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Résumé

L'absorption des aérosols est une propriété clé pour évaluer les impacts radiatifs
des aérosols, tant directs que sur les propriétés des nuages, sur le climat a I'échelle
régionale. Des études récentes ont montré que certains composés d’aérosols
organiques (OC), appelés « carbone brun» (BrOC), émis principalement par la
combustion de biomasse, peuvent absorber de maniére significative le rayonnement
solaire dans le spectre ultraviolet-visible-proche infrarouge. L'objectif principal de ce
travail est d'améliorer la représentation des propriétés d'absorption des aérosols dans
les modéles de climat régionaux. Nous nous concentrons sur les panaches de
particules de feux de biomasse transportés au-dessus des nuages dans la région de
I'Atlantique Sud-Est, au large de la c6te ouest de I'Afrique. C’est une région présentée
comme un laboratoire naturel pour mieux comprendre la complexité des interactions
aérosol-nuage. La méthodologie repose sur des simulations numériques régionales
d'aérosols a partir du modéle couplé météorologie-chimie WRF-Chem, combinées a
un inventaire détaillé des émissions de feux de biomasse et a différents ensembles
d'observations innovants de télédétection des aérosols, a la fois par ciel clair et
nuageux a partir du capteur spatial POLDER-3/PARASOL. La littérature actuelle
indique que le carbone brun absorbe plus efficacement le rayonnement UV-bleu que
le carbone suie pur (BC). L’idée est d’exploiter cette spécificité en comparant la
dépendance spectrale de l'albédo de simple diffusion issue des observations
POLDER-3 dans la gamme de longueurs d’onde 443-1 020 nm avec celle simulée
pour différentes proportions de BC, OC et BrOC. Ces tests de sensibilité reposent sur

deux principales contraintes : le maintien d’'une épaisseur optique aérosol par ciel
. . , BC ., .. L, .
degagé/au-dessus des nuages et d’'un rapport de masse oc réalistes. Des expériences

de modélisation sont présentées et discutées afin de fournir de nouvelles estimations
de la teneur en carbone suie, carbone organique et carbone brun dans les panaches
d'aérosols de feux de biomasse africains transportés dans la région de I'Atlantique
Sud-Est.

Mots clés : aérosols de feux de biomasse africaine, propriétés d’absorption, carbone

brun, modélisation régionale, télédétection spatiale, Atlantique Sud-Est
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Abstract

Aerosol absorption is a key property to assess aerosol radiative impacts, both
direct and on cloud properties, on regional climate. Recent studies have shown that
some aerosol organic compounds (OC) called "brown carbon" (BrOC), mainly emitted
by biomass burning, can absorb radiation significantly in the ultraviolet-visible-near-
infrared spectrum. The main objective of this work is to improve the representation of
the absorption properties of aerosols in regional climate models. We focus on biomass
burning particles plumes transported above clouds in the Southeast Atlantic region, off
the west coast of Africa. This is a region highlighted as a natural laboratory to better
understand the complexity of aerosol-cloud interactions. The methodology relies on
regional aerosol numerical simulations from the coupled meteorology-chemistry WRF-
Chem model combined with a detailed state-of-the-art biomass burning emission
inventory and different sets of innovative aerosol remote sensing observations, both in
clear and cloudy skies from the POLDER-3/PARASOL satellite sensor. Current
literature indicates that brown carbon absorbs more efficiently UV-blue radiation than
pure black carbon (BC). The idea is to exploit this specificity by comparing the spectral
dependence of the single scattering albedo retrieved from POLDER-3 observations in
the 443-1,020 nm to the one simulated for different proportions of BC, OC and BrOC.
Two main constraints are used to build up these sensitivity tests: keeping realistic
clear-sky/above-cloud aerosol optical thickness and BC-to-OC mass ratio. Modeling
experiments are presented and discussed to provide new estimates of the black,
organic and brown carbon contents in the African biomass burning aerosol plumes

transported over the Southeastern Atlantic region.

Keywords: African biomass burning aerosols, absorption properties, brown carbon,
regional modelling, satellite remote sensing, Southeast Atlantic
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1 Contexte et objectifs scientifiques

1.1 Les aérosols de feux de biomasse

019 est considérée par les scientifigues du programme Européen de

surveillance de la Terre Copernicus (CAMS, pour Copernicus

Atmosphere Monitoring Service, mis en ceuvre par le Centre européen
pour les prévisions météorologiques a moyen terme, CEPMMT) comme une année
exceptionnellement active au niveau de l'activité des feux de foréts a I'échelle
mondiale!. Les incendies en Amazonie, en Indonésie, en Arctique et en Australie ont
particulierement marqué I'actualité de 2019 en raison de leur intensité exceptionnelle,
de leur étendue remarquable et de leur impact sanitaire inhabituellement fort. En
particulier, les feux de forét australienne qui ont débuté en juin 2019 ont fait la une des
journaux du monde entier jusqu’en février 2020, a cause de la poursuite des incendies
favorisée par la sécheresse marquée et de la destruction sans précédent de la faune

et de la flore locales.

Les feux de biomasse correspondent au brdlage de tout type de végétations mortes
ou vivantes et comprennent par exemple, les feux de foréts, de savanes, de prairies
et les cultures agricoles (Andreae, 1991 ; Andreae et Merlet 2001). La combustion de
la biomasse est considérée comme l'une des plus grandes sources d’émissions
d’espéces gazeuses et d'aérosols dans l'atmosphére (Andreae, 2019 ; Pan et al.
2019). En effet, les feux de biomasse sont la principale source d’émissions d’aérosols
carbonés en contribuant annuellement a environ 85 % des émissions mondiales de
carbone organique primaire (OC) et a 59 % de celles de carbone suie (BC) (Bond et
al. 2013). Les feux de biomasse sont aussi la deuxieme source mondiale de gaz
organiques non méthaniques aussi appelés composés organiques volatils (COV)
(Yokelson et al. 2008 ; Akagi et al. 2011). La combustion a ciel ouvert telle que le
défrichement ou le brllage des résidus de cultures représente a elle seule environ un
tiers a la moitié des émissions mondiales de monoxyde de carbone (CO) et 20 % des
oxydes d'azote (NO,) émis (Olivier et al. 2005 ; Wiedinmyer et al. 2011). Elle génére
également d'importantes quantités de gaz a effet de serre comme le dioxyde de

carbone (CO,), le méthane (CH,) et le protoxyde d’azote (N,0) (Ciais et al. 2014 ; Tian

! https://reporterre.net/2019-niveau-record-des-feux-de-foret-dans-le-monde
12
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et al. 2016 ; Quéré et al. 2018). Les aérosols de feux de biomasse causent également
des problémes sanitaires tres importants pour les populations locales. L'exposition aux
fumées des feux de forét provoque de graves difficultés respiratoires par I'inhalation
des PM, 5 qui constituent environ 80 a 90 % des particules contenues dans les fumées
produites par la combustion de biomasse (Naeher et al. 2007 ; Dennekamp et al. 2015 ;
Reid et al. 2016 ; Knorr et al. 2017 ; Apte et al. 2018), entrainant directement ou
indirectement environ 600 000 décés par an a I'échelle mondiale (Johnston et al.
2012).

En plus de leur impacts sanitaires et environnementaux, les feux de biomasse peuvent
affecter I'équilibre du bilan énergétique terrestre en interagissant avec le rayonnement
solaire et tellurique via les processus de diffusion et d’absorption (Solomon et al. 2007 ;
Trenberth et al. 2009). Cette perturbation du bilan énergétique peut étre positive, si
'absorption par les gaz et particules domine la diffusion, ou négative dans le cas
contraire, entrainant respectivement une augmentation ou une réduction de la

température de la surface terrestre.

Depuis plusieurs décennies, les modeles numériques de climat sont devenus des
outils essentiels pour évaluer les forcages radiatifs (perturbations de I'équilibre
énergétique du systéme terre-atmosphére) des différents gaz a effet de serre et
aérosols ainsi que leurs conséquences sur la machine climatique et son évolution
future. Cependant, l'influence des aérosols de feux de biomasse, entre autres, est
encore mal prise en compte dans ces modéles de climat régionaux et globaux, du fait
notamment de la distribution spatio-temporelle trés hétérogéne des feux et de leur
puissance trés variable. En effet, de grandes incertitudes persistent concernant
l'intensité des incendies, leur localisation, leur durée, le type de combustion (rapide
avec flammes ou lente sans flammes) et les espéces végétales bralées (Hyer et al.
2011). A I'heure actuelle, les incertitudes sur les estimations des quantités globales de
carbone émises annuellement par les feux de biomasse restent bien trop élevées,
d’environ un facteur 3, malgré des systémes d’observations de plus en plus élaborés
(Ichoku et Ellison 2014 ; Chuvieco et al. 2016 ; van der Werf et al. 2017 ; Andreae
2019 ; Pan et al. 2019). Ces données d’émissions de feux de biomasse, souvent sous

forme d’inventaires, sont des parameétres d’entrée cruciaux dans les modéles de
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chimie-transport et de circulation atmosphérique pour simuler leur cycle de vie et leurs
effets sur le climat (Marle et al. 2017 ; Andreae, 2019 ; Pan et al. 2019 ; Penner, 2019).

La figure 1.1 montre le degré d’incertitude actuel sur le réchauffement de la planéte
induit par les gaz a effets de serre, qui réchauffent 'atmosphére en absorbant et
réémettant vers la surface le rayonnement tellurique (rayonnement thermique dans
l'infrarouge) émis par la Terre vers I'espace. En effet, comme illustré sur cette figure,
I'effet global de refroidissement des aérosols (par exemple, poussiéres désertiques,
embruns marins, fumées d’industries et de feux de foréts et agricoles), provoqué par
la diffusion majoritaire du rayonnement solaire, peut atténuer en partie I'effet de
réchauffement des gaz a effet de serre (Myhre et al. 2013b). A I'échelle globale, ce
potentiel effet d’atténuation des aérosols sur I'élévation de la température de la Terre,
est encore mal connu, l'incertitude résidant dans la quantification de leur capacité de

refroidissement (Penner, 2019).

Effet de refroidissement des aérosols

5 . sous-estimé === surestimé .

’

Le réchauffement induit par |t
le CO, est plus important
que le refroidissement

causé par les aérosols

Evolution de la température
de la Terre depuis 1850 (°C)

i Ty T SOOI ... 55 457 4R) KD 3
1850 1900 1950 2000 2050 2100
enamure

Figure 1.1 : Evolution du changement de la température de la Terre depuis 1850 causé par
I'accroissement des gaz a effets de serre et incertitudes futures li€ées a la contribution des aérosols.
L’effet global de refroidissement des aérosols serait insuffisant pour compenser l'effet global de
réchauffement du CO, qui pourrait étre sous-estimé selon l'intensité du refroidissement des aérosols.
Adapté de Penner (2019).

Si cet effet de refroidissement des aérosols a été surestimé dans le dernier rapport
d’évaluation du climat (AR5) du GIEC (Groupe d'experts Intergouvernemental sur
I'Evolution du Climat) (Myhre et al. 2013b) alors I'effet de réchauffement des gaz a

effet de serre pourrait potentiellement étre sous-estimé. L’augmentation future de la
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température terrestre pourrait donc étre plus importante (courbe rouge sur la figure
1.1) et atteindre +3.5 °C (+5 °C) a la fin du siécle par rapport a 'année 2019 (période
1950-1980). En revanche, si 'impact des aérosols est sous-estimé ou bien tel
qu’estimé, alors I'élévation future de la température pourrait étre moins importante en
2100 (courbe bleue sur la figure 1.1) et serait d’environ +2 °C (+3 °C) par rapport a
2019 (période 1950-1980). Dans tous les cas, le refroidissement global causé par les
aeérosols semble insuffisant pour compenser le réchauffement global induit par les gaz
a effet de serre. Nous comprenons donc que les incertitudes qui pésent aujourd’hui
sur I'évaluation des impacts climatiques des aérosols doivent étre considérablement
réduites par rapport au niveau de connaissances actuel pour permettre des projections

fiables du climat futur.

Parmi les différents processus mis en jeu, les effets radiatifs des aérosols dans les
scénes nuageuses restent particulierement mal appréhendés. Par exemple, le niveau
de confiance associé aux interactions aérosol-nuage est qualifié de faible dans le
rapport AR5 du GIEC (Myhre et al. 2013b). Cette désignation signifie que les
mécanismes physico-chimiques sont encore mal compris en raison de leur diversité et
de leur complexité. Depuis les années 2000, des exercices d’inter-comparaisons entre
les modéles numériques de projections climatiques utilisés par le GIEC et les
observations terrestres et satellitaires sont réalisés dans le cadre du projet AeroCom
(AEROsol model interCOMparison) (Huneeus et al. 2011 ; Myhre et al. 2013a ; Bian
et al. 2017). Le but de ces activités internationales de recherche est, d’'une part de
comprendre les raisons de la diversité des résultats issus des différents modeéles
numeériques, et d’autre part d’améliorer la représentation des processus, hotamment
ceux liés aux interactions entre les aérosols et les nuages dans ces modéles de climat.
L’objectif final concernant les aérosols est de réduire significativement les incertitudes
sur leurs forcages radiatifs afin d’apporter une réponse plus précise quant a leur role
sur le climat. En effet, les modeles de climat nécessitent de bien représenter (Keil et
Haywood 2003 ; Samset et al. 2013) :

o les répartitions horizontales et verticales des aérosols, leur quantité, leur degré
d’absorption et de diffusion, leur taille, leur composition chimique ainsi que leur

cycle de vie complet (émission, transport, élimination) ;
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o le nombre et la taille des gouttelettes d’eau, le contenu en eau liquide,

I'épaisseur optique et I'épaisseur géométrique des nuages ;

o les rétroactions des aérosols sur les nuages : diminution ou augmentation du

couvert nuageux, renforcement ou suppression des précipitations, durée de vie.

1.2 Problématique

La région de 'Atlantique Sud-Est est un excellent laboratoire naturel pour mieux
comprendre la complexité des interactions aérosol-nuage (Keil et Haywood 2003 ;
Stier et al. 2013 ; Peers et al. 2016 ; Zuidema et al. 2016a ; Zuidema et al. 2016b). Ce

domaine d’intérét, matérialisé par le cadre rouge sur la figure 1.2, inclut le sud-est de

'océan Atlantique et les parties ouest et sud de I'Afrique.

Détection des feux par
MODIS en 2008

juin
I juillet
B a0t
I septembre
I octobre

e

Figure 1.2 : Carte mondiale de détection des feux par linstrument MODIS sur la période juin-octobre
2008. Le cadre rouge matérialise la région de I'Atlantique Sud-Est. Crédits : NASA.

La région de I'Atlantique Sud-Est est une zone clé pour I'étude des impacts des
aerosols absorbants sur le climat pour plusieurs raisons. L’Afrique constitue environ la
moitié des émissions globales annuelles de carbone produit par les feux de biomasse
(Giglio et al. 2003 ; Giglio 2006 ; Giglio et Randerson 2010 ; Reid et al. 2009 ; Werf et
al. 2010). Ceci en fait donc un domaine d’étude d’'importance pour dresser le bilan
global des émissions gazeuses et particulaires générées par les feux de biomasse
(mais aussi des aérosols marins et des aérosols désertiques présents dans cette

région). En particulier, la question de l'absorption du rayonnement solaire par les
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aérosols de feux de biomasse est une problématique scientifique importante dans
cette région du monde (Eck et al. 2013). Ces feux de biomasse sont majoritairement
d’origine anthropique (déforestation, pratiques agricoles et domestiques). Les activités
humaines de brllage fréquentes et de grande ampleur ont lieu chaque année,
principalement dans le centre, I'est et le sud du continent africain, durant la saison
séche qui s’étend de juin a octobre dans la partie sud de I'Afrique (Roberts et al. 2009).
Les aérosols de feux de biomasse régulierement émis depuis ces zones sources sont
ensuite transportés au-dessus de 'océan Atlantique sud oriental au-dessus de l'une
des trois plus grandes couches persistantes de stratocumulus de la planete
(Costantino et Bréon 2013). Ce transport a longue distance est favorisé par la
circulation anticyclonique qui est dominante au cours de la saison seche avec le
transport des masses d’air vers I'ouest sur sa périphérie nord (Cahoon et al. 1992 ;
Garstang et al. 1996 ; Swap et al. 1996).

Comme l'indique le tableau 1.1, des programmes de recherches internationaux ont été
mis en place des les années 1990 (SAFARI-1992) et jusqu’a trés récemment autour
de I'Afrique australe. La campagne de terrain SAFARI-2000 a en particulier fourni un
ensemble de mesures aéroportées et sol des propriétés d’absorption des aérosols
dans la région de I'Afrique du Sud, via notamment leur albédo de simple diffusion, les
valeurs les plus faibles correspondant aux absorptions les plus fortes. L’albédo de
simple diffusion des aérosols, en moyenne régionale et durant la saison des feux de
biomasse, a pu étre ainsi estimé a 0.85 + 0.02 & 550 nm, confirmant le caractére trés
absorbant des aérosols de feux de végétation de cette région (Leahy et al. 2007).
Néanmoins, avec ces campagnes pionniéres, certaines questions concernant la
dépendance spectrale (variation avec la longueur d’onde) de I'absorption des aérosols,
ou son évolution durant le transport des aérosols n’ont pas été résolues (Formenti et
al. 2019). Les observations de SAFARI-2000 ont également mis en évidence que ces
aérosols absorbants pouvaient exercer un forgage radiatif direct positif au-dessus des
nuages (Keil et Haywood, 2003). D’apres la définition générale donnée par le GIEC,
le forcage radiatif direct est la différence des flux radiatifs (en W.m™2) a un niveau
spécifié de I'atmosphére entre un état initial (par exemple, en I'absence d’aérosols) et

un état perturbé (par exemple, en présence d’aérosols).
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Campagne Période Région Objectifs Référence
scientifiques
SAFARI-1992 Aot Afrique du Sud Caractériser les Lindesay et al. (1996)
-sept. aérosols de feux de
1992 biomasse
SAFARI-2000 Aot Afrique du Sud et  Caractériser les Swap et al. (2002)
-sept. Namibie aérosols de feux de  Haywood et al. (2003)
2000 biomasse
Aolt Namibie
-sept.
2016
Juill. Océan Atlantique  Caractériser les Zuidema et al. (2016b)
ORACLES -ao(t autour de Sao aérosols de feux de
2017 Tomeé biomasse
Sept. Océan Atlantique
-oct. autour de Sao
2018 Tomé
CLARIFY Ao(t Océan Atlantique Caractériser les Zuidema et al. (2016b)
-sept. autour de I'lle de  aérosols de feux de
2017 I’Ascension biomasse
LASIC Juill. lle de 'Ascension Caractériser les Zuidema et al. (2016b)
2016 aérosols de feux de
-oct. biomasse
2017
DACCIWA Juin- Afrique de Caractériser les Flamant et al. (2017)
juill. I'Ouest aérosols de feux de
2016 biomasse
NaFoLiCA sept. Namibie Caractériser Andersen et Cermak (2018)
2017 I'évolution spatiale et
temporelle des
brouillards dans la
région namibienne
AEROCLO-sA  Ao(t Namibie Caractériser la Formenti et al. (2019)
-sept. couche limite marine
2017 et les aérosols de

feux de biomasse

Tableau 1.1 : Liste des principales campagnes de terrain dédiées a I’étude des aérosols en Afrique
australe et de 'Ouest. Source : Formenti et al. (2019).

Comme le montre le tableau 1.1, plus récemment, au cours de la période 2016-2018,
plusieurs nouvelles campagnes d’observations ont été mises en place pour progresser
dans la caractérisation des aérosols de feux de biomasse de cette région, et mieux
comprendre leurs interactions avec les nuages et leurs effets radiatifs. Ces campagnes
de terrain sont a l'initiative de différentes équipes internationales, avec en particulier
les projets américains ORACLES (ObseRvations of Aerosols above CLouds and their
intEractionS) et anglais CLARIFY (CLoud-Aerosol-Radiation Interactions and Forcing).
Les équipes francaises ont mené une campagne de terrain sur la cote Atlantique
namibienne durant I'été 2017, dans le cadre de TANR AEROCLO-sA, déployant un
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ensemble de mesures sol et aéroportées (Formenti et al. 2019). Cet effort international
coordonné pour fournir un ensemble complet de mesures sol et aéroportées des
propriétés des aérosols et des nuages dans la région de I'Afrique australe et de
I'Atlantique sud-tropical a pour objectif de contribuer a réduire les incertitudes sur
'impact climatique des aérosols estimé par les modéles numériques actuels dans cette

région.

Les observations satellitaires, du fait de leurs couvertures mondiales quotidiennes du
globe terrestre, sont des outils essentiels pour caractériser les propriétés optiques et
microphysiques des aérosols en ciel clair et au-dessus des nuages (Tanré et al. 2011).
En effet, les propriétés physico-chimiques et optiques des aérosols et des nuages
demeurent des parameétres encore mal estimés dans les modeles climatiques (figure
1.3). La figure 1.3 présente I'épaisseur optique d’extinction des aérosols, ACAOD
(Above Cloud Aerosol Optical Depth, a), et leur albédo de simple diffusion, ACSSA
(Above Cloud Single Scattering Albedo, b), restitués a 550 nm au-dessus des nuages
par le capteur spatial POLDER-3/PARASOL et simulés par cing modeles climatiques
globaux du GIEC. Ces deux propriétés optiques sont moyennées sur la période aoQt-
septembre 2006 dans la région de [I'Atlantique Sud-Est. L’épaisseur optique
d’extinction (AOD) quantifie I'atténuation du rayonnement solaire par une couche
d’aérosols sur la verticale et est donc proportionnelle a la concentration des aérosols
sur la colonne atmosphérique. L’'albédo de simple diffusion des aérosols (SSA)
renseigne sur leurs propriétés d’absorption, les valeurs les plus faibles correspondant

aux absorptions les plus fortes.
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Figure 1.3 : Epaisseur optique aérosol, ACAOD (a), et albédo de simple diffusion, ACSSA (b), restitués
a 550 nm au-dessus des nuages par le capteur spatial POLDER-3 et simulés par cing modéles
climatiques globaux utilisés par le GIEC dans /a région de I’Atlantique Sud-Est. Moyenne temporelle sur
la période aolt-septembre 2006. Source : Peers et al. (2016).

La figure 1.3 nous montre clairement les difficultés de ces modeles numériques a bien
représenter a la fois le contenu des aérosols et leurs propriétés d’absorption au-dessus
des nuages. Par exemple, en comparaison avec le capteur spatial POLDER-3, le
modéle OsloCTM2-v2 simule bien TACAOD au niveau de l'intensité et de la distribution
géographique mais surestime 'ACSSA avec des aérosols trop diffusants a 550 nm.
Inversement, le modele HadGEM3-A simule correctement ’ACSSA au niveau de
l'intensité et de la distribution géographigque mais sous-estime d’un facteur 3 environ
'ACAOD a 550 nm.

Les difféerences entre ces modeles de climat au niveau du contenu des aérosols et de
leurs propriétés d’absorption se traduisent par de fortes incertitudes dans I'estimation
de leurs forgages radiatifs (Boucher et al. 2013 ; Myhre et al. 2013b), en particulier
dans cette région de I'Atlantique Sud-Est (Stier et al. 2013). La figure 1.4 montre
effectivement la grande variabilité des valeurs du for¢cage radiatif direct des aérosols

simulé au sommet de I'atmosphére (tout type de ciel) dans cette région du monde.
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Figure 1.4 : Estimations du forcage radiatif direct des aérosols au sommet de 'atmosphere (tout type
de ciel) par seize modeles numériques du projet AeroCom dans la région de I'Atlantique Sud-Est.
Moyenne temporelle sur la période ao(t-septembre 2006. Sources : Stier et al. (2013), Zuidema et al.
(2016b).

Nous pouvons observer sur la figure 1.4 de gros écarts au sein du panel de modeéles
numeriques présentés. Les quantités, calculées au sommet de I'atmosphére, sont
comprises entre -1.16 W.m™2 pour le modele GMI MERRA traduisant un effet de
refroidissement (perte d’énergie) et +1.62 W.m™2 pour le modéle CAM5.1 MAM3
traduisant un effet de réchauffement (gain d’énergie) de I'atmosphére. En raison de
ces incertitudes élevées, qui concernent le signe méme de I'effet radiatif des aérosols,
la région de I'Atlantique Sud-Est a fait I'objet et continue de faire I'objet de nombreuses
études et publications scientifigues se concentrant sur les interactions aérosol-
rayonnement et aérosol-nuage, ainsi que leurs impacts climatiques (Wilcox, 2012 ;
Meyer et al. 2013 ; de Graaf et al. 2014 ; Peers et al. 2016 ; Zuidema et al. 2016b).
Malgré ces nombreux travaux, les modéles numériques de climat associés a des
techniques de mesures avancées éprouvent encore des difficultés a bien représenter
la complexité de la dynamique météorologique, de la chimie atmosphérique et leurs
interactions dans cette région du monde (Evans et al. 2018). En effet, les probléemes
rencontrés en modélisation dans cette région sont en grande partie liés au faible
nombre d’observations disponibles des propriétés radiatives et microphysiques des

aeérosols et des nuages.

21

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

1.3 Obijectifs et structure de la these

Pour apporter des éléments de réponses a cette problématique, dans le cadre
de ce travail de thése, le modele régional couplé météorologie-chimie WRF-Chem est
utilisé pour simuler le cycle de vie des aérosols et leurs impacts sur le climat (Grell et
al. 2005 ; Fast et al. 2006 ; Peckham, 2012 ; Powers et al. 2017), dans la région de
I'Afrique australe et de I'océan Atlantique sud-oriental. La méthodologie adoptée
s’appuie également sur [I'expertise du Laboratoire d’Optique Atmosphérique
(LOA/Lille) en matiere de télédétection spatiale, via [I'utilisation de données
d’observations des aérosols et nuages innovantes, déduites du capteur spatial
POLDER-3:

o en ciel clair (Dubovik et al. 2011, 2014) ;

o au-dessus des nuages (Waquet et al. 2013a ; Waquet et al. 2013b ; Peers et
al. 2015).

Le premier objectif de la thése consistera a estimer le plus précisément possible, a
la fois le contenu mais aussi les propriétés d’absorption des aérosols de feux de
biomasse en atmosphére claire et nuageuse dans la région de I'Atlantique Sud-Est

durant la saison séche de I'année 2008.

Le second objectif de la thése consistera a estimer de maniere quantitative les
contributions du carbone suie (BC), carbone organique (OC) et carbone brun (BrOC)
entrant dans la composition du panache d’aérosols de feux de biomasse et jouant un
rble clé sur les propriétés d’absorption des aérosols et I'intensité du forgage radiatif en

découlant.

Pour répondre a ces deux objectifs, des tests de sensibilité numeériques seront menés
avec le modele WRF-Chem en s’appuyant sur les dépendances spectrales de
I'épaisseur optique d’extinction et de l'albédo de simple diffusion de ces aérosols
restituées par POLDER-3 dans la gamme spectrale visible-proche infrarouge. Cette
approche devrait ainsi contribuer a une meilleure connaissance des propriétés
d'absorption des aérosols de feux de biomasse notamment au-dessus des nuages.
Cette démarche constitue également la premiere étape vers des évaluations plus

précises des effets de ces aérosols absorbants sur le climat.
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La structure de ce manuscrit de thése est la suivante. Apres la description du contexte
dans lequel s’inscrit ce travail et les objectifs associés, le deuxieme chapitre présentera
tout d’abord les notions fondamentales sur les aérosols atmosphériques, c’est-a-dire
leurs propriétés microphysiques, chimiques et optiques, leur cycle de vie et leurs

impacts sur le climat.

Le troisieme chapitre décrira de maniére détaillée I'approche scientifique mise en
place, qui s’appuie sur l'utilisation conjointe des données d’observations satellitaires
de I'’A-Train et de l'outil numérique de modélisation des aérosols WRF-Chem. Les
données aérosols et nuages, issues d’algorithmes innovants développés au LOA,
seront en premier lieu présentés. Ensuite, le modele numérique et son principe général
de fonctionnement seront décrits, en mettant notamment I'accent sur le traitement
numérique des aérosols de feux de biomasse. La configuration du modéle appliquée

pour I'étude sera préciseée.

Le quatrieme chapitre évaluera les performances générales du modele a partir de sa
configuration de base. Nous étudierons le contenu des aérosols émis depuis le
continent africain et transportés au-dessus de I'océan Atlantique sud-oriental ainsi que
leurs propriétés d’absorption en atmospheére claire et nuageuse. Les paramétres clés
influencant le transport horizontal et vertical des aérosols comme, par exemple, la
distribution verticale des aérosols et des nuages ou la hauteur d’injection des aérosols
dans I'atmosphére, seront analysés. La taille et la composition chimique des particules

qui influent sur I'absorption des aérosols seront aussi étudiées.

Le cinquieme chapitre traitera de la mise en place des tests de sensibilité numérigues.
lls reposeront notamment sur certains parametres pouvant influencer les propriétés
d’absorption des aérosols tels que le rapport de mélange carboné, I'indice de réfraction
du carbone suie et des organiques ou la présence de carbone brun. Les résultats issus
de ces expériences de modélisation seront analysés, interprétés et comparés aux
mesures satellitaires afin de proposer une configuration optimisée du modele WRF-

Chem pour les aérosols présents dans notre région d'étude.
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2 Geéneralités sur les aerosols atmospheériques

e deuxieme chapitre est dédié a la description et a la caractérisation
des aérosols atmosphériques, de leurs propriétés microphysiques et

optiques et de leurs effets sur le climat.

On désigne par aérosols atmosphériques un ensemble de particules liquides ou
solides en suspension dans I'atmosphére, en excluant tous les hydrométéores
(gouttelettes d’eau nuageuses, gouttes de pluie, cristaux de glace, flocons de neige,
gréle) (Boucher, 2012). Les aérosols atmosphériques sont communément classés
selon leurs origines (naturelles ou anthropiques), leurs modes de formation (aérosols
primaires ou secondaires), leurs compositions chimiques (aérosols organiques ou
inorganiques) et leurs distributions en taille (aérosols fins ou grossiers) (Boucher,
2015).

2.1 Cycle des aérosols

2.1.1 Sources et mécanismes de formation

Les aérosols atmosphériques proviennent de sources naturelles et
anthropiques. A I'échelle du globe, les aérosols naturels constituent environ 90 % de
la masse totale des aérosols émis annuellement contre environ 10 % pour les aérosols
produits par les activités humaines (Satheesh et Moorthy 2005 ; Boucher, 2015). Le
tableau 2.1 recense les principales espéces d’aérosols naturels et anthropiques,
primaires et secondaires ainsi que les estimations de leurs émissions annuelles

connues a ce jour.
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Type d’aérosol Emissions annuelles
(Tg.an™?1)

Aérosols primaires
Sels marins 1 000-6 000
Poussieres désertiques 1 000-3 000
Poussieres industrielles 40-130
Carbone suie

Issu des feux de biomasse 3-14

Issu des combustibles fossiles 6-10
Carbone organique

Issu de la biomasse 16-72

Issu des combustibles fossiles 20-30
Aérosols secondaires
Sulfate

Issu du dioxyde de soufre (S0,) anthropique 70-90

Issu du sulfure de diméthyle (DMS) 20-40

Issu des volcans 6-20
Ammonium 20-50
Nitrate

Issu des oxydes d’azote (NO,) anthropiques 10-19

Issu des NO, biogéniques 2-8

Carbone organique
Issu des composés organiques volatils (COV)
biogéniques
Issu des COV anthropiques 0.3-1.8

Tableau 2.1 : Estimations des émissions annuelles actuelles des principaux types d'aérosols
atmosphériques. Sources : Guenther et al. (1995), Penner et al. (2001), Jaenicke (2005), Dentener et
al. (2006), Burrows et al. (2009), Heald et Spracklen (2009), Boucher (2015), Seinfeld et Pandis (2016).

8-40

Les sources naturelles d’aérosols (figure 2.1) comprennent les émissions provenant
des océans (sels, embruns marins, sulfate de diméthyle), des sols (poussieres
désertiques et terrigénes), de la végétation (pollens, composés organiques volatils, ...)

et des volcans (cendres volcaniques, sulfates).

) e o a "
Figure 2.1 : Principaux types d’aérosols naturels. De gauche a droite : poussieres désertiques,
composeés organiques volatils émis par la végétation, fumées produites par les feux de foréts et cendres
volcaniques. Crédits : NASA2,

2 https://earthobservatory.nasa.gov/features/Aerosols

25

lilliad.univ-lille.fr



Thése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

Les aérosols dits anthropiques sont issus des émissions d'une grande variété
d’activités humaines (figure 2.2). Les sources sont largement dominées par les
émissions provenant de la combustion de combustibles fossiles (charbon et pétrole),
de biocarburants ou d’incendies de végétations causés par I'étre humain (fumées de
feux de biomasse). Les activités industrielles, le transport, le chauffage ou méme les

activitéts domestiques liees a la cuisine sont des sources majeures d’aérosols

anthropiques.

Lk

Figu.re 2.2 : Exemples de sources d’émissions d’aérosols anthropiques. Source : RESET.org - Digital
for Good-.

Les aérosols qui sont émis directement sous forme solide au niveau de la surface
océanique ou terrestre sont qualifiés d’aérosols primaires. C’est le cas par exemple
des aérosols soulevés par I'effet de I'érosion éolienne sur différents types de surfaces
(sels marins, poussiéeres désertiques) et des aérosols produits lors de combustions

(carbone suie, aérosols organiques primaires) (Bond et al. 2013).

Les aérosols qui sont issus des processus de conversion gaz-particule sont qualifiés
d’aérosols secondaires. Ce sont par exemple les aérosols inorganiques secondaires
comme les sulfates, les nitrates ou lI'ammonium et les aérosols organiques
secondaires. lls se forment dans 'atmosphére a partir de composés initialement émis
sous forme gazeuse, appelés précurseurs d’aérosols (tableau 2.1), qui changent de
phase apres des processus d’oxydation en fonction des conditions thermodynamiques
prévalentes (Kanakidou et al. 2005 ; Boucher 2012, 2015).

2.1.2 Processus de vieillissement et dépots

Une fois injectés dans I'atmosphére, les aérosols sont transportés par le vent

tout en subissant, de maniére plus ou moins prononcée, un certain nhombre de

3 https://en.reset.org/knowledge/air-pollution
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processus physico-chimiques (coagulation, sédimentation, ...). A la fin de leur cycle
de vie, ils sont soumis a des voies d’élimination appelées puits atmosphériques. Ce

sont les dépdts secs et humides (Ghan et Schwartz 2007).

Les aérosols sont éliminés de 'atmosphére a travers les processus de dépbts humides

qui sont de deux types :

o l'entrainement dans le nuage ou les aérosols entrent par diffusion/impaction

dans les gouttelettes d’eau a l'intérieur du nuage avant précipitation ;

o [l'entrainement sous le nuage ou les aérosols situés au-dessous du nuage sont

capturés par les gouttes d’eau précipitantes (lessivage).

L’efficacité de I'élimination par dépot humide dépend de la proximité des aérosols avec
les nuages. Les aérosols sont également évacués de I'atmosphére par dépots secs.
Par exemple, la sédimentation par gravité tend a éliminer les particules les plus
grosses comme les poussiéres désertiques. La dynamique atmosphérique impacte
également les processus de déposition des aérosols et donc leur temps de

résidence dans I'atmosphére.

2.2 Propriétés chimiques et microphysiques des aérosols

2.2.1 Composition chimique

La composition chimique d’'un aérosol décrit sa nature chimique, et donc les
différentes especes qui le constituent. C’est un paramétre important qui contréle son
hygroscopicité ainsi que ses propriétés optiques et radiatives (Forster et al. 2007 ;
Ramanathan et Carmichael 2008). La composition chimique d’'un aérosol dépend en
premier lieu des sources d’émissions, mais également des transformations physico-
chimiques qu’il subit au cours de sa vie atmosphérique. On distingue généralement
les aérosols inorganiques des aérosols organiques. Les premiers comprennent ainsi
les sels marins, constitués principalement de chlorure de sodium (NacCl), et les
poussiéres minérales, émis par é€rosion éolienne. Les aérosols soufrés en sont
également une composante importante dont la composition chimique varie entre

lacide sulfurique (H,SO,), le bisulfate d’ammonium ((NH,)HSO,) et le sulfate
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d’ammonium ((NH,),S0,), et peut également inclure d’autres ions en proportion
variable (nitrates, NO3 ™). Les aérosols organiques contiennent une tres grande variété
de composés chimiques, et I'on distingue généralement ceux dont 'origine provient
des combustibles fossiles de ceux émis par la combustion de la biomasse. Enfin, le
carbone suie est un composé qui se distingue des deux catégories précédentes et
entre dans la composition des aérosols produits par combustion dans certaines

conditions.

La maniére dont les différentes espéces chimiques constituant un aérosol sont
meélangées entre-elles est représentée par le type de mélange : externe, interne ou de
type core-shell. L'état de mélange d’'un aérosol fait référence a la distribution des
especes chimiques composant une population de particules d'aérosols (Stevens et
Dastoor 2019). Dans un mélange externe, chaque particule de la population d’aérosols
est composée d'une seule espece chimique. Dans un mélange interne, chaque
particule de la population d’aérosol contient une certaine proportion de chaque espéce
chimique. Le mélange interne est qualifié d’homogéne lorsque les différentes especes
chimiques sont bien mélangées entre-elles. Le mélange interne est dit hétérogene
lorsque les différentes especes chimiques ne sont pas uniformément mélangées entre-
elles et correspond généralement a linclusion d’une espéce insoluble (noyau
hydrophobe comme le carbone suie) a lintérieur d’'une enveloppe d’espéces
condensées hydrophiles (par exemple, le sulfate ou le carbone organique). C’est la

configuration de type core-shell.

La figure 2.3 illustre les trois types de mélange d’une population d’aérosols. Dans le
cadre de gauche, les particules sont en mélange externe. Dans le cadre de droite,
elles sont en mélange interne homogene (partie gauche) ou de type core-shell (partie
droite).
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Mélange externe Mélange interne

' ‘ homogéne core-shell

o) Aérosols @® Aérosols inorganiques @ Carbone suie
organiques secondaires
Figure 2.3 : Représentation des états de mélange externe (a gauche) ou chaque particule de la
population d’aérosol est composée d'une seule espéce chimique et interne (a droite) homogéne ou
chaque particule est constituée des différentes espéces chimiques bien mélangées entre-elles
(mélange interne homogene) ou en configuration de type core-shell (par exemple, carbone suie entouré
d’une matiére organique). Adapté de Li et al. (2015).

Le mélange de type core-shell impacte fortement le degré d’absorption des aérosols.
Prenons I'exemple du carbone suie. Lorsque le carbone suie, initialement hydrophobe,
s’oxyde au cours de son vieillissement, il devient hydrophile. Il permet alors la
condensation d’espéces solubles a sa surface telles que les sulfates ou le carbone
organique formant un revétement (coating) (Arimoto et al. 2006 ; Vester et al. 2007).
Le carbone suie, mélangé avec d’autres espéces chimiques a sa surface, verrait son
pouvoir absorbant augmenter (Schnaiter et al. 2005 ; Bond et al. 2006 ; Zhang et al.
2008 ; Lack et al. 2009 ; Shiraiwa et al. 2010). Par exemple, le revétement autour du
carbone suie permettrait de renforcer son absorption de 30 %, 60 % et 100 % selon
les études de Schwarz et al. (2008), Oshima et al. (2009) et Mikhailov et al. (2006),
respectivement. L’augmentation de I'absorption du carbone suie serait fonction des
propriétés optiques des espéces chimiques constituant I'enveloppe qui I'entoure
(Fuller et al. 1999 ; Lack et Cappa 2010 ; Saleh et al. 2015). Cette augmentation
pourrait étre diminuée de 50 % a 400 nm, de 25 a 30 % en moyenne dans le visible
selon Lack et Cappa (2010) et de 50 % a 550 nm selon Saleh et al. (2015), dans le
cas d’'un revétement moyennement absorbant par rapport a un revétement purement
diffusant. Le revétement absorbant diminuerait l'intensité de la lumiére réfractée dans
le noyau de carbone suie tandis que le revétement diffusant pourrait concentrer plus
de lumiére sur le noyau de carbone suie grace a l'effet de lentille (Fuller et al. 1999 ;
Lack et Cappa 2010 ; Saleh et al. 2015).

L’effet de revétement du carbone suie (effet lentille) est d’ailleurs suggéré par les

résultats du projet ORACLES (ObseRvations of Aerosols above CLouds and their
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InteractionS) pour expliquer la forte absorption des aérosols observée dans la région
de I'Atlantique Sud-Est (Zuidema et al. 2018). Cependant, dans notre étude, cet effet
ne sera pas pris en compte dans les simulations humériques de WRF-Chem pour
rester cohérent avec les algorithmes d’inversion de POLDER-3 ou le mélange interne

homogéne est considére.

2.2.2 Distribution en taille

D’un point de vue théorique, les aérosols sont généralement représentés par
une forme de type sphérique ou sphéroidique pour calculer leurs propriétés optiques
et radiatives. En réalité, leur morphologie est trés variable et complexe comme mis en

avant par la figure 2.4.

Figure 2.4 : Images obtenues au microscope a balayage électronique montrant la grande diversité des
formes d’aérosols. De gauche a droite : les cendres volcaniques en forme de granules, les pollens en
forme de sphéroides, les sels marins en forme de cristaux et la suie de forme fractale composée d’un
ensemble de sphérules. Crédits : NASA.

O

En raison de la diversité des sources d’émissions des particules, des processus de
formation, d’évolution et d’élimination, les aérosols atmosphériques présentent une
large gamme de tailles s’étalant sur six ordres de grandeur : de quelgques nanometres
pour les particules les plus petites a une dizaine ou centaine de micrometres pour les
particules les plus grosses (figure 2.5). Une population d’aérosols peut ainsi étre
caracterisée par sa distribution en taille dont la répartition est appelée distribution
granulométrique (Boucher, 2015 ; Seinfeld et Pandis 2016). Les différentes classes
d’aérosols peuvent étre catégorisées selon cing modes au maximum (du plus petit au

plus grand) :

o le mode de nucléation ou mode ultrafin : le diametre des particules est inférieur

ou égal a 20 nm. Les particules du mode de nucléation sont généralement des

aérosols fraichement créés au contact de la phase gazeuse par nucléation
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homogéne ou hétérogene. Ces particules subissent de nombreux processus
(coagulation, impactions sur les surfaces) et ont une durée de vie trés courte

dans I'atmosphére (de I'ordre de la minute a I'heure) ;

o le mode d’Aitken : le diamétre des particules est compris entre 20 et 100 nm.

La plupart des noyaux d’Aitken commencent leur vie atmosphérique en tant que
particules primaires. La matiére secondaire s'y condense a mesure qu'ils sont
transportés dans l'atmosphere. Ces particules peuvent ainsi grossir jusqu’a
atteindre une taille de I'ordre du dixieme de micrometres et ainsi contribuer au

mode d’accumulation ;

o le mode d’accumulation : le diamétre des particules est compris entre 0.1 ym et

2.5 ym. Les particules du mode d'accumulation sont le résultat des émissions
primaires, de la condensation des especes secondaires (organiques ou
inorganiques) a partir de la phase gazeuse sur le mode d’Aitken et de la
coagulation de plus petites particules comme les noyaux d’Aitken. Il est a noter
que la coagulation entre les particules du mode d'accumulation est un
processus lent et ne transfére pas efficacement les particules vers le mode

grossier ;

o le mode grossier : le diametre des particules est supérieur ou égal a 2.5 pum.

Les particules du mode grossier résultent généralement de processus
mécaniques tels que le vent ou I'érosion (poussieres, sels marins, pollens,

cendres volcaniques, ...) ;

o le_mode super grossier: ce mode peut étre observé pres des sources

d’émissions primaires mais n’est généralement plus présent pour une
population d’aérosols vieillis qui sont éliminés dans I'atmosphére par dépobts

secs ou humides.

En principe, chacun de ces modes correspond a un maximum relatif de la distribution
en taille des aérosols. Parfois, les aérosols sont représentés en deux familles (Whitby
et Cantrell, 1976) : les fines particules (incluant les modes de nucléation, d’Aitken et

d’accumulation) et les grosses particules (mode grossier).
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Figure 2.5 : lllustration des principaux modes, des principales sources et des mécanismes de formation
et de déposition des aérosols atmosphériques. Adapté de Whitby et Cantrell (1976).

Mode de nucléation Mode grossier

Pour rendre compte de la polydispersité des aérosols atmosphériques (Whitby, 1978),
une fonction mathématique log-normale est usuellement employée pour décrire la
distribution en taille des aérosols (Aitchison et Brown 1957). Elle peut s’exprimer en

nombre d’aérosols (Hansen et Travis 1974) :

dN N —w@#@z 2.1)
n(T)=E=We[ 2< g >]

n(r)dr est la quantité de particules par unité de volume (unité : particules. um~3) avec
un rayon compris entre r et r + dr. r est le rayon de la particule (unité : um). N est la
guantité totale de particules par unité de volume (unité : particules. um~3). rg est le
rayon géometrique moyen des particules (unité : um). o, est I'écart-type géométrique

de la distribution en taille des particules (sans unité).

L’aspect multimodal j de la distribution en taille des aérosols est représenté par la

combinaison des log-normales de chaque mode i, soit :

J 1 ln(r)—ln(rg‘i) 2]
N; [—— — e
n(r)=Z——l—-e2< 9J> (2.2)
=1 TO'g‘i\/E
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La distribution en taille des aérosols est généralement donnée sur une échelle
logarithmique pour prendre en compte le large domaine de valeurs couvert par les
rayons des aérosols, ce qui donne dans ce cas : n*(In(r)) = rn(r). En fonction des
applications, la distribution en taille peut étre exprimée en surface s*(In(r)) ou en
volume v*(In(r)), pour le cas d’'un aérosol sphérique (Boucher 2015 ; Seinfeld et
Pandis 2016). Soit :

s*(In(r)) = _a5 = 4nr?n*(In(r))

dIn(r)
et (2.3)
av 4
v*(In(r)) = T = §nr3n*(ln(r))

La figure 2.6 illustre un exemple d’une distribution en taille des aérosols (en nombre,
surface et volume, de gauche a droite) constituée de trois modes caractérisés par des

rayons géométriques de 0.01, 0.1 et 1 um et d’écart-type géométrique de 2.

Distribution en taille des aérosols
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T v o

En volume
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T
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y
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Figure 2.6 : De gauche a droite : distributions en taille en nombre n*, surface s* et volume v* des
aérosols simulées correspondant a la superposition de trois log-normales décrites par un rayon
géométrique moyen modal de 0.01, 0.1 et 1 um et de concentrations totales en nombre de particules
de 1 000, 200 et 1 cm™3, respectivement avec un écart-type géométrique modal de 2. Le mode fin
domine la distribution en nombre des aérosols. Le mode d’accumulation domine la distribution en
surface des aérosols. Le mode grossier domine la distribution en volume des aérosols. Adapté de
Boucher (2015).

Les modes de nucléation et d’Aitken sont majoritaires en nombre. Le mode
d’accumulation apparait généralement dans la distribution en surface des aérosols
mais il est aussi visible dans la distribution en nombre et en volume des aérosols. Le
mode grossier est généralement bien représenté dans la distribution en volume des
aérosols. Ce sont les particules des modes d’accumulation et les particules du mode

grossier qui constituent pratiquement toute la masse de I'aérosol. Par leur taille, ce
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sont également ces particules qui interagissent avec les rayonnements solaire et

tellurique et qui ont donc un effet important sur le climat.

Deux parameétres communément utilisés permettent d’exprimer les parameétres de
taille des différentes distributions. Ce sont le rayon effectif rq et la variance effective

verr (Hansen et Travis 1974) :

f0+°0 ror’n(r)dr f0+00 r3n(r)dr

T = o) - o)
eI f0+ wrin(r)dr f0+ r2n(r)dr

et
(2.4)

f0+°o(r — Tep)?r?n(r)dr

Too
e fy rin(dr

Verr =

Le rayon effectif (unité : um) correspond au rayon d’une unique particule qui aurait des
propriétés optiques similaires (par exemple, section efficace d’extinction) a celles de
la population de particules considérée. La variance effective (sans unité) correspond
a la largeur de la distribution de la population de particules considérée. Dans I'’équation
2.4, on integre sur la distribution en taille en la multipliant par la section géométrique.
En pondérant par la section, on donne du poids au processus d’interaction entre la
particule et le rayonnement car l'interaction rayonnement-particule dépend de la
section efficace. Ainsi, deux distributions en taille peuvent avoir le méme rayon effectif
méme si elles ne sont pas identiques, ce qui signifie que physiqguement elles peuvent
se comporter de fagon similaire du point de vue de l'interaction avec le rayonnement.
Des distributions en taille de méme rayon effectif et méme variance effective ont
typiguement des propriétés optiques similaires : par exemple, la section efficace
d’extinction et la dépendance spectrale sont proches. Un autre avantage de I'utilisation
du rayon effectif et de la variance effective est que ces deux parametres ne dépendent
pas de la définition de la distribution en taille contrairement au rayon géométrique. Ces
guantités sont employées dans le chapitre 3 pour caractériser notamment les

distributions en taille des gouttelettes nuageuses.
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2.3 Propriétés optiques des aérosols

2.3.1 Indice de réfraction

Combiné avec les informations sur la forme et la taille des particules, l'indice de
réfraction est un parametre fondamental pour caractériser les aérosols et leurs
propriétés optiques et radiatives (Bond et Bergstrom 2006). L’indice de réfraction m
d’'une particule dépend essentiellement de ses propriétés chimiques. Il dépend de la

longueur d’'onde A du rayonnement incident :

m(4) = m; (1) —m;(Di (2.5)

La partie réelle m, est reliée a la vitesse de propagation de 'onde dans le milieu. La
partie imaginaire m; est une mesure de I'absorption de I'aérosol, qui contrble la
quantité d’énergie absorbée lorsque I'onde électromagnétique traverse la particule.
Comme l'indice de réfraction dépend de la composition chimique, il peut évoluer au
cours du transport en fonction des différents processus que subit la particule (Kahn et
al. 2009). Par exemple, le phénoméne d’hygroscopicité permet a I'aérosol de grossir
par incorporation de la vapeur d’eau ambiante faisant diminuer la partie réelle de son
indice, celle de 'eau (m,,,(550 nm) = 1.333, Hale et Querry 1973) étant inférieure a

celle des aérosols.

La figure 2.7 recense les valeurs d’indices de réfraction des principales espéces
chimiques qui rentrent dans la composition des aérosols atmosphériques (carbone
suie, poussiéres désertiques, organigues, sulfates) pour la gamme de longueurs

d’onde allant de l'ultraviolet au proche infrarouge.
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Figure 2.7 : Parties réelles m,(1) (a) et parties imaginaires m;(1) (b) des indices de réfraction des
principales especes chimiques entrant dans la composition des aérosols atmosphériques en fonction
de la longueur d’onde A de I'ultraviolet au proche infrarouge, reportées dans la littérature pour le carbone
suie (courbes noires), les poussiéres désertiques (courbes rouges), les aérosols organiques (courbes
vertes) et les sulfates (courbe bleu foncé). L’indice de réfraction de I'eau, qui n’est pas un aérosol, est
également indiqué (courbes bleu clair). BC, OC et SOA désignent respectivement le carbone suie, le
carbone organique et les aérosols organiques secondaires. Source : Zhang et al. (2017).

Sur la figure 2.7 nous constatons que la partie réelle m.(1) de I'indice de réfraction m
des principales espéces chimiques entrant dans la composition des principaux
aérosols atmosphériques est généralement faiblement dépendante de la longueur
d’onde A, de l'ultraviolet au proche infrarouge, traduisant une diffusion spectralement
constante. En revanche, la partie imaginaire m;(A) présente une dépendance spectrale
plus marquée, notamment pour certaines especes minéralogiques (hématite, courbes
rouges en pointillés avec des ronds ou des carrés) ou organiques (OC, courbe verte
en pointillés avec des losanges), avec une augmentation notable de leur niveau
d’absorption dans l'ultraviolet. Il est a noter que I'eau (courbes bleu clair) et les
aérosols organigues secondaires (SOA, courbes vertes) sont purement diffusants
(m;(A) = 0) tandis que le carbone suie (courbes noires) est fortement absorbant (m; (1)
variant de 0.5 a 1) avec un niveau d’absorption quasiment constant sur le spectre
ultraviolet-proche infrarouge. De fagon générale, les variations des parties réelles et
imaginaires de lindice de réfraction des particules, avec la longueur d’onde,

constituent une signature de leur composition chimique.
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2.3.2 Extinction, diffusion et absorption du rayonnement par les particules

atmosphériques

Au cours de leur traversée dans I'atmosphére terrestre, les rayonnements
solaires et telluriques peuvent interagir avec les aérosols par le biais des phénoménes
de diffusion et d’absorption, ces deux processus dépendant de la composition
chimique, de la forme et de la taille des particules (Mie, 1908 ; Herman et al. 2005 ;
Kahn et al. 2009).

Soumis a un rayonnement électromagnétique incident, les molécules se comportent
comme des diplles oscillants et émettent, a leur tour, un rayonnement de méme
longueur d’'onde que le rayonnement incident. Ce processus est a la base de la
diffusion de la lumiére par les molécules (diffusion Rayleigh). La diffusion par une
particule atmosphérique (aérosol ou goutte d’eau) comprend également les processus
de réflexion, réfraction et diffraction des ondes électromagnétiques qui sont déviées
par rapport a la direction d’incidence du rayonnement. L’ensemble de ces processus
contribue a redistribuer dans I'espace de maniére non isotrope le rayonnement
incident. L’absorption correspond a une conversion d’une partie de I'énergie radiative
associée a I'onde incidente en une autre forme d’énergie (thermique). Le processus
physique qui regroupe a la fois les phénoménes d’absorption et de diffusion est
'extinction. Les interactions aérosol-rayonnement sont d’autant plus fortes, et
lintensité du rayonnement est d’autant plus atténuée, que la concentration des

aérosols et leurs capacités a absorber et diffuser le rayonnement sont grandes.

La théorie de Mie, aussi appelée théorie de Lorenz-Mie, permet de quantifier ces
interactions aérosol-rayonnement. En effet, la théorie de Mie est une solution
particuliere des équations de Maxwell qui décrit la diffusion d'une onde
électromagnétique plane par une particule sphérique homogene dont le diametre est
du méme ordre de grandeur que la longueur d’'onde de I'onde électromagnétique
incidente (Mie, 1908).

La résolution de ces équations donne acces aux sections efficaces de diffusion Sg;¢ et
d’absorption S, (unité : m?), qui permettent de décrire la surface effective de la
particule qui interagit avec le rayonnement incident. La section efficace d’extinction

Sext €St la somme des sections efficaces de diffusion et d’absorption de la particule :
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Sext = Sdiff + Sabs (2.6)

Ce sont des quantités spectrales qui dépendent uniquement de la taille et de l'indice
de réfraction des particules, et de la longueur d’'onde, dans le cadre de la théorie de
Mie.

Soit une couche atmosphérique, d’épaisseur infinitésimale dz, perpendiculaire a la
direction de propagation du rayonnement incident, et composée de particules
sphériques (ou non-sphériques orientées aléatoirement). En traversant cette couche,
le rayonnement d’intensité I, (unité : W.m™2. um~2) ressort avec une intensité I, — dI,

avec :

d])L = O'ext'/llle (27)

oext €St le coefficient d’extinction des particules (unité : m™1).

Le coefficient d’extinction est défini pour une population d’aérosols par :

Tmax

OextA = J Sext()v m,r)n(r)dr (2-8)

Tmin

n(r) est la distribution en taille des particules de rayon r compris entre rp,;, €t rpax. m

est I'indice de réfraction de la particule.

Les coefficients d’absorption o,,5, et de diffusion ogi, sont définis de la méme

maniére a partir des sections efficaces d’absorption et de diffusion, respectivement.

L’équation 2.7 rend compte des pertes par diffusion et absorption du rayonnement lors
de sa propagation dans la couche. En intégrant I'équation 2.7 entre les altitudes z; et

Z,, on obtient la loi de Beer-Lambert :

[i(zy) = [i(z1)e " avec T, = fZZf Oext 2 (2)dz (2.9)

T, est I'épaisseur optique d’extinction entre z; et z, et e er est le terme de

transmission de la couche.
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2.3.3 Epaisseur optique aérosol

L'épaisseur optique aérosol, notée AOD (Aerosol Optical Depth) ou T,
correspond a l'intégration du coefficient d’extinction des aérosols entre le sol et le

sommet de I'atmosphére (sans unité) :

z [+oo

T = f f Sext(Ar,m)n(r,z)dr |dz (2.10)
0 0

n(r,z) est la distribution en taille des aérosols qui dépend de I'altitude.

L’épaisseur optique aérosol est une grandeur spectrale, c’est-a-dire une grandeur qui
dépend de la longueur d’onde A. Plus la valeur de ’AOD a une longueur d’onde donnée
est grande plus la concentration des aérosols intégrée sur la verticale est élevée, et

inversement.

L’exposant d’Angstrom, noté a (Angstrom exponent), décrit la dépendance spectrale
de I'épaisseur optique aérosol (Angstrom, 1929). Il se calcule a partir des épaisseurs

optiques AOD(A,) et AOD(A,) estimées a deux longueurs d’onde différentes A, et A, :

n (AOD(AZ))

In (%)

Les aérosols dominés par le mode fin d’accumulation comme les particules de feux de
biomasse sont caractérisés par un exposant d’Angstrom supérieur a 1 (Kaufman et al.
1992), ce qui traduit une dépendance spectrale de la diffusion pour ces particules,
tandis que les grosses particules comme les poussiéres minérales ont un exposant

d’Angstrom généralement compris entre 0 et 1 (Holben et al. 1991).

2.3.4 Albédo de simple diffusion

L’albédo de simple diffusion des aérosols, noté SSA (Single Scattering Albedo),
est par définition, le rapport entre le coefficient de diffusion o, et le coefficient

d’extinction a,,; :
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SSA(L) = 24ur _ _ Odiss
Oext Gdiff + Oaps

(2.12)

Ce paramétre optique renseigne sur les propriétés de diffusion et d’absorption des
aerosols. Théoriguement, les valeurs de SSA sont comprises entre 0 pour les aérosols
purement absorbants et 1 pour les aérosols purement diffusants. En général, les
valeurs de SSA les plus faibles mesurées ou calculées pour un mélange d’aérosols
atmosphériques, correspondant donc aux niveaux d’absorption les plus élevés, sont
de l'ordre de 0.7 (Eck et al. 1999). Le tableau 2.2 recense les valeurs de I'albédo de
simple diffusion a 550 nm des principaux composés d’aérosols atmosphériques en
conditions séches.

Type d’aérosol SSA (550 nm) Référence
Sels marins 0.99 Hess et al. (1998)
Poussiéres minérales 0.75-0.99 Tanré et al. (2001)

Dubovik et al. (2002)
Slingo et al. (2006)
Otto et al. (2007)
McConnell et al. (2008)
Osborne et al. (2008)

Carbone suie 0.15-0.30 Bond et Bergstréom (2006)
Carbone organique 0.98 Cooke et al. (1999)
Ammonium 0.97 Mallet et al. (2003)
Nitrate 0.93 Mallet et al. (2003)
Sulfate 1 Penner et al. (2001)

Tableau 2.2 : Valeurs de 'albédo de simple diffusion (SSA) a 550 nm reportées dans la littérature pour
les principaux types d’aérosols atmosphériques en conditions séches.

Le tableau 2.2 montre que les valeurs théoriques extrémes du SSA peuvent étre
atteintes ou approchées pour des especes chimiques seules telles que le carbone suie
pur (SSA de 0.15 a 0.30 a 550 nm, Bond and Bergstrom 2006) ou le sulfate (SSA de
1 & 550 nm, Penner et al. 2001).

La figure 2.8 obtenue a partir de mesures aéroportées représente la variation spectrale
du SSA pour quatre cas d’étude (Bergstrom et al. 2007). Le SSA dépend
principalement de I'absorption spectrale des aérosols mais également de la distribution
en taille. Pour les poussiéres désertiques (campagne PRIDE, Reid et al. 2003 ou ACE-
Asia, Bergstrém 2004), majoritairement grossiéres, I'absorption diminue de l'ultraviolet
au proche infrarouge, nous obtenons un SSA qui augmente avec la longueur d’'onde

croissante. Inversement, pour les plus petites particules comme celles générées par
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la pollution urbaine (campagne ICARTT, Redemann et al. 2006, Sierau et al. 2006) ou
par les feux de biomasse (campagne SAFARI-2000, Bergstrom et al. 2002),
'absorption augmente de l'ultraviolet au proche infrarouge, nous obtenons un SSA qui

diminue avec la longueur d'onde croissante.
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Figure 2.8 : Dépendances spectrales de I'albédo de simple diffusion des aérosols, SSA(A), mesurées
lors des campagnes aéroportées ICARTT (Redemann et al. 2006 ; Sierau et al. 2006), SAFARI-2000
(Bergstrom et al. 2002), PRIDE (Reid et al. 2003) et ACE-Asia (Bergstrém, 2004). Source : Bergstrom
et al. (2007).

Des recherches intensives en laboratoire et en conditions in situ ont montré que
certains composés parmi les aérosols organiques, connus sous le nom de carbone
brun (BrOC), peuvent avoir une forte absorption dans l'ultraviolet et le visible (< 600
nm) (Kirchstetter et al. 2004 ; Hoffer et al. 2006 ; Chen et Bond 2010). Selon certaines
études de modélisation, le carbone brun pourrait avoir une teneur dans I'atmosphére
plus importante que la carbone suie (supérieure a 3 fois celle du carbone suie) dans
certains cas (Feng et al. 2013). Cette espece, en plus du carbone suie et des
poussieres deésertiques, serait donc un absorbeur important de la lumiere dans

I'atmosphére.

Tandis que I'absorption de la lumiére par le carbone suie est quasiment spectralement
neutre (Bergstrom et al. 2002), celle du carbone brun présente une dépendance
spectrale plus marquée, caractérisée notamment par une absorption plus élevée aux

plus courtes longueurs d’onde (ultraviolet-bleu) (Kirchstetter et al. 2004 ; Hoffer et al.
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2006). La figure 2.9 montre le résultat de deux mesures d’absorption réalisées dans
un panache d’aérosols de feux de biomasse au cours de la saison séche durant la
campagne aéroportée SAFARI-2000 en Afrique du Sud (Kirchstetter et al. 2003 ; Sinha
et al. 2003). Les points de mesures en forme de ronds bleus correspondent a un
échantillon prélevé dans le panache d’aérosols de feux de biomasse sud-africain.
Ceux en forme de triangles rouges correspondent a ce méme échantillon apres
I'élimination quasi-complete du carbone organique soluble par I'acétone (dissolution).
La courbe noire en trait plein correspond a I'absorption théorique du carbone suie (en
A71) qui est considéré comme la seule espéce absorbante dans le panache de

particules de brdlis.
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Figure 2.9 : Répatrtition de I'absorption de la lumiére par le carbone suie (BC) et le carbone organique
(OC) contenus dans un échantillon prélevé dans un panache d’aérosols de feux de biomasse sud-
africain au cours de la saison séche durant la campagne aéroportée SAFARI-2000 (Kirchstetter et al.
2003 ; Sinha et al. 2003). Ty, est la transmission de la lumiere par le carbone suie supposé seul
absorbeur. T est la transmission de la lumiére mesurée pour I'échantillon prélevé dans le panache de
particules de brillis. La fraction de la lumiere absorbée par I'OC est déterminée selon la relation
Toc = T‘;f—;? Adapté de Kirchstetter et al. (2004).

La figure 2.9 met en évidence le fait que I'absorption de ces particules de brulis,
particulierement marquée aux courtes longueurs d’onde (A < 600 nm), ne peut pas
étre expliquée par I'absorption seule du carbone suie. Ceci suggérerait la présence
d’une autre espéce chimique absorbante qui traduit un comportement différent de celui
du carbone suie dans [ultraviolet-bleu. Ce composé organique absorbant

supplémentaire pourrait étre le carbone brun. Par ailleurs, des études récentes ont
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montré que le carbone brun n’absorberait pas seulement dans |'ultraviolet (Mok et al.
2016) mais aussi dans le proche infrarouge (Hoffer et al. 2016, 2017). Son pouvoir
absorbant serait du méme ordre de grandeur que celui du carbone suie aux courtes

longueurs d’'onde (Pokhrel et al. 2017).

Des études préliminaires ont mis en évidence la présence de carbone brun dans les
combustions de type sans flammes (Patterson et McMahon 1984 ; Posfai et al. 2004),
dans certains aérosols nitriques et aromatiques (Jacobson, 1999) et dans la
combustion de charbon domestique a basse température (Bond, 2001). Des études
récentes ont aussi montré la présence de carbone brun dans des expériences de
laboratoire sur la combustion de biomasse (Chen et Bond 2010 ; Saleh et al. 2014 ;
Pokhrel et al. 2016, 2017), dans des études de terrain en milieu urbain avec des
sources de combustion de biomasse et d'aérosols urbains (Kirchstetter et al. 2004 ;
Liu et al. 2015) et dans des mesures aéroportées a difféerents niveaux de la
troposphére (Liu et al. 2014, 2015).

2.3.5 Fonction de phase et paramétre d’asymétrie

La théorie de Mie (Mie, 1908) permet également de calculer la fonction de phase
des particules p(®,1). La fonction de phase caractérise la distribution angulaire du
rayonnement diffusé. La conservation de I'’énergie implique que son intégrale sur
toutes les directions de diffusion soit égale a 4m, ce qui conduit a la condition de

normalisation suivante :

f p(0,2)d0 = 4n (2.13)

4T

La fonction de phase représente la fonction de probabilité que le rayonnement soit
diffusé dans un cone d’angle solide dQ selon un angle ©, défini entre les directions

d’incidence et de diffusion. L’angle © s’appelle I'angle de diffusion.

Le paramétre d’asymétrie g renseigne sur les directions majeures vers lesquelles le

phénomene de diffusion se produit et permet d’'interpréter plus facilement la fonction
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de phase. Il se définit comme la moyenne du cosinus de I'angle de diffusion © sur

toutes les directions diffusantes (Seinfeld et al. 1998) :

T

g = (cos(0)) = %f sin(@) cos(0) p(0,1)dO (2.14)

0

Les valeurs de g sont comprises entre -1 et 1 :
o g = —1 signifie que la lumiére est diffusée en totalité vers l'arriére ;
o —1 < g < 0 signifie que la lumiére est diffusée principalement vers l'arriére ;
o g = 0 signifie que la lumiére est diffusée autant vers I'avant que vers l'arriére ;

o 0 < g <1 signifie que la lumiére est diffusée majoritairement vers I'avant. C'est

le cas des aérosols et des gouttelettes nuageuses d’apres la théorie de Mie ;
o g = 1 signifie que la lumiére est diffusée en totalité vers I'avant.

Le tableau 2.3 recense les valeurs du facteur d’asymétrie a 550 nm pour les principaux

composés d’aérosols atmosphériques en conditions seches.

Type d’aérosol g (550 nm) Référence

Sels marins 0.84 Osborne et Haywood (2005)
Poussiéres minérales 0.70-0.76 Pandithurai et al. (2008)
Carbone suie 0.33 D’Almeida et al. (1991)
Carbone organique 0.70 Barnard et al. (2008)
Ammonium 0.58 Mallet et al. (2003)

Nitrate 0.74 Mallet et al. (2003)

Sulfate 0.66 Kiehl et al. (2000)

Tableau 2.3 : Facteurs d’asymeétrie g & 550 nm reportés dans la littérature pour les principaux types
d’aérosols atmosphériques en conditions séches.

Le tableau 2.3 montre que les aérosols atmosphériques diffusent majoritairement le
rayonnement solaire vers I'avant et que cette diffusion vers I'avant est d’autant plus
importante que la taille des particules est grande. g tend vers 0 pour les fines particules
comme le carbone suie et tend vers 1 pour les grosses particules comme les

poussiéres minérales ou les sels marins.
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2.4 Propriétes radiatives des aérosols

Le forcage radiatif des aérosols évalue I'impact des particules sur le bilan
énergétique du systeme surface-atmosphere (Ramaswamy et al. 1991 ; Boucher et
Haywood 2001). Il s’exprime en watts par métre carré (W.m™2). Il est positif lorsque la
présence des aérosols induit une augmentation d’énergie du systéme et négatif dans
le cas contraire. Une nouvelle notion, dite de forcage radiatif effectif, a été introduite
dans le dernier rapport d’évaluation du climat AR5 du GIEC (Boucher et al. 2013 ;
Myhre et al. 2013b). Il est défini comme la variation du flux radiatif net en présence
d’aérosols, aprés ajustements des températures atmosphériques, de la vapeur d’eau
et des nuages mais sans modifications de la température de la surface. Ainsi le forcage
radiatif effectif inclut a la fois les effets directs de I'agent perturbateur lui-méme et les
différents ajustements rapides associés. Dans I'ancienne définition du forgage radiatif,
seul I'ajustement de la température stratosphérique était considéré (Forster et al.
2007). La figure 2.10 illustre cette nouvelle nomenclature du GIEC pour décrire les

effets des aérosols sur les rayonnements solaire et tellurique et les nuages.

Irradiance Changes from Irradiance Changes from
Aerosol-Radiation Interactions (ari) Aerosol-Cloud Interactions (aci)
\4
4 .
*
’
CRE Hin
]
‘i
"
e — e —— d
Direct Effect Semi-Direct Effects Cloud Albedo Effect Lifetime (including glaciation R4
_ _ _ & thermodynamic) Effects
Radiative Forcing (RFari) Adjustments Radiative Forcing (RFaci) Adjustments

Effective Radiative Forcing (ERFari) Effective Radiative Forcing (ERFaci)

Figure 2.10 : Nouvelle nomenclature des interactions majeures entre les aérosols et le climat adoptée
dans le 5¢me rapport d’évaluation du climat (AR5) du GIEC et leur lien avec la terminologie originale
dans le 4¢me rapport d’évaluation du climat (AR4) (Forster et al. 2007). Source : Boucher et al. (2013).

Les effets radiatifs des aérosols sur le climat sont désormais regroupés sous deux
grandes catégories : les interactions aérosol-rayonnement comprenant les effets direct
et semi-directs (nouvellement nommés ajustements) et les interactions aérosol-nuage

comportant les deux effets indirects (le second nouvellement appelé ajustements). Ces

45

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

effets et ces notions d’ajustements sont décrits plus en détails dans les paragraphes

suivants.

2.4.1 Effet radiatif direct

L’effet radiatif direct, DRE (Direct Radiative Effect), est lié a l'interaction directe
entre la particule et le rayonnement solaire ou tellurique. Il est calculé comme la

différence de flux net, avec (Fi4,) et sans (F5fsore) aérosols :

aéro

DRE = F:éi"to - Fpr;‘eo%re = (F;éro - F(Iéro) o (Fplropre - FpTropre) (2-15)
F' et F' sont respectivement les flux d’énergie descendant et ascendant (unité :
W.m™2). Le DRE est généralement évalué au sommet de I'atmosphére, mais peut

également étre évalué a la surface et dans la couche atmosphérique.

Par exemple, dans le dernier rapport d’évaluation du GIEC, le DRE moyen des
particules de feux de biomasse, estimé au sommet de I'atmosphére, est globalement
neutre a I'échelle mondiale (-0.2 a +0.2 W.m™2), résultat de la compensation par le
DRE positif associé au carbone suie et par le DRE négatif associé aux aérosols
organiques (Myhre et al. 2013b). Le DRE global moyen positif estimé au sommet de
I'atmosphére pour le carbone suie est compris entre 0.1 et 1.63 W.m™2 (Bond et al.
2013) le classant potentiellement en deuxieme position juste derriére le forcage
associé au dioxyde de carbone, compris entre 1.33 et 2.03 W.m™2 (Jacobson 2001 ;
Ramanathan et Carmichael 2008 ; Bond et al. 2013 ; Myhre et al. 2013b). Des études
de modélisation récentes indiquent un DRE global moyen également positif estimé au
sommet de I'atmosphére pour le carbone brun : 0.04 24 0.57 W.m™2 (Feng et al. 2013 ;
Lin et al. 2014 ; Wang et al. 2014 ; Saleh et al. 2015 ; Brown et al. 2018). La variabilité
observée parmi ces études de modélisation peut étre attribuée aux incertitudes
concernant I'absorption du carbone brun (Kirchstetter et al. 2004 ; Alexander et al.
2008 ; Chen et Bond 2010 ; Hoffer et al. 2016, 2017 ; Sumlin et al. 2017), sa proportion
dans le panache (Arola 2011) et sa durée de vie atmosphérique (Samset et al. 2014 ;
Wang et al. 2014).
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Le signe du forcage direct des aérosols ne dépend pas uniquement de leurs propriétés
optiques (McCormick et Ludwig 1967 ; Charlson et Pilat 1969). Il est aussi lié a I'albédo
de la surface sous-jacente (Atwater, 1970). La perturbation de I'albédo d’une scéne Ap
due a la présence d’une fine couche d’aérosols d’épaisseur optique T (ou AOD) sur le

spectre solaire est donnée par I'expression approximée de Lenoble et al. (1982) :

Ap =p —ps = tlwe(1 = g)(A — ps)? — 4(1 — wo)ps] (2.16)

P, Ps, Wy et g sont respectivement l'albédo en présence d’aérosols, I'albédo en
'absence d’aérosols, I'albédo de simple diffusion (ou SSA) des aérosols et le facteur
d’asymétrie des aérosols. La formule est ici donnée pour l'albédo sphérique qui
correspond au rapport de I'énergie réfléchie sur I'énergie incidente, avec une
intégration réalisée sur toutes les directions d’incidences solaires et toutes les
directions de visées. La dépendance des paramétres de I'équation a la longueur

d’onde a été omise par souci de simplification.

Une différence positive de l'albédo signifie que la scéne apparait plus brillante en
présence d’aérosols ce qui signifie que les processus de diffusion dominent. Il y a donc
plus de lumiére réfléchie vers I'espace et le résultat est un effet de refroidissement.
C’est le cas par exemple lorsqu’une couche d’aérosols purement diffusants surplombe
une surface sombre comme 'océan (si w, = 1 alors Ap > 1 dans I'équation 2.16). Au-
dessus d’une surface brillante comme les nuages, le signe de la perturbation dépend
de l'albédo de simple diffusion des aérosols (et donc de leur absorption) et de I'albédo
de la surface sous-jacente. En effet, le second terme du membre de droite de
'équation 2.16 est négatif pour w, < 1 et sa valeur absolue va augmenter avec les
valeurs croissantes de pg, pouvant conduire a une perturbation Ap négative. La scéne
apparait alors plus sombre en présence d’aérosols absorbants ce qui implique une
augmentation de la quantité de lumiere piégée par le systeme et le résultat est un effet

de réchauffement.

Par exemple, des études de modélisation estiment le forcage radiatif direct des
aérosols de feux de biomasse africaine au-dessus des stratocumulus marins de
'océan Atlantique sud-oriental entre -1 et +2 W.m™2, en moyenne sur la période ao(t-
septembre 2006 (Stier et al. 2013 ; Zuidema et al. 2016b). Ces calculs ont été réalisés

au sommet de 'atmosphére, sur le spectre solaire et sont intégrés sur la journée. Dans
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cette méme région du monde et pour ce méme type d’aérosol, le DRE moyen mesuré
par le spectrometre d'absorption a imagerie par balayage pour la cartographie
atmosphériqgue (SCIAMACHY), au cours de la période d’ao(t a septembre 2006-2009,
est d'environ 30-35 W.m™2 (de Graaf et al. 2014). L'instrument SCHIAMACHY mesure
le forcage également sur le spectre solaire mais a I'’heure de passage du satellite
(forcage instantané). A titre de comparaison, a I'heure du passage de SCHIAMACHY
au-dessus de la région de I'Atlantique Sud-Est, le modéle de climat HADGEM indique
en moyenne un forgage instantané de I'ordre de 6 W.m™2 pour le mois d’ao(t 2006
(de Graaf et al. 2014). La grande différence entre le DRE moyen simulé et observé
s’explique par une sous-estimation de I'absorption des aérosols, notamment dans
l'ultraviolet (absence de carbone brun), mais aussi par une mauvaise représentation
de l'albédo des nuages dans les modéles de climat (de Graaf et al. 2014). Ces
différences sont dues également aux difficultés rencontrées par les modeles de climat
a bien reproduire a la fois les propriétés de charge et d’absorption des aérosols au-

dessus des nuages (Peers et al. 2015).

2.4.2 Effets radiatifs semi-directs

L’absorption du rayonnement solaire par les aérosols modifie les propriétés
thermodynamiques de I'atmosphére (changement des profils verticaux de température
et d’humidité relative) ce qui peut impacter le développement du nuage. Ce sont les
effets semi-directs. lls dépendent de la position relative des aérosols par rapport aux
nuages, du type de nuage et du degré d’absorption des aérosols (Koch et Del Genio
2010).

Lorsque les aérosols sont sous le nuage, I'échauffement induit par I'absorption du
rayonnement par la couche d’aérosols sous-jacente renforce généralement les
mouvements convectifs et le processus de condensation. Cela privilégie le
développement des nuages de type stratiforme (Johnson et al. 2004) et cumuliforme
(Feingold et al. 2005).

Lorsque les aérosols sont dans le nuage, I'échauffement causé par la couche
d’aérosols absorbants favorise généralement le phénoméne d’évaporation, ce qui

conduit a une diminution du contenu en eau liquide. Par conséquent, le couvert
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nuageux se réduit pour le cas des cumulus (Ackerman et al. 2000) et des
stratocumulus (Hill et Dobbie 2008).

Lorsque les aérosols absorbants sont au-dessus du nuage, I'’échauffement provoqué
par I'absorption du rayonnement par la couche d’aérosols supérieure renforcerait
l'inversion en température se produisant au-dessus des nuages stratiformes, ce qui
stabiliserait la couche limite pour le cas des stratocumulus. De plus, un fort
refroidissement se produit typiqguement au sommet des stratocumulus. Ce
refroidissement provoque notamment des turbulences et 'entrainement d’air sec par
le sommet du nuage. En réchauffant fortement la couche d’atmosphere localisée au-
dessus du nuage, I'aérosol absorbant diminuerait ce refroidissement, ce qui limiterait
'entrainement d’air sec par le sommet et préserverait ainsi 'humidité du nuage,
renforcant la couverture nuageuse (Johnson et al. 2004 ; Brioude et al. 2009 ; Deaconu
et al. 2019). Pour le cas des cumulus de faible épaisseur, la couche d’aérosols
absorbants surplombant le nuage pourrait inhiber la formation de ces nuages. Pour le
cas des cumulus épais, I'inverse se produirait avec un renforcement de la convection

facilitant le développement de ces nuages (Koren et al. 2008).

Par exemple, des études de modélisation ont montré que le forcage radiatif semi-direct
des aérosols de feux de biomasse absorbants au-dessus des stratocumulus, dans la
région de I'Atlantique Sud-Est, est principalement négatif au sommet de I'atmosphére.
Il a été estimé en moyenne a -2.6 W.m™2 sur la période juillet-septembre par Sakaeda
etal. (2011) ou a -30.5 W.m™2 sur quelques journées d’étude (période 5-10 aolt 2016,
Gordon et al. 2018).

2.4.3 Effets radiatifs indirects

Les aeérosols peuvent servir de noyaux de condensation (CCN, Cloud
Condensation Nucleis) dans la formation des nuages et affecter ainsi leurs propriétés
microphysiques et optiques. Par conséquent, une augmentation de la concentration
des aérosols peut entrainer une augmentation de la concentration des CCN et
généralement une augmentation de la concentration des gouttelettes d’eau constituant
le nuage. Pour un contenu en eau liquide du nuage fixé, cet effet s’accompagne d’une

augmentation du nombre de gouttelettes et d’'une réduction de leur taille, ce qui
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entraine une augmentation de I'albédo des nuages et donc un refroidissement du
systeme climatiqgue. Cet effet est usuellement appelé premier effet indirect des
aeérosols (Twomey, 1977). D’autre part, la diminution de la taille des gouttelettes d’eau
en présence d’aérosols peut altérer la capacité du nuage a générer des gouttes
suffisamment grosses pour déclencher les précipitations. Ce processus peut étre vu
comme un ajustement rapide, ou comme une série d'ajustements rapides, du nuage a
l'effet des aérosols en tant que noyaux de condensation. Cet effet est
traditionnellement nommé second effet indirect des aérosols (Gunn et Phillips 1957 ;
Albrecht 1989 ; Liou et Ou 1989).

Des études de modélisation récentes ont montré que dans la région de I'Atlantique
Sud-Est, au cours de la saison seche, les aérosols de feux de biomasse africaine
pourraient avoir un effet radiatif indirect de -10.1 W.m™2 (du 5 au 10 ao(it 2016, Gordon
et al. 2018) et de -8.05 W.m™2 (du 1°" ao(t au 30 septembre 2014, Lu et al. 2018).
Comme pour les effets semi-directs, il convient de noter qu’il n’y a pas encore de
consensus sur la quantification des effets indirects des aérosols dans la région de
I'Atlantique Sud-Est.
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3 Méthodologie basée sur les outils
d’observations satellitaires et de

modélisation

e troisieme chapitre présente les données de télédétection ainsi que
loutil de modélisation utilisés dans cette thése. Nous décrirons tout
d’abord les différentes méthodes de télédétection fournissant les
paramétres optiques et microphysiques des aérosols et des nuages. Ensuite, nous
exposerons le principe de fonctionnement du modéle régional de météorologie
couplée ala chimie WRF-Chem. Enfin, nous cl6éturerons ce chapitre par la présentation

de la démarche scientifique s’appuyant sur ces deux types d’outils.

3.1 Données d’observations satellitaires

3.1.1 Introduction sur les méthodes de télédétection

Les mesures par télédétection jouent un rble essentiel dans I'étude du
changement climatigue en apportant des informations uniques sur la distribution
spatiale et temporelle des concentrations en aérosols et de leurs propriétés physico-
chimiques et optiques (Boucher et Tanré 2000 ; Kaufman et al. 2002 ; Ghan et
Schwartz 2007 ; Tanré et al. 2011).

La télédétection® est un procédé permettant d’acquérir a distance des informations sur
les propriétés d'un objet (par exemple, un aérosol, un nuage, une surface terrestre ou
océanique). Elle est qualifiée de passive pour un systeme de télédétection
(spectrometre, radiomeétre, ...) qui repose sur la mesure d’'un rayonnement naturel
eémis ou réflechi (par exemple, le rayonnement solaire) par la cible observée. Elle est
qualifiée d’active pour un systéme de télédétection (lidar, radar, ...) qui émet un
rayonnement artificiel dans la direction de la cible pour I'éclairer et qui mesure en retour

les propriétés du signal rétrodiffusé.

4 https://earthdata.nasa.gov/learn/remote-sensors
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Les mesures de télédétection peuvent étre effectuées : depuis le sol (photométres
solaires et lidar), depuis I'atmosphére (mesures aéroportées) et depuis I'espace
(satellites héliosynchrones et géostationnaires) (Deuzé et al. 1999 ; Tanré et al. 2001 ;
Kahn et al. 2009 ; Yu et al. 2009).

AERONET (Aerosol Robotic Network) est un réseau mondial de télédétection au sol
de photometres automatiques mesurant les contenus et propriétés des aérosols sur la
colonne atmosphérique (Holben et al. 1998, 2001). Les stations AERONET fournissent
en premier lieu des mesures directes et calibrées de I'épaisseur optique aérosol (AOD)
a différentes longueurs d’onde du visible au proche infrarouge (440, 670, 870 et 1 020
nm) avec une preécision de I'ordre de £0.015 (Eck et al. 1999), mais uniqguement en ciel
clair (Smirnov et al. 2000). Les mesures photométriques sont également utilisées pour
restituer l'indice de réfraction complexe des aérosols, en fonction de la longueur
d’onde, leur distribution en taille et la fraction de particules non-sphériques (Dubovik
et al. 2000). L’albédo de simple diffusion des aérosols (SSA) est également fourni avec
une précision de +0.03 mais des conditions d’observations particulieres sont
nécessaires a son inversion, par exemple pour une charge en aérosol suffisante. Les
données AERONET sont utilisées, entre autres, pour l'évaluation des modéles
numériques d’aérosols et des produits aérosols restitués par les algorithmes
d’inversion appliqués aux mesures de télédétection spatiale (Chin et al. 2002 ; Yu et
al. 2003, 2005 ; Kahn et al. 2005 ; Remer et al. 2005).

Les observations aéroportées réalisées lors de campagnes de terrain intensives
combinent généralement des mesures in-situ et par télédétection (Ruellan et al. 1999 ;
Haywood et al. 2003 ; Capes et al. 2008 ; Zuidema et al. 2016b ; Formenti et al. 2019).
Les mesures aéroportées permettent d’échantillonner localement mais de maniére
détaillée les propriétés optiques (coefficients d’absorption, de diffusion et d’extinction),
chimiques (concentrations en masse) et microphysiques (distributions en taille et
concentration en nombre) des aérosols a différentes altitudes. Néanmoins, les
mesures aéroportées sont intrinsequement limitées par leur durée limitée et leur faible

couverture spatiale.

La télédétection par satellite présente 'avantage de permettre de cartographier les
distributions spatiales et temporelles des aérosols avec une couverture régionale a

globale et une fréquence d’observation généralement journaliere, ou méme plus
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élevée pour les satellites géostationnaires (Carrer et al. 2014). Les radiometres
passifs, embarqués a bord des satellites, sont équipés de capteurs sensibles a la
puissance du rayonnement électromagnétique. La luminance énergétique L* est la
grandeur fondamentale en télédétection passive qui permet de caractériser I'énergie
associée a un rayonnement électromagnétique transportée dans une direction de
'espace. Cette direction est caractérisée par I'angle solaire 0g, I'angle de visée 0y et

'azimut relatif &y, qui est la différence entre 'azimut de la visée et 'azimut solaire

(figure 3.1).

SOLEIL SATELLITE

Zénith O(b

A
Os Oy
V anmun
Azimuth solaire _—w N
-
Dy
T ——
Azimuth de la visée

Figure 3.1 : Définition de la géométrie par rapport au point observé. Source : Tanré et al. (1986).

La luminance énergétique L* est une grandeur monochromatique égale a la puissance
émise ou diffusée dans un angle solide élémentaire par unité de surface apparente.
Elle s’exprime en W.m 2.sr 1. um™! (King et al. 1999). En télédétection, on utilise

typiguement la luminance normalisée L (sans unité) :

nL*(Os, Oy, Py) (3.1)

L(OS' QV; (’DV) = E
S

Eg est I'éclairement solaire au sommet de I'atmosphére (unité : W.m=2. um™1).

L’interprétation de cette luminance a I'aide de modéles numériques permet d’accéder
a certaines propriétés des aérosols. De fagcon générale, les calculs réalisés avec la
théorie de Mie permettent de relier les propriétés physico-chimiques des aérosols a
leurs paramétres optiques qui contrélent la luminance. Un code de transfert radiatif
permet ensuite de simuler les luminances mesurées. On « ajuste » ensuite les

grandeurs radiatives dans le code pour faire correspondre les simulations aux
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mesures. La stratégie envisagée pour ajuster ces grandeurs et 'ensemble des codes
permettant de réaliser les calculs intermédiaires constituent ce que I'on appelle un

algorithme d’inversion.

Historiquement, les premiers systémes de surveillance des aérosols depuis I'espace,
basés notamment sur les observations d’AVHRR (Holben, 1986) ou de TOMS
(Herman et al. 1997) dans les années 1990, ont fourni des climatologies de I'épaisseur
optique aérosol a partir des mesures de la luminance énergétique a une longueur
d’onde donnée au-dessus de I'océan (Husar et al. 1997 ; Mishchenko et al. 1999) et
des terres (Torres et al. 1998). La compréhension de la distribution spatiale des
aérosols et de leur variabilité a différentes échelles temporelles incluant le long terme
a ainsi été considérablement améliorée (Geogdzhayev et al. 2002 ; Torres et al. 2002 ;
Massie et al. 2004 ; Mishchenko et al. 2007 ; Mishchenko et Geogdzhayev 2007 ; Zhao
et al. 2008).

Au fil des années, la détection des aérosols par satellite est devenue de plus en plus
sophistiquée : filtrage des nuages plus robuste, étalonnage des instruments possible
directement a bord des satellites (voir Annexe A2), amélioration de la résolution
spatiale, ... Les capteurs spatiaux de seconde génération (MODIS, POLDER, MISR,
MERIS et un grand nombre d’autres capteurs, ...) ont permis de mesurer la luminance
dans plusieurs bandes spectrales avec une résolution spectrale plus fine. Certains
satellites ont également permis de mesurer la dépendance angulaire de la luminance
énergétique et son état de polarisation & plusieurs longueurs d’onde. A partir de ces
observations inédites, les paramétres aérosols restitués comprennent dorénavant
I'épaisseur optique spectrale, au-dessus des océans et des terres, ainsi que I'exposant
d’Angstrom, fournissant une information sur la taille des particules, mais uniquement
au-dessus des océans. La précision de la mesure de I'épaisseur optique aérosol est
d’environ 0.05 ou 20 % de la valeur de 'AOD au-dessus des surfaces océaniques
(Kahn et al. 2005 ; Remer et al. 2005). Les propriétés des aérosols sont restituées de
facon plus précise au-dessus des surfaces océaniques qu’au-dessus des surfaces
terrestres. Pour ce dernier cas, la principale difficulté consiste a séparer la contribution
radiative de la surface, particulierement intense, de celle de I'aérosol. Pour une raison
similaire, la détection des aérosols a été, jusqu’a il y a peu de temps, restreinte aux
situations en ciel clair, c’est-a-dire sans nuage puisque les nuages constituent une

cible particulierement brillante.
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3.1.2 Télédétection passive et active : 'A-Train

La constellation de six satellites héliosynchrones formant ’A-Train®> a combiné
pour la premiére fois des instruments de télédétection passive et active (Stephens et
al. 2002). L’A-Train a été congu par la NASA pour étudier les nuages, les précipitations
et les impacts des aérosols sur le climat (Anderson et al. 2005). Les satellites de I'A-
Train décrivent une orbite héliosynchrone a 705 km d’altitude qui passe au-dessus de
I'’équateur du sud vers le nord en début d’aprés-midi vers 13h30, heure solaire locale.
Seulement quelques secondes a quelgues minutes séparent le passage de ces
instruments ce qui autorise une utilisation en synergie des mesures fournies par ces
différentes missions d’observations du globe terrestre. A Tl'heure actuelle, la
constellation internationale dite de I'apres-midi, illustrée sur la figure 3.2, est constituée
des satellites de I'A-Train (Aqua, Aura, GCOM-W1, OCO-2) et du C-Train (« C » pour
CALIPSO et CloudSat).

CALIPSO

CloudSat

Figure 3.2 : Représentation actuelle (juin 2017) de la constellation internationale de I'aprés-midi
composée des satellites de I'A-Train (Aqua, Aura, GCOM-W1, OCO-2) et du C-Train (CALIPSO et
CloudSat). PARASOL, lancé le 18 décembre 2004, a quitté définitivement I’A-Train le 18 décembre
2013. Crédits : NASA.

La mission américaine Aqua, lancée le 4 mai 2002, est la toute premiére plateforme
du programme A-Train. Le spectroradiomeétre imageur a résolution moyenne MODIS

(Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer) est I'un des six instruments

5 https://atrain.nasa.gov/
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embarqués a bord du satellite Aqua. Ce capteur spatial passif mesure la signature
spectrale monodirectionnelle des luminances au sommet de I'atmosphére du visible a
l'infrarouge thermique, soit de 0.415 a 14.235 um s’étendant sur 36 bandes spectrales.
MODIS dispose d’'un masque nuageux pour inverser les propriétés optiques et
microphysiques des aérosols en ciel clair (épaisseur optique aérosol spectrale,
contribution fractionnaire du mode d'accumulation a I'épaisseur optique totale, taille
moyenne des particules du mode dominant, facteur d’asymétrie) (Tanré et al. 1997).
Concernant les nuages, leurs proprietés optiques (épaisseur optique) et
microphysiques (rayon effectif, contenu en eau liquide lié a I'épaisseur géométrique
du nuage) ainsi que leur phase thermodynamique sont restituées. Les propriétés
physiques du sommet des nuages (température, pression, eémissivité effective) sont
également estimées (Platnick et al. 2003). L’instrument MODIS permet d’effectuer des
mesures a une résolution spatiale plus fine que la plupart des capteurs dédiés a I'étude
des aérosols et des nuages (250 x 250 m? pour les canaux centrés sur 644 nm et 855
nm, par exemple). Les parametres aérosols et nuages sont typiquement fournis avec
des résolutions spatiales horizontales de I'ordre de 10 km x 10 km et de 1 km x 1 km
respectivement, et a une résolution temporelle journaliére (Platnick et al. 2003 ; Remer
et al. 2005).

La mission américaine Aura, lancée le 15 juillet 2004, est la deuxieme plateforme du
programme A-Train. Le spectrométre a haute résolution OMI (Ozone Monitoring
Instrument) est 'un des quatre instruments embarqués a bord du satellite Aura. Ce
capteur spatial passif mesure les réflectances au sommet de I'atmosphére dans la
gamme spectrale ultraviolet-visible, soit de 270 & 500 nm avec une résolution spectrale
d’environ 0.5 nm (Levelt et al. 2006). OMI fournit en particulier les propriétés des
aérosols absorbants dans l'ultraviolet et permet de restituer les quantités totales
d’ozone et de certains gaz traces (dioxyde d'azote, dioxyde de soufre, formaldéhyde,
oxyde de brome et dioxyde de chlore) sur la colonne atmosphérique. L’ensemble de
ces parametres est restitué avec une résolution spatiale horizontale de 13 km x 24 km

et a une résolution temporelle journaliere (Torres et al. 2007, 2013).

La mission francaise PARASOL (Polarization and Anisotrophy of Reflectances for
Atmospheric Sciences Coupled with Observations from a Lidar), lancée le 18

décembre 2004, est la troisieme plateforme du programme A-Train. Le satellite
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PARASOL embarque a son bord le capteur spatial passif POLDER (Polarization and
Directionality of the Earth’s Reflectances). POLDER mesure les luminances polarisées
et totales pour mieux caractériser les propriétés optiques et microphysiques des
aérosols et des nuages afin de mieux comprendre leurs influences sur le climat (Tanré
et al. 2011). PARASOL a fait partie de I’A-Train depuis son lancement jusqu’au 16
novembre 2011, date a laquelle son orbite a été descendue a 9.5 km d’altitude sous
I'orbite de I'’A-Train pour cause d’épuisement de son carburant. PARASOL a cessé ses
activités le 18 décembre 2013 et a alors complétement quitté I'A-Train. La mission
PARASOL affiche une disponibilité moyenne d’observations de plus de 90 % (Tanré,
2014) avec l'acquisition d'environ 8.5 années de données sur les 9 années de vol dont

guasiment :
o 5 ans de données communes avec les instruments de la plateforme Aqua ;

o 3.5 ans de données concomitantes avec les plateformes CALIPSO et
CloudSat.

La mission franco-américaine CALIPSO (Cloud-Aerosol Lidar and Infrared
Pathfinder Satellite Observations), lancée le 28 avril 2006, est la quatriéme plateforme
du programme A-Train. Le satellite CALIPSO embarque notamment a son bord le lidar
CALIOP (Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization) qui est un instrument de
télédétection active. Le laser utilisé par ce lidar émet de la lumiére polarisée
linéairement a 532 nm et 1 064 nm. Un télescope permet de collecter la lumiére
rétrodiffusée par I'atmosphére et les surfaces. L'une des trois voies de réception de
linstrument mesure la rétrodiffusion a 1 064 nm, alors que les deux autres sont
dédiées a la mesure des composantes respectivement orthogonale et parallele de la
polarisation a 532 nm. CALIOP fournit les coefficients de rétrodiffusion atténués a 532
et 1 064 nm (unité : km~1.sr™?) et le rapport de dépolarisation a 532 nm (sensible a la
forme des particules). CALIOP fournit les profils verticaux d’extinction et de
rétrodiffusion des aérosols troposphériques ainsi que I'épaisseur optique aérosol en
ciel clair et au-dessus des nuages a 532 et 1 064 nm, uniquement sous la trace du
satellite avec une résolution spatiale horizontale de 335 métres a 1 km. Les mesures
de CALIOP permettent de restituer l'altitude des couches troposphériques (sommets
et bases) d’aérosols et de nuages avec une résolution spatiale verticale tres fine, de

30 a 60 métres et a une résolution temporelle journaliere (Winker et al. 2009).
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La mission américaine CloudSat, lancée en méme temps que CALIPSO, est la
cinquiéme plateforme du programme A-Train. Le satellite CloudSat embarque a son
bord le radar CPR (Cloud Profiling Radar) qui fournit le contenu en eau liquide et la

structure des nuages épais (Im et al. 2005).
L’A-Train a finalement été complété par les missions :

o japonaise GCOM-W1 (18 mai 2012) dont le réle est d’apporter une meilleure
compréhension de I'eau dans le systéme climatique terrestre en mesurant le

cycle global de I'eau (Imaoka et al. 2010) ;

o américaine OCO-2 (2 juillet 2014) dont I'objectif scientifique est de tenter de
mieux quantifier le réchauffement climatique en mesurant les concentrations

globales totales de CO, sur la colonne atmosphérique (Hakkarainen et al. 2016).

Dans cette these, nous nous appuyons principalement sur les données POLDER, OMI
et CALIOP pour 'évaluation des propriétés microphysiques et optiques des aérosols
simulés par WRF-Chem. Ces données et les algorithmes associés sont décrits de

maniére plus détaillée dans les paragraphes suivants.

3.1.3 La mission PARASOL
3.1.3.1 Le polarimetre POLDER-3

Le capteur spatial POLDER est un polarimétre imageur multispectral a grand
champ qui mesure les composantes directionnelles, polarisées et spectrales du
rayonnement réfléchi par le systéme Terre-atmosphére (Tanré et al. 2011). Le
rayonnement résultant des interactions entre les particules et les surfaces terrestres
est partiellement polarisé linéairement. Les principaux processus qui polarisent le
rayonnement sont la diffusion par les molécules et les particules atmosphériques et le
phénoméne de réflexion du rayonnement sur les surfaces. La luminance (totale)
mesurée est donc la somme des luminances naturelles (non polarisées) et polarisées
linéairement. L'instrument fournit des parameétres de Stokes (I, Q et U) qui permettent
de caractériser I'état de polarisation linéaire du rayonnement atmosphérique. I est une
mesure de lintensité du rayonnement (luminance totale) et Q et U définissent

'amplitude et l'orientation de la fraction de lumiére polarisée linéairement. Ces

59

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

parametres peuvent étre exprimés dans les mémes unités qu’une luminance et sont
reliés a 'amplitude des composantes orthogonales du champ électrique moyennées
dans le temps (Chandrasekhar 1950a, 1950b). On définit la luminance polarisée L,
(normalisée), utilisée dans de nombreuses applications en télédétection avec

I'équation suivante :

_fnyer+U® (3.2)

14 ES

La luminance polarisée L, est une quantité signée : celle-ci est positive lorsque le
champ électrique de 'onde polarisée est perpendiculaire au plan de diffusion (défini
par les directions incidente et de visée sur la figure 3.1) et négative quand il lui est

paralléle.

L’'instrument POLDER a été congu au Laboratoire d’Optique Atmosphérique
(Deschamps et al. 1990, 1994) en collaboration avec le CNES (Centre National
d’Etudes Spatiales). Le polarimétre a été décliné sur trois plateformes satellitaires :
ADEOS-|I (POLDER-1), ADEOS-II (POLDER-2), et PARASOL (POLDER-3). C'est le
premier capteur spatial qui a permis de décrire de maniere spectrale et directionnelle
la polarisation du rayonnement provenant des interactions avec le systéme Terre-

atmosphere. Le capteur spatial POLDER-3 se compose :

o dune caméra numérique de type CCD (Charge Coupled Device) d’'une

résolution de 274 x 242 pixels ;
o d’une optique télécentrique a grand champ ;

o d’une roue porte-filtres rotative permettant de mesurer dans neuf canaux

spectraux allant du bleu (443 nm) au proche infrarouge (1 020 nm).

Les mesures de polarisation sont effectuées a trois longueurs d’onde : 490, 670 et 865
nm. La largeur de bande est comprise entre 20 nm et 40 nm selon les bandes
spectrales. La taille des pixels est de 5.3 km x 6.2 km au nadir. L’instrument peut
observer des cibles au sol a partir de différentes directions de vue, £51° le long de la
fauchée et £43° perpendiculairement & la fauchée grace a I'acquisition d’'une séquence

d’'images toutes les vingt secondes. Compte tenu de l'altitude du satellite PARASOL,
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la taille des images est de 2 100 x 1 600 km?, ce qui permet une couverture mondiale
en deux jours. Par rapport aux capteurs POLDER-1 et POLDER-2, le systéeme optique
télécentrique pour POLDER-3 a été tourné de 90 degrés pour privilégier I'aspect
multidirectionnel a la couverture globale. Le principe de la mesure directionnelle se
base sur le recouvrement des images acquises consécutivement. Son optique grand
champ permet a l'instrument d’observer une cible selon seize géométries de visée
différentes. Différentes techniques, basées sur l'utilisation de cibles géophysiques,
sont utilisées pour étalonner en vol le capteur POLDER (Hagolle et al. 1999). Les
meéthodes s’appuient notamment sur la diffusion moléculaire et la lumiere du Solell
réfléchie par des cibles brillantes telles que les nuages et les zones désertiques pour
valider les performances de l'instrument en vol (Fougnie et al. 2007). La dégradation
temporelle du capteur a été surveillée et corrigée (Fougnie 2015). L’erreur résiduelle,
aprés correction, est de I'ordre de 3 % pour 'ensemble des luminances de POLDER-
3, a l'exception du canal centré sur 443 nm. Pour ce canal, l'erreur peut-étre

potentiellement plus importante en fonction de la cible (voir Annexe A2).

En plus des deux algorithmes opérationnels pour la détection des aérosols au-dessus
des mers et des surfaces terrestres (Tanré et al. 2011), deux méthodes d’inversion
innovantes ont été développées au Laboratoire d’Optique Atmosphérique et
appliquées aux mesures recalibrées de I'instrument POLDER. Ce sont les algorithmes
aérosols GRASP en ciel clair (Dubovik et al. 2011, 2014) et AERO-AC au-dessus des
nuages (Waquet et al. 2013a ; Waquet et al. 2013b ; Peers et al. 2015). Ces deux
algorithmes d’inversion restituent des propriétés optiques et microphysiques uniques
des aérosols telles que leur épaisseur optique d’extinction et leur albédo de simple
diffusion. lls reposent sur la prescription de modéles d’aérosols qui sont fortement
contraints par les mesures polarisées et multidirectionnelles. En effet, au-dessus des
océans, les contributions du mode fin et du mode grossier des aérosols peuvent étre
séparées (Deuzé et al. 1999) et la non-sphéricité des particules peut étre évaluée
(Herman et al. 2005). Au-dessus des terres, la polarisation est sensible a la présence
d’aérosols du mode fin et a permis de quantifier les principales sources de pollution
au-dessus des continents (Deuzé et al. 1993, 2001). Par ailleurs, l'aspect
multidirectionnel des mesures POLDER favorise la distinction entre le ciel clair et les
scenes nuageuses et présente donc un avantage considérable pour étudier les nuages

(Buriez et al. 1997). La phase thermodynamique du nuage peut effectivement étre
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spécifiée grace a la signature angulaire en polarisation (Goloub et al. 1994, 2000 ;
Riedi et al. 2010) : les nuages d’eau liquide (Bréon et Goloub 1998) et les nuages de
glace (Chepfer et al. 1999) peuvent étre séparés. Les mesures effectuées dans la
bande A de l'oxygene de POLDER permettent également d’estimer la pression
apparente du sommet du nuage (Vanbauce et al. 2003). Le point commun entre les
algorithmes de restitution POLDER-3/GRASP et POLDER-3/AERO-AC est l'inversion
des propriétés radiatives de la cible sous-jacente (surface pour POLDER-3/GRASP et
nuage pour POLDER-3/AERO-AC) simultanément avec les propriétés de la couche

d’aérosols.

3.1.3.2 Restitution des propriétés des aérosols en ciel clair par POLDER-3/GRASP

L’algorithme d’inversion POLDER-3/GRASP (Generalized Retrieval of
Atmosphere and Surface Properties) permet de restituer les propriétés
atmosphérigues des aérosols a partir des observations combinées ou séparées de
différents outils de télédétection passive et active (par satellite, au sol, aéroportée)
(Dubovik et al. 2011, 2014).

A partir des mesures de la luminance totale (443, 490, 565, 670, 865 et 1 020 nm) et
polarisée linéairement (490, 670 et 865 nm) de POLDER-3, POLDER-3/GRASP

restitue a la fois les propriétés des surfaces (albédo, réflectance) et des aérosols :

o optiques : épaisseur optique d’extinction totale, épaisseur optique d’absorption
totale, épaisseur optique des aérosols du mode fin, épaisseur optique des
aérosols du mode grossier, exposant d’Angstrom, albédo de simple diffusion,

indice de réfraction ;

o microphysiques : distribution en taille des particules, détermination d’'un mode

fin et d’'un mode grossier, fraction sphérique des particules ;
o altitude moyenne de la couche d’aérosols.

La méthode d’inversion consiste a combiner les informations des luminances totales
et polarisées pour séparer les contributions des surfaces et des aérosols. En effet, les
signatures radiatives directionnelles et spectrales des surfaces et des aérosols sont
différentes. En luminance polarisée, la contribution des aérosols domine généralement
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celle de la réflectance des surfaces. En luminance totale, la contribution de la surface
terrestre est généralement comparable ou supérieure a celle des aérosols. La
technique est aussi améliorée grace a I'approche multi spatiale et multi temporelle qui
permet de mieux caractériser les propriétés des surfaces et des aérosols. Par
exemple, une scene désertique est observée en présence de poussieres minérales
puis, plus tard, lors d’'un second passage du satellite, la méme scéne est observée
mais en I'absence de particules désertiques. En faisant I’hypothése que les propriétés
de la surface varient peu sur une période de temps donnée (une contrainte
mathématique est imposée), la combinaison des informations spatiales va permettre

une meilleure séparation de la surface et des aérosols.

Contrairement a la plupart des inversions par satellite (Herman et al. 2005 ; Kahn et
al. 2007 ; Carrer et al. 2010 ; Wagner et al. 2010 ; Waquet et al. 2013a ; Peers et al.
2015), POLDER-3/GRASP n’a pas recours a des tables précalculées de type LUT
(Look Up Table) pour reproduire au mieux les observations et repose sur une méthode
de type variationnelle et sur des concepts statistiques (Dubovik et King 2000 ; Dubovik,
2004). Un code de transfert radiatif calcule en ligne les luminances totales et polarisées
linéairement en résolvant I'équation de transfert radiatif en utilisant les ordres
successifs de diffusion (Lenoble et al. 2007). Les interactions multiples du
rayonnement solaire avec les aérosols, les gaz et les surfaces sont prises en compte.
Les effets de la réflectance de la surface sont simulés par une fonction de distribution
de réflectance bidirectionnelle (BRDF) et par une fonction de distribution de
polarisation bidirectionnelle (BPDF). Le modele aérosol est supposé étre un mélange
de particules sphériques et non-sphériques. Une théorie alternative a la théorie de Mie
est utilisée pour décrire les propriétés optiques des particules non-sphériques
(Dubovik et al. 2006). Comme pour l'algorithme développé pour AERONET, la
distribution en taille des aérosols est discrétisée (en gammes de taille) et la quantité
de particules pour chaque gamme de taille est inversée. L’indice de réfraction

complexe est inversé également pour chaque bande spectrale.

Dans cette étude, nous utiliserons la version dite « optimisée » de POLDER-3/GRASP
qui a été mise a disposition au Laboratoire d’'Optique Atmosphérique au début de cette
thése. Dans cette approche, des approximations sur la précision des calculs de
transferts radiatifs ont été réalisées afin d’obtenir le meilleur compromis possible entre
la vitesse de traitement et la précision des résultats. Ce traitement a permis de traiter
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'archive PARASOL dans son intégralité pour la premiére fois avec ce type de
méthode. Les comparaisons réalisées avec les données AERONET ont montré que
I'épaisseur optique aérosol est restituée avec une précision de I'ordre de 20 % au-
dessus des terres (Dubovik et al. 2011 ; Popp et al. 2016 ; Chen et al. 2018, 2019,
2020 ; Li et al. 2019). L’erreur maximale sur le SSA a été estimée a environ +0.05
également au-dessus des surfaces terrestres et dans le cas de fortes charges en
aerosols (voir annexe Al). Nous nous servirons, entre autres, de I'épaisseur optique
d’extinction totale au-dessus des terres, a 565 nm, pour évaluer le modele WRF-Chem
au niveau des sources d’émissions de feux de biomasse, la ou les charges en aérosols
sont maximales. Les restitutions spectrales de l'albédo de simple diffusion des
aérosols, de 443 a 1020 nm, seront mises a profit pour étudier les propriétés

d’absorption et la composition chimique des aérosols simulés.

3.1.3.3 Restitution des propriétés des aérosols au-dessus des nuages par POLDER-
3/AERO-AC

L’algorithme d’inversion des propriétés optiques et microphysiques des
aérosols au-dessus des nuages est nommé POLDER-3/AERO-AC dans cette thése.
Dans un premier temps, il restitue I'épaisseur optique de diffusion des aérosols
(ACAOD;s¢) et leur exposant d’Angstrom (ACAE) au-dessus des nuages d’eau liquide,
a partir des mesures de luminances polarisées par POLDER-3 a 670 et 865 nm
(Waquet et al. 2013a ; Waquet et al. 2013b). Dans un second temps, il restitue
I'épaisseur optique d’absorption des aérosols (ACAOD,,;) simultanément avec
I'épaisseur optique du nuage sous-jacent (COD), a partir des mesures de luminances
totales a 490 et 865 nm (Peers et al. 2015). En combinant les mesures
multidirectionnelles et multispectrales des luminances polarisées et totales, I'épaisseur
optique d’extinction (ACAOD,,;) puis I'albédo de simple diffusion des aérosols (ACSSA)
sont finalement inversés au-dessus des nuages d’eau liquide (Waquet et al. 2013a ;
Waquet et al. 2013b ; Peers et al. 2015). Cette méthode d’inversion novatrice a été la
premiere a permettre la restitution des propriétés des aérosols au-dessus des scenes

nuageuses a I'échelle globale (Waquet et al. 2013b).

64

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

Sensibilité de la luminance polarisée a la diffusion des aérosols

La présence d'une couche d’aérosols au-dessus des nuages modifie le signal
rétrodiffusé par les nuages d’eau liquide et leur signature angulaire en polarisation
(Waquet et al. 2009). La figure 3.3 présente les luminances polarisées (normalisées)
simulées a 865 nm a partir du code de transfert radiatif SOS (Successive Orders of
Scattering), qui simule des scénes nuageuses homogénes unidimensionnelles, avec

et sans aérosols au-dessus du nuage (Deuzé et al. 1989).

I I I I I I T

— T = 5 pm
— T = 10 pm
OAO() [ - eff n

= Terf = 20 pm

—— T 20 pum, T 2 (865 nm
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002
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Angle de diffusion (°)

Figure 3.3 : Luminances polarisées (normalisées) simulées a 865 nm a partir du code de transfert radiatif
SOS en fonction de I'angle de diffusion pour un cas de nuage seul (courbe noire), d’aérosols du mode
fin au-dessus du nuage (courbes rouge et bleue) et de poussiéres minérales non-sphériques au-dessus
du nuage (courbes vert clair et vert foncé). Les gouttelettes du nuage d’eau liquide ont un rayon effectif
Terr de & um pour la courbe rouge, 10 um pour la courbe bleue et 20 um pour les courbes noire, vert

clair et vert foncé. L’épaisseur optique T des aérosols du mode fin est égale a 0.3 a 865 nm. L’épaisseur
optique t des poussiéres minérales non-sphériques est de 1.0 pour la courbe vert clair et 2.0 pour la
courbe vert foncé a 865 nm. Source : Waquet et al. (2013a).

La figure 3.3 montre qu’en I'absence d’aérosols, la caractéristique principale du signal
rétrodiffusé par les nuages est un pic de polarisation pour un angle de diffusion autour
de 140° (courbe noire). Ce phénomene physique est appelé arc-en-ciel nuageux, qui
est d0 a la diffusion et a la polarisation préférentielle du rayonnement par les
gouttelettes d’eau sphériques dans cette direction. Pour des angles de diffusion
inférieurs a 130°, le signal est faible car il est majoritairement dominé par la diffusion
moléculaire. En présence d’aérosols, le signal polarisé est affecté, d’'une part, par la

création de polarisation par le processus de diffusion du rayonnement par les aérosols
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pour les plus petits angles de diffusion (< 130°) et d’autre part, par la diminution de
l'intensité de I'arc-en-ciel nuageux (courbes rouge, bleue, vert clair et vert fonce). Par
ailleurs, le signal polarisé sature rapidement avec I'augmentation de I'épaisseur
optique du nuage en raison de la sensibilité de la polarisation aux premiers ordres de
diffusion. L’'algorithme d’inversion se limite donc aux cas des nuages d’épaisseur
optique supérieure a 3 (nuages optiguement épais) car le signal mesuré ne dépend

plus de son épaisseur optique a partir de cette valeur seuil.

La stratégie adoptée consiste a comparer les luminances polarisées mesurées avec
celles précalculées réunies dans une table de type LUT (Look Up Table). La méthode
repose sur la prescription de modéles d’aérosols et de nuages. Sept modeéles
d’aérosols sont estimés : six modéles d’aérosols sphériques du mode fin et un modéle
de poussieres minérales non sphériques. L'ensemble suit une distribution en taille de
type log normale. A propos des nuages, 22 modéles sont considérés pour la prise en
compte de la variation de l'intensité et de la position de I'arc-en-ciel nuageux. lls
suivent tous une distribution en taille selon la loi de gamma basée sur le rayon effectif
des gouttelettes des nuages d’eau liquide restitué a partir de l'instrument MODIS
(Nakajima et King 1989). Les différentes combinaisons de modéles d’aérosols et de
nuages prescrits, utilisées pour construire les tables de type LUT, sont regroupées

dans le tableau 3.1.

Aérosols Nuages

Mode fin Mode grossier
Distribution Couche gaussienne située a 3 km Couche homogéne comprise
verticale d’altitude en moyenne entre 0 et 0.75 km d’altitude
Distribution en Log normale Loi gamma
taille rg (Um) Fefr (MM) Fefr (MM)

0.06 2 0.16 0.35 (mode fin) 5a26

(pas de 0.02) 2.55 (mode grossier) (pas de 1)

Og (lJm) Og (“m) Veff (Um)

0.4 0.4 0.06
Indice de 1.47 — 0.01i 1.47 — 0.0007i 1.331 (670 nm)
réfraction 1.330 (865 nm)

Tableau 3.1 : Caractéristiques des modeles d'aérosols et de nuages utilisés pour les calculs des
luminances polarisees. 1, gy, T.ff €t V¢ désignent respectivement le rayon granulométrique, /'écart-
type géométrique, le rayon effectif et la variance effective. Source : Waquet et al. (2013a).
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Sensibilité de la luminance totale a 'absorption des aérosols

Contrairement a la luminance polarisée qui est principalement sensible au processus
de diffusion des aérosols, la luminance totale est, quant a elle, sensible a la fois aux
processus d’absorption et de diffusion (Peers et al. 2015). En 'absence d’aérosols, la
luminance totale réfléchie par les nuages est faiblement dépendante de la longueur
d’onde de l'ultraviolet au proche infrarouge (de Graaf et al. 2012). La luminance totale
est toutefois sensible a la diffusion et a I'absorption du rayonnement par les aérosols
dans cette gamme de longueurs d’ondes. En présence d’aérosols de feux de
biomasse, on observe une modification spectrale de la luminance totale réfléchie par
le nuage, qui se traduit par une modification de la couleur apparente du nuage (le
nuage prend une teinte de couleur brunatre). Cette variation spectrale est dépendante
de la microphysique des aérosols : le rapport des luminances entre 490 et 865 nm
décroit avec 'augmentation de I'absorption des aérosols. Ceci s’explique par le fait
que I'épaisseur optique d’absorption des aérosols est plus forte aux courtes longueurs
d’onde pour les aérosols de feux de biomasse. Le contraste spectral augmente avec
I'absorption des aérosols. Par ailleurs, la luminance totale a 865 nm donne accés a
l'information sur I'épaisseur optique nuageuse pour une valeur donnée du rapport de
luminance. Par conséquent, I'épaisseur optique d’absorption des aérosols peut étre
déduite simultanément avec I'épaisseur optique du nuage sous-jacent a partir des
mesures des luminances totales a 490 et 865 nm. Cette condition est valable si
I'épaisseur optique de diffusion et la distribution en taille des aérosols sont au préalable
connues, ce qui est le cas grace aux mesures des luminances polarisées a 670 et 865

nm.

Dans sa version finale, POLDER-3/AERO-AC combine les différentes informations
précédemment décrites et déduites des mesures des luminances totales et polarisées.
La technique repose sur la prescription de modéles d’aérosols et de nuages améliorés
par rapport a la version originelle de POLDER-3/AERO-AC dont les caractéristiques

sont indiquées dans le tableau 3.2.
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Aérosols Nuages
Mode fin Mode grossier
Distribution verticale  Couche homogéne comprise entre 2 et 3 km Couche homogéne
d’altitude comprise entre O et 1
km d’altitude
Distribution en taille Log normale Loi gamma
rg (MM) Tegf (M) Tegr (MM)
0.06 2 0.16 0.35 (mode fin) 10
(pas de 0.02) 2.55 (mode grossier)
Og (“m) Og (“m) Veff (Um)
0.4 0.4 0.06
Indice de réfraction 1.47 — myji 1.47 — mji 1.338 (490 nm)
m = m, — mi m;; = 0.0000 m; 49onm = 0 @ 0.004  1.330 (865 nm)
m;, = 0.0025 (pas de 0.0005)
m; 3 = 0.0050 m; ggsnm = 0.0007

Tableau 3.2 : Caractéristiques des modeles d'aérosols et de nuages utilisés pour les calculs des
luminances polarisées et totales. 1, a4, reff €t v, désignent respectivement le rayon granulométrique,
I’écart-type géométrique, le rayon effectif et la variance effective. Source : Peers (2015).

Le produit final restitue '’ACAOD,,; et 'ACSSA a 490, 550, 670 et 865 nm, ’ACAE (calculé
entre 670 et 865 nm) et le COD a une résolution spatiale de 6 x 6 km? et a une résolution

temporelle quasi-journaliere (Waquet et al. 2013a ; Waquet et al. 2013b ; Peers et al.
2015).

Remarquons que le canal spectral a 550 nm n’est pas fourni directement par les
mesures du polarimetre POLDER-3. Cette bande spectrale a été ajoutée a la demande
des modélisateurs qui utilisent typiguement cette longueur d’onde dans le visible pour
I'évaluation des parametres aérosols simulés. En considérant que I'absorption des
aérosols ne dépend pas de la longueur d’'onde entre 490 et 865 nm dans POLDER-
3/AERO-AC, les propriétés optiques des aérosols peuvent étre calculées a 550 nm
avec la théorie de Mie (ACAOD, ACSSA, ...), connaissant la taille des particules, leur

niveau d’absorption et leur épaisseur optique (a 865 nm).

Différents filtres sont également utilisés pour améliorer la qualité du produit final. Les
restitutions ne sont fournies que dans le cas de nuages optiquement épais (COD > 3)
et homogenes (les couvertures fractionnées et les bords de nuage sont éliminés). Les
cirrus présents au-dessus des nuages sont également éliminés a partir de mesures
acquises dans l'infrarouge thermique par I'instrument MODIS (Waquet et al. 2013a ;
Peers et al. 2015).
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Les études de sensibilité réalisées pour POLDER-3/AERO-AC indiquent des erreurs
relatives maximales de 20 % pour I'épaisseur optique d’extinction des aérosols et de
0.05 sur lalbédo de simple diffusion pour des particules de feux de biomasse
transportées au-dessus des nuages (Peers et al. 2015). Ces incertitudes peuvent étre
expliguées par les hypotheses utilisées pour les propriétés microphysiques des

aerosols (tableau 3.1 et tableau 3.2).

Cette technique d’inversion a été appliquée au niveau global et comparée avec des
restitutions du lidar CALIOP (Deaconu et al. 2017). L’analyse de I'épaisseur optique
d’extinction restituée avec le produit CALIOP « dépolarisation » (décrit ci-apres)
montre des écarts inférieurs a 20 % par rapport a POLDER-3/AERO-AC sur 'ACAOD ¢4
pour les fines particules de feux de biomasse. En revanche, les écarts entre POLDER-
3/AERO-AC et CALIOP augmentent pour les poussiéres minérales et surtout pour un

meélange complexe d’aérosols (par exemple, feux de biomasse et pollution urbaine).

Dans cette thése, nous nous appuierons, entre autres, sur I'épaisseur optique
d’extinction a 550 nm pour évaluer le modele WRF-Chem au niveau du contenu des
aérosols de feux de biomasse transportés au-dessus des stratocumulus marins. Les
restitutions spectrales de l'albédo de simple diffusion, de 490 a 865 nm, seront
exploitées pour étudier les propriétés d’absorption des aérosols simulés au large des

cOtes sud-africaines.

3.1.4 Caractérisations des aérosols et des nuages par le lidar CALIOP

La méthode d’inversion opérationnelle appliquée aux données du lidar CALIOP
permet de restituer I'épaisseur optique aérosol en ciel clair et au-dessus des nuages
a partir de la rétrodiffusion du signal mesuré a 532 et 1 064 nm, et du rapport de
dépolarisation, en plusieurs étapes (Winker et al. 2009). Premierement, les différentes
couches d’aérosols et de nuages sont détectées par l'algorithme de détection des
couches SIBYL (Selective Iterative BoundarY Locator) (Vaughan et al. 2009).
Deuxiemement, les couches détectées sont identifiées par un ensemble d'algorithmes
de classifications des scénes (aérosol ou nuage, type d’aérosol, nuage d’eau liquide
ou nuage de glace) (Liu et al. 2009 ; Omar et al. 2009). Troisiemement, I'algorithme

de restitution de I'extinction HERA (Hybrid Extinction Retrieval Algorithm) détermine
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les profils verticaux des coefficients d’extinction des particules (Young et Vaughan
2009). Cette étape nécessite des hypothéses sur la valeur du rapport lidar qui est le
rapport entre I'extinction et la rétrodiffusion des particules et qui dépend du type
d’aérosol. L’épaisseur optique aérosol est finalement déduite par l'intégration du
coefficient d’extinction sur la verticale et a partir de la connaissance des altitudes de

la base et du sommet des couches d’aérosols et de nuages.

Deux autres méthodes alternatives ont été développées pour inverser les propriétés
des aérosols au-dessus des nuages (épaisseur optique et exposant en longueur
d’onde d’Angstrom) a partir des mesures réalisées par CALIOP (Deaconu et al. 2017).
La méthode de dépolarisation utilise les mesures du rapport de dépolarisation pour
prédire le signal rétrodiffusé par le nuage (Hu et al. 2009). Cette quantité est ensuite
comparée a celle mesurée et atténuée par la couche d’aérosols ce qui permet de
déterminer la transmission de la couche d’aérosols et son épaisseur optique de fagon
directe. La méthode du rapport de couleur se base, quant a elle, sur le rapport des
coefficients de rétrodiffusion atténués mesurés entre 1 064 et 532 nm et permet de
s’affranchir de la contribution du nuage (Chand et al. 2008). Ces deux méthodes
alternatives ne nécessitent pas de contraindre les modeles d’aérosols. Bien que ces
deux méthodes soient plus précises que la méthode opérationnelle, elles présentent
également quelques limites. La méthode de dépolarisation repose sur la prescription
d’hypothéses sur la microphysique des nuages (taille et nombre de gouttelettes d’eau
liquide) et la méthode du rapport de couleur est peu sensible aux aérosols non

absorbants.

En résumé, les propriétés optiques des aérosols restituées a 532 et 1 064 nm sont :
o I'épaisseur optique aérosol en atmosphére claire et au-dessus des nuages ;
o l'exposant d’Angstrom au-dessus des nuages ;

o les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion et d’extinction des

aérosols.
Les altitudes des bases et sommets des nuages et aérosols sont également restituées.

Dans cette thése, nous utiliserons le profil vertical du coefficient d’extinction des

aerosols a 532 nm pour comparer avec celui simulé par WRF-Chem a 550 nm. Nous
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nous servirons également des altitudes des couches d’aérosols et de nuages fournies

par CALIOP pour évaluer leurs répartitions verticales simulées par WRF-Chem.

3.1.5 Sensibilité des aérosols absorbants dans [lultraviolet par
OMI/OMAERUV

Les aérosols qui absorbent le rayonnement ultraviolet peuvent étre détectés et
caractérisés a partir des mesures de réflectances et de lindice aérosol dans
l'ultraviolet (UV-Al) (Torres et al. 1998, 2007). En effet, la spécificité unique de
l'ultraviolet est la domination de la diffusion Rayleigh sur le signal mesuré ce qui facilite
la détection des aérosols absorbants (absorption d’'un nombre plus important de
photons qu’aux plus grandes longueurs d’onde) et permet d’atténuer la contribution
des surfaces brillantes. Le parametre UV-Al est employé pour la détection des
aérosols absorbants dans l'ultraviolet au-dessus de tous types de surfaces (sombres
ou brillantes) et de tous types de scénes (atmosphéres claires ou nuageuses) di a
leur faible albédo de surface dans l'ultraviolet. Le parametre UV-AIl est une quantité
qui s’appuie sur la différence de luminances mesurées a deux longueurs d’onde de
l'ultraviolet (Dave et Mateer 1967). Néanmoins son interprétation n’est pas toujours
évidente en raison de la dépendance des luminances mesurées a l'altitude de la
couche d’aérosols absorbants (Torres et al. 1998 ; Graaf et al. 2005). La distinction
entre les aérosols carbonés et les poussiéres désertiques est également délicate avec

ce parametre, ces deux especes d’aérosols absorbant fortement dans l'ultraviolet.

En ciel clair, l'algorithme d’inversion OMAERUV (OMI near-UV AErosol Retrieval)
(Torres et al. 2007 ; Ahn et al. 2008 ; Torres et al. 2013) restitue I'épaisseur optique
d’extinction (AOD), d’absorption (AAOD) et I'albédo de simple diffusion (SSA) des
aérosols a 354, 388 et 500 nm. OMI/OMAERUYV repose sur la prescription de 21
modeles d’aérosols. Trois types d’aérosols sont supposés représenter la colonne
atmosphérigue : les aérosols carbonés (feux de biomasse), les poussiéres désertiques
ou les sulfates (pollution urbaine). Chacun de ces trois types d’aérosols est décrit par
sept niveaux d’absorption (Jethva et Torres 2011 ; Torres et al. 2013). La
microphysique des aérosols est basée sur I'analyse de plusieurs années de données
AERONET (Dubovik et al. 2002). Chacun de ces 21 modéles suit une distribution en
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taille de type bimodale (un mode fin et un mode grossier) (Torres et al. 2007, 2013).
Le tableau 3.3 regroupe les propriétés optiques (indice de réfraction) et
microphysiques (distribution en taille) des 21 modéles d’aérosols prescrits dans
OMI/OMAERUV.

Modele Tfin rgrossier Ofin o'grossier my ml(}‘)
d’aérosol 354 nm 388 nm
Aérosols carbonés

1 0.05760 0.04800
2 0.04800 0.04000
3 0.080 0.705 1.492 2.075 1.50 0.03600 0.03000
4 0.02400 0.02000
5 0.01200 0.01000
6 0.087 0.567 1.537 2.203 1.50 0.00600 0.00500
7 0.00000 0.00000
Poussiéres désertiques
1 0.02303 0.01662
2 0.01279 0.00923
3 0.00832 0.00600
4 0.052 0.670 1.697 1.806 155 0.00561 0.00405
5 0.00256 0.00185
6 0.00128 0.00092
7 0.00000 0.00000
Sulfates
1 0.03600 0.03000
2 0.03000 0.02500
3 0.02400 0.02000
4 0.088 0.509 1.499 2.160 1.40  0.01800 0.01500
5 0.01200 0.01000
6 0.00600 0.00500

7 0.00000 0.00000

Tableau 3.3 : Caractéristiques optiques et microphysiques des 21 modeéles d'aérosols prescrits dans
OMI/OMAERUYV selon une distribution en taille de type bimodale. 75, Tyrossiers fin» Tgrossiers My €t
m; (1) désignent respectivement le rayon effectif du mode fin, le rayon effectif du mode grossier, I'écart-
type géométrique du mode fin, I'écart-type géométrique du mode grossier, la partie réelle et la partie
imaginaire spectrale (354 et 388 nm) de l'indice de réfraction des aérosols. Sources : Torres et al.
(2007), Ahn et al. (2008), Torres et al. (2013).

On retiendra que cette méthode n’inverse pas la distribution en taille des particules
mais que celle-ci est prescrite par le choix de I'un des trois grands types d’aérosols.
Ce choix est réalisé en fonction de la position géographique et de la saison ce qui
constitue une limitation. De plus, l'altitude des couches d’aérosols absorbants est
également prescrite a I'aide d’une climatologie basée sur les données CALIOP (Torres
et al. 2013). L’inversion des parameétres aérosols (AOD, AAOD et SSA) est ensuite

réalisée a partir de ces hypotheses.
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Au-dessus des nuages, une méthode opérationnelle permet I'inversion simultanée de
I'épaisseur optique des aérosols (ACAOD) et des nuages sous-jacents (COD) a partir
des mesures de réflectances et de I'estimation du parametre UV-Al a 388 nm. Cette
méthode nécessite des hypothéses sur 'ensemble des propriétés des aérosols et
l'incertitude sur TACAOD évaluée avec cette méthode est estimée a environ 54 %
(Torres et al. 2012 ; Jethva et al. 2014).

Dans cette these, nous utiliserons les valeurs spectrales de I'épaisseur optique
d’extinction et de I'albédo de simple diffusion des aérosols restituées par OMI a 354,
388 et 500 nm pour la comparaison avec celles simulées par WRF-Chem en ciel clair
dans l'ultraviolet-visible. L’analyse de la dépendance spectrale du SSA servira, en
outre, a I'étude de la sensibilité de I'absorption du carbone brun dont sa spécificité est

d’absorber significativement le rayonnement ultraviolet-bleu.

3.2 WRF-Chem : modele régional de météorologie couplée a la
chimie

Les modeéles couplés météorologie-chimie permettent d’estimer le forcage
climatique exercé par les aérosols atmosphériques a I'échelle globale ou régionale
(Ghan et Schwartz 2007 ; Kahn et al. 2009 ; Yu et al. 2009).

Les modeles globaux simulent les processus météorologiques et ceux contrbélant les
distributions spatiales et temporelles des aérosols a I'échelle globale (émissions,
transport, transformations physico-chimiques, élimination). Leur résolution spatiale
horizontale est généralement large avec une grille de I'ordre de 100 x 100 km?. Leur

étendue temporelle varie de I'année a plusieurs décennies.

Les modeéles régionaux, quant a eux, simulent les processus atmosphériques et le
cycle des aérosols a des échelles spatiales (maille de 1 a 50 km) et temporelles
beaucoup plus fines. En raison de leur couverture spatiale bornée, les valeurs a la
limite du domaine doivent étre explicitement spécifiees : ce sont les conditions aux
limites. Elles proviennent des résultats des modeles globaux ou des réanalyses. Ces

modeles de méso-échelle sont bien adaptés pour étudier I'impact climatique de
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panaches d’aérosols de feux de biomasse transportés au-dessus de la région de
I'Atlantique Sud-Est.

3.2.1 Présentation générale

WRF-Chem (Weather Research and Forecasting model coupled with
Chemistry) est 'un de ces modeles régionaux dont la spécificité est de coupler la
chimie atmosphérique avec la météorologie (Grell et al. 2005 ; Fast et al. 2006). Les
forcages radiatifs exercés par les aérosols aboutissent a des liens entre la qualité de
l'air et le climat qui sont nhombreux, complexes et surtout interactifs. La pollution
particulaire influence le changement climatique car les aérosols agissent sur les
propriétés de transfert radiatif de 'atmosphére. Egalement, le changement climatique
peut modifier les mécanismes de formation, de transport, de vieillissement et de
lessivage des particules atmosphériques. Le modele WRF-Chem permet de rendre
compte de cette complexité. C’est un modele de chimie-transport couplé a un modele
météorologique de méso-échelle congu pour la recherche atmosphérique et les
applications de prévisions opérationnelles (Skamarock et al. 2005, 2008). WRF-Chem
est utilisé dans de nombreux types de recherches sur la qualité de l'air et le climat et
propose un large éventail d'options pour la modélisation de la chimie gazeuse et
particulaire (Grell et al. 2004 ; Grell et Baklanov 2011 ; Baklanov et al. 2014). Le

tableau 3.4 répertorie les principales applications de WRF-Chem (Powers et al. 2017).
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Processus physico-chimiques simulés
par WRF-Chem

Applications

Advection et mélange vertical des espéces
chimiques dans la couche limite et schémas
de convection de cumulus profonds et peu
profonds

Simulation de la dispersion 3D de traceurs
passifs, de polluants atmosphériques et de
matiéres dangereuses

Modélisation des flux et du transport des gaz
a effet de serre (CO,, CH,)

Vérification des émissions et des processus
liés au climat

Simulation en ligne des
organiques volatils biogéniques

COmposés

Prévision de la qualité de I'air, recherche en
chimie atmosphérique

Schémas de photolyse interagissant avec
les nuages et les aérosols

Prévision de la qualité de l'air, recherche en
chimie atmosphérique

Dépot sec et sédimentation
Dépbét humide par précipitations non
résolues (échelle inférieure a celle de la
maille) et résolues (échelle égale a celle de

Qualité de l'air, étude d’écosystemes

la maille)

Plusieurs schémas  démission des Prévision des poussieres et leurs
poussiéres rétroactions sur la météorologie
Feux de foréts, calculs en ligne de 'élévation Qualit¢é de lair, visibilité, impacts

du panache

météorologigues

Plusieurs mécanismes de la chimie des gaz
avec des niveaux variables de complexité

Prévision de la qualité de l'air, recherche en
chimie atmosphérique, formation des
aérosols secondaires, chimie hétérogéne,
étude de l'impact sur la santé

Paramétrisations des aérosols avec des

approches en masses, modales et
sectionnelles  (niveaux  variables de
complexité), aérosols primaires et

secondaires

Recherche et prévision de la qualité de l'air,
exposition aux particules, étude des
processus climatiques, interactions entre la
chimie, le climat et la météorologie,
recherche sur la formation des aérosols
secondaires

Rétroactions directes et indirectes des

aérosols

Interactions entre la chimie et Ia
météorologie, étude des  processus
climatiques

Tableau 3.4 : Principales capacités de traitement et applications de WRF-Chem. Les paramétrisations
et les schémas pour les différents processus physico-chimiques sont détaillés dans le guide d’utilisation
de WRF-Chem version 3.9.1.1¢ et dans la liste des publications associées’. Source : Powers et al.

(2017).

La figure 3.4 présente I'organigramme du modéele WRF-Chem version 3.9.1.1 et son

principe général de fonctionnement utilisé dans notre étude (Park et al. 2015).

6 https://ruc.noaa.gov/wrf/wrf-chem/Users_guide.pdf
7 https://ruc.noaa.gov/wrf/wrf-chem/References/WRF-Chem.references.htm
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Données d’entrée Systémes de pré-traitement Modéle WRF-Chem Données de sortie
A A A A
; wes 1 1T ARW |
1
Données topographiques | i -
o H geogrd | |
metarid REAL.EXE
Champs g (initialisation)
méteorologiques

(réanalyses NCEP/GFS)

i Parametres
Inventaires d'émissions i o WRF.EXE O météarologiques
— . ! (exécution) Q optiques g9
Emissions anthropiques pua
(RETRO) Q chimiques

Emissions biogéniques
(MEGAN2.1)

L
prep_chem_sources l—

Feux de biomasse
(APIFLAMEV1)

Figure 3.4 : Organigramme du modéle régional de chimie-transport des aérosols WRF-Chem version
3.9.1.1. Adapté de Park et al. (2015).

Cet organigramme est constitué :
o des données d’entrée nécessaires au fonctionnement du modele WRF-Chem :

» données topographiques : type de sol, de terrain et de végétation,

altitude du relief, albédo de surface, ... ;

= champs météorologiques issus de réanalyses ou de simulations de
modeles globaux : température, pression atmosphérique, vitesse et

direction du vent, humidité relative, précipitations, ... ;

» inventaires d’émissions anthropiques (soufre, carbone suie, ...),
biogéniques (isopréne, ...) et de feux de biomasse (carbone suie,

carbone organique primaire, ...) ;

o dun ensemble de pré-traitements dont le programme WPS (WRF
Preprocessing System) qui formate les données d’entrée terrestres et
meétéeorologiques dans un format lisible par le modele puis les interpole sur la

grille horizontale du domaine géographique simulé ;
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o du solveur dynamique ARW qui constitue le coeur du modeéle et qui simule
I'évolution de la chimie atmosphérique et ses interactions avec la météorologie

a partir des données initialisées et des conditions aux limites ;

o des données de sortie de types météorologiques, optiques et chimiques

exportées dans un fichier au format netCDF.

3.2.2 Initialisation de la météorologie

Le systeme de pré-traitement WPS est constitué de trois programmes (geogrid,
ungrib, metgrid) qui préparent les données topographiques et les champs

météorologiques pour l'initialisation du modele en surface.

La premiére étape de [l'initialisation est effectuée par le programme « geogrid ». Son
réle est de définir les caractéristiques topographigues du domaine de simulation : type
de projection cartographique (cylindrique conforme de Mercator, conique conforme de
Lambert ou polaire stéréographique), nombre de domaines et sous-domaines
géographiques, localisation, taille de la maille horizontale. Ensuite, les données
terrestres sont interpolées sur la grille préalablement spécifiée par I'utilisateur. Ces
données de surface sont distribuées par USGS (United States Geological Survey),
disponibles a quatre résolutions spatiales (30 secondes d’arc, 2, 5 ou 10 minutes d’arc)
et sont invariantes temporellement (Anderson, 1976). L’occupation des sols est divisée
en 24 catégories (zones urbaines, zones agricoles, zones forestiéres, ...) et les types

de sol en 16 classes (terre, sable, roche, argile, herbe, eau, glace, ...).

La deuxieme étape de l'initialisation est réalisée par le programme « ungrib ». Sa tache
consiste a extraire les données météorologiques provenant, dans notre étude, des
réanalyses globales NCEP (National Center for Environmental Prediction). Ces
réanalyses sont fournies par le systéme météorologique américain GFS (Global
Forecast System) a 1° de résolution spatiale horizontale toutes les six heures (Kalnhay
et al. 1996).

La derniere étape de l'initialisation est accomplie par le programme « metgrid ». Sa

fonction est d’interpoler les données météorologiques extraites par le programme «
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ungrib » sur la maille horizontale du domaine géographique précédemment construit

par le programme « geogrid ».

L’initialisation en surface étant terminée, la prochaine phase est linitialisation des
champs météorologiques sur la verticale, effectuée par le programme « real ». Dans
WRF-Chem, I'atmosphére est découpée verticalement en n couches d’épaisseur dz
dont les interfaces sont définies par les pressions et forment les niveaux verticaux
(Skamarock et al. 2008). Les niveaux verticaux suivent le relief dans les basses
couches atmosphériques et permettent une description détaillée de la couche limite

planétaire.

3.2.3 Initialisation de la chimie

En plus des paramétres météorologiques, linitialisation des espéces gazeuses
et particulaires est nécessaire pour simuler leur cycle de vie. Les inventaires
d’émissions rendent compte des quantités de polluants émis par les sources
anthropiques (transport, industries), biogéniques (végétations) et par les feux de
biomasse (brllis de végétations), sur une zone géographique et un temps donnés.
C’est a l'utilisateur d’intégrer dans WRF-Chem l'inventaire d’émissions qu'il souhaite
employer pour son étude selon ses besoins (incertitudes sur les émissions, niveau de
détails des espéces chimiques émises, faible ou haute résolution spatio-
temporelle, ...), parmi la diversité des inventaires mis a disposition dans la littérature®.
A noter que les émissions de particules désertiqgues et marines sont calculées

directement par WRF-Chem a partir de paramétres météorologiques et de surfaces.

Dans le modeéle, le programme nommeé « prep_chem_sources » interpole sur la grille
du modele les données issues des inventaires d’émissions et les adapte aux

mécanismes chimiques utilisés (Freitas et al. 2011).

Emissions anthropiques

Pour les émissions anthropiques, nous avons choisi l'inventaire global RETRO
(REanalysis of the TROposhperic chemical composition) (Schultz et al. 2007). Il

8 https://eccad3.sedoo.fr/
78

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

calcule les émissions mensuelles, a une résolution spatiale horizontale de 0.5° x 0.5°,
des gaz a effet de serre (CO,, CH,, N,0, ...), des gaz précurseurs (NOy, SO,, COV, ...)
et des aérosols (BC, OC, S0%7, ...) sur la période 1960 a 2000 produites par les
activités humaines. Les incertitudes sur les quantités émises par cet inventaire sont

environ d’un facteur de 2.

Emissions biogéniques

Les émissions biogéniques sont calculées par WRF-Chem a partir des données de
surface, de végétation et des conditions météorologiques a l'aide du modéle
d'émissions des gaz et des aérosols par la nature, version 2.1 (MEGANZ2.1, Model of
Emissions of Gases and Aerosols from Nature). MEGAN2.1 estime les émissions des
composés biogéniques provenant d'écosystémes urbains, ruraux et agricoles en
prenant en compte prés de 150 espéces gazeuses et particulaires telles que I'isopréne
et le monoterpene (Guenther et al. 2012). Les incertitudes associées a ce type
d’émission sont d’'un facteur 2 a 3 et proviennent d’incertitudes sur les facteurs
d’émissions, les données terrestres et les champs météorologiques utilisés en

données d’entrée.

Emissions de feux de biomasse

Pour les feux de biomasse, I'inventaire APIFLAMEvV1 (Analysis and Prediction of the
Impact of Fires on Air quality ModEling, version 1.0) a été utilisé (Turquety et al. 2014).
Il calcule les émissions journaliéres, a une résolution spatiale horizontale de 1 x 1 km?,
de 49 composés chimiques produits par les feux de biomasse tels que le carbone suie
(BC), le carbone organique (OC) ou le monoxyde de carbone (CO). La méthodologie
repose sur les données de superficies brilées et de températures de combustion
issues de données de télédétection ainsi que sur les facteurs d’émissions spécifiques
a la végétation brQlée provenant de la base de données de Akagi et al. (2011). La
comparaison des émissions de CO, traceur de feux, de APIFLAMEV1 avec celles de
trois autres inventaires d’émissions de feux de biomasse souvent utilisés dans la

communauté scientifique (GFEDv3°, FINNv1?®, GFASv1') a montré de bonnes

9 Global Fire Emissions Database, version 3.0 (Giglio et Randerson 2010 ; van der Werf et al. 2010)
10 Fire INventory from NCAR, version 1.0 (Wiedinmyer et al. 2011)
1 Global Fire Assimilation System, version 1.0 (Kaiser et al. 2012)
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corrélations spatio-temporelles, de l'ordre de 0.9. Ces trois inventaires globaux
s’appuient également sur les observations MODIS pour la détection des feux.
Néanmoins, I'étude de validation de APIFLAMEV1 par Turquety et al. (2014) a montré
des incertitudes d’un facteur de 2 a 3 sur les quantités émises d’espéces carbonées,
liées notamment a la grande variabilité des facteurs d’émissions par type de
végeétation. Cependant, ces incertitudes sont du méme ordre de grandeur que celles
associées a d’autres inventaires d’émissions de feux de biomasse comme FINNv1
(Wiedinmyer et al. 2011).

3.2.4 Mécanismes physico-chimiques des aérosols et des gaz traces

Plusieurs schémas chimiques sont disponibles dans le modéle WRF-Chem en
fonction du type d’application voulu. Pour notre étude, nous avons choisi le schéma
MOZCART (Pfister et al. 2011) qui est bien adapté pour la chimie des feux de
biomasse (Emmons et al. 2015 ; Lassman et al. 2017). Il couple la chimie en phase
gazeuse MOZART (Model for OZone And Related chemical Tracers) (Emmons et al.
2010) avec le schéma des aérosols (de type « bulk ») GOCART (Global Ozone
Chemistry Aerosol Radiation and Transport) (Chin et al. 2000a ; Chin et al. 2000b ;
Ginoux et al. 2001 ; Chin et al. 2002).

De maniere générale, MOZCART simule le cycle de vie des principaux types
d'aérosols ainsi qu'un grand nombre d’espéces gazeuses. A partir des différentes
émissions, il calcule leur transport et vieillissement chimigue (Helfand et Labraga
1988 ; Allen et al. 1996 ; Lin et Rood 1996) et leurs dépdts secs (Fuchs et al. 1965 ;
Wesely 1989) et humides (Giorgi et Chameides 1986 ; Balkanski et al. 1993). Plus
spécifiquement, la partie gazeuse comprend 85 espéces évoluant selon 196 réactions
chimiques incluant 39 photolyses (décomposition chimique d’'une espéce sous
l'influence de la lumiére) (Emmons et al. 2010). Les especes particulaires prises en
compte sont les suivantes (Chin et al. 2000a ; Chin et al. 2000b ; Ginoux et al. 2001 ;
Chin et al. 2002) :
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Carbone suie (BC), carbone organigue (OC) et carbone brun (BrOC)

Le carbone suie est émis directement dans I'atmosphére a partir des émissions
anthropiques et de feux de biomasse. Le carbone organique peut avoir une origine
primaire et secondaire via I'oxydation de gaz précurseurs tels que les composeés
organiques volatils (COV). Dans MOZCART, 80 % des BC (BC1) et 50% des OC
(OC1) fraichement émis sont supposés hydrophobes, les 20 % (BC2) et les 50 %
(OC2) restants étant considérés hydrophiles (Cooke et al. 1999). En moyenne, les
aérosols carbonés hydrophobes deviennent hydrophiles au bout de 2.5 jours
traduisant les processus de vieillissement. Le carbone suie vieilli (BC2) sert de noyau
de condensation pour les gaz précurseurs. Par exemple, une partie des COV peuvent
condenser sur ces noyaux BC2 créant ainsi de l'aérosol organique secondaire
hydrophile (inclus dans les OC2). Les aérosols carbonés hydrophobes sont seulement
soumis aux dépobts secs tandis que les aérosols hydrophiles sont soumis a la fois aux

dépbts secs et humides.

Le carbone brun est majoritairement émis par la combustion des biomasses et des
biocarburants (Kirchstetter et al. 2004 ; Pésfai et al. 2004 ; Adachi et Buseck 2011 ;
Saleh et al. 2014). En plus des émissions primaires, du carbone brun secondaire peut
étre produit lors de réactions chimiques en phase aqueuse dans les nuages et par
photo-oxydation des composés organiques volatils (Limbeck et al. 2003 ; Ervens et al.
2011 ; Nakayama et al. 2013 ; Zhong et Jang 2014 ; Zhao et al. 2015). Le carbone
brun peut subir un vieillissement photochimique lorsqu'il est oxydé par des radicaux
hydroxyles (OH) et exposé au rayonnement solaire incident. Sa durée de vie
atmosphérique serait de I'ordre de la journée au plus (Zhong et Jang 2011 ; Lee et al.
2014 ; Forrister et al. 2015 ; Zhao et al. 2015 ; Wang et al. 2016). Dans notre étude,
les propriétés physico-chimiques du carbone brun sont identiques a celles du carbone

organique. Seules ses propriétés optiques vont différer.

Poussieres (DUST)

Les émissions de poussieres proviennent majoritairement des zones arides et semi-
arides. Dans notre étude, les principales sources pouvant influencer notre région

d’étude sont situées en Afrique du Nord (Sahara, Sahel) ou en Afrique australe (Ginoux
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et al. 2001). Trois schémas d’émissions de poussieres désertiques sont disponibles
dans WRF-Chem (Flaounas et al. 2016 ; LeGrand et al. 2019) :

1) Le premier schéma d'émission est celui développé par Gillette et Passi (1988) et
est activé par défaut dans le module GOCART (Ginoux et al. 2001). L'émission de
poussiéres a la surface est proportionnelle a la vitesse du vent a la puissance quatre
a partir d’'une valeur seuil définie par les relations modifiées de Bagnold (1941) et Belly
(1964).

2) Le second schéma d'émission s’appuie sur la paramétrisation de Marticorena et
Bergametti (1995) et correspond au module GOCART AFWA dans WRF-Chem (Jones
et al. 2010, 2012). Ce schéma, plus complexe, integre plus de mécanismes physiques
gue le premier. Ici, les poussiéres désertiques sont créées par saltation, phénomene
pour lequel les particules se déplacent par sauts irréguliers sous l'effet du vent de
surface et entrent en collision avec d’autres, générant leur transport horizontal et
vertical. Ce soulevement dépend du type de sol et de son humidité ainsi que de la
vitesse du vent en surface. Cette proportionnalité, entre flux d’émission horizontal et
vertical, est basée empiriguement sur la teneur en argile du sol proposée par

Marticorena et Bergametti (1995).

3) Le dernier schéma d'émission est celui développé par Shao (2001, 2004) et Shao
et al. (2011) et correspond au module GOCART UoC. Les mécanismes physiques pris
en compte dans cette paramétrisation sont le bombardement par saltation et la
désintégration des agrégats de poussieres. Comme pour le module GOCART AFWA,
le flux d'émission vertical est lui aussi proportionnel au flux horizontal de saltation. Ici,

cette proportionnalité dépend de la texture du sol et de ses propriétés plastiques.

L’intensité de ces flux d’émission est pondérée par un parametre, dit zone érodable,
défini par Ginoux et al. (2001), compris entre 0 et 1. Sa valeur dépend de la
topographie des sols et tient compte des quantités variables de sédiments disponibles

en fonction du type de relief (bassin, colline, créte).

Dans nos simulations, nous avons choisi le schéma GOCART AFWA préconisé par
Flaounas et al. (2016) pour I'’Afrique du Nord dans son étude d’inter-comparaison des
trois schémas d’émissions. La distribution en taille des poussiéres est représentée par

cing classes de taille de rayons effectifs 0.5, 1.4, 2.4, 4.5 et 8.0 um.
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Sels marins (SEAS)

Les émissions de sels marins sont paramétrisées selon la fonction source de Gong
(2003) qui est basée sur la formulation semi-empirique de Monahan et al. (1986). Dans
cette paramétrisation, le taux d’émission des sels marins est fonction de la vitesse du
vent a la surface et de la taille des particules et rend compte de la collision des gouttes
d’eau entre elles et de I'éclatement des bulles d’eau. Quatre gammes de tailles de sels
marins, de rayons effectifs 0.3, 1.0, 3.2 et 7.5 um, sont considérées. Lorsque les sels
marins sont soulevés, leur temps de séjour dans I'atmosphére est modéré car ils sont
facilement éliminés par les dépodts secs et humides du fait de leurs grandes tailles et

de leur croissance rapide avec I'numidité relative ambiante.

Sulfates (S027)

Les sulfates sont des aérosols inorganiques majoritairement secondaires. Leur
principal gaz précurseur est le dioxyde de soufre (SO,) issu majoritairement des
émissions anthropiques et des feux de biomasse. Une faible proportion de SO, environ
14 %, provient également de l'oxydation du sulfure de diméthyle (DMS) rejeté par
'océan. Les émissions de DMS sont calculées a l'aide d'une formule empirique (Liss
et Merlivat 1986) en fonction des concentrations de DMS dans I'eau de mer et de la

vitesse du vent a 10 metres (Kettle et al. 1999).

Les aérosols BC, OC (+BrOC), DUST, SEAS et SO;~ suivent une distribution log-
normale d’écarts-types géométriques respectifs de 2.00, 2.20, 2.00, 2.03 et 2.03. Leurs
indices de réfraction m(A) en condition séche sont reportés dans le tableau 3.5 aux

quatre longueurs d’'onde de WRF-Chem pour le rayonnement solaire a ondes courtes.
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Indice de réfraction complexe des aérosols m(A) = m,.(A) — m;(A)i,
en conditions séches

A (nm) 300 400 600 1 000

BC 1.95-0.79i 1.95-0.79i 1.95-0.79i 1.95-0.79i

oC 1.45-0.00i 1.45-0.00i 1.45-0.00i 1.45-0.00i
BrOC*  1.85-0.50i 1.85-0.30i 1.85-0.20i 1.60-0.08i
DUST  1.55-0.003i 1.55-0.003i 1.55-0.003i 1.55-0.003i
SEAS  1.51-8660.1077i  1.50-7.019.107%  1.50-1.184.107%  1.47-1.500.107%
S0%- 1.52-107° 1.52-107°% 1.52-107°i 1.52-1.75.107%i

Tableau 3.5 : Indices de réfraction m(A) simulés par le modéle GOCART en conditions séches pour les
principaux aérosols : carbone suie (BC), carbone organique (OC), poussiéres désertiques (DUST), sels
marins (SEAS), sulfate (S0Z7). *Les valeurs spectrales de I'indice de réfraction du carbone brun (BrOC)
sont calculées aux longueurs d'onde du modéle a partir des valeurs expérimentales de Hoffer et al.
(2016, 2017).

Ces aérosols, a I'exception des poussieres, sont hygroscopiques et grossissent avec

laugmentation du taux d’humidité relative ambiante. Le tableau 3.6 indique les

facteurs d’accroissement hygroscopiques du rayon des particules —— pour ces

Tesec

principaux aérosols en fonction de '’humidité relative ambiante RH (D’Almeida et al.
1991 ; Koepke et al. 1997).

Te

Facteur d’accroissement hygroscopique des aérosols

Tesec

RH (%) 0 50 70 80 90 95 99
BC 1.0 1.0 1.0 1.2 1.4 1.5 1.9
OC (+BrOC) 1.0 1.2 1.4 1.5 1.6 1.8 2.2
SEAS 1.0 1.6 1.8 2.0 2.4 2.9 4.8
S02~ 1.0 1.4 1.5 1.6 1.8 1.9 2.2

Tableau 3.6 : Facteurs de croissance hygroscopiques —— en fonction du taux d'humidité relative

Te,ssec
ambiante RH pour les principaux aérosols simulés par le modéle GOCART, a 'exception des poussiéres
désertiques (DUST) : carbone suie (BC), carbone organique (OC), carbone brun (BrOC), sels marins
(SEAS) et sulfates (S027). Source : Chin et al. (2002).

Pour le cas particulier des feux de biomasse, le module MOZCART est connecté a un
modeéle dynamique de hauteur d’injection dans I'atmosphére (Freitas et al. 2006,
2007 ; Grell et al. 2011). Ce modele de nuage 1D, dépendant du temps, simule
explicitement la montée du panache au niveau de la source en fonction des
mécanismes de transport convectif et des conditions météorologiques et
thermodynamiques ambiantes calculées par WRF-Chem. Le fort gradient de
température entre la source de feux et l'air ambiant provoque un écoulement
ascendant important transportant les especes gazeuses et particulaires en altitude.
Lors de la montée du panache, l'interaction de la fumée avec l'air environnant crée

des tourbillons qui réduisent la vitesse ascensionnelle et diluent le panache. La
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hauteur finale atteinte est alors conditionnée par le flux de chaleur a la surface libéré
par le feu, la condensation de la chaleur latente et la stabilité thermodynamique de
I'environnement atmosphérique. Grace a 'ensemble de ces processus physiques mis
en jeu, les particules et les gaz chauds émis par les feux de biomasse sont transportés
directement et rapidement dans la couche limite planétaire, la troposphere libre et
méme, pour les feux les plus puissants, dans la stratosphére par pyro-convection
(Fromm et al. 2000).

3.2.5 Calcul des propriétés radiatives des aérosols

Le module optique des aérosols calcule leurs propriétés optiques a partir de
leurs propriétés physico-chimiques simulées par MOZCART (Ghan et al. 2001 ; Fast
et al. 2006 ; Barnard et al. 2010). Son principe général de fonctionnement est illustré

sur la figure 3.5.

/ Entrée ™\ Module générique des propriétés / Transfert N\

optiques des aérosols radiatif

= Distribution en ~
taille Indices de réfraction des aérosols = Goddard :
|:> m() = m;(A) — m;A)i E> rayonnement a
= Composition ondes courtes
chimique = RRTM:
rayonnement a

el . ' N\
= Humidité relative ondes longues
Théorie de Mie
‘ ’ {4

s N
Propriétés optiques des aérosols Sortie
AOD(A), SSA(A), g(A) Forgages radiatifs
N o des aérosols

Figure 3.5 : Principe général de fonctionnement du module de calcul des propriétés radiatives des
aérosols. Sources : Ghan et al. (2001), Fast et al. (2006) et Barnard et al. (2010).

A partir des informations sur la distribution granulométrique des aérosols discrétisée
en huit tailles i, le module optique calcule l'indice de réfraction moyen spectral pour
'ensemble des aérosols et pour chaque taille i. L’'indice de réfraction moyen peut étre

calculé selon trois méthodes :
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o laregle de mélange en volume qui suppose un mélange homogéne interne ou
toutes les especes chimiques sont bien mélangées entre elles (Bohren et
Huffman 1983 ; Lesins et al. 2002) ;

o laregle de Maxwell-Garnett qui distribue aléatoirement le carbone suie au sein
d'une particule correspondant au mélange interne hétérogeéne (Bohren et
Huffman 1983) ;

o la configuration en core-shell qui admet un noyau central composé de carbone
suie entouré d’'une enveloppe constituée des autres espéeces chimiques
(Ackerman et Toon 1981 ; Bohren et Huffman 1983).

Nous choisissons I'état de mélange interne homogéne pour rester cohérent avec les
algorithmes d’inversion satellitaires POLDER-3/GRASP et POLDER-3/AERO-AC ou
les particules sont traitées avec ce type de mélange.

L’indice de réfraction moyen m; pour un bin de taille i est alors défini comme la somme

des indices de réfraction m; des aérosols j pondérés par leur fraction volumique f;;

dans le bin i (Lesins et al. 2002) :
N
m; = Z m; fi j (3.3)
j=1

La fraction volumique f;; (sans unité) est le rapport entre le volume V;; (unité : cm?3) de

chaque composé chimique j dans le bin i et le volume total V; (unité : cm?3) du bini. N

est le nombre total d’espéces chimiques considérées.

Dans notre étude, nous allons ajouter la contribution du carbone brun (BrOC) en
rajoutant une fraction absorbante au carbone organique (OC). L’équation 3.3 s’écrit

alors :
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m = Myy,so0, * fso4
+Myu,no; * fNo,
+Myu,n0; * fNH,
+moin * foin

+Mpyst * fpusr
+m0C * (1 - % de BTOC) * fOC

+mBrOC * (% de BrOC) * fOC

(3.4)

+Mpc * fac

+Myact * fua
+MyacL * feL
+Mpysa * fusa

+Mp,0 * fu,0

Cette fraction absorbante liée au BrOC est intégrée par I'ajout de I'expression mg.q¢ *
(% de BrOC) = foc oU mpoc €t foc sont respectivement I'indice de réfraction et la
fraction volumique (égale a celle des OC) du carbone brun. Selon notre étude de
sensibilité numériqgue menée avec WRF-Chem, le pourcentage d’absorption du
carbone brun variera de 0 % (pas de BrOC, correspondant a 'OC purement diffusant)
a 5 % (correspondant a 95 % d’OC purement diffusants et a 5 % de BrOC absorbants).

A partir de l'indice de réfraction de la population d’aérosols estimé avec I'équation 3.3,
un code de Mie (Mie 1908) calcule I'épaisseur optique d’extinction (AOD), I'albédo de
simple diffusion (SSA) et le facteur d'asymétrie (g) des particules en fonction de la

longueur d'onde A.

Dans un second temps, ces propriétés optiques sont utilisées dans les modeles de
transferts radiatifs ultraviolet-visible, Goddard (Chou et Suarez 1994), et infrarouge,
RRTM (Rapid Radiative Transfer Model) (Mlawer et al. 1997), pour prendre en compte
linfluence des aérosols sur le rayonnement solaire et tellurique et permettre

I'estimation de leurs forgages radiatifs.
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3.2.6 Parametres météorologiques et propriétés physico-chimiques et

optiques des aerosols et des nuages en sortie de WRF-Chem

Dans notre étude, nous nous sommes intéresseés a trois types de parametres

(météorologiques, aérosols et nuages) simulés par WRF-Chem et détaillés dans le

tableau 3.7.
Parameétres Propriétés physico-chimiques et optiques
meétéorologiques Aérosols Nuages
Nom Variable Nom Variable Nom Variable
Température T Epaisseur TAUAERL1 Contenu QCLOUD
optique (300 nm) en eau
aérosol (AOD) TAUAER2 liquide
(400 nm) (LWC)
TAUAER3
(600 nm)
TAUAER4
(12 000 nm)
Pression P Albédo de WAERL1 Epaisseur TAUCLDC
atmosphérique simple WAER2 optique
diffusion (SSA) WAERS3 nuageuse
WAER4 (COD)
Vitesse et U Facteur GAER1
direction du \Y, d’asymétrie (g) GAER2
vent W GAER3
GAER4
Fraction CLDFRA  Coefficient EXTCOF550
nuageuse d’extinction
des aérosols a
550 nm
(Gext,SSO)
Humidité RH Concentration BC
relative en massedes OC
aérosols (M) DUST
SEAS
PM2_5 DRY
PM10

Tableau 3.7 : Liste des principaux parameétres météorologiques et des principales propriétés physico-
chimiques et optiques des aérosols et des nuages en sortie de WRF-Chem.

Ces données météorologiques, aérosols et nuages, issues directement des
simulations numériques de WRF-Chem, sont horaires et discrétisées pour chaque
pixel de la maille et pour chaque niveau vertical du modéle dans le cas des variables

dépendantes de l'altitude.
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Les parametres optiques des aérosols sont calculés en ligne dans le code de Mie de
WRF-Chem, a quatre longueurs d’onde du rayonnement solaire a ondes courtes, de
l'ultraviolet au proche infrarouge : 300, 400, 600 et 1 000 nm. Certaines données de
télédétection étant représentatives de la colonne atmosphérique, nous avons

€galement intégré ces propriétés optiques sur la verticale, comme détaillé ci-aprés.

L’épaisseur optique aérosol simulée, AOD(1), étant une grandeur extensive, sa valeur
intégrée verticalement sur la colonne atmosphérique est la somme des épaisseurs

optiques d’extinction de chaque niveau vertical :

k=nb_niveaux

AOD(X) = AOD, (D) (3.5)

AODy, est I'épaisseur optique aérosol de la couche k. nb_niveaux est le nombre total de

niveaux verticaux.

L’albédo de simple diffusion des aérosols simulé, SSA(}), étant une grandeur intensive,
sa valeur intégrée sur la colonne atmosphérique est pondérée par I'épaisseur optique

de chaque couche k de I'atmosphére :

k=nb_niveaux

SSA(A) = Z SSAL (D) <

k=1

A0Dk(,1)> (3.6)

AOD(X)

SSAy et AODy sont respectivement I'albédo de simple diffusion et I'épaisseur optique
aérosol de la couche k. AOD est I'épaisseur optique aérosol intégrée verticalement sur

la colonne atmosphérique.

L’exposant en longueur d’onde d’Angstrdom simulé, «, intégré sur la colonne
atmosphérique, est calculé a partir des épaisseurs optigues AOD(A;) et AOD(A,)
estimées a deux longueurs d’onde différentes A, et A,. Il est également pondéré par

I'épaisseur optique AODy de la couche atmosphérique k :

o= HZ i (G55023) (AODkul))
k=1 In (i{—i) AOD (A1)

(3.7)
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AOD est ['épaisseur optique aérosol intégrée verticalement sur la colonne

atmosphérique.

Ces relations sont également applicables au-dessus des nuages en intégrant ces
équations a partir de l'altitude du sommet des nuages (calcul détaillé dans la section

4.2.1.1) au lieu de celle de la surface (terrestre ou océanique).

3.2.7 Configuration technique du modele numeérigue WRF-Chem pour

I’'étude

Sur la figure 3.6, le cadre rouge de coordonnées (20°0O-30°E, 39.4°S-10°N)
matérialise la région de I'Atlantique Sud-Est que nous étudions et qui correspond au
transport a longue distance des panaches d’aérosols de feux de biomasse depuis leurs
zones sources jusqu’au large des cotes sud-africaines. Cependant, nous avons simulé
une zone étendue (cadre noir de coordonnées (34.1°0-45.1°E, 39.4°S-33°N) sur la
figure 3.6) de maniére a prendre en compte 'ensemble des émissions désertiques,
marines, biogéniques, anthropiques et de feux de biomasse pouvant impacter notre

région d’intérét.

AT TR
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Figure 3.6 : Domaine géographique simulé par WRF-Chem sur une grille horizontale de 30 km x 30 km
en projection de Mercator. Le cadre rouge de coordonnées (20°0-30°E, 39.4°S-10°N) indique la région
de I'Atlantique Sud-Est sur laquelle se porte /'étude. Le cadre noir de coordonnées (34.1°0-45.1°E,
39.4°S-33°N) correspond au domaine de simulation entier.
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La résolution spatiale horizontale des simulations effectuées avec WRF-Chem sur ce
domaine est de 30 x 30 km?, ce qui représente un bon compromis entre précision des
simulations et codt de calcul numérique. La couche atmosphérique est divisée en 50
niveaux verticaux répartis de la surface jusqu’a une altitude de 50 hPa correspondant
a environ 20 km d’altitude pour une pression atmosphérique de 1 013 hPa au niveau

de la mer.

La période durant laguelle se produisent les feux de végétations dans cette région
s’étale de juin & octobre (Roberts et al. 2009). La figure 3.7 montre les variabilités
mensuelles de TACAOD(A) (a gauche) et de TACSSA(A) (a droite) au cours de la saison
des feux de I'année 2008 restituées par POLDER-3/AERO-AC dans sa résolution
native (6 x 6 km?) au-dessus des nuages et moyennées pour la région de I'’Atlantique

Sud-Est, reportée sur la figure 3.6.
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Figure 3.7 : Variabilités mensuelles de I'épaisseur optique aérosol (ACAOD, a gauche) et de l'albédo
de simple diffusion des aérosols (ACSSA, a droite) restituées par POLDER-3/AERO-AC a une
résolution spatiale de 6 x 6 km? au-dessus des nuages du bleu au proche infrarouge dans la région de
I'Atlantique Sud-Est pendant la saison séche de I'année 2008.

Les restitutions de POLDER-3/AERO-AC affichées sur la figure 3.7 confirment qu’une
guantité significative d’aérosols est transportée au-dessus de la couche de
stratocumulus marins présente dans cette region. Par exemple, TACAOD a 865 nm
(courbe rouge, a gauche) augmente de 0.09 en juin jusqu’a une valeur maximale de
0.20 en septembre puis diminue a 0.10 en octobre. Ce pic ’ACAOD en septembre
peut s’expliquer par le fait que la partie basse de I'atmosphére est la plus stable a cette
période de I'année (Adebiyi et Zuidema 2016). Ainsi, I'entrainement du panache

d’aérosols vers le bas est donc limité contrairement au début de la saison séche ou
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les cas de contact avec les nuages sont plus fréquents (Rajapakshe et al. 2017 ;
Zuidema et al. 2018). A la fin de la saison séche, les vents zonaux compris entre trois
et cing kilométres d’altitude sont plus forts favorisant le transport a trés longue distance
des aérosols qui se situent plutdt dans la tropospheére libre (Richter et Mechoso 2004 ;
Zhang et al. 2016 ; Zuidema et al. 2016b). A partir du mois d’octobre, la décroissance
de 'ACAQD est due a l'apparition de la saison humide (feux moins nombreux et moins
actifs) (Roberts et al. 2009).

Concernant I'absorption des aérosols, la figure 3.7 indique que les valeurs les plus
faibles de TACSSA, correspondant aux absorptions les plus fortes, sont obtenues pour
le mois de juillet 2008. Par exemple, la valeur de TACSSA a 865 nm (courbe rouge, a
droite) diminue de 0.837 en juin a 0.825 en juillet puis augmente jusqu’a 0.887 en
octobre. Ce cycle dans l'absorption des aérosols pourrait étre lié a la variabilité
saisonniére des émissions de carbone suie et de carbone brun par les feux de
végeétations (Zuidema et al. 2018 ; Pistone et al. 2019). Ce cycle de 'absorption au
cours de la saison seche de juillet a novembre a aussi été mis en évidence a partir des
données du site AERONET de Mongu en Zambie pour la période 1997-2005 en ciel
clair (Eck et al. 2013). Cette tendance a également été confirmée par les restitutions
de POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages pour 'année 2006 (Peers et al. 2016)
et par les résultats récents du projet de recherche ORACLES au niveau de I'lle de
I'Ascension en 2016 et 2017 (Zuidema et al. 2018).

Dans notre étude, nous nous sommes intéressés principalement au mois de juillet
2008 correspondant a une quantité importante en aérosols absorbants et a des cas de
contacts fréquents avec des stratocumulus, favorables a des effets radiatifs direct,

semi-directs et indirects.

Dans nos simulations, une période d’initialisation (« spin-up ») correspondant aux
guinze derniers jours de juin 2008 a été prise en compte de maniére a permettre a
WRF-Chem d’atteindre un équilibre physique, en raison des incohérences entre la
physique du modele et celle imposée par les conditions initiales (sol et atmosphere)
(Montavez et al. 2017). Les principales options choisies pour les processus physiques
et chimiques simulés par cette version de base de WRF-Chem sont indiquées dans le
tableau 3.8.
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Paramétrisation Variable namelist Option Module Référence
Physique
Microphysique mp_physics 2 Lin (Purdue) Linetal. (1983)
nuageuse
Convection cu_physics 5 Grell-3 Grell (1993)
nuageuse Grell et Dévényi (2002)
Schéma de surface sf_surface_physics 2 Noah LSM Tewari et al. (2004)
Couche limite bl_pbl_physics 1 YSU Hong et al. (2006)
planétaire
Rayonnement aux  ra_sw_physics 2 Goddard Chou et Suarez (1994)
courtes longueurs
d’'onde
Rayonnement aux ra_lw_physics 1 RRTM Mlawer et al. (1997)
grandes longueurs
d’onde
Chimie
Chimie chem_opt 112 MOZCART Pfister et al. (2011)

+ KPP
Schéma des emiss_opt 8 MOZCART Pfister et al. (2011)
émissions
anthropiques
Schéma dust_opt 3 GOCART Jones et al. (2010, 2012)
d’émissions des AFWA
poussieres
désertiques
Schéma des bio_emiss_opt 3 MEGAN Guenther et al. (2006)
émissions
biogéniques
Schéma biomass_burn_opt 3 MOZCART Pfister et al. (2011)
d’émissions des
feux de biomasse
Aérosols aer_op_opt 1 Approximation Ghan et al. (2001)

en volume Fast et al. (2006)
Barnard et al. (2010)

Tableau 3.8 : Principales options physico-chimiques choisies pour la configuration de base de WRF-
Chem V.3.9.1.1.

Le tableau 3.8 résume les principales paramétrisations physico-chimiques (internes au

modéle) sélectionnées pour notre étude, recommandées dans le guide de I'utilisateur
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de WRF-Chem version 3.9.1.1? pour la simulation détaillée de la chimie

atmosphérique.

Le schéma de la microphysique nuageuse, Lin (Lin et al. 1983), est un modele de
nuage unidimensionnel qui prend en compte les effets de la pression non
hydrostatique, I'entrainement, la microphysique des nuages, le mélange latéral et
vertical des tourbillons. Dans ce schéma, cing catégories d’hydrométéores sont
considérées, chacune étant représentée par une distribution en taille : eau nuageuse,
glace nuageuse, eau de pluie, neige et grésil. Le schéma de Lin est un schéma a
simple moment, c’est-a-dire que seul le rapport de mélange est calculé pour chaque

classe d’hydrométéore.

Le schéma de la convection nuageuse, Grell-3 (Grell, 1993 ; Grell et Dévényi 2002),
est un schéma de flux de masse qui prédit le flux de masse optimal a la base du nuage
a l'aide d’une approche statistique. Les nuages sont représentés en une dimension et
comportent une branche ascendante et une branche descendante. Le mélange avec
l'air environnant se produit seulement a la base (entrainement) et au sommet
(détrainement) du nuage. Ce schéma de convection nuageuse s’appuie sur le schéma
de la microphysique nuageuse, Lin (Lin et al. 1983), pour simuler la formation et le
développement des nuages.

Le schéma de surface, Noah LSM (Noah Land Surface Model, Tewari et al. 2004),
prend en compte lI'impact de la végétation (16 types de couverts végétaux) sur les
échanges (dynamiques et thermiques) entre le sol (divisé en 4 couches d’épaisseurs
variables), la surface terrestre (1 couche) et 'atmosphére. Ce schéma de surface
permet de calculer la température et 'humidité de la surface. Les schémas de couche
de surface utilisent ensuite ces données de surface pour déterminer les flux de chaleur,
les flux de quantité de mouvement et les flux de vapeur d’eau qui s’opérent entre la

surface et 'atmosphére.

Le schéma de la couche limite planétaire, YSU (Yonsei University Scheme, Hong et
al. 2006) prend en compte les transferts de mouvement et de masse causés par les
tourbillons de grande échelle. Le schéma YSU prédit des températures et des

humidités réalistes dans les basses couches de I'atmosphére en cours de journée

12 https://ruc.noaa.gov/wrf/wrf-chem/Users_guide.pdf
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grace a son fort mélange vertical ou le réchauffement et 'asséchement de la couche
limite sont favorisés par un fort entrainement au sommet de la couche limite planétaire
(Hu et al. 2010).

3.3 Post-traitement des simulations numeériques de WRF-Chem

3.3.1 Procédé

Pour étre comparables, les parametres aérosols et nuages simulés par WRF-
Chem doivent étre colocalisés spatialement et temporellement avec les parametres de
télédétection. D’abord, les données POLDER-3/GRASP et POLDER-3/AERO-AC
initialement a une résolution spatiale horizontale de 6 x 6 km? sont agrégées sur la
maille du modeéle (30 x 30 km?). Ensuite, les masques POLDER-3 ciel clair et ciel
nuageux sont appliqués aux données simulées par WRF-Chem. Enfin, les variables
du modéle sont moyennées entre 13h et 14h pour étre cohérent avec I'heure de
passage du satellite PARASOL (environ 13h30 au-dessus de la région de 'Atlantique
Sud-Est). Ainsi, chaque pixel simulé par WRF-Chem peut étre comparé a un pixel
agrégé coincident restitué par le polarimétre POLDER-3 en ciel clair (GRASP) et au-
dessus des nuages (AERO-AC).

Les propriétés optiques des aérosols simulées par WRF-Chem (entre 300 et 1 000
nm) vont étre recalculées aux longueurs d’'onde de la donnée d’observation de la

maniére suivante :

o alaide de I'exposant en longueur d’'onde d’Angstrém pour I'épaisseur optique

aérosol selon la relation :

AOD (1)
M
Ai 2z 3.8
AOD (Ainterpor) =A0D(,11)< l"if:"“) %) (3.8)

o linéairement pour I'albédo de simple diffusion selon la relation :

Ainterpol — A
SSA(Ainterpor) = SSA(A1) + (SSA(A,) — SSA(AY)) <mf+lll> (3.9)
2 1
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Ainterpol €St la longueur d’'onde a interpoler entre A; =400 nm et A, = 600 nm si
400 nm < Ajpeerpol < 600 nm ou entre A; = 600 nm et A, = 1000 nm si 600 nm <

Ainterpol < 1000 nm.

3.3.2 Estimateurs statistiques utilisés pour I'évaluation des simulations

numeriques du modele WRF-Chem

La qualité des simulations numériques de WRF-Chem sera évaluée a l'aide de
parametres statistiques communément utilisés : coefficient de corrélation de Pearson
R, biais moyen MB, erreur absolue moyenne MAE et erreur quadratique moyenne
RMSE (Thunis et al. 2011 ; Lingard et al. 2013).

Le coefficient de corrélation de Pearson R se calcule de la maniére suivante :

LM — M) (0; — 0)

R: (ELau, — )2 52,0, - 0

(3.10)

M;, 05, M, O et N sont respectivement la valeur simulée, observée, la moyenne des
valeurs simulées et observées ainsi que le nombre total de pixels. R est compris entre

-1 et +1, une valeur tendant vers zéro indiquant une absence de corrélation linéaire.

Le biais moyen MB (Mean Bias) est la moyenne de la différence entre une valeur
simulée et une valeur observée sur un domaine ou sur une période speécifiée :

XM~ 0)

- 3.11
MB m (3.11)

Si la différence entre la valeur simulée et la valeur observée est non nulle alors la
valeur simulée est dite biaisée, de maniere positive dans le cas d’une surestimation

ou négative dans le cas contraire.

L'erreur absolue moyenne MAE (Mean Absolute Error) se calcule a partir de la valeur

absolue de la différence entre une valeur simulée et observée :
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N . — .
MAE = # (3.12)

Cette quantité est donc toujours positive et tend vers zéro lorsque les valeurs simulées
sont proches de celles observées. Ce parametre statistique est plus contraignant que

le biais moyen car il évite d’éventuelles compensations d’erreurs.

L'erreur quadratique moyenne RMSE (Root Mean Square Error) est calculée a partir
de la racine carrée de la difference quadratique moyenne entre les valeurs simulées

et observées :

RMSE = \/ZL(MA"I_ 0)° (3.13)

Des biais ponctuels mais importants peuvent produire une valeur de RMSE élevée.
Cette statistique est donc couramment utilisée comme une mesure de la performance

globale d’un modéle.

3.3.3 Approche scientifique

La démarche scientifique adoptée pour tenter de répondre a la problématique
posée en introduction, c’est-a-dire 'amélioration de la représentation de I'absorption
des aérosols de feux de biomasse dans WRF-Chem, se compose de deux grandes

étapes.

Dans un premier temps, I'objectif sera d’évaluer le contenu des aérosols simulés par
WRF-Chem dans la région de I'Atlantique Sud-Est. Notamment, la localisation et
l'intensité des feux de biomasse inventoriés dans APIFLAMEv1 (Turquety et al. 2014)
seront examinées a partir de I'épaisseur optique aérosol (AOD) restituée par POLDER-
3/GRASP au-dessus du continent africain en ciel clair. Ensuite, I'épaisseur optique
aérosol simulée au-dessus des nuages (ACAOD) sera comparée a celle restituée par
POLDER-3/AERO-AC pour étudier le transport a longue distance des aérosols au-

dessus de la couche de stratocumulus marins de I'océan Atlantique sud-oriental.
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Dans un second temps, l'objectif sera d’étudier les propriétés d’absorption de ces
aérosols a la fois en atmosphere claire et nuageuse, via leur albédo de simple diffusion
(SSA). Cette propriété optique étant sensible a la taille des particules, la distribution
en taille simulée par WRF-Chem sera évaluée de maniére qualitative via I'exposant
d’Angstrom restitué par POLDER-3. Ensuite la dépendance spectrale du SSA restituée
par POLDER-3/GRASP, POLDER-3/AERO-AC et OMI/OMAERUYV sera comparée a
celle simulée pour différents niveaux d’absorption du carbone suie et du carbone brun
afin d’estimer la quantité de carbone brun présente dans le panache d’aérosols de

feux de biomasse sud-africain.
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4 Evaluations des simulations numériques :
mise en place de laconfiguration de référence
de WRF-Chem

e quatrieme chapitre présente la premiére partie des résultats de cette
thése. Il est consacré a la mise en place puis I'évaluation de la
configuration de référence de WRF-Chem, a partir de l'étude de
comparaison des propriétés optiques et microphysiques des aérosols simulées par
cette version de WRF-Chem, avec les données POLDER-3. La configuration de
référence de WRF-Chem sera la simulation numérique qui reproduira le mieux le
contenu des aérosols émis et transportés dans la région de I'Atlantique Sud-Est, déduit
des mesures du polarimétre POLDER-3, apres ajustements de certains parametres

physico-chimiques du modele décrit au chapitre 3.

4.1 Evaluation de I'épaisseur optique aérosol totale (AOD) en
ciel clair

4.1.1 Cadastre d’émissions de feux de biomasse africaine

Avant d’évaluer I'épaisseur optique aérosol totale, nous allons examiner les
guantités de particules de feux de biomasse émises par la configuration initiale de
WRF-Chem, a partir de l'inventaire d’émissions APIFLAMEvV1 de Turquety et al.
(2014). La configuration initiale de WRF-Chem est la configuration de départ,
présentée au chapitre 3, sans aucune modification des schémas physico-chimiques
du modele (voir section 3.2.7). La figure 4.1 présente les concentrations massiques
mensuelles (en g.m~2) de carbone suie (BC, a gauche), carbone organique (OC, au
milieu) et PM;, (a droite) émises par les feux de biomasse durant la période juillet a

septembre 2008 en Afrique.
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Figure 4.1 : Concentrations massiques mensuelles (en g.m™2) de carbone suie (BC, a gauche), carbone
organique (OC, au milieu) et PM,, (a droite) émises par les feux de biomasse africaine sur la période
juillet-septembre 2008, simulées par la configuration de base de WRF-Chem a partir de l'inventaire
d’émissions des feux de biomasse APIFLAMEv1 de Turquety et al. (2014).

La figure 4.1 est indicative de la localisation des sources de feux de végétations avec
une activité importante essentiellement dans la moitié sud de I'Afrique. Conformément
a ce qui est attendu dans cette région, au cours de I'avancée dans la saison séche qui
s’étend de mai a octobre, les sources de feux se déplacent progressivement vers le
Sud et 'Est (Cahoon et al. 1992 ; Roberts et al. 2009). Les mois de mai et d’octobre,
ou l'activité des feux est globalement la plus faible, représentent les périodes de
transition entre la saison séche et la saison humide (Roberts et al. 2009). La figure 4.1
montre que l'inventaire d’émissions de feux de biomasse de Turquety et al. (2014)
rend bien compte de la variabilité attendue pour la détection des sources d’aérosols

de feux de biomasse.
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4.1.2 De la configuration de base de WRF-Chem a la configuration de

référence

Une fois injectées dans I'atmosphére, ces grandes quantités d’aérosols de feux
de biomasse vont pouvoir étre transportées sur de longues distances en formant un
panache optiquement actif détectable par satellite. La figure 4.2 compare I'épaisseur
optique aérosol totale (AOD) & 565 nm en ciel clair restituée par POLDER-3/GRASP
(a gauche) avec celle simulée par la configuration de base de WRF-Chem (a droite),

en moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3 WRF-Chem
GRASP Configuration de base

1.6 30°N
20°N 1.4 20°N
10°N 10°N |-
10°S} 10°S

20°S|

AQOD (565 nm)

20°S |- &

30°S

30°S

iR . B> - 0.0

R e g 0.0 &5 o
30°W20°W10°W 0° 10°E 20°E 30°E 40°E

3"W20°W10°W 0° 10°E 20°E 30°E 0°E
Figure 4.2 : Epaisseur optique aérosol totale (AOD) a 565 nm en ciel clair restituée par POLDER-
3/GRASP (& gauche) et simulée par la configuration de base de WRF-Chem (a droite) avec l'inventaire
APIFLAMEvV1 de Turquety et al. (2014), en moyenne pour le mois de juillet 2008. Le cadre rouge de
coordonnées (20°0-30°E, 39.9°S-10°N) représente la région de I’Atlantique Sud-Est.

Au niveau des sources d’émissions de feux de biomasse (12°E-30°E, 10°S-0°S), la
configuration de base de WRF-Chem (AOD,,,4565 = 0.49) semble sous-estimer de
maniére importante, d’'un facteur 2 en moyenne, I'épaisseur optique aérosol totale
restituée par POLDER-3/GRASP (AODyps 565 = 1.10). Une des hypothéses pouvant
expliqguer ce biais pourrait étre une sous-estimation de l'activité des feux dans
linventaire d’émissions de feux de biomasse utilisé. En effet, I'évaluation de
linventaire APIFLAMEvV1 réalisée par Turquety et al. (2014) indique des biais
possibles pouvant aller jusqu’a un facteur 2-4 sur 'ensemble des quantités émises
d’espéces gazeuses et particulaires par les feux de biomasse. Nous avons donc choisi
d’appliquer un facteur multiplicatif a 'ensemble des espéces gazeuses et particulaires
émises par les brllis de végétations. Deux niveaux d’ajustement sont testés : un

premier coefficient égal a 1.5 et un second égal a 2.

102

lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

La figure 4.3 compare I'épaisseur optique aérosol totale (AOD) a 565 nm en ciel clair
restituée par POLDER-3/GRASP (a gauche) avec celle simulée par la configuration
de base de WRF-Chem avec I'inventaire de Turquety et al. (2014) modifié d’'un facteur

1.5 (au milieu) et 2 (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3 Configuration de base de WRF-Chem
GRASP APIFLAME x1.5 APIFLAME x2

dated Lo 3
30°W20°W10°W 0° 10°E 20°E 30°E 40°E

i .

5 b o =
30°W20°W10°W 0° 10°E 20°E 30°E 40°E 30°W20°W10°W 0° 10°E 20°E 30°E 40°E

Figure 4.3 : Epaisseur optique aérosol totale (AOD) a 565 nm en ciel clair restituée par POLDER-
3/GRASP (a gauche) et simulée par la configuration de base de WRF-Chem avec linventaire de
Turquety et al. (2014) multiplié respectivement par les facteurs 1.5 (au milieu) et 2 (a droite), en
moyenne pour le mois de juillet 2008. Le cadre rouge de coordonnées (20°0-30°E, 39.9°S-10°N)
représente la région de I'Atlantique Sud-Est.

Avec le facteur multiplicatif de 1.5, l'intensité des sources d’émissions de feux de
biomasse simulée par la configuration de base de WRF-Chem dans la zone de
coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S) est mieux reproduite en moyenne (AOD o4 565 =
0.72) par rapport a l'inventaire initial, méme si elle reste encore sous-estimée en
comparaison avec celle restituée par POLDER-3/GRASP (AOD,pss¢5 = 1.10). Au-
dessus de l'océan, I'accord est bon entre le modéle (AOD, 4565 = 0.62) et les

restitutions de POLDER-3/GRASP (AOD,ps 565 = 0.61).

Avec le facteur multiplicatif de 2, I'intensité des sources de feux de biomasse simulée
par la configuration de base de WRF-Chem dans la zone de coordonnées (12°E-30°E,
10°S-0°S) est en bien meilleur accord avec les restitutions de POLDER-3/GRASP
avec une sous-estimation modérée, de 0.12 en moyenne. En revanche, au-dessus de
'océan, les valeurs d’AOD sont surestimées par le modéle avec un biais positif de 0.25
en moyenne, pouvant s’expliquer d’une part, par une charge en aérosols émise puis
transportée plus importante et/ou par un déepot des aérosols insuffisant. D’autre part,
le biais positif peut également étre interprété comme un probleme de diffusion
numérique d’un panache de feux de biomasse dense provoquant un étalement de la
charge entre le continent et 'océan di a la largeur de la maille du modéle (pour rappel,
grille de 30 x 30 km?).
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Finalement, le facteur d’ajustement des sources d’émissions de feux de biomasse de
1.5 est choisi pour la suite de I'étude car il semble étre un bon compromis, méme si

des biais sont encore présents.

La figure 4.3 montre que dans la moitié nord de I'Afrique, dans la région du Sahara et
du Sahel, les valeurs moyennes de I'AOD sont fortement surestimées par la
configuration de base de WRF-Chem (AODy,4565 = 1.5), €n comparaison avec les
restitutions de POLDER-3/GRASP (AODgps 565 = 1.0). Le module d’émissions des
poussieres désertiques GOCART AFWA (Jones et al. 2010, 2012) basé sur le schéma
de Marticorena et Bergametti (1995), utilisé dans WRF-Chem, semble soulever une

guantité trop importante de poussieres désertiques sur la zone Sahara/Sahel.

Sur ce point spécifique, Flaounas et al. (2016) ont réalisé une évaluation des
performances de modélisation des poussieres atmosphériques par WRF-Chem
(version 3.6) sur les régions arides et semi-arides autour de la Méditerranée, pour la
période du 21 février au 31 aolt 2011. Dans cette étude, Flaounas et al. (2016) ont
comparé les trois schémas de soulevement des poussieres désertiques (GOCART,
GOCART AFWA et GOCART UoC) disponibles dans WRF-Chem (détaillés dans la
section 3.2.4), pour quatre coefficients d’ajustement (0.25, 0.5, 0.75 et 1) appliqués
aux flux d’émissions des poussiéres minérales a la surface. La météorologie étant
identigue pour les douze tests réalisés, les différences sur les résultats obtenus entre
ces trois schémas proviennent du choix de la paramétrisation des flux d’émissions a
la surface. L’'une des conclusions de leur étude est que la combinaison du module
GOCART AFWA associé a un coefficient d’ajustement de 0.5 constitue la solution
permettant de reproduire au mieux les valeurs de 'AOD satellitaire MODIS pour
I'Afrique du Nord.

Ce facteur d’ajustement de 0.5 des flux d’émissions de poussiéres minérales a donc
également été appliqué au schéma GOCART AFWA dans notre étude. La figure 4.4
présente I'épaisseur optique aérosol restituée par POLDER-3/GRASP a 565 nm en
ciel clair (a gauche) et simulée par la configuration de base de WRF-Chem avec le
schéma GOCART AFWA initial (au milieu) et avec sa version modifiée (a droite), en

moyenne pour le mois de juillet 2008.
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POLDER-3 Configuration de base de WRF-Chem
GRASP APIFLAME x1.5 APIFLAME x1.5

GOCART AFWA x1 GOCART AFWA x0.5
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Figure 4.4 : Epaisseur optique aérosol totale (AOD) & 565 nm en ciel clair restituée par POLDER-
3/GRASP (a gauche) et simulée par la configuration de base de WRF-Chem avec le schéma
d’émissions de poussiéeres désertiques GOCART AFWA initial (au milieu) et le schéma d’émissions de
poussieres désertiques GOCART AFWA modifié d’un facteur de 0.5 (a droite), en moyenne pour le mois
de juillet 2008. Le cadre rouge de coordonnées (20°0-30°E, 39.9°S-10°N) représente la région de
I’Atlantique Sud-Est.
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La figure 4.4 confirme bien qu’en utilisant le facteur d’ajustement de 0.5 de Flaounas
et al. (2016), les valeurs d’AOD simulées par WRF-Chem dans la moitié nord de

I'Afrique sont en bien meilleur accord avec les restitutions de POLDER-3/GRASP.

En conclusion, a partir de la comparaison des valeurs moyennes de 'AOD simulées
par la configuration de base de WRF-Chem avec celles restituées par POLDER-
3/GRASP, nous avons choisi de corriger I'inventaire d’émissions de feux de biomasse
APIFLAMEV1 d’un facteur 1.5, en accord avec les incertitudes fournies par Turquety
et al. (2014), et le schéma de soulévement des poussieres minérales GOCART AFWA
d’un facteur 0.5, comme préconisé par Flaounas et al. (2016). Cette version corrigée
de WRF-Chem constituera la configuration dite de référence pour la suite de notre

étude.

4.2 Evaluation de I'épaisseur optique aérosol au-dessus des
nuages (ACAOD)

Apres avoir examiné '’AOD simulée par WRF-Chem sur toute la colonne
atmosphérique, nous allons évaluer I'épaisseur optique aérosol au-dessus des nuages
(ACAQD). Les facteurs importants qui peuvent influencer ce parameétre sont 'altitude
du sommet des nuages, le transport et la hauteur d’injection des aérosols de feux de

biomasse.
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4.2.1 Transport horizontal et vertical du panache d’aérosols de feux de
biomasse

4.2.1.1 Altitude du sommet des nuages d’eau liquide

Le calcul des propriétés optiques des aérosols au-dessus des nuages nécessite
de bien définir en amont I'altitude du sommet des nuages, qui n’est pas un parameétre

directement fourni par WRF-Chem.

Afin d’avoir une estimation la plus statistiquement représentative, nous allons nous
concentrer sur la zone encadrée en noir de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) sur la
figure 4.5. Cette figure présente les altitudes des sommets des nuages, Zpyage,obs:
restituées par POLDER-3 dans la région de 'Atlantique Sud-Est en moyenne pour le
mois de juillet 2008 (a gauche) et le nombre de jours d’observations de nuages, Ns,

au cours du mois de juillet 2008 (a droite).

Nobs

ORI UII000 ORI SUIOT OO0

Znuage,obs (km)

POLDER-3

AW UIO~OO = == NNNNNNANNNNWU

200W  10°W 0°  10°F 10°W  0°  10°E  20°E  30°E
Figure 4.5 : A gauche, altitudes des sommets des nuages (Znuage,obs, €N km) restituées par POLDER-3
en moyenne pour le mois de juillet 2008. A droite, nombre de jours d’observations de nuages, N,,;, par
le capteur spatial POLDER-3 au cours du mois de juillet 2008. Le cadre rouge de coordonnées (0°E-

15°E, 15°S-5°S) représente la zone d’étude.

La figure 4.5 montre bien que le cadre rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S)
englobe la couche de stratocumulus et correspond au nombre de jours d’observations

de nuages marins le plus élevé dans notre région d’étude.

En premiére approche, nous sélectionnerons uniqguement les nuages présentant une
structure verticale monocouche dans le modéle, c’est-a-dire pour lesquels le profil
vertical du contenu en eau liquide simulé comporte un seul maximum. Nous

qualifierons ces nuages d’homogénes (au sens vertical) dans la suite. Les nuages
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présentant une structure verticale complexe seront qualifiés d’hétérogénes. Pour ces
situations, le profil vertical du contenu en eau liquide simulé possede plusieurs

maximums et le sommet du stratocumulus ne peut, par conséquent, étre facilement

défini.

Pour la zone choisie au cours du mois de juillet 2008, le pourcentage de cas
homogenes simulés par WRF-Chem atteint 99.6 %. Les situations nuageuses
complexes correspondant aux 0.4% restants sont éliminées. La méthode adoptée est
la suivante : pour chaque pixel du modéle WRF-Chem, le profil vertical du contenu en
eau liquide du nuage, LWC (Liquid Water Content), est balayé de la surface jusqu’au
sommet de I'atmosphére. Le nombre de changements de pente est compté lors de ce
balayage vertical. Si le nombre de changements de pente est égal a 1, alors le pixel
contient un nuage homogene ; le pixel est conservé. Si le nombre de changements de
pente est supérieur ou égal a 2, alors le pixel contient soit un nuage hétérogene soit
une situation nuageuse multicouche ; le pixel est rejeté. La figure 4.6 montre un
exemple d’une situation nuageuse hétérogene (courbe bleue) avec trois changements

de pente dénombreés.

6
5 -
4
£
=4 | 3 changements de pente
o ~7T -~
= - 1// Tea -
= el T
nuage hétérogéne @'\’Q,’
" N
0 T T T T T T T T T T T T T T T T
0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12 0,14 0,16 0,18 0,2

Contenu en eau liquide du nuage — LWC (g.kg™1)

Figure 4.6 : Profil vertical du contenu en eau liquide du nuage (en g.kg™!, en bleu) pour un pixel de
WRF-Chem de coordonnées (13.21°E, 7.34°S) choisi dans la zone d'étude de coordonnées (0°E-15°E,
15°S-5°S) au-dessus de 'océan Atlantique sud-oriental, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

L’avantage de la technique mise en place ici est de garantir la sélection des situations

nuageuses monocouches uniformes, ce qui est cohérent avec les données issues de
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I'algorithme d’inversion POLDER-3/AERO-AC (Waquet et al. 2013a ; Waquet et al.
2013b ; Peers et al. 2015). De méme, les situations présentant des cirrus, qui sont des
nuages de glace se formant a haute altitude (entre 6 et 12 km d’altitude), sont rejetés
comme dans le produit POLDER-3/AERO-AC.

L’altitude du sommet du nuage est ensuite déterminée en balayant le profil nuageux
de bas en haut et en s’arrétant a une valeur seuil du contenu en eau liquide. Une étude
statistique a été effectuée pour déterminer la valeur optimale de ce seuil. Nous avons
considéré des valeurs de seuil comprises entre 50 % et 100 % correspondant a une
fraction du contenu en eau liquide intégré verticalement. L’altitude du sommet du
nuage simulée par la configuration de référence de WRF-Chem pour ces différentes
valeurs de seuil est comparée avec celle restituée par POLDER-3 a partir de la
méthode de la pression oxygéne. Cette technique fournit des estimations de la
pression apparente du sommet du nuage par différence d’absorption dans la bande A
de 'oxygéne (canaux de POLDER-3 centrés sur 763 et 765 nm). Cette pression est
ensuite convertie en altitude. Différents travaux ont montré que cette méthode est en
fait plutét indicative d’'une altitude comprise entre le milieu et le sommet de la couche
nuageuse (Vanbauce et al. 2003 ; Ferlay et al. 2010). Cette méthode a été évaluée
récemment dans I'Atlantique Sud-Est en utilisant les mesures de profils verticaux du
lidar CALIOP (Deaconu et al. 2019). Une relation empirique a été proposée pour

obtenir I'altitude corrigée du sommet du nuage a partir des données de POLDER-3 :

Pz0,poLpER-3 — 0,36
0,44

CTHcapiop = (4-1)

CTHcaLiop €st l'altitude réelle du sommet du nuage restituée par CALIOP (unité : km).
Pzo,poLpEr—3 €St l'altitude du sommet du nuage restituée par POLDER-3 avec la

méthode de la pression oxygene (unité : km).

La figure 4.7 compare les altitudes des sommets des nuages stratiformes (en km)
restituées par la méthode de la pression oxygéne avec POLDER-3 avec celles
restituées par CALIOP, sous la trace du lidar CALIOP sur la région de I'Atlantique Sud-

Est, en moyenne pour la période de mai a octobre 2006 a 2010.
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Figure 4.7 : Comparaison entre les altitudes des sommets des nuages stratiformes (en km) restituées
par la méthode de la pression oxygéne avec POLDER-3 et celles restituées par CALIOP sur la période
de mai a octobre 2006 a 2010 le long de la trace du lidar CALIOP, sur la région de I'Atlantique Sud-Est.
Les histogrammes latéraux représentent respectivement la distribution de ces données d’observations.
Source : (Deaconu et al. 2019).

La figure 4.7 montre que les altitudes des sommets des nuages stratiformes restituées
par POLDER-3 sont bien sous-estimées, d’environ 300 metres, en comparaison avec
celles fournies par CALIOP. La régression linéaire entre P;o, poLper-3 €t CTHcaLiop @
été effectuée sur des données acquises sur I'Atlantique Sud-Est, pour des situations
présentant des nuages bas marins survolés par des aérosols de feux biomasse et a
partir de quatre ans de données (mai a octobre 2006 a 2010). Cette étude est donc
représentative des situations rencontrées dans cette these. Ces travaux ont permis
d’aboutir a I'équation 4.1 permettant de corriger l'altitude du sommet du nuage
restituée par POLDER-3 (Deaconu et al. 2019). L’avantage des données POLDER-3
corrigées est la couverture spatiale beaucoup plus importante que celle du lidar

CALIOP ce qui permet d’obtenir une meilleure statistique.

Notre analyse statistigue montre que, dans la configuration de référence de WRF-
Chem, le seuil a 95 % du contenu en eau liquide du nuage intégré verticalement est
celui qui permet d’obtenir des résultats de modélisation les plus proches
statistiguement des restitutions de POLDER-3. La figure 4.8 présente les courbes de
régressions linéaires effectuées entre les altitudes des sommets des nuages simulées

par la configuration de référence de WRF-Chem (valeurs de seuil comprises entre 50
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et 100 %) et celles restituées par POLDER-3 dans la zone d’étude de coordonnées
(0O°E-15°E, 15°S-5°S), en moyenne pour le mois de juillet 2008. Les résultats obtenus
avec WRF-Chem et POLDER-3, pour le seuil a 95 % (en rouge), sont notamment

présentés sous la forme d’histogrammes sur la figure 4.8.
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Figure 4.8 : Comparaison entre les altitudes des sommets des huages marins (en km) simulées par la
configuration de référence de WRF-Chem, pour les valeurs de seuil comprises entre 50 et 100 %, et
celles restituées par POLDER-3 sur un échantillon de 1 863 pixels coincidents dans la zone d’étude
indiquée par le cadre rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) sur la figure 4.5, en moyenne pour
le mois de juillet 2008. Les régressions linéaires sont forcées a l'origine pour maximiser la corrélation
du parametre CTH (Cloud Top Height) qui désigne l'altitude du sommet du nuage. Les histogrammes
latéraux représentent la distribution des altitudes du sommet des nuages simulées par la configuration
de référence de WRF-Chem avec le seuil & 95 % (en rouge) et restituées par POLDER-3 (en gris). R,
MB, MAE et RMSE désignent respectivement le coefficient de corrélation de Pearson, le biais moyen,
l'erreur absolue moyenne et 'erreur quadratique moyenne.

La figure 4.8 montre que le seuil a 95 % choisi dans la configuration de référence de
WRF-Chem représente le meilleur compromis dans sa capacité a reproduire les
altitudes des sommets des nuages restituées par POLDER-3. En effet, le coefficient
directeur de la pente est égal a 1.01 pour cette valeur de seuil (courbe rouge) associé
a un coefficient de corrélation de Pearson de 0.58. En-dessous du seuil a 95%, les
altitudes des sommets des nuages simulées avec la configuration de référence de
WRF-Chem se décalent vers les classes de valeurs les plus basses, renforgant la
sous-estimation des valeurs simulées en comparaison avec celles restituées par
POLDER-3. Pour le seuil & 100 %, le nombre de cas augmente pour les classes les
plus hautes renfor¢cant la surestimation des valeurs simulées par la configuration de

référence de WRF-Chem en comparaison avec celles restituées par POLDER-3.
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Cependant, les histogrammes de densité des altitudes des sommets des nuages sur
la figure 4.8 montrent qu’avec le seuil a 95 %, la configuration de référence de WRF-
Chem positionne les nuages légerement plus en bas en altitude par rapport aux
restitutions de POLDER-3. En effet, le plus grand nombre d’occurrences se situe dans
lintervalle [1.0 ; 1.49] pour WRF-Chem contre [1.5 ; 1.99] pour POLDER-3, indiquant
une sous-estimation de l'altitude du sommet des nuages de I'ordre de 500 métres
d’altitude, en moyenne dans la zone géographique de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-
5°S). Cette Iégere sous-estimation par le modele avec le seuil a 95 % se traduit par un
biais moyen de -0.24, une erreur absolue moyenne de 0.80 et une erreur quadratique

moyenne de 1.20.

La figure 4.9 présente les altitudes des sommets des nuages restituées par POLDER-
3 (a gauche) et simulées par la configuration de référence de WRF-Chem avec le seuil
fixé a 95 % (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3 WRF-Chem
Configuration de référence

10°N

50 s AP

10°S

Znuage (km)

30°S

I = ; P! Ly
20°W  10°W 0° 10°E 20°E 30°E 20°wW  10°wW 0° 10°E 20°E
Figure 4.9 : Altitudes des sommets des nuages (en km) restituées par POLDER-3 (& gauche) et
simulées par la configuration de référence de WRF-Chem avec le seuil fixé a 95 % du contenu en eau
liquide du nuage intégré verticalement (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008. Le cadre
rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) représente la zone d’étude.

La figure 4.9 montre que le long de 'Angola et de la Namibie, la configuration de
référence de WRF-Chem avec le seuil a 95 % reproduit bien la zone de nuages bas
typiquement observée dans ces régions (Deaconu et al. 2019). Dans la zone d’étude
matérialisée par le cadre rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S), la figure 4.9
montre que la configuration de référence de WRF-Chem avec le seuil a 95 % sous-
estime légérement I'altitude moyenne du sommet des nuages par rapport a la donnée
d’observation spatiale. Au sud de la zone d’étude, et au nord au-dessus des terres
(Congo, Gabon), les zones de convections nuageuses sont assez bien reproduites par

la configuration de référence de WRF-Chem avec le seuil a 95 %, avec des altitudes
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de sommet de nuages élevées, supérieures a 2 km en moyenne. En revanche, a
'ouest de la zone d’étude, une différence majeure est visible. Le modéle simule des
nuages convectifs (cumulus) dont l'altitude moyenne du sommet des nuages est
supérieure a 2.5 km, contrairement a POLDER-3 qui restitue des nuages bas dont
laltitude moyenne du sommet des nuages est aux alentours de 1.5-2.0 km. La
différence entre la modélisation et les restitutions de POLDER-3 pourrait provenir de

la paramétrisation des nuages dans la configuration de référence de WRF-Chem.

La figure 4.10 résume la méthodologie établie pour la détermination de I'altitude du
sommet des nuages dans la configuration de référence de WRF-Chem, et le calcul
subséquent des propriétés optiques des aérosols au-dessus des nuages pour chaque
pixel du modele. La premiere étape consiste a conserver uniquement les situations
monocouches homogenes caractérisées par un seul maximum lors du balayage du
profil vertical du contenu en eau liquide du nuage. La deuxieme étape consiste a
calculer laltitude du sommet du nuage, non fournie directement par WRF-Chem,
définie par la méthode statistique ci-dessus et correspondant au seuil a 95 % du
contenu en eau liquide du nuage intégré verticalement sur la colonne atmosphérique.
La troisiéme étape consiste a calculer TACAOD et TACSSA, en intégrant ces quantités
sur la verticale, depuis le sommet du nuage jusqu’au sommet de I'atmosphere. La
derniere étape consiste a comparer ces deux propriétés optiques des aérosols avec

celles restituées par POLDER-3 a 550 nm, par exemple, pour I'évaluation du modéle.
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Figure 4.10 : Profils verticaux du coefficient d'extinction des aérosols a 550 nm (o, €n km™1, en rouge)
et du contenu en eau liquide du nuage (LWC en g.kg™%, en bleu) pour un pixel de WRF-Chem de
coordonnées (6.18°E, 11.50°S) choisi dans la zone d'étude de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) au-
dessus de I'océan Atlantique sud-oriental, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

La figure 4.10 montre un exemple d’une situation nuageuse monocouche (un seul
changement de pente dénombré, courbe bleue) avec la présence de deux couches
d’aérosols distinctes (courbe rouge). La premiére est comprise entre 0 et 600 metres
d’altitude environ avec un pic de concentration d’aérosols situé a 100-200 metres
d’altitude et pourrait correspondre a la présence de sels marins. La seconde est
comprise entre 0.6 et 6 kilométres d’altitude environ avec un pic de concentration
d’aérosols situé vers 2 kilométres d’altitude et pourrait correspondre a la présence
d’aérosols de feux de biomasse. La couche prédominante, supposée d’aérosols de
feux de biomasse, surplombe un stratocumulus marin (en bleu) dont I'altitude de son

sommet est située a 700 metres (point vert).

4.2.1.2 Hauteur d’injection des aérosols de feux de biomasse

La hauteur d’injection des aérosols de feux de biomasse est également un
parametre important qui va conditionner le transport du panache d’aérosols de feux de
biomasse et ses potentielles interactions avec la couche nuageuse (Hansen et al.
1997 ; Podgorny et Ramanathan 2001 ; Rosenfeld et al. 2014 ; Lee et al. 2016).
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Une fois la phase initiale d’injection réalisée, les aérosols entrent dans la circulation
atmosphérique générale. Une fraction de ces aérosols se situe alors dans la couche
limite planétaire et ces particules sont bien mélangées grace a la convection diurne.
Lorsque la puissance d’injection est suffisamment forte, une partie des aérosols peut
dépasser la couche limite, atteindre la troposphere libre et ensuite étre transportée sur

de tres longues distances (Labonne et al. 2007).

Rappelons que 'un des points forts de WRF-Chem pour la simulation des aérosols de
feux de biomasse est que la hauteur d’injection de ces aérosols est calculée de
maniére dynamique en fonction des conditions thermodynamiques des feux (Freitas
et al. 2006, 2007 ; Grell et al. 2011). La hauteur d’injection des aérosols de feux de
biomasse dans la configuration de référence de WRF-Chem est évaluée
gualitativement a partir des profils verticaux des concentrations massiques de PM;,
(en mg.m~3) injectés dans I'atmosphére par trois sources majeures de feux de
biomasse dans la moitié sud de I'Afrique, indiquées sur la figure 4.11, en moyenne

pour le mois de juillet 2008.
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Figure 4.11 : A gauche, concentrations massiques de PM;, (en mg.m~3) émis a la surface par la
configuration de référence de WRF-Chem au cours du mois de juillet 2008. A droite, profils verticaux
des PM,, injectés dans I'atmosphére par trois sources majeures de feux de biomasse africaine simulées
par la configuration de référence de WRF-Chem, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

La figure 4.11 montre que les aérosols de feux de biomasse simulés par la
configuration de référence de WRF-Chem sont injectés dans I'atmosphére jusqu’a
environ 6 kilométres d’altitude, ce qui est cohérent avec les observations CALIOP
analysées dans cette région du monde (Koffi et al. 2012, 2016). La configuration de
référence de WRF-Chem injecte donc les aérosols de feux de biomasse suffisamment

haut dans I'atmosphere pour permettre leur transport a longue distance.
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4.2.1.3 Distribution verticale des aérosols et des nuages

L’altitude du sommet des nuages dans la configuration de référence de WRF-
Chem étant définie et la hauteur d’injection des aérosols de feux de biomasse étant
vérifiée, nous pouvons examiner la répartition verticale des aérosols et des nuages

au-dessus de I'océan Atlantique sud-oriental.

La figure 4.12 présente les profils verticaux du coefficient d’extinction des aérosols
(0ext, €N km™1) restitué par le lidar CALIOP a 532 nm (courbes oranges en pointillés)
et simulé par la configuration de référence de WRF-Chem a 550 nm (courbes rouges
en trait plein) pour le 12 juillet 2008 (en haut) et le 28 juillet 2008 (en bas). Ces deux
journées particulieres ont été choisies en raison d’'un panache d’aérosols de feux de
biomasse dense transporté au-dessus des nuages marins de I'océan Atlantique sud-
oriental. Les profils verticaux des coefficients d’extinction des aérosols sont moyennés
sous la trace CALIOP dans la zone de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S), cette
étendue étant caractérisée par la présence d'une couche semi-permanente de
stratocumulus marins (voir figure 4.5). Les altitudes moyennes des sommets des
nuages restituées par CALIOP (courbes vertes en pointillés) et simulées par la
configuration de référence de WRF-Chem (courbes bleues) sont également indiquées
sur la figure 4.12 pour chacune de ces deux journées. Il est a noter que I'extinction des
aérosols restituée par CALIOP au-dessus des nuages a été corrigée avec le produit
POLDER-3/AERO-AC selon la relation (Deaconu et al. 2019) :

ACAODpy1prr(532)
ACAODcar10p(532)

O-ext,CALIOP_corr(532) = Uext,CALIOP(532) * (42)

Oext.caLiop(532) €t OextcaLiop corr(532) sont respectivement le coefficient d’extinction
des aérosols a 532 nm restitué par CALIOP et corrigé par POLDER-3/AERO-AC.
ACAODcar10p(532) et ACAODpoper(532) sont respectivement I'épaisseur optique
aérosol au-dessus des nuages a 532 nm restituée par CALIOP et par POLDER-
3/AERO-AC (interpolée). Deaconu et al. (2017) ont montré que CALIOP sous-estimait
la charge des aérosols au-dessus des nuages d'un facteur variant de 2 a 4 en
comparaison avec les restitutions de POLDER-3/AERO-AC.
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Figure 4.12 : A gauche, traces CALIOP dans /a région de I'Atlantique Sud-Est pour le 12 juillet 2008 (en
haut) et pour le 28 juillet 2008 (en bas). A droite, profils verticaux du coefficient d'extinction des aérosols
restitué par le lidar CALIOP a 532 nm (o532, Courbes oranges en pointillés) et simulé par la
configuration de référence de WRF-Chem & 550 nm (o, 550, COUrbes rouges en trait plein), moyennés
sous la trace CALIOP dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S). Les altitudes
moyennes des sommets des nuages restituées par CALIOP (Zy,,44¢,00s: COUrbes vertes en pointillés) et
simulées par la configuration de reférence de WRF-Chem (Z,;,44¢,moa. COUrbes bleues en trait plein)

sont également reportées sur les graphiques de droite. Les données CALIOP (initialement & 5 km? de
résolution spatiale horizontale) sont agrégées sur la maille de WRF-Chem (résolution spatiale
horizontale de 30 km?) et seuls les pixels coincidents sont conservés pour I'étude de comparaison.

La figure 4.12 montre un bon accord général avec deux couches d’aérosols distinctes
et la présence d’'une couche de nuages bas restituées par CALIOP et simulées par la
configuration de référence de WRF-Chem pour les deux cas d’étude. Cependant, les
altitudes moyennes des couches d’aérosols et des nuages different légerement et
semblent systématiqguement sous-estimées par la configuration de référence de WRF-
Chem, en comparaison avec les restitutions du lidar CALIOP. Prenons le cas du 12
juillet 2008. La premiéere couche d’aérosols, comprise entre 0 et 0.8 (0 et 0.8) kilometre
d’altitude environ pour CALIOP (WRF-Chem), pourrait correspondre a un melange
d’aérosols comprenant des sels marins. La seconde, comprise entre 1.4 et 4.0 (0.8 et
3.4) kilométres d’altitude environ pour CALIOP (WRF-Chem), pourrait correspondre
au panache d’aérosols de feux de biomasse habituellement observé dans cette région
a cette période de I'année (Koffi et al. 2012, 2016 ; Zuidema et al. 2016b ; Formenti et
al. 2019). A propos des nuages, la configuration de référence de WRF-Chem sous-
estime d’environ 200 meétres l'altitude du sommet des nuages le 12 juillet 2008 (sous-
estimation d’environ 300 metres le 28 juillet 2008), en moyenne sous la trace CALIOP.
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Cette différence entre la modélisation et les restitutions de CALIOP pourrait provenir
de la paramétrisation des nuages dans la configuration de référence de WRF-Chem,

comme énoncé dans la section 4.2.1.1.

En résumé, la figure 4.12 montre que la configuration de référence de WRF-Chem
place la majeure partie de la charge des aérosols de feux de biomasse au-dessus des

nuages.

4.2.2 Contenu des aérosols transportés au-dessus des nuages

L’altitude du sommet des nuages, la hauteur d’injection des aérosols de feux de
biomasse et la distribution verticale des aérosols et des nuages étant, en moyenne,
reproduites de fagon cohérente par la configuration de référence de WRF-Chem, nous
pouvons maintenant étudier le contenu des aérosols transportés au-dessus des
nuages de I'océan Atlantique sud-oriental. La figure 4.13 présente I'épaisseur optique
aérosol au-dessus des nuages a 550 nm restituée par POLDER-3/AERO-AC (a
gauche) et simulée par la configuration de référence de WRF-Chem (a droite), en
moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3 WRF-Chem
AERO-AC Configuration de référence

10°N 10°N

10°S 10°S

20°St 20°S

ACAOD (550 nm)

30°S 30°S

20°W  10°W _ 0°  10°E  20°E  30°E 20°W  10°W  0°  10°E  20°E  30°E

Figure 4.13 : Epaisseur optique aérosol au-dessus des nuages (ACAOD) a 550 nm restituée par
POLDER-3/AERO-AC (a gauche) et simulée par la configuration de référence de WRF-Chem (a droite),
en moyenne pour le mois de juillet 2008. Le cadre rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S)
représente la zone d’étude.

La figure 4.13 montre, en moyenne dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-15°E,
15°S-5°S) pour le mois de juillet 2008, un bon accord général entre la configuration de
reférence de WRF-Chem (ACAODy,04550nm = 0.49) et les restitutions de POLDER-
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3/AERO-AC (ACAODgps550nm = 0.42 + 0.08). Localement, des différences sont
observées au niveau de l'intensité et de la localisation de TACAOD. Par exemple, la
configuration de référence de WRF-Chem surestime la charge en aérosols le long des
cbtes sud-africaines. Inversement, le modéle sous-estime la quantité d’aérosols

transportés au large de I'océan Atlantique sud-oriental (10°0-0°0, 15°S-5°S).

En résumé, ces premiers résultats indiquent que les quantités d’aérosols simulées en
ciel clair et au-dessus des nuages par la configuration de référence de WRF-Chem
sont en bon accord, respectivement avec les données POLDER-3/GRASP et
POLDER-3/AERO-AC. Ceci suggére que les émissions d’aérosols de feux de
biomasse, ainsi que leur transport horizontal et vertical depuis les zones sources
jusqu’a la zone de transport au large de I'océan Atlantique sud-oriental, au-dessus des
stratocumulus marins, sont correctement simulés par notre configuration de référence
de WRF-Chem. Nous allons maintenant étudier les propriétés d’absorption de ces

particules, via notamment leur albédo de simple diffusion.

4.3 Talille, composition chimique et absorption des aérosols en
ciel clair et au-dessus des nuages

4.3.1 Tallle des aérosols

L’albédo de simple diffusion des aérosols (SSA), qui rend compte de leurs
propriétés d’absorption, est une propriété optique qui dépend a la fois de la taille des
particules et de leur composition chimique. Bien simuler I'albédo de simple diffusion
du panache d’aérosols de feux de biomasse nécessite donc, au préalable, de bien

estimer leur taille.

La taille des aérosols peut étre estimée de maniere qualitative par I'exposant
d’Angstrom a qui fournit I'information sur la taille des particules, les valeurs de a les
plus grandes correspondant aux tailles de particules les plus petites. La figure 4.14
présente I'exposant d’Angstrom restitué par POLDER-3 (a gauche) et simulé par la
configuration de référence de WRF-Chem (a droite) en ciel clair (a, en haut) et au-
dessus des nuages (AC-a, en bas), calculé entre 670 et 865 nm en moyenne pour le
mois de juillet 2008.
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Figure 4.14 : Exposant d’Angstrém restitué par POLDER-3 (& gauche) et simulé par la configuration de
référence de WRF-Chem (a droite) en ciel clair (a, en haut) et au-dessus des nuages (AC-a, en bas),

calculé entre 670 et 865 nm, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

30°S 30°S

AC-a (670 — 865 nm)

La figure 4.14 montre, en moyenne pour le mois de juillet 2008, un bon accord avec
les restitutions de POLDER-3/GRASP avec des valeurs de a simulées par la
configuration de référence de WRF-Chem supérieures a 1 dans la région de
I'Atlantigue Sud-Est, et proches de 2 au niveau des sources d’émissions de feux de
biomasse. Ces valeurs sont typiques des fines particules de feux de biomasse
habituellement rencontrées dans cette région (Dubovik et al. 2002). Au-dessus des
nuages de 'océan Atlantique sud-oriental, I'accord est légérement moins bon avec les
restitutions de POLDER-3/aRO-AC. Les valeurs moyennes de AC-a simulées par la
configuration de référence de WRF-Chem sont aux alentours de 1.8 tandis que celles
restituées par POLDER-3/AERO-AC sont proches de 2.0, indiquant des particules
simulées plus grosses en taille par rapport aux restitutions de POLDER-3/AERO-AC.

Nous pouvons remarquer sur la figure 4.14 une tendance a la diminution des valeurs
de a au fur et a mesure de la progression vers I'ouest du panache d’aérosols de feux
de biomasse, suggérant un grossissement graduel de la taille des particules de feux
de biomasse et/ou une évolution de la composition chimique de ces aérosols. Ce
gradient pourrait aussi étre lié a une diminution des quantités de particules fines (de
biomasse) au cours du transport et donc a une augmentation en proportion de celles
du mode grossier (sels marins et/ou poussieres désertiques). Ces caractéristiques

sont illustrées sur la figure 4.15 qui montre I'évolution, au cours du transport du
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panache d’aérosols de feux de biomasse, de la distribution en taille (en volume) des
aeérosols intégrée sur la colonne atmosphérique et simulée par la configuration de

référence de WRF-Chem, en moyenne pour le mois de juillet 2008.
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Figure 4.15 : Evolution de la distribution en taille (en volume) des aérosols intégrée sur la colonne
atmosphérique (& gauche) et simulée par la configuration de référence de WRF-Chem pour trois
secteurs représentatifs du transport du panache d’aérosols de feux de biomasse, indiqués sur la carte
de I'épaisseur optique aérosol totale a 565 nm en ciel clair (& droite), en moyenne pour le mois de juillet
2008. L’étoile bleue correspond au pixel de coordonnées (14.83°E, 4.00°S) et symbolise les sources
d’émission des particules de feux de biomasse. L’étoile rouge correspond au pixel de coordonnées
(4.82°E, 4.00°S) et symbolise le transport du panache d’aérosols de feux de biomasse au-dessus de
l'océan Atlantique sud-oriental. L’étoile orange correspond au pixel de coordonnées (14.93°0, 4.00°S)
et symbolise le transport a longue distance du panache d’aérosols de feux de biomasse. Sont également
reportées dans le tableau les valeurs moyennes correspondantes de I'exposant d’Angstrém a (a droite)
simulées par la configuration de référence de WRF-Chem.

La figure 4.15 indique que, pres des sources d’émissions d’aérosols de feux de
biomasse, le mode fin domine la distribution en taille en volume des aérosols avec un
diamétre moyen des particules centré a 0.3 pm correspondant au mode
d’accumulation. Au cours du transport, il y a apparition progressive de plus grosses
particules qui est liée aux processus de vieillissement et aussi a une influence un peu
plus marquée de plus grosses particules comme les sels marins et notamment les
poussiéres désertiques, comme illustré sur la figure 4.16. La figure 4.16 présente I'effet
des aérosols désertiques sur I'évolution de la distribution en taille (en volume) des
aerosols intégrée verticalement et simulée par la configuration de réféerence de WRF-
Chem au cours du transport du panache d’aérosols de feux de biomasse, en moyenne
pour le mois de juillet 2008. Les courbes en trait plein prennent en compte les aérosols
désertiques dans la distribution en taille des aérosols contrairement aux courbes en

pointillés.
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Figure 4.16 : Impact des aérosols désertiques sur I’évolution de la distribution en taille (en volume) des
aérosols intégrée sur la colonne atmosphérique et simulée par la configuration de référence de WRF-
Chem pour les trois secteurs représentatifs du transport du panache d’aérosols de feux de biomasse
indiqués sur la figure 4.15, avec (courbes en trait plein) et sans (courbes en pointillés) poussieres
désertiques, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

La figure 4.16 montre que les poussiéres désertiques agissent, comme attendu
d’apres la figure 2.5, principalement au niveau du mode grossier avec une domination
de ce mode loin des sources de feux (transport lointain, courbes oranges). En effet, ce
secteur est sous l'influence des poussieres désertiques venant de I’Afrique de I'Ouest
et 'essentiel du panache d’aérosols de feux de biomasse est éliminé par dépét du fait

de son transport a trés longue distance.

Concernant les valeurs moyennes de I'exposant d’Angstréom reportées dans le tableau
de la figure 4.15, la configuration de référence de WRF-Chem simule une diminution
des valeurs de a au fur et a mesure de I'éloignement des sources d’émissions de feux
de biomasse. Ceci indique un grossissement progressif de la taille des particules et la
modification de leur composition chimique (apparition de sels marins/poussiéres
désertiques), en accord avec la distribution en taille (en volume) des particules simulée
(figure 4.15 et figure 4.16). POLDER-3/GRASP restitue également cette tendance a la
diminution des valeurs moyennes de a, méme si au niveau des zones sources la valeur
restituée de a (de I'ordre de 1.5) est inférieure a celle simulée par la configuration de
référence de WRF-Chem (de I'ordre de 1.9). Un léger biais avec POLDER-3/GRASP
est donc présent prés des sources d’émissions d’aérosols de feux de biomasse, mais

les observations POLDER-3 restituent bien une évolution caractérisée par une
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diminution des valeurs de I'exposant d’Angstrom au cours du transport du panache

d’aérosols de feux de biomasse.

En résumé, la taille des particules simulée par la configuration de référence de WRF-
Chem semble réaliste, méme si quelques désaccords avec les données satellitaires
POLDER-3 sont observés au niveau de I'exposant d’Angstrdm prés des zones
d’émissions et durant le transport des particules de feux de biomasse. Cependant,
dans la suite de I'étude, nous ferons I'hypothése que ces divergences ne sont pas
suffisamment prononcées pour influencer de maniére significative la modélisation de
l'albédo de simple diffusion des aérosols. Par conséquent, nous admettrons que le
SSA sera essentiellement sensible au niveau d’absorption des aérosols simulés par
WRF-Chem.

4.3.2 Composition chimique des aérosols

Les propriétés d’absorption du panache d’aérosols de feux de biomasse vont
dépendre de sa composition chimique, mais peuvent aussi étre influencées par
d’autres types d’aérosols présents dans la région d’étude. La figure 4.17 présente la
composition chimique des PM, 5 simulée par la configuration de référence de WRF-
Chem au niveau du continent sud-africain en ciel clair ((12°E-30°E, 10°S-0°S), a
gauche) et au-dessus des nuages de I'océan Atlantique sud-oriental ((0°E-15°E, 15°S-
5°S), a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008. Les PM, 5 incluent les aérosols
organiques (OA, en vert), les aérosols inorganiques secondaires (SIA, en gris), le
carbone organique (OC, hachures marron), le carbone noir (BC, en noir), les
poussiéres désertiques (DUST, en jaune) et les sels marins (SEAS, en bleu). Les
concentrations massiques (en mg.m~2) des aérosols sont intégrées sur la verticale,
depuis le sol au niveau de la région continentale et depuis le sommet des nuages au

niveau de la région océanique.
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Figure 4.17 : Evolution de la composition chimique des PM, 5 simulée par la configuration de référence
de WRF-Chem depuis les zones sources du continent sud-africain en ciel clair ((12°E-30°E, 10°S-0°S),
a gauche) jusqu’au large de 'océan Atlantique sud-oriental au-dessus des nuages ((0°E-15°E, 15°S-
5°S), a droite). Les concentrations massiques (en mg.m~2) des aérosols organiques (OA, en vert), des
aérosols inorganiques secondaires (SIA, en gris), du carbone organique (OC, hachures marron), du
carbone suie (BC, en noir), des poussieres désertiques (DUST, en jaune) et des sels marins (SEAS, en
bleu) sont intégrées sur la verticale, en moyenne pour le mois de juillet 2008.

Prés des sources d’émissions d’aérosols de feux de biomasse (12°E-30°E, 10°S-0°S),
les aérosols organiques (OA, en vert) sont les especes majoritaires avec une masse
intégrée verticalement sur la colonne atmosphérique de 120.6 mg. m™2, représentant
57.1 % de la composition totale des PM,s. Les aérosols inorganiques secondaires
(SIA, en gris) comprenant les sulfates, les nitrates et 'ammonium sont les deuxiémes
espéces prédominantes avec une masse intégrée verticalement de 78.6 mg.m™?,
représentant environ 37.2 % des PM, 5. Les aérosols carbonés, BC (en noir) et OC
(hachures marron), représentent respectivement 2.1 % et 31.7 % des PM, 5. Au cours
du transport au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental (0°E-15°E,
15°S-5°S), les concentrations massiques des OA, SIA, BC et OC, diminuent. Cette
diminution est causée par I'élimination d’une partie de ces aérosols par dépét sec, la
majeure partie de la charge des aérosols étant placée au-dessus des nuages (voir
figure 4.12).

Nous pouvons noter que l'influence des poussiéres désertiques s’accentue au fur et a
mesure de 'avancée du panache d’aérosols de feux de biomasse au large de I'océan

Atlantique sud-oriental avec une masse intégrée sur la verticale augmentant de 7.2
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mg.m~2 a 9.1 mg. m~2 (proportions relatives de 3.4 % et 6.4 % respectivement). La
figure 4.17 montre que la contribution des sels marins reste trés minoritaire aussi bien
au-dessus du continent sud-africain (0.2 %), qu’en zone de transport (0.7 %), ce qui
semble logique puisqu’au-dessus de l'océan Atlantique sud-oriental les masses

d’aérosols sont intégrées verticalement a partir de I'altitude du sommet des nuages.

Méme si la zone géographique n’est pas exactement la méme, la composition
chimigue des aérosols simulée par la configuration de référence de WRF-Chem parait
réaliste en comparaison avec les résultats récents du projet DACCIWA (Dynamics-
Aerosol-Chemistry-Cloud Interactions in West Africa, campagnes aéroportées menées
en juin-juillet 2016 en Afrique de I'Ouest, Flamant et al. 2017). En effet, les résultats
de DACCIWA ont montré que les OA dominaient de prés de 50 % la masse totale des
aérosols, que les SIA représentaient environ 34 % de la masse totale des aérosols et
que la contribution du BC était de I'ordre de 14 % (Haslett et al. 2019). Nous pouvons
noter toutefois que la configuration de référence de WRF-Chem, dans notre zone
d'étude, simule des contributions plus faibles de carbone suie (< 3 %) que celles
mesurées au cours de DACCIWA.

La figure 4.18 présente I'évolution de la composition chimique des aérosols carbonés
(BC en noir et OC en marron), des DUST (en jaune) et des SEAS (en bleu) sur la
colonne atmosphérique et de I'extinction des aérosols a 550 nm (COEFF_EXT_550,
courbes rouges en pointillés) le long du parcours du panache d’aérosols de feux de

biomasse dans la région de I'Atlantique Sud-Est.
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Figure 4.18 : Profils verticaux du coefficient d’extinction des aérosols a 550 nm (o,,, en km™?1, courbes
rouges en pointillés) et des concentrations massiques (en pg.m~3) des aérosols carbonés, c’est-a-dire
le carbone suie (BC, courbes noires) et le carbone organique (OC, courbes marrons), et des poussiéres
désertiques (DUST, courbes jaunes) et des sels marins (SEAS, courbes bleues) simulés par la
configuration de référence de WRF-Chem le long du parcours du panache d'aérosols de feux de
biomasse, depuis son émission jusqu'a son transport a longue distance au-dessus de I'océan Atlantique
sud-oriental, en moyenne pour le mois de juillet 2008. Les profils verticaux en haut, au milieu et en bas
sont tracés respectivement pour les pixels sources d’émission (étoile bleue), transport (étoile rouge) et
transport lointain (étoile orange), reportés sur la figure 4.15.
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A I'émission, le carbone organique (OC, courbe marron) domine la concentration en
masse des aérosols ou il est injecté dans I'atmosphére jusqu’a 6 km d’altitude environ.
Ensuite, I'altitude du panache d’aérosols de feux de biomasse décroit progressivement
avec un maximum de la concentration en masse des aérosols aux alentours de 1.5 km
(transport) puis 500 m (transport lointain). Au niveau du transport lointain, les
poussieres désertiques (DUST, courbe jaune) deviennent prédominantes, leur
présence étant liée a la proximité des sources d’émissions désertiques de I’Afrique de
'Ouest.

L’évolution de la composition chimique des aérosols simulée par la configuration de
référence de WRF-Chem, représentée sur la figure 4.18, est en accord avec celle
illustrée sur la figure 4.17. Les concentrations massiques des aérosols carbonés du
panache d’aérosols de feux de biomasse, le carbone suie (BC, courbes noires) et le
carbone organique (OC, courbes marrons), diminuent petit a petit. Celles des sels
marins (SEAS, courbes bleues) et des poussieres désertiques (DUST, courbes
jaunes) augmentent progressivement entre les zones sources d’émissions et le
transport du panache d’aérosols de feux de biomasse a longue distance au large des

c6tes sud-africaines, ce qui est cohérent.

De I'émission a I'élimination du panache d’aérosols de feux de biomasse, les variations
du coefficient d’extinction des aérosols a 550 nm (COEFF_EXT_550, courbes rouges
en pointillés) semblent peu influencées par la présence de poussieres minérales. Par
exemple, au niveau du transport lointain du panache d’aérosols de feux de biomasse,
le pic de concentration des poussiéres désertiques situé a 2.5 kilométres d’altitude
environ (courbe jaune) n’est pas associé a une augmentation significative du
coefficient d’extinction des aérosols a 550 nm (courbe rouge en pointillés). Cela
suggererait que I'influence des poussiéres désertiques sur les propriétés optiques des
aérosols parait faible a 550 nm du moins contrairement aux aérosols carbonés
(carbone suie et carbone organique) constituant le panache d’aérosols de feux de

biomasse. Ce point est discuté dans la section suivante.
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4.3.3 Absorption des aérosols

A partir de la taille et de la composition chimique des particules, WRF-Chem
peut calculer 'albédo de simple diffusion des aérosols (SSA), les valeurs de SSA les
plus faibles correspondant aux absorptions des aérosols les plus fortes. La figure 4.19
présente le SSA en ciel clair (en haut) et au-dessus des nuages (en bas) restitué par
les algorithmes d’inversion GRASP/AERO-AC (a gauche) et simulé par la
configuration de référence de WRF-Chem (a droite) a 565/550 nm, respectivement, en

moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3 WRF-Chem
Configuration de référence

G 1 1.00

SSA (565 nm)

20°W  10°W 0° 10°E  20°E  30°E
10°N T — 1.00

30°S Sl |

ACSSA (550 nm)

I syl AL~ Ros2 ik s
AERO-AC 4% 0.80 o SO I 0.80

W TOW 0P S0F 30~ 30 200W  10°W 05 “mhg F0F30°E
Figure 4.19 : Albédo de simple diffusion des aérosols a 565 nm en ciel clair (SSA, en haut) et a 550 nm
au-dessus des nuages (ACSSA, en bas) restitué par POLDER-3 (a gauche) et simulé par la
configuration de référence de WRF-Chem (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008. Les
cadres rouges de coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S) et (0°E-15°E, 15°S-5°S) représentent
respectivement les deux régions d’étude, en ciel clair (en haut) et au-dessus des nuages (en bas).

La figure 4.19 montre clairement que les aérosols simulés avec la configuration de
référence de WRF-Chem, dans laquelle seul le carbone suie absorbe dans le panache
d’aérosols de feux de biomasse, sont trop diffusants avec un écart moyen de I'ordre
de 0.08 entre le SSA simulé par la configuration de référence de WRF-Chem et les
restitutions de POLDER-3. En effet, dans notre zone d’étude continentale en ciel clair
(12°E-30°E, 10°S-0°S), la valeur moyenne du SSA simulée par la configuration de
référence de WRF-Chem est de 0.93 a 565 nm tandis que celle restituée par POLDER-
3/GRASP est égale a 0.85 a 565 nm. Dans notre zone d’étude océanique au-dessus

des nuages (0°E-15°E, 15°S-5°S), la valeur moyenne du SSA simulée par la
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configuration de référence de WRF-Chem est de 0.93 & 550 nm, donc bien supérieure
a la valeur de 0.85 a 550 nm restituée par POLDER-3/AERO-AC.

Pour expliquer cet écart, quatre hypothéses peuvent étre émises :

o il n’y aurait pas assez de quantité de carbone suie dans les aérosols de feux de

biomasse simulés par la configuration de référence de WRF-Chem ;

o il'y aurait trop d’aérosols organiques diffusants dans les aérosols de feux de

biomasse simulés par la configuration de référence de WRF-Chem ;

o Iindice de réfraction du carbone suie utilisé dans la configuration de référence

de WRF-Chem ne serait pas assez réaliste ;

o il y aurait la présence d’'une autre espéce absorbante dans le panache
d’aérosols de feux de biomasse, le carbone brun, a prendre en compte dans la

configuration de référence de WRF-Chem.

Avant d’explorer ces différentes hypothéses dans le chapitre 5, nous allons nous
assurer que la présence des poussieres minérales dans le panache d’aérosols de feux
de biomasse simulé par la configuration de référence de WRF-Chem n’impacte pas

de maniere significative I'albédo de simple diffusion des aérosols.

Le but est d’évaluer la possible influence des poussiéres désertiques dans la région
de l'Atlantique Sud-Est et leurs effets sur la dépendance spectrale du SSA des
aérosols. Rappelons que les propriétés d’absorption des poussieres désertiques sont
caractérisées par l'augmentation des valeurs du SSA avec la longueur d’onde
croissante de l'ultraviolet au proche infrarouge (voir section 2.3.4). Les résultats des
tests réalisés concernant les effets des poussieres minérales sur le SSA des aérosols

sont reportés sur la figure 4.20.

Nous avons réalisé trois tests de simulations numériques avec WRF-Chem : le premier
scénario correspond au schéma d’émissions de poussiéres désertiques GOCART
AFWA initial (configuration de base de WRF-Chem, courbes oranges), le deuxiéme au
méme schéma d’émissions de poussiéres désertiques modifié (configuration de
référence de WRF-Chem, courbes bleues), et le troisieme a la désactivation des

poussiéres minérales dans WRF-Chem (courbes jaunes).
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Figure 4.20 : Dépendances spectrales de l'albédo de simple diffusion des aérosols simulées par trois
scénarios de WRF-Chem (courbes colorées) et restituées par POLDER-3/GRASP (a gauche, courbe
noire) au niveau du continent en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S) et par POLDER-3/AERO-AC (a droite,
courbe noire) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental (0°E-15°E, 15°S-5°S), en
moyenne pour le mois de juillet 2008. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de £0.05 sur I'albédo de simple
diffusion des aérosols sur I'ensemble du domaine spectral. Le premier scénario de WRF-Chem
correspond au schéma d’émissions de poussiéres désertiques GOCART AFWA initial (configuration de
base, courbes oranges). Le deuxieme scénario de WRF-Chem correspond au schéma d’émissions de
poussiéres désertiques GOCART AFWA modifié (configuration de référence, courbes bleues). Le
dernier scénario de WRF-Chem correspond a la suppression des poussiéres désertiques dans WRF-
Chem (courbes jaunes).

La figure 4.20 compare les valeurs spectrales de SSA issues de ces trois simulations
tests (courbes colorées) aux restitutions de POLDER-3/GRASP en ciel clair (12°E-
30°E, 10°S-0°S) et de POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (0°E-15°E, 15°S-
5°S), en moyenne pour le mois de juillet 2008. La décroissance des valeurs du SSA
avec la longueur d’'onde croissante du visible au proche infrarouge restituée par
POLDER-3 (courbes noires) aussi bien en atmosphere claire (GRASP, a gauche)
gu’en atmosphére nuageuse (AERO-AC, a droite) est typique des aérosols du mode
fin contenant du carbone suie. Les trois jeux de simulations tests montrent que dans
le proche infrarouge (1 000 nm) I'effet des poussiéres désertiques est tres légerement
visible avec une tres faible diminution de I'absorption avec 'accroissement de leur
concentration : les valeurs du SSA augmentent d’environ 0.002 entre le scénario sans
poussiéres désertigues (courbes jaunes) et la configuration de référence de WRF-
Chem (scénario GOCART AFWA modifié, courbes bleues), aussi bien en ciel clair

(figure 4.20, a gauche) gu'au-dessus des nuages (figure 4.20, a droite). Dans
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l'ultraviolet (300-400 nm), I'absorption marquée des poussiéres désertiques est
absente : les valeurs du SSA diminuent seulement d’environ 0.001 et 0.003 entre la
configuration de référence de WRF-Chem (scénario GOCART AFWA modifié, courbes
bleues) et le scénario sans poussieres désertiques (courbes jaunes), respectivement
en ciel clair (figure 4.20, a gauche) et au-dessus des nuages (figure 4.20, a droite).
Nous pouvons conclure de ces simulations tests que la présence de poussieres
minérales dans notre zone d’étude a peu d’influence sur la modélisation du SSA,
comme annoncé dans la section précédente, et ne peut expliquer les larges biais

observés sur la figure 4.19.

4.4 Conclusions

Le chapitre 4, qui constitue la premiére partie des résultats de cette thése, a été
consacré a la mise en place et a I'analyse générale des performances des simulations
numeériques d’une configuration de référence de WRF-Chem sur les propriétés

microphysiques et optiques des aérosols dans la région de I'Atlantique Sud-Est.

L’inventaire d’émissions de feux biomasse APIFLAMEvV1 de Turquety et al. (2014),
utilisé dans WRF-Chem, a d’abord été évalué a travers I'étude de I'épaisseur optique
aérosol totale (AOD) en ciel clair, qui rend compte de la quantité d’aérosols sur la
colonne atmosphérique et donne également une indication sur l'activité des feux de
biomasse. L’étude de ce paramétre optique a montré une sous-estimation importante
des émissions d’aérosols de feux de biomasse par la configuration de base de WRF-
Chem, pouvant étre due a des incertitudes dans l'inventaire de feux de biomasse
utilisé. Pour réduire ce biais, un coefficient multiplicatif de 1.5 a été appliqué a
'ensemble des espéces gazeuses et particulaires émises par les brdlis de végétations,
ce facteur d’ajustement étant cohérent avec les incertitudes établies sur les facteurs
d’émissions dans APIFLAMEV1 (Turquety et al. 2014). Au niveau de I'Afrique du Nord,
en particulier sur la zone Sahara/Sahel, les valeurs moyennes de 'AOD simulées par
la configuration de base de WRF-Chem étaient fortement surestimées, indiquant une
guantité trop importante de poussieres minérales soulevée dans ces régions. Le
schéma de soulévement des poussieres désertiques GOCART AFWA (Jones et al.

2010, 2012), utilisé dans la configuration de base de WRF-Chem, a été corrigé d’'un
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facteur 0.5 en suivant les recommandations de I'étude réalisée avec le modele WRF-
Chem de Flaounas et al. (2016) dans la moitié nord de I'Afrique. Ces deux niveaux
d’ajustements de la version de base du modéle ont permis la mise en place de la

configuration de référence de WRF-Chem.

Une fois la quantité totale des aérosols simulée par la configuration de référence de
WRF-Chem et contrainte par celle déduite des observations satellitaires POLDER-3,
I'étude s’est portée sur la quantité de particules transportée au-dessus des nuages, a
travers I'étude de I'épaisseur optique aérosol au-dessus des nuages (ACAOD). Les
facteurs pouvant influencer ce parametre optigue, comme le calcul de laltitude du
sommet des nuages dans WRF-Chem, la hauteur d’injection des aérosols de feux de
biomasse et leur transport a longue distance au large des cétes sud-africaines, ont été
analysés et comparés aux observations satellitaires de I'A-Train. Les premiers
résultats obtenus sur ’AOD total et ’TACAOD suggérent que le transport horizontal et
vertical des aérosols de feux de biomasse est correctement simulé par la configuration

de référence de WRF-Chem dans la région de I'Atlantique Sud-Est.

Pour finir, I'étude s’est portée sur les propriétés d’absorption des aérosols, via leur
albédo de simple diffusion (SSA). Ce paramétre optique dépend a la fois de la taille
des particules et de leur composition chimigue. Globalement, la taille des particules
simulée par la configuration de référence de WRF-Chem s’est révélée réaliste méme
si quelques désaccords avec les données satellitaires ont été observés au niveau de
I'exposant d’Angstrom, suggérant des particules simulées Iégérement plus grosses en
taille. Les simulations numériques de WRF-Chem montrent que la composition
chimique du panache d’aérosols de feux de biomasse transporté dans la région de
'Atlantique Sud-Est au-dessus des nuages marins est dominée par les aérosols
organiques (~58 %) mais présente une quantité assez faible de carbone suie (~2 %).
Les comparaisons du SSA simulé par la configuration de référence de WRF-Chem
avec celui restitué par POLDER-3 en conditions claires (GRASP) et nuageuses
(AERO-AC) ont montré un biais positif important, de I'ordre de 0.08, indiquant une
sous-estimation importante de l'absorption des aérosols simulée par la configuration
de reférence de WRF-Chem. Sur ce point, la présence de poussiéres désertiques dans
notre zone d’étude ne semble pas influencer de maniere significative les valeurs

simulées du SSA et ne parait donc pas pouvoir expliquer ces biais.
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5 Etude des propriétés d’absorption du

panache d’aérosols de feux de biomasse

e dernier chapitre présente la seconde partie des résultats de cette
these. Nous allons étudier la sensibilité de I'albédo de simple diffusion
a la composition chimique des aérosols, notamment carbonée, a
travers la construction d’'un ensemble de simulations numériques a la maniére d’une
table de type LUT. A partir de la configuration de WRF-Chem reproduisant le mieux
les dépendances spectrales de 'AOD et du SSA déduites des données satellitaires
POLDER-3, nous proposerons une estimation en carbone suie, organique diffusant et

carbone brun absorbant constituant le panache d’aérosols de feux de biomasse.

5.1 Mise en place des tests de sensibilité

L’estimation de l'albédo de simple diffusion des aérosols est difficile car ce
paramétre ne dépend pas seulement de la composition chimique des particules, mais
également de leur taille. D’aprés les résultats obtenus au chapitre précédent, le biais
important sur le SSA (surestimation) simulé par la configuration de référence de WRF-
Chem serait principalement di @ une mauvaise représentation de I'absorption des

aérosols de feux de biomasse dans WRF-Chem.

Plusieurs facteurs peuvent expliquer les difficultés du modele numérique a simuler
correctement les propriétés d’absorption des aérosols de feux de biomasse. Nous

allons étudier, en particulier, les éléments suivants :

o incertitudes sur le rapport de mélange en aérosols carbonés, a travers le rapport

carbone suie (BC) sur carbone organique (OC), % :

o incertitudes sur les valeurs d’indices de réfraction du carbone suie (BC) et du
carbone brun (BrOC) ;

o incertitudes sur la présence de carbone brun (BrOC) et sa quantité.
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5.1.1 Rapport de mélange en aérosols carbonés

" , BC
Dans la littérature est reportée une gamme de valeurs de rapports de masse o

pour les panaches d’aérosols de feux de biomasse sur laquelle nous pouvons nous
appuyer pour mettre en place nos simulations numériques. Le tableau 5.1 regroupe
ces estimations, issues de campagnes aéroportées ou d’inventaires d’émissions
correspondant a différents types de végétations brilées recensées en Afrique : foréts
extratropicales, foréts tropicales, savane, prairies et résidus de culture (Bond et al.
2004 ; Liousse et al. 2010 ; Werf et al. 2010 ; Akagi et al. 2011).

Type de végétation brilée Méthode BC/OC Référence

Savane africaine Mesures aéroportées 0.22-0.24 Ruellan et al. (1999)
EXPRESSO

Biomasse africaine Mesures aéroportées 0.11+0.02 Formenti et al. (2003)
SAFARI 2000 0.18+0.06 Kirchstetter et al. (2003)

Feux de forét Inventaire d’émission 0.08-0.11 Bond et al. (2004)

Savane 0.14

Résidus de culture 0.21

Biomasse africaine Mesures aéroportées 0.12 Capes et al. (2008)
DABEX

Biomasse africaine Inventaire d’émission 0.13-0.14 Liousse et al. (2010)

Forét extratropicale Inventaire d’émission 0.06 Werf et al. (2010)

Tourbes 0.10

Savane et prairies 0.14

Forét extratropicale Inventaire d’émission 0.06-0.07 Akagi et al. (2011)

Forét tropicale 0.11

Savane 0.14

Résidus de culture 0.33

Tableau 5.1 : Valeurs des rapports de masse % reportées dans la littérature pour différents types
d’aérosols de feux de biomasses africaines.

D’aprés le tableau 5.1, le rapport de mélange en aérosols carbonés peut étre trés
variable, allant de valeurs comprises entre 0.06 et 0.33 a I'émission (Werf et al. 2010 ;
Akagi et al. 2011) jusqu’a 0.11-0.24 au cours du transport du panache d’aérosols de
feux de biomasse (Ruellan et al. 1999 ; Formenti et al. 2003 ; Kirchstetter et al. 2003 ;
Capes et al. 2008).

La figure 5.1 présente les rapports de masse % simulés par la configuration de

référence de WRF-Chem en surface (a gauche) et intégrés verticalement sur la
colonne atmosphérique (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008.
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En surface Intégré verticalement sur la colonne
atmosphérique
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Figure 5.1 : Rapports de masse o €n surface (& gauche) et intégrés verticalement sur la colonne

atmosphérique (a droite) simulés par la configuration de référence de WRF-Chem, en moyenne pour le
mois de juillet 2008. Le cadre rouge en trait discontinu (12°E-30°E, 20°S-0°S), ou le rapport de mélange
en aérosols carbonés est calculé a la surface, correspond aux sources d’émissions des aérosols de
feux de biomasse. Le cadre rouge en trait plein (0°E-20°E, 10°S-0°S), ou le rapport de mélange en
aérosols carbonés est intégré sur la verticale, prend en compte les émissions et le transport des
aérosols de feux de biomasse depuis les zones sources. En-dessous du 15¢me paralléle sud, /'échelle
de couleur saturée est due a une quantité tres faible d’aérosols carbonés (AODss,.,, Proche de 0, voir

figure 4.4), le rapport de masse % n’ayant alors plus de sens physique.

La figure 5.1 montre que les rapports de mélange en aérosols carbonés simulés par
la configuration de référence de WRF-Chem varient de 0.04-0.10 prés des sources
d’émissions a 0.05-0.07 au cours du transport du panache d’aérosols de feux de

biomasse. En comparaison aux valeurs de la littérature reportées dans le tableau 5.1,
BC . . \
les valeurs de o simulées sont donc dans la gamme de valeurs basses prés des

sources d’émissions voire inférieures a celles estimées précédemment au cours du

transport du panache d’aérosols de feux de biomasse.

Cette sous-estimation autorise I'ajustement, en entrée du modele WRF-Chem, des
fractions massiques de carbone suie (BC) et de carbone organique primaire (OC)
émises au niveau des sources de feux de biomasse en se basant sur les valeurs de la

littérature.

5.1.2 Indice de réfraction du carbone suie (BC)

Parmi les propriétés physico-chimiques du carbone suie (BC), son indice de
réfraction est 'une des plus incertaines car il ne peut pas étre observé ou mesuré
directement. |l est estimé a partir des mesures d’absorption, de diffusion ou d’extinction
du rayonnement solaire par les particules et de leur distribution en taille (Bond et
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Bergstrom 2006 ; Liu et al. 2018). La figure 5.2 met en évidence un grand panel de
valeurs estimées de l'indice de réfraction mgc(A) du carbone suie de l'ultraviolet au
proche infrarouge, allant de 1.6-2.0 pour sa partie réelle a 0.45-1.0 pour sa partie

imaginaire.

. % |
/ —Krekov (1993)

16! I 03} —d'Almeida et al. (1991)
: —C and C (1990)
Schnaiter et al. (2003)
151 | —Schnaiter et al. (2005)
: Kirchstetter et al. (2004)
x Others

03 04 05 06 07 08 09 1 03 04 05 06 07 08 09 1
A (pm) A (pm)
Figure 5.2 : Parties réelles m,. (1) (a gauche) et imaginaires m;(1) (a droite) de l'indice de réfraction
mgc (1) = m,.(1) —m;(A)i du carbone suie (BC) en fonction de la longueur d’onde A sur la gamme
spectrale ultraviolet-proche infrarouge estimées a partir des observations. Les zones bleues
correspondent respectivement aux plages de valeurs restituées pour la partie réelle et la partie
imaginaire de l'indice de réfraction du carbone suie. Adapté de Liu et al. (2018).

Cette variabilité s’explique, par exemple, par la diversité des techniques
expérimentales mises en ceuvre avec leurs propres incertitudes ou par des
prélevements d’échantillons non parfaitement purs (contaminés par d’autres espéces
chimiques) (Bond et Bergstrém 2006 ; Bond et al. 2013). De plus, la morphologie
fractale d’'un agrégat de suie, c’est-a-dire composé de longues chaines carbonées
ramifiées, introduit des erreurs dans le calcul de son indice de réfraction par la théorie
de Mie qui suppose les particules sphériques (Sorensen, 2001). Les incertitudes sont
aussi liées aux conditions de combustion, aux types de combustibles brilés et au

vieillissement du carbone suie (Sorensen, 2001 ; Bond et Bergstrom 2006).

Il convient de noter qu’aucune observation ne montre un indice de réfraction
parfaitement indépendant de la longueur d'onde comme généralement admis dans les
modéles de climat (Liu et al. 2018). C’est le cas, par exemple, de celui recommandé
par Bond et Bergstrom (2006) et utilisé en donnée d’entrée dans les modeéles de
climat : mgc(550 nm) = 1.95 — 0.79i. Il est largement utilisé dans la communauté
scientifique. C’est en l'occurrence lindice de réfraction du carbone suie utilisé par
défaut dans WRF-Chem.
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Un parametre optique important traduisant les capacités d’absorption du carbone suie
est le MACgc (Mass Absorption Cross section) (Bond et Bergstrom 2006 ; Bond et al.
2013 ; Wu et al. 2018) :

Sabs

MACBC = M_C
B

(5.1)

MACg est la section efficace d'absorption massique d’'une particule de carbone suie
(unité : m2.g71), S,,s sa section efficace d’absorption (unité : m?) et Mz sa masse

(unité : g).

Bond et Bergstrom (2006) suggerent une valeur de 7.5+ 1.2m?% g ! a 550 nm
(moyenne de 17 mesures reportées dans la littérature) pour le MACg¢jeune du carbone
suie fraichement émis, c’est-a-dire non vieilli et sans revétement. Cette quantité
préconisée est d’ailleurs soutenue par d’autres études de mesures plus récentes
reportées dans le tableau 5.2, qui montrent des valeurs proches et dans la gamme des

incertitudes de celle de Bond et Bergstrom (2006).

Longueur d’onde (nm) MACgjeune (Mm%.g71) Référence

760 7.7+22 Knox et al. (2009)
532 7.43 +0.5 Cross et al. (2010)
532 7.8+0.1 Cheng et al. (2016)

Tableau 5.2 : Valeurs publiees de la section efficace d’absorption en masse, MACg jeyne, aSSOCI€E &
l'indice de réfraction du carbone suie (BC) fraichement émis.

La figure 5.3, issue de Liu et al. (2020), modélise les valeurs du MACgjeune @ 550 Nm

en fonction de la variation des parties réelles m, (en abscisse) et imaginaires m; (en

ordonnée) des indices de réfraction m a 550 nm du carbone suie fraichement émis.
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Figure 5.3 : Section efficace d'absorption massique MACgc jeun. du carbone suie (BC) fraichement émis
en fonction de son indice de réfraction mgz. = m, — m;i & 550 nm. Source : Liu et al. (2020).

La figure 5.3 montre qu’il existe une gamme de valeurs d’indices de réfraction,
matérialisée par la courbe rouge en trait discontinu, pouvant reproduire le MACg¢ jeune
communément admis de 7.5 + 1.2 m?.g~' & 550 nm. Nous voyons que le MACgcjeune
associé a l'indice de réfraction de Bond et Bergstrom (2006) vaut 5.1 m%.g~1 a 550 nm
et sous-estime d’environ 30 % la valeur de référence de 7.5+ 1.2m?. g™ 1. Le
MACgc jeune aSSOCi€ a celui de Yon et al. (2015), plus récent, vaut 6.23 m?.g~! a 550
nm correspondant a une sous-estimation d’environ 17 %. Finalement, le MACgcjeune
associé a celui de Williams et al. (2007) (7.2 m?.g~! a 550 nm) est le plus proche avec
une sous-estimation de seulement 4 %, en comparaison a la valeur de référence de
Bond et Bergstrom (2006).

De ce fait, il parait intéressant de tester cet indice de Williams et al. (2007),
mgc(550 nm) = 1.75 — 1.03i, plus absorbant que I'indice de Bond et Bergstrom (2006),
dans le jeu de simulations numériques que nous allons mettre en place (détaillé dans

la section 5.2.3).

5.1.3 Présence et indice de réfraction du carbone brun (BrOC)

La configuration de référence de WRF-Chem, mise en place dans le chapitre
précéedent, considére les aérosols organiques primaires et secondaires (OC) comme
uniqguement diffusants. En plus de tester les deux indices de réfraction du carbone suie

(voir section précédente) dans le jeu de simulations numériques que nous allons
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mettre en place (décrit dans la section 5.2.3), deux proportions de carbone brun,
fraction absorbante des aérosols organiques, vont également étre étudiées : 2.5 et5 %
des OC (voir section 3.2.5).

L’intensité et la dépendance spectrale de I'absorption du carbone brun sont encore
mal connues a ce jour (Barnard et al. 2008 ; Bahadur et al. 2012 ; Kirchstetter et
Thatcher 2012 ; Lack et al. 2012 ; McMeeking et al. 2014 ; Olson et al. 2015). En effet,
malgreé les preuves de son omniprésence dans I'atmosphere (Arola, 2011 ; Laskin et
al. 2015), les tentatives de prise en compte du carbone brun dans les modeéles de
climat sont relativement rares (Jacobson 2012, 2014 ; Feng et al. 2013 ; Lin et al.
2014 ; Wang et al. 2014 ; Brown et al. 2018). Or, ces quelques études de modélisation
ont montré que le forcage radiatif dO au carbone brun peut potentiellement rivaliser
avec celui du carbone suie. Considérer le carbone brun dans les aérosols apparait
donc d’'une importance capitale pour les estimations des effets radiatifs des aérosols
et permettrait de réduire les incertitudes associées. Cependant, la large gamme de
valeurs de l'absorption du carbone brun reportée dans la littérature (tableau 5.3),
issues de mesures en laboratoire empéche une représentation précise de ce composé
dans les modéles de climat (Kirchstetter et al. 2004 ; Alexander et al. 2008 ; Chen et
Bond 2010 ; Hoffer et al. 2016, 2017 ; Sumlin et al. 2017).

Indice de réfraction du carbone brun (BrOC) Référence
mg,oc(A) = m(A) —m;(A)i
A(nm) 350 450 550 650 700 950
m.(A) - - - - - - Kirchstetter et al. (2004)

m;(A) 0.168 0.063 0.030 0.005 0.001 -

m.(A) 1.57 1.64 1.67 1.71 172 1.76 Alexander et al. (2008)
m;(A) 0.33 0.30 0.27 0.25 0.24 0.19

m.(A) 1.55 1.55 1.55 1.55 - - Chen et Bond (2010)
m;(A) 0.1000 0.0200 0.0060 0.0001 - -

m.(A) 1.86 1.86 1.86 1.77 164 161 Hoffer et al. (2016)

(370)  (467) (652)  (880) Hoffer et al. (2017)
m;(A) 059  0.34 0.25 0.18 0.10 0.09
(370)  (467) (652)  (880)
1.62 1.57 1.52 1.56 Sumlin et al. (2017)
m, (A) (375) (405)  (532) ) (1047)
) 0.014 0007 0003 ] 0.002
i (375)  (405)  (532) (1047)

Tableau 5.3 : Valeurs publiées de l'indice de réfraction du carbone brun (BrOC) sur la gamme de
longueurs d’onde 350-950 nm a partir de mesures expérimentales en laboratoire.
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Le tableau 5.3 nous montre une forte variabilité de la partie imaginaire de l'indice de
réfraction et donc de l'intensité de I'absorption du carbone brun en fonction des études.
Cependant, leur point commun est I'augmentation de la partie imaginaire m;(A) de
I'indice de réfraction mg.oc(A) pour les courtes longueurs d’onde, avec une absorption
maximale dans l'ultraviolet-bleu. Dans les études expérimentales de Alexander et al.
(2008) et de Hoffer et al. (2016, 2017), les parties imaginaires de I'indice de réfraction
sont les plus fortes sur 'ensemble de la gamme spectrale 350-950 nm en comparaison
aux autres études, témoignant d’'une forte absorption du carbone brun sur le spectre
ultraviolet-proche infrarouge. Bien qu’Alexander et al. (2008) fournissent des valeurs
d’indices de réfraction du carbone brun sur toute la gamme spectrale, les travaux de
Hoffer et al. (2016, 2017) sont les premiers a proposer une mesure expérimentale
directe de l'absorption des particules de carbone brun de l'ultraviolet au proche
infrarouge, a l'aide d’un aethalométre disposant de sept bandes spectrales (370-950
nm). Nous utiliserons donc les valeurs spectrales d’indice de réfraction fournies par
Hoffer et al. (2016, 2017), soit mp.oc = 1.86 — 0.25i a 550 nm, dans nos simulations

numeriques lorsque nous intégrerons le carbone brun dans WRF-Chem.

5.2 Etude de la dépendance spectrale des propriétés optiques
des aérosols

5.2.1 Sensibilité a la composition des aérosols de feux de biomasse

Domaine temporel

Pour construire notre jeu de simulations numériques, la période simulée correspond a
celle de la configuration de référence de WRF-Chem du chapitre 4, juillet 2008, avec
les quinze derniers jours de juin correspondant au temps de mise a I'équilibre du

modele (spin-up).

Domaine géographigue

La zone geéographique d’étude considérée, matérialisée par le cadre rouge de
coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) sur la figure 5.4 rend compte a la fois des
émissions des aérosols de feux de biomasse depuis les zones sources et leur transport

a longue distance au-dessus de I'océan Atlantique sud-oriental. La figure 5.4 présente
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I'épaisseur optique aérosol (en haut) et I'albédo de simple diffusion (en bas) restitués
par POLDER-3/GRASP a 565 nm en ciel clair (a gauche) et par POLDER-3/AERO-AC

a 550 nm au-dessus des nuages (a droite), en moyenne pour le mois de juillet 2008.

POLDER-3/GRASP POLDER-3/AERO-AC
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Figure 5.4 : En haut, épaisseur optique aérosol restituée par POLDER-3/GRASP a 565 nm en ciel clair
(AOD, a gauche) et par POLDER-3/AERO-AC a 550 nm au-dessus des nuages (ACAOD, a droite). En
bas, albédo de simple diffusion des aérosols restitué par POLDER-3/GRASP a 565 nm en ciel clair
(SSA, a gauche) et par POLDER-3/AERO-AC a 550 nm au-dessus des nuages (ACSSA, a droite). Les
propriétés optiques des aérosols sont moyennées sur le mois de juillet 2008. Le cadre rouge de
coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) indique la zone géographique d’étude.

La figure 5.4 nous confirme que les sources d’émissions des aérosols de feux de
biomasse et leur transport au-dessus de l'océan Atlantique sud-oriental, en
atmosphere claire et nuageuse, sont importants dans la région considérée et durant la
période étudiée. En moyenne sur le mois de juillet 2008 dans la zone d’étude
présentée sur la figure 5.4 (cadre rouge), les aérosols sont caractérisés par de fortes
valeurs d’'épaisseur optique (AOD,pss65 = 0.94 et ACAOD,ps550 = 0.50) et par des
valeurs d’albédo de simple diffusion assez faibles traduisant une forte absorption
(SSAgbsses = 0.82 €t ACSSA s 550 = 0.85).

Discussion autour des premiers tests de sensibilité de WRF-Chem

Dans une premiere approche, nous avons testé différents scénarios de proportions
relatives de BC et OC, avec ou sans BrOC dans les simulations de WRF-Chem, sans
modification de l'indice de réfaction du BC, représenté par celui de Bond et Bergstrom

(2006), par defaut dans WRF-Chem. La figure 5.6 présente les dépendances
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spectrales de 'AOD (en haut) et du SSA (en bas) simulées en ciel clair (en trait plein)
et au-dessus des nuages (en trait pointillé) par quatre scénarios de WRF-Chem
(courbes colorées), dont les caractéristiques sont indiquées dans le tableau 5.4, ainsi
gue les restitutions de POLDER-3/GRASP et POLDER-3/AERO-AC coincidentes
(courbes noires). Les propriétés optiques des aérosols sont moyennées
géographiquement dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) (cadre

rouge sur la figure 5.4) et temporellement sur le mois de juillet 2008.

Test de sensibilité de WRF-Chem BC/OC
En surface  Intégré verticalement sur
la colonne atmosphérique

Configuration BCx1, OC/1, 0 % de BrOC 0.06 0.06
de référence

Test 1 BCx10, OC/1, 0 % de BrOC 0.16 0.13
Test 2 BCx3, OC/10, 0 % de BrOC 0.21 0.16
Test 3 BCx3, OC/10, 5 % de BrOC 0.21 0.16

Tableau 5.4 : Rapports de masse % simulés au-dessus du continent africain a la surface (12°E-30°E,

20°S-0°S) et verticalement sur la colonne atmosphérique (0°E-20°E, 10°S-0°S), calculés a partir des
concentrations en masse de carbone suie (BC) et carbone organique (OC) pour quatre scénarios de
WRF-Chem, en moyenne pour le mois de juillet 2008. A chaque couple de facteurs d’ajustement BC et
OC a la source est associée une contribution variable du carbone brun (BrOC) égale a 0 ou 5 %. Pour
ces premiers tests de sensibilité, 'indice de réfraction de Bond et Bergstrom (2006) est utilisé pour le
carbone suie.

Nous pouvons noter que pour les quatre scénarios de WRF-Chem présentés dans le
tableau 5.4, les rapports de masse % sont compris entre 0.06 et 0.21 et restent en bon

accord avec les valeurs issues de la littérature et reportées dans le tableau 5.1.

Nous pouvons également remarquer que les valeurs de ces rapports ne sont pas
fortement impactées malgré des facteurs d’ajustements parfois trés importants (par
exemple, BCx10). La figure 5.5 présente les proportions des concentrations
massiques (en mg. m~2, intégrées sur la verticale) des aérosols carbonés hydrophobes
(BC1 et OC1) et hydrophiles (BC2 et OC2) simulées par la configuration de référence
de WRF-Chem (BCx1, OC/1 avec 0 % de BrOC, en bleu) et par le test 1 du tableau
5.4 (BCx10, OC/1 avec 0 % de BrOC, en orange) dans la zone d’étude de coordonnées
(0°E-20°E, 10°S-0°S), en moyenne pour le mois de juillet 2008.
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Figure 5.5 : Concentrations en masse (en mg.m~2) des aérosols carbonés hydrophobes (BC1 et OC1)
et hydrophiles (BC2 et OC2), intégrées sur la colonne atmosphérique et simulées par la configuration
de référence de WRF-Chem (BCx1, OC/1 avec 0 % de BrOC, en bleu) et par le test 1 du tableau 5.4
(BCx10, OC/1 avec 0 % de BrOC, en orange) dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-
0°S), en moyenne pour le mois de juillet 2008.

La figure 5.5 montre que le fait d’'augmenter fortement la concentration de carbone
suie vieilli hydrophile augmente le nombre de noyaux de condensation disponibles

pour créer de la masse d’aérosols organiques, ce qui entraine un lissage du rapport

BC S e 2 L.
de masse 5 dans nos tests de sensibilité numériques.
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Figure 5.6 : Dépendances spectrales de 'AOD (en haut) et du SSA (en bas) restituées par POLDER-3
(coubes noires) et simulées par quatre scénarios de WRF-Chem (courbes colorées) en ciel clair (trait
plein) et au-dessus des nuages (trait en pointillé), moyennées géographiquement dans la zone d’étude
de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) et temporellement sur le mois de juillet 2008. Les barres d’erreurs
verticales noires correspondent aux incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une
précision de +20 % sur /'épaisseur optique aérosol et de +0.05 sur 'albédo de simple diffusion sur
I'ensemble du domaine spectral. Les courbes bleues correspondent a la configuration de référence de
WRF-Chem. Les courbes vertes correspondent au premier test de sensibilité (BCx10, OC/1 sans BrOC).
Les courbes oranges correspondent au deuxieme test de sensibilité (BCx3, OC/10, sans BrOC). Les
courbes rouges correspondent au troisiéme test de sensibilité (BCx3, OC/10, avec 5 % de BrOC).

La configuration de référence de WRF-Chem (courbes bleues) présente une
décroissance de I'AOD avec la longueur d'onde croissante suggérant une

prédominance des aérosols du mode fin, comportement en bon accord avec les
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restitutions de POLDER-3 en ciel clair et en ciel nuageux. De plus, les valeurs d’AOD
simulées par la configuration de référence de WRF-Chem en atmosphere claire et au-
dessus des nuages sont proches de celles observées et sont comprises dans les
incertitudes associées aux valeurs dAOD restituées par POLDER-3
(A(AC)AOD,ps(A) = £ 0.20 * (AC)AOD, s (A)). Néanmoins, la figure 5.6 montre que les
valeurs de SSA simulées par la configuration de référence de WRF-Chem, ou seul le
carbone suie absorbe le rayonnement dans le panache d’aérosols de feux de
biomasse (courbes bleues), sont en dehors des incertitudes associées aux valeurs de
SSA restituées par POLDER-3 (A(AC)SSA,,s(A) = + 0.05). En effet, le biais moyen sur
le SSA entre la configuration de référence de WRF-Chem et les restitutions de
POLDER-3 est de 0.10 dans le bleu et 0.15 dans le proche infrarouge en ciel clair et
de 0.08 dans le bleu et 0.12 dans le proche infrarouge au-dessus des nuages,
indiguant une sous-estimation importante de I'absorption des aérosols par la

configuration de référence de WRF-Chem.

Dans un premier test de sensibilité, nous avons augmenté significativement la fraction
de carbone suie (BC) dans le panache d’aérosols de feux de biomasse en multipliant
par un facteur 10 sa masse émise a la source (courbes vertes). La figure 5.6 montre
gue le biais sur le SSA est alors fortement réduit avec un écart moyen de seulement
0.03 dans le bleu et 0.05 dans le proche infrarouge en ciel clair et de 0.015 dans le
bleu et 0.03 dans le proche infrarouge au-dessus des nuages. Ces valeurs de SSA
simulées par ce premier test de sensibilité de WRF-Chem sont comprises dans les
incertitudes associées aux valeurs de SSA restituées par POLDER-3. Cependant, le
contenu des aérosols n’est plus simulé de maniére réaliste. En effet, ce scénario de
WRF-Chem surestime fortement les valeurs d’AOD restituées par POLDER-3/GRASP
en ciel clair (biais moyen de 1.70 a 550 nm par exemple) et ’ACAQOD restituées par
POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (biais moyen de 1.05 a 550 nm par

exemple), qui sont en dehors des incertitudes associées aux données restituées.

Dans un deuxieme test de sensibilité, nous avons augmenté la masse émise de
carbone suie (BC) d’'un facteur 3 et réduit celle de carbone organique primaire diffusant
(OC) par un facteur 10 a la source (courbes oranges). L’avantage de ce scénario de
WRF-Chem est de simuler un niveau d’absorption des aérosols similaire au premier

test de sensibilité (courbes de SSA oranges et vertes superposees), tout en ayant un
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contenu d’aérosols émis réaliste (biais moyen de 'AOD en ciel clair proche de 0 du
visible au proche infrarouge). Le contenu des aérosols transportés au-dessus des
nuages est toutefois légerement surestimé par ce scénario avec un biais moyen sur

’ACAOD de l'ordre de 0.2 sur 'ensemble du domaine spectral considéré.

Il est intéressant de remarquer sur la figure 5.6 qu’aux plus courtes longueurs d’onde
de POLDER-3/GRASP, les valeurs spectrales du SSA semblent stagner voire
légerement diminuer (0.82-0.83 entre 443 et 490 nm respectivement). Cette tendance
demande a étre confirmée mais nous constatons qu’elle ne peut pas étre reproduite
par WRF-Chem en considérant uniquement le carbone suie comme seule espéce
absorbante dans le panache d’aérosols de feux de biomasse. Ceci suggérerait la
présence d’'une autre espece chimique absorbante ayant des propriétés d’absorption
différentes du carbone suie dans cette gamme de longueurs d’onde. Ce composé
pourrait étre le carbone brun qui posséde une absorption importante dans l'ultraviolet-
bleu (Kirchstetter et al. 2004 ; Hoffer et al. 2006).

Dans un troisieme test de sensibilité, nous avons introduit une fraction de carbone brun
(BrOC) dans le panache d’aérosols de feux de biomasse en considérant que 5 % du
carbone organique (primaire et secondaire) est absorbant (courbes rouges). Les
facteurs d’ajustement de BC et OC a la source sont identiques au deuxieme test de
sensibilité. Dans ce scénario de WRF-Chem, la figure 5.6 (courbes rouges) montre
gue I'ajout de carbone brun augmente I'absorption des aérosols dans l'ultraviolet et
provoque un point d’inflexion sur la courbe simulée du SSA autour de 500 nm. Nous
pouvons également noter que le contenu des aérosols simulé reste sensiblement le

méme que pour le deuxieme test de sensibilité.

5.2.2 Analyse des données OMI/OMAERUYV coincidentes

Afin d’évaluer si le point d’inflexion suggéré par les données POLDER-
3/GRASP est significatif, nous avons examiné les propriétés des aérosols restituées
par le spectrometre OMI avec lalgorithme d’inversion OMAERUYV, qui permet
d’étendre la gamme spectrale d’observations des aérosols vers [ultraviolet.
OMI/OMAERUV restitue I'épaisseur optique aéerosol (AOD) et l'albédo de simple
diffusion des aérosols (SSA) en ciel clair a 354, 388 et 500 nm (Torres et al. 2007,
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2013). La figure 5.7 compare les dépendances spectrales de 'AOD (a gauche) et du
SSA (a droite) restituées en atmosphére claire par OMI/OMAERUYV (courbes violettes)
et par POLDER-3/GRASP (courbes noires). Les valeurs sont moyennées
géographiquement dans notre zone d’étude de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) et

temporellement sur le mois de juillet 2008.
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Figure 5.7 : Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol (AOD, a gauche) et de l'albédo de
simple diffusion des aérosols (SSA, a droite) restituées en ciel clair par OMI/OMAERUV (courbes
violettes) et par POLDER-3/GRASP (courbes noires), moyennées géographiqguement dans la zone
d’étude de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) et temporellement sur le mois de juillet 2008. Les barres
d’erreurs verticales correspondent aux incertitudes associées aux données OMI (en violet) et POLDER-
3 (en noir) avec une précision de 20 % sur I'épaisseur optique aérosol et de +0.05 sur I'albédo de
simple diffusion des aérosols sur I'ensemble du domaine spectral pour chacun des deux algorithmes
d’inversion.

Pour 'AOD (a gauche), la figure 5.7 montre un bon accord entre les restitutions de
OMI/OMAERUV (courbe violette) et de POLDER-3/GRASP (courbe noire) sur leur
bande spectrale commune (443-500 nm). La décroissance observée des valeurs
d’AOD avec la longueur d’onde croissante est caractéristique des aérosols du mode

fin, notamment des particules de feux de biomasse.

Pour le SSA (a droite), la figure 5.7 met en évidence un désaccord prononceé, avec des
valeurs restituées par OMI/OMAERUV (courbe violette) bien supérieures a celles
inversées par POLDER-3/GRASP (courbe noire) dans la gamme de longueurs d’onde
443-500 nm, avec un écart moyen sur les valeurs de SSA de l'ordre de 0.1. Ce
désaccord peut s’expliquer par une microphysique des particules moins détaillée dans
OMI/OMAERUYV et par des incertitudes concernant I'altitude des couches d’aérosols
ayant un impact sur l'inversion du SSA aux courtes longueurs d’onde (voir section
3.1.5). Cependant, les restitutions de SSA par ces deux algorithmes d’inversion

indiquent une absorption des aérosols plus marquée dans l'ultraviolet que dans le
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visible, suggérant la présence de carbone brun dans le panache d’aérosols de feux de

biomasse.

La figure 5.8 présente I'épaisseur optique aérosol (AOD, a gauche) et l'albédo de
simple diffusion des aérosols (SSA, a droite) restitués par OMI/OMAERUV a 354 nm
(en haut), 388 nm (au milieu) et 500 nm (en bas), en moyenne pour le mois de juillet

2008.
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Figure 5.8 : Epaisseur optique aérosol (AOD, & gauche) et albédo de simple diffusion des aérosols
(SSA, a droite) restitués par OMI/OMAERUYV a 354, 388 et 500 nm (de haut en bas) en ciel clair, en
moyenne pour le mois de juillet 2008. Le cadre rouge de coordonnées (0°E-20°E, 10°S-0°S) représente

la zone géographique d’étude.
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La figure 5.8 nous indique que la tendance observée par le spectrometre OMI sur la
figure 5.7 est confirmée en dehors de notre zone d’étude géographique. En effet,
méme si la valeur absolue de '’AOD varie en fonction de la position, sa dépendance
spectrale reste proche de celle observée sur le domaine géographique d’étude avec
des valeurs d’AOD qui diminuent avec la longueur d’onde croissante. Egalement, les
valeurs de SSA restituées par OMI/OMAERUYV diminuent aux plus courtes longueurs
d’'onde, suggérant la présence de carbone brun dans le panache d’aérosols de feux

de biomasse a I'échelle régionale.

En résumé, ces premiers tests de sensibilité numériques réalisés avec WRF-Chem

montrent qu’en modifiant les rapports de mélange en aérosols carbonés, %, ala
source et la fraction absorbante des aérosols organiques (en incluant une fraction de
carbone brun, BrOC), nous pouvons diminuer les biais entre le modéle et les propriétés
des aérosols restituées par POLDER-3. Dans la suite, nous allons généraliser ces
tests de sensibilité par la mise en place d’un jeu de simulations numériques. L’objectif
est d’essayer de déterminer la configuration de WRF-Chem, autrement dit un scénario
type de propriétés des aérosols de feux de biomasse, qui reproduise au mieux les
propriétés spectrales des aérosols restituées a partir des mesures de POLDER-3 dans

la région de 'Atlantique Sud-Est.

5.2.3 Généralisation des tests de sensibilité

L’étape suivante est de généraliser les tests de sensibilité effectués avec WRF-
Chem par la construction d’'un jeu de simulations numériques a partir d’'une part, de
différentes proportions de BC, OC et BrOC et d'autre part, de deux niveaux
d’absorption du carbone suie, correspondant aux indices de réfraction de Bond et

Bergstrom (2006) et Williams et al. (2007). Nous veillerons a ce que le contenu des
P . P JURT BC . .
aerosols simulé reste realiste et que le rapport de masse Sc Soit compris dans la

gamme de valeurs reportées dans la littérature (tableau 5.1).

Domaine temporel

Afin de réduire les colts numériques, nous ne simulerons que la premiére quinzaine

de juillet 2008 (plus 15 jours de spin-up). La figure 5.9 montre que ces quinze premiers
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jours de juillet 2008 semblent représentatifs du mois entier. En effet, cette figure qui
présente TACAOD (en haut) et TACSSA (en bas) restitués par POLDER-3/AERO-AC
a 550 nm au-dessus des nuages, et moyennés sur les quinze premiers jours de juillet
2008 (a gauche) et sur le mois entier (a droite), montre des écarts faibles sur ces deux
paramétres entre les deux périodes.
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Figure 5.9 : Epaisseur optique aérosol (ACAOD, en haut) et albédo de simple diffusion des aérosols
(ACSSA, en bas) restitués par POLDER-3/AERO-AC a 550 nm au-dessus des nuages, en moyenne
sur la premiére quinzaine de juillet 2008 (a gauche) et sur le mois complet (a droite). Le cadre rouge de
coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) indique la zone géographique d’étude correspondant au transport
des aérosols de feux de biomasse au-dessus des stratocumulus marins.

En moyenne spatiale sur notre zone d’étude (cadre rouge sur la figure 5.9), TACAOD
et TACSSA a 550 nm sont respectivement égaux a 0.45 et 0.85 sur la premiére
quinzaine de juillet 2008 et & 0.42 et 0.85 sur le mois entier. Ces valeurs confirment
bien des quantités importantes en aérosols absorbants transportés au-dessus des

nuages de I'océan Atlantique sud-oriental durant cette période de I'année.

Domaine géoqgraphigue

Contrairement au domaine géographique considéré pour les premiers tests de
sensibilité numériques (voir section 5.2.1), la zone d’étude est maintenant séparée en
deux secteurs distincts (cadres rouges sur la figure 5.10). La premiére zone de
coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S) a gauche de la figure 5.10 correspond aux

sources d’émissions des aérosols de feux de biomasse au niveau du continent sud-
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africain, et sera analysée en atmosphére claire pour la comparaison avec les données
de POLDER-3/GRASP. La seconde zone de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) a
droite de la figure 5.10 correspond au transport du panache d’aérosols de feux de
biomasse au-dessus de l'océan Atlantique sud-oriental, et sera analysée en
atmosphere nuageuse pour la comparaison avec les données de POLDER-3/AERO-
AC. Cette distinction a pour but de mieux différencier les divers mécanismes physico-
chimiques mis en jeu entre I'émission et le transport des aérosols de feux de biomasse
(évolutions de la distribution en taille et de la composition chimique des particules)
impactant les propriétés optiques des aérosols. Cette différenciation permet aussi de
maximiser le nombre d’observations satellitaires disponibles, comme indiqué sur la
figure 5.10 qui présente le nombre de jours d’observations en ciel clair (Nyps ciel clairs &
gauche) et en ciel nuageux (Nops ciel nuageux: @ droite), en moyenne pour les quinze

premiers jours de juillet 2008.
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Figure 5.10 : Nombre de journées d’observations en atmosphere claire (Nyps cier ciair, & gauche) et en
atmosphére nuageuse (Nops cier nuageux, & droite) restitué par le polarimetre POLDER-3 en moyenne
pour la période 01-15 juillet 2008. Les cadres rouges indiquent respectivement les deux zones d’intérét
pour I'étude des dépendances spectrales des propriétés optiques des aérosols au-dessus du continent
sud-africain en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S) et au-dessus des nuages de 'océan Atlantique sud-
oriental (0°E-15°E, 15°S-5°S).

La figure 5.10 est indicative de I'état du ciel (clair ou nuageux) dans la région de
I'Atlantique Sud-Est, en moyenne pour la premiere quinzaine de juillet 2008. Sur cette
figure, nous pouvons observer la couche semi-permanente de stratocumulus marins
dans la zone géographique de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S), caractérisée par
'absence de données satellitaires en ciel clair (a gauche) et par le plus grand nombre

de données satellitaires en ciel nuageux (a droite).
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5.2.3.1 Premier jeu de simulations numériques

Dans un premier temps, l'indice de réfraction du carbone suie de Bond et
Bergstrom (2006), implémenté par défaut dans WRF-Chem, est utilisé. Au total, 48

simulations numériques sont mises en place, dont les caractéristiques sont indiquées
BC . P
dans le tableau 5.5. Ce tableau regroupe les valeurs des rapports de masse o simulés

a I'émission et intégrés sur la verticale pour différentes fractions de mélange de
carbone suie (BC) et carbone organique primaire (OC) a la source, avec une
contribution variable de carbone brun (BrOC), c’est-a-dire 0, 2.5 et 5 %. Rappelons
gue le carbone brun correspond a la fraction absorbante de carbone organique
primaire et secondaire : 0 % de BrOC signifie que 100 % des OC sont purement
diffusants tandis que 5 % de BrOC signifie que 95 % des OC sont purement diffusants,
les 5 % restants étant absorbants.

Test de sensibilité de BC/OC
WRF-Chem
BC OC BrOC En surface Intégré sur la verticale
Continent/ciel clair Océan/au-dessus des
nuages
/1 0.06 0.06 0.06
/5 0.14 0.15 0.11
0,
XLjg 025et5% 440 0.19 0.12
/15 0.18 0.20 0.13
/1 0.09 0.10 0.08
/5 0.17 0.19 0.12
o)
X2 g 025e5% 44 0.22 0.13
/15 0.20 0.23 0.13
/1 0.12 0.13 0.10
/5 0.19 0.21 0.13
o)
X35 g 025et5% 45 0.23 0.14
/15 0.21 0.24 0.14
/1 0.13 0.14 0.10
/5 0.19 0.22 0.13
0
X4 g 025e5% 450 0.24 0.14
/15 0.21 0.25 0.14

BC _. z Lo .
Tableau 5.5 : Rapports de masse o simulés en surface et sur la colonne atmosphérique au niveau du

continent sud-africain en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S) et au-dessus des nuages de 'océan Atlantique
sud-oriental au cours du transport du panache d’aérosols de feux de biomasse (0°E-15°E, 15°S-5°S),
en moyenne sur la premiére quinzaine de juillet 2008. Ces rapports de mélange en aérosols carbonés
sont calculés a partir des concentrations en masse de carbone suie (BC) et carbone organique (OC)
pour les 48 tests de sensibilité du premier jeu de simulations numériques. A chaque couple de facteurs
d’ajustement BC et OC a la source est associée une contribution variable du carbone brun (BrOC) égale
a0,25et5%.
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Les facteurs d’ajustement indiqués dans le tableau 5.5 sont généralement cohérents
avec les incertitudes présentes dans l'inventaire d’émissions de feux de biomasse
APIFLAMEV1 (Turquety et al. 2014), comme discuté au chapitre 3. Les facteurs de
réduction des OC primaires diffusants a la source, 10 et 15, peuvent étre considérés
en dehors des incertitudes sur les facteurs d’émissions du carbone organique primaire
(70 % d’incertitude dans APIFLAMEV1). Ces tests de sensibilité vont néanmoins étre
expérimentés pour tenter de renforcer I'absorption des aérosols car ils donnent plus
de poids a la fraction absorbante de carbone suie. Les rapports de mélange en
aérosols carbonés a I'’émission pour 'ensemble des cas tests sont compris entre 0.06
et 0.21 et restent dans I'ordre de grandeur de ceux reportés dans la littérature (voir
tableau 5.1 au début de ce chapitre). Au cours du transport du panache d’aérosols de
feux de biomasse, comme le montre le tableau 5.5, ces valeurs tendent généralement
vers 0.13-0.14, en accord avec les résultats des mesures aéroportées répertoriées
dans le tableau 5.1 (Formenti et al. 2003 ; Kirchstetter et al. 2003 ; Capes et al. 2008).

L’analyse compléte des résultats du premier jeu de simulations numériques est fournie
en Annexe B. Parmi les 48 tests de sensibilité de WRF-Chem, 11 scénarios peuvent
étre considérés comme des solutions possibles, reportées dans le tableau 5.6,
reproduisant les propriétés optiques spectrales de 'AOD et du SSA restituées par
POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-dessus des nuages. Ces onze solutions
envisageables de WRF-Chem simulent des valeurs spectrales d’(AC)AOD et
d’(AC)SSA qui sont comprises dans les gammes d’incertitudes associées a celles
restituées par POLDER-3 (ACAC)AOD,ps(A) = £0.20 * (AC)AOD s (A) et
A(AC)SSA,ps(A) = £0.05) a la fois en atmosphére claire et nuageuse (voir figures 7.6
et 7.7 de 'Annexe B).
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Continent/ Océan/

ciel clair au-dessus des nuages
Tests de sensibilité AOD(A) SSA(A) ACAOD(A) ACSSA(A) Total
de WRF-Chem
BCx3.5, OC/5, 0 % de BrOC 0.23 0.10 0.02 0.11 0.47
BCx3.5, OC/5, 2.5 % de BrOC 0.30 0.03 0.06 0.05 0.43
BCx3.5, OC/5, 5 % de BrOC 0.47 0.03 0.25 0.05 0.80
BCx3.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.19 0.08 0.11 0.10 0.49
BCx3.5, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.18 0.01 0.02 0.04 0.25
BCx3.5, OC/10, 5 % de BrOC 0.24 0.07 0.05 0.06 0.41
BCx3.5, OC/15, 0 % de BrOC 0.16 0.07 0.15 0.10 0.47
BCx3.5, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.34 0.02 0.02 0.04 0.42
BCx3.5, OC/15, 5 % de BrOC 0.24 0.07 0.05 0.06 0.42
BCx4, OC/10, 0 % de BrOC 0.52 0.05 0.21 0.09 0.87
BCx4, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.46 0.04 0.16 0.04 0.70

Tableau 5.6 : Sommes des erreurs absolues moyennes calculées entre les propriétés optiques
spectrales des aérosols simulées par les onze solutions possibles du premier jeu de simulations
numériques de WRF-Chem et celles restituées par POLDER-3/GRASP au niveau du continent sud-
africain en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages de
l'océan Atlantique sud-oriental (0°E-15°E, 15°S-5°S), du visible au proche infrarouge.

Le tableau 5.6 présente les sommes des erreurs absolues moyennes, calculées entre
les onze solutions acceptables de WRF-Chem et POLDER-3/GRASP en ciel clair
(AOD(A) et SSA(N)) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (ACAOD(A) et
ACSSA(A)), sur I'ensemble des longueurs d’onde disponibles des deux produits
d’aérosols. Le total représente I'addition des erreurs absolues moyennes de chaque
propriété optique des aérosols (AOD(A)+SSA(A)+ACAOD(A)+ACSSA(AN)), la valeur la
plus faible correspondant a I'écart le plus petit entre la simulation numérique de WRF-
Chem et les restitutions de POLDER-3. Seuls les pixels coincidents entre les
restitutions de POLDER-3 et la modélisation de WRF-Chem (pixels colocalisés
spatialement et temporellement) sont pris en compte dans les calculs d’erreurs. Ainsi,
le tableau 5.6 montre que seule la combinaison de mélange en aérosols carbonés,
BCx3.5, OC/10 avec 2.5 % de BrOC, permet d’approcher aux mieux les restitutions
spectrales des propriétés optiques fournies par POLDER-3/GRASP et POLDER-
3/AERO-AC, respectivement en zones d’émissions et de transport du panache
d’aérosols de feux de biomasse. L’erreur absolue moyenne totale associée a ce
scénario de WRF-Chem est de seulement 0.25, indiqguant un bon niveau de
reproduction des propriétés optiques spectrales des aérosols restituées par POLDER-
3, en moyenne pour la premiere quinzaine de juillet 2008.
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La figure 5.11 présente les dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol (a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols (a droite) restituées par
POLDER-3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et POLDER-3/AERO-AC au-
dessus des nuages (courbes noires, en bas) et simulées par la meilleure configuration
du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem, BCx3.5, OC/10 avec 2.5 %

de BrOC (courbe verte), en moyenne pour les quinze premiers jours de juillet 2008.

3, 0,95 -

] -»-BCx3.5, 0C/10, 2.5 % de BrOC ]
2,5 1 0,9 ]
1 -+Restitutions POLDER-3/GRASP ™
2 1 ]
E 0,85 -
Q 3 < &Y ]
01,5 4 D) ]
< g ? 08 1
11 ]
0,5 1 0,75 1

ot o7+ ———t++F+ 1

250 350 450 550 650 750 850 950 1050 250 350 450 550 650 750 850 950 1050
A (nm) A (nm)

1,5 0,95 -
-+-BCx3.5, 0C/10, 2.5 % de BrOC ]
-~Restitutions POLDER-3/AERO-AC 0.9 1
1 1 ]

8 0,85 1 1 f

: £ s =
<O,5 ] < 0,8 T
0,75 A
0 - 07 1

250 350 450 550 650 750 850 950 1050 250 350 450 550 650 750 850 950 1050

A (nm) A (nm)
Figure 5.11 : Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol (AOD, a gauche) et de I'albédo de
simple diffusion des aérosols (SSA, a droite) restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (courbes
noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (courbes noires, en bas) et
simulées par le meilleur scénario du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem (BCx3.5,
OC/10 avec 2.5 % de BrOC, courbe verte). Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec +20 % sur I'(AC)AQOD et +0.05 sur I'(AC)SSA
sur I'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont moyennées géographiquement sur leurs zones
d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) au niveau du continent sud-africain en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de I'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiere quinzaine de juillet 2008.

La figure 5.11 montre bien que la combinaison de mélange en aérosols carbonés,
BCx3.5, OC/10 avec 2.5 % de BrOC, minimise les écarts entre les propriétés optiques
spectrales des aérosols simulées et celles restituées par POLDER-3. En effet, les
valeurs d’AOD simulées par ce scénario de WRF-Chem sont quasiment identiques a
celles restituées par POLDER-3 aussi bien en ciel clair qu’au-dessus des nuages (biais
moyens proches de zéro du visible au proche infrarouge). De méme, la courbe du SSA
simulée par ce scénario de WRF-Chem est superposée a celle restituée par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (biais moyens proches de zéro du visible au proche infrarouge).

La seule différence se situe au niveau de l'inversion de la pente du SSA : elle est
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simulée autour de 300-400 nm par ce scénario de WRF-Chem tandis qu’elle est
restituée entre 443 et 490 nm par POLDER-3/GRASP. En revanche, le comportement
spectral de TACSSA simulé par ce scénario de WRF-Chem est légerement différent
de celui restitué par POLDER-3/AERO-AC, notamment dans le proche infrarouge ou
la diminution de ’ACSSA est plus marquée dans les restitutions de POLDER-3/AERO-
AC. Le biais positif de 0.03 a 865 nm sur 'ACSSA pourrait s’expliquer par des
particules simulées au-dessus des nuages marins de 'océan Atlantique sud-oriental
plus grosses en taille que celles observées par POLDER-3 (voir section 4.3.1). Par
conséquent, la diffusion du rayonnement solaire et tellurique par ces particules serait
favorisée dans le proche infrarouge par cet effet de taille (augmentation des valeurs
de SSA).

Néanmoins, le niveau de carbone organique primaire (OC) a été réduit de facon
considérable dans cette combinaison de mélange, d’'un facteur 10 au niveau des
sources d’émissions de feux de biomasse, en désaccord avec les incertitudes
annoncées par Turquety et al. (2014) dans l'inventaire d’émissions APIFLAMEV1. Ce
résultat montre que d’autres combinaisons BC, OC et BrOC doivent étre testées,
notamment en ajustant le niveau d’absorption du carbone suie (BC), afin d’évaluer si
d’autres scénarios de WRF-Chem sont possibles pour fournir des résultats cohérents,

équivalents ou améliorés, avec les restitutions de POLDER-3.

5.2.3.2 Second jeu de simulations numériques

Le second jeu de simulations numériques, construit a partir de I'analyse des
résultats du premier jeu de simulations numeériques (voir Annexe B), comprend un total
de 45 tests de sensibilité détaillés dans le tableau 5.7. Ici, I'indice de réfraction du

carbone suie considéré est celui de Williams et al. (2007) afin d’augmenter son niveau
d’absorption. Constatant un écart assez important entre les cas tests % et % au niveau
du contenu des aérosols et de leur absorption (voir Annexe B), le cas test intermédiaire
% est ajouté. Egalement, le facteur d’ajustement du carbone suie (BC) a été affiné en

rajoutant BCx2.5.
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Test de sensibilité de BC/OC
WRF-Chem
BC OC BrOC En surface Intégré sur la verticale
Continent/ciel clair Océan/au-dessus des
nuages
/1 0.09 0.10 0.08
/2.5 0.14 0.15 0.11
x2 /5 0,25et5% 0.17 0.19 0.12
/10 0.19 0.22 0.13
/15 0.20 0.23 0.13
/1 0.10 0.11 0.09
/2.5 0.15 0.16 0.11
x25 /5 0,25et5% 0.18 0.20 0.13
/10 0.20 0.22 0.13
/15 0.21 0.24 0.14
/1 0.11 0.12 0.09
/2.5 0.16 0.17 0.12
x3 /5 0,25et5% 0.19 0.21 0.13
/10 0.20 0.23 0.13
/15 0.21 0.24 0.14

BC _. z ;. .
Tableau 5.7 : Rapports de masse o simulés en surface et sur la colonne atmosphérique au niveau du

continent sud-africain en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S) et au-dessus des nuages de 'océan Atlantique
sud-oriental au cours du transport du panache d’aérosols de feux de biomasse (0°E-15°E, 15°S-5°S),
en moyenne sur la premiére quinzaine de juillet 2008. Ces rapports de mélange en aérosols carbonés
sont calculés a partir des concentrations en masse de carbone suie (BC) et carbone organique (OC)
pour les 45 tests de sensibilité du second jeu de simulations numériques. A chaque couple de facteurs
d’ajustement BC et OC a la source est associée une contribution variable du carbone brun (BrOC) égale
a0, 25et5 %.

Comme pour le premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem, les facteurs
d’ajustement des tests de sensibilité du second jeu indiqués dans le tableau 5.7 sont
cohérents avec les incertitudes présentes dans linventaire de feux de biomasse
APIFLAMEV1 (Turquety et al. 2014), excepté pour les cas tests OC/10 et OC/15. De

BC . . . . .
plus, le tableau 5.7 montre que les rapports de masse oc @ I'émission sont compris

entre 0.09 et 0.21 et restent donc dans I'ordre de grandeur de ceux reportés dans la
littérature (voir tableau 5.1 au début de ce chapitre). Au cours du transport du panache
d’aérosols de feux de biomasse, les rapports de mélange en aérosols carbonés
tendent majoritairement vers 0.13-0.14, et restent donc en accord avec les résultats
des mesures aéroportées recensées dans le tableau 5.1 (Formenti et al. 2003 ;
Kirchstetter et al. 2003 ; Capes et al. 2008).

L’analyse complete des résultats du second jeu de simulations numériques de WRF-

Chem est fournie en Annexe C. Elle s’appuie également sur des analyses statistiques
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basées sur des scores de comparaisons entre WRF-Chem et POLDER-3 pour
'ensemble des produits AOD, ACAOD, SSA et ACSSA (voir figures 7.8, 7.9 et 7.10 et
tableaux 7.1 et 7.2). Parmi les 45 tests de sensibilité de WRF-Chem, deux scénarios
réalistes sont considérés comme solutions du second jeu de simulations numeériques.
La premiére combinaison de mélange en aérosols carbonés, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 %
de BrOC, simule statistiquement le mieux les valeurs spectrales de 'AOD et du SSA
restituées par POLDER-3/GRASP au-dessus du continent sud-africain en ciel clair
(12°E-30°E, 10°S-0°S). La seconde combinaison de mélange en aérosols carbonés,
BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC, simule statistiquement le mieux les valeurs
spectrales de TACAQOD et de TACSSA restituées par POLDER-3/AERO-AC au-dessus
des nuages de 'océan Atlantique sud-oriental (0°E-15°E, 15°S-5°S).

Avec l'indice de réfraction du carbone suie de Williams et al. (2007), nous pouvons
donc simuler correctement les restitutions de POLDER-3 tout en conservant une
proportion de carbone organique significative ce qui constitue un premier résultat
important. Le second résultat important est que nos tables de simulations numériques
montrent que les facteurs d’ajustement a appliquer au niveau des sources de feux de
biomasse correspondent & une augmentation d’un coefficient 2-2.5 sur la quantité
émise de carbone suie (BC) et a une réduction d’'un coefficient 2.5 sur la quantité émise
de carbone organique primaire (OC). Pour le carbone brun (BrOC), la fraction

absorbante des aérosols organigues est comprise entre 0 et 2.5 %.

La figure 5.12 présente 'AOD(A) (a gauche) et le SSA(A) (a droite) simulées par les
combinaisons de mélange en aérosols carbonés, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC
(courbes rouges) et BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC (courbes bleues) issues du
second jeu de simulations numériques de WRF-Chem et restituées par POLDER-
3/GRASP en atmosphere claire (en haut, courbes noires) et par POLDER-3/AERO-
AC au-dessus des nuages (en bas, courbes noires). Les propriétés optiques des
aérosols sont moyennées géographiquement sur leurs zones d’étude respectives
(cadres rouges de la figure 5.10) et temporellement sur les quinze premiers jours de
juillet 2008.
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Figure 5.12 : Dépendances spectrales de 'AOD (& gauche) et du SSA (a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (en haut, courbes noires) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(en bas, courbes noires) et simulées par les combinaisons de mélange en aérosols carbonés BCx2,
OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC (courbes rouges) et BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC (courbes bleues)
de WRF-Chem. Le premier (en rouge) et le second (en bleu) scénario de WRF-Chem correspondent
respectivement a la meilleure combinaison de mélange en aérosols carbonés obtenue en ciel clair et
au-dessus des nuages. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux incertitudes associées
aux données de POLDER-3 avec une précision de £20 % sur I'épaisseur optique aérosol et de +0.05
sur 'albédo de simple diffusion des aérosols sur 'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont
moyennées géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) au
niveau du continent sud-africain en ciel clair et (0°E-15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan

Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la premiére quinzaine de juillet 2008.

La figure 5.12 montre un bon accord général entre les deux solutions du second jeu
de simulations numériques de WRF-Chem et les restitutions de POLDER-3, en
moyenne pour la premiéere quinzaine de juillet 2008. Ces deux solutions de WRF-Chem
simulent des valeurs spectrales d’(AC)AOD et d’(AC)SSA qui sont comprises dans les
gammes d’incertitudes associées a celles restituées par POLDER-3
(ACAC)AODyps(A) = £0.20 * (AC)AOD,s(A) et A(AC)SSA,ps(A) = £0.05) a la fois en ciel

clair et au-dessus des nuages.

Au niveau du continent sud-africain en ciel clair (12°E-30°E, 10°S-0°S), les valeurs
spectrales de 'AOD sont Iégerement sous-estimées par le scénario de WRF-Chem,
BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC (courbe rouge, en haut a gauche), en comparaison
avec celles restituées par POLDER-3/GRASP, avec un biais moyen d’environ -0.06
du visible au proche infrarouge. Les valeurs spectrales du SSA sont également

faiblement sous-estimées par cette solution de WRF-Chem (courbe rouge, en haut a
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droite) avec un biais moyen d’environ -0.02 sur la totalité du spectre traduisant une
absorption des aérosols léegerement plus forte que celle restituée par POLDER-
3/GRASP. Cet écart se réduit aux plus courtes longueurs d’onde (biais moyen de -
0.01 a 443 nm) avec la prise en compte de I'absorption du carbone brun dans ce
scénario de WRF-Chem (2.5 % de BrOC). Le scénario de WRF-Chem, BCx2.5, OC/2.5
avec 0 % de BrOC (courbe bleue, en haut a gauche), sous-estime légerement les
valeurs spectrales de 'AOD dans le proche infrarouge (biais moyen de -0.02 a 1 020
nm) et les surestime lIégérement aux courtes longueurs d’onde (biais moyen de 0.07 a
443 nm). Comme pour la solution BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, les valeurs
spectrales du SSA sont également sous-estimées par la solution de WRF-Chem,
BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC (courbe bleue, en haut a droite), du visible au
proche infrarouge. Cette sous-estimation est plus prononcée dans le proche infrarouge
avec un biais moyen d’environ -0.03, en raison d’'une quantité de carbone suie plus
importante pour ce scénario de WRF-Chem. Aux courtes longueurs d’onde, I'écart
entre les valeurs spectrales de SSA simulées par le scénario de WRF-Chem, BCx2.5,
0OC/2.5 avec 0 % de BrOC, et celles restituées par POLDER-3/GRASP est réduit avec
un biais moyen de -0.01 a 443 nm. Cependant, I'absence de la contribution de carbone
brun dans cette solution (0 % de BrOC) ne permet pas de reproduire le point d’inflexion
de la pente du SSA restitué par POLDER-3/GRASP entre 443 et 490 nm. C’est
pourquoi, la combinaison de mélange en aérosols carbonés, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 %

de BrOC, constitue la meilleure solution obtenue en ciel clair.

Au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental (0°E-15°E, 15°S-5°S), les
valeurs spectrales de 'ACAOD sont Iégérement sous-estimées par le scénario de
WRF-Chem, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC (courbe rouge, en bas a gauche),
avec un biais moyen allant de -0.04 a -0.02 de 490 a 865 nm, en comparaison avec
celles restituées par POLDER-3/AERO-AC. Elles sont, en revanche, Iégerement
surestimées par le scénario de WRF-Chem, BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC
(courbe bleue, en bas a gauche), avec un biais moyen allant de 0.04 a 0.01 de 490 a
865 nm, en comparaison avec celles restituées par POLDER-3/AERO-AC. Concernant
le comportement spectral de TACSSA, la solution BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC
(courbe bleue, en bas a droite) se démarque de la solution BCx2, OC/2.5 avec 2.5 %
de BrOC (courbe rouge, en bas a droite) avec une courbe simulée décroissante avec

la longueur d’'onde croissante, quasiment superposeée a celle restituée par POLDER-

159

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

3/AERO-AC aux longueurs d’onde les plus courtes (biais moyen proche de zéro de
490 a 670 nm). Pour la solution BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, la courbe spectrale
de 'ACSSA croit jusqu’a 600 nm, en raison de la présence de carbone brun dans le
panache d’aérosols de feux de biomasse, puis décroit timidement jusqu’au proche
infrarouge, avec la longueur d’'onde croissante. Il convient de noter que, pour ces deux
scénarios de WRF-Chem, un désaccord est visible dans le proche infrarouge ou la
diminution des valeurs de 'ACSSA est plus marquée dans la restitution de POLDER-
3/AERO-AC. Le biais moyen de 0.03 et de 0.02 sur TACSSA & 865 nm, respectivement
pour les solutions BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC et BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de
BrOC, pourrait étre di a un effet de grossissement du mode fin avec le vieillissement
(voir section 4.3.1). Egalement, le manque de données supplémentaires dans
l'ultraviolet au-dessus des nuages avec POLDER-3/AERO-AC ne permet pas
d’évaluer si 'augmentation de l'absorption due au carbone brun simulée avec la
solution de WRF-Chem, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, est bien significative.
C’est pourquoi, la combinaison de mélange en aérosols carbonés, BCx2.5, OC/2.5

avec 0 % de BrOC constitue la meilleure solution obtenue au-dessus des nuages.

En résumé, ces deux solutions issues du second jeu de simulations numériques de
WRF-Chem sont quasiment équivalentes au niveau de la reproduction des propriétés
optiques spectrales restituées par POLDER-3. Néanmoins, la combinaison de
mélange en aérosols carbonés BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC (courbes rouges
sur la figure 5.12) est celle qui a fourni le meilleur score au classement final (voir
tableau 7.2 de '’Annexe C). Ceci signifie que ce scénario de WRF-Chem est celui qui
simule statistiquement le mieux I'évolution des propriétés optiques du panache
d’aérosols de feux de biomasse entre les zones sources continentales sud-africaines
et le transport au-dessus des nuages de I'océan Atlantique sud-oriental. Dans la suite,
nous allons analyser de maniere approfondie la combinaison de mélange en aérosols
carbonés, BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, qui constitue notre configuration dite

optimisée de WRF-Chem.
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5.3 Analyse de la configuration optimisée de WRF-Chem

5.3.1 Sur la période 1-15 juillet 2008

L’ajustement de la chimie de la configuration optimisée de WRF-Chem, BCx2,
OC/2.5 avec 2.5% de BrOC, est cohérent avec les incertitudes présentes dans

linventaire de feux de biomasse APIFLAMEv1 (Turquety et al. 2014), qui sont de
'ordre d’un facteur 2 a 4. Le rapport de masse % simulé par ce scénario optimal de

WRF-Chem est estimé a 0.15 au-dessus du continent sud-africain, cette valeur étant
caractéristique des feux de type savane majoritairement présents dans la partie sud
de I'Afrique (Bond et al. 2004 ; Liousse et al. 2010 ; Werf et al. 2010 ; Akagi et al.
2011). Au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, le rapport de
meélange en aérosols carbonés est égal a 0.11, en accord avec la valeur mesurée de
0.11 + 0.02 par Formenti et al. (2003) au cours de la campagne aéroportée SAFARI-
2000.

L’évolution de la composition chimique des PM,s, simulée avec la configuration
optimisée de WRF-Chem, entre les zones sources terrestres et le transport des
panaches d’aérosols de feux de biomasse au-dessus des nuages de l'océan
Atlantique sud-oriental, est présentée sur la figure 5.13. Les concentrations massiques
des aérosols (en mg.m 2, intégrées verticalement) sont moyennées
geéographiquement sur leurs zones d’étude respectives (cadres rouges sur la figure

5.10) et temporellement sur les quinze premiers jours de juillet 2008.
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Figure 5.13 : Evolution de la composition chimique des PM, 5 simulée par la configuration optimisée de
WRF-Chem (BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC) depuis les zones sources du continent sud-africain
en ciel clair ((12°E-30°E, 10°S-0°S), a gauche) jusqu’au large de I'océan Atlantique sud-oriental au-
dessus des nuages ((0°E-15°E, 15°S-5°S), a droite). Les concentrations massiques (en mg.m™=2) des
aérosols organiques (OA, en vert), des aérosols inorganiques secondaires (SIA, en gris), du carbone
organique (OC, hachures marron), du carbone suie (BC, en noir), du carbone brun (BROC, en violet),
des poussiéres désertiques (DUST, en jaune) et des sels marins (SEAS, en bleu) sont intégrées sur la
verticale, en moyenne pour la premiére quinzaine de juillet 2008.

La figure 5.13 montre que la composition chimique des PM,s simulée par la
configuration optimisée de WRF-Chem parait réaliste avec une domination des
aérosols organiques (OA, en vert), a la fois au niveau des zones sources (50.9 % des
PM,s, a gauche) et en zone de transport (55.6 % des PM,s, a droite).
Comparativement a la composition chimique des PM, 5 simulée par la configuration de
référence de WRF-Chem (voir figure 4.17), la contribution du carbone suie (BC, en
noir) dans le panache d’aérosols de feux de biomasse est plus importante dans notre
zone d'étude (> 3 %). Celle du carbone organique (OC, hachures marron) est
légérement plus faible : de 58.8 mg. m~2 (soit 28.0 % des PM, 5) a 35.1 mg.m~2 (soit
30.5 % des PM,; 5) pour la configuration optimisée de WRF-Chem contre 67.0 mg. m™~2
(soit 31.7 % des PM, 5) & 45.4 mg. m~2 (soit 32.0 % des PM, s) pour la configuration de
référence de WRF-Chem, entre les zones sources et de transport. Comme pour la
configuration de référence de WRF-Chem, linfluence des poussiéres désertiques
(DUST, en jaune) augmente au cours de la progression du panache d’aérosols de feux
de biomasse au large de I'océan Atlantique sud-oriental avec une masse intégrée

verticalement augmentant en moyenne de 7.7 mg.m~2 (3.7 % des PM, 5) 2 9.6 mg. m 2
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(8.4 % des PM,5). Celle des sels marins (SEAS, en bleu) est negligeable aussi bien
au-dessus du continent sud-africain (0.2 % des PM, 5), qu’en zone de transport (0.9 %
des PM, ;). Enfin, la contribution du carbone brun (BROC, en violet) est inférieure a

1 % dans notre zone d’étude.

La figure 5.14 présente 'AOD (en haut) et le SSA (en bas) a 565 nm en ciel clair
restitués par POLDER-3/GRASP (a gauche) et simulés avec la configuration optimisée
de WRF-Chem (& droite), en moyenne pour les quinze premiers jours de juillet 2008

dans la région de I'Atlantique Sud-Est.

POLDER-3 WRF-Chem
Configuration optimisée

AOD (565 nm)

10°N

10°S|=

20°S |k

SSA (565 nm)

30°5| -~

20°W 10°W  0°  10°E 26‘;5 ;gO“E 20°W 10°W  0° 10°E  20°E .§0°E
Figure 5.14 : Epaisseur optique aérosol (AOD, en haut) et albédo de simple diffusion des aérosols (SSA,
en bas) a 565 nm en ciel clair restitués par POLDER-3/GRASP (a gauche) et simulés avec la
configuration optimisée de WRF-Chem (BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, a droite) dans la région de
I’Atlantique Sud-Est, en moyenne pour la premiére quinzaine de juillet 2008. Le cadre rouge de
coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S) représente la zone d’étude.

Globalement, la figure 5.14 montre que les résultats obtenus avec la configuration
optimisée de WRF-Chem en ciel clair sont satisfaisants, en moyenne pour la premiére
quinzaine de juillet 2008. Au niveau du continent sud-africain (12°E-30°E, 10°S-0°S),
la valeur moyenne de 'AOD simulée a 565 nm est de 0.77 contre 0.82 £ 0.16 pour
POLDER-3/GRASP, indiquant une légére sous-estimation de l'intensité des sources
d’émissions d’aérosols de feux de biomasse. Leur localisation est également un peu
différente avec des sources d’émissions simulées situées plus a I'ouest que celles
observées par POLDER-3/GRASP, se traduisant par un coefficient de corrélation

spatial de 0.50 et un biais moyen de -0.05 a 565 nm (voir tableau 5.8).
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Concernant I'albédo de simple diffusion des aérosols, la valeur moyenne du SSA
simulée a 565 nm est de 0.82 contre 0.83 £ 0.05 pour POLDER-3/GRASP montrant
un bon accord, bien que I'absorption des aérosols soit trés Iégerement surestimée par
la configuration optimisée de WRF-Chem. La figure 5.14 met également en évidence
que l'absorption des aérosols est quasiment uniforme dans la configuration optimisée
de WRF-Chem tandis que POLDER-3/GRASP montre des aérosols plus diffusants au
nord de la zone de coordonnées (12°E-30°E, 5°S-0°S). Une contribution d’autres
aérosols, autres que ceux de feux de biomasse, dans cette zone n’est pas a exclure
et pourrait expliquer pourquoi POLDER-3 restitue des valeurs de SSA plus hautes que
le modele. Cette différence se traduit par un coefficient de corrélation spatial de 0.59

et un biais moyen de -0.01 a 565 nm (voir tableau 5.8).

Nous pouvons remarquer un grand désaccord entre le SSA simulé par la configuration
optimisée de WRF-Chem et celui restitué par POLDER-3/GRASP au-dessus de
'océan Atlantique sud-oriental. En effet, POLDER-3/GRASP restitue en moyenne des
valeurs de SSA tres basses autour de 0.80 a 565 nm dans cette région, que la
configuration optimisée de WRF-Chem n’arrive pas a reproduire. L’effet de revétement
du carbone suie (mélange de type core-shell), non pris en compte dans nos
simulations numériques de WRF-Chem mais observé durant les campagnes
aéroportées ORACLES (Zuidema et al. 2018) et CLARIFY (Taylor et al. 2020), pourrait
expliquer cette grande différence. Il semble étre trés important sur les panaches
d’aérosols de feux de biomasse trés vieux transportés au large des cotes sud-

africaines (Zuidema et al. 2018 ; Taylor et al. 2020).
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AOD(A)
Longueur d’onde, A (nm) 443 490 565 670 865 1020
Coefficient de corrélation spatial, R 051 051 050 048 044 0.40
Biais moyen, MB -0.06 -0.06 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06
Erreur absolue moyenne, MAE 043 039 034 029 024 0.22
Erreur quadratigue moyenne, RMSE 069 063 056 048 041 0.37
SSA(A)
Longueur d’onde, A (nm) 443 490 565 670 865 1020
Coefficient de corrélation spatial, R 057 058 059 060 061 0.62
Biais moyen, MB -0.01 -0.02 -0.01 -0.01 -0.02 -0.01
Erreur absolue moyenne, MAE 0.04 004 004 005 0.06 0.07
Erreur quadratigue moyenne, RMSE 0.05 005 0.06 0.06 0.07 0.08

Tableau 5.8 : Evaluations statistiques de /'épaisseur optique aérosol, AOD(A), et de I'albédo de simple
diffusion des aérosols, SSA(A), simulés avec la configuration optimisée de WRF-Chem (BCx2, OC/2.5
avec 2.5 % de BrOC) a partir des restitutions des propriétés optiques spectrales des aérosols par
POLDER-3/GRASP en ciel clair, dans la zone d’étude de coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S), en
moyenne pour les quinze premiers jours de juillet 2008, sur un échantillon de 2 385 pixels coincidents.

Le tableau 5.8 présente les principaux estimateurs statistiques utilisés pour
I'évaluation des propriétés optiques spectrales des aérosols simulées avec la
configuration optimisée de WRF-Chem a partir de celles restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair, sur 'ensemble des pixels coincidents de la zone d’étude de
coordonnées (12°E-30°E, 10°S-0°S). Ce tableau montre que le comportement spectral
de 'AOD est bien reproduit, en moyenne, avec la configuration optimisée de WRF-
Chem mais avec une légere sous-estimation de I'ordre de 0.06 du visible au proche
infrarouge par rapport aux valeurs spectrales de 'AOD restituées par POLDER-
3/GRASP. Cet écart serait principalement di a une localisation Iégérement différente
des sources d’émissions d’aérosols de feux de biomasse, en comparaison avec les
restitutions de POLDER-3/GRASP (voir figure 5.14). Les erreurs augmentent en allant
vers les courtes longueurs d’onde car ’AOD croit avec la longueur d’onde décroissante
pour les fines particules de feux de biomasse, accentuant I'écart entre la modélisation
et les observations, la ou les différences sont les plus prononcées. Le comportement
spectral du SSA est, quant a lui, mieux reproduit dans la configuration optimisée de
WRF-Chem, notamment en allant vers les plus courtes longueurs d’onde du visible
grace a la prise en compte de la contribution du carbone brun. Le biais moyen, I'erreur
absolue moyenne et I'erreur quadratique moyenne sont proches de zéro (-0.01, 0.04
et 0.05, respectivement, a 443 nm) et sont compris dans les gammes d’incertitudes

associées aux valeurs de SSA restituées par POLDER/GRASP.
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La figure 5.15 présente 'TACAQD (en haut) et TACSSA (en bas) au-dessus des nuages
a 550 nm restitués par POLDER-3/AERO-AC (a gauche) et simulés avec la
configuration optimisée de WRF-Chem (a droite), en moyenne pour les quinze

premiers jours de juillet 2008 dans la région de I'Atlantique Sud-Est.
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Figure 5.15 : Epaisseur optique aérosol (ACAOD, en haut) et albédo de simple diffusion des aérosols
(ACSSA, en bas) au-dessus des nuages a 550 nm restitués par POLDER-3/AERO-AC (a gauche) et
simulés avec la configuration optimisée de WRF-Chem (BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, a droite)
dans la région de I'Atlantique Sud-Est, en moyenne pour la premiere quinzaine de juillet 2008. Le cadre
rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) représente la zone d’étude.

La figure 5.15 montre un trés bon accord entre la configuration optimisée de WRF-
Chem et les restitutions de POLDER-3/AERO-AC, tant au niveau de la distribution
spatiale moyenne de '’ACAOD que de celle de TACSSA a 550 nm. La valeur moyenne
de ’ACAOD simulée a 550 nm est de 0.43 contre 0.47 + 0.09 pour POLDER-3/AERO-
AC, indiquant une bonne estimation de la quantité d’aérosols entrainée au-dessus des
nuages de I'océan Atlantique sud-oriental. Quelques différences mineures peuvent
étre observées au sein de la zone d’étude de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S), se
traduisant par un coefficient de corrélation spatial de 0.64 et un biais moyen de -0.04
a 550 nm (voir tableau 5.9).

La valeur moyenne de 'ACSSA simulée a 550 nm est de 0.85 contre 0.85 £ 0.05 pour
POLDER-3/AERO-AC, indiquant une bonne prise en compte de l'absorption des
aerosols dans la configuration optimisée de WRF-Chem. Quelques minimes disparités

sont visibles a I'intérieur de la zone d’étude de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S), se
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manifestant par un coefficient de corrélation spatial de 0.66, une erreur absolue
moyenne de seulement 0.01 et une erreur quadratique moyenne de seulement 0.02

(voir tableau 5.9).

ACAOD(A)
Longueur d’onde (nm), A 490 550 670 865
Coefficient de corrélation spatial, R 0.64 0.64 0.63 0.63
Biais moyen, MB -0.04 -0.04 -0.03 -0.02
Erreur absolue moyenne, MAE 0.20 0.17 0.12 0.07
Erreur quadratique moyenne, RMSE 0.29 0.25 0.18 0.11

ACSSA(A)
Longueur d’onde (nm), A 490 550 670 865
Coefficient de corrélation spatial, R 0.62 0.66 0.69 0.69
Biais moyen, MB -0.01 0.00 0.01 0.03
Erreur absolue moyenne, MAE 0.02 0.01 0.02 0.03
Erreur quadratique moyenne, RMSE 0.02 0.02 0.02 0.04

Tableau 5.9 : Evaluations statistiques de /'épaisseur optique aérosol, ACAOD(A), et de I'albédo de
simple diffusion des aérosols, ACSSA(A), simulés avec la configuration optimisée de WRF-Chem (BCx2,
0C/2.5 avec 2.5 % de BrOC) a partir des restitutions des propriétés optiques spectrales des aérosols
par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages, dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-15°E,
15°S-5°S), en moyenne pour les quinze premiers jours de juillet 2008, sur un échantillon de 1 404 pixels
coincidents.

Le tableau 5.9 présente les principaux estimateurs statistiques utilisés pour
I'évaluation des propriétés optiques spectrales des aérosols simulées au-dessus des
nuages avec la configuration optimisée de WRF-Chem a partir de celles restituées par
POLDER-3/AERO-AC, sur I'ensemble des pixels coincidents de la zone d’étude de
cordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S). Ce tableau statistique montre un bon accord
général au niveau de la reproduction des propriétés optiques spectrales des aérosols
au-dessus des nuages. Les coefficients de corrélation spatiaux, les biais moyens, les
erreurs absolues moyennes et les erreurs quadratiques moyennes sont effectivement
proches de zéro du visible au proche infrarouge, aussi bien pour les valeurs spectrales
de ’ACAOD que de 'ACSSA.

En résumé, la configuration optimisée de WRF-Chem (BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de
BrOC) simule fidelement les propriétés optiques spectrales des aérosols déduites des
mesures de POLDER-3, mais avec quelques petits désaccords au niveau de leur

répartition géographique, en moyenne pour la premiére quinzaine de juillet 2008.
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5.3.2 Sur la période juillet-septembre 2008

Nous allons maintenant étendre la période d’étude jusqu’au 30 septembre 2008
avec la configuration optimisée de WRF-Chem pour tester son aptitude a représenter
le cycle d’absorption observé pendant la saison des feux de I'année 2008. La figure
5.16 présente les évolutions temporelles de TACAOD (a gauche) et de 'ACSSA (a
droite) restituées par POLDER-3/AERO-AC (courbes en trait plein) et simulées avec
la configuration optimisée de WRF-Chem (courbes en pointillés) au-dessus des
nuages a 490, 550 et 865 nm (courbes bleues, vertes et rouges, respectivement), au

cours du trimestre juillet-aolt-septembre 2008.
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Figure 5.16 : Evolutions temporelles de 'ACAOD (& gauche) et de 'ACSSA (a droite) restituées par
POLDER-3/AERO-AC (courbes en trait plein) et simulées avec la configuration optimisée de WRF-
Chem (BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC, courbes en pointillés) au-dessus des nuages de /'océan
Atlantique sud-oriental a 490, 550 et 865 nm (courbes bleues, vertes et rouges, respectivement). Les
propriétés optiques sont moyennées géographiquement dans la zone d’étude de coordonnées (0°E-
15°E, 15°S-5°S) et mensuellement au cours de la période juillet-septembre 2008. Les barres d’erreurs
verticales correspondent aux incertitudes associées aux données de POLDER-3 : +20 % sur TACAOD
et +0.05 sur '’ACSSA sur 'ensemble du domaine specitral.

La figure 5.16 montre que la configuration optimisée de WRF-Chem reproduit en partie
du moins 'augmentation de TACAQOD restituée par POLDER-3/AERO-AC entre les
mois de juillet et d’aolt, mais ne reconstitue pas celle observée entre les mois d’aolt
et de septembre 2008. Pour ce dernier mois, la configuration optimisée de WRF-Chem
ne parvient pas a simuler correctement le pic de concentration des aérosols
habituellement observé a cette époque de I'année dans la région de I'Atlantique Sud-

Est (voir section 3.2.7). En septembre 2008, la configuration optimisée de WRF-Chem
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sous-estime la quantité d’aérosols transportée au-dessus des stratocumulus marins
avec un biais moyen de -0.24 pour ’TACAOD a 550 nm en comparaison avec POLDER-
3/AERO-AC. Cette sous-estimation pourrait étre liée a des incertitudes sur I'évolution,
au cours de la saison, des émissions de feux dans l'inventaire utilisé (APIFLAMEV1,
Turquety et al. 2014). Récemment, une étude de sensibilité numérique a été menée
par Pan et al. (2019) en testant six inventaires globaux d’émissions de feux de
biomasse (hors APIFLAMEV1) dans le modele de chimie-transport GEOS-Chem de la
NASA. Cette étude de modélisation s’est notamment concentrée au niveau du
continent sud-africain en septembre 2008. Les résultats de I'étude ont montré une
sous-estimation de 'AOD simulée au-dessus des terres pour ces six inventaires, avec
un biais maximal de 0.23 par rapport aux données MODIS-Aqua a 550 nm et d’au
moins 50 % par rapport aux données du site AERONET de Mongu en Zambie. Cet
écart entre la modélisation et les observations n'a pas pu étre expliqué par des
conditions synoptiques différentes car la météorologie et les mécanismes des aérosols
(transport et élimination) étaient identiques pour les six expériences numériques. Les
auteurs de cette étude suggerent donc de revoir a la hausse les estimations des
quantités émises d’aérosols de feux de biomasse, notamment en mettant a jour les

facteurs d’émissions en fonction de la saison et des conditions d’activités des feux.

Au niveau de 'ACSSA, la figure 5.16 montre que la configuration optimisée de WRF-
Chem peine a représenter de maniére trés satisfaisante le cycle saisonnier restitué par
POLDER-3/AERO-AC, qui est caractérisé par une diminution de I'absorption des
aérosols (augmentation des valeurs de 'ACSSA) au cours de I'avancement de la
saison des feux (voir section 3.2.7). Ce résultat suggere que la composition chimique
du panache d’aérosols de feux de biomasse, notamment carbonée, évolue au cours
de la saison séche, probablement en lien avec un changement dans le type de
combustible brdlé et dans les conditions de combustion (Zuidema et al. 2016b ; Pan
et al. 2019). Il est donc nécessaire d’étudier mois par mois les propriétés physico-
chimiques et optiques des aérosols afin de mieux comprendre et mieux contraindre
dans WRF-Chem le cycle d’absorption des aérosols de feux de biomasse dans la

région de I'Atlantique Sud-Est.
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5.4 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avons testé linfluence de certains paramétres clés

BC . . . . . .
(rapport de masse o0 indice de réfraction du carbone suie, ajout de carbone brun) sur

les propriétés optiques des aérosols de feux de biomasse simulées par WRF-Chem.

Le premier jeu de simulations numériques réalisé avec 'indice de réfraction du carbone
suie de Bond et Bergstrom (2006), mpgc(550 nm) = 1.95 —0.79i, a permis de
déterminer une solution capable de reproduire fidélement les variations spectrales de
'AOD et du SSA restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair et par POLDER-
3/AERO-AC au-dessus des nuages. Cependant, cette solution a été exclue a cause
de la quantité de carbone organique primaire émise a la source qui doit étre
considérablement réduite, d’au moins un facteur 10. Ce coefficient réducteur est
considéré en dehors des incertitudes présentes dans l'inventaire d’émissions de feux
de biomasse APIFLAMEV1 (Turquety et al. 2014).

Le second jeu de simulations numériques obtenu avec I'indice de réfraction du carbone
suie de Williams et al. (2007), mg(550 nm) = 1.75 — 1.03i, plus absorbant que celui
de Bond et Bergstrom (2006), apporte de meilleurs résultats. En outre, cet indice de

réfraction semble mieux correspondre aux mesures du MACg jeune @SSOCi€ au carbone

suie fraichement émis. A partir de ce second jeu de simulations numériques, une
configuration optimisée de WRF-Chem a été déterminée pour le mois de juillet 2008.
Elle correspond a la combinaison de mélange en aérosols carbonés : BCx2, OC/2.5
avec 2.5 % de BrOC.

Ce scénario optimisé de WRF-Chem, dont I'ajustement de la chimie est cohérent et
réaliste avec les incertitudes présentes dans l'inventaire d’émissions de feux de
biomasse APIFLAMEV1 (Turquety et al. 2014), simule statistiquement le mieux a la
fois TAOD et le SSA restitués par POLDER-3 en ciel clair et au-dessus des nuages.
L’analyse du cycle d’absorption des aérosols simulé par la configuration optimisée de
WRF-Chem sur le trimestre juillet-septembre 2008 a montré des difficultés de la part
du modéle a représenter fidelement celui restitué par POLDER-3/AERO-AC, en
particulier pour le mois de septembre 2008. Il convient de noter toutefois que les
valeurs simulées de 'ACSSA restent, en moyenne, comprises dans les incertitudes
associéees aux valeurs de 'ACSSA restituées par POLDER-3/AERO-AC. L’étude des
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propriétés optiques spectrales des aérosols a révélé que la composition chimique
carbonée du panache d’aérosols de feux de biomasse semble évoluer au cours de la
saison des feux avec notamment une diminution de leur absorption. La combinaison
de mélange obtenue pour la configuration optimisée de WRF-Chem est donc attendue
a étre modifiée progressivement pour tenir compte des changements dans le type de
combustible bralé et dans les conditions de combustion. La présence de carbone brun

a la source est un résultat important de notre étude.
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6 Conclusions et perspectives

6.1 Synthese générale

méliorer la représentation des propriétés d’absorption des aérosols de
feux de biomasse dans le modele régional de météorologie couplée a la
chimie WRF-Chem, au niveau de la région de I'Atlantique Sud-Est, est
possible grace aux contraintes fournies par les observations satellitaires de I'A-Train
et par les mesures des différentes campagnes aéroportées réalisées réecemment dans
cette région du monde. Le travail mené au cours de cette thése s’est déroulé en deux

grandes étapes.

Les performances globales de la configuration initiale de WRF-Chem avec l'inventaire
d’émissions de feux de biomasse APIFLAMEvV1 (Turquety et al. 2014) ont d’abord été
évaluées. L’'analyse de I'épaisseur optique aérosol simulée par cette configuration
initiale de WRF-Chem a montré une sous-estimation d’'un facteur 2 pouvant étre lié a
un mangue de quantités émises d’espéces gazeuses et particulaires par I'inventaire.
Un coefficient multiplicatif de 1.5, cohérent avec les incertitudes sur les facteurs
d’émissions présentes dans APIFLAMEvV1 (Turquety et al. 2014), a été appliqué a
'ensemble des espéces gazeuses et particulaires émises par les brilis de végétations.
Ce facteur d’ajustement s’est révélé étre un bon compromis permettant de reproduire
de maniére satisfaisante, a la fois l'intensité des sources de feux de biomasse au
niveau du continent et le transport des couches d’aérosols au-dessus de l'océan
Atlantique sud-oriental. Nous avons fait de cette configuration notre référence pour les
simulations réalisées avec WRF-Chem. L’examen de I'épaisseur optique aérosol au-
dessus des nuages, de la hauteur d’injection des aérosols de feux de biomasse et de
l'altitude du sommet des nuages a permis de valider la capacité du modéle dans cette
configuration de référence a simuler le transport des aérosols, depuis les zones
sources jusqu’au large des cbtes sud-africaines, au-dessus des stratocumulus marins.
Nous nous sommes ensuite intéressés a I'évaluation des propriétés d’absorption des
aérosols en évaluant la capacité du modéle a reproduire I'albédo de simple diffusion
des aérosols. La configuration de référence de WRF-Chem associée a des émissions
prescrites d’espéces organiques primaires et de suie, et dans laquelle seul le carbone

suie absorbe le rayonnement, sous-estime I'absorption des aérosols en comparaison
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avec les données satellitaires de POLDER-3, a la fois en atmosphere claire (GRASP)
et nuageuse (AERO-AC). Notre analyse a permis de montrer que les biais significatifs
observés ne sont pas dus a une mauvaise représentation de la taille des particules
dans la configuration de référence de WRF-Chem. La comparaison effectuée entre le
coefficient d’Angstrém simulé et celui restitué par le polarimetre POLDER-3 a permis
de valider ce point. La distribution en taille en volume des aérosols simulée par la
configuration de référence de WRF-Chem traduit la présence majoritaire de petites
particules de feux de biomasse avec un mode fin trés marqué, dominé par le carbone
suie et les espéces organiques. Egalement, I'étude de la sensibilité de la dépendance
spectrale de l'albédo de simple diffusion a la présence de poussieres désertiques,
principalement diffusantes dans le visible-proche infrarouge, a montré un impact trés
limité de ces particules sur les résultats des simulations numériques, ne pouvant donc
pas expliquer I'origine du désaccord entre la configuration de référence de WRF-Chem
et les restitutions de POLDER-3. Pour étudier la sensibilité de I'albédo de simple
diffusion aux propriétés d’absorption des aérosols de feux de biomasse, quatre
parametres « clés » ont été testés: 1) la quantité de carbone suie absorbant a la
source, 2) la quantité de carbone organique diffusant a la source, 3) la valeur de I'indice
de réfraction du carbone suie et 4) la fraction d’organiques absorbants dans les

panaches observés d’aérosols de feux de biomasse ou fraction de carbone brun.

Des tests de sensibilité numériques ont été réalisés en modifiant les valeurs de ces
N BC
quatre parametres, tout en conservant un rapport de masse 5c et un contenu en

aérosols réaliste. Un premier jeu de simulations numériques a été effectué avec I'indice
de réfraction du carbone suie de Bond et Bergstrom @ (2006),
mgpc(550 nm) = 1.95 — 0.79i, un indice de référence utilisé dans la communauté des
modélisateurs du climat. La comparaison de ces simulations avec les valeurs
spectrales de 'AOD et du SSA restituées par POLDER-3 a montré que la modélisation
de l'absorption des aérosols est améliorée avec ce premier jeu de simulations
numeériques, notamment via la prise en compte du carbone brun. Avec ces calculs, le
contenu en aérosols organiques primaires doit toutefois étre fortement réduit afin de
reproduire la charge en aérosols observée. Cette réduction drastique de la masse en
aérosols organiques primaires (division par 10) au niveau des sources de feux de
biomasse n’est plus réaliste. Un second jeu de simulations numériques a donc été

réalisé avec I'indice de réfraction du carbone suie proposé par Williams et al. (2007) :

173

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

mgpc(550 nm) = 1.75 — 1.03i. Cette derniere valeur indique une absorption plus forte
pour le carbone suie dans le visible, par rapport a celle recommandée par Bond et
Bergstrom (2006). Cette absorption additionnelle permettrait de reproduire de facon
plus réaliste le coefficient d’absorption massique du carbone suie fraichement émis,
d’apres des études récentes menées en laboratoire. L’analyse de ce second jeu de
simulations numériques a permis de mettre au point une configuration optimisée de
WRF-Chem permettant de reproduire aux incertitudes de mesures prés les
observations satellitaires de POLDER-3 disponibles sur notre zone d'étude. Ce travail
a été réalisé pour un mois d’étude correspondant a juillet 2008. Cette solution est
associée a la combinaison d’'un mélange carboné défini par des quantités de carbone

suie et d’organiques primaires (a la source), respectivement augmentées par un
.. P . .. . BC
coefficient deux et réduites par un coefficient deux et demi. Le rapport de masse o

simulé par ce scénario optimal a été estimé a 0.15 au-dessus du continent et a 0.11
au-dessus des nuages de I'océan Atlantique sud-oriental. Ces valeurs sont également
en bon accord avec les mesures in-situ effectuées précédemment dans cette région
de I'Atlantique Sud-Est, notamment celles de la campagne SAFARI-2000 (Formenti et
al. 2003). De plus, la fraction absorbante des aérosols organiques dans le panache
d’aérosols de feux de biomasse, c’est-a-dire le carbone brun, a été estimée a hauteur
de 2-3 % pour la période étudiée. Cette valeur pourrait varier géographiqguement et
temporellement. Cette concentration en carbone brun permet en particulier de bien
reproduire I'absorption additionnelle observée par POLDER-3 au-dessus des zones
sources aux plus courtes longueurs d’onde du visible (données GRASP), ce qui est
caractéristique de la présence de carbone brun dans les panaches d’aérosols de feux
de biomasse. Cependant, 'absence de données disponibles pour le SSA dans le bleu
et l'ultraviolet au-dessus des nuages n’a pas permis de contraindre avec certitude le
contenu de carbone brun dans le cas des panaches d’aérosols de feux de biomasse
transportés au-dessus des stratocumulus s’étendant au large des cétes namibienne et
angolaise. Cette limitation est principalement liée a l'algorithme d’inversion utilisé et

pourra étre outrepassée dans de futurs travaux.

Ce travail a montré que le modéle régional de météorologie couplée a la chimie WRF-
Chem, combiné a des produits aérosols satellitaires innovants POLDER-3, a permis
d’estimer de maniéere satisfaisante, en ciel clair et au-dessus des nuages, le contenu

des aérosols et leurs propriétés d’absorption dans la région de I'Atlantique Sud-Est,
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en moyenne pour le mois de juillet 2008, comme indiqué sur la figure 6.1. Cette figure
présente TACAQOD (en haut) et TACSSA (en bas) restitués par POLDER-3/AERO-AC
(2 gauche) et simulés avec la configuration initiale (au milieu) et la configuration
optimisée (a droite) de WRF-Chem, a 550 nm au-dessus des nuages de l'océan

Atlantique sud-oriental.

POLDER-3 WRF-Chem
AERO-AC Configuration initiale Configuration optimisée
APIFLAMEv1 x1 APIFLAMEv1 x1.5
BCx1, OC/1 avec 0 % de BrOC BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC
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Figure 6.1 : Comparaison de I'ACAOD (en haut) et de 'ACSSA (en bas) a 550 nm entre les restitutions
de POLDER-3/AERO-AC (a gauche), la configuration initiale (au milieu) et la configuration optimisée de
WRF-Chem (a droite) dans la région de I’Atlantique Sud-Est, en moyenne pour le mois de juillet 2008.
Le cadre rouge de coordonnées (0°E-15°E, 15°S-5°S) représente la zone d’étude.

La figure 6.1 montre que le biais moyen sur I'ACSSA a 550 nm entre le modele WRF-
Chem et les restitutions de POLDER-3/AERO-AC passe de +0.08 pour la configuration
initiale a -0.02 pour la configuration optimisée, dans la zone d’étude de coordonnées
(0O°E-15°E, 15°S-5°S) pour le mois de juillet 2008. Les propriétés d’absorption des
aérosols de feux de biomasse sont ainsi nettement améliorées avec la configuration
optimisée de WRF-Chem, tout en conservant un contenu réaliste d’aérosols entrainés

au-dessus des stratocumulus marins, comme le montrent les cartes d’ACAOD.

En conclusion, la méthodologie développée au cours de cette these peut étre résumée
de la fagon suivante : utiliser des simulations régionales optimisées pour contraindre
les facteurs d’émissions des grandes familles d’espéces chimiques présentes dans les
inventaires de feux de biomasse grace a I'ajustement de la chimie. Cet ajustement de

la chimie est rendu possible grace a l'utilisation de nouvelles observations satellitaires
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fournissant I'albédo de simple diffusion des aérosols et sa dépendance spectrale
depuis I'espace, a la fois en ciel clair et en ciel nuageux. Ces nouvelles observations,
disponibles depuis peu, utilisées en synergie avec un modele régional de météorologie
couplée a la chimie comme WRF-Chem, permettent d’obtenir des contraintes

nouvelles sur la chimie des aérosols dans les exercices de modélisation climatique.

6.2 Applications et voies d’améliorations

A court terme, les résultats acquis au cours de cette thése constituent la
premiére étape d’'une étude qui permettra d’estimer de fagon plus robuste I'impact
climatiqgue des aérosols de feux de biomasse présents dans la région de I'Atlantique
Sud-Est, en utilisant la configuration optimisée du modéle WRF-Chem. Notamment,
I'influence de 'absorption du carbone brun sur les effets radiatifs direct et semi-directs
pourra étre étudiée. Egalement, la réponse du nuage en cas de contact avec le
panache d’aérosols de feux de biomasse pourra étre évaluée au niveau des effets

indirects.

A moyen terme, la méthodologie développée dans cette thése pourrait étre appliquée
a 'ensemble de la saison seche de I'été 2008 pour étudier la variabilité temporelle et
le cycle d’absorption des aérosols de feux de biomasse présents dans cette région.
Une perspective importante serait ainsi le développement d'une paramétrisation du
contenu en carbone brun dans WRF-Chem en fonction de I'évolution de I'activité des
feux au cours de la saison seche. Pour améliorer cet aspect, un travail de synergie
entre les observations satellitaires fournies par les capteurs spatiaux POLDER-3 et
OMI pourrait permettre d’étendre la restitution de l'albédo de simple diffusion des
aérosols a l'ultraviolet, domaine spectral particulierement sensible a la présence de

carbone brun.

D'autres pistes non encore explorées durant cette these, comme le type de mélange
des aérosols (revétement de type core-shell) ou la prise en compte d'une morphologie
fractale de la suie, permettraient d'apporter des informations supplémentaires sur les

propriétés d'absorption du panache d’aérosols de feux de biomasse.
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La méthodologie mise en place devrait étre étendue a d'autres périodes de temps. Par
exemple, cette méthodologie pourrait étre appliquée a la campagne aéroportée
francaise AEROCLO-sA qui s’est déroulée dans la région de I'Atlantique Sud-Est en
aolt-septembre 2017, en utilisant alors d’autres jeux de données que celles fournies
par POLDER-3. D’autres campagnes internationales de mesures ont également eu
lieu dans cette région (campagnes aéroportées ORACLES et CLARIFY) ces dernieres
années (Zuidema et al. 2016b). Elles permettront de fournir des jeux d’observations
détaillées de référence sur les propriétés des aérosols de feux de biomasse, apportant
la encore des contraintes supplémentaires sur leurs effets radiatifs et climatiques.

Enfin, une autre perspective intéressante consisterait a appliquer la méthodologie
combinant simulations régionales et observations satellitaires d’aérosols a d’autres
régions sous l'influence de feux de biomasse, comme celles situées dans 'hémisphére
Nord ou en Amérique du Sud, en particulier en Amazonie. Les feux de forét boréale,
entre autres, sont un sujet d’intérét car ils sont caractérisés par un tres faible rapport
de mélange en aérosols carbonés et une combustion lente sans flammes. Ce type de
feux est donc potentiellement plus riche en aérosols organiques, ce qui en fait un
contributeur potentiellement important de carbone brun. Pour ce type de panache, la
concentration en carbone brun pourrait donc étre beaucoup plus importante que pour
les panaches de feux de biomasse observés dans I'Atlantique Sud-Est, impliquant un

effet du carbone brun sur le climat potentiellement plus marqué pour ces régions.
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/ Annexes

7.1 Annexe Al : incertitudes associées a l'albédo de simple
diffusion des aérosols (SSA) restitué par POLDER-3/GRASP

en ciel clair

La figure 7.1 compare I'albédo de simple diffusion des aérosols (SSA) restitué par la
version « optimisée » du produit aérosols POLDER-3/GRASP, utilisée dans cette
these, avec celui fourni par AERONET en ciel clair a 443, 670, 865 et 1 020 nm, a
I'échelle mondiale et en moyenne sur la période 2005-2013. Les histogrammes de
densité de probabilité du biais moyen entre le SSA restitué par POLDER-
3/GRASP,imise €t celui fourni par AERONET sont donnés, avec les régressions
linéaires associées, ce qui permet d’estimer les incertitudes moyennes associées aux
données du SSA restitué par POLDER-3/GRASP,,imise (Chen et al. 2020).

178

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



polder ssa443
=)
[+
o

©
h
v

probability

o
o
<]

-0.3 -0.2 -0.1 0.0 0.1

1.00

0.95}

0.90

polder ssa865

0.70

0.65 |-

total

Y=0.323X+0.608 X ® ® o a.ﬂ-‘.‘%ﬂ,‘:‘:‘l‘:

R=0.378"RMSE=0.049 ,°* PSS o<
N=3363 R e ;fcé:(?‘k ,‘é
Sites=147 : A i X ,

. s w05 o
* o Lot

5

Sl
. "'P'i.:f?-';*—-

0.75 0.80 0,85 0.90 0.95 1.00
aeronet SSA4xx-T

0.65 0.70

o
-
o

o
o
[l

3 Total: Avg=-0.00 ; Std=0.05; N=3363;

0.2 0.3
SSA4xx-T(polder)-SSA4xx-T(aeronet)

total

085 °
0.80

0.75}

Y=0.521X+0.409 v %
R=0.527 RMSE=0.063
N=3363 .
Sites=147° | **

0.65 0.70 0.75 0.80 O.éS 0.90 0.95 1.00
aeronet SSA8xx-T

-] Total: Avg=-0.03 ; Std=0.06; N=3363;

-03 -0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 0.3
SSA8xx-T(polder)-SSA8xx-T(aeronet)

polder ssa670

probability

polder ssal020

probability

1.00

0.95}

0.90 |

0.85

o
=
[

o
=
o

I
o
v

o
o
5]

1.00

0.95

0.90}..

0.85

0.80 |

0.75

0.70

0.65 |

Thése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

total

Y=0.462X+0.470 o S
R=0.478 RMSE=0.056

N=3363 g .
Sites=147

aeronet SSA6xx-T

3 Total: Avg=-0.02 ; Std=0.05; N=3363;

-03 =02 -01 0.0 0.1 0.2 0.3
SSA6xx-T(polder)-SSA6xx-T(aeronet)

total
y . N5 e e, S
Y=0.567X+0.363 e e
R=0.554 RMSE=0.068 o ST
N=3363 . ., s
.Sites=147  *

0.65 0.70 0.75 0.80 0.85
aeronet SSA10xx-T

[ Total: Avg=-0.03 ; Std=0.06; N=3363;

-03 -0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 0.3
SSA10xx-T(polder)-SSA10xx-T(aeronet)

0.65 070 0.75 0.80 0.85 0.90 0.95 1.00

0.90 0.95 1.00

Figure 7.1 : Comparaison de l'albédo de simple diffusion des aérosols (SSA) restitué par la version
optimisée de POLDER-3/GRASP avec celui fourni par AERONET en ciel clair a 443 (en haut, & gauche),
670 (en haut, a droite), 865 (en bas, a gauche) et 1 020 nm (en bas, a droite), a I'échelle mondiale en
moyenne sur la période 2005-2013, uniquement pour des épaisseurs optiques aérosols (AOD)
supérieures a 0.4 a 440 nm pour lesquelles la sensibilité des données satellitaires est maximale.
Source : Chen et al. (2020).

Selon les régressions linéaires de la figure 7.1, POLDER-3/GRASP,timiss restitue en

moyenne des valeurs de SSA légerement plus faibles que les données AERONET,

indiqguant une absorption des aérosols légerement plus forte pour POLDER-

3/GRASP,imis¢; NOtamment avec la longueur d’onde croissante. En effet, d'aprés les

histogrammes de densité de probabilité de la figure 7.1, les biais moyens du SSA entre
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POLDER-3/GRASP,timiss €t AERONET sont de 0, -0.02, -0.03 et -0.03 a 443, 670, 865
et 1 020 nm avec un écart-type moyen de 0.05, 0.05, 0.06 et 0.06, respectivement.
Ainsi, une incertitude maximale de +0.05 (en moyenne) sur le SSA restitué par
POLDER-3/GRASP,,imiss €N ciel clair peut étre considérée dans notre étude sur

'ensemble du domaine spectral visible-proche infrarouge.

Il est a noter qu’'une nouvelle version de I'algorithme d’inversion POLDER-3/GRASP
est disponible depuis peu : c’est la version appelée « haute précision » ou les calculs
de transfert radiatif sont plus précis (Chen et al. 2020). La figure 7.2, similaire a la
figure 7.1 mais pour la version haute précision, montre que les résultats de la validation
avec les données AERONET sur la période 2005-2013 a I'échelle globale sont
sensiblement meilleurs. Par exemple, le biais moyen du SSA entre POLDER-

3/GRASPyayte précision €t AERONET est amélioré pour la bande spectrale a 865 nm, soit
de -0.02 contre -0.03 pour POLDER-3/GRASP,,iimiss. Cependant, I'absorption des

aérosols dans le proche infrarouge reste légérement surestimée par POLDER-

3/GRASPyaute précision @vec des valeurs de SSA plus faibles que celles fournies par

AERONET.
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Figure 7.2 : Comparaison de l'albédo de simple diffusion des aérosols (SSA) restitué par la version
haute précision de POLDER-3/GRASP avec celui fourni par AERONET en ciel clair & 443 (en haut, a
gauche), 670 (en haut, a droite), 865 (en bas, a gauche) et 1 020 nm (en bas, a droite), a I'échelle
mondiale en moyenne sur la période 2005-2013, uniquement pour des épaisseurs optiques aérosols
(AOD) supérieures a 0.4 a 440 nm pour lesquelles la sensibilité des données satellitaires est maximale.
Source : Chen et al. (2020).

Bien que le biais moyen soit nul a 443 nm (figure 7.1), cette bande spectrale doit étre
utilisée avec précaution lors d’études de comparaisons et validations des propriétés

optiques des aérosols, comme discuté dans le paragraphe suivant.
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7.2 Annexe A2 : étalonnage du polarimetre POLDER-3

La figure 7.3, issue de Fougnie (2015), présente les résultats de la calibration
en vol du polarimetre POLDER-3, embarqué a bord du satellite PARASOL, pour
'ensemble de ses canaux spectraux (443-1 020 nm). Ces résultats sont donnés pour
différents types de scenes caractéristiques, pour lesquelles POLDER-3 est utilisé pour
détecter les couches d’aérosols et caractériser leurs propriétés d’absorption.
Difféerentes méthodes de calibration sont utilisées. Elles s’appuient toutes sur
I'utilisation de cibles naturelles, dont la luminance (ou sa dépendance spectrale) peut
étre prédite ou simulée. Le rapport entre la luminance mesurée par POLDER-3 et celle
estimée numériguement au sommet de lI'atmosphére, a I'aide de ces différentes
meéthodes, est représenté sur la figure 7.3. Ce rapport fournit directement I'erreur de
calibration AAy pour chaque longueur d’onde k du capteur spatial POLDER-3 (Fougnie
et al. 2007 ; Fougnie, 2015).

121 :
' Calibration du polarimétre POLDER-3 | ~ T %
—+—Clouds
11 | ——DES-MERIS
Q\ ~+— DES-MODIS
N\
N\
Y T S
f 10 77\§.—7f’ g 7T_—-‘V_—r$,/7 g -
09
08 — :
400 600 800 1000

A (nm)

Figure 7.3 : Rapport de luminance mesurée/estimée au sommet de I'atmosphere AA,, pour la bande
spectrale k, utilisé pour la calibration en vol du satellite PARASOL embarquant a son bord le polarimeétre
POLDER-3. Adapté de Fougnie (2015).

La figure 7.3 montre que les différents canaux de linstrument POLDER-3 sont
globalement bien étalonnés (courbes bleue, rouge et verte), a I'exception du canal
centré sur 443 nm. Pour ce canal spectral, des erreurs plus ou moins importantes
apparaissent selon le type de scéne observée. Au-dessus de scenes modérément
brillantes, comme les surfaces terrestres, désertiques ou encore les scénes

océaniques contaminées par le glitter:s (courbe rouge), la bande a 443 nm peut étre

3 Le glitter ou « sunglint » en anglais correspond a la réflexion spéculaire du rayonnement solaire sur les
facettes des vagues de 1’océan.
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utilisée car elle présente des incertitudes a peine plus grandes (de I'ordre de 2 a 3 %),
gue celles annoncées pour les autres bandes spectrales. En revanche, au-dessus des
nuages, cibles particulierement brillantes (courbe verte), la luminance fournie a 443
nm est surestimée, jusqu’a potentiellement 8 %. Au-dessus de scenes sombres,
comme la surface océanique, en dehors du glitter (diffusion Rayleigh, courbe bleue),
la luminance fournie a 443 nm est au contraire sous-estimée, jusqu’a potentiellement
10 %. Compte tenu des variations observées, I'utilisation du canal a 443 nm pour
'étude des aérosols est a proscrire pour les scénes océaniques sombres et

nuageuses, selon Fougnie (2015).

Dans notre étude, pour les aspects quantitatifs, nous nous sommes donc restreints a

I'utilisation du produit POLDER-3/GRASP,,iimis¢ fourni au-dessus des surfaces
terrestres (continent africain), pour lesquelles les incertitudes liées a I'étalonnage a
443 nm sont minimales. La qualité du produit POLDER-3/GRASP, ptimises fourni a 443 nm,
au-dessus des terres, a notamment été confirmée a I'aide des données AERONET
(voir Annexe Al). Enfin, il convient de noter que l'algorithme POLDER-3/AERO-AC,
n’utilise pas le canal 443 nm de POLDER-3 afin de ne pas dégrader la précision des

résultats obtenus pour les aérosols au-dessus des nuages.
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7.3 Annexe B : résultats et discussion du premier jeu de

simulations numériques de WRF-Chem

Le premier jeu de simulation numériques de WRF-Chem est réalisé avec I'indice
de refraction du carbone suie de Bond et Bergstrom (2006), mg¢ s50nm = 1.95 — 0.79i.

Il comprend un total de 48 tests de sensibilité établis a partir de :

o laugmentation progressive de la quantité émise de carbone suie a la source :
BCx1, BCx2, BCx3.5 et BCx4 ;

o la diminution graduelle de la quantité émise de carbone organique primaire a la
source : OC/1, OC/5, OC/10 et OC/15 ;

o d’une contribution variable de carbone brun sur 'ensemble des organiques

primaires et secondaires : 0, 2.5 et 5 % de BrOC.

Par la construction de cette table de type LUT (Look Up Table), I'objectif est de
déterminer une ou plusieurs combinaisons de mélange en aérosols carbonés
reproduisant le mieux les restitutions spectrales de I'épaisseur optique aérosol (AOD),
proportionnelle au contenu des aérosols, et de l'albédo de simple diffusion des
aérosols (SSA), donnant I'information sur leurs propriétés d’absorption, déduites des

mesures du polarimétre POLDER-3.

La figure 7.4 présente les dépendances spectrales de I'(AC)AOD (a gauche) et de
I'(AC)SSA (a droite) simulées par les 12 tests de sensibilité de la sous-table BCx1 de
WRF-Chem (courbes colorées) et restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair
(courbes noires, en haut) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (courbes
noires, en bas). Les propriétés optiques des aérosols sont moyennées
géographiquement dans la zone d’étude (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, et

temporellement sur la premiere quinzaine de juillet 2008.
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Figure 7.4 : Sous-table BCx1. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 12 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de l'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de
+0.05 sur I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont moyennées
géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de 'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiére quinzaine de juillet 2008.

Tout d’abord, la figure 7.4 montre que 'ensemble des 12 tests de sensibilité de la sous-
table BCx1 de WRF-Chem reproduit la décroissance des valeurs d’AOD restituées par
POLDER-3/GRASP en ciel clair et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
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avec la longueur d’onde croissante de lultraviolet au proche infrarouge. Cette
tendance est caractéristique de la présence d’aérosols du mode fin, ici des particules

de feux de biomasse.

Egalement, la figure 7.4 montre que les tests de sensibilité sans la contribution du
carbone brun (0 % de BrOC) reproduisent le comportement spectral du SSA restitué
par POLDER-3, c'est-a-dire décroissant avec la longueur d’onde croissante de
l'ultraviolet au proche infrarouge. Cette tendance est aussi caractéristique de la
présence d’aérosols du mode fin contenant du carbone suie. Les simulations
numeériques avec la prise en compte du carbone brun (2.5 et 5 % de BrOC)
reproduisent l'inversion de la pente du SSA restituée par POLDER-3/GRASP dans
l'ultraviolet-bleu, d’autant plus marquée que la contribution du carbone brun est

importante.

Enfin, la figure 7.4 montre qu’aucun scénario de la sous-table BCx1 ne reproduit
fidelement les variations spectrales de 'AOD et du SSA restituées par POLDER-3, a
la fois au niveau du continent en ciel clair et au niveau de I'océan au-dessus des
stratocumulus marins. En particulier, le contenu des aérosols de feux de biomasse
émis par les sources terrestres puis transportés au large des cotes sud-africaines ainsi
que leurs propriétés d’absorption, simulés par la sous-table BCx1 de WRF-Chem, sont

tres insuffisants (voir tableau 7.3 de ’Annexe D).

Les figures 7.5, 7.6 et 7.7 suivantes sont similaires a la figure 7.4 mais pour les sous-
tables respectives BCx2, BCx3.5 et BCx4. L'objectif est d’augmenter graduellement
les fractions massiques de carbone suie a la source afin d’obtenir des quantités émises
et transportées d’aérosols de feux de biomasse plus grandes et des niveaux
d’absorption des aérosols plus importants. Les propriétés optiques des aérosols sont
moyennées géographiqguement dans la zone d’étude (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel
clair et (0°E-15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de I'océan Atlantique sud-oriental,

et temporellement sur les quinze premiers jours de juillet 2008.
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Figure 7.5 : Sous-table BCx2. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 12 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de l'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de

+0.05 sur I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral.

Les valeurs sont moyennées

géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la

prem
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Figure 7.6 : Sous-table BCx3.5. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 12 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de l'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de

+0.05 sur I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral.

Les valeurs sont moyennées

géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la

prem
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Figure 7.7 : Sous-table BCx4. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 12 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de l'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de
+0.05 sur [I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont moyennées
géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de 'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiére quinzaine de juillet 2008.

Les figures 7.5, 7.6 et 7.7 montrent bien qu’en augmentant progressivement la quantité
émise de carbone suie a la source (BCx2, BCx3.5 et BCx4), le contenu des aérosols

de feux de biomasse émis puis transportés (augmentation des valeurs de ’'AOD et de
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’ACAQOD a une longueur d’'onde donnée) et leur niveau d’absorption augmente petit a
petit (diminution des valeurs du SSA et de TACSSA a une longueur d’'onde donnée).
De méme, la réduction graduelle de la quantité émise de carbone organique primaire
diffusant a la source (OC/1 (courbes bleues), OC/5 (courbes oranges), OC/10 (courbes
vertes) et OC/15 (courbes jaunes)) permet de renforcer le niveau d’absorption des
aeérosols de feux de biomasse. Enfin, 'augmentation de la fraction absorbante des
aerosols organiques (de 2.5 (courbes colorées avec des ronds) a 5 % (courbes
colorées avec des carrés) de BrOC) accroit également I'absorption des aérosols de

feux de biomasse.

Parmi les 48 tests de sensibilité du premier jeu de simulations numériques de WRF-

Chem, seule la combinaison de mélange en aérosols carbonés BCx3.5, OC/10 avec

2.5 % de BrOC (courbes vertes avec des ronds sur la figure 7.6) permet d’approcher

au mieux les restitutions spectrales des propriétés optiques fournies par POLDER-
3/GRASP et POLDER-3/AERO-AC, respectivement en zones d’émissions et de
transport du panache d’aérosols de feux de biomasse. Cette unique solution du
premier jeu de simulations numériqgues de WRF-Chem minimise statistiquement a la
fois les biais moyens sur les valeurs spectrales de 'AOD et du SSA déduites des
mesures de POLDER-3 en ciel clair et au-dessus des nuages (voir tableaux 7.3, 7.4,
7.5 et 7.6 de 'Annexe D).
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7.4 Annexe C: résultats et discussion du second jeu de

simulations numériques de WRF-Chem

Le second jeu de simulations numériques de WRF-Chem est réalisé avec
lindice de réfraction du carbone suie de Wiliams et al. (2007),
mMpcssonm = 1.75 — 1.03i, plus absorbant que celui de Bond et Bergstrom (2006),
Mpcss0nm = 1.95 — 0.79i. Il comprend un total de 45 tests de sensibilité etablis a partir
de:

o laugmentation progressive de la quantité émise de carbone suie (BC) a la
source: BCx2, BCx2.5 et BCx3 ;

o la diminution graduelle de la quantité émise de carbone organique primaire
diffusant (OC) : OC/1, OC/2.5, OC/5, OC/10 et OC/15 a la source ;

o d’une contribution variable de carbone brun (BrOC) sur I'ensemble des

organiques primaires et secondaires : 0, 2.5 et 5 % de BrOC.

Par la construction de cette seconde table de type LUT (Look Up Table), I'objectif est
de déterminer une ou plusieurs combinaisons de mélange en aérosols carbonés
réalistes reproduisant le mieux les restitutions spectrales de I'épaisseur optique
aérosol (AOD), proportionnelle au contenu des aérosols, et de l'albédo de simple
diffusion des aérosols (SSA), donnant l'information sur leurs propriétés d’absorption,

déduites des mesures du polarimétre POLDER-3.

Les figures 7.8, 7.9 et 7.10 présentent les dépendances spectrales de I'épaisseur
optique aérosol ((AC)AOD, a gauche) et de 'albédo de simple diffusion des aérosols
((AC)SSA, a droite) simulées par les sous-tables respectives BCx2, BCx2.5 et BCx3
de WRF-Chem (courbes colorées) et restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair
(courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas). Les propriétés optiques des aérosols sont moyennées
géographiquement dans la zone d’étude (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, et

temporellement sur la premiére quinzaine de juillet 2008.
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Figure 7.8 : Sous-table BCx2. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 15 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de I'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de
+0.05 sur [I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont moyennées
géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de 'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiére quinzaine de juillet 2008.

La figure 7.8 montre que les combinaisons de mélange en aérosols carbonés BCx2,
0OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC et BCx2, OC/2.5 avec 5 % de BrOC (courbes violettes

avec des ronds et des carrés, respectivement) sont les deux solutions de la sous-table
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3/AERO-AC au-dessus des nuages (voir tableau 7.7 de '’Annexe E).
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Figure 7.9 : Sous-table BCx2.5. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de I'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 15 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de I'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de

+0.05 sur I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral.

Les valeurs sont moyennées

géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de l'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiére quinzaine de juillet 2008.
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La figure 7.9 montre que trois combinaisons de mélange en aérosols carbonés,
BCx2.5, OC/2.5 avec 0, 2.5 et 5 % de BrOC (courbes violettes avec des losanges,
ronds et carrés, respectivement), sont des solutions de la sous-table BCx2.5 de WRF-

Chem (voir tableau 7.8 de I'’Annexe E).
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Figure 7.10 : Sous-table BCx3. Dépendances spectrales de I'épaisseur optique aérosol ((AC)AOD, a
gauche) et de l'albédo de simple diffusion des aérosols ((AC)SSA, a droite) restituées par POLDER-
3/GRASP en ciel clair (courbes noires, en haut) et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages
(courbes noires, en bas) et simulées par 15 tests de sensibilité numériques de WRF-Chem (courbes
colorées) de l'ultraviolet au proche infrarouge. Les barres d’erreurs verticales noires correspondent aux
incertitudes associées aux données de POLDER-3 avec une précision de +20 % sur I'(AC)AOD et de
+0.05 sur [I'(AC)SSA sur l'ensemble du domaine spectral. Les valeurs sont moyennées
géographiquement sur leurs zones d’étude respectives, soit (12°E-30°E, 10°S-0°S) en ciel clair et (0°E-
15°E, 15°S-5°S) au-dessus des nuages de 'océan Atlantique sud-oriental, et temporellement sur la
premiére quinzaine de juillet 2008.

La figure 7.10 montre qu’aucune combinaison de mélange en aérosols carbonés de la
sous-table BCx3 de WRF-Chem n’est capable de reproduire a la fois les variations
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spectrales de 'AOD et celles du SSA restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair
et par POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages (voir tableau 7.9 de 'Annexe E).

En résume, cette premiere approche basée principalement sur une analyse qualitative
nous a permis de déterminer des solutions admissibles et surtout réalistes issues du
second jeu de simulations numériques de WRF-Chem par rapport au premier jeu de
simulations numériques. En effet, le facteur d’ajustement du carbone suie a la source
correspond ici a une augmentation d’'un coefficient compris entre 2 et 2.5 contre 3.5
pour la solution du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem (pour rappel,
BCx3.5, OC/10 avec 2.5 % de BrOC). Celui du carbone organique primaire a la source
équivaut ici a une réduction d’un coefficient 2.5 contre 10 pour la solution du premier

jeu de simulations numériques de WRF-Chem.

Nous allons maintenant approfondir 'examen de ces résultats en déterminant
statistiquement la meilleure combinaison de mélange en aérosols carbonés, BC, OC
et BrOC parmi ces cing solutions de WRF-Chem. Des filtres sont d’abord appliqués
aux données d’observations satellitaires de POLDER-3 puis appliqués aux données
coincidentes simulées par WRF-Chem pour conserver un signal fort pour lequel les
incertitudes liées a la restitution des propriétés optiques des aérosols sont les moins
élevées. En ciel clair, TAOD et le SSA sont filtrés selon la condition AOD (443 nm) >
0.4 qui permet de limiter l'inversion de I'absorption des aérosols aux situations
présentant des charges en aérosols conséquentes (Dubovik et al. 2011, 2014). Au-
dessus des nuages, 'TACAQD est filtré selon la condition ACAOD,,s(865 nm) = 0.05 et
FACSSA estfiltré selon le critére empirique ACAOD 4t obs (865 nm) * COD,p,s = 0.085 ou
ACAODy;¢ ops €St I'épaisseur optique de diffusion des aérosols et COD,,¢ est I'épaisseur
optique nuageuse, restituées par POLDER-3 (Peers 2015). Ces deux criteres limitent
linversion de [I'absorption des aérosols au-dessus des nuages aux situations
présentant des charges en aérosols significatives et des nuages optiguement épais,
pour lesquelles la sensibilité de la méthode est maximale. Les données ne respectant

pas ces conditions sont rejetées.

Pour la région continentale en atmosphere claire (12°E-30°E, 10°S-0°S), les pixels du
modele WRF-Chem, dont les données moyennées (AOD,,,q(A) et SSA,,q(A)) sur la
premiere quinzaine de juillet 2008 sont comprises dans les incertitudes associées aux
données restituées par POLDER-3  (AAOD,us(A) = £0.20 * AOD,ps(A) et
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ASSA,,s(A) = £0.05), sont comptabilisés pour chaque longueur d’onde du produit
POLDER-3/GRASP (443, 490, 565, 670, 865 et 1 020 nm). Le principe est identique
pour la région océanigue en atmosphére nuageuse (0°E-15°E, 15°S-5°S) avec le
produit POLDER-3/AERO-AC (490, 550, 670 et 865 nm). Ce procédé est appliqué aux
cing solutions du second jeu de simulations numériques de WRF-Chem et permet
d’établir un classement de ces scénarios selon le score le plus élevé obtenu pour

chacun des deux domaines d’étude.

Le tableau 7.1 regroupe les scores et les classements des cing scénarios du second
jeu de simulations numériques de WRF-Chem, rangés par augmentation/diminution
graduelle de la quantité de carbone suie/carbone organique primaire a la source, pour
les contributions de la région continentale en ciel clair et de la région océanique au-

dessus des nuages.

Test de sensibilité de Continent/ciel clair Océan/au-dessus des nuages
WRF-Chem Np.a0p@) + Npssa) Npacaona) + Npacssaa)

BC OC %deBrOC Score Classement Score Classement

X2 25 5 10794 3 7 360 3

x25 [25 25 10583 4 7 298 4

x25 /25 5 9437 5 6 997 5

Tableau 7.1 : Scores et classements des cing solutions du second jeu de simulations numériques de
WRF-Chem obtenus pour les contributions continent/ciel clair et océan/au-dessus des nuages. Les deux
tests de sensibilité surlignés en rouge et en bleu ciel sont respectivement les deux meilleures solutions
de WRF-Chem au niveau de la région continentale en atmosphére claire (12°E-30°E, 10°S-0°S) et
océanique en atmosphére nuageuse (0°E-15°E, 15°S-5°S).

Le tableau 7.1 montre qu’au-dessus du continent sud-africain en atmosphére claire
(12°E-30°E, 10°S-0°S), la combinaison de mélange en aérosols carbonés BCx2,
OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC est celle qui reproduit statistiguement le mieux les
restitutions de POLDER-3/GRASP. La contribution plus marquée de carbone brun
pour cette solution s’expliquerait par la présence du point d’inflexion dans la courbe du
SSA restituée par POLDER-3/GRASP. Au-dessus des nuages de I'océan Atlantique
sud-oriental, la combinaison de mélange BCx2.5, OC/2.5 avec 0 % de BrOC est celle
qui reconstitue statistiguement le mieux les restitutions de POLDER-3/AERO-AC.
L’absence de contribution du carbone brun pour cette solution s’expliquerait par
'absence du point d’'inflexion dans la courbe de 'ACSSA restituée par POLDER-
3/AERO-AC.
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Les deux meilleures solutions du second jeu de simulations numériques de WRF-
Chem étant différentes pour chacune des deux régions d’étude, l'idée est maintenant
de déterminer la combinaison de mélange en aérosols carbonés qui représente le
meilleur compromis au niveau de la reproduction des restitutions spectrales des
propriétés optiques des aérosols déduites des mesures de POLDER-3 en atmosphére
claire et nuageuse. Rappelons que la prise en compte de tous les pixels coincidents
au sein des deux zones d’étude, continentale (12°E-30°E, 10°S-0°S) et océanique
(O°E-15°E, 15°S-5°S), permet d’assimiler I'évolution spatiale des propriétés optiques
du panache d’aérosols de feux de biomasse. Pour cela, les scores respectifs sont
additionnés et le scénario de WRF-Chem obtenant le score le plus élevé constitue

notre solution la plus représentative de 'ensemble des mesures de POLDER-3.

Le tableau 7.2 dresse le classement final des deux solutions du second jeu de

simulations nhumériques de WRF-Chem selon le score le plus haut.

Test de sensibilité Score Classement
BC OC %deBrOC Npaopa) + Npssaa) + Npacaon@) + Npacssaay final

X2 25 25 21 399 1

X2 25 0 20 424 2

Tableau 7.2 : Classement final des deux meilleures solutions du second jeu de simulations numériques
de WRF-Chem en considérant le meilleur compromis entre la région continentale en atmosphére claire
(12°E-30°E, 10°S-0°S) et océanique en atmosphére nuageuse (0°E-15°E, 15°S-5°S) a partir du tableau
7.1.

D’aprés le tableau 7.2, le score le plus grand est obtenu pour la combinaison de

mélange en aérosols carbonés BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC. Ce scénario de

WRF-Chem représente statistiquement le meilleur compromis au niveau de la
représentativité des propriétés optiques du panache d’aérosols de feux de biomasse
dans la région de I'Atlantique Sud-Est et constitue ainsi notre configuration optimisée
de WRF-Chem.
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7.5 Annexe D (supplément) : résultats du premier jeu de

simulations numériques de WRF-Chem

Les tableaux 7.3, 7.4, 7.5 et 7.6 présentent les biais moyens obtenus sur les
propriétés optiques spectrales des a€rosols entre les 48 tests de sensibilité du premier
jeu de simulations numériques de WRF-Chem et les restitutions de POLDER-
3/GRASP en ciel clair et de POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages. Ces
tableaux retranscrivent les figures 7.4, 7.5, 7.6 et 7.7 de 'Annexe B sous forme de
statistiques et permettent de déterminer les solutions de WRF-Chem qui restituent le
mieux les restitutions spectrales des propriétés optiques des aérosols. Ce sont celles
qui obtiennent une coche verte a la fois pour 'AOD, le SSA, TACAOD et 'ACSSA,
c’est-a-dire celles dont les biais moyens sont compris dans les incertitudes associées

aux données restituées par POLDER-3.
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Sous-table BCx1 :

AOD

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 082 0.64 043 0.33
o +0.23 +0.20 +0.16 +£0.13 #£0.09 +0.07
e |BCx1, OC/1, 0 % de BrOC -0.13 -0.13 -0.11 -0.11 -0.10 -0.10 X%
2 |BCx1, 0C/1, 2.5 % de BrOC -0.12 -0.12 -0.10 -0.11 -0.10 -0.10 X
8 BCx1, OC/1, 5 % de BrOC -0.08 -0.08 -0.08 -0.09 -0.09 -0.09 X
0;1 BCx1, OC/5, 0 % de BrOC -0.52 -046 -0.38 -0.30 -0.22 -0.18 X%
o |BCx1, OC/5, 2.5 % de BrOC -051 -045 -0.37 -0.30 -0.21 -0.17 X
E BCx1, OC/5, 5 % de BrOC -0.50 -044 -0.36 -0.29 -0.21 -0.17 X%
‘S |BCx1, OC/10, 0 % de BrOC -0.57 -050 -041 -0.33 -0.23 -0.19 X
g BCx1, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.58 -051 -042 -033 -0.24 -019 X
3 BCx1, OC/10, 5 % de BrOC -0.56 -050 -041 -0.32 -0.23 -0.19 X
ﬁ BCx1, OC/15, 0 % de BrOC -0.59 -053 -043 -0.34 -0.24 -019 X
‘g}' BCx1, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.59 -052 -042 -034 -024 -019 X
F 1BCx1, OC/15, 5 % de BrOC -0.56 -0.50 -041 -0.32 -0.23 -0.19 X

SSA

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 +0.05 +£0.05 +£0.05 +£0.05 +0.05
e BCx1, 0C/1, 0% de BrOC 0.112 0.10 0112 011 0212 013 X
2 BCx1, 0C/1, 2.5 % de BrOC 009 008 009 009 0112 012 x
8 BCx1, OC/1, 5 % de BrOC 0.06 0.06 0.07 008 009 011 X
0;1 BCx1, OC/5, 0 % de BrOC 0.07 0.0 0.07 0.07 0.08 0.08 X
o BCx1, OC/5, 2.5 % de BrOC 006 0.05 0.06 0.06 0.07 0.08 *x
; BCx1, OC/5, 5 % de BrOC 0.04 004 004 005 006 0.07 *x
'S BCx1, OC/10, 0 % de BrOC 0.07 0.06 0.06 0.06 0.07 0.07 X
I% BCx1, OC/10, 2.5 % de BrOC 005 005 005 005 006 0.07 *x
8 BCx1, OC/10, 5 % de BrOC 0.03 003 004 004 005 006 X
'3 BCx1, OC/15, 0 % de BrOC 0.06 0.06 0.06 0.06 0.06 0.07 *
‘g)'; BCx1, OC/15, 2.5 % de BrOC 005 004 005 005 006 006 *
= BCx1, OC/15, 5 % de BrOC 0.03 0.03 004 004 005 006 *
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ACAOD

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 054 047 035 023
o) +0.11  +0.09 +0.07 +0.05
£ |BCx1,0C/1,0 % de BrOC 002 002 -002 002 Y
S |BCx1, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.08 -008 -006 -004 V
@ |BCx1, OC/1, 5 % de BrOC 0.01 000 -001 -001 V¥
T |BCx1,0C/5,0 % de BrOC 020 -0.17 -0.13 -0.08 X
o | BCx1, OC/5, 2.5 % de BrOC 023 020 -015 -0.09 X
© |BCxl,OC/5,5 % de BrOC 025 -022 -016 -0.10 %
‘= | BCx1, OC/10, 0 % de BrOC -0.22 -0.19 -0.14 -0.09 x
% BCx1, OC/10, 2.5 % de BrOC 028 -025 -018 -011 X
@ |BCx1, OC/10, 5% de BrOC 025 -022 -016 -0.10 X
S |BCx1, OC/15, 0 % de BrOC 027 023 -017 011 @ x
@ |BCx1, OC/15, 2.5 % de BrOC 027 023 -017 -011 X
= |BCx1, OC/15, 5 % de BrOC 026 -022 -016 -0.10 X

ACSSA

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 0.85 085 084 081
o) +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
£ |BCx1,OC/1, 0% de BrOC 0.09 009 009 011 x
2 |BCx1, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.06 007 008 010 X
@ |BCx, OCI1, 5 % de BroC 004 005 006 009 X
T |BCx1, OC/5, 0% de BrOC 0.06 006 007  0.09 x
o |BCx1, OC/5, 2.5 % de BrOC 004 005 006 008 x
@ |BCx1, 0C/5, 5% de BroC 0.02 003 005  0.08 x
= | BCx1, OC/10, 0 % de BrOC 0.05 005 006 0.8 x
% BCx1, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.03 0.04 0.06 0.08 x
@ |BCx1, 0C/10, 5 % de BrOC 0.02 003 004 007 x
S |BCx1, OC/15, 0 % de BrOC 0.05 005 006  0.08 x
@ |BCxl, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.03 004 005  0.08 x
= |BCx1, OC/15, 5 % de BrOC 0.02 003 004 007 x

Tableau 7.3 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 12 tests
de sensibilité de la sous-table BCx1 du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.

Le tableau 7.3 montre qu’aucun test de sensibilité de la sous-table BCx1 de WRF-
Chem ne peut reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. La quantité d’aérosols de feux de biomasse émise et transportée
ainsi que I'absorption des aérosols sont insuffisantes en comparaison avec les
restitutions de POLDER-3.
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Sous-table BCx2 :

AOD

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 082 0.64 043 0.33
o +0.23 +0.20 +0.16 +£0.13 #£0.09 +0.07
e |BCx2, OC/1, 0% de BrOC 0.14 0.10 0.07 0.03 -0.02 -0.03 V
2 |BCx2,0C/1, 2.5 % de BrOC 013 010 0.07 0.03 -0.02 -0.03 Y
8 BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 0145 0.11 0.09 0.04 -002 -0.03 YV
0;1 BCx2, OC/5, 0 % de BrOC -0.27 -0.25 -0.20 -0.17 -0.14 -0.12 %
o |BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.27 -0.24 -0.20 -0.17 -0.13 -0.12 X
E BCx2, OC/5, 5 % de BrOC -0.22 -0.20 -0.17 -0.14 -0.12 -0.10 %
‘S |BCx2, OC/10, 0 % de BrOC -0.32 -0.29 -0.24 -0.20 -0.15 -0.13 X
g BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.32 -0.29 -0.23 -0.19 -0.15 -0.13 %
3 BCx2, OC/10, 5 % de BrOC -0.31 -0.28 -0.23 -0.19 -0.15 -0.12 %
ﬁ BCx2, OC/15, 0 % de BrOC -0.35 -0.32 -0.26 -0.21 -0.16 -0.13 %
‘g}' BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.34 -0.30 -0.25 -0.21 -0.16 -0.13 %
F 1BCx2, OC/15, 5 % de BrOC -0.32 -0.29 -0.24 -0.20 -0.15 -0.13 %

SSA

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 +0.05 +£0.05 +£0.05 +£0.05 +0.05
e BCx2,0C/1, 0% de BrOC 0.08 0.08 0.08 0.08 0.08 009 *
L BCx2,0C/1, 2.5 % de BrOC 0.06 0.06 0.06 0.06 0.07 0.08 x
8 BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 0.04 003 004 005 0.06 0.07 =*
g BCx2, OC/5, 0 % de BrOC 0.05 0.04 004 0.04 004 004 YV
o BCx2,0C/5, 2.5 % de BrOC 0.03 0.02 0.03 0.03 003 004 V
g BCx2, OC/5, 5 % de BrOC 001 001 001 0.02 003 003 VY
'S BCx2, 0C/10, 0 % de BrOC 0.04 003 003 0.03 003 003 V
g BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.02 0.02 002 0.02 003 003 V
g BCx2, OC/10, 5 % de BrOC 001 000 001 001 002 002 Y
'3 BCx2, OC/15, 0 % de BrOC 0.04 003 003 0.03 003 003 V
‘g)'; BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.02 001 002 0.02 002 002 V
= BCx2, OC/15, 5 % de BrOC 001 000 001 0.01 002 0.02 V

203

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

ACAOD

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 054 047 035 023
o) +0.11  +0.09 +0.07 +0.05
£ |BCx2,OC/1, 0% de BrOC 0.06 0.05 003 001 v
S |BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.01 0.00  0.00 001 Y
@ |BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 0.04 003  0.02 0.00 v
T |BCx2,0C/5,0 % de BrOC 014 -013 -0.09 -006 X
o | BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC 010 -009 -0.06 -004 Y
© |BCx2,0C/5,5 % de BrOC 012 -010 -007 -005 %
‘= | BCx2, OC/10, 0 % de BrOC -0.16 -0.14 -0.10 -0.07 x
% BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC 012 -010 -0.08 -0.05 X
@ |BCx2, OC/10, 5% de BrOC 0.09 -008 -006 -004 Y
S |BCx2, OC/15, 0 % de BrOC 014  -013 -0.09 -006 X
@ |BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC 017 -015 -011 -007 X
= |BCx2, OC/15, 5 % de BrOC 011 -0.10 -0.07 -005 X

ACSSA

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 0.85 085 084 081
o) +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
£ |BCx2,OC/1, 0% de BrOC 0.06 0.06 007  0.09 x
2 |BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 004 005 006 008 X
@ |BCx2, 0C/1, 5 % de BroC 0.01 0.02 0.04 007 %
T |BCx2, OC5, 0% de BrOC 004 004 004 006 x
o |BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC 0.01 0.02 003  0.05 x
@ |BCx2,0C/5, 5% de BroC 0.00 001  0.02 0.05 v
= |BCx2, OC/10, 0 % de BrOC 0.03 003 004  0.06 x
% BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.01 0.02 0.03 0.05 v
@ |BCx2, 0C/10, 5 % de BrOC 001 000 001  0.04 v
S |BCx2, OC/15, 0 % de BrOC 0.03 003 004 0.6 x
@ |BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.01 001 003 005 v
= |BCx2, OC/15, 5 % de BrOC 001 000 001  0.04 v

Tableau 7.4 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 12 tests
de sensibilité de la sous-table BCx2 du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.

Le tableau 7.4 montre qu’aucun test de sensibilité de la sous-table BCx2 de WRF-
Chem ne peut reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. La quantité d’aérosols de feux de biomasse émise et transportée
ainsi que I'absorption des aérosols sont généralement insuffisantes en comparaison
avec les restitutions de POLDER-3.
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AOD

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 082 064 043 0.33
o +0.23 +0.20 #0.16 #0.13 #0.09 +0.07
e |BCx3.5,0C/1, 0% de BrOC 047 039 031 020 0.09 0.05 x
2 |BCx3.5,0C/1, 2.5 % de BrOC 050 042 033 022 0.10 0.06 x
8 BCx3.5, OC/1, 5 % de BrOC 059 049 040 0.27 0.13 0.07 x
n;: BCx3.5, OC/5, 0 % de BrOC 0.08 0.05 0.04 001 -002 -003 Y
o |BCx3.5, 0OC/5, 2.5 % de BrOC 010 0.08 0.06 0.02 -001 -003 VY
E BCx3.5, OC/5, 5 % de BrOC 016 0.13 010 0.06 000 -0.01 Y
‘S |BCx3.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.06 0.04 0.03 0.00 -0.02 -003 VY
g BCx3.5, OC/10, 2.5% de BrOC 0.05 0.03 0.03 0.00 -0.03 -0.04 V¥
3 BCx3.5, OC/10, 5 % de BrOC 0.07 0.05 0.04 0.01 -002 -003 Y
ﬁ BCx3.5, OC/15, 0 % de BrOC 0.05 0.03 0.02 000 -0.03 -003 VY
‘g BCx3.5, 0C/15,2.5% de BrOC 0.12 0.09 0.07 0.03 -0.01 -002 V¥
F 1BCx3.5, OC/15, 5 % de BrOC 0.07 0.05 0.04 0.01 -002 -003 Y

SSA

Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 #£0.05 #0.05 #0.05 #0.05 #0.05
e BCx3.5,0C/1, 0% de BrOC 006 005 005 005 005 005 =X
L BCx3.5,0C/1, 2.5 % de BrOC 0.04 0.03 0.03 004 004 004 Y
8 BCx3.5, OC/1, 5 % de BrOC 0.02 001 0.02 002 003 004 VY
0;1 BCx3.5, OC/5, 0 % de BrOC 0.03 0.02 002 002 001 o0.01 v
o BCx3.5, 0C/5, 2.5 % de BrOC 0.01 000 0.00 0.00 0.00 0.00 v
g BCx3.5, OC/5, 5 % de BrOC -0.01 -0.01 -0.01 -0.01 0.00 0.00 v
'S BCx3.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.02 002 001 001 001 o0.01 v
g BCx3.5, OC/10,2.5%de BrOC 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 v
8 BCx3.5, OC/10, 5 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.01 -0.010 -0.01 Y
"03) BCx3.5, OC/15, 0 % de BrOC 0.02 001 001 001 001 o0.01 v
‘g)'; BCx3.5, OC/15,2.5%de BrOC 0.00 0.00 000 0.00 0.00 0.00 v
F  BCx3.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.01 -0.01 -0.01 Y
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ACAOD

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.54 0.47 0.35 0.23
o) +0.11  +0.09 +0.07 +0.05
£ |BCx3.5,0OC/1, 0 % de BrOC 0.22 0.18 0.13 0.07 x
2 |BCx3.5, 0C/1, 2.5 % de BrOC 0.17 0.13 0.09 0.05 x
ﬁ BCx3.5, OC/1, 5 % de BrOC 0.32 0.26 0.18 0.10 x
g BCx3.5, OC/5, 0 % de BrOC 0.01 0.01 0.00 0.00 v
o |BCx3.5, OC/5, 2.5 % de BrOC 0.03 0.02 0.01 0.00 v
g BCx3.5, OC/5, 5 % de BrOC 0.09 0.08 0.05 0.03 v
= | BCx3.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.04 0.03 0.02 0.01 v
% BCx3.5, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.01 0.00 0.00 0.00 v
@ | BCx3.5, OC/10, 5 % de BrOC 0.02 0.01 0.01 0.00 v
©  |BCx3.5, 0C/15, 0 % de BrOC 0.06 0.04 0.03 0.02 v
© | BCx3.5, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.00 0.00 0.00 -0.01 v
F  |BCx3.5, OC/15, 5 % de BrOC 0.02 0.01 0.01 0.00 v

ACSSA

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.85 0.85 0.84 0.81
o) +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
£ |BCx3.5, OCI1, 0 % de BrOC 0.05 0.05 0.05 0.06 x
2 |BCx3.5, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.02 0.02 0.03 0.05 x
E BCx3.5, OC/1, 5 % de BrOC -0.01  0.00 0.02 0.04 v
Dgf BCx3.5, OC/5, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.03 0.04 v
o |BCx3.5, OC/5, 2.5 % de BrOC 0.00 0.00 0.01 0.03 v
E BCx3.5, OC/5, 5 % de BrOC -0.02 -0.01  0.00 0.02 v
= |BCx3.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.03 0.04 v
% BCx3.5, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.01  0.00 0.01 0.03 v
@ | BCx3.5, OC/10, 5 % de BrOC -0.02 -0.02  0.00 0.02 v
© | BCx3.5, OC/15, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.02 0.04 v
®  |BCx3.5, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.01  0.00 0.01 0.02 v
= |BCx3.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.02 -0.02  -0.01 0.2 v

Tableau 7.5 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 12 tests
de sensibilité de la sous-table BCx3.5 du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem et
celles restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus
des nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues
des simulations numériqgues de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.

Le tableau 7.5 montre que 9 tests de sensibilité de la sous-table BCx3.5 de WRF-

Chem peuvent reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-

dessus des nuages :

© 2020 Tous droits réservés.
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BCx3.5, OC/10 avec 0, 2.5 et 5 % de BrOC (courbes vertes avec des losanges,

ronds et carrés, respectivement, sur la figure 7.6 de '’Annexe B) ;

BCx3.5, OC/15 avec 0, 2.5 et 5 % de BrOC (courbes jaunes avec des losanges,

ronds et carrés, respectivement, sur la figure 7.6 de '’Annexe B).

Sous-table BCx4 :

AOD
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
4 |POLDER-3/GRASP 1.14 1.00 082 064 043 0.33
o) +0.23 +0.20 +0.16 +0.13 +0.09 =+0.07
c |BCx4, OC/1, 0 % de BrOC 071 059 047 033 017 011 x
@ [BCx4, OC/1, 2.5 % de BrOC 065 055 044 030 015 009 X
@ | BCx4, OC/L, 5 % de BrOC 067 056 045 031 015 009 X
T |BCx4, OC/5, 0% de BrOC 024 020 016 010 003 001 X
o |BCx4, OC/5, 2.5 % de BrOC 026 022 017 011 004 001 X
© |BCx4, OCI5, 5% de BrOC 026 021 017 011 004 001 X
= |BCx4, OC/10, 0 % de BrOC 018 014 011 007 002 000 Y
% BCx4, OC/10,2.5% de BrOC 027 022 018 011 004 002 x
@ |BCx4, OC/10, 5 % de BrOC 020 017 014 008 002 000 Y
S | BCx4, OC/15, 0 % de BrOC 012 009 007 004 000 -002 Y
@ |BCx4,0C/15,25%deBrOC 0.6 013 010 006 001 -0.01 Y
F | BCx4, OC/15, 5 % de BrOC 019 015 012 007 002 000 Y
SSA
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
4 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 078
o) +0.05 +0.05 +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
£ BCx4, OC/1, 0 % de BrOC 005 005 005 005 004 005 X
S BCx4, OC/1, 2.5 % de BrOC 003 003 003 003 003 004 Y
@ BCx4, OC/1, 5 % de BrOC 001 001 001 001 002 003 Y
T BCx4, OC/5, 0% de BrOC 002 002 001 001 001 000 Y
o BCx4, OC/5, 2.5 % de BrOC 000 000 000 000 000 000 Y
g BCx4, OC/5, 5 % de BrOC 001 -0.01 -001 -001 -001 -001 Y
= BCx4, OC/10, 0 % de BrOC 002 001 001 001 000 000 Y
% BCx4, OC/10,2.5% de BrOC ~ 0.00 0.00 0.00 000 -0.01 -001 Y
@ BCx4, OC/10, 5 % de BrOC 0.0l -0.02 -0.02 -0.01 -001 -001 Y
S BCx4, OC/15, 0 % de BrOC 002 001 001 000 000 000 VY
@ BCx4,OC/15,25%deBrOC ~ 0.00 -0.01 -001 -001L -0.01 -0.01 Y
F  BCx4, OC/15, 5 % de BrOC 001 -0.02 -0.02 -0.02 -002 -001 Y
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ACAOD

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 054 047 035 023
o) +0.11  +0.09 +0.07 +0.05
£ |BCx4, 0C/1, 0 % de BrOC 0.44 036 025 015 x
S |BCx4, OCI1, 2.5 % de BrOC 030 024 017  0.10 x
@ |BCx4, OC/1, 5 % de BrOC 0.25 020 014 0.8 x
T |BCx4,0C/5,0 % de BrOC 0.08 0.07 0.05  0.03 4
o | BCx4, OCI5, 2.5 % de BrOC 0.21 017 012 007 x
© |BCx4, OC/5,5 % de BrOC 0.19 016 011  0.06 x
= |BCx4, OC/10, 0 % de BrOC 0.08 006 004 003 4
% BCx4, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.26 0.21 0.15 0.09 x
@ |BCx4, OC/10, 5% de BrOC 0.17 014 010  0.06 x
S | BCx4, OC/15, 0 % de BrOC 0.13 010 007 004 %
@ |BCx4, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.06 005 003  0.02 v
F | BCx4, OC/15, 5 % de BrOC 0.16 013 010  0.05 x

ACSSA

Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
4 |POLDER-3/AERO-AC 0.85 085 084 081
o) +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
c | BCx4, OC/1, 0 % de BrOC 0.04 004 005 006 x
2 | BCx4, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.01 0.02 0.03 005 v
@ |BCx4, OCI1, 5 % de BroC 001 000 001 003 v
T |BCx4, OC/5, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.02 0.03 v
o |BCx4, OC/5, 2.5 % de BrOC 001 000 001 002 v
© |BCx4,0CI5, 5% de BrOC 0.03 -002 -001 001 v
= | BCx4, OC/10, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.02 0.04 v
% BCx4, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.0l  0.00 0.00 0.02 v
@ | BCx4, 0C/10, 5 % de BrOC 003 -002 -001 001 v
S | BCx4, OC/15, 0 % de BrOC 0.01 001 002 0.03 v
@ |BCx4, OC/15, 2.5 % de BrOC 001 -001 000 002 v
= | BCx4, OC/15, 5 % de BrOC 003 -002 -001 001 v

Tableau 7.6 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 12 tests
de sensibilité de la sous-table BCx4 du premier jeu de simulations numériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.

Le tableau 7.6 montre que deux tests de sensibilité de la sous-table BCx4 de WRF-
Chem peuvent reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. Ce sont les combinaisons de mélange en aérosols carbonés
BCx4, OC/10 avec 0 % de BrOC et BCx4, OC/15 avec 2.5 % de BrOC (courbe verte
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avec des losanges et courbe jaune avec des ronds, respectivement, sur la figure 7.7

de '’Annexe B).

209

© 2020 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



Theése de Alexandre Siméon, Université de Lille, 2020

7.6 Annexe E (supplément) : résultats du second jeu de

simulations numériques de WRF-Chem

Les tableaux 7.7, 7.8 et 7.9 présentent les biais moyens obtenus sur les
propriétés optiques spectrales des aérosols entre les 45 tests de sensibilité du second
jeu de simulations numériques de WRF-Chem et les restitutions de POLDER-
3/GRASP en ciel clair et de POLDER-3/AERO-AC au-dessus des nuages. Ces
tableaux retranscrivent les figures 7.8, 7.9 et 7.10 de 'Annexe C sous forme de
statistiques et permettent de déterminer les solutions de WRF-Chem qui restituent le
mieux les restitutions spectrales des propriétés optiques des aérosols. Ce sont celles
qui obtiennent une coche verte a la fois pour 'AOD, le SSA, TACAOD et 'ACSSA,
c’est-a-dire celles dont les biais moyens sont compris dans les incertitudes associées

aux données restituées par POLDER-3.
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Sous-table BCx2 :

AOD
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 0.82 0.64 043 0.33
o +0.23 +0.20 #0.16 #0.13 #0.09 +0.07
BCx2, OC/1, 0 % de BrOC 024 019 015 0.09 0.02 0.00 =*
BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 029 024 019 012 0.04 001 =X
OE) BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 033 028 022 014 005 002 *
G |BCx2, OC/2.5, 0 % de BrOC -0.07 -0.08 -0.06 -0.06 -0.07 -0.06 Y
&' BCx2, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.06 -0.06 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 Y
< |BCx2, 0C/2.5, 5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.04 -0.05 -0.06 -0.06 Y
3 |BCx2, OC/5, 0 % de BrOC -0.19 -0.17 -0.14 -0.12 -0.10 -0.09 X
;g BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.17 -0.16 -0.13 -0.11 -0.09 -0.08 =*
=2 |BCx2, OC/5, 5 % de BrOC -0.14 -0.13 -0.10 -0.09 -0.08 -0.07 *
§ BCx2, OC/10, 0 % de BrOC -0.26 -0.23 -0.19 -0.16 -0.12 -0.10 X
2 |BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.24 -0.22 -0.17 -0.15 -0.11 -0.10 =X
2 BCx2, OC/10, 5 % de BrOC -0.21 -0.19 -0.15 -0.13 -0.10 -0.09 X
2 | BCx2, OC/15, 0 % de BrOC -0.28 -0.25 -0.20 -0.17 -0.13 -0.11 ==
BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.20 -0.18 -0.15 -0.12 -0.10 -0.09 *
BCx2, OC/15, 5 % de BrOC -0.22 -0.20 -0.16 -0.14 -0.11 -0.09 X
SSA
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 #0.05 #0.05 #0.05 #0.05 #0.05
BCx2, OC/1, 0 % de BrOC 0.04 004 004 004 003 003 Y
BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.02 0.02 0.02 002 002 003 Y
GE) BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 0.00 000 0.00 001 001 0.02 Y
G BCx2, 0C/2.5, 0 % de BrOC 0.01 000 0.00 000 -001 -0.03 Y
'ﬁIEI BCx2, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.01 -0.02 -0.01 Y
< BCx2,0C/2.5,5 % de BrOC -0.03 -0.03 -0.03 -0.03 -0.02 -0.02 Y
8 BCx2, OC/5, 0 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.02 -0.02 -0.03 -0.03 Y
}i:—’» BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.03 -0.03 -0.03 -0.03 -0.04 -0.04 Y
=2 BCx2, OC/5, 5 % de BrOC -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 Y
§ BCx2, OC/10, 0 % de BrOC -0.02 -0.03 -0.03 -0.03 -0.04 -0.01 Y
2 BCx2, 0C/10, 2.5 % de BrOC -0.03 -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -005 Y
2 BCx2, OC/10, 5 % de BrOC -0.04 -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 Y
2 BCx2, OC/15, 0 % de BrOC -0.02 -0.03 -0.03 -0.04 -0.05 0.00 Y
BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 =X
BCx2, OC/15, 5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 *
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ACAOD
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.54 0.47 0.35 0.23
o) 4+0.11  +0.09 +0.07 40.05
BCx2, OC/1, 0 % de BrOC -0.02  -0.02 -0.02 -001 VY
BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.05 0.04 0.03 0.01 v
£ |BCx2, OC/1, 5 % de BrOC 0.13 0.10 0.07 0.04 x
G |BCx2, 0C/2.5,0 % de BrOC -0.11  -0.10 -0.07 -005 X
EIEI BCx2, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.04  -0.04 -003 -002 Y
2 |BCx2, OC/2.5,5 % de BrOC -0.04  -0.03 -003 -002 Y
8 |BCx2, OC/5, 0 % de BrOC -0.07 -0.07 -005 -003 Y
2 |BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC -013  -011  -0.08 -005 X
=2 |BCx2, OC/5, 5 % de BrOC -0.10 -0.09 -0.06 -004 Y
& |BCx2, OC/10, 0 % de BrOC 017  -0.15 -0.11  -0.07 X
& |BCx2, 0C/10, 2.5 % de BrOC -0.11  -0.10  -0.07 -0.04 %
£ |BCx2,0C/10, 5 % de BrOC -0.17  -015  -0.11  -0.07 x
@ | BCx2, OC/15, 0 % de BrOC -0.17  -015  -0.11  -0.07 %
BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.03 -002 Y
BCx2, OC/15, 5 % de BrOC -0.15  -0.13  -0.09 -0.06 %
ACSSA
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.85 0.85 0.84 0.81
o) +0.05 4+0.05 +0.05 +0.05
BCx2, OC/1, 0 % de BrOC 0.03 0.03 0.04 0.06 x
BCx2, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.01 0.02 0.03 0.05 v
£ |BCx2, OC/1, 5 % de BrOC -0.01  0.00 0.01 0.04 v
& |BCx2,0C/2.5, 0 % de BrOC 0.01 0.01 0.02 0.03 v
&' BCx2, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.01  0.00 0.01 0.03 v
= |BCx2, OC/2.5,5 % de BrOC -0.03  -0.02 -0.01  0.02 v
S |BCx2, OC/5, 0 % de BrOC 0.00 0.00 0.01 0.02 4
£ |BCx2, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.02  -0.01  0.00 0.02 v
2 |BCx2, OC/5, 5 % de BrOC -0.03  -0.03 -0.01 001 v
§ BCx2, OC/10, 0 % de BrOC -0.01  -0.01  0.00 0.02 v
& |BCx2, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.03  -0.02 -0.01 001 v
2 |BCx2, OC/10, 5 % de BrOC -0.04  -0.03 -0.02 0.01 4
@ | BCx2, OC/15, 0 % de BrOC -0.01  -0.01  0.00 0.02 v
BCx2, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.03  -0.02 -0.01 001 v
BCx2, OC/15, 5 % de BrOC -0.04  -0.03 -0.02 0.00 v

Tableau 7.7 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 15 tests
de sensibilité de la sous-table BCx2 du second jeu de simulations humériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.
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Le tableau 7.7 montre que deux tests de sensibilité de la sous-table BCx2 de WRF-
Chem peuvent reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. Ce sont les combinaisons de mélange en aérosols carbonés
BCx2, OC/2.5 avec 2.5 % de BrOC et BCx2, OC/2.5 avec 5 % de BrOC (courbes
violettes avec des ronds et des carrés, respectivement, sur la figure 7.8 de ’Annexe
C).
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Sous-table BCx2.5:

AOD
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 082 064 043 0.33
o +0.23 +0.20 +0.16 +£0.13 +0.09 4+0.07
BCx2.5, OC/1, 0 % de BrOC 037 031 025 0.17 0.07 004 X
BCx2.5, OC/1, 2.5 % de BrOC 046 039 031 021 010 0.06 X
OE) BCx2.5, OC/1, 5 % de BrOC 044 037 030 020 009 005 =*
G |BCx2.5, 0C/2.5, 0 % de BrOC 0.07 005 0.04 0.02 -001 -0.02 Y
'é' BCx2.5, 0C/2.5,25% de BrOC 0.06 0.04 0.04 0.01 -0.02 -0.03 Y
< |BCx2.5,0C/2.5, 5% de BrOC 0145 0.12 010 005 0.01 -001 Y
3 |BCx2.5, OC/5, 0 % de BrOC -0.06 -0.06 -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 VY
}i:—" BCx2.5, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 VY
2 | BCx2.5, OC/5, 5 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.02 -0.04 -004 YV
§ BCx2.5, OC/10, 0 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.04 -0.05 -0.05 -0.05 Y
2 |BCx2.5, OC/10, 2.5 % de BrOC -0.11 -0.10 -0.08 -0.07 -0.07 -0.06 Y
2 BCx2.5, OC/10, 5 % de BrOC -0.06 -0.05 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 Y
@ |BCx2.5, OC/15, 0 % de BrOC -0.10 -0.10 -0.08 -0.07 -0.06 -0.06 Y
BCx2.5, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.13 -0.12 -0.09 -0.08 -0.07 -0.06 Y
BCx2.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.11 -0.10 -0.08 -0.07 -0.07 -0.06 Y
SSA
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 +0.05 +0.05 +£0.05 +£0.05 =£0.05
BCx2.5, OC/1, 0 % de BrOC 0.03 0.02 002 002 001 0.01 Y
BCx2.5, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.01 0.00 001 001 001 001 Y
GE) BCx2.5, OC/1, 5 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.01 0.00 0.00 VY
G BCx2.5,0C/2.5, 0 % de BrOC -0.01 -0.01 -0.01 -0.02 -0.02 -0.03 VY
EIEI BCx2.5, 0C/2.5,2.5% de BrOC  -0.02 -0.03 -0.03 -0.03 -0.04 -0.04 Y
< BCx2.5,0C/2.5, 5% de BrOC -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 Y
8 BCx2.5, OC/5, 0 % de BrOC -0.02 -0.03 -0.03 -0.04 -0.05 -0.05 =*
}i:—’» BCx2.5, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.04 -0.04 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 =*
=2 BCx2.5, OC/5, 5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 =X
é BCx2.5, OC/10, 0 % de BrOC -0.03 -0.04 -0.04 -0.04 -0.05 -0.06 =*
2 BCx2.5,0C/10, 2.5 % de BrOC -0.04 -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 =X
2 BCx2.5, OC/10, 5 % de BrOC -0.05 -0.06 -0.06 -0.06 -0.07 -0.07 X
2 BCx2.5, OC/15, 0 % de BrOC -0.03 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 -0.06 =*
BCx2.5, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 -0.07 X
BCx2.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.06 -0.06 -0.06 -0.06 -0.07 -0.07 =X
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ACAOD
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ |POLDER-3/AERO-AC 0.54 0.47 0.35 0.23
o) +0.11 +0.09 +0.07 +0.05
BCx2.5, OC/1, 0 % de BrOC 0.25 0.21 0.15 0.09 x
BCx2.5, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.14 0.11 0.08 0.04 x
£ |BCx2.5, OC/1, 5 % de BrOC 0.16 0.13 0.09 0.05 x
G |BCx2.5,0C/2.5, 0 % de BrOC 0.04 0.03 0.02 0.01 v
'ﬁ'E' BCx2.5, OC/2.5, 2.5 % de BrOC 0.03 0.02 0.01 0.01 v
= |BCx2.5, OC/2.5, 5 % de BrOC 0.01 0.01 0.00 0.00 v
8 |BCx2.5, OC/5, 0 % de BrOC -0.01 -001 -001 -001 V¥
2 |BCx2.5, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.02 -002 -001 -001 YV
=2 | BCx2.5, OC/5, 5 % de BrOC 0.03 0.03 0.02 0.01 v
§ BCx2.5, OC/10, 0 % de BrOC 0.02 0.01 0.01 0.01 v
@ |BCx2.5,0C/10, 2.5 % de BrOC -0.04 -004 -003 -002 YV
£ |BCx2.5, 0C/10, 5 % de BrOC -0.03 -003 -002 -001 YV
2@ |BCx2.5, OC/15, 0 % de BrOC -0.04 -0.03 -002 -001 Y
BCx2.5, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.05 -004 -003 -002 VY
BCx2.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.04 -0.03 -002 -002 Y
ACSSA
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ |POLDER-3/AERO-AC 0.85 0.85 0.84 0.81
o) +0.05 +0.05 +0.05 40.05
BCx2.5, OC/1, 0 % de BrOC 0.02 0.02 0.02 0.04 v
BCx2.5, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.00 0.01 0.02 0.03 v
£ |BCx2.5, OC/1, 5 % de BrOC -0.02  -0.01  0.00 0.02 v
& | BCx2.5,0C/2.5, 0 % de BrOC 0.00 0.00 0.00 0.02 v
&' BCx2.5, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.02 -0.02 -0.01 0.01 v
= |BCx2.5, 0C/2.5, 5 % de BrOC -0.04 -0.03 -0.02 0.01 v
8 |BCx2.5, OC/5, 0 % de BrOC -0.01 -001 -0.01 0.01 v
2 |BCx2.5, 0C/5, 2.5 % de BrOC -0.03 -0.03 -0.02 0.00 v
2 |BCx2.5, OC/5, 5 % de BrOC 005 -0.04 -003 001 Y
§ BCx2.5, OC/10, 0 % de BrOC -0.02 -0.02 -0.01 0.00 v
& |BCx2.5,0C/10, 2.5 % de BrOC -0.04  -0.03 -0.02 0.00 v
£ |BCx2.5, 0C/10, 5 % de BrOC -0.05 -004 -003 -001 YV
2@ |BCx2.5, OC/15, 0 % de BrOC -0.02  -0.02 -0.01 0.00 v
BCx2.5, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.04  -0.03 -0.02 0.00 v
BCx2.5, OC/15, 5 % de BrOC -0.05 -0.05 -003 -001 %

Tableau 7.8 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 15 tests
de sensibilité de la sous-table BCx2.5 du second jeu de simulations numériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.
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Le tableau 7.8 montre que trois tests de sensibilité de la sous-table BCx2.5 de WRF-
Chem peuvent reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. Ce sont les combinaisons de mélange en aérosols carbonés
BCx2.5, OC/2.5 avec 0, 2.5 et 5 % de BrOC (courbes violettes avec des losanges,

ronds et carrés, respectivement, sur la figure 7.9 de 'Annexe C).
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Sous-table BCx3 :

AOD
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 114 100 0.82 0.64 043 0.33
o +0.23 +0.20 #0.16 #0.13 #0.09 +0.07
BCx3, OC/1, 0 % de BrOC 062 052 042 029 015 010 X
BCx3, OC/1, 2.5 % de BrOC 058 049 040 028 014 0.09 X
OE) BCx3, OC/1, 5 % de BrOC 059 050 041 028 014 0.09 x
G | BCx3, 0C/2.5, 0 % de BrOC 020 0.16 0.13 009 0.03 0.01 YV
&' BCx3, OC/2.5, 2.5 % de BrOC 022 018 0.15 010 0.04 0.01 Y
< |BCx3, 0C/2.5, 5% de BrOC 024 020 0.16 0112 0.04 0.02 x
3 |BCx3, OC/5, 0 % de BrOC 0.06 005 004 002 -0.01 -0.02 VY
;g BCx3, OC/5, 2.5 % de BrOC 0.08 0.07 0.06 003 000 -001 YV
=2 |BCx3, OC/5, 5 % de BrOC 0.10 0.08 0.07 004 0.00 -001 Y
§ BCx3, OC/10, 0 % de BrOC 001 001 001 -001 -0.02 -0.03 VY
2 |BCx3, OC/10, 2.5 % de BrOC 0.11 0.09 0.08 005 001 -001 VYV
2 BCx3, OC/10, 5 % de BrOC 0.06 0.04 004 002 -0.01 -002 VY
2 | BCx3, OC/15, 0 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.01 -0.02 -0.03 -003 VY
BCx3, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.03 0.02 002 000 -0.02 -003 VY
BCx3, OC/15, 5 % de BrOC 0.06 0.04 0.04 002 -001 -002 VYV
SSA
Longueur d’onde A (nm) 443 490 565 670 865 1020
a9 POLDER-3/GRASP 082 083 083 082 080 0.78
o +0.05 #0.05 #0.05 #0.05 #0.05 #0.05
BCx3, OC/1, 0 % de BrOC 0.02 0.01 001 001 000 0.00 VY
BCx3, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.00 -0.01 -0.01 -0.01 -0.01 -0.01 Y
GE) BCx3, OC/1, 5 % de BrOC -0.02 -0.03 -0.02 -0.02 -0.02 -0.02 VY
G BCx3, 0C/2.5, 0 % de BrOC -0.01 -0.02 -0.02 -0.03 -0.04 -004 VYV
HEI BCx3, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.03 -0.04 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 X
< BCx3, 0C/2.5,5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 X
8 BCx3, OC/5, 0 % de BrOC -0.03 -0.04 -0.04 -0.05 -0.06 -0.06 X
}i:—" BCx3, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06 -0.07 X
=2 BCx3, OC/5, 5 % de BrOC -0.06 -0.06 -0.06 -0.06 -0.07 -0.07 x
§ BCx3, OC/10, 0 % de BrOC -0.04 -0.05 -0.05 -0.06 -0.07 -0.07 X
2 BCx3, 0C/10, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.06 -0.06 -0.06 -0.07 -0.08 X
2 BCx3, OC/10, 5 % de BrOC -0.06 -0.07 -0.07 -0.07 -0.08 -0.08 x
2 BCx3, OC/15, 0 % de BrOC -0.04 -0.05 -0.05 -0.06 -0.07 -0.07 x
BCx3, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.05 -0.06 -0.06 -0.07 -0.08 -0.08 x
BCx3, OC/15, 5 % de BrOC -0.06 -0.07 -0.07 -0.07 -0.08 -0.08 x
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ACAOD
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.54 0.47 0.35 0.23
o +0.11  +0.09 +0.07 +0.05
BCx3, OC/1, 0 % de BrOC 0.29 0.24 0.17 0.10 x
BCx3, OC/1, 2.5 % de BrOC 0.26 0.21 0.15 0.09 x
£ |BCx3, OC/1, 5 % de BrOC 0.22 0.18 0.12 0.07 x
& |BCx3,0C/2.5, 0 % de BrOC 0.14 0.11 0.08 0.05 x
'ﬁ:"l BCx3, OC/2.5, 2.5 % de BrOC 0.11 0.09 0.07 0.04 x
= |BCx3, 0C/2.5,5 % de BrOC 0.07 0.06 0.04 0.02 v
8 |BCx3, OC/5, 0 % de BrOC 0.09 0.07 0.05 0.03 v
2 |BCx3, OC/5, 2.5 % de BrOC 007 006 004 002 VY
2 |BCx3, OC/5, 5 % de BrOC 0.08 0.07 0.05 0.03 v
§ BCx3, OC/10, 0 % de BrOC 0.03 0.02 0.02 0.01 v
& |BCx3, 0C/10, 2.5 % de BrOC 0.05 0.04 0.03 0.02 v
£ |BCx3, 0C/10, 5 % de BrOC 0.06 0.05 0.04 0.02 v
@ | BCx3, OC/15, 0 % de BrOC 0.01 0.00 0.01 0.00 v
BCx3, OC/15, 2.5 % de BrOC 0.05 0.04 0.03 0.02 v
BCx3, OC/15, 5 % de BrOC 0.07 0.06 0.04 0.03 v
ACSSA
Longueur d’onde A (nm) 490 550 670 865
¢ | POLDER-3/AERO-AC 0.85 0.85 0.84 0.81
o +0.05 +0.05 +0.05 +0.05
BCx3, OC/1, 0 % de BrOC 0.01 0.01 0.02 0.03 v
BCx3, OC/1, 2.5 % de BrOC -0.01  0.00 0.01 0.02 v
£ |BCx3, OC/1, 5 % de BrOC -0.03  -0.02 -0.01 0.01 v
& |BCx3,0C/2.5, 0 % de BrOC -0.01  -0.01  0.00 0.01 v
&' BCx3, OC/2.5, 2.5 % de BrOC -0.03  -0.02 -0.01  0.00 v
= |BCx3, 0C/2.5,5 % de BrOC -0.05 -0.04 -003 -001 VY
S |BCx3, OC/5, 0 % de BrOC -0.02  -0.02  -0.01  0.00 v
£ |BCx3, OC/5, 2.5 % de BrOC -0.04 -0.03 -002 -001 VY
2 |BCx3, OC/5, 5 % de BrOC -0.05  -0.05 -0.04 -002 X
§ BCx3, OC/10, 0 % de BrOC -0.03  -0.03 -002 -001 VY
& |BCx3,0C/10, 2.5 % de BrOC -0.04 004 -003 -001 VY
2 |BCx3, 0C/10, 5 % de BrOC -0.06  -0.05  -0.04 -002 X
@ | BCx3, OC/15, 0 % de BrOC -0.03  -0.03 -002 -001 VY
BCx3, OC/15, 2.5 % de BrOC -0.04 -004 -003 -001 VY
BCx3, OC/15, 5 % de BrOC -0.06  -0.05  -0.04 -002 %

Tableau 7.9 : Biais moyens calculés entre les propriétés optiques spectrales simulées par les 15 tests
de sensibilité de la sous-table BCx3 du second jeu de simulations humériques de WRF-Chem et celles
restituées par POLDER-3/GRASP en ciel clair (AOD et SSA) et POLDER-3/AERO-AC au-dessus des
nuages (ACAOD et ACSSA). Le code couleur vert, rouge et jaune signifie que les données issues des
simulations numériques de WRF-Chem sont respectivement comprises, en dehors de la limite
supérieure et en dehors de la limite inférieure des incertitudes associées aux données restituées par
POLDER-3.
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Le tableau 7.9 montre qu’aucun test de sensibilité de la sous-table BCx3 de WRF-
Chem ne peut reproduire les restitutions de POLDER-3 a la fois en ciel clair et au-
dessus des nuages. La quantité d’aérosols de feux de biomasse émise et transportée
ainsi que I'absorption des aérosols sont généralement plus fortes que celles restituées

par POLDER-3.
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