rapidement que ’'H,SO,, cela signifie que H,O, par le biais
de I'humidité relative, controle 'acidité de la gouttelette.

On considere donc I'acidité théorique a I’équilibre que devrait avoir une gouttelette dans
les conditions thermodynamiques locales, et on la note : W,, (massique) ou Wy, (volu-
mique). Cette acidité est calculée de la méme maniére que la paramétrisation de Stolzenbach
et al. (2023), en résolvant le systéme d’équations :

2 My ofs(W, T)
: — (pet (W, T)) = 0
RTrpgw. 1) P W 1)) (6.7)

XH,0 = XH,0(g) T XH,0(1)

In (szo) -

L’équation 6.7 relie la pression partielle de vapeur d’H,O py,0 a la pression de vapeur sa-
turante py, (W, T') . Elle décrit I’état d’équilibre d’une gouttelette, de mélange 1V, de rayon
r en m, et de masse volumique py(W,T) en kg m—3; avec les conditions atmosphériques
environnantes représentées par la température T en K, la constante des gaz parfaits R en ]
mol~! K™, la pression partielle de vapeur d’H,O en équilibre avec la gouttelette, py o en

L et, enfin, la

Pa, la tension de surface d’une solution d’'H,SO, aqueuse, 05(W,T) en J s~
pression de vapeur saturante de H,O sur un plan de solution d'H,SO,, psa(W,T') en Pa.
L’équation de Kelvin a également besoin de la masse molaire de la molécule d’'H,O, My,
en g mol'. La seconde partie relie le rapport de mélange total de H,O (x1,0)  celui de H,O
en phase liquide (x1,0(:)) et en phase gazeuse (xw,0(y))-

Ce systeme est itéré avec des couples : acidité / [H,O,] en utilisant la double itération de
Ridders (1979) comme présenté dans la partie 3.1.4.1. Cette acidité a I’équilibre est utilisée
dans le flux de condensation / évaporation qui amenera les gouttelettes vers cette acidité
a ’équilibre. Nous faisons aussi hypothése que I’acidité ne dépend pas de la taille de la

gouttelette (Hashimoto and Abe, 2001; Stolzenbach, 2016; Guilbon, 2018), avec des varia-
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tions inférieures a 2% entre des gouttelettes de rayon 1 nm et 10 pm.

6.4 Nucléation homogeéne

Nous cherchons ici a déterminer le taux de nucléation homogene (Jp,). Pour calculer
ce taux, nous utilisons la paramétrisation de Maattianen et al. (2018) (extension du travail
de Vehkamaki et al. (2002)).

Cette paramétrisation s’appuie sur la théorie classique de la nucléation (décrite brieve-
ment dans 5.2.3.2) corrigée par des données de calculs de chimie quantique pour repro-
duire au mieux le comportement de la nucléation. Le cas cinétique, ou le cluster critique
ne contient qu’une seule molécule d’H,SO, est également pris en compte a I’aide d’une for-
mule simplifiée dérivée des collisions moléculaires. Ainsi, la paramétrisation de Maattanen
et al. (2018) s’appuie sur la température, ’humidité relative et la concentration en H,SO,
pour calculer différentes grandeurs telles que :

— L’acidité dans 'embryon

— Le rayon de 'embryon critique

— Le nombre total de molécules dans 'embryon
— Le taux de formation des gouttelettes (J5om)

Un avantage de cette paramétrisation est son extension dans les conditions vénusiennes.
En effet, elle est valide sur une large gamme de température (165-400 K), d’humidité relative
(1075-10°) et de concentration d'H,SO, (10*-10' molécule cm—3).

Nous faisons deux hypothéses dans le cadre de la nucléation homogene : toutes les gout-
telettes produites par la paramétrisation atteignent le rayon de 1 nanométre (7). Lors
de leur croissance jusqu’au rayon de 1 nm, leur composition rejoint I’acidité a I’équilibre
présentée précédemment.

Cela permet d’écrire la variation du nombre de gouttelettes n(r) comme :

dn(r)
dt
ou 0, (r) est le Dirac centré sur r,,.. On réécrit cette expression a I’aide d’'un moment
d’ordre k (M},), on obtient alors :

= Jhom (TnUC)(Srnuc (T> (6.8)

d [ o0
— n(ryrfdr = / Thom (Tnue) 76, . (r)dr (6.9)
Que l'on exprime :
M,
% = Jhom(rnuc)rfmc (610)

On voit ici apparaitre le rayon de nucléation 7,,,. (ici de 107 m) de la distribution aprés
la formation. Dans MAD-VenLa, nous utilisons une discrétisation explicite, ce qui permet
d’écrire :

Mk,t+At = Jhom (Tnuc)rk At + Mk,t (6'11)

nuc
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Et donc d’exprimer I’évolution des moments d’ordre 0 et 3 causée par la nucléation.
La variation du moment d’ordre 3 est ensuite distribuée entre H,SO, et H,O suivant la
répartition de Wy.,.

6.5 Nucléation hétérogene

Lanucléation hétérogéne est basée sur la version d’origine de MAD-VenLa Guilbon (2018);
Madittanen et al. (2023).

Pour calculer correctement la nucléation hétérogene, il est nécessaire de définir la dis-
tribution en nombre des aérosols n,., et celle des noyaux de condensation n..,. Dans le
cadre de MAD-VenLa nous faisons ’hypothése que les CCN sont des aérosols qui ont été
englobés dans une couche de liquide (on parle d’activation). Cette activation des aérosols
est gouvernée par un taux de nucléation hétérogene (Jy.;). De la méme maniere que pour
la nucléation homogene, on peut définir la variation du nombre de gouttelettes induite par
la nucléation hétérogeéne par :

dnCCN (7")
dt

Pour exprimer le taux de nucléation hétérogeéne .J;.; nous nous basons sur une parameétri-

= JnetAnr* nge, (1) (6.12)

sation simplifiée basée sur I'approche de James et al. (1997). On définit une grille composée
de 100 intervalles de rayon de CCN encore non activés (les aérosols). Le nombre d’inter-
valles a été optimisé dans Guilbon (2018) pour minimiser les erreurs et le temps de calcul.
La paramétrisation va ensuite calculer le taux de saturation (en prenant en compte ’effet
de courbure) dans chacun des intervalles en faisant ’hypothese que 1’aérosol possede les
mémes caractéristiques qu’'une gouttelette de méme taille. Lorsque le taux de saturation
dans un intervalle dépasse 1, alors I’ensemble des aérosols contenus dans I'intervalle est
activé. Ces aérosols deviennent alors les noyaux de condensation de nouvelles gouttelettes.

En intégrant I’équation 6.12 sur le rayon, on obtient une nouvelle équation qui fait ap-
paraitre les moments des CCN, notés MV

dAMEN
dt

On utilise la définition des moments et I’équation 5.9 pour réécrire le moment des aérosols

= Jnerdm ME, (6.13)

(MZe") comme :

aer aer . a k + 2
My = M rierﬁ (6.14)

On réinjecte cette expression dans I’équation 6.13, et sachant que le nombre de CCN
produit est égal au nombre d’aérosols perdus, on obtient :

dMEeN
di

5 a(k+2)

dMrer
= A7 Jpe ——k
TJhetT ger Oé(k)

dt

Mo = (6.15)
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avec T'ye, le rayon médian (en metre) de la distribution en taille des aérosols.

6.6 Transfert de masse

Les gouttelettes qui composent les nuages de Vénus sont un mélange de H,SO, et de H,O.
Cependant, la vapeur H,O est présente en bien plus grande quantité que la vapeur de H,SO,.
Cela fait de H,SO, 'espéce limitante dans le processus de condensation / évaporation, ce
qui signifie que c’est le H,SO, qui va diriger ce processus. Ainsi, le transfert de masse lié
a la condensation / évaporation se déroule en deux parties : dans une premiere partie, le
calcul précis du flux lié a H,SO,, une seconde partie ou I'on va ajuster la quantité de H,O
pour que l'acidité des gouttelettes soit cohérente avec I’acidité calculée a I’équilibre.

6.6.1 Description théorique

En partant de la théorie de James et al. (1997) et Steele and Hamill (1981), on écrit la
variation temporelle de la masse d’une gouttelette d’'un rayon r de solution binaire H,O-
H,SO, comme :

dmy,

A7

dmg  dm,

dt — dt

A, (r)

T

(6.16)

Wea Wea

avec m, la masse de H,SO, condensé (kg) et m,, celle de 'H,O (kg), avec m, la somme

dmg

Qi et

totale du condensat (m, = m, + m,,) et T un pas de temps (s). Les termes

Wea

dmay

dt

sont calculés dans les conditions d’acidité a I’équilibre W °.
Wea

dmg
dt

On retrouve dans le membre de droite de ’équation 6.16 trois termes. Le premier

Wil
représente la variation de masse de H,SO, due a la condensation et a I'évaporation, le terme

dmay

o représente quant a lui la variation de H,O par les processus de condensation et

Wil
, . N Am,
d’évaporation, enfin le troisiéme terme m+m

représente ’équilibrage de H,O pour tendre
vers 'acidité massique a I’équilibre. Nous faisons une hypothése importante : 'acidité des
gouttelettes ne dépend pas du rayon. Cette hypothése a été vérifiée a de multiples reprises,
notamment dans Stolzenbach (2016) et Guilbon (2018).
Cela nous permet donc d’écrire les relations suivantes :

mq
W=—2"_

(Mg + M)
mg =W -my (6.17)

Amy, = (mg + my,) (I/IIZQ — 1)
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Ces relations permettent de réécrire I’équation 6.16, et on obtient 1’équation :

+ 2 <WZ}1 — 1) (6.18)

weg T

dmg 1 dm,
dt — Wgl dt

On observe dans I’équation 6.18 que la variation temporelle de la masse de la gouttelette
(mg) est gouvernée par I'H,SO, auquel on ajoute ensuite la quantité de H,O telle que la
gouttelette soit a I’équilibre thermodynamique dans les conditions de pression et de tem-
pérature de 'environnement.

Le transfert de masse ne modifie que la masse et le volume des gouttelettes, ce qui signifie
que le transfert de masse ne modifiera que le moment d’ordre 3. Pour calculer cette variation,
nous partons de I’équation classique du transfert de masse (basée sur les équations 5.25 et
5.26) d’'une espéce donnée (en 'occurrence 'H,SO, ici) :

(6.19)

avec : p,, la masse volumique de H,SO, (kg m~3), S, le taux de sursaturation, S, le taux
de sursaturation critique (équation de Kelvin), R« la résistance a la diffusion moléculaire (s
m~1) et Rp la résistance due au dégagement de chaleur latente a la surface de la gouttelette
(s m™1). On exprime ici S} comme étant le taux de saturation de H,SO, sur une gouttelette
de rayon r (qui est celui de H,SO, sur une surface plane corrigée par I’équation de Kelvin).
Ce qui donne :

(6.20)

2 SMS(l
Sia = €xXp ( - )

T p1ig BT

avec : My, la masse molaire de H,SO, (kg mol™?), r le rayon de la gouttelette (m), py;, la
masse volumique de la gouttelette (kg m—?), e, la tension de surface (J s™'), R la constante
des gaz parfaits (J mol ! K~!) et 7" la température (K).

6.6.2 Calcul du flux de masse

On appelle flux de masse la variation du volume / masse causée par le processus de
condensation et d’évaporation. Nous allons maintenant voir comment ce flux est calculé
dans MAD-VenLa.

Comme nous avons discuté dans I'introduction de ce chapitre, dans le cadre du couplage
entre MAD-VenLa et le Venus PCM, le pas de temps qui a été choisi pour la microphysique
est de 420 secondes. Ce pas de temps est bien plus important que celui utilisé dans les
travaux précédents (Guilbon, 2018; Méattanen et al., 2023) qui était de I’ordre de la seconde.
En effet, dans les travaux de Guilbon (2018) et Maattanen et al. (2023) les simulations sont
réalisées en 0D et sans couplage, ce qui permettait de réaliser des simulations avec un pas
de temps plus faible.

Le pas de temps de 420 secondes utilisé par MAD-VenLa souléve un probléme pour le flux
de masse. En effet, dans la version de Guilbon (2018) et Médattanen et al. (2023), celui-ci est
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calculé en utilisant un schéma d’Euler explicite. Si le pas de temps utilisé est trop élevé, cela
peut induire des instabilités numériques et une oscillation du flux de masse qui n’atteint
jamais un état d’équilibre.

Pour pallier ce probléme, nous avons adopté la méthode Runge-Kutta d’ordre 4 (ou RK4)
explicite, qui est plus stable que le schéma Euler explicite. L'objectif de ce Runge-Kutta est
de calculer le moment d’ordre 3 de H,SO, modifié par la condensation / évaporation.

6.6.2.1 Calcul de la variation de volume des gouttelettes

On définit la variation du volume total des gouttelettes par la condensation ou I’évapo-
ration de H,SO, comme :

— = Mydnr’— 6.21
at 0T (621)

Avec : % la variation de volume (m?® s~!), M, le nombre de gouttelettes, r le rayon (m)
d i -
et 57 la variation du rayon (m s .
Le terme g(r) = 7’% apparait dans cette équation, on le remplace par I’équation 5.26. On
obtient :
dMs;

S— 5
2 Me (A7) - 2P
dt o (4rT) -

avec : My le moment d’ordre 0 des gouttelettes (gouttelettes m ), 7 le rayon moyen de la

(6.22)

distribution (m), S, le taux de sursaturation, S, le taux de sursaturation critique (équation
de Kelvin), ¢ la résistance a la diffusion moléculaire et R la résistance due au dégage-
ment de chaleur latente a la surface de la gouttelette.

Comme nous avons discuté précédemment dans I'introduction de ce chapitre, le modele
respecte la condition de stationnarité des conditions thermodynamiques. Cela permet de
réécrire I’équation 6.22 comme :

dMs;
dt

un terme constant.

= ar(S — S7) (6.23)

Modr
Rc+Rp
On considere ici 'ensemble des parameétres constants hormis les quantités de liquides et

Avec a =

de vapeur. Nous conservons la masse, ce qui permet de dire que :

Xsa tot = Xsa liq + Xsa vap — Cste

(6.24)
Xw tot = Xw lig + Xw vap — Cste

Avec : Xsq tor le rapport de mélange total de H,SO,, X4 1o le rapport de mélange total
de H,O, Xsq i1iq le rapport de mélange de H,SO, liquide, X, i, le rapport de mélange de
H,O liquide, X4 vap le rapport de mélange de H,SO, en phase gazeuse, Xy, vqp le rapport de
mélange de H,O en phase gazeuse.

120



MAD-VENLA : DESCRIPTION NUMERIQUE DES PROCESSUS

On doit donc recalculer a chaque appel de la fonction le taux de saturation réel et le taux
de sursaturation a I’équilibre de Kelvin.
On définit dans un premier temps le taux de sursaturation actuel comme :

S o X sa UapPai’r‘ (Xsa tot — XSA liq)Pair

= = 6.25
Psat Psat ( )

Or, d’aprés I'équation 6.1 :

ot sa — MairMsa'43' " Fsa air'Msa 'Pair
Psat

Que l'on exprime comme :

S =b— (cMss) (6.27)
Avec b = Xtot salair ot o — Mair/Msa4/3psa/pair-Pair gay1x nouvelles constantes.

sat Psat

On obtient donc avec I’équation 6.27 une formulation du taux de saturation S qui ne
dépend que du moment d’ordre 3. Concernant les autres termes, on observe une dépendance
en R, que 'on peut réécrire d’apres 'expression du rayon moyen comme :

a(3)71/3 (6.28)

Avec M3 le moment d’ordre 3 total de la gouttelette.
On reprend maintenant la définition de S (6.20) et remplacer le terme 7 par I’équation
(6.28). On obtient I’expression suivante :

2e,Myq Mo "
S* =exp ( ‘ L St ) (6.29)

Et finalement dans I'expression de M3 :

dMy My '? 2e,Mys Mo /°
= b— cMsgq — : 6.30
dt “ My (b= My =P piigRT M ) (6:30)
Dans I’équation 6.30 on observe que I’expression de la variation de % ne dépend plus

que de M; lui-méme (%352 = f(M3)). On obtient donc I'équation différentielle que nous

résolvons avec le schéma RK4.

6.6.2.2 Calcul des volumes de H,SO, et H,O en phase liquide

On peut maintenant calculer les variations totales des volumes de H,SO, et de H,0 en
utilisant le schéma RK4. Le calcul des variations des especes condensées se déroule en deux
parties : la condensation / évaporation de 'acide puis I'équilibrage de I’acidité par le H,O.
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Mode 1 Mode 2
' ]
Runge Kutta d’ordre 4 Runge Kutta d’ordre 4

Les processus se
déroulent en paralléle

Ajout des tendances Ajout des tendances

Somme des tendances des deux modes j«—

—|Variations dans les limites |Sur-évaporation |Sur-condensation
Liqguide misa 0 Toute la vapeur sursaturée
On sort du schéma devient liquide

Figure 6.2 : Schéma fonctionnel du calcul du flux de masse.

Ce calcul est effectué en paralléle pour chacun des deux modes pour éviter que les modes ne
se concurrencent pour la vapeur disponible (Figure 6.2). La variation du volume condensé
de H,SO,, noté AM;g 4, s’exprime selon le schéma Runge-Kutta d’ordre 4 comme :

1
AMs,, = 6(161 + 2ko + 2k3 + ky) (6.31)
Avec :
kl :f(M3sa)
At
ko =f(Mssq + 7/?1)
At (6.32)

ks =f(Mssq + 71472)
k4 :f(Mgsa —|— At k’g)

Nous allons alors calculer la variation du moment d’ordre 3 de H,SO, sur la durée d’'un
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pas de temps At (s), puis équilibrer avec ’'H,0. Ce que I'on résume dans les expressions :

M3sa t+At — M3sa ¢ T A-]\435a

1— Wy (6.33)
MSw t+At — M3sa t+At X —

Avant de passer au processus suivant, il reste encore deux conditions a vérifier (synthé-
tisées dans la figure 6.2) :

— Est-ce-qu’il reste du liquide dans les gouttelettes ? En effet, on peut arriver dans une
situation ou les gouttelettes doivent totalement évaporer. Dans cette situation, on fixe
le volume a 0 et on quitte le processus.

— Est-ce-qu’il reste de la vapeur dans le milieu? A I'opposé, comme nous considérons
les flux de masse des deux modes en paralléle, il se peut que la somme des flux de
condensation soient supérieurs a la quantité de vapeur sursaturée disponible. Dans
cette situation, nous faisons condenser toute la vapeur sursaturée disponible. Le li-
quide condensé est réparti entre les deux modes en suivant la proportion obtenue
avant la vérification.

Nous obtenons donc les moments d’ordre 3 de H,SO, et de H,O.

6.6.3 Choix du sous-pas de temps At ¢/

Le pas de temps utilisé dans la microphysique (At,,;.) est de 420 secondes. Or, Guilbon

(2018) et Maattanen et al. (2023) ont montré que les variations liées du moment d’ordre 3
(M3) étaient plus rapides que At,,;. (de I'ordre de 30 s contre 420 s pour At,,;.).
Nous avons donc fait le choix d’introduire un sous-pas de temps At. s . En réduisant la durée
du pas de temps au sein de la condensation / évaporation, on réduit également la probabilité
d’introduire des instabilités. On définit ce sous-pas de temps comme : At. s = 420/nbpyq,
avec nbyq; le nombre de sous-pas de temps dont nous allons expliquer le choix.

Les figures 6.3 et 6.4 représentent respectivement 1’évolution temporelle du taux de sur-
saturation effectif (S — S*) et du moment d’ordre 3 de H,SO, (M3,,). Nous effectuons ces
simulations sur une durée de 420 secondes, ce qui correspond a la durée du pas de temps
de la microphysique dans le Venus PCM (At,,;.). Nous avons réalisé plusieurs simulations
avec un nombre de sous-pas de temps (nb,q) croissant pour étudier son effet. Ces simu-
lations sont initialisées avec un taux de sursaturation important (15 000) pour simuler des
conditions extrémes.

On remarque dans un premier temps que dans les deux figures, la durée du phénomeéne
de condensation est de 'ordre de 120 secondes. Cette durée est bien inférieure aux pas de
temps microphysique du Venus PCM, ce qui conforte notre utilisation du sous-pas de temps.

On observe (particulierement dans la figure 6.4) que le nombre de sous-pas de temps est
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Figure 6.3 : Evolution du taux de sursaturation effectif (S-S* avec un nombre de sous-pas de temps
différents pour une durée totale égale a At,,;c = 420 s.

un parametre important dans la bonne modélisation du phénomene. Dans ces deux figures,
nous pouvons distinguer 3 situations. Lorsque le pas de temps est trop grand (nb,q = 5), le
volume d’H,SO, atteint a la fin de la simulation est surestimé par rapport aux simulations
avec un nb,q plus grand. La seconde situation est quand le pas de temps est adapté (nbpq:
=10/ 50). Dans cette situation, la variation du volume des gouttelettes par la condensation
est reproduite fidelement a la réalité. Dans le cas nb,q = 10, le comportement est reproduit,
mais avec justesse. Il s’agit des situations idéales, car le phénomeéne est reproduit avec un
nombre d’itérations restreint. La troisiéme situation se produit quand nb,q est trop grand
(nbpg: = 100 / 1000). La variation de volume des gouttelettes est toujours reproduite fide-
lement, la situation atteinte a la fin de la simulation est identique au cas : nbyy = 10 / 50.
L’augmentation du temps de calcul induite par celle du nombre de sous-pas de temps n’est
alors pas justifiée.

A la lumiére de ces situations, nous avons fait le choix de prendre dans le modele MAD-
VenLa : nbyq = 50, soit At.s¢ = 8,4 s. Il s’agit du meilleur compromis entre convergence et
temps de calcul. De plus, on obtient un At s équivalent a d’autres modeles microphysiques
publiés (Karyu et al., 2025; McGouldrick and Barth, 2023)
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Figure 6.4 : Evolution du moment d’ordre 3 de H,SO, avec un nombre de sous-pas de temps différents
pour une durée totale égale a At ;. = 420 s.

6.7 Coagulation

Dans la continuité de Guilbon (2018), le choix a été fait de ne pas considérer la coagula-
tion gravitationnelle. La coagulation gravitationnelle est un processus qui dépend des dif-
férences de vitesses relatives des gouttelettes entre elles. La vitesse des gouttelettes dépend
du rayon des gouttelettes (vitesse de Stokes : eq 5.31), rendant le processus de coagulation
gravitationnelle dépendant du rayon de la gouttelette considérée, mais aussi de toutes les
gouttelettes environnantes. La coagulation gravitationnelle est donc un processus haute-
ment sensible au rayon des gouttelettes, or, un modele modal ne suit pas la distribution
compléte des tailles, mais seulement les moments, ce qui rend la tache de comparaison des
vitesses de chute particuliérement difficile. Ainsi, nous considérons ici uniquement le calcul
de la coagulation brownienne. Il n’y a pas eu de changement notable sur ce processus par
rapport a Guilbon (2018), on référera donc le lecteur a Guilbon (2018) pour le développe-
ment des équations.
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6.7.1 Equation générale de la coagulation

On peut décrire la variation du moment d’ordre k causée par la coagulation comme étant
(basé sur Whitby and McMurry (1997)) :

Wk B 5/0 /0 Blriry)(rf + ) Pnlro)n (r;)dridr

NV
Gains

_% /O‘X’ /OOO B(rs, T‘j)(rf + Tf)n(ri)n(rj)dridri

Pertes

(6.34)

Ou Mj, est le moment d’ordre k et f§ le kernel de la coagulation dépendant des interac-
tions intramodales et inter-modales, r; et 7; sont les rayons des gouttelettes qui coagulent
et n; et n; sont respectivement les distributions des gouttelettes qui coagulent. Dans le cas
de I'atmospheére de Vénus, nous avons une distribution bimodale, c’est-a-dire que 1’on peut
écrire que n(r;) = ny(r;) + na(r;), ot ny(r;) et ny(r;) sont respectivement les distributions
du mode 1 et du mode 2. De plus, on décompose les variations des moments liés a la coagu-
lation en fonction des différentes interactions qui prennent place au sein de la coagulation.
On a d’une part les interactions intramodales :

— (mode 1 +— mode 1) = mode 1
— (mode 2 <— mode 2) = mode 2

Dans ce cas, le rayon moyen de chacun des modes augmente en réduisant le nombre total de
gouttelettes et en conservant le volume total. On a d’autre part les interactions intermodales
qui se résument simplement en :

— (mode 1 +— mode 2) = mode 2

Dans ce cas, nous avons un transfert effectif de gouttelettes du mode 1 vers le mode 2.
On peut alors décrire la variation temporelle des moments en fonction des différents pro-
cessus :

d M,
dt

1 oo o0 )
. = 5 \/0\ /0 6l<—)l<7ni7 7"])[(7’;3 + T?)k/S — TZI.C — T?]?’Ll (Ti)nl (Tj)d’l"ldrj (635)

1<

d M,
dt

1 [ [
=3 / / Boesa (o 3) (73 4+ 13 — % — Rl (r)ns () sy (6.36)
0 0

2432

d My,
dt

= / / BlHQ{(’/’i, Tj)(?”? + T?)k/g — 'T’Zl-C — rf]nl(ri)ng(rj)dridrj (637)
0 0

12
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Dans le cas particulier de k = 3, d%’“ =

dM,
dt

0 ce qui signifie bien que le volume et la masse
totale est conservée. Pour k = 0, # 0, le nombre de gouttelettes évolue sous 'effet de
la coagulation.

(Guilbon, 2018) définit les variations totales du mode 1 et du mode 2 :

dM! L[ [~ 3 .1k/3 ok Lk
= 3 ) Broi(re, i) [(ry +15)"° —ri = ring(ri)ng (r;)drydr;
o oo el (6.38)
+/ / Bng(n,Tj)(—rf)nl(ri)ng(rj)dridrj
o Jo
1652
deQ 1 0 o)
LT et ot gt
o poo e (6.39)
+/ / Bioa(ri,ri)[(r? + r?)k/?’ — rf]nl(ri)ng(rj)dridrj
o Jo )
152

6.7.2 Kernel de coagulation

Le kernel de coagulation B est un coefficient d’efficacité qui décrit la capacité de deux

gouttelettes de rayon r;, 7; a se rencontrer et coaguler. C’est un parametre qui dépend évi-
demment du rayon des gouttelettes, mais aussi des conditions de ’atmosphere a travers
le régime d’écoulement local. Ce régime d’écoulement peut étre continu (C'O), molécu-
laire (£'M) ou transitoire. On définit donc des coeflicients de coagulation pour chacun de
ces régimes (Bco, Srar)- En effet, selon les caractéristiques de 'atmosphere et le rayon des
gouttelettes, les déplacements des gouttelettes dans I’atmospheére et donc leur coagulation
seront différents.
Dans le cas du régime continu, les particules interagissent fortement avec le fluide envi-
ronnant et leurs mouvements sont limités par les collisions fréquentes avec les molécules
de gaz. Dans le cas du régime moléculaire, les gouttelettes se déplacent quasiment sans
interactions avec les molécules du gaz. Elles suivent des trajectoires balistiques.

Pour quantifier ce comportement, nous utilisons le nombre de Knudsen : Kn = A/ Rp avec
A le libre parcours moyen des molécules de gaz de I’atmosphére exprimé en m.

6.7.2.1 Coeflicient de coagulation brownienne en régime continu

Dans ces conditions (Kn < 1), le coefficient Sco s’exprime en fonction des rayons des
gouttelettes (r;, ;) mais aussi des coefficients de diffusion (D;, D;) tels que définis dans
I’équation 5.30. Nous utilisons ici la correction de Cunningham-Millikan qui permet de
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représenter correctement la transition entre le régime continu et moléculaire. La correction
permet d’exprimer les coeflicients de diffusion en puissance de 7.

On utilise 'expression empirique du noyau de coagulation :

Bco(ri, 7“]') = 4’/T(7"Z' + Tj)(DZ’ + DJ) (640)

On pose D = %(1 + AKn)
avec : A = 1,591 (Park et al., 1999), 14 la viscosité cinématique de I'air (m? s7'), kp la
constante de Boltzmann et 7" la température de I'air (K).

Et on obtient finalement I’expression d’apres le développement de Guilbon (2018) :

i T 1 1ryr;
ﬁCO(Ti7Tj):KCO 2+—+_]+C<—+——2_J2>:| (6-41)
] T T ] Tj r;

Ou KCO = ZgiT etC = A/\g

Avec : kp la constante de Boltzmann (kg m? s~2 k™!), T la température de 'air (K), 7 la

viscosité dynamique (kg m~! s7') et ), le libre parcours moyen du gaz (m).

Cette expression ne dépend plus que des rayons des gouttelettes, ce qui la rend intégrable
pour la suite.

6.7.2.2 Coeflicient de coagulation brownienne en régime moléculaire

Dans ces conditions (Kn >> 1), le coefficient 5z, s’exprime en fonction des rayons
des gouttelettes (7, ;) mais aussi de la masse volumique de la gouttelette (p,) (Friedlander,
2000). On obtient alors I'expression suivante :

6kpT
Pg

Bram(ri, i) = (r; + Tj)2 T[S +r? (6.42)

Dans cette expression, on voit apparaitre le terme : 4 /7, 4 r;?’ qui ne peut pas étre dé-

—3/2

veloppé en puissance de r. On utilise donc I'approximation | /r; > + 1”373 = b(r; 824 T

(Lee and Chen, 1984).

Le terme by, fait 'objet d’'un développement complet dans Guilbon (2018), nous en don-
nons simplement les valeurs utilisées dans ce travail. Le terme by prend plusieurs valeurs
selon le type de coagulation (intramodal / intermodal) et selon le moment. On en considere
quatre :

— bOTl, la variation du moment d’ordre 0 du mode 1 pour I'interaction intramodale (mode
1 <> mode 1)
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— bOTz, la variation du moment d’ordre 0 du mode 1 pour I'interaction intermodale (mode
1 <> mode 2)

— bOT3, la variation du moment d’ordre 0 du mode 2 pour I'interaction intermodale (mode
1 <> mode 2)

— b3T2_4, la variation du moment d’ordre 3 du mode 1 et du 2 pour I'interaction inter-
modale (mode 1 <+ mode 2)

Le coefficient b;, dépend des rayons des gouttelettes qui coagulent. Nous faisons I’hypo-
thése que dans le cas d’une interaction intramodale, le rayon des gouttelettes qui coagulent
est identique, le coefficient b, est donc constant.

Intéractions | Valeurs de by,
bit 0,73
be? 0,88
be? 0,77
bi* ! 0,80

TABLE 6.1 — Tableau des valeurs de b, (Guilbon, 2018)

Dans le cas de la coagulation intermodale, la dépendance au rayon des gouttelettes ne
peut pas étre simplifiée. Le calcul de bJ® et b2?~* est coliteux en temps de calcul, ce qui est
a proscrire dans le cadre du couplage avec le Venus PCM. C’est pour cette raison que 'on
considere des valeurs constantes dans le modeéle. On prend en compte le rayon médian des
deux modes observés par Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980), soit 300 nm pour
le mode 1 et 1 pm pour le mode 2. Ce choix peut engendrer des différences comprises entre
15 et 20 % de la valeur de b; comparé aux calculs précis qui prennent en compte le rayon
effectif des gouttelettes, notamment pour des gouttes de mode 1 plus petites dans le régime
moléculaire pur. Dans les tests réalisés par Guilbon (2018), cette situation peut étre atteinte
dans le nuage haut (ou Kn>> 1). L’effet sur b, est grandement atténué dés que le rayon des
gouttelettes commence a augmenter.

kT on réécrit donc I’équation 6.42 comme :
g

En posant le parametre Kpy =

~3/2

Bea(ri73) = Keagb(r? 4+ )2 0272 0 73202 o 7P o 2ra s 1%) (6.43)

6.7.3 Traitement de la coagulation dans les différents régimes

Nous venons de montrer que le calcul de la coagulation brownienne revient a considé-
rer une multitude de situations différentes. Dans chacune des situations, les formules sont
adaptées pour prendre en compte le régime atmosphérique, 'ordre du moment et le type
d’interaction. On peut résumer les variations des moments d’ordre 0 et d’ordre 3 dans les
différents cas a 'aide du tableau 6.2.

Dans ce tableau, les coefficients constants y dépendent du régime et du type d’interaction
entre les gouttelettes. Le coefficient y se présente sous la forme :
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Type d’interaction —
/yO}r,(Izl)re, €x. /YU: 2
La formulation exacte de ces coefficients est décrite dans Guilbon (2018).
Que se passe-t-il dans la situation intermédiaire ou I’on se trouve dans une zone de transi-
tion entre le régime moléculaire et continu ? Il s’agit d’une situation possible dans le Venus
PCM et est définie pour la situation dans laquelle Kn~ 1. Il n’existe pas de formule théo-
rique pour exprimer cette situation et on utilise dans ce cas des approches empiriques et
semi-empiriques (Otto et al., 1999). Guilbon (2018) a adopté la méthode de Park et al. (1999).
Cette approche se base sur les moyennes harmoniques que I'on définit de maniere générale

comme :
dMj, dM;,
dt M| '
dt 1CO dt |FM

On peut également exprimer le coefficient d’efficacité de la coagulation (ou kernel K) de
la méme maniére, ce qui permet d’obtenir :

_ Klco x Kl|pu

K —
Klco+ Kl|rum

(6.45)
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Régime Moment | Mode | Relation
dM6n1 _ A 1-1 ml ml m2
ml o —70700(M0 )2 —i—’yOCOM M;
M,
dMi? 9.9 m2\2
m2 dt —VO,CO<M0 )
Continu
erZ“ ml m2
m1 - 7300M M;
M;
aM;?  dMpt ml A rm2
m2 @ - 73COM M3
dMS’“ _ 11 ml m1l m2
ml dt _VO,FM(MO ) "’%FMM M;
M,
Mg m2
m2 pr %FM(M )
Moléculaire
amyt 1-2 ml 3 rm?2
M;
dM7Y dMpt 9 A rm2
m2 o = ——a = VaruMs" M

TABLE 6.2 — Tableau récapitulatif des différentes solutions de la coagulation brownienne
qui permettent d’exprimer la variations des moments en fonction des modes et des régimes

d’écoulement. Les y/r5%¢ | gime T€PTrésentent des coefficients constants. Tiré de Guilbon (2018)

6.8 Mode-merging

Le mode-merging est une paramétrisation nécessaire pour garder une distribution bimo-
dale réaliste dans un modéle utilisant la méthode des moments. En effet, si les gouttelettes
du mode 1 grandissent de maniere trop importante, une partie d’entre elles devrait faire
partie du mode 2. Inversement, si les gouttelettes du mode 2 voient leur rayon réduire trop
fortement, elles doivent rejoindre des gouttelettes du mode 1.

Nous utilisons ici les travaux de Whitby et al. (2002), qui permettent de calculer le nombre
de gouttelettes et le rayon médian de chacune des distributions affectées par le mode-
merging.
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Les expressions qui vont suivre dans cette partie ont été modifiées par rapport a Guilbon
(2018) pour prendre correctement en compte les deux comportements différents du mode-
merging ((mode 1 = mode 2) et (mode 2 = mode 1)). Dans le cas de Guilbon (2018), les
deux situations sont calculées de la méme maniére, ce qui aboutissait a un calcul erroné de
la situation : (mode 1 = mode 2). Pour définir si les gouttelettes sont dans la situation ou
elles doivent changer de mode 1, nous définissons un rayon seuil. Ce rayon seuil est décrit
comme 7eqge = +/ThaselTbase2 AVEC Thase1 = 300 nm et 744520 = 1 pum, basé sur les observa-
tions Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980). On obtient un r.44. fixe égal a 0,675
pm.

Dans la situation (mode 1 = mode 2), les gouttelettes qui vont passer dans le mode 2
sont celles dont le rayon est supérieur au rayon seuil. Mathématiquement, cela revient a
considérer I'intégrale de la distribution des rayons des gouttelettes supérieure au rayon
seuil.

Dans la situation (mode 2 = mode 1), les gouttelettes qui vont passer dans le mode 2 sont
celles dont le rayon est inférieur au rayon seuil. Mathématiquement, cela revient a consi-
dérer I'intégrale de la distribution des rayons des gouttelettes inférieure au rayon seuil.

A partir de Whitby et al. (2002) et de Guilbon (2018) on obtient pour le mode donneur
MP de gouttelettes :

k? 1
letJrAt = M(f)tflf exp (? In? 01> §(a,£:>2 ou by~

2 1 (6.46)
— q
Mtft—i-At = M@Tf exp <5 In? 01) §(a;§2 ou bgél)

Avec les coefficients (ay, et by qui sont définis comme :
ar = [1 + erf(ux(k))] et by, = [1 — erf(ux(k))], avec la fonction d’erreur er f(z) =
2/VT [ e~ dt et la fonction u, (k) et elle est définie comme :

In(redge) — In(r;) — k an(Ul-)
2(Ino;)

avec k I'ordre d’'un moment quelconque, 7 le mode étudié et 744 le rayon seuil entre les

ux (k) = (6.47)

modes.
Dans ces équations k et ¢ sont les ordres des moments (k # q).

Ces équations permettent de décrire I’évolution du rayon et du nombre total de goutte-
lette du mode donneur :

al=2 ou h2=1 —1/(k—q)
(4, 1 )) (6.48)

Tat+At = Tqt
(@7 ou 12

et
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Nd,t ((a;:ﬂ ou b2:>1)k/(k—q)

Napyar = 2 (al=% ou BN (6.49)
On exprime les équations du mode receveur (M}?) :
R D -k K’ 2 1 1=2 2=>1
Mk,t—i—At = Mo,t7’1 eXp b} In“ oy §<bk oua, )
) . (6.50)
M ap = Mgy exp (% In crd) §(bé§2 oua”")
Ce qui nous permet d’avoir :
—1/(k—q)
] ) k+d, 2 (b= ou a;™")
Triiat = Tar€Xp ( 5 (In" oy — In“0,.) b7 oua™) (6.51)
et
Nd,t _kq ) ) (béi? ou ag:}l)k/(k—q)
Nr’tJrAt = T exp (T(ln 04 — In O'T> (b}géQ ou azjl)q/(k_q) (652)

Dans l'optique de lisser temporellement le transfert des gouttelettes d'un mode vers un
autre, nous avons défini les seuils suivants :

— Pour le mode-merging mode 1 — mode 2 : le rayon correspondant au 9eme décile de
la distribution du mode 1 est supérieur a 7¢4ge

— Pour le mode-merging mode 2 — mode 1 : le rayon correspondant au ler décile de la
distribution du mode 2 est inférieur a rqg.

La figure 6.5 montre un exemple du fonctionnement de ce mode-merging. Une distribu-
tion initiale est définie comme un mode 1 avec un rayon médian (r; =0,575 pm) égal au
rayon seuil (reqge = 71 =0,575 pm). Le mode merging produit deux nouvelles distributions
de gouttelettes de mode 1 et de mode 2 a partir de la distribution initiale. Le mode 1 est
créé avec un rayon médian inférieur au rayon seuil (71 fina = 0, 35um). Le mode 2 appa-
rait avec un rayon supérieur au mode initial (7 fines = 1,15 pm). Le processus de mode
merging décrivant seulement le passage de gouttelettes d'un mode vers I’autre, cela signifie
que le processus conserve les moments d’ordre 0 et 3.

6.9 Sédimentation des gouttelettes

Nous avons développé un calcul de sédimentation qui traite de facon différente le moment
d’ordre 0 et le moment d’ordre 3. Il s’agit d’'une nouveauté par rapport a Guilbon (2018) et
Maattanen et al. (2023). Cette nouvelle méthode est basée sur Stolzenbach et al. (2023) et
est adaptée pour MAD-VenLa. Cette nouvelle méthode va permettre de calculer séparément
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Figure 6.5 : Exemple de fonctionnement du mode-merging. On débute avec une distribution (en bleu)
dont le rayon médian est égal au rayon seuil (rq4e). Deux nouvelles distributions sont créées, un
mode 1 (en rouge) avec un rayon médian (r,,.q mode 1, en pointillé rouge) égal a 0,4 pm, et un mode
2 (en vert) avec un rayon médian (7,,.q mode 2, en pointillé vert) égal a 0,73 pm.

les flux du moment d’ordre 0 (M) et du moment d’ordre 3 (Ms ;) en tenant compte de
I’ensemble de la distribution en taille des rayons des deux modes de gouttelettes.

On exprime le flux de sédimentation F}; (en m~*s~!) d'un moment d’ordre k comme :

For = /OO U('/’)rkn('r’)dr (6.53)
0

En combinant I’équation 6.53 et la vitesse de Stokes (eq. 5.31), on obtient alors :

2 o
Fop= %/ <7“k+2 + 11,2467\ + 0, 427 X exp (—0, 87%)) n(r)dr (6.54)
0

On décompose l'intégrale de I’équation 6.54 en une somme composée de :
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/ r* P2 (R)dr = myo

0

/ 1,246 " P in(R)dr = 1,246 A\myqy (6.55)
0

> r
/ 0, 42\r" ™ exp <—O.87X> n(r)dr = Non résolvable
0
Le terme exponentiel du troisieme terme nous empéche de résoudre I’équation du flux de
sédimentation. Nous passons donc par un développement de Taylor a 'ordre 3 de ce terme
exponentiel. L’expression est la suivante :

exp(—cr) & exp(—cr*) — cexp(—cr™)(r — r*)
2

+% exp(—cr®)(r — r*)?

5 (6.56)

~5 exp(—er*)(r —r*)3
+o ((r—r*)")

Avec ¢ = 0.87/), (\, étant le libre parcours moyen en métre) et r* le rayon autour duquel
le développement limité est effectué. En suivant la méthode de Stolzenbach et al. (2023),
nous définissons un nombre de Knudsen caractéristique de notre distribution (Kny) :
A A

Kny = = 6.57
0 Tmodal0 T exp(— In? Cfg) ( )

Avec 704a10 le rayon modal d’ordre 0, ou le rayon le plus fréquent de la distribution. On
peut définir le rayon modal d’ordre k 754415 comme

Tmodalk = T eXP(—k IDQ Ug) (658)
C’est en fonction de Kny que I'on réalise le choix de 77,

— Pour le moment d’ordre 3 :

— SiKI’lo <10 — r* = Tmodals

— Si Kl’lo > 10 - r* = T'modald
— Pour le moment d’ordre 0 :
— Si Kno <2—=r"= T modal2

— SiKng > 2 = r* = rpodait

Les choix concernant r* sont décrits dans 'annexe A.
On exprime donc le produit & partir de ’équation 6.53 : v(r)r* avec a = 1,246 - \,b =
0,42 - Netc=0.87\:
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vat(R)RY = Cy - (RF"? + aR*™ + R*'bexp(—cR)) (6.59)

En ajoutant le développement limité du terme exp(—cR) (6.56), on obtient :

v (R)RF ~ Cyy- [RIH'Q + aR" + R*bhexp(—cR*)
—bR"cexp(—cR*)(R — R¥)

2
+bRk+1%eXp(_CR*>(R_ R*)Q (660)
3
—bR’““% exp(—cR*)(R — R*)*]
On peut alors développer 1'équation 6.60, ce qui nous permet d’obtenir :
Ust(R) R* ~ Cyp: [R*** + a R™* 4+ R""¥*b exp(—c R*)
—bR"™ cexp(—cR*) R
+ bR ¢ exp(—c R*) R*
2
+ b R % exp(—c R*) R
_ 1+k c? o * *
bR Eexp( cR*)-2RR
2
+ bR S exp(—c R*) R (6.61)

2
_ 1+ké _ * 3
bR 6 exp(—cR*) R

3

+ bR % exp(—cR*) -3 R*R*
3

— bR % exp(—cR*) - 3R R*

3
4 bR % exp(—c R*) R*]

En développant les différents termes, on obtient alors :
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2 3
vat(R) R¥ = Cyy- | RIH (a + bexp(—cR¥) (1 eR 4 %R*Q + C—R*3)>

6
Coefficient A1
3
+ R*HR. (1 — bexp(—cR*) (c + AR+ ER*2)>
(2)26ﬂicier;t3A2 (662)
+ R3TR. (bexp(—cR*) (5 + ER*))
Coeﬂ‘icTent As
3
+ R (—b exp(—cR") (E>)
Coefﬁ:iZnt Ay
Ce qui permet finalement d’écrire :
ko 29 - itk
v (R) RF ~ o > AR (6.63)
=1

On injecte alors I’équation 6.63 dans I’équation du flux de moment 6.53, ce qui donne :

2
29 ; pi+k L. 2112
~ 9—NZA1~R exp 5(2 +k)*In" o
K-

On peut maintenant calculer les flux de sédimentations des moments d’ordre 0 et 3 en
remplacant k dans I’équation 6.64. Ce qui nous permet d’obtenir les deux équations sui-

vantes :

4
2 iy 1.
Fapo ~ %NZ&R’ exp (ﬁ(Z)Q In? 0)
i=1
(6.65)
29 - Bi+3 L. 27,2
FM3 ~ %NZ/L,R exXp 5(7, + 3) In“ o
i=1

La derniere étape est de calculer le bilan dans chacune des cases du modéle et pour chacun
des moments. On I'exprime de maniere générale comme :
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AMp|aratiedes = Furlarvasidein —  Furkla vastude (6.66)
N -~ N -~ 7
Ce qui vient d’au-dessus Ce qui pars en dessous

Ce schéma de sédimentation conserve exactement le volume et donc la masse des goutte-
lettes totale dans la colonne. La sédimentation est calculée séparément par le modéle pour
les modes 1 et 2 et pour les aérosols.

= Im=q initial
7.5 .
Evolution de rmes apres 0 heures
Evolution de yes aprés 70 heures
5.0 .
—— BEwolution de Fnes aprés 140 heures
Evolution de rmes aprés 210 heures
125 .
—— Bvolution de Fnes apres 280 heures
4 70.0
=
£
m
67.5 -
65.0
62.5
BO.0 T T T T T T T
0.5 140 15 20 25 30 35 410
Rayon (um)

Figure 6.6 : Evolution du rayon médian r,,.q sous l'effet de la sédimentation. On part d’un profil
initial de gouttelettes qu’on laisse progressivement sédimenter.

Dans la figure 6.6, on vérifie le bon fonctionnement de la sédimentation en faisant sédi-
menter une distribution d’'un mode unique. Globalement le rayon des gouttelettes décroit
sur toute la colonne au cours de la simulation. La seule exception se situe dans la zone 73-76
km d’altitude, ol initialement le rayon était le plus faible. Cette zone est alimentée par des
gouttelettes plus grandes venues de plus haut dans ’atmosphere. On observe qu’apres 280
heures de simulation, les maximum et minimum dans le profil ont été lissés par la sédi-
mentation. On observe que dans les couches les plus hautes de ’atmosphere, le rayon de
la distribution diminue, la sédimentation fonctionne efficacement. C’est un comportement
attendu de la sédimentation, car nous nous trouvons dans une zone ou la densité d’air est
trop faible pour maintenir des gouttelettes en suspension dans I’atmosphere. Elles finissent
toutes par sédimenter. Lorsque I’altitude diminue, la densité d’air et la viscosité augmentent,

138



MAD-VENLA : DESCRIPTION NUMERIQUE DES PROCESSUS

rendant plus difficile la sédimentation des petites gouttelettes. Cela forme un tri granulomé-
trique des gouttelettes selon I'altitude, les grosses gouttelettes sédimentant plus rapidement
que les petites. La sédimentation pourrait théoriquement amener les gouttelettes jusqu’a la
surface, mais les vitesses diminuent avec I’altitude et la température augmente. La phase
liquide ne peut pas étre maintenue, et les gouttelettes finissent invariablement par s’évapo-
rer.

6.10 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons décrit ’ensemble des processus qui composent MAD-VenLa.
Nous avons vu les mises a jour de la condensation / évaporation, du mode-merging et de la
sédimentation. Il est maintenant nécessaire de confronter MAD-VenLa a d’autres modeles
de la microphysique vénusienne ainsi qu’aux observations.
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CHAPITRE 7

Apres avoir décrit en détail le fonctionnement de MAD-VenLA, ce chapitre présente ses
résultats dans sa version couplée avec la version 1D du Venus PCM. Nous allons dans un
premier temps tester et discuter du comportement des différents processus microphysiques
0D et 1D. Dans un second temps, nous allons réaliser une comparaison en une dimension
de MAD-VenLa avec d’autres modéles microphysiques publiés en plus des observations de
Pioneer Venus et de Venus Express.

7.1 Conditions initiales

Que ce soit pour la premiére partie du test de chacun des processus microphysiques ou
pour la comparaison avec les modeles et les observations de Pioneer Venus, 'ensemble
des simulations repose sur un certain nombre d’hypotheses concernant la température, le

mélange turbulent ou la chimie.

7.1.1 Profil de température

80 - - . 80
—— Temperature
75 (a) Pressure 751 (b)
70 A 70 -
é 651 g 65
S 60 2 60
> =}
:':: 55 | E 55 ] ~———
< <
50 1 50 -
45 451
40 T T T T T 40 t T
150 200 250 300 350 400 450 10° 10" 10°
Temperature [K] Eddy diffusion [m?2 s™1]

Figure 7.1 : (a) Profil de température (ligne bleue) et pression (ligne jaune pointillée) provenant des
profils VIRA (Seiff et al., 1985). (b) Profil du coefficient de diffusion turbulente de McGouldrick and
Barth (2023). (Figure tirée de Karyu et al. (2025))

Concernant la température, nous utilisons le profil utilisé par Karyu et al. (2025), qui
correspond a l'un des cas de McGouldrick and Barth (2023). Il s’agit d’un profil VIRA (Venus
International Reference Atmosphere) pour I’atmosphére aux moyennes latitudes (Seiff et al.,
1985) (figure 7.1). Les profils de pression et de température restent constants au cours de la

simulation.
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7.1.2 Profil de diffusion turbulente

Historiquement, le profil de diffusion turbulente est 'un des parametres les moins bien
contraints concernant la modélisation de la microphysique, alors méme qu’il s’agit d'un
parametre important dans la bonne représentation du nuage haut, comme 1’a montré Karyu
et al. (2024). Dans le cadre de ces simulations, nous utilisons le méme profil que Karyu et al.
(2025) et McGouldrick and Barth (2023), basé sur les travaux de James et al. (1997) (figure
7.1).

7.1.3 Profils initiaux des espéces en phase vapeur

Concernant les distributions initiales de H,SO, et de H,O, on considére que 'ensemble

de ces espéces est contenu dans la phase gazeuse, autrement dit, on entame nos simulations
sans aucune phase liquide. On considére I'intervalle d’altitude : 40-85 km.
On définit les conditions aux limites comme suit : a la limite inférieure, on fixe les phases
gazeuses avec : 10 ppmv de H,SO, et 30 ppmv de H,0O (McGouldrick and Barth, 2023). La
limite inférieure agit comme une source de vapeur et un puits a gouttelettes. Les concen-
trations de liquides sont fixées a 0. A la limite supérieure, toutes les concentrations des
phases liquides comme gazeuses sont fixées a 0 (McGouldrick and Barth, 2023). La limite
supérieure agit comme un puits a vapeur et a liquide.

7.1.4 Taux de production et de destruction chimique

Pour I’ensemble des simulations réalisées dans cette partie, la chimie des espéces conden-
sables est simplifiée. En suivant I’approche adoptée par Karyu et al. (2025) et McGouldrick
and Barth (2023), nous considérons uniquement un profil de production de H,SO, et de H,O.
La production de H,SO, suit le profil de la figure 7.2. Il s’agit d’une distribution gaussienne
avec une production totale de 6 x 10'® m~2 s~!, dont le maximum est atteint a 61 km d’al-
titude et avec une largeur a mi-hauteur de 2 km (basé sur (McGouldrick and Barth, 2023;
Gao et al., 2014)). Quant a H,SO,, son taux de destruction est égal au taux de production de

H,SO, (dgio = —%). Ces taux de production et de destruction sont basés sur la réaction

nette suivante (Hashimoto and Abe, 2001) :

2H20 + 3802 - 2H2804 + S (7.1)

Un autre parameétre important concerne la production des aérosols (précurseurs des noyaux
de condensation des gouttelettes). Nous suivons encore une fois le profil de production de
McGouldrick and Barth (2023). Il s’agit d’un profil gaussien avec la méme altitude maximum

que la production de H,SO, et un taux de production total de 10’ m~2 s~
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Figure 7.2 : Profil de production de H,SO, basé sur McGouldrick and Barth (2023) et interpolé sur la
grille verticale du Venus PCM

7.2 Vérification des processus de MAD-VenLa

Dans cette premiere partie, nous réalisons des courtes simulations pour observer le com-
portement de chacun des processus qui composent MAD-VenLa. Nous étudions la premiere
journée vénusienne (les premiers 116 jours terrestres ou 2800 heures terrestres), ou les com-
portements des différents processus sont les plus visibles. Cela signifie également que le
modele n’atteindra pas d’état stationnaire, on ne pourra donc pas réaliser de comparaison
avec les observations. Des simulations plus longues seront comparées en seconde partie de
ce chapitre.

Pour effectuer cette comparaison, nous partons d’une situation ou ’ensemble de nos es-
péces condensables (H,SO, et H,0) est contenu dans la phase gazeuse. Cela nous permet
donc d’évaluer I'effet de chacun des processus physiques de la microphysique.

7.2.1 Le processus de nucléations homogéne et hétérogene

Les premiers processus a I’ceuvre pour faire apparaitre de nouveaux nuages sont les nu-
cléations homogene et hétérogéne. Comme nous ’avons discuté dans la partie 7.1.4, nous
avons défini un taux de production d’aérosols. Ces aérosols permettent le développement
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de gouttelettes via la nucléation hétérogéne. Ce premier cas d’étude servira de cas de réfé-
rence pour observer |'effet du processus de condensation et d’évaporation et du processus
de coagulation par la suite. Dans cette simulation, nous activons les processus de nucléa-
tion et nous désactivons 'ensemble des autres processus microphysiques, qu’ils soient 0D
ou 1D.

altitude (km)

500 1000 1500 2000 2500 1500 2000

Earth hours

10° 10t 10% 0.001 0.002 0.003 0.004 0.005
Droplet number density (m~3) Radius of mode 1 (um)

Figure 7.3 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~3 en fonction
de I'altitude lorsque seule la nucléation est considérée par le modele. (b) Evolution temporelle du
rayon moyen du mode 1 (um) avec la nucléation activée.

Du point de vue de la densité des gouttelettes, on observe dans la figure 7.3, que les
premieres gouttelettes se forment des les premiéres minutes, puis leur nombre augmente
tout le long de la simulation pour atteindre prés de 2 x 10'7 gouttelettes m~3 aprés 2800 h.
On observe que le nombre total de gouttelettes augmente plus rapidement que le nombre de
noyaux de condensation. Cela s’exprime dans la figure 7.3b, le rayon moyen des gouttelettes
qui apparaissent est proche de 1 nm qui correspond au rayon de nucléation homogene des
gouttelettes. La figure 7.4 représente la fraction de gouttelettes qui possedent des noyaux de
condensation. On remarque dans cette figure un comportement sous forme de frange dans
la partie plus haute de 'atmosphere, il s’agit d’épisodes de nucléation ponctuels lorsque
les molécules de H,SO, s’accumulent et sont transportées plus haut dans ’atmosphere par
le mélange turbulent. Ce comportement s’observe également a travers le rayon du mode
1 (Figure 7.3b), avec une augmentation du rayon moyen dans ces gouttelettes. En effet,
dans MAD-VenLa, numériquement, les gouttelettes existent seulement si leur volume (ou

3 m~3 d’air. Dans le cas contraire, on met le

le moment d’ordre 3 M3) dépasse 1071° m
volume a zéro. Au début de la simulation, le sommet du modele est composé uniquement de

vapeur. La nucléation homogeéne produit des gouttelettes, mais leur volume est insuffisant
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Figure 7.4 : Evolution temporelle de la fraction des gouttelettes possédant des noyaux de condensa-
tion en fonction de I’altitude lorsque seule la nucléation est considérée par le modéle.

pour dépasser la condition sur le volume, elles sont donc évaporées. Au fur et a mesure que
la simulation progresse, le mélange turbulent transporte des aérosols vers le sommet du
modeéle. La nucléation hétérogene produit alors de nouvelles gouttelettes plus volumineuses
qui dépassent le seuil de volume. Cela forme des épisodes ponctuels de nucléation dans la
gamme 70-80 km d’altitude, les franges que nous observons.

L’augmentation plus rapide des gouttelettes sans CCN s’explique par la forte sursaturation
initiale due aux conditions de vapeur. Ainsi, la nucléation hétérogene est limitée par le taux
de production des aérosols alors que la nucléation homogeéne est limitée par I’abondance
de H,SO,. On peut d’ailleurs observer que dans les premiéres heures de la simulation, le
rapport de gouttelettes possédant des noyaux de condensation diminue jusqu’a atteindre
1 x 1079 aux alentours de 60 km d’altitude, 14 oti le taux de nucléation homogéne est le plus
fort.

En figure 7.5, le rapport de mélange de H,SO, liquide contenu dans les gouttelettes pré-
sente la méme évolution que le nombre de gouttelettes (Figure 7.3) et atteint 'ordre du
ppmv aprées 2800 h aux alentours de 60 km d’altitude. En effet, aucun processus microphy-
sique ne modifie le volume de liquide contenu dans les gouttelettes apres leur formation.
Les gouttelettes produites suivent toutes la méme distribution en taille, on a alors une rela-
tion simple de proportionnalité entre le nombre de gouttelettes et le volume de liquide total
dans le milieu.
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Figure 7.5 : Evolution temporelle du rapport de mélange de H,SO, en phase liquide (ppmv) en fonc-
tion de laltitude lorsque seule la nucléation est considérée.

7.2.2 Le processus de condensation et d’évaporation

L’un des principaux processus qui influe sur la vie des gouttelettes est le processus de
condensation et d’évaporation. Il est rapide et entre en compétition avec la nucléation dans
le prélévement de vapeur dans le milieu. Pour étudier ce processus, nous réalisons une
nouvelle simulation ou I'on ajoute les processus de condensation et d’évaporation a la nu-
cléation. Nous ferons des comparaisons avec le cas de la nucléation seule.

Dans la figure 7.6a, les gouttelettes de mode 1 apparaissent dans 'ensemble de la couche
nuageuse deés le début de la simulation. Ce qui n’est pas le cas avec la nucléation seule (Fi-
gure 7.3) aux plus hautes altitudes. On observe également en figure 7.6a que la concentration
de gouttelettes atteinte a la fin de la simulation tend vers 10'® gouttelettes par m?, soit 100
fois moins que dans le cas de la nucléation seule (Figure 7.7a). En effet, la condensation per-
met le changement de phase d’une partie de la vapeur pour faire grandir les gouttelettes,
ce qui diminue le taux de sursaturation de H,SO, et inhibe la nucléation.

Une augmentation de la concentration des gouttelettes est visible aux alentours de 50-55
km d’altitude apres 500 heures de simulation. Cette augmentation du nombre de goutte-
lettes coincide avec une diminution du rayon moyen du mode 1 qui diminue entre 60 et
65 km d’altitude (Figure 7.6b), il s’agit d’'un épisode de nucléation. La figure 7.7b montre
que le rapport de la concentration des noyaux de condensation entre la simulation consi-
dérant uniquement la condensation / évaporation et la simulation considérant uniquement
la nucléation n’est que de 0,1 en moyenne. Cela veut dire que la concentration des noyaux
de condensation n’a diminué que d’un facteur 10 la ou 'ensemble des gouttelettes a dimi-
nué d’un facteur 100. En effet, la nucléation hétérogene nécessite des taux de sursaturation
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Figure 7.6 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~3) de mode
1 en fonction de laltitude lorsque seules la nucléation et la condensation / évaporation sont considé-
rées. (b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 1 (14m) lorsque la condensation / évaporation
est activée.

plus faibles que la nucléation homogene (cf. section 5.2.4). La nucléation hétérogéne est
donc moins impactée que la nucléation homogeéne par la baisse du rapport de mélange des
espéces condensables.

Cette augmentation de rayon se traduit par ’apparition, au cours de la simulation, de
gouttelettes de mode 2 comme on peut le voir dans la figure 7.8a. Les gouttelettes de mode
2 se forment progressivement a mesure que H,SO, condense sur les gouttelettes de mode
1 et augmente leur rayon. Dans la figure 7.8b, on obtient des gouttelettes avec des rayons
particulierement importants au début de la simulation. En effet, dans les premiéres heures
de la simulation, les profils initiaux de H,SO, et de H,0O produisent une treés forte sursatura-
tion, les gouttelettes grandissent donc trés vite et atteignent un rayon important (dépassant
parfois les 10 pm). Au fur et a mesure que la simulation progresse, la condensation et la nu-
cléation font diminuer le taux de sursaturation, ce qui inhibe la croissance des gouttelettes.
Le rayon du mode 2 diminue avec I’apport de gouttelettes plus petites provenant du mode
1. On observe enfin dans la figure 7.8b qu’aux alentours de 50 km d’altitude, le rayon des
gouttelettes de mode 2 augmente progressivement avec le temps, car le mélange turbulent
enrichit le nuage bas en H,SO, provenant de la limite inférieure du modéle. Cela a pour
conséquence d’augmenter le taux de saturation de ’atmosphere et de relancer le processus
de condensation et donc de faire grandir les gouttelettes.

Dans la figure 7.9a présente le rapport de mélange de H,SO, liquide contenu dans les
nuages, et présente le rapport entre la simulation qui considere la nucléation seule et celle
qui considere la nucléation et la condensation / évaporation. Plusieurs points ressortent
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Figure 7.7 : (a) Rapport entre les concentrations de gouttelettes de mode 1 calculées par les simu-
lations avec et sans condensation / évaporation. (b) Rapport entre les concentrations des noyaux
de condensation contenus dans le mode 1 calculées par les simulations avec et sans condensation /
évaporation.

de ces figures. Le premier concerne le rapport de mélange de H,SO, liquide a la fin de
la simulation; celui-ci atteint I'ordre de 10 ppmv lorsque le processus de condensation /
évaporation est activé (fig. 7.9a), alors qu’il n’atteint que 'ordre du ppmv quand le processus
n’est pas activé. Le volume de liquide étant plus important que le cas de la nucléation seule
de plusieurs ordres de grandeur, on peut en déduire que le processus de condensation /
évaporation est plus efficace a consommer la vapeur. Le second point concerne la structure
du nuage : En figure 7.9b, un volume non négligeable de H,SO, (de l'ordre de 0,1 ppmv)
apparait dans la partie supérieure du nuage. En effet, la ou la production de gouttelette

3

par la nucléation était inhibée par le seuil de 107° m® m~3 du volume des gouttelettes, le

processus de condensation / évaporation fait instantanément grandir les gouttelettes. Elles

3 m~3 et ne sont plus évaporées par

peuvent donc atteindre le seuil de volume de 10~ m
le modeéle.

Ainsi, en figure 7.10, la masse intégrée de H,SO, liquide quand la condensation est activée
est bien plus importante que dans le cas de la nucléation seule (atteignant 1 kg m~2 contre
0.05 kg m~2 pour la nucléation seule). Cela montre que la condensation est un processus
efficace pour capter de la vapeur du milieu. On remarque aussi que I’évolution n’est pas
linéaire, car elle est régie par des phases de réaction de la condensation / évaporation a des
changements des propriétés du nuage (épisode de nucléation, condensation, ...).

En conclusion, ce test du processus de condensation / évaporation a montré que MAD-
VenlLa était capable de reproduire un comportement cohérent avec ce qui était attendu : une

augmentation de la taille des gouttelettes via la consommation de H,SO, et H,O.
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Figure 7.8 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~3) de mode
2 en fonction de I'altitude lorsque seules la nucléation et la condensation / évaporation sont considé-

rées par le modeéle. (b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 2 (1m) lorsque la condensation
/ évaporation est activée.

altitude (km)
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Earth hours

1073 1072 107t 10° 10 107t 10° 10! 102 10°
H,S04 liquid mixing ratio (ppmv) Cond sim / Nuc Sim

Figure 7.9 : (a) Evolution temporelle du rapport de mélange de H,SO, sous forme liquide (ppmv) en
fonction de I’altitude lorsque seule la nucléation et la condensation / évaporation sont considérées
par le modele. (b) Evolution du rapport des rapports de mélange de H,SO, dans la simulation ot
seules sont considérées la nucléation et la condensation / évaporation par rapport a la simulation
ou la nucléation est considérée seule.

7.2.3 Le processus de coagulation

Nous allons maintenant étudier le processus de coagulation. Nous allons réaliser une si-
mulation qui integre uniquement la nucléation et la coagulation que nous allons comparer
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Figure 7.10 : Evolution temporelle de la masse de H,SO, liquide intégrée sur la colonne d’altitude (kg
m~2). On compare une simulation ot1 seule la nucléation (en bleu) est considérée a une simulation
qui intégre la nucléation et la condensation (en orange).

a la simulation ou 'on considére la nucléation seule.

La figure 7.11a montre la concentration des gouttelettes avec la coagulation d’activée. A
la fin de la simulation, nous obtenons des valeurs maximales atteintes vers 55 km d’alti-
tude de 10* gouttelettes m—>. Quand nous comparons avec la simulation avec la nucléa-
tion seule (Figure 7.12a), nous nous apercevons que le nombre de gouttelettes a diminué
de plusieurs ordres de grandeur (jusqu’a un facteur 10°) dans le nuage (sous les 70-75 km
d’altitude). Au-dessus du nuage, cette baisse atteint un facteur 10'“. La fraction de gout-
telettes contenant des noyaux de condensation est également beaucoup plus grande que
dans le cas de la nucléation seule. En effet, la nucléation homogene produit un trés grand
nombre de trés petites gouttelettes (1073 um de rayon). Ce grand nombre de gouttelettes
va rapidement diminuer par la coagulation. Lors d’'une coagulation entre une gouttelette
possédant un noyau de condensation et une gouttelette n’en contenant pas, le résultat sera
une gouttelette plus grosse contenant un CCN. Ainsi, la population de gouttelettes devient
progressivement contrélée par les CCN.

Si on s’intéresse au rayon des gouttelettes obtenues, on constate en figure 7.11b que dans la
quasi-totalité du nuage (hormis la zone a 55 km d’altitude), le rayon des gouttelettes tend
vers 0, 125 pm, ce qui correspond au rayon des gouttelettes possédant des CCN. Il s’agit du
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Figure 7.11 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~%) de mode
1 en fonction de laltitude lorsque seules la nucléation et la coagulation sont considérées par le
modele. (b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 1 (um) lorsque la coagulation est activée.

107

altitude (km)
Coag sim / Nuc sim

10-10

10-12

1000 1500 2000 2500 S(I)O 10‘00 15‘00 20‘00 25‘00 1014

Earth hours

Figure 7.12 : (a) Rapport entre les concentrations de gouttelettes du mode 1 calculées par les simula-
tions avec et sans coagulation. (b) Rapport entre les concentrations de noyaux de condensation dans
le mode 1 calculées par les simulations avec et sans coagulation.

résultat du processus que nous avons décrit précédemment : ’apport de volume des goutte-
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lettes produites par nucléation homogene est faible et modifie peu le rayon des gouttelettes
formées par la nucléation hétérogene. Comme nous en discuterons ci-apres, les gouttelettes
qui continuent a grandir deviennent des gouttelettes de mode 2, ce qui empéche le rayon
moyen du mode 1 de trop augmenter. Dans la zone aux alentours de 55 km d’altitude, ce sont
les petites gouttelettes sans noyaux de nucléation qui dominent le mode 1 et possedent un
rayon plus faible aux alentours du nanometre. Ce comportement particulier a 55 km d’alti-
tude s’explique par le pic d’intensité du mélange turbulent a cette altitude (Figure 7.1). En
effet, dans cette zone, le mélange turbulent piege les plus petites gouttelettes formées par
nucléation homogeéne tandis que les gouttelettes plus grosses formées par nucléation hété-
rogene sont éjectées de la couche. Cela permet d’expliquer le surplus de gouttelettes sans
noyaux de condensation et la perte de gouttelettes qui en contiennent dans cet intervalle
d’altitude.

altitude (km)

1500 2000 2500 1500 2000

Earth hours

10* 10° 1.0 1.5 2.0
Droplet number density (m~3) Radius of mode 2 (um)

Figure 7.13 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~3) de mode
2 en fonction de laltitude lorsque seules la nucléation et la coagulation sont considérées par le
modele. (b) (b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 2 (um) lorsque la coagulation est
activée.

Siles gouttelettes de mode 1 formées par la nucléation grossissent suffisamment par coa-
gulation, elles deviennent des gouttelettes de mode 2. La figure 7.13a présente leur distribu-
tion. Leur nombre est beaucoup plus faible (de 'ordre de 10® gouttelettes par m?) que celui
du mode 1. En effet, le volume d’une gouttelette de mode 2 de 1 pm de rayon correspond
au volume de 10° gouttelettes formées par nucléation homogéne, ce qui explique pourquoi
le nombre de gouttelettes de mode 2 formées est bien plus faible que le nombre de goutte-
lettes de mode 1. Les gouttelettes de mode 2 grandissent également par coagulation. Dans
la figure 7.13b qui représente 1’évolution du rayon dans la simulation ou la coagulation est
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active, on observe qu’a 50-60 km le rayon des gouttelettes de mode 2 augmente progres-
sivement pour atteindre 2 pm. Il s’agit de la gamme d’altitude ou le mélange turbulent est
intense, ce qui favorise la coagulation.

altitude (km)

2500 500 1000 1500 2000 2500
Earth hours

10-° 10-° 1074 1072 1072 10! 10° 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
H,S04 liquid mixing ratio (ppmv) Coag sim / Nuc sim

Figure 7.14 : (a) Evolution temporelle du rapport de mélange deH,SO, sous forme liquide (ppmv)
lorsque seules la nucléation et la coagulation sont considérées par le modeéle. (b) Evolution du rapport
des rapports de mélange de H,SO, dans la simulation ou seules sont considérées la nucléation et la
coagulation par rapport a la simulation ou la nucléation est considérée seule.

Dans un dernier temps, discutons du volume des gouttelettes. La figure 7.14a représente
le rapport de mélange de H,SO, liquide dans la simulation qui considére uniquement la
nucléation et la coagulation. La figure 7.14b représente le rapport entre la simulation qui
consideére la coagulation et la nucléation et la simulation qui considére uniquement la nu-
cléation. On observe qu’au-dessus de 65-70 km d’altitude, le rapport de mélange de H,SO,
liquide avec la coagulation activée diminue de plusieurs ordres de grandeur par rapport
a la simulation qui ne considere que la nucléation (Figure 7.14b). En effet, les gouttelettes
grossissent et sont moins nombreuses, ce qui rend le transport par le mélange turbulent
moins efficace. Sous les 65-70 km d’altitude, nous atteignons environ 1 ppmv de H,SO,. On
remarque que ce rapport de mélange est équivalent a la simulation qui ne comprend que la
nucléation 7.14. La figure 7.15 montre 1’évolution de la masse totale de H,SO, au cours du
temps. La masse est exactement la méme dans la simulation ou la coagulation est activée
que dans la simulation ou elle ne I'est pas. Nous avons montré dans la partie 6.7 que la
coagulation doit conserver le volume et la masse des gouttelettes, ce qui est confirmé ici.

En conclusion, la coagulation apparait comme un processus efficace, réduisant le nombre
total de gouttelettes tout en conservant le volume total. Ce mécanisme permet la croissance
des gouttelettes et leur passage éventuel du mode 1 au mode 2.
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Figure 7.15 : Evolution temporelle de la masse de H,SO, liquide intégrée sur la colonne d’altitude.
On compare une simulation ou seule est considérée la nucléation (en orange) a une simulation ou
sont considérées la nucléation et coagulation (en bleu).
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Figure 7.16 : (a) Evolution temporelle du rapport de mélange de H,SO, sous forme liquide (ppmv)
en fonction de I'altitude quand la nucléation, la coagulation et la sédimentation sont considérées
dans le modéle. (b) Rapport des rapports de mélange de H,SO, entre la simulation considérant la
nucléation et coagulation et celle considérant la nucléation, la coagulation et la sédimentation.

7.2.4 Le processus de sédimentation

Le dernier processus qu’il nous reste a regarder est la sédimentation. Pour un besoin de
clarté, nous réalisons une simulation ou 'on consideére les processus de nucléation, de coa-
gulation et de sédimentation que nous comparerons avec la simulation o ’on ne considere
que la nucléation et la coagulation. Cependant, nous avons aussi réalisé une simulation qui
prend en compte la nucléation, le processus de condensation et d’évaporation et la sédi-
mentation, qui aboutit aux mémes conclusions.
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Lorsque la sédimentation est activée (figure 7.16a), les valeurs maximales du rapport de
mélange de H,SO, atteintes a la fin de la simulation sont de I’ordre de 0,5 ppmv ce qui est
environ un facteur deux plus faible que dans la simulation sans (Figure 7.14b : 1 ppmv).
La seconde différence majeure concerne la partie supérieure du profil : le transport vertical
vers le sommet de ’atmosphere par le mélange turbulent est compensé par la sédimentation.
Ainsi, les gouttelettes ne peuvent plus facilement atteindre des altitudes supérieures a 75
km d’altitude. Dans la figure 7.16b, le rapport de mélange du liquide au-dessus de 70 km
apres 15 heures terrestres est inférieur a 20 % a ce qui était contenu dans la simulation sans
sédimentation.

altitude (km)

500 1000 1500 2000 2500 560 10‘00 15‘00 20‘00 25‘00

Earth hours

10° 101 10%% 0.05 0.10 0.15 0.20
Droplet number density (m~3) Radius of mode 1 (um)

Figure 7.17 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~%) de mode
1 en lorsque seules la nucléation, la coagulation, et la sédimentation sont considérées par le modéle.
(b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 1 (um) lorsque la sédimentation est activée.

Cette différence de comportement s’observe également dans la distribution du nombre
de gouttelettes des modes 1 et 2 (respectivement figure 7.17 et 7.19), ou le nombre de gout-
telettes est plus faible dans la zone 75-85 km et la diffusion est plus lente.

Dans la figure 7.18, qui montre le rapport de concentration des gouttelettes avec et sans
sédimentation, le nombre de gouttelettes de mode 1 dans la partie ou le nuage est développé
(sous les 70-75 km d’altitude) est en grande partie le méme que la sédimentation soit activée
ou non (le rapport est ~~1). On remarque également une zone entre 57 et 70 km d’altitude
dans la figure 7.18 ou la concentration de gouttelettes est plus grande avec la sédimentation
activée, avec un surplus de 5 a 10%. Il s’agit de gouttelettes qui n’ont pas pu étre transportées
par le mélange turbulent qui enrichit le nuage a cette altitude.

Ce comportement est encore plus visible pour le mode 2, qui posséde un rayon plus grand
et se retrouve donc plus sensible a la sédimentation.
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Figure 7.18 : (a) Rapport entre les concentrations de gouttelettes du mode 1 calculées par les simu-
lations avec et sans sédimentation. (b) Rapport entre les concentrations de noyaux de condensation
dans le mode 1 calculées par les simulations avec et sans sédimentation.

En figure 7.19a, le nombre de gouttelettes de mode 2 a la fin de la simulation est lége-
rement plus faible dans le cas avec sédimentation, de I'ordre de 8 x 107 gouttelettes m—3
contre 2 x 10® gouttelettes m~3 dans le cas sans sédimentation. Cela se confirme dans la
figure 7.20a, ou 'on observe des différences de 30 a 70 % dans la concentration de gout-
telettes de mode 2 dans le nuage (en dessous de 65-70 km d’altitude). Deux zones sortent
du lot, la premiére est sous 50 km d’altitude, ou les gouttelettes sédimentent en dehors du
domaine du modéle. La seconde est la bande aux alentours de 60 km d’altitude ou la pro-
duction constante de H,SO, produit de nouvelles gouttelettes en continu et dont une partie

est transportée en dehors de cette zone par la sédimentation.

La figure 7.19b montre 1’évolution du rayon des gouttelettes de mode 2 avec le temps. Le
rayon augmente avec le temps, notamment dans la partie basse du nuage (en dessous de 60
km d’altitude) pour atteindre 1,5 pm. Ces gouttelettes sont plus petites que dans le cas sans
sédimentation (Figure 7.13b) ou elles atteignent prés de 2 pm. La sédimentation transporte
les plus grosses gouttelettes jusqu’a la limite inférieure ou elles disparaissent en sortant du
domaine. Dans la version nominale du Venus PCM, les gouttelettes continuent a sédimenter
et finissent par s’évaporer avec 'augmentation de la température. La sédimentation est un
processus qui régule la population des gouttelettes en amenant les plus grandes d’entre elles
a des altitudes ou elles vont s’évaporer, participant au cycle de H,SO,.

La figure 7.21 représente la masse de H,SO, liquide intégrée sur la colonne en fonction
du temps avec et sans la sédimentation. Sur les 500 premieres heures, I’augmentation de
la masse de H,SO, liquide est la méme entre ces deux simulations, reflétant la nucléation
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Figure 7.19 : (a) Evolution temporelle de la concentration de gouttelettes (gouttelettes m~%) de mode
2 en fonction de I'altitude lorsque seules la nucléation, la coagulation et la sédimentation sont consi-
dérées par le modele. (b) (b) Evolution temporelle du rayon moyen du mode 2 (1zm) lorsque la sédi-
mentation est activée.
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Figure 7.20 : (a) Rapport entre les concentrations de gouttelettes du mode 2 calculées par les simu-
lations avec et sans sédimentation. (b) Rapport entre les concentrations de noyaux de condensation
dans le mode 2 calculées par les simulations avec et sans sédimentation.
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Figure 7.21 : Evolution temporelle de la masse de H,SO, liquide intégrée sur la colonne d’altitude.
On compare une simulation ou seules sont considérées la nucléation et la coagulation (en orange) a
une simulation intégrant la sédimentation (en bleu).

qui produit le liquide. Apres ces 500 premiéres heures, le comportement des deux simula-
tions différe : dans la simulation sans sédimentation, la masse totale de liquide augmente
de facon continue au long de la simulation pour atteindre 0,05 kg m~2, dans la simulation
ou la sédimentation est active, la masse de H,SO, se stabilise apres 1250 h aux alentours de
0,03 kg m~2. Cela montre que la sédimentation va amener des gouttelettes en dehors des
limites d’altitude du modele, ce qui élimine le condensat. La sédimentation est un processus
important dans le cycle de vie de la phase liquide, en inhibant ou en surpassant I’effet du
mélange turbulent, et est donc nécessaire pour reproduire la structure du nuage.

En conclusion, nous venons de montrer que la sédimentation remplit correctement son
role dans MAD-VenLa, empéchant les gouttelettes d’étre transportées trop haut dans I’at-
mosphere, mais aussi en empéchant ’accumulation de gouttelettes trop grandes. De plus,
en amenant des gouttelettes en dehors des limites du modeéle, la sédimentation est un élé-
ment essentiel pour permettre au modele d’atteindre 1’équilibre en établissant un cycle de
distribution vertical des espéces condensables en tandem avec le mélange turbulent.
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7.3 Comparaisons avec les modeéles publiés de micro-

physique et aux observations

Les résultats du modele MAD-VenLa sont a présent confrontés aux modéles de McGoul-
drick and Barth (2023) et Karyu et al. (2025). Ces deux modéles sont basés sur la méthode
des classes de rayons, la ot MAD-VenLa est basé sur la méthode des moments.

Dans I'optique de mener cette comparaison, nous avons réalisé une simulation de 50 jours

vénusiens (environ 16 années terrestres). Les résultats sont ensuite moyennés sur les dix
derniers jours vénusiens (environ 3 années terrestres) lorsque le modéle a atteint un état
stationnaire.
Nous allons dans un premier temps discuter des différences conceptuelles entre les modéles,
puis nous comparerons les résultats de MAD-VenLa aux modéles de McGouldrick and Barth
(2023) et Karyu et al. (2025) et aux observations de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten,
1980).

7.3.1 Les différences entre les modeéles de McGouldrick and Barth
(2023), Karyu et al. (2025), et MAD-VenLa

En plus de la différence dans la représentation des tailles des gouttelettes, il y a plusieurs
différences notables entre les modeles utilisés dans McGouldrick and Barth (2023) et Karyu
et al. (2025) et MAD-VenlLa.

La premiere concerne le processus de coagulation gravitationnelle. Ce processus est inclus
dans McGouldrick and Barth (2023); Karyu et al. (2025) mais ne I’est pas dans MAD-VenLa
(cf. partie 6.7). Cela va avoir un impact sur la distribution du nuage, car la coagulation gra-
vitationnelle permet de modifier la taille des gouttelettes, leur nombre et la distribution
verticale de la masse du nuage.

La seconde différence concerne le traitement des aérosols (qui servent de noyaux de conden-
sation dans les gouttelettes). Dans les modeles de McGouldrick and Barth (2023); Karyu et al.
(2025) les CCN non activés (les aérosols) peuvent sédimenter et coaguler. Dans le cadre de
MAD-VenLa, ils ne peuvent que sédimenter. La coagulation des aérosols va augmenter leur
rayon, ce qui va diminuer le taux de sursaturation nécessaire pour lancer la nucléation hé-
térogéne. McGouldrick and Barth (2023) montrent que ce processus peut avoir des effets
mesurables dans des variations a court et long terme dans la structure du nuage.

Le pas de temps utilisé est différent. McGouldrick and Barth (2023); Karyu et al. (2025)
utilisent tous deux des pas de temps de 10 secondes, ce qui permet une reproduction fidéle
des différents processus. Dans le cadre du couplage de MAD-VenLa et du Venus PCM, nous
avons choisi de garder le pas de temps qui sera utilisé pour la version 3D du modele, qui est
de 420 secondes. MAD-VenLa va donc avoir plus de difficultés a reproduire des phénomenes
et des variations avec de courtes échelles de temps (< 420s).
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Enfin, la grille d’altitude est constante chez McGouldrick and Barth (2023); Karyu et al.
(2025) avec un pas d’un kilometre d’altitude. Dans nos simulations, nous utilisons la grille
du Venus PCM avec une grille allant d'une résolution de 3 km a 40 km d’altitude et 1 km a
80 km d’altitude.

7.3.2 Profils de masse du nuage vénusien
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Figure 7.22 : Profils de masse (mg m~?%) du nuage vénusien. En trait plein la masse totale des si-
mulations de McGouldrick and Barth (2023), en trait pointillé le mode 1 et le mode 2 calculés par
MAD-VenLa. On ajoute les données Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) pour comparai-
son (sous forme de croix).

Dans la figure 7.22 nous représentons le profil de masse simulé par McGouldrick and
Barth (2023), par MAD-VenlLa et les observations Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten,
1980). Ce profil de masse correspond a la masse totale condensée dans le nuage par unité

de volume, on I'exprime généralement en mg m=3.

Les données Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) sont divisées en deux contri-
butions : celle du mode 1 (croix rouges) et celle du mode 2 et mode 3 cumulés (croix bleues).
Le mode 1 présente deux maximums, un premier aux alentours de 48 km d’altitude attei-
gnant 0,2 mg m™3, et un second a 62 km d’altitude atteignant 0,4 mg m—>. Entre les deux,
la masse du mode 1 est d’environ 0,02 mg m~3. Le mode 2 suit un comportement similaire
avec un premier maximum a 50 km d’altitude d’environ 10 mg m~* et un second maximum
a 60 km d’altitude de 1 mg m™3.

De la méme maniere, on représente individuellement la masse des modes 1 (ligne pointillée
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rouge) et 2 (ligne pointillée bleue) obtenus dans la simulation de MAD-VenLa. Le modéle
produit une couche unique de masse du mode 1 a 60 km d’altitude qui atteint une valeur
de 0,2 mg m 3. Concernant le mode 2, MAD-VenLa produit un maximum unique de masse
du nuage qui s’étend de 52 km a 60 km d’altitude et atteint 2 mg m—3. La distribution des
gouttelettes de mode 2 s’étend verticalement de 45 km a 75 km d’altitude.

Le profil de McGouldrick and Barth (2023) inclut I’ensemble des gouttelettes (la somme du
mode 1 et du mode 2). Le mode 2 domine d’au moins un ordre de grandeur la masse du
nuage a toutes les altitudes. Le profil de McGouldrick and Barth (2023) est donc équivalent
au profil du mode 2. Il inclut deux maximums, un global a 52 km d’altitude avec 15 mg m—3
et un secondaire, local, a 62-63 km de 'ordre de 3 mg m~3.

Le profil de masse condensée de McGouldrick and Barth (2023) surestime légerement les

3 contre 10 mg m~3).

données Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) (15 mg m™
Néanmoins, il arrive a reproduire la structure a deux maximums. Le maximum a 62 km
d’altitude est lié a la paramétrisation de la production de H,SO, (figure 7.2) ou de nouvelles
sont produites et ou elles grandissent. Le maximum a 50 km d’altitude est le résultat du mo-
dele de microphysique et des processus de transport vertical (sédimentation, coagulation
gravitationnelle et mélange turbulent).

Les différences observées entre MAD-VenLa et McGouldrick and Barth (2023) peuvent s’ex-
pliquer par le choix de la représentation de la distribution de la taille des gouttelettes et éga-
lement par I’absence de coagulation gravitationnelle dans MAD-VenLa. Cela tend a sous-
estimer la croissance des gouttelettes dans le nuage bas et donc la masse du nuage. En
revanche, la discrétisation de McGouldrick and Barth (2023) permet une modélisation plus
fine de la sédimentation des plus grosses gouttelettes ainsi que de leur croissance par la

forme libre que peut prendre leurs distributions de gouttelettes.

En conclusion, nous venons de montrer que MAD-VenLa était capable de produire un
nuage dont la masse est réaliste et reproduit certains comportements précis observés par
Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) tels que le pic de masse du mode 1 a 62
km d’altitude. Les caractéristiques générales sont également reproduites telles que 1'exten-
sion verticale du nuage et le maximum de masse du nuage par les gouttelettes de mode 2,
situé a une altitude comparable aux observations Pioneer Venus. Des améliorations sont
possibles, notamment concernant la masse du a 50 km d’altitude qui est sous-estimé par
MAD-VenLa comparé a Pioneer Venus. Des ajouts tels que la coagulation gravitationnelle
seront susceptibles d’améliorer les comparaisons.

7.3.3 Comparaisons des profils de rayons moyens

La figure 7.23a montre la distribution des gouttelettes en fonction du rayon et de lalti-
tude obtenue par Karyu et al. (2025). Dans le cas de MAD-VenLa, la forme de la distribution
et ’écart-type sont fixés, ce qui rend difficile la comparaison directe avec Karyu et al. (2025).
On a donc fait le choix de comparer le rayon moyen des gouttelettes de mode 1 et de mode
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2. Pour réaliser cette comparaison, il est nécessaire de diviser en deux populations les gout-
telettes obtenues par Karyu et al. (2025) en figure 7.23a. A partir des distributions en tailles
mesurées par Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) (Figure 7.24), nous remar-
quons que la transition entre les distributions du mode 1 et du mode 2 se fait aux alentours
de 1,4 um de diametre (soit 0,7 um de rayon). Ce seuil est choisi pour définir le mode 1 et le
mode 2 dans la figure 7.23b.
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Figure 7.23 : Comparaison du rayon moyen des gouttelettes produites par les modeles de Karyu et al.
(2025) et MAD-VenlLa. (a). Distribution dans chacune des classes de rayon du modéle de Karyu et al.
(2025). La distinction entre le mode 1 du mode 2 est en trait noir pointillé. (b) Rayon moyen pour
chacun des modes calculés par MAD-VenLa, par Karyu et al. (2025) et observés par Pioneer Venus
(Knollenberg and Hunten, 1980).

On obtient alors la figure 7.23b ou l'on compare les résultats de MAD-VenLa a Karyu et al.
(2025) et aux données Pioneer Venus Knollenberg and Hunten (1980). Les données du mode
1 observé par Pioneer Venus (croix rouges) présentent un rayon moyen d’environ 0,15 pm
avec peu de variabilité verticale, le rayon moyen maximal est de 0,2 um a 48 km d’altitude.
Il croit de 0,15 pm a 0,2 pm au-dessus de 55 km d’altitude.

Dans la simulation de Karyu et al. (2025) le rayon moyen incluant les aérosols (trait pointillé
rouge) est de 'ordre de 0,2 pm dans les gammes 40-47 km d’altitude et 70-80 km d’altitude.
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Figure 7.24 : Distribution en taille des modes 1, 2 et 3 4 54,2 km observé par Pioneer Venus. (Knol-
lenberg and Hunten, 1980)

Le rayon moyen diminue aux alentours de 0,02 pnm entre 47 et 70 km d’altitude.

Concernant MAD-VenLa, nous distinguons deux courbes en figure 7.23b. La premiere prend
en compte uniquement les gouttelettes de mode 1 (notée MAD : mode 1, en rouge). La se-
conde (trait mixte rouge) prend en compte les gouttelettes de mode 1 et les aérosols précur-
seurs des noyaux de condensation pour nous comparer a Karyu et al. (2025) (notée MAD :
mode 1 + aer). Dans le cadre des travaux de McGouldrick and Barth (2023) sur la coagulation
des CCN, les auteurs montrent que le rayon critique a partir duquel la nucléation hétéro-
geéne débute est de 'ordre de 0,05 pm. Cette valeur est adoptée pour les aérosols dans notre
modeéle. Le rayon moyen du mode 1 est de 0,1 um entre 40 et 55 km d’altitude, et au-dessus
de 70 km. Dans l'intervalle 55 - 70 km d’altitude, le rayon moyen augmente et tend vers 0,2
pum, les gouttelettes grandissent grace a la production de H,SO,. Quand nous prenons en
compte a la fois les gouttelettes de mode 1 et les aérosols avec MAD-VenLa, le rayon moyen
diminue sous 60 km et atteint un minimum de 50 nm aux alentours de 57 km. En dessous
de ce minimum, le rayon augmente lentement avec la diminution de I’altitude et atteint 60

nm a 40 km d’altitude. Au-dessus de 60 km d’altitude, le rayon moyen est identique a la
situation sans la prise en compte des aérosols.

Les résultats Karyu et al. (2025) présentés dans la figure 7.23a prennent en compte les
gouttelettes, mais aussi les CCN non activés (les aérosols). La diminution du rayon entre 55
et 65 km d’altitude chez Karyu et al. (2025) est donc majoritairement liée au rayon des CCN
non activés. Karyu et al. (2025) considére la coagulation des CCN non activés (les aérosols),
ce qui leur permet de les produire avec un rayon trés faible de 'ordre de 10~3 pm.

Cela explique pourquoi nos résultats different de ceux de (Karyu et al., 2025) en dessous
de 65 km d’altitude. Au-dessus de 60 km d’altitude, la quasi-totalité des aérosols produits est
consommée pour former des gouttelettes, car les taux de sursaturation sont suffisants pour
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que la nucléation hétérogene utilise tous les aérosols disponibles, formant des gouttelettes.
Ainsi, il n’y a pas de différence de rayon entre le mode 1 et le mode 1 + aérosols. Si on re-
garde le mode 1 seul de MAD-VenLa, on observe une augmentation du rayon aux alentours
de 60/65 km d’altitude ou la production de H,SO, permet aux gouttelettes de grossir.

Le rayon moyen du mode 1 calculé par MAD-VenLa est un bon accord avec les obser-
vations Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) a toutes les altitudes, avec la seule
exception du maximum local & 49 km d’altitude. A cette altitude, la quasi-totalité de la po-
pulation de gouttelettes est concentrée dans le mode 2 et les gouttelettes de mode 1 sont
présentes en trop faible quantité.

Nous pouvons maintenant nous intéresser au rayon des gouttelettes de mode 2. Les obser-
vations Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) montrent un mode 2 dont le rayon
moyen est d’environ 1,2 pm. Celui-ci augmente légérement vers 1,5 pm a 55 km d’altitude
pour diminuer et atteindre 1 pm a 47 km.

Dans la simulation de Karyu et al. (2025) le rayon du mode 2 est globalement constant avec
’altitude aux alentours de 0,9 pm a 'exception de la zone 45-55 km ou le rayon augmente
a environ 3 pm.

Dans le cas de MAD-VenLa, le rayon du mode 2 est presque constant entre 40 et 60 km
d’altitude aux alentours de 1 um. A partir de 58 km, le rayon diminue rapidement pour at-
teindre 0,6 pm a 61 km d’altitude et reste constant jusqu’a 80 km.

Sous les 60 km d’altitude, le profil de rayon moyen du mode 2 calculé par MAD-VenLa
est quasiment identique aux observations Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980).
Au-dessus de 60 km, MAD-VenLa sous-estime le rayon des observations Pioneer Venus (0,7
pum contre 1 pm), cette différence peut étre due au mode-merging. Les gouttelettes de mode
1 grandissent en méme temps que les gouttelettes de mode 2 et un transfert constant de
gouttelettes du mode 1 vers le 2 inhibe la croissance de ce dernier.

Dans les simulations des deux modéles, le rayon du mode 2 est maximal dans un inter-
valle compris entre 45 et 60 km d’altitude. Il s’agit de la gamme d’altitude ou les gouttelettes
peuvent grandir par condensation. La décroissance du rayon des gouttelettes débute a 58
km d’altitude pour MAD-VenLa alors qu’elle commence a 56 km pour Karyu et al. (2025).
Comme nous I'avons discuté plus tot, le rayon des gouttelettes de mode 2 au-dessus de 60
km est lié¢ a la croissance du mode 1. La situation est la suivante : en dessous de 60 km d’al-
titude, les gouttelettes de mode 2 croissent librement et leur rayon augmente, au-dessus de
60 km, la croissance du mode 2 est inhibée par I’afflux de gouttelettes de mode 1. Le rayon
du mode 2 est plus faible dans MAD-VenLa que dans Karyu et al. (2025). On explique cette
différence par I’absence de coalescence qui freine I'augmentation du rayon du mode 2 lors
de la sédimentation des gouttelettes dans I’'atmospheére.

Nous venons ici de montrer que, malgré les différences dans les processus entre MAD-
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VenLa et Karyu et al. (2025), MAD-VenLa produit des gouttelettes dont les rayons moyens
des modes 1 et 2 sont cohérents et proches des observations existantes de Pioneer Venus
(Knollenberg and Hunten, 1980).

7.3.4 Profils d’acidité

La figure 7.25 présente la fraction massique de H,SO, contenu dans les gouttelettes. Que
ce soit dans la simulation de McGouldrick and Barth (2023) ou dans la simulation de MAD-
VenlLa, la variation de I’acidité suit un profil similaire. Dans le nuage bas (45-50 km d’alti-
tude), 'acidité est maximum avec une valeur de 0.97. Elle diminue ensuite fortement jusqu’a
environ 60 km d’altitude (pour atteindre une valeur de 0.77 dans le cas de McGouldrick and
Barth (2023) et 0.82 dans le cas de MAD-VenLa), puis reste globalement constante jusqu’aux
limites du modele.

L’acidité obtenue dans MAD-VenLa obtient un bon accord avec les observations Venus
Express (Barstow et al., 2012; Cottini et al., 2012). Entre 50 et 55 km d’altitude, I'acidité
de MAD-VenLa comprise entre 0,95 et 0,90 est dans I'intervalle observé par Venus Express
(Barstow et al., 2012) aux moyennes latitudes. Au sommet du nuage, a 70 km d’altitude I’aci-
dité massique de MAD-VenLa est de 0,80 en trés bon accord avec les observations Venus
Express de Cottini et al. (2012).

Si maintenant, on s’intéresse aux modeles photochimique de Krasnopolsky (2015) et mi-
crophysique de McGouldrick and Barth (2023). En dessous de 50 km, ’ensemble des mo-
deles calcule des acidités massiques similaires diminuant de 0,97 a 0,94. Entre 50 et 55 km,
des différences se font observer, les modéles de Krasnopolsky (2015) et McGouldrick and
Barth (2023) obtiennent une acidité plus faible que MAD-VenLa (0,80 contre 0,82). Cette
différence peut s’expliquer par un contenu d’eau en phase gazeuse plus faible dans notre
modele. De 60 a 70 km I’acidité modélisée par Krasnopolsky (2015) reste presque constante
avec Daltitude et atteint 0,78 a 70 km d’altitude. Dans McGouldrick and Barth (2023) cette
tendance s’observe également, méme si’acidité s’établit a 0,75 et s’écarte des observations
Venus Express (Cottini et al., 2012). La différence entre MAD-VenLa et McGouldrick and
Barth (2023) s’inscrit encore une fois dans le contenu en H,0 sous forme gazeuse de I’at-
mospheére, comme nous allons en discuter dans la prochaine section.

MAD-VenLa réussit a reproduire un profil d’acidité cohérent avec (McGouldrick and
Barth, 2023) et en bon accord avec les observations Venus Express, (Cottini et al., 2012;
Barstow et al., 2012) prouvant que les gouttelettes formées sont cohérentes avec ce qui est
attendu des observations.

7.3.5 H,O0 et H,SO, en phase gazeuse

La figure 7.26 représente la distribution de H,SO, en phase gazeuse, H,O en phase gazeuse
etla somme de la phase gazeuse et liquide de H,O. On observe que dans les deux simulations,
le rapport de mélange de H,SO, diminue rapidement avec l'altitude pour tendre vers 0 aux
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Figure 7.25 : Fraction massique de H,5SO, dans les gouttelettes. En bleu : profil obtenu par MAD-
VenLa. En orange, le profil obtenu par McGouldrick and Barth (2023). En figuré rond : I'acidité mas-
sique calculée par le modeéle photochimique de Krasnopolsky (2015) a 50, 60 et 70 km d’altitude.
Nous avons en plus les observations Venus Express a travers les points de Cottini et al. (2012) et
Barstow et al. (2012).

alentours de 55 km. Dans la simulation de McGouldrick and Barth (2023) la décroissance
commence plus haut dans ’atmosphére, aux alentours de 45 km d’altitude (contre 42 km
d’altitude pour MAD-VenlLa) et est plus forte que MAD-VenLa. Cependant, aux alentours de
55 km d’altitude, les deux simulations convergent vers un rapport de mélange quasi-nul. On
observe que les deux modeles calculent des rapports de mélange qui sont en accord avec les
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observations Venus Express (Oschlisniok et al., 2021). De la méme facon, Oschlisniok et al.
(2021) observe une distribution de H,SO, en phase gazeuse qui est maximum a 40 km et qui
décroit avec I'altitude pour étre nulle aux alentours de 53 km dans le cadre des moyennes
latitudes, ce qui est concordant avec les résultats des modéles.
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Figure 7.26 : Profils de H,SO, et H,0 en phase gazeuse. On compare les profils obtenus avec MAD-
VenLa (trait pointillé bleu) au profil de McGouldrick and Barth (2023) (trait pointillé noir). Sont
également représentées les observations de H,O (Marcq et al., 2008; Cottini et al., 2015; Fedorova
et al.,, 2016) et H,SO, Oschlisniok et al. (2021) réalisées a partir de Venus Express
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Maintenant, discutons des profils de vapeur de H,O. Dans la simulation de McGouldrick

and Barth (2023) H,O décroit avec laltitude et passe progressivement de 30 ppmv a 40 km
d’altitude a 20 ppmv a 62 km d’altitude et tend vers 0 ppmv a 80 km d’altitude. Le profil
présente un point d’inflexion aux alentours de 62 km.
Dans le cadre de MAD-VenLa, la décroissance du profil de vapeur d’H,0O est plus marquée
avec 15 ppmv a 62 km d’altitude que (McGouldrick and Barth, 2023). Le rapport de mélange
de H,O obtenu rapproche MAD-VenLa des observations Venus Express (Cottini et al., 2015;
Fedorova et al., 2016). On observe également deux points d’inflexion sur la décroissance du
profil de H,O. Un a 50 km d’altitude et un second aux alentours de 65 km d’altitude.

Que ce soit dans le cas de McGouldrick and Barth (2023) ou MAD-VenLa, I'inflexion du

profil de la vapeur d’H,0 aux alentours de 60 km d’altitude est causée par la condensation
de H,O sur les gouttelettes et a la production de H,SO, / destruction de H,O paramétrée
et effective dans cette gamme d’altitude. McGouldrick and Barth (2023) ajoute une dépen-
dance a I'angle solaire zénithal au taux de production et de destruction des vapeurs, ce qui
peut en partie expliquer la différence avec notre modéle. De plus McGouldrick and Barth
(2023) explique que le taux de production / destruction photochimique est ajusté pour ob-
tenir un profil de vapeur de H,O de 10 ppmv, ce qui est en 'occurrence le résultat que nous
obtenons.
On propose le mécanisme suivant pour le comportement du profil de vapeur de H,O sous 60
km d’altitude : lors de l'initialisation du modéle, la vapeur de H,O se condense rapidement
sur les gouttelettes. Ces gouttelettes sédimentent et transportent le H,O liquide en dehors
des limites du modeéle. L’apport de H,O en phase gazeuse par le mélange turbulent prove-
nant de la limite inférieure du modéle n’arrive pas a compenser la perte initiale. On obtient
finalement un équilibre ou le profil de H,O en phase gazeuse est différent entre MAD-VenLa
et McGouldrick and Barth (2023). La condition de 30 ppmv de H,O en phase gazeuse a la
limite inférieure du modele assure que MAD-VenLa reste proche des observations Venus
Express (Marcq et al., 2008).

Avec cette simulation, MAD-VenLa prouve qu’il est capable de produire des profils de
rapport de mélange des especes en phase gazeuse en bon accord avec les observations Venus
Express. Des différences existent entre MAD-VenLa et McGouldrick and Barth (2023) mais
s’expliquent par une différence de traitement de la production de H,SO, / destruction de
H,O et par une différence du comportement des gouttelettes dans le nuage bas au début de
la simulation.

7.3.6 Conclusion

Nous avons dans cette seconde partie comparé MAD-VenLa aux observations disponibles
et aux modeles disponibles dans la littérature. Dans un premier temps, nous avons discuté
du profil de masse condensé du nuage. Nous avons montré que MAD-VenLa était capable de
reproduire les principales caractéristiques de la masse du nuage. Le mode 1 dans le nuage
photochimique est en bon accord avec les observations. Le maximum de la masse du mode
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2 a 50 km d’altitude est sous-estimé par rapport aux observations, ce qu’on explique par le
mangque de la coagulation gravitationnelle.

Nous avons ensuite discuté du rayon moyen des gouttelettes. MAD-VenLa produit encore
un nuage cohérent avec les observations Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980).
Les gouttelettes de mode 1 et de mode 2 présentent des rayons (~ 0,175 pum pour le mode 1
et 1 um pour le mode 2) proches des observations. Des différences apparaissent avec Karyu
et al. (2025) notamment concernant le rayon du mode 1, mais dans leur simulation, celui-ci
est biaisé par les noyaux de condensation non activés. Il s’agit d’'une amélioration a appor-
ter pour réaliser de meilleures comparaisons a I’avenir.

Nous avons ensuite abordé la fraction massique de H,SO, dans les gouttelettes. Nous avons
montré que MAD-VenLa reproduisait les observations Venus Express (Cottini et al., 2012;
Barstow et al.,, 2012) dans le nuage bas et dans le nuage haut. Des différences d’acidité appa-
raissent avec les modeles de Krasnopolsky (2015) et (McGouldrick and Barth, 2023). Nous
expliquons ces différences par des conditions d’humidité de I'air différentes entre les simu-
lations.

Cela se confirme dans la derniére partie de notre comparaison qui se focalise sur les pro-
fils de rapport de mélange de H,SO, et H,O sous forme gazeuse. MAD-VenLa reproduit
une distribution de H,SO, en bon accord avec les observations Venus Express (Oschlisniok
et al., 2021) et similaire avec McGouldrick and Barth (2023). Le profil de vapeur de H,0
est aussi en bon accord avec les observations Venus Express (Marcq et al., 2008; Cottini
et al, 2015; Fedorova et al., 2016), en étant plus proche des observations dans le nuage haut
que McGouldrick and Barth (2023). En bas du nuage, des différences sont observées entre
McGouldrick and Barth (2023) et MAD-VenLa qui sont expliquées par une différence de
comportement au début de la simulation.
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CONCLUSION

Cette thése s’est consacrée a I’étude de la composition de ’atmosphére de Vénus sous
deux angles complémentaires : la photochimie de la haute atmosphere, a travers I’étude de
I’émission ultraviolette de nuit de NO, et la microphysique des nuages par le développement
d’un nouveau modéle destiné a la simulation tridimensionnelle de la couche nuageuse qui
recouvre Vénus.

Chimie de ’azote et variabilité de ’émission de nuit de
NO

La premiére partie de ce travail a caractérisé I’émission ultraviolette de nuit du NO, phé-
nomene observé par Pioneer Venus et Venus Express, mais qui n’a que rarement été simulé
en trois dimensions.

Nos simulations ont mis en évidence la morphologie complexe de I’émission de NO, orga-
nisée en filaments s’étirant sur plusieurs milliers de kilomeétres, présents a toutes latitudes
entre 0h00 et 4h00 locales. Les capacités d’imagerie limitées des missions Pioneer Venus et
Venus Express n’ont pas réussi a saisir 'ensemble des caractéristiques de I’émission. Néan-
moins, la forte variabilité spatio-temporelle qui est évidente dans leurs mesures est bien
reproduite par notre modeéle. Ces structures sont le résultat de variations rapides du champ
de vent du coté nuit de la planéte, et peuvent se réorganiser tres rapidement, en moins d’'une
journée terrestre. Nous avons montré que la variabilité a courte échelle de temps de I’émis-
sion du NO s’explique par les fluctuations du vent zonal et les circulations cycloniques de
grande échelle prédites du coté nuit de la planéte. Le maximum d’intensité du NO se situe
dans les régions de convergence horizontale du vent, coincidant avec une subsidence locale
d’air provenant de la haute atmosphere, enrichi en atomes de N. En moyenne, le profil ver-
tical de I’émission de NO présente un maximum a 115 km d’altitude, d’une intensité de 53
kR, valeur en trés bon accord (5 %) avec les mesures SPICAV de Venus Express. La localisa-
tion statistique du maximum d’intensité, centré sur ’équateur et décalé vers le terminateur
du matin, correspond également aux observations. Ces résultats montrent également que
la cinétique actuelle de la photochimie des especes azotées ne présente pas de probleme
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quantitatif majeur pour reproduire ’émission observée de NO, dés lors que le profil simulé
d’azote atomique N est cohérent avec les mesures Pioneer Venus.

Développement et validation du modéle microphysique
MAD-VenLa

La seconde partie de ce travail a porté sur le développement du modéle microphysique
MAD-VenLa, congu pour étre couplé au modele de climat Venus PCM. En partant des tra-
vaux de Guilbon (2018), les processus de condensation / évaporation, de mode-merging et
de sédimentation ont été retravaillés. Le couplage avec la version 1D du Venus PCM a égale-
ment été mis en place. Nous avons confronté ce modele aux travaux de modélisation récents
de McGouldrick and Barth (2023) et Karyu et al. (2025), ainsi qu’aux données d’observation
de Pioneer Venus (Knollenberg and Hunten, 1980) et de Venus Express (Marcq et al., 2008;
Barstow et al., 2012; Fedorova et al., 2016; Oschlisniok et al., 2021).

Nos comparaisons montrent que, malgré certaines différences méthodologiques (absence
de coagulation gravitationnelle et de coagulation des CCN, grille verticale moins bien réso-
lue, pas de temps plus long adapté pour la version 3D), MAD-VenLa reproduit correctement
les caractéristiques des nuages vénusiens. Les rayons moyens des modes 1 et 2 présentent
des profils globalement cohérents avec les simulations et les observations, méme si le mo-
dele tend a sous-estimer la taille des gouttelettes dans le nuage bas, en raison notamment
de I'absence de la coagulation gravitationnelle. La structure verticale du nuage présente un
bon accord avec les observations de Pioneer Venus, en particulier concernant le maximum
de masse des gouttelettes de mode 1, dont I'altitude et I'intensité s’accordent avec les me-
sures. L’acidité des gouttelettes se compare particuliérement bien aux observations Venus
Express avec des écarts aux observations faibles (<~ 5%) et est globalement conforme aux
modeles précédents. Concernant les profils des espéces en phase gazeuse, MAD-VenlLa re-
produit bien la décroissance de H,O et de H,SO, avec Ialtitude. Le profil de H,O passe de 30
ppmv a 40 km d’altitude a moins de 10 ppmv a 70 km, en assez bon accord avec les obser-
vations Pioneer Venus. De méme, la décroissance de H,SO, de 10 ppmv a 40 km d’altitude
a 10 ppmv a 52 km est cohérente avec les observations de Venus Express.

MAD-VenLa reproduit donc correctement les observations des nuages vénusiens et se
compare favorablement aux modeles 1D utilisant une description plus explicite, mais aussi
beaucoup plus cotliteuse en temps de calcul. La méthode des moments permet d’obtenir ces
résultats avec un pas de temps de 420 s, a comparer avec le pas de temps de 10 s utilisé
par les modeles en classe de rayon. Ce pas de temps de 420 s est le méme que celui utilisé
par la photochimie du Venus PCM. Il permet donc d’envisager les premiéres simulations
microphysiques 3D des nuages vénusiens.
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Perspectives

Ces résultats ouvrent plusieurs perspectives pour ’avenir :
Nous pourrons affiner les mécanismes de la chimie de ’azote et étudier son effet sur les
autres cycles chimiques présents dans le modele.

Il sera possible de quantifier pour la premiére fois en 3D le role de ’azote dans la sta-
bilité de CO,. Yung and Demore (1982) propose un cycle de recyclage de CO, en se basant
sur les réactions entre les radicaux hydrogénés et azotés. A partir de la photochimie de
I’azote que nous avons ajoutée au Vénus PCM, nous pouvons réaliser des simulations 3D
quantifiant Peffet de ce cycle sur le CO,. Nous pourrons étudier le role d’autres especes
azotées telles que NO;, HNO;, CINO, SNO, non incluses dans le modeéle. Il s’agit d’especes
qui ont des roles particuliers dans la chimie de I’azote. Sur Terre, HNO; condense dans les
gouttelettes liquides de H,O/H,SO, en modifiant leur masse et leur acidité. Il est produit
par un cycle d’oxydation qui inclut la molécule NOs. Cet effet est d’autant plus important a
basse température, dans des conditions similaires a celles du nuage haut sur Vénus (Cars-
law et al., 1994). CINO et SNO sont des espéces qui peuvent jouer des roles importants dans
les cycles du soufre et du chlore d’apres Krasnopolsky (2012). Un prolongement de cette
these serait de les inclure dans le modele et de quantifier leur impact sur la photochimie.
Une autre possibilité concerne la simulation et la quantification de la production d’oxydes
d’azote (NO,) par les éclairs. Les missions Venera 11 et 12 (Ksanfomaliti, 1980) et Pioneer
Venus (Scarf and Russell, 1983) ont observé des éruptions de radiations électromagnétiques
a basse fréquence, interprétées comme des éclairs. Ces éclairs sont des sources spontanées
d’énergies permettant des réactions chimiques dans I’atmospheére et notamment la produc-
tion d’oxydes d’azote. Krasnopolsky (1983) propose une production moyenne de NO de
4 x 108 cm™2 s~!. Cependant, aucune simulation en 3D de ce processus n’a été réalisée jus-
qu’a présent. L’ajout de la photochimie de I’azote dans le Venus PCM rend ces simulations
maintenant possibles.

Le couplage entre le Venus PCM et MAD-VenLa nous permettra de réaliser des simu-
lations tridimensionnelles des nuages vénusiens, afin d’étudier I'impact global des nuages
sur la circulation, la composition de I'atmosphere, et la stabilité du climat de Vénus.

Nous pourrons quantifier et comparer les coupes latitudinales de H,SO, en phase ga-
zeuse avec les observations Venus Express. Oschlisniok et al. (2021) ont mesuré une coupe
latitudinale de la distribution de H,SO, en phase gazeuse. Nous pourrons comparer ces ob-
servations aux futures simulations 3D du Venus PCM incluant MAD-VenLa. Il sera possible
de s’intéresser a I’énigme du gradient vertical de SO,. Le SO, présente un fort gradient
vertical au niveau des nuages, perdant 3 ordres de grandeur entre 45 et 70 km d’altitude
(Vandaele et al., 2017). Actuellement, aucun GCM vénusien n’arrive a reproduire le gra-
dient observé de SO, (Vandaele et al., 2017). L’ajout de MAD-VenLa ouvre la voie a des tests
d’hypothese pour expliquer ce gradient, par exemple, en testant différents types de noyaux
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de condensation comme les polysoufres pour capturer du soufre. Nous pourrons réaliser
des simulations fines échelles en 3D du nuage. Le modéle méso-échelle pour Venus (Venus
mesoscale model VMM) (Lefevre, 2018; Lefevre et al., 2020), est un modéle haute résolution
basé sur les processus physiques et chimiques du Venus PCM. Le couplage de MAD-VenLa
au Venus PCM bénéficie donc aussi au modéle VMM. Des simulations fines échelles (hori-
zontalement : 400 m, verticalement : 300 niveaux allant de la surface a 90 km) permettront
d’étudier des interactions entre les ondes et les nuages ainsi que les effets de la convection
dans le nuage. Il s’agit de 'un des objectifs de I'instrument VenSpec-U sur la mission En-
Vision.

Nous pourrons également enrichir MAD-VenLa en intégrant ou en modifiant des proces-
sus microphysiques.

Une modification future consiste a mettre a jour la paramétrisation simplifiée de la nu-
cléation hétérogéne vers une paramétrisation plus complexe. Sur 'exemple de la paramé-
trisation de Maattanen et al. (2018) pour la nucléation homogene, des travaux de modé-
lisation des taux de nucléation hétérogene permettront la mise a jour du processus dans
MAD-VenLa. Un point important concerne ’ajout de la coagulation gravitationnelle, en
modifiant et en adaptant le processus de sédimentation actuel. La coagulation gravitation-
nelle est difficile a décrire de facon explicite dans un modéle modal, mais pourrait étre
paramétrisée. Nous pourrons également inclure la coagulation des aérosols pour créer un
vivier de noyaux de condensation avec des rayons variés. On pourra pour cela se baser sur
la coagulation brownienne des gouttelettes déja présente dans MAD-VenLa.

Enfin, ce travail de thése pourra se poursuivre dans la préparation des missions futures :
EnVision, VERITAS, DAVINCI +. Il s’agit d’anticiper les observations futures en proposant
des simulations des variables d’intérét pour ces missions.

Nous pourrons obtenir des cartes de 'altitude du sommet des nuages dans le cadre de
VenSpec et étudier sa décroissance avec la latitude. Dans le cadre de Venus Express, des
études de I'altitude du sommet des nuages ont été effectuées (Fedorova et al., 2016; Ignatiev
et al., 2009). La suite d’instruments VenSpec sera également capable de réaliser de telles
mesures (Marcq et al.,, 2024). L’altitude du sommet du nuage peut étre définie grace a la
bande d’absorption de CO, a 1,36 um. MAD-VenLa pourra donc se comparer aux obser-
vations passées et futures. En plus des cartes de I'altitude du sommet des nuages, nous
pourrons produire des cartes de la distribution de H,SO, en phase liquide et gazeuse pour
I'expérience de radio-occultation de EnVision. Cette expérience a pour objectif d’étudier
la distribution de H,SO, en phase gazeuse et liquide, chose que le Venus PCM couplé a
MAD-VenLa sera capable de simuler et de comparer aux futures observations. Enfin, un as-
pect important dans la mission EnVision concerne la distribution horizontale de SO,. Nos
travaux sur MAD-VenLa améliorent la modélisation de la distribution de H,SO, en phase
liquide, principal réservoir de soufre dans le nuage. Cette amélioration sera répercutée a
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la distribution de SO, modélisée via sa réaction a I’évolution des nuages et du réservoir de
H,SO, liquide. Les cartes de SO, seront utiles pour VenSpec-U (Marcq et al., 2024) mais aussi
pour modéliser les variations courtes et long terme de 'espece (Vandaele et al., 2017).
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ANNEXE

DEFINITION DU RAYON R* SELON LE NOMBRE
DE KNUDSEN

La méthode utilisée dans cette thése est basée sur les travaux de (Stolzenbach, 2016).
Pour calculer les flux de sédimentations des moments d’ordre 0 et 3, il est nécessaire de
déterminer en quel point sera réalisé le développement limité : r*.

Nous cherchons a exprimer le rayon r* qui permet de minimiser la différence entre le
développement limité et la valeur exacte de 'intégrande de I’équation 3.9. La vitesse de sé-
dimentation ne dépend pas uniquement du rayon de la gouttelette, mais dépend également
des conditions atmosphériques.

L’effet de ces conditions est exprimé dans la définition d’'un nombre de Knudsen caracté-
ristique Kn( défini comme :
A A

Kny = = Al
0 Tmodal0 77exp(—ln2 ag) (A1)

avec A le libre parcours moyen (en m) et 754410 le rayon modal de la distribution (en m).
Dans le cadre de Stolzenbach (2016), le r* a été déterminé pour le moment d’ordre 3 et les
résultats sont résumés dans la figure A.1.

Pour le moment d’ordre 3, on obtient :
— SiKng < 10 = 7* = "odals
— SiKng > 10 = 7" = rodaia

En suivant la méme méthodologie, on définit r* pour le moment d’ordre 0. Les résultats
des différents tests sont résumés dans la figure A.2.
On obtient alors pour le moment d’ordre 0 :

— SiKng < 2 — 7" = "hodal2

— SiKng > 2 — 7 = rhodail

177



CHAPITRE A

10! T maa T 10! T T 1 T
100 [ I / 10° | I | |
107 ! A 101 F ; Cl 1
| o
102 | [ 107} ! 1ol 1
103 | [ 103 | 1/
M | [ ¢ " | !
2 10* { o Z 107 | | 1
S 10° o Knj =0,115 ’E‘] 10° | : : : Kn =1,15 1
S 10° : : : E 100 I i N '
g 7 £ 7L 1 1\ i
i} 10 : : : - R‘pDL modal 0 |] w 108 \ |\ %}DL modal 0
8 1 108} ]
13,9 : ! : —  RypL modal 4 10° : : ! —  RypL modal 4
| | L |
1010 L —  R,pL modal 5 || 1010} I o R,pL modal 5 |
o i o
101! T —  RpL modal s | 101 o —  Rypr modai 6 |
10~12 . 1 in 1 n 10'12 L 1 " 1 n
107 10° 10° 10* 10° 107 10° 10° 10* 1073
Droplet Radius (um) Droplet Radius (um)
(a) Pour Kn = 0,115 (b) Pour Kn = 1,15
10! 10! T T '
10° 1 10° | | o
1 ] a1 | o
10 10 | o
102 1 102+ | o
! BN
% 10* ) 1 .g 10+ | o
% | Kn, =11,5 | g 10° | [ Kn, =115
2 | 2 1o
5 | 1 5 10°
9 \ o -7
i} | RpDL modal 0 | o 108 - RpDL modal 0 |
. 10' 4
! RypL modal 4 10° —  R,pL modal 4
\ ] i
I | - RpDL modal 5 | | 1010 - RpDL modal 5 | |
| |
| | - RpDL modal 6 [ 101! - }?*pDL modal 6 |
L Ll n 1012 o
10° 10° 10 103 107 10® 10° 10 10°
Droplet Radius (pum) Droplet Radius (um)
(c) Pour Kn = 11,5 (d) Pour Kn = 115

Figure A.1: Erreur relative entre le calcul de I'intégrande théorique et celui du développement limité
en r* pour le moment d’ordre 3. Les traits pleins sont Ierreur relative et les pointillés verticaux
marquent la valeur du r,04q1x choisie. La ligne verticale jaune représente le rayon pour lequel
lintégrande est maximale (figures tirées de Stolzenbach (2016)).
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Figure A.2 : Erreur relative entre le calcul de 'intégrande théorique et celui du développement limité
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marquent la valeur du r,04q1x choisie. La ligne verticale jaune représente le rayon pour lequel
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