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Résumé

Les mesures satellitaires d’épaisseur optique en aérosols (AOT) conviennent a la
surveillance globale journaliere du contenu atmosphérique en particules. L’objectif de notre
étude a été d’évaluer la capacité satellitaire a estimer la pollution en aérosols en termes de
catégories de qualité de 1’air. Ces dernieres sont définies grice aux mesures de concentration
massique des particules de diametre aérodynamique inférieur a 2.5 ym au sol (PM, ;). Nous
avons d’abord utilis€¢ les mesures photométriques du réseau AERONET/PHOTONS pour
caractériser les propriétés optiques et microphysiques des aérosols en Europe de 1’Ouest et
leur influence possible sur la relation entre PM,; et AOT. La comparaison des mesures
d’AOT restituées par différents radiometres satellitaires (principalement POLDER) aux
mesures de PM, s au-dessus de la France a permis, non seulement de définir une relation
statistique directe entre ces deux types de mesures mais aussi d’élaborer un seuil d’AOT
satellitaire (é€gal a 0.17) au-dessus duquel la pollution peut étre qualifiée de « Modérée »
d’avril a octobre 2003, 2005 et 2006. Nous avons enfin estimé la masse en particules au sol a
partir de la mesure d’AOT satellitaire et I’information de distribution verticale des particules,
d’une part, simulée par le modele de chimie-transport CHIMERE et d’autre part, mesurée par
le LIDAR spatial CALIOP. Alors que le modele CHIMERE n’améliore pas significativement
la corrélation entre mesures d’AOT satellitaires et de PM, 5, I'utilisation des profils restitués
par CALIOP montre I’importance de prendre en compte la distribution verticale des aérosols
dans I’élaboration d’un produit satellitaire de qualité de I’air.

Abstract

Satellite measurements of aerosol optical thickness (AOT) are well suited for global
daily monitoring of atmospheric particle load. The goal of this study is to evaluate the
satellite’s capability to monitor aerosol pollution in terms of air quality categories. Those last
ones are defined using the particulate mass concentration concerning particles smaller than
about 2.5 um in aerodynamic diameter (PM,;). We have first used the photometric
measurements provided by the AERONET/PHOTONS network to characterise the optical and
microphysical properties of aerosols over Western Europe and their possible impact on the
relationship between PM,s; and AOT measurements. The comparison between AOT
measurements derived from different satellite radiometers (mostly POLDER) and PM,;
measurements over France has allowed us the definition of a statistical relationship between
those two measurements. Thanks to this relationship, we have elaborated a threshold of
satellite AOT measurements (0.17) over which pollution can be qualified as « Moderate »
from April to October 2003, 2005 and 2006. We have finally assessed particulate mass at the
ground using satellite AOT measurements and vertical distribution of aerosols simulated by
the CHIMERE chemistry-transport model on the one hand and on the other, measured by
CALIOP spatial LIDAR. While the CHIMERE model has not improved significantly the
correlation between satellite AOT and PM, ; measurements, the use of profiles derived from
CALIOP has shown the importance of taking into consideration the vertical distribution of
aerosols in the elaboration of a satellite air quality product.
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Introduction Générale

L’intérét porté a 1’étude du changement de la composition chimique de 1’atmosphére a
considérablement grandi au cours des derniéres années. Les aérosols, particules solides ou
liquides en suspension dans 1’atmosphére a 1’exception des gouttelettes nuageuses, ont, en
particulier, un réle dans le changement climatique et dans notre perception de la qualité de
I’air ainsi que sur la santé humaine. Ces particules influencent le climat de manicre
significative en modifiant 1’équilibre radiatif de la planete. Elles agissent, en effet, de deux
manieres distinctes, en absorbant et en diffusant le rayonnement solaire, dont une partie de
I’énergie est rétrodiffusée vers 1’espace ainsi que distribuée dans la colonne atmosphérique
(effet direct), mais aussi en modifiant les propriétés optiques des nuages suite a un
changement de leurs propriétés microphysiques (effet indirect) [Forster et al. 2007]. Le role
des particules en suspension a été démontré dans certaines atteintes fonctionnelles
respiratoires, le déclenchement de crises d’asthme et la hausse du nombre de décés pour cause
cardio-vasculaire ou respiratoire. D’apres un récent rapport de 1’ Agence Francaise de Sécurité
Sanitaire et Environnementale, la pollution liée aux particules fines en ville aurait causé entre
6500 et 9500 déces en 2002 [AFSSE, 2005].

Les aérosols sont plus difficiles a caractériser que les gaz atmosphériques a cause de
leur composition chimique complexe et de leur trés large gamme de taille (de quelques
nanometres a quelques micrometres). Ces caractéristiques sont liées a leurs origines tres
diverses. En effet, ces particules ont deux modes de formation. Elles peuvent provenir de
sources primaires, c’est-a-dire émises directement dans I’atmosphére sous forme particulaire
(cendres volcaniques, embruns marins, poussieres désertiques, poussiéres industrielles) ou de
sources secondaires par transformation de la phase gazeuse en phase particulaire (sulfates,
composés organiques, etc....). La concentration massique en particules de diamétre
aérodynamique inférieur 4 x pm (PM, en pg/m’) est utilisée comme mesure pour établir des
indices de qualité de I’air. Elle est fournie, en France, par le réseau de stations de mesures de
la BDQA (Banque de Données De la Qualité de 1’Air). Nous utilisons, dans ce travail, les
mesures de PM; s, standards de mesure de qualité de 1’air d’aprés 1’agence américaine de
protection de 1’environnement. Cette derni¢re définit plusieurs catégories de qualité de ’air
(CQA) a partir de seuils sur les mesures de PM s.

Cependant, la plupart des stations de surveillance de la qualité de I’air se situent proches
de zones urbaines et laissent de larges régions sans observations opérationnelles. Les mesures
satellitaires conviennent, quant a elles, a la surveillance globale journaliére du contenu
atmosphérique en aérosols. Jusqu’a présent, quelques études ont évalué la capacité du
radiometre satellitaire MODIS a estimer la pollution en aérosols au-dessus des Etats-Unis
(pour n’en citer que quelques-unes, I’étude de Chu et al. [2003], Engel-Cox, [2004] , Wang et
Christopher [2003], Li et al. [2005]). Ajoutons 1’étude de A/-Saadi et al. [2005] ou il est
montré 'utilité d’une synergie entre les mesures du radiometre satellitaire MODIS et la
prévision de la qualité de 1’air en termes de PM, s aux Etats-Unis a travers le projet IDEA
(« Infusing satellite Data into Environmental Applications »). Ce projet fournit 5 produits de
prévision journaliére a partir de la fusion des mesures de PM; 5 au sol, de vitesse et direction
du vent de surface, de la localité des feux de végétation par le radiometre MODIS, et des
rétrotrajectoires de masse d’air.

Ce travail de thése s’intéresse a I’évaluation de la capacité satellitaire a estimer la
pollution en aérosols en termes de PMys. Il est principalement basé sur le radiomeétre



satellitaire POLDER (« Polarization and Directionality of the Earth's Reflectances »), qui
mesure 1’épaisseur optique des aérosols intégrée sur la colonne atmosphérique. Ce travail
porte sur la zone de I’Europe de 1’Ouest et, plus particuliérement celle de Lille au cours des
années 2003, 2005 et 2006. L’objectif principal est d’élaborer un produit satellitaire de qualité
de l’air permettant, a partir de la mesure du satellite, d’estimer le contenu massique en
aérosols au sol.

Nous commencgons par décrire la physique des aérosols (chapitre 1) et les différents
instruments utilisés dans cette thése (chapitre 2). Ensuite, la premicre étape (chapitre 3)
consiste a analyser la variabilité temporelle des mesures au sol de PM, s et d’épaisseur optique
en France et de caractériser le type d’aérosol au-dessus de notre zone et au cours de notre
période d’étude. Puis, nous confrontons ces deux types de mesures et tentons d’en expliquer
les désaccords par un changement de propriétés optiques et microphysiques moyennes des
particules ou par un changement de distribution verticale des aérosols.

La deuxiéme étape (chapitre 4) consiste a comparer les mesures d’épaisseur optique
satellitaires aux mesures de PM,s au sol. Le but de cette étude est de permettre, non
seulement, d’établir une relation statistique entre ces deux types de mesures, mais aussi de
définir un seuil en épaisseur optique satellitaire au-dessus duquel la pollution peut étre
qualifiée comme appartenant aux différentes CQA selon les standards de I’agence américaine
de protection de I’Environnement.

Finalement, la troisieme étape (chapitre 5) consiste a utiliser une information de
distribution verticale des aérosols pour contraindre la relation entre mesures d’épaisseur
optique satellitaires et de PMy 5 et a élaborer un produit satellitaire de qualité de I’air. A cette
fin, nous utilisons, dans un premier temps, les profils de concentration massique simulés par
le modele de chimie-transport CHIMERE. Puis, dans un deuxiéme temps, nous utilisons les
mesures de profil de rétrodiffusion restituées par le LIDAR CALIOP.



1. Définition et physique des Aérosols
1.1.  Introduction

L'atmosphere seche au niveau de la mer est essentiellement composée d’azote (= 78%)
et d'oxygene (= 21 %). Pourtant, les changements liés a ’activité humaine concernent les
especes gazeuses mineures (comme le dioxyde de carbone CO; et le méthane CHy, principaux
gaz a effet de serre).

En effet, il a été observé [Forster et al., 2007], en parall¢le d’une hausse de température
moyenne de la surface terrestre de 0.76°C (+ 0.19), une augmentation significative du dioxyde
de carbone (de 280 ppm en 1750 a 379 ppm en 2005) et du méthane (de 715 ppb en 1750 a
1774 ppb en 2005) depuis le début de I’¢ére industrielle (1750).

Outre les gaz, la figure (1.1) décrit les différentes particules (fines, solides, liquides ou
mixtes) présentes dans I’atmosphére. Par définition, les aérosols sont de fines particules
liquides ou solides de taille inférieure a 100 um a 1’exception des particules nuageuses
(brouillard, glace, neige et pluie).

< Cendres >
= — — >
oussieres atmospherigues
Noyaux de condenseuion> Pollens > -
= Neige
Sea Salt
—
Sels marins Nuages, brouillard
Pluies
Suies, fumée >
l | ! | ! | 1
I I | [ |
0.01um 0,1um ium 10um 100pm imm icm

Figure 1.1 : Classification et taille des particules présentes dans |’atmospheére (adapté de [Clark W.
C, 1982]).

Les aérosols peuvent provenir de sources primaires, ¢’est-a-dire étre émis directement
dans I’atmosphére sous forme particulaire (cendres volcaniques, embruns marins, poussieres
désertiques, poussiéres industrielles) ou de sources secondaires ce qui implique un processus
de condensation de la phase gazeuse en phase particulaire (sulfates, composés organiques,
etc....).

1.2.  Impacts des aérosols
1.2.1. Impacts radiatifs

Le bilan radiatif est la différence entre I’énergie entrante (solaire) et sortante (solaire et
tellurique) du systéme Terre - atmosphére. A long terme, le bilan radiatif terrestre se doit
d’étre équilibré. Un forgage radiatif est un déséquilibre de ce bilan radiatif par I’impact d’un
facteur externe au systeme climatique. Le forgage radiatif est dit positif (négatif) lorsqu’il y a
réchauffement (refroidissement) du climat.




La figure (1.2) montre le signe et I’intensit¢ du forcage radiatif (en W.m?) des
principaux constituants de I’atmosphére. On peut y voir notamment que le forcage radiatif
total entrainé par I’émission anthropique de gaz a effet de serre et d’aérosols est estimé positif
a 1.6 W.m™ (de 0.6 4 2.4 W.m™) montrant I’influence trés probable d’un réchauffement di
aux activités humaines.

D’apres la figure (1.2), I’augmentation des gaz a effet de serre dans la troposphéere due
aux activités humaines entraine un forgage radiatif positif estimé a environ 2.99 W.m™ (de
2.62 4 3.56) (avec 1.66 + 0.17 W.m™ dii au dioxyde de carbone, 0.48 + 0.05 W .m™ dii au
méthane, 0.16 + 0.02 W.m™ dii au protoxyde d’azote, 0.34 + 0.03 W.m™ dii aux gaz halo
carbonés et 0.35 W.m™ (de 0.25 4 0.65 W.m™) dii 2 I’'Ozone). Le forcage radiatif dii aux gaz a
effet de serre est estimé avec un « fort » niveau de compréhension scientifique (« Level of
Scientific Understanding », LOSU), mis a part un niveau « moyen » pour 1’Ozone.

Les aérosols ont un comportement plus complexe que les gaz a effet de serre. Ils
agissent de deux manicres distinctes, en absorbant et en diffusant le rayonnement solaire et
tellurique, dont une partie de 1’énergie est rétrodiffusée vers 1’espace ainsi que distribuée dans
la colonne atmosphérique (effet direct), mais aussi en modifiant les propriétés optiques, la
quantité¢ et le temps de résidence des nuages suite a un changement de leurs propriétés
microphysiques (effet indirect) [Forster et al., 2007]. Notons qu’il existe aussi un effet
« semi-direct » [Hansen et al., 1997 ; Ackerman et al., 2000] des aérosols sur le profil vertical
de température et, par conséquent, sur la formation et le type de nuages (certaines couches
d’aérosols constituées notamment de suies absorbent 1’énergie solaire et réduisent la
couverture nuageuse en favorisant I’évaporation des gouttelettes d’eau).

D’une part, la concentration d’aérosols et leur composition chimique vont déterminer en
partie la granulométrie du nuage, c’est-a-dire la distribution en taille des gouttelettes d’eau
nuageuse et, par conséquent, les propriétés microphysiques et optiques des nuages. Une
augmentation du nombre d’aérosols (et donc du nombre de noyaux de condensation) conduira
a une augmentation du nombre de gouttelettes qui, pour une quantité fixée d’eau nuageuse,
résulte en une diminution de la taille des gouttelettes. Le nuage réfléchit alors plus qu’un
nuage constitué de plus grandes gouttelettes. Cet effet est appelé le « 1 effet indirect »
[Ramaswamy et al., 2001] (aussi appelé « I’effet d’albédo nuageux » [Lohmann and Feichter,
2005] ou « I’effet Twomey » [Twomey, 1977]).

D’autre part, la variation de la quantité¢ d’eau, de I’altitude et du temps de résidence des
nuages induits par un changement de leurs propriétés microphysiques s’appelle le « 2°"¢ effet
indirect » [Ramaswamy et al., 2001] (aussi appelé « ’effet de durée de vie nuageuse »
[Lohmann and Feichter, 2005] ou « I’effet Albrecht » [4lbrecht, 1989]).

Les aérosols influencent ainsi le climat de maniére significative en modifiant I’équilibre
radiatif de la planéte [Anderson et al, 2003]. Contrairement aux gaz, les particules peuvent
induire un forgage positif ou négatif. En effet, d’aprés la figure (1.2), on observe :

— Un forcage radiatif négatif (en bleu, refroidissement du systéme Terre - atmosphere)
da a I’effet direct des aérosols (- 0,5 + 0,4 W.m? avec un niveau « moyen a bas » de
compréhension scientifique). En effet, au-dessus de surfaces peu réfléchissantes (cas
des océans ou foréts), la présence de couches d’aérosols peu absorbants tend a
contribuer au refroidissement planétaire. C’est le cas des aérosols de sulfate provenant
d’émissions industrielles de SO,, des aérosols carbonés organiques provenant de la
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combustion de combustibles fossiles et des aérosols provenant de la combustion de la
biomasse. Notons que I’estimation de l'effet direct total des aérosols est actuellement
plus précise [Forster et al., 2007] qu’auparavant [Ramaswamy et al., 2001] car elle
s’appuie sur une combinaison de simulations de modeles et d'observations (mesures au
sol, aéroportées et satellitaires). L'effet radiatif direct de chacune des especes
d'aérosols reste cependant bien plus incertain que leur effet total. Méme si 1’on dispose
actuellement des premieres estimations pour les aérosols de type poussieres
désertiques et les nitrates.

—  Un forgage radiatif négatif dii au 1° effet indirect (- 0,7 W.m™ (de - 1.8 a - 0.3) avec
un « bas» niveau de compréhension scientifique) des aérosols anthropiques. On
remarque, par la barre d’erreur sur la figure (1.2), que I’évaluation précise de 1’effet
indirect est plus délicate que celle de I’effet direct des aérosols car elle nécessite de
connaitre précisément quelles ¢étaient les propriétés optiques du nuage avant
interaction avec les aérosols.

- Un forgage radiatif positif (en rouge, réchauffement du systéme terrestre) di a la
présence d’aérosols absorbants au-dessus de surfaces trés réfléchissantes comme la
neige. C’est le cas des aérosols carbonés provenant de la combustion des combustibles
fossiles (0.1 0.1 W.m™).
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Figure 1.2: Quantification du forcage radiatif des différents composants de I’atmosphére d’apres le
rapport [Forster et al., 2007].
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1.2.2. Impacts sanitaires et environnementaux

L’impact environnemental des aérosols se traduit notamment par le dépot des particules
sur les sols et la végétation et ’altération de 1’activité photosynthétique des végétaux.

Alors que les conséquences du dépdt d’aérosols en surface peuvent étre positives dans
le cas d’un apport essentiel en nitrates et phosphates (par exemple, au dessus du delta intérieur
de I’Okavango en Afrique australe [7yson et al., 2002]), elles sont néfastes dans le cas des
pluies acides.

Quant a I’altération de 1’activité photosynthétique des végétaux par les aérosols, elle se
carcatérise notamment par des pertes de rendement des cultures [Steiner and Chameides,
2005 ; Chameides et al., 1999].

En ce qui concerne I’impact sanitaire des aérosols, notre respiration entraine la
pénétration de milliers de particules dans nos poumons qui se déposent, suivant leur taille,
dans les voies respiratoires ou dans les alvéoles (lieu des échanges gazeux).

Alors que les particules de diamétre aérodynamique (voir définition dans la section
suivante) supérieur a environ 30 um ne sont pas inhalées, celles dont le diamétre
aérodynamique est entre 5 et 30 um sont principalement déposées par impaction dans les
voies aériennes supérieures (nez, cavité nasale et gorge).

Plus les particules sont fines, plus elles pénétrent en profondeur dans les poumons.
Ainsi, alors que les particules de diametre aérodynamique entre 1 et 5 um s’accumulent par
sédimentation (la vitesse de 1’air est alors plus faible) dans la zone trachéobronchique (partie
supérieure des poumons), les particules de diametre aérodynamique plus fin (égal a 1 pm ou
moins) atteignent la zone des alvéoles par diffusion [Klaassen et al., 1986].

L’exposition a une concentration élevée de particules peut produire de nombreux effets
sur la santé, causant une inflammation pulmonaire jusqu’a une aggravation et une thrombose
vasculaire qui peut étre mortelle [Nemmar et al., 2003].

De facon générale, il est admis que le nombre annuel de déces attribuables aux effets
d’une exposition a long terme serait plus important que celui des effets d’une exposition a
court terme. De plus, méme pour les effets a court terme les pics de pollution contribuent peu
a I’'impact total. Celui-ci est essentiellement di a des niveaux de pollution modérés mais plus
nombreux d’ou I’importance de la pollution de fond [AFSSE, 2005].

Si le risque n’est pas grand au niveau individuel (par rapport au tabagisme), la forte
proportion de personnes exposées et 1’absence de seuil d’innocuité font de la pollution
atmosphérique urbaine un probléeme majeur de santé publique ainsi que l’illustrent les
évaluations d’impact sanitaire réalisées a ce jour. L’étude de Kiinzli et al. [2000] a permis une
estimation quantitative du nombre de déces di a la pollution atmosphérique dans trois pays
(France, Suisse et Autriche) : 6 % du nombre total de déces serait attribuable a la pollution
atmosphérique (celle liée au transport automobile en expliquerait la moitié), soit 20 000 déces
annuels pour ces trois pays.

D’aprés une étude de 1’Agence Francaise de Sécurité Sanitaire portant sur 76
agglomérations francaises (soit environ 15 millions de personnes agées de 30 ans ou plus),
600 a 1 100 déces par cancer du poumon (6 a 11 % de la mortalité par cancer du poumon) et 3
000 a 5 000 déces par maladie cardiorespiratoire (5 a 7 % de la mortalité de cette nature)
seraient attribuables a une exposition chronique aux particules fines dans 1’air en 2002
[AFSSE, 2005].
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On estime actuellement a 100 000 le nombre de déces et a 725 000 le nombre d’années
de vie perdues par an attribuables a 1’exposition aux particules fines en Europe [European
Commission Directorate, 2005].

En 2004, dans les 26 villes européennes du programme APHEIS (Air Pollution and
Health : European Information System), une étude d’impact sanitaire sur les 36 millions
d’habitants a estimé a 11 375 le nombre de déces prématurés qui pourraient €tre prévenus
chaque année si, toutes choses €gales par ailleurs, la masse de particules (dont le diametre
aérodynamique est inférieur a 2.5 ym) a laquelle était exposée la population était ramenée a
20 pg.m’ dans chaque ville. Sa réduction a 15 pg.m’ entrainerait la prévention de quelque 16
926 déces prématurés. Une moyenne annuelle qui n’excéderait pas 15 pug.m’ se traduirait par
un gain de 2 a 13 mois d’espérance de vie pour une personne de 30 ans [Medina et al., 2005].

La figure (1.3) montre 1’estimation en 1’an 2000 de la diminution de I’espérance de vie
(en mois) en Europe imputable aux particules fines de diametre aérodynamique inférieur ou
égal a 2.5 ym.

7

— Finlande
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Figure 1.3 : Estimation de la diminution de l’espérance de vie (en mois) en Europe imputable aux
particules fines PM, s ; Situation en 2000, fourchette haute [European Commission Directorate,
2005]. Les calculs sont fondés sur le risque relatif proposé par Pope [2002] pour la mortalité totale,
estimée sur la base du suivi de la cohorte sur la population des plus de 30 ans.

1.3.  Propriétés microphysiques des aérosols
1.3.1. Distribution en taille

La taille des aérosols s'étend sur une large gamme de rayons allant de quelques
nanometres a plusieurs dizaines de microns. Cette taille varie selon la nature de la source de
production des particules et en fonction des réactions que subissent les aérosols durant leur
temps de résidence dans I’atmosphere (nucléation, coagulation, et condensation de gaz vers
I’état particulaire). Propice a la caractérisation de la taille d’une population d’aérosols, la
distribution en taille permet de quantifier le nombre de particules d’un certain rayon. Cette
distribution présente un ou plusieurs maxima (ou modes).
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La figure (1.4) présente la distribution, non pas en nombre, mais en masse d’une
population de particules de diameétres aérodynamiques différents. Le diamétre aérodynamique
correspond au diamétre qu’une particule sphérique d’une densité de 1 g/cm’ devrait avoir
pour présenter la méme vitesse de chute que la particule considérée. Le diamétre
aérodynamique d, , fonction du diametre physique d, et de la densité de la particule p
(souvent exprimée en g.cm™), s’écrit de la maniére suivante :

d,=d, x~Jp (1.1)

La figure (1.4) montre les 3 modes les plus couramment observés: le mode de
nucléation (aussi appelé « ultrafin » ou « d’Aitken », A), d’accumulation (B) et grossier (C).
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Figure 1.4: Présentation simplifiée de la distribution en masse d’une population de particules de
diametres aérodynamiques différents. Le diamétre aérodynamique correspond au diamétre qu’une
particule sphérique d’une densité de 1 g/em’ devrait avoir pour présenter la méme vitesse de chute
que la particule considérée. A : particules ultrafines; B: mode d’accumulation et C : particules
grossieres.

Le mode de nucléation (A) correspond a des particules de rayon physique (et non
aérodynamique) inférieur a 0.05 pm, trés petites faces aux longueurs d’ondes solaires (visible)
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et telluriques (infrarouge). Elles sont, par conséquent, peu actives optiquement et leur impact
radiatif peu étre négligé.

Le mode d’accumulation (B), quant a lui, correspond a des particules de rayon physique
entre 0.05 um et 1 pm. Celles-ci proviennent de 1’agrégation de particules plus petites, de la
condensation de gaz ou de la ré-évaporation de gouttelettes. Les aérosols de ce mode sont
d’une grande importance du point de vue climatique car leur efficacité a diffuser la lumiére
est maximale (puisque leur taille est de I’ordre du spectre solaire) et ils présentent le temps de
résidence le plus long dans I’atmospheére. De plus, les aérosols du mode d’accumulation sont
ceux sur lesquels se forment les gouttelettes de nuages.

Les modes de nucléation (A) et d’accumulation (B) peuvent étre regroupés en un seul
mode dit « fin». Notre attention se porte tout particulicrement sur ce mode puisqu’il
correspond, comme on peut le voir sur la figure (1.4), aux mesures de qualité¢ de 1’air en
concentration massique des particules dont le diameétre aérodynamique est inférieur a 2,5 pm
(quantité appelée « PM2.5 » pour « Particulate Matter »).

Finalement, le mode grossier (C) correspond a des particules de rayon physique
supérieur a 1um, de type primaire et naturel.

Notons que proche d’une source d’aérosols, la distribution en taille de la population de
particules est souvent observée comme mono modale. La distribution en taille évolue vers une
bi-modalité lorsque le temps de résidence des particules dans 1’atmosphére augmente ou en
présence de 2 sources distinctes d’aérosols de type différents.

Parmi plusieurs lois statistiques de la littérature permettant de modéliser la distribution
en taille de différents types d’aérosols (citons, par exemple, la loi de Junge [1963] ou la loi de
Gamma Diermendjian [1969]), nous avons choisi d’utiliser une distribution de type log-
normale [Aitchison et Brown, 1957] car il a été prouvé qu’une telle fonction s’ajuste au sens
des moindres carrés de maniére satisfaisante a un grand nombre de situations naturelles
[Hinds, 1982].

La variation du nombre de particules n en fonction du rayon r pour un seul mode s’écrit
de la maniére suivante :

dN n, (In(r -1n 1”0)2
n(ry=—-= expl-——5—
") dr o2m P 20,

ou n(r) est le nombre de particules dont le rayon est compris entre r et r + dr, ry est le rayon
modal, op est 1’écart-type (i.e. la largeur de la distribution) et ny est le nombre de particules
présentes dans le mode considéré. Autrement dit, a chaque mode est associé un nombre ny, un
écart-type 0y, un rayon modal ry et finalement une fonction lognormale n(r). Une distribution
multi-modale est alors la somme des distributions log-normales n(r) de chaque mode.

(1.2)

Dans la suite de cette these, plutdt qu’une distribution en nombre, nous utiliserons une
distribution en volume sous la forme:

dv v,

= ex 1.3
dlnr o,\2m (1.3)

(Inr —Inr, )
20,

ou 3 et 03 sont les rayons et écart-types de la distribution en volume et V, est la concentration
totale en volume des particules.

On passe du rayon modal de la distribution en volume, r3 a celui de la distribution en nombre,
1o de la maniére suivante :

15



ry = 1,exp(30;) (1.4)

Nous pouvons alors noter que r3 est supérieur a ro. Cela traduit une forte contribution
des grosses particules a la distribution en volume et un décalage de cette distribution vers des
rayons plus importants.

Notons que dans le cas d’un aérosol hydrophile, une augmentation de 1’humidité
relative est souvent accompagnée d’une augmentation de la taille des particules. L’ influence
de ’humidité relative HR sur le rayon r de la particule peut étre modélisée par la relation de
Hidinel [1976] de la fagon suivante :

r,=r(1-HR)™* (1.5)
ou ry, est le rayon « humide ». Le facteur e dépend du type d’aérosol. Il est nottament fixé a

0.285 pour les particules solubles autres qu’organiques (« WS » pour « Water Soluble », voir
la section 1.3.2) d’aprés Hénel [/976].

Il a été¢ montré que le paramétre le plus représentatif des propriétés radiatives d’une
distribution en taille des particules est le rayon effectif r.s défini par Hansen et Travis [1974] ,
fonction de la distribution en nombre n(r) et du rayon r des particules, de la maniére suivante :

Ty = }r%(r)dr/} r’n(rydr (1.6)

Le rayon effectif rer peut-€tre défini a partir du rayon ry et de I’écart-type oo modal de la
distribution en nombre (présents dans la relation 1.4) comme suit :

Iy =1,exp(2.50) (1.7)
1.3.2. Composition chimique

La composition chimique des aérosols est trés variable et dépend a la fois de la source
émettrice des particules et de la dynamique atmosphérique. Le tableau (1.1) présente a la fois
les différents types d’aérosols et leur quantité dans 1’atmosphére (en Terra gramme par an).

D’apres ce tableau, on observe une composante naturelle et anthropique a la majorité
des types d’aérosols et une dominance en masse des aérosols naturels (94%) par rapport a la
charge totale des particules. Notons que les aérosols naturels sont, en grande partie, composés
de grosses particules (poussiéres désertiques, sels de mer...) par rapport aux aérosols
secondaires (en majorité anthropiques).

Il est possible de simplifier le tableau (1.1) et de définir 4 grands types d’aérosols toutes
sources (naturelle ou anthropique) ou processus de formation confondus (primaires ou
secondaires) :

* les sels de mer (« sea salt »),

* les aérosols d’origine terrigéne (« poussieres désertiques» ou « Dust »),

* les aérosols carbonés qui comprennent deux espeéces chimiques différentes : le carbone
suie («Black Carbon » ou « BC») et le carbone organique («Organic Carbon» ou
« OC »),
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* les particules solubles autres qu’organiques (« Water Soluble » ou « WS »).

L’aérosol marin est produit principalement par 1’éclatement des bulles d’air produites
par ’action du vent sur la surface de la mer [Blanchard and Woodcock, 1980 ; Monahan et
al., 1986 ; Resch and Afeti, 1992].

Si les sels de mer peuvent étre considérés comme des aérosols troposphériques
totalement naturels, il n’en est pas de méme pour la totalité des aérosols d’origine terrigeéne.
Ce dernier type d’aérosols est principalement produit par les déserts de 1’hémisphére nord
(Sahara) mais aussi par les régions seéches ou la végétation a été réduite par les activités
humaines. Tegen and Fung [1995] ont estimé que ces poussieéres minérales anthropiques
représentaient 30 a 50 % de la concentration atmosphérique totale, mais les incertitudes sur ce
chiffre sont encore aujourd’hui trés élevées.

Les aérosols carbonés sont composés de carbone suie (ou « Black Carbon », « BC ») et
de carbone organique (ou « organic carbon », « OC »). Ces aérosols sont émis lors d’une
combustion incompléte et peuvent provenir de la production d’énergie (fumées industrielles),
du transport automobile ou de feux de biomasse.

Notons qu’il est aussi possible de rencontrer le terme « POM » pour « Particulate
organic matter ». Ce terme inclut, en plus du carbone organique (OC), les atomes d’hydrogene
et d’oxygene. La quantité de POM est égale a 1.3 fois celle de OC [Liousse et al., 1993].

Les aérosols solubles autres qu’organiques (WS) sont composés d’ions chlorure, nitrate,
sulfate, lithium, sodium, ammonium, potassium, magnésium et Calcium [Liousse et al., 1996]
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Origine Sources Estimation de I' intensité
(Tg /an)
Primaires
Poussiéres minérales 2150
Sels de mer 3340
Poussiéeres volcaniques 33
Débris biogéniques 56
Carbone suie 6-9
(combustion de biomasse)
Secondaires
I\l(;t‘:"o;::is Sulfates
. (issus des COV et SO2
maximum) . : 78
volcanique, combustion
biomasse)
Carbone organique (issu
des COV, combustion 61-96
biomasse)
Nitrates (issus
des NOX, combustion 4
biomasse)
Total Naturelles Maximum 5766
Primaires
Poussiéres industrielles 100-200
Carbone Suie (combustion 6-8
de fuel fossiles et biomasse)
Anthropiques Secondaires
(6% au Sulfates (issus 122
maximum) du S02)
Nitrates (issus 14
des NOX)
Carbone organique
(combustion fuels fossiles et 10-30
biomasse)
Total Anthropiques
. 374
Maximum
Total Maximum 6140

Tableau 1.1: Estimation des flux d’émission moyens annuels en masse des principaux types d’aérosols
dans I’atmosphere [adapté de Ramaswamy et al., 2001].

1.3.3. Indices de réfraction

L’indice de réfraction est une propriété optique majeure de 1’aérosol puisqu’il intervient
dans D’extinction de la lumiére en déviant la direction du rayonnement incident et/ou en
I’absorbant. Ce paramétre, noté 1, est cependant exposé dans cette section car il est
directement relié a la composition chimique de 1’aérosol (et a I’humidité relative) ainsi qu’a la
longueur d’onde.

La partie réelle Re() fixe la vitesse de propagation dans le milieu et renseigne sur la
déviation de la lumiére par la particule. Celle-ci est généralement comprise entre 1.33
(aérosols saturés d’eau) et 1.55 (aérosol minéral), mais peut aussi atteindre 1.75 dans le
domaine du visible pour les particules de suie.

La partie imaginaire Im(n) est reliée aux propriétés d’absorption des aérosols. Elle est
comprise entre 2.10 ~* pour les aérosols purement diffusants (comme les sels marins) et 0.66
pour les aérosols les plus absorbants comme les particules de suie.
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Les valeurs d’indice de réfraction n de différents types d’aérosols issues de la littérature
sont présentées dans le tableau (1.2).

Type d'aérosol Re(n) Im(n) Références
Solubles Sulfates 1,53 6,0E-03 d'Almeida et al. [1991]
Nitrates 1,53 6,0E-03 d'Almeida et al. [1991]
Carbonés BC 1,85 4,4E-01 Marley et al. [2001]
oC 1,55 5,0E-02 Von Hoyningen-Huene et al. [1998]
Poussiéres 1,53 5,5E-03 d'Almeida et al. [1991]
Sels marins 1,50 1,0E-08 d'Almeida et al. [1991]

Tableau 1.2: Indice de réfraction n de 6 types d’aérosols a 0% d’humidité relative et a 550 nm selon
Chazette et Liousse [2001] et Léon [2000]; Re(n) désigne la partie Réelle de [’indice et Im(n), la
partie imaginaire.

L’indice de réfraction varie en fonction de I’humidité relative. En effet, la condensation
de la vapeur d’eau a la surface de 1’aérosol entraine une diminution de son indice de réfraction
qui va tendre vers celui de 1’eau (Mo = 1.33 & 550 nm [Hale et Querry, 1973]). Associée a
une augmentation du rayon de la particule (voir section 1.3.1), d’aprés Hdnel [1976], cette
variation de I’indice de réfraction avec I’humidité relative sera modélisée de la maniére
suivante :

My =Mao + (N=p1,0)(1, /1) (1.8)

ou My et ry désignent respectivement 1’indice de réfraction et le rayon de la particule
« humide ».

1.4. Propriétés optiques des aérosols

Dans des conditions de ciel clair, I’atténuation du rayonnement solaire incident (ou
extinction) par les composants atmosphériques (molécules de gaz et aérosols) consiste en 2
processus physiques :

* Le rayonnement peut étre absorbé.

La figure (1.5) décrit la variation spectrale du flux solaire au sommet de 1’atmosphére
ainsi qu’au niveau de la mer. Afin de s’affranchir de I’absorption gazeuse du flux solaire, il
suffit de se positionner dans les « fenétres atmosphériques », c’est-a-dire dans les bandes
spectrales présentant un fort signal de flux solaire au niveau de la mer. C’est le cas de la
plupart des bandes spectrales utilisées par les capteurs de télédétection ou les effets de
I’absorption gazeuse apparaissent faibles.

Dans le cas des aérosols, cette absorption est associée a un indice de réfraction dont la
partie imaginaire est non négligeable.

* Le reste du rayonnement est redistribué¢ (ou diffusé) dans n’importe quelle direction (y
compris la direction incidente).

La diffusion dépend de la taille des particules par rapport a la longueur d’onde
incidente. Lorsque la taille de la particule est de ’ordre de la longueur d’onde incidente, on
parle de diffusion de Mie [/908] et c’est le cas des aérosols atmosphériques en présence d’un
rayonnement solaire.
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Par contre, les longueurs d’onde des spectres solaires et telluriques étant bien
supérieures aux dimensions des molécules de gaz, la diffusion moléculaire suit la théorie de
Rayleigh [1889].
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Figure 1.5 : Représentation de la variation spectrale (en nanométres) du flux solaire (W. m”> .nm™"

« Irradiance ») au sommet de [’atmosphére ainsi qu’au niveau de la mer et modélisation du
rayonnement du corps noir a 5900 K (en pointillé).

1.4.1. Epaisseur Optique en aérosol (AOT)

L’intensit¢ du rayonnement solaire incident direct est atténuée par 1’atmosphére d’un
facteur e " oU Tex st défini comme étant 1’épaisseur optique d’extinction (sans unité). Par la
suite, nous considérons un rayonnement corrigé de 1’atténuation moléculaire (correction de la
diffusion de Rayleigh et mesure du rayonnement dans une « fenétre atmosphérique » ou
I’absorption gazeuse est négligeable) de telle sorte que Tex désigne, par la suite, 1’extinction
des aérosols seuls.

L’ épaisseur optique d’extinction des aérosols (AOT pour « Aerosol Optical
Thickness »), t,,(4), dépendante de la longueur d’onde A et somme de I’épaisseur optique
d’absorption et de diffusion (Text = Taifr + Tabs), €St ’intégrale entre 2 altitudes Zpyin €t Zmax du
coefficient d’extinction, o, (z,A) (m™):

Text (A’) = faext (Z’ )\.)dZ (19)

Zmin

Comme I’épaisseur optique est habituellement celle de la colonne atmosphérique, Zmin €t Zmax
sont respectivement égaux a 0 et +oo.

D’aprés Dubovik et al. [2002], alors que la valeur moyenne de ’AOT a 440 nm pour

des aérosols de type urbain/ industriel au-dessus de Paris est de 0.26, elle est de 0.74 pour les
particules de type feux de végétation au-dessus de la forét amazonienne. De plus, les aérosols
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de type poussicres désertiques entrainent une AOT moyenne a 440 nm de 1’ordre de 0.43 au-
dessus du Golf Persique.

Pour un ensemble d’aérosols supposés sphériques, le coefficient d’extinction, o, (z,A)
(m™) s”écrit :

0,2 = [2°Q,, (1.2, An(r,2)dr (1.10)
0

ou I’efficacité d’extinction, notée Qe (sans unité) est dépendante, en toute rigueur, de 1’indice
de réfraction 1), la taille de la particule r, la longueur d’onde A et ’altitude z ; la distribution en
taille d’un ensemble de particules, notée n(r,z), est, elle aussi, en toute rigueur, dépendante de
I’altitude.

1l est utile d’introduire la section efficace d’extinction, Sy (m”) produit de la section
géométrique de la particule (égale & mur” pour une particule sphérique de rayon r) et du facteur
d’efficacité d’extinction, Qext.

L'efficacité des aérosols a diffuser la lumiére (normalisée par la masse d'aérosols)
présente un maximum pour des aérosols de taille de l'ordre de la longueur d'onde.

Dans le cas du spectre solaire, cela correspond précisément aux aérosols du mode
d'accumulation alors que dans « | ’infrarouge solaire », cela correspond aux aérosols du mode
grossier. Rappelons qu’il existe une minorité d’aérosols anthropiques dans 1’atmosphére
(d’apreés le tableau 1.1, 6% du contenu total en particules par rapport & 94% d’aérosols
naturels). Les aérosols d’origine anthropique ont cependant un impact radiatif tout aussi fort
que celui des aérosols naturels puisqu’ils sont formés en majorité de particules plus fines et,
par définition, interagissent d’avantage avec le rayonnement solaire (visible).

Ainsi que dans le cas de I’épaisseur optique d’extinction, on note:

Gext = Gdﬁ + Gabs

Q.. = Qug + Qo (1.11)

Sext = Sdiff +S abs

1.4.2. Coefficient d’ Angstrom

L’épaisseur optique d’extinction Tex(A) suit une loi de puissance de la longueur d’onde A
[Angstrom, 1964] :

T,,(A) = AX“ (1.12)
ou A est une constante et o, le coefficient d’ Angstrom.

La dépendance spectrale de 1’épaisseur optique Texs (A) renseigne sur la taille des
particules diffusantes de la maniére suivante :
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T ) (M) (1.13)
Text(}\’Z) }\’2 .

ou A; et A, sont des longueurs d’ondes choisies en général assez proches 1’une de I’autre ; le
coefficient d’Angstrom [/964], a, est un indicateur grossier de la taille de la particule. Plus la
dépendance spectrale de I’ AOT est grande, plus le coefficient d’angstrom est grand et plus
les particules sont petites.

Dans le cas des molécules (diffusion de Rayleigh), I’AOT suit approximativement une
loi en A et croit trés rapidement lorsque la longueur d’onde diminue. En ce qui concerne les
aérosols, le coefficient d’Angstrom varie de 0 (trés grosses particules, par exemple, de type
poussieres désertiques) a 3 (trés fines particules, par exemple, de type pollution urbaine).
Notons qu’une population de grosses particules dont le nombre est distribué sur un seul mode
peut avoir un coefficient d’ Angstrom légérement négatif.

1.4.3. Albédo de diffusion simple

La part de la diffusion dans I’extinction est donnée par I’albédo de diffusion simple, wg
(sans unité). Il correspond au rapport entre le coefficient de diffusion, Ogier et le coefficient
d’extinction, Oy d’un ensemble de particules.

Plus I’aérosol est absorbant, plus la partie imaginaire de I’indice de réfraction est grande
et plus wy est petit. Pour un aérosol non absorbant (dont la partie imaginaire de 1’indice de
réfraction est égale a 0), wo est égal a 1. Dans le visible, la plupart des aérosols sont peu
absorbants avec wy supérieur a 0.8. Les particules de poussieres désertiques montrent, quant a
elles, une valeur moyenne de wo supérieure a 0.9 du visible au moyen infrarouge. Les
propriétés d’absorption sont directement liées a la composition chimique de 1’aérosol et a son
indice de réfraction.

1.4.4. Fonction de Phase

La figure (1.6) montre la distribution angulaire de la diffusion d’une particule suivant sa
taille. On y observe une diffusion vers 1’avant des grosses particules (d=1pm) par rapport aux
fines particules (d=0.01 um). La figure (1.6) décrit I’angle de diffusion ® de la particule
défini entre 1’onde du rayonnement incident et diffusé.

- 5] Onde incidente
% _.-,.'; d=0,1pm _— >

Particule
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Figure 1.6 : Distribution angulaire d’une particule suivant sa taille (diametre égal a 0.01, 0.1 et 1
um) et définition de [’angle de diffusion d’une particule.

La distribution angulaire de la diffusion ® d’une particule est donnée par la fonction de
phase, aussi appelée fonction de diffusion, p(®,r). Cette grandeur représente la probabilité de
diffusion du rayonnement incident dans le cone d’angle solide Q. Elle est normalisée de la
facon suivante :

[ p(@ade=4x (1.14)

4

Notons qu’il est aussi possible de calculer la fonction de phase polarisée q(0®,r). Dans le
cas des molécules (diffusion de Rayleigh), les fonctions de phase totale p(®,r) et polarisées
q(®,r) sont respectivement égales a (3/4)x(1+cos’®) (en négligeant le facteur de
dépolarisation) et (3/4)x(1-cos’®).

Il est possible de calculer la fonction de phase d’une population d’aérosols P(®,r) a
partir de la fonction de phase de chaque particule p(©,r), de la section efficace de diffusion
sdifr €t de la distribution en taille n(r) de la maniére suivante :

jp(@,r)sdw,n(r)dr
P(O)="— (1.15)
fsdlﬁn(r)dr

0

La figure (1.7) présente les fonctions de phase normalisées a 550 nm pour plusieurs
types d’aérosols (poussicres désertiques, sels de mer, suies et particules solubles autres
qu’organiques). On y voit notamment, dans le cas d’aérosols de type poussiéres désertiques,
une forte valeur de P(0®,r) pour un angle de diffusion nul (autrement dit une diffusion vers
I’avant).
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Figure 1.7 : Fonctions de phase P(O,r) normalisée a 550 nm pour plusieurs types d’aérosols (« Dust-
like » : poussieres désertiques, « oceanic » : sels de mer, « soot» : suies et « water soluble » :
particules solubles autres qu’organiques) en fonction de [’angle de diffusion O [Vermote et al., 1994].

Théorie de Mie

Dans le cas de particules supposées sphériques, la théorie de Mie permet d’obtenir les
propriétés optiques (fonction de phase P(®,r) , facteur d’efficacité Qex (M,1,2,A) et, par la
relation (1.8), O ext €t T ext ) @ partir des paramétres physiques descriptifs d’un type d’aérosols a
une certaine longueur d’onde A (distribution en taille, n(r,z), paramétre de taille, 2mr/A et
indice de réfraction, n).

1.4.5. Transfert radiatif

L’interaction du rayonnement solaire avec les différents constituants de 1’atmosphére
(population d’aérosols supposés sphériques et molécules) et la surface terrestre est régie par
I’équation du transfert radiatif [Lenoble, 1993]. Notons, des a présent, qu’il est possible de
s’affranchir de I’absorption moléculaire en se plagant dans des « fenétres atmosphériques »
(voir figure 1.5) puis en corrigeant le peu d’absorption restante. Par la suite, il sera donc
uniquement question de la diffusion moléculaire.

La lumiére provenant du soleil est naturellement non polarisée (aucune direction
privilégiée du rayonnement). Elle se polarise lors des interactions avec les constituants de
I’atmosphere ou la surface terrestre.

Le rayonnement électromagnétique peut étre défini de 2 maniéres :

* Par les 4 paramétres de Stockes (de la dimension d’une énergie) [Chandrasekhar, 1950 ;
Van De Hulst, 1957] 1, Q, U et V. I est associ¢ a I’énergie totale transportée par I’onde
alors que les 3 autres parametres caractérisent 1’état de polarisation du rayonnement. C’est
pourquoi le rayonnement solaire est uniquement caractérisé par 1. Notons que le paramétre
V est associé¢ a I’ellipticité du rayonnement [Deuzé, 1974] et sera considéré comme nul
puisque la polarisation du rayonnement solaire apres interaction avec 1’atmosphére et la
surface est considérée rectiligne [Kawata, 1978].
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 Par sa luminance spectrale L (W. m™. sr’'. um™), flux énergétique émis ou réfléchi par
unité de surface, unité d’angle solide et fonction de la longueur d’onde. La luminance
totale L; est égale au paramétre de Stockes I et la luminance polarisée L, est égale a

€ (Q2 +U 2) ou, par convention, € représente le signe (+1) de la luminance polarisée. Le

paramétre € est €gal a 1 si le champ ¢€lectrique est polarisé perpendiculairement au plan de
diffusion et -1 si le champ électrique est polarisé dans le sens du plan de diffusion.

Un code de transfert radiatif permet le calcul du rayonnement électromagnétique regu
par un instrument (sous forme de luminance, Li,) @ partir de la contribution radiative des
aérosols (Laer), de la surface terrestre (Lsyr) €t des molécules (Lor) de telle sorte que :

L +L

=L +L (1.16)

inst ‘mol surf

Notons qu’on néglige dans I’équation (1.16) les termes de couplage entre les aérosols,
les molécules et la surface (hypothése de diffusion primaire). Lorsque la couche d’aérosols est
de faible épaisseur optique (Text), la seule contribution des particules peut étre approchée de la

maniére suivante :

_ 0 X T, X P(©®)
aer
4u,

(1.17)

ou L, est la luminance des aérosols, wy est 1’albédo de diffusion simple, P(©), la fonction de
phase normalisée des aérosols pour I’angle de diffusion © et u,, le cosinus de I’angle zénithal
de visée. La figure (1.8) présente, parmi les différents angles utilisés lors de la télédétection
spatiale, I’angle de diffusion © et I’angle zénithal de visée 0,. Une relation similaire a celle de
(1.17) existe pour la luminance polarisée (dépendante de la fonction de phase polarisée).
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Figure 1.8 : Différents angles utilisés lors de |’observation satellitaire : angle zénithal solaire 6, et de
visée 6,, angle de diffusion © (entre incidence solaire et direction de visée) et l’angle azimutal relatif
D (difference entre angles azimutaux solaires et de visée).

La contribution des molécules est bien connue et peut étre facilement modélisée. 11 est,
en effet, possible, grace a des profils connus de pression et de température, de calculer
I’épaisseur optique de diffusion moléculaire (grace a la diffusion dite de Rayleigh) et d’en
dériver, par transfert radiatif, une luminance moléculaire (Lyo1).

La contribution radiative de la surface (Lgyf) peut étre une composante majeure du
signal regu par l’instrument. Le choix des conditions d’observation (domaine spectral)
requiert des techniques tres différentes au-dessus des océans et des continents. Au-dessus des
océans, le domaine du proche infrarouge est favorable a la mesure des aérosols car I’océan
n’y réfléchit pratiquement pas le rayonnement solaire (Lgyt = 0).

Nous nous intéressons, dans cette thése, a 1’observation du contenu en aérosols au-
dessus des continents ou la mesure est plus complexe car le rayonnement réfléchi par la
surface et rétrodiffusé par les aérosols sont difficiles a distinguer. En effet, dans le spectre
visible et au-dessus des continents, la forte contribution de la surface a la luminance totale
(comme le cas de surface trés réfléchissante de type désertique) entrave la mesure du contenu
en aérosols.

De ce fait, les algorithmes satellitaires d’observation des aérosols au-dessus des terres
utilisent généralement des approches différentes, soit dans le domaine spectral de 1’ultraviolet
[Herman et al., 1997a] ou de I’Infrarouge thermique [Legrand et al., 1989] au-dessus de
surfaces désertiques (ou par la méthode de réduction de contraste de Tanré et al. [1988a]) soit
a partir de la mesure de la polarisation de la lumiére réfléchie [Deuzé et al., 1993 ; Herman et
al., 1997b] pour les autres types de surfaces continentales. Cette problématique sera
développée au chapitre suivant.

1.5. Distribution verticale des aérosols

Parmi de nombreux facteurs climatologiques et météorologiques (vent, topographie
locale, ...), la distribution verticale des aérosols est fortement influencée par la stabilité de
I’atmosphere.

L’ atmosphére est stable si une masse d’air, écartée de sa position d’équilibre, a tendance
a y revenir ; cela dépend de la température de la masse d’air par rapport a 1’air ambiant. Si la
masse d’air soulevée est plus froide que 1’air environnant, elle sera plus dense et redescendra
a son niveau de départ. On dit, dans ce cas, que 1’atmosphére est stable. La structure
thermique verticale de la tropospheére tient alors une part importante dans la répartition des
polluants.

La figure (1.9) décrit la structure verticale simplifiée de la troposphére. Si on se limite
aux 10 premiers kilometres de 1’atmosphére, on distingue la couche limite (partie grisée de la
figure 1.9-a) de 1’atmosphére libre. La couche limite atmosphérique est définie comme étant
la partie de la troposphére directement influencée par la surface terrestre (frictions,
¢vaporation, transfert de chaleur, émission de polluants, ...).

La couche limite est généralement plus fine dans le cas de hautes pressions

atmosphériques (supérieure a 1013,25 hPa, conditions anticycloniques de ciel clair ou avec
des nuages de beau temps) [Stull, 1988]. Dans le cas de hautes pressions, la structure verticale
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de la couche limite atmosphérique au cours de la journée est composée de 3 parties majeures :
une couche de surface (ou « surface layer », environ 10% de la couche limite) a sa base,
suivie d’une couche de mélange (ou « mixed layer ») et une zone d’entrainement (ou
« entrainment zone »). Il est trés difficile de définir une hauteur et une structure de couche
limite dans le cas de basses pressions.

La température potentielle (figure 1.9-b) montre habituellement une décroissance ou
une valeur constante dans la couche de surface et la zone de mélange. On en déduit une
atmosphere instable dans les 2 premiéres couches et toute parcelle d’air chauffée a la surface
par le soleil va s’élever jusqu’au sommet de la couche de mélange. Cette masse d’air
ascendante est alors fortement freinée par une couche stable (zone d’entrainement au sein de
laquelle la température potentielle augmente) qui fait office de « couvercle thermique ». On
parle alors parfois de température d’inversion lorsque la stabilit¢ de cette couche est
importante.

En conclusion, dans le cas des hautes pressions, les particules émises au sol et
transportées par les masses d’air se retrouvent contenues en majorité dans cette couche limite
atmosphérique (CLA) et ne la traversent que trés peu. Par la suite, nous appellerons H,, la
hauteur de ce « réservoir » en aérosols.

D’aprés Gras [1991], la distribution verticale de la concentration massique en aérosols
montre habituellement une décroissance exponentielle avec 1’altitude jusqu’a une hauteur H,
et un profil de faible intensité et plus ou moins constant au-dela de cette altitude. Le profil de
concentration massique en aérosols peut alors s’exprimer de la fagon suivante:

-z

PM (z)= PM(0)exp" (1.18)

Avec PM(0), concentration massique a la surface et H,, échelle de hauteur ou se trouve la
majorité des aérosols.

D’aprés Jaenicke [1993], il a été observé des valeurs de H, égales a 900 m dans le cas
de sels marins, 2000 m pour les aérosols désertiques et 730 m dans le cas d’aérosols
continentaux naturels (aérosols composés en majorité de particules primaires et de produits de
I’oxydation d’ammonium et de sulfates qui forment le fond atmosphérique sur lequel se
superpose ’émission d’aérosols anthropiques) [Deepak and Gali, 1991 dans Seinfeld and
Pandis, 1998],

Notons que I’intégration du profil de concentration massique sur la verticale entre le sol
et une altitude infinie est égale au simple produit de PM(0) par la hauteur d’échelle H,:

TPM(Z)dZ=PM(O)xHa (1.19)

Il est important de noter que cette distribution verticale n’est qu'une simplification
grossiere. Rappelons que la hauteur H, n’est décelable facilement que dans le cas de
conditions climatiques anticycloniques (hautes pressions) favorisant un mélange homogene
des particules dans la couche limite. Cette distribution verticale est, en réalité, contredite dans
le cas, trés fréquent, de multiples couches d’aérosols dans la couche limite atmosphérique
et/ou un transport de particules en altitude au-dessus de cette couche.
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Figure 1.9: (a) Schéma de la structure verticale de la tropospheére: la zone grise défnie la « couche
limite atmosphérique » (CLA) et le reste est appelé « tropospheére libre » (TL); (b) Profil de
température potentielle pendant la phase convective : La hauteur z; aussi appelée hauteur de couche
limite, délimite la couche limite atmosphérique (CLA) de la troposphere libre (TL). Adaptation de

Stull [1988].
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2. Outils et Méthode

Parmi les outils que nous utiliserons au cours de cette thése, nous pouvons distinguer les
mesures in situ (prélevées au sol) de concentration massique en particules au sol, les mesures
de télédétection depuis le sol (photométre solaire) ou a bord de plateformes spatiales
(radiometres MODIS ou « Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer », POLDER ou
« Polarization and Directionality of Earth’s Reflectances » et LIDAR CALIPSO ou « Cloud-
Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization »). Notons, bien qu’elles ne soient pas utilisées
dans cette theése, que les mesures in situ peuvent étre aussi prélevées en altitude par moyen
acéroporté.

La mesure par télédétection est appelée passive lorsque la source de rayonnement
utilisée est naturelle de type solaire ou tellurique (cas du photometre, des radiometres
embarqués MODIS et POLDER) ou active lorsque cette derni¢re est émise directement par
I’instrument de mesure (cas du RADAR ou du LIDAR au sol ou embarqué sur une plateforme
spatiale).

Bien différente de la mesure de prélévement in situ au sol (par micro pesée dans le cas
des concentrations massiques), la télédétection des aérosols consiste a mesurer un signal
¢lectromagnétique ayant interagi avec les particules afin d’en extraire les propriétés physiques
de la population d’aérosols observée. Le but de cette thése est pourtant, en grande partie, de
confronter et d’établir le lien entre ces 2 types de mesures.

C’est pourquoi nous nous attardons a décrire la relation entre mesures de concentration
au sol et mesures optiques d’extinction solaire ainsi que les facteurs capables d’influer sur
cette relation. Nous présentons par la suite les outils utilisés dans cette thése avant de décrire
les différentes étapes nécessaires a 1’évaluation de la capacité satellitaire a quantifier la
pollution particulaire.

2.1. Relation entre concentration massique au sol et AOT

Rappelons qu’il est question dans cette thése d’estimer la capacité des observations
satellitaires a évaluer la pollution en aérosols en terme de qualité de I’air. Alors que les
observations satellitaires consistent en une mesure optique d’extinction (AOT), on procede
habituellement a I’estimation de la qualité de ’air a la surface terrestre en se servant de
mesures de concentrations massiques (PM). En somme, il sera question, tout au long de cette
thése, de comparer ces 2 types de mesures et il est donc incontournable, dans un premier
temps, d’étudier la conversion d’une épaisseur optique (sans unité) en une concentration
massique au sol (pg/m”).

Au préalable, il semble important d’introduire la section efficace spécifique (ou
massique) d’extinction, s (m*/pg). Celle-ci est liée a la section efficace d’extinction en

nombre, s, (z,A) (m’ introduite a la section 1.4.1) grice a la densité p(r) de la particule
supposée sphérique de la fagon suivante :

Soa"(2,4) = (3% 5, (2, ) [(47ur’ p(r)) (2.1)

Par contre, pour une population de particules de méme type et de distribution en taille
n(r), les deux sections précédentes sont liées de la manicre suivante :
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jsextn(r)dr
0

mass

(2.2)

ext o

finﬁp(r)n(r)dr

0

Le coefficient d’extinction o, (z,A) (m™), dépendant de I’altitude z et de la longueur
d’onde A, peut s’écrire en fonction du profil vertical de concentration massique en particule
M(z) (ug/m’) et de la section efficace spécifique d’extinction soe (m*/ug) de la fagon
suivante :

0,.(2,A) =5, (2,A) x M(2) (2.3)
D’apres la relation (1.9) du chapitre précédent, on peut alors définir 1’épaisseur optique
d’extinction ,,(A) par 'intégration de ce coefficient d’extinction o,,(z,A) sur la colonne

ext

atmosphérique de la fagon suivante :

ext

(1) = S X M2 .4

Afin de simplifier I’écriture, nous avons regroupé la population de particules en un
méme type d’aérosols (par exemple « urbain ») et les propriétés optiques et microphysiques
de ce type d’aérosol sont considérées constantes sur la colonne atmosphérique.

A titre d’exemple, le tableau (2.1) présente quelques valeurs de section efficace
spécifique d’extinction s, (m*/ug) par type d’aérosol les 12 et 13 juin 1997 au-dessus de

Thessaloniki d’apres Chazette et Liousse [2001]. Les valeurs de s a la base du tableau
(2.1) sont calculées a partir d’un code de Mie pour chaque type d’aérosol (dont le paramétre
de taille et I’indice de réfraction provient de Ia littérature). Ces valeurs sont en accord avec de
précédentes valeurs expérimentales [Horvath, 1993 ; Anderson et al., 1996 ; Reid et al.,

1998].

Type S ot "% (550nm)
aerosol  ™95,06/97 | 13/06/97
POM 4,63E-06 3,85E-06
ws 3,10E-06 3,10E-06
BC 8,38E-06 9,70E-06
ss 4,90E-07 4,90E-07
Dust 4,00E-08 3,60E-08

Tableau 2.1 : Sections massiques spécifiques d’extinction @ 550 nm, s, en m’.ug ~ a humidité
ambiante le 12 et 13 Juin 1997 au dessus de Thessaloniki d’aprés Chazette et Liousse [2001]. Le type
matiere organique particulaire (POM, voir la section 1.3.2 du chapitre précédent) inclut, en plus du
carbone organique (OC), les atomes d’hydrogene et d’oxygéne. Les aérosols solubles autres
qu’organiques (WS) sont composés de sulfates et des ions associés [Liousse et al., 1996]. Les autres
types d’aérosols sont le carbone suie (BC), les sels marins (SS) et les poussieres désertiques (Dust).
Notons que le type urbain d’aérosols peut étre approximé comme étant composé de carbone suie (BC),
de carbone organique (OC) et de sulfate (partie de WS).
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La section efficace d’extinction spécifique, valeur alors constante sur la verticale, peut
étre sortie de I’intégrale de la relation (2.4).

Dans cette étude, le profil de concentration en masse des aérosols est supposé connu et
décroitre en exponentielle négative avec 1’altitude comme il a été vu a la section 1.5 [Gras,
1991]. 11 est alors possible d’écrire la relation suivante :

M(z) = M(0)exp™ (2.5)

ou H, est I’échelle de hauteur ou se trouvent la plupart des aérosols et M(0) est la
concentration massique au sol qui correspond, dans notre cas, aux mesures de concentration
massique des particules de diameétre aérodynamique inférieur ou égal a 2.5 um (PM,s pour
« Particulate Matter »). Nous approfondirons la description de cette mesure standard de
qualité de I’air dans la section suivante.

Il est donc permis de convertir une épaisseur optique en une concentration massique au
sol grace a la relation suivante:

M(O) - rext ()\’)
S () x H,

ext

(2.6)

Il est important de ne pas oublier I’impact du profil vertical d’humidité relative sur la
section efficace d’extinction spécifique et la concentration massique des particules.

Ainsi, on suppose qu'un changement de la section efficace d’extinction spécifique avec
I’altitude n’est di qu’a la seule variation du profil vertical d’humidité relative HR(z) de telle
sorte que :

" A) =500 (A)x f(HR(2)) (2.7)

Sext ext,dry

mass
ext,dry

ou la section efficace d’extinction spécifique a 0% d’humidité (s (A)) est supposée

constante sur la verticale.

Notons, de méme, que d’apres Hdnel [1976], la concentration massique des aérosols est
fonction, elle aussi, du profil d’humidité relative de telle sorte que :
M(z)=M

(2)+ M, (z) xux HR(z)/(1- HR(z2)) (2.8)

dry dry
avec Myry(z), la concentration massique des particules a 0 % d’humidité relative et u, le
facteur d’accroissement de la masse. Ce dernier est €gal a 0.13 pour tous types de particules
d’aprés Hanél [1978]. Par contre, d’aprés une étude de Chazette et Liousse [2001], les
aérosols ont été observés plus hygroscopiques au-dessus de Thessaloniki en présentant un
coefficient u égal a 0.47 + 0.2 dans le cas du carbone organique (OC) et de 0.49 + 0.2 dans le
cas de particules solubles autres qu’organiques (WS).

Finalement, en supposant qu’il n’y ait aucune erreur sur la mesure connue de I’AOT, la
conversion d’une AOT en une mesure de PM nécessite tout de méme la connaissance :
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* Des propriétés optiques et microphysiques du type d’aérosol considéré (densité volumique
p de la particule, section efficace d’extinction, s.x (A) obtenue grace a un code de Mie,
indice de réfraction, n et distribution en taille des particules n(r)),

* De la répartition verticale des aérosols et notamment, dans le cas d’un profil exponentiel,
de la hauteur d’échelle H,.

2.2.  Mesures in situ de qualité de I’air

Afin de renforcer la surveillance et la prévention de la pollution de l'air, le parlement
francais a adopté, depuis 1996, la loi sur l'air et 'utilisation rationnelle de 1'énergie (LAURE).
En application des directives européennes, la France est ainsi tenue de mesurer les polluants
atmosphériques sur l'ensemble de son territoire et d'informer la population en cas de
dépassement des seuils d'alerte fixés.

C’est dans ce cadre que le dispositif de surveillance de la qualité de I’air comportait, au
1¥ janvier 2002, 40 Associations Agréées (par le Ministére de 1’Ecologie et du
Développement Durable, MEDD) pour la Surveillance de la Qualit¢é de 1’Air (AASQA).
Parmi ces AASQA, 36 surveillent la qualité de 1’air en métropole, et 4 dans les DOM TOM.
Elles sont regroupées au sein de 1’Agence De I’Environnement et de la Maitrise de 1’Energie
(ADEME).

Ces 40 AASQA mettent en ceuvre 720 stations fixes de mesure sur 1’ensemble
desquelles sont implantés plus de 2200 analyseurs automatiques dédiés a la mesure des
polluants de 1'air (situation en 2002). A l'exception de la Guadeloupe et de la ville de Pointe a
Pitre ou la mise en place de ' AASQA est tres récente, toutes les agglomérations frangaises de
plus de 100 000 habitants disposent depuis 2002 de stations de mesure de la qualité de 1'air.
Notons qu'en complément de ces stations fixes, les AASQA procedent a de nombreuses
campagnes de mesures au moyen notamment des camions laboratoires dont elles disposent.

Ces stations mesurent, entre autres polluants atmosphériques (ozone, oxydes
d’azotes,...) , la concentration massique des particules de diameétre aérodynamique inférieur a
10 um (« PM;o » pour « Particulate matter ») et 2.5 pm (« PM; 5 »). Ces données sont fournies
par le site Internet de la BDQA (Banque de Données Qualité de 1’Air) : www.atmonet.org ou
il est possible de visualiser et télécharger les mesures (moyennes horaires, journaliéres,
mensuelles, annuelles ou statistiques réglementaires) de contenus de différents polluants
(Ozone, NO,, PMyy, etc....) enregistrés sur une période donnée et une région particulicre.

La figure (2.1) présente la localisation des différentes stations de mesures de concentration en
PMI10 en France en 2006.
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Figure 2.1: Emplacement des stations de mesures de concentrations en PM10 en France en 2006. On
a plusieurs stations de mesures possibles par Association Agréée pour la Surveillance de la Qualité de
I’Air (AASQA) et regroupées au sein de 1’Agence de I’Environnement et de la Maitrise de |’Energie
(ADEME).

L'ADEME présente chaque jour le degré de pollution dans les principales
agglomérations francaises et fournit des estimations pour le lendemain. L’indice ATMO, a la
base de ce bulletin de 1’air, est ¢laboré par les AASQA a partir de concentrations journali¢res
de 4 polluants typiques des phénoménes de pollution atmosphérique : le dioxyde de soufre
(S0O»), le dioxyde d’azote (NO>), ’0zone (Os) et les particules en suspension (PMy).

D’apres les standards de 1’Union Européenne dans le domaine de la santé et des
concentrations massiques en aérosols (concernant seulement les concentrations en PM), la
limite journaliére de PM est de 50 pg/m’ ; cette limite ne doit pas étre dépassée plus de 35
fois par an. Actuellement, le seuil critique concernant la concentration annuelle en PM; est
de 40 pg/m’ [Putaud et al., 2003]. A partir de 2010, la valeur annuelle de PM, & respecter
sera de 20 pg/m’ (Directive 1999/30/CE du conseil du 22 avril 1999).

La concentration massique en PM, s n’intervient pas dans 1’évaluation de la qualité de
I’air (indice ATMO). Cependant, aux Etats-unis, pour ce qui est des concentrations en PM; s,
I’ « Environnement Protection Agency » (EPA) évalue la qualité de l'air chaque jour en
calculant le rapport entre la moyenne journaliere de concentration massique et le « National
Ambient Air Quality Standard » (NAAQS). Ce rapport est appelé AQI (pour « Air quality
Index ») et est compris entre 0 pour une atmosphére presque transparente et 500 pour une
atmosphere turbide (tableau 2.2).

Comme le montre le tableau (2.2), on suppose qu’il n’y a pas d’épisode de pollution a
risque pour des moyennes journaliéres en PM, s inférieures a 40.5 pg/m’. Le seuil critique
annuel concernant la concentration en PM, 5 est d’environ 15 pg/m’ [Wang and Christopher,
2003].
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AQI 0-50 51-100 101-150 151-200 201-300 301-400 401-500
PM .5 (24 h) 0-15.4 15.5-40.4 40.5-65.4 | 65.5-150.4 (150.2-250.4( 250.5-350.4| 350.5-500.4
AQC Bon Modéré CR* CR CHR Dangereux | Dangereux

Tableau 2.2 : Indice de qualité de I’air (ou « Air Quality Index », AQI), moyenne journaliére de PM s
correspondante (ug/m’) et Catégorie de qualité de I‘air (ou « Air Quality Category », AQC) ; CR* :
Conditions a risques pour certains groupes de personnes (les enfants en bas dges et les personnes
dgées) ; CR : Conditions a risques pour toutes personnes ; CHR : Conditions a hauts risques.Adapté
de I’étude de Wang et Christopher [2003].

Toutes les stations de mesures sont équipées du méme type d’instruments
gravimétriques aux procédés automatiques (quasi) continus afin de fournir un ensemble
homogeéne de données a haute résolution temporelle (plusieurs mesures par minute). Les
concentrations massiques sont mesurées soit a I’aide de la méthode par absorption de rayons 83
(jauge B), soit par la méthode de microbalance oscillante (« Tapered Element Oscillating
Microbalance » ou TEOM). Cette derniére technique représente 70% du taux d’équipement
pour la mesure des PM; et 100% pour la mesure des PM, s.

Les instruments TEOM, développés par Rupprecht & Patashnick, sont composés d’une
microbalance utilisant un élément conique oscillant a sa fréquence naturelle, et d’un
microprocesseur. Les particules aspirées au moyen d’une pompe de prélévement sont
déposées sur le filtre disposé en haut du cone et en augmentant la masse du systéme, elles
produisent une décroissance de la fréquence naturelle de vibration [Patashnick and
Rupprecht, 1991]. Cette variation de fréquence est enregistrée en continu et convertie en
variation de masse par le microprocesseur. La précision sur la mesure de concentration
massique est de I’ordre de quelques pg/m’.

Dans certaines conditions, il a été observé que les concentrations massiques mesurées
par l'analyseur TEOM pouvaient étre significativement plus faibles que celles mesurées par la
méthode de référence pour 1’air ambiant (méthode gravimétrique manuelle a température
ambiante telle qu’utilisée, par exemple, par I’instrument PARTISOL). D’apres de précédentes
¢tudes [Van Loon et al., 2004; Charron et al., 2004 ; Hodzic et al., 2005], les concentrations
en PM;y mesurées par 1’instrument TEOM sous estiment le contenu réel en aérosols de 20 a
50 % selon la station et la saison (sous estimation plus forte en hiver).

De nombreuses études attribuent principalement cette divergence des résultats a la
volatilisation importante d’especes particulaires semi-volatiles dans le TEOM [Green et al.,
2001; Muir, 2000; APEG, 1999 ; Allen et al., 1997]. En effet, dans sa configuration standard,
le TEOM collecte un aérosol sur un filtre chauffé a 50°C ; ce qui peut expliquer en partie la
perte, par évaporation, des composés les plus volatils, comme le nitrate d’ammonium et
comme certains compos¢€s organiques. Notons qu’une sous-estimation par le TEOM observée
plus faible en été s’explique alors par des températures ambiantes et instrumentales (50°C)
plus proches.

2.3. Photométre solaire

Le photométre solaire est un instrument permettant la restitution des propriétés optiques
et microphysiques des aérosols intégrés verticalement sur la colonne atmosphérique. Cette
mesure ne peut s’effectuer qu’en ciel clair (absence de nuages).
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Le réseau mondial de photometres « AERosol RObotic NETwork » (AERONET)
[Holben et al., 1998] existe depuis le milieu des années 1990. Le nombre approximatif total
de sites photométriques permanents est actuellement égal a 200 dans le monde plus ou moins
50 sites saisonniers (un exemple de site saisonnier est en Amazonie ou les photomeétres ne
sont pas installés au cours de la saison des pluies). La figure (2.2) présente la répartition
globale de I’ensemble des stations disponibles de mesure du réseau AERONET le 1% février
2008.

Figure 2.2 : Répartition des stations photométriques du réseau AERONET (« AErosol RObotic
NETwork », [Holben et al., 1998]) dans le monde le 1° février 2008.

Le réseau est gér¢ a la fois aux Etats Unis par la NASA (GSFC) et par le Laboratoire
d’Optique Atmosphérique (LOA) a Lille, qui assure également 1’étalonnage, I’installation sur
site et la maintenance de certains appareils (notamment en Europe et en Afrique). La
composante frangaise originelle du réseau AERONET est le réseau PHOTONS (PHOtométrie
pour le Traitement Opérationnel de Normalisation Satellitaire).

Le site Internet www.aeronet.gsfc.nasa.gov permet de visualiser et de télécharger les
mesures AERONET (instantanées, journaliéres ou mensuelles) en choisissant la période et la
localité. A titre d’exemple, on dispose, a Lille, de 13 années de mesures directes plus ou
moins complétes selon la couverture nuageuse.

Les photométres automatiques (fabriqués par CIMEL Electronique, Paris) sont dotés
d'un panneau solaire et de batteries rechargeables, ce qui leur confére une autonomie
compléte. Il sont équipés d'un robot deux axes permettant des mouvements dans les plans
zénithaux et azimutaux et peuvent donc viser tout point de la votite céleste avec une précision
de 0.05° et un champ de vue de 1.2°.

Dans le cas du systéme standard pour les aérosols, la mesure s’effectue dans 4 bandes
spectrales de largeur 10 nm a 440, 670, 870 et 1020 nm. Ces bandes spectrales correspondent
a des fenétres atmosphériques ou 1’absorption du rayonnement solaire par les composés
gazeux est faible.

Les données sont transmises via les satellites géostationnaires toutes les heures a un
centre de traitement de la NASA (Goddard Space Flight Center ). Il existe différents niveaux
de traitement de données disponibles : niveau 1 (données brutes), niveau 1.5 (le masque nuage
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est automatiquement appliqué alors que 1’étalonnage final n’est pas forcément effectu¢) et
niveau 2 (le masque nuage est appliqué ainsi que 1’étalonnage final et les données sont
inspectées manuellement).

Le photométre fournit des mesures de visées solaires directes (mesures dites directes)
ainsi que des mesures de distribution angulaire de luminance du ciel (W.m™.sr".mm™) dans
I’almucantar (cercle de méme ¢lévation solaire comprenant le soleil, c’est-a-dire en
conservant 1’angle de visée zénithal solaire 0, constant) et dans le plan principal (mesures
utilisées pour les algorithmes d’inversion).

2.3.1. Mesures directes
La seule technique permettant la mesure directe de 1’épaisseur optique en aérosols (ou

AOT) est la mesure de I’atténuation par 1’atmosphére du rayonnement solaire direct. La
diminution du flux solaire s’exprime alors par la loi de Bouguer :

LX) = LO(A)exp(‘T(M) (2.9)

Wy

ou L(A) est la luminance mesurée aprés la traversée de I’atmosphére, L,(A) est la luminance
hors atmosphere et u,, le cosinus de I’angle zénithal solaire (on néglige la réfraction).
Lorsque I’angle zénithal solaire est important, u, est faible et le flux solaire est d’avantage
atténué (trajet plus long dans I’atmosphére).

L’¢épaisseur optique T est celle de la masse d’air traversée c’est-a-dire la somme des
¢paisseurs optiques des différents composants atmosphériques (aérosols et molécules).
L’approximation par la loi de Bouguer est valable dans le domaine des ondes courtes du
spectre solaire (source de rayonnement autre que solaire négligeable) pour une observation
dans un angle solide trés faible.

Les mesures directes fournissent donc une AOT a chaque longueur d’onde
d’observation avec une précision estimée a 0.01 [Holben et al., 1998]. Cette méthode se
caractérise par sa robustesse et une haute cadence d’échantillonnage (1 mesure toutes les 15
minutes).

2.3.2. Mesures inverses

Les différents comportements spectraux, angulaires et/ ou polarisés du signal re¢u par
I’instrument (sous forme de Luminance en W.m™.sr'.um™) renseignent sur les propriétés
optiques des aérosols et donc, leurs propriétés physiques.

La figure (2.3) montre la mesure photométrique de distribution angulaire de luminance
du ciel dans I’almucantar (angle de visée zénithal Oy constant) pour un angle zénithal solaire
0 donné.

Comme cette méthode de mesure s’effectue par une exploration compléte du ciel, elle
nécessite d’avantage de temps que la méthode de mesure directe. La prise de mesures
nécessite, en effet, 5 minutes environ et s’effectue a masse d’air constante. On compte un
maximum de 11 mesures de luminance (ou inverses) par jour.
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Zénith

Figure 2.3 : Schématisation du principe de mesures photométriques (Photometre désigné par « P »)
AERONET de distribution angulaire de luminance du ciel dans [’almucantar L (O, 8y, 8s5) avec O,
l’angle de diffusion de la population de particules observées 8y, [’angle de visée zénithal toujours
constant dans le cas de prises de mesures dans [’almucantar et 8s, ’angle zénithal solaire (ici fixé).

Les mesures directes solaires (épaisseur optique) ainsi que les données de distribution
angulaire de luminance permettent, par inversion, d’obtenir, entre autres parameétres, 1’indice
de réfraction, la distribution en taille volumique (entre 0.05 pum et 15 pm), la fonction de
phase et 1’albédo de diffusion simple des aérosols. Ces paramétres optiques puis physiques
sont restitués grace a I’algorithme d’inversion de Dubovik et King [2000]. On peut résumer
cette inversion comme étant le calcul du meilleur ajustement entre une luminance simulée a
I’aide d’un code de transfert radiatif et une luminance mesurée. Une méthode alternative
basée sur I’estimation de la diffusion primaire est également exposée a 1’aide d’un
organigramme dans Vermeulen et al. [2000].

Dans le cas d’aérosols non dominés par de grosses particules (aérosols de type urbain/
industriel, feux de biomasse,...), nous appliquons par la suite quelques recommandations
parmi celles de Dubovik et al. [2000] dans le but d’augmenter la précision des mesures
inverses :

* Sélectionner des données présentant des AOT a 440 nm supérieures ou égales a 0.4. Il
faut, en effet, un minimum de contenu en aérosols pour pouvoir inverser correctement la
mesure,

* Lorsque des données de niveau 1.5 (au minimum) ne sont pas disponibles, sélectionner les
cas présentant un coefficient d’Angstrom supérieur a 0.6 (afin d’éliminer les données
contaminées par les nuages),

e Sélectionner les angles zénithaux solaires supérieurs a 45 © (on voit sur la figure 2.3 que
plus le soleil est bas, c’est a dire plus 1’angle zénithal solaire est grand, plus on augmente
la gamme d’angles de diffusion des mesures de luminance du ciel et la fonction de phase
correspondante peut notamment étre contrainte au mieux),

* Sélectionner les cas ou la différence entre luminance simulée et mesurée (« sky radiance
fitting error ») est faible (inférieure a 5-7 %),

* Sélectionner les données présentant un nombre d’angles de diffusion supérieur ou égal a
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21 (un ciel inhomogene di a la présence de nuages présente une distribution angulaire de
luminance du ciel asymétrique; Les pics de luminances associés a la présence de nuages
sont alors ¢liminés dans 1’algorithme d’inversion et le nombre d’angles de diffusion s’en
trouve réduit).

Le tableau (2.3) présente la précision obtenue (apres application des critéres recommandés par
Dubovik et al. [2000] cités plus haut) sur les paramétres optiques et microphysiques dérivés
des mesures photométriques AERONET.

Wo 0,03
Re (n) 0,04
I Absorption faible 30%
m (n) Absorption forte 50%
0.1<r<7pm 15-20 %
dv/dinr r<0.1 et r>7um 25-100 %

Tableau 2.3: Précision sur les mesures AERONET inversées d’albédo de diffusion simple (@),
d’indice de réfraction n (partie réelle et imaginaire) et de distribution en volume (dV/dinr) dans le cas
de l’application des criteres de précision de Dubovik et al. [2000] pour des aérosols dominés par de
fines particules.

2.4. Satellites
2.4.1. Train de satellites A-Train

Premiére mondiale, I'A-Train (ou « Afternoon train ») est une constellation de six
satellites franco-américains (présentés sur la figure 2.4) qui volent en formation a quelques
minutes d'intervalle sur une orbite héliosynchrone et passent au-dessus de 1'équateur a 13:30
(heure locale). Ce rendez-vous spatial est destiné a mettre en ceuvre quasi simultanément
toutes les techniques d'observation actuellement disponibles pour scruter I'atmosphére
terrestre. Autonomes mais complémentaires les unes des autres, les différentes missions de
I'A-Train s'intéressent toutes au climat et a I'étude des interactions entre rayonnement, nuages,
aérosols et cycle de I'eau. Les regards croisés de leurs quinze instruments apportent a la
communauté scientifique une quantit¢ de données sans précédent pour, in fine, tester et
améliorer les modéles de prévision numérique aussi bien du temps que de la pollution et du
climat.

En orbite depuis avril 2002, AQUA est considéré comme le "leader" de la constellation
parce qu'il est le premier a franchir 1'équateur chaque jour (2 13h30 heure locale pour les
orbites montantes) et chaque nuit (2 1h30 pour les orbites descendantes). Il embarque, entre
autres instruments, un radiométre imageur multispectral (MODIS) sur lequel nous
reviendrons dans ce chapitre.

CLOUDSAT et CALIPSO ont été lancés au méme moment (sur Delta 2) en avril 2006.
La mission CLOUDSAT (menée conjointement par la NASA et I'Agence Spatiale
Canadienne) est consacrée aux nuages et embarque un radar & 94 GHz qui fournira la
structure verticale des nuages. En parallele, CALIPSO (Cloud-Aerosol Lidar and Infrared
Pathfinder Satellite Observation) repose sur une coopération entre la NASA et le CNES,
associ¢ au CNRS (Institut Pierre-Simon-Laplace). A bord de ce mini satellite, se trouvent
I’instrument CALIOP (Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization), un imageur
infrarouge IIR et une caméra grand champs (WFC). CALIOP est un LIDAR a rétrodiffusion
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(a2 1064 nm et 532 nm avec mesure de la polarisation) qui fournit des profils verticaux de
I'atmospheére. Les distributions verticales des propriétés des aérosols et des nuages fins
apportent une information nouvelle et essentielle pour 1'étude des interactions nuages-
aérosols-rayonnement.

PARASOL (Polarisation et Anisotropie des Réflectances au sommet de I'Atmosphére,
couplées avec un Satellite d'Observation emportant un Lidar) embarque a son bord un
radiométre a grand champ POLDER (Polarization and Directionality of the Earth's
Reflectances). Développé par le CNES, il fournit des informations depuis mars 2005.
POLDER mesure les caractéristiques directionnelles et la polarisation de la lumiere réfléchie
par l'ensemble Terre-atmosphére, afin d'améliorer notre connaissance des propriétés radiatives
et microphysiques des nuages et des aérosols.

Troisieme satellite du Systéme d'Observation de la Terre de la NASA (aprés TERRA et
AQUA), AURA a pour mission d'étudier la qualit¢ de l'air, I'ozone stratosphérique et
1'évolution du climat. En orbite depuis le 15 juillet 2004, ce satellite permet aux scientifiques
de suivre les phénomeénes de transport de pollution intercontinentaux et de remonter aux
sources locales et régionales de ces pollutions atmosphériques.

Finalement, OCO (Orbiting Carbon Observatory), petit dernier de cette constellation
(lancement prévu en 2008), sera placé devant AQUA et se penchera sur la concentration de
dioxyde de carbone dans l'atmospheére.

CALIPSO
PARASOL 2

Figure 2.4: Constellation de 6 satellites A-Train (OCO, AQUA, CLOUDSAT/CALIPSO, PARASOL et
AURA) en orbite (autour de 700 Km d’altitude) et qui survolent [’équateur a 13h30 (heure locale).
Parmi ces satellites, nous utilisons dans cette thése les mesures dérivées des instruments MODIS (a
bord d’AQUA), POLDER (a bord de PARASOL) et CALIOP (a bord de CALIPSO,).

Les sections suivantes présentent les instruments spatiaux utilisés dans cette these.
Parmi les instruments de 1’ A-Train, nous présentons I’instrument MODIS (a bord de la plate-
forme AQUA mais aussi la plateforme TERRA survolant I’équateur le matin), POLDER-3
(a bord de la plate-forme PARASOL et sa version antérieure POLDER-2), et CALIOP (a
bord de la plateforme CALIPSO). Aprés une bréve description de I’instrument, il sera
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expliqué la méthode de restitution de 1’épaisseur optique des aérosols a partir du signal recu
par I’instrument en orbite.

Notons qu’il est possible d’utiliser conjointement les informations de plusieurs
instruments de 1’A-Train. C’est le cas, par exemple, de ’algorithme d’inversion couplé
PARASOL/MODIS-AQUA au-dessus des océans élaboré par Gérard [2006]. Dans la
derniére partie de cette thése, il s’agit notamment d’utiliser les mesures actives CALIOP pour
expliquer la relation entre mesures in situ au sol et restitutions de 1’instrument PARASOL,
intégrées verticalement.

2.4.2. Description des radiométres MODIS et POLDER (2-3)

Le radiometre POLDER a été développé par le Laboratoire d’Optique Atmosphérique
(LOA) dans sa version aéroportée, puis par le CNES dans sa version spatiale [Deschamps et
al., 1994]. POLDER (« POLarization and Directionality of Earth’s Reflectances ») a été
embarqué a bord d’ADEOS-1 de novembre 1996 a juin 1997 et a bord d’ADEOS-2 d’avril a
octobre 2003. Malgré la courte vie des instruments POLDER 1 et 2 (respectivement § et 7
mois), il a été acquis un ensemble unique d’observations globales depuis ’espace des
caractéristiques spectrales, directionnelles et polarisées du rayonnement solaire réfléchi par le
systeme Terre-atmosphere.

Finalement, le 3°"° instrument POLDER, lancé en décembre 2004 a bord de la
plateforme PARASOL (qui fait partie du train de satellite « A-Train » présenté plus haut)
permet des mesures identiques a celles des 2 premiers capteurs POLDER, mis a part quelques
modifications géométriques et spectrales.

MODIS (ou « MODerate resolution Imaging Spectroradiometer ») est, quant a lui, un
radiométre embarqué sur les plates-formes américaines TERRA et AQUA (NASA,
[Salomonson et al, 1989]). Lancée en décembre 1999, la plate-forme TERRA survole
I’équateur du nord au sud le matin alors que la plate-forme AQUA (lancée en avril 2002)
survole 1’équateur du sud au nord 1’aprés midi. MODIS a bord du satellite AQUA fournit des
données depuis juin 2002.

Le tableau (2.4) résume les caractéristiques des différents instruments MODIS (a bord
des plateformes TERRA et AQUA) et POLDER (a bord des plateformes ADEOS-1, ADEOS-
2 et PARASOL).

Comme le montre le tableau 2.4, les orbites sont toutes héliosynchrones et situées a la
méme altitude de 705 Km a I’exception de POLDER-2 et POLDER-1 (environ a 800 Km).

Avec une trace de 2330 Km pour MODIS et entre 1600 et 2400 Km de large au sol pour
POLDER, chacune des 5 plates-formes permet d’observer la totalité de la surface terrestre en
un ou deux jours (environ 14 orbites par jour pour MODIS, c¢’est-a-dire 2 passages par jour a
nos hautes latitudes pour chaque satellite).

Alors que POLDER présente des mesures aérosols dans un maximum de 5 canaux dont
3 sont polarisés (443, 670 et 865 nm pour POLDER-1 et 2), MODIS permet de se procurer
des données sur 36 bandes spectrales (du visible a I’infra-rouge thermique). Cependant, seules
7 parmi ces 36 bandes spectrales sont utilisées pour I’observation des aérosols (466, 553, 644,
855, 1243, 1632, et 2119 nm).
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POLDER-1 sur POLDER-2 sur POLDER-3 sur MODIS sur
ADEOS-1 ADEOS-2 PARASOL TERRA MODIS sur AQUA
Période active octobre 1996 - Juin avril 2003 - décembre 2004 - | décembre 1999 - avril 2002 -
1997 octobre 2003 aujourd'hui aujourd'hui aujourd'hui
Altitude 796 Km 803 Km 705 Km 705 Km 705 Km
Trace au sol 2200 Km 2400 Km 1600 Km 2330 Km 2330 Km
Heure de passage 10:30 LT 10:30 LT 13:30 LT 10:30 LT 13:30 LT
équateur
Sens, de Passage Descendant Descendant Ascendant Descendant Ascendant
équateur
Appartient a A-Train Non Non Oui Non Oui
Canaux utilisables 7 bandes: 466, 7 bandes: 466,
our I'observation 3 bandes: 3 bandes: 3 bandes: 490, 553, 644, 855, 553, 644, 855,
P . 443, 670 et 865 | 443, 670 et 865 670 et 865 nm 1243, 1632, et 1243, 1632, et
des aérosols (nm)
2119 2119
Bandes spectrales | , 5 o ot 865 | 443, 670 et 865 | 490, 670 et 865 Aucune Aucune
polarisées (nm)
. . . 250 x 250 m ou 250 x 250 m ou
Résolution spatiale 6 x 7 Km 6 x 7 Km 5x 6,5 Km 500 x 500 m 500 x 500 m

Tableau 2.4 : Période active, altitude, trace au sol, heure et sens de passage en journée au-dessus de
I’équateur, canaux (polarisés ou non) utilisables pour I’'observation des aérosols et résolution spatiale
des radiometres MODIS (a bord des plate-formes TERRA et AQUA) et POLDER (a bord des plate-
formes ADEOS-1, ADEOS-2 et PARASOL).

En plus d’une haute résolution spectrale, MODIS présente une résolution spatiale
nettement plus importante (250 m x 250 m a 644 nm et 855 nm et 500 m x 500 m pour les 5
autres canaux) que celle du radiomeétre POLDER (6 Km x 7 Km pour POLDER-1 et
POLDER-2).

Cependant, si les mesures POLDER et MODIS sont réalisées a 1’échelle du pixel,
I’inversion des propriétés des aérosols est réalisée a I’échelle du « super pixel » afin
d’augmenter le rapport signal sur bruit (réduction des bruits de mesures d’un facteur 3 pour
POLDER et d’un facteur 20 pour MODIS). Les produits aérosols sont fournis a une résolution
spatiale de :

* 3 x 3 pixels de résolution 6 x 7 Km, c’est-a-dire 21Km x 18Km pour POLDER (1 et 2),

* 3 x 3 pixels de résolution 5 x 6.5 Km, c’est-a-dire 19.5 Km x 15 Km pour POLDER-3,

* 20 x 20 pixels de résolution 500 m x 500 m (les pixels de 250 m x 250 m sont dégradés a
500 m x 500 m), c¢’est-a-dire une surface de 10Km x 10Km pour MODIS.

L’une des caractéristiques importantes de POLDER est de pouvoir réaliser des mesures
directionnelles. En effet, contrairement 8 MODIS, POLDER utilise une matrice CCD qui
permet I’observation de plusieurs pixels a chaque prise de vue. Comme le montre la figure
2.5, lors du défilement du satellite, un pixel déja observé peut 1’étre a nouveau sous des
conditions géométriques différentes. Ainsi, le champ de vue de POLDER-2 dans la direction
parallele a la fauchée permet d’obtenir jusqu’a 14 directions de visée différentes pour un
méme pixel.

Dans le cas de PARASOL (contrairement a POLDER-2), la plus grande dimension de la
matrice CCD est parallele a la trace, ce qui induit une fauchée moins large mais, en
contrepartie, plus de directions de visée (jusqu’a 16).
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Défilement du satejlite

B T T T T C L L L I I Trajectoire du satellite

Surface terrestre

Pixel observé
Figure 2.5 : Schématisation du principe de mesures multidirectionnelles du radiometre POLDER.

Lors du défilement du satellite, un pixel peut étre observé plusieurs fois sous plusieurs directions.

Les instruments POLDER et MODIS ont donc des capacités d’observation différentes.
Alors que I’instrument MODIS est doté d’une haute résolution spectrale et spatiale, 1’atout
majeur de I’instrument POLDER est d’apporter des informations additionnelles sur la
direction et I’état de polarisation du rayonnement.

2.4.3. Algorithmes d’inversion aérosol POLDER (2-3) et MODIS au-dessus
des continents

Notons que pour les 2 instruments, I’inversion des mesures satellites n’est possible
qu’en ciel totalement clair (absence de nuages). On ¢€limine tous les pixels nuageux grace a
I’application d’un masque nuage (Bréon and Colzy [1999] pour POLDER et Ackerman et al.
[1998] pour MODIS).

Comme il a été vu au chapitre précédent, il faut tout d’abord avoir une estimation de la
contribution de la surface afin de restituer la contribution de 1’aérosol.

Nous nous intéressons dans cette thése aux surfaces continentales (plutot qu’océanique),
lieu de production de polluants anthropiques particulaires et d’impact direct sur la santé
humaine.

Or, la modélisation de la surface terrestre est plus ardue que celle de la surface
océanique. Les terres émergées peuvent étre trés réfléchissantes (c’est le cas des surfaces
désertiques dont la réflectance peut étre supérieure a 0.5 alors que la réflectance des surfaces
océaniques est souvent inférieure a 0.05). De plus, la réflectance de surfaces continentales
peut présenter une grande variation spatiale, temporelle (le couvert végétal varie selon les
saisons dans les zones tempérées) et spectrale. Par exemple, la réflectance de surface végétale
est ¢levée dans le proche infrarouge alors qu’elle est faible dans le visible mis a part un pic
vers 550 nm, caractéristique de la couleur verte.

Les algorithmes d’inversion ont pour but d’obtenir les propriétés physiques des aérosols
en comparant les luminances mesurées par le capteur a celles de tables pré-simulées (« Look
Up table » ou LUT). Ces tables de luminances (différentes pour chaque instrument) sont
calculées grace a un code de transfert radiatif, utilisant lui-méme des valeurs de coefficient
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d’extinction et des matrices de diffusion pré-simulées a 1’aide d’un code Mie et de modeles
d’aérosols (granulométries et indice de réfraction correspondants).

Mis a part ce trait commun général, il existe, comme nous allons le voir, de nombreuses
différences entre 1’algorithme de restitution des parametres des 2 instruments MODIS et
POLDER. En effet, I'inversion POLDER est basée sur [’utilisation des mesures
directionnelles et polarisées a 670 et 865 nm alors que pour MODIS, elle s’appuie sur les
mesures de luminance réalisées dans le visible (466 nm et 644 nm) et le moyen infrarouge
(2119 nm). Remarquons, dés maintenant, que d’apres des mesures effectuées au sol, il a été
¢tablit que la polarisation des aérosols provient principalement des fines particules (avec un
rayon inférieur a environ 0.5 pum) [Vermeulen et al., 2000]. Ainsi, les mesures d° AOT
restituées par POLDER correspondent a I’ AOT des particules du mode fin [Deuzé et al.
2001]. En conséquence, POLDER ne peut accéder qu’aux caractéristiques des plus petites
particules (les seules a polariser) alors que I’inversion MODIS ne peut pas étre effectuée au-
dessus de surfaces trop claires (zones désertiques ou semi-désertiques).

Il est important de noter que les algorithmes d’inversion des radiométres POLDER et
MODIS présentés par la suite concernent uniquement les surfaces continentales et sont trés
différents de ceux élaborés au dessus des surfaces océaniques.

2.4.3.1. Algorithme d’inversion POLDER (2-3)

L’algorithme POLDER de restitution des propriétés des aérosols a partir du signal
polarisé au-dessus des terres émergées est décrit dans Deuzé et al. [2001].

Les mesures directionnelles polarisées du radiométre POLDER permettent de
s’affranchir partiellement de la contribution de la surface. En effet, la contribution relative de
la surface est moins importante en luminance polarisée qu’en luminance totale [Herman et al.,
1997b]. De plus, la luminance polarisée ne présente pas de variation spectrale au contraire de
la luminance totale [Nadal and Bréon, 1999; Waquet, 2005]. Le signal atmosphérique s’en
trouve plus facilement détectable lorsqu’on utilise des mesures polarisées (dans le cas de
particules fines polarisantes).

Le signal de luminance polarisée L, dans une direction particulicre (jusqu’a 14
directions de visée pour POLDER-2 et 16 pour POLDER-3) au sommet de 1’atmosphere,
somme de la contribution polarisée moléculaire L,™, de surface L,™" et des aérosols L,*"
peut s’écrire de la maniére suivante :

L, =L + L exp(=1,(C 0, Tyey + CpotTor) + L €XP(=11,C 10y T 1) (2.10)
ou m, est la masse d’air (dépendante de 1’angle de visée zénithal et I’angle solaire), Tmel €t Taer
respectivement les épaisseurs optiques d’extinction des molécules et de aérosols. Les facteurs
exponentiels correspondent a 1’atténuation du signal de surface a travers 1’atmosphére
(molécules et aérosols) et ’atténuation du signal aérosol a travers la couche moléculaire. Les
facteurs caer €t Cmo1 SONt de simples constantes. Notons qu’actuellement, une nouvelle version
de I’algorithme d’inversion du radiométre POLDER prend en compte les interactions entre
molécules et aérosols.

Le signal moléculaire me"l est facilement modélisable une fois I’épaisseur optique
moléculaire connue (dépendante du profil de pression et de température atmosphérique).
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La contribution de la surface LpSurf est modélisée par une fonction semi empirique de
distribution bidirectionnelle polarisée dépendante de la géométrie de visée, du type de surface
ainsi que de I’indice de végétation par différence normalisée (« Normalized Difference
Vegetation Index » ou NDVI) [Nadal and Bréon, 1999].

En ce qui concerne la contribution des aérosols, on utilise 10 modeles de petits aérosols
sphériques (la polarisation des grosses particules est négligeable) définis par une loi log-
normale monomodale. Ces granulométries présentent des rayons effectifs de 0.05 a 0.15 um
par pas de 0.01 um et un écart type de 0.403 pour un indice de réfraction fixe de 1.47 - 0.01 i
(moyenne des indices de réfraction d’aérosols de type « urbain/industriel » et « biomass
burning » d’aprés Dubovik et al. [2002]). Grace a ces modeles d’aérosols, il est possible
d’¢laborer les tables de luminances pré-simulées (ou LUT, présentées plus haut). L’inversion
POLDER-2 consiste alors a chercher le modéle d’aérosol qui minimise 1’écart & entre
luminances simulées Lp;;" et mesurées Lp’* dans les i=1 & N directions de visée et les 2
longueurs d’onde A tel que:

1 RN mes sim
g=\/ﬁEE(LpM —Lpimy? (2.11)

A=l i=1

Une fois identifié le modele d’aérosol qui minimise 1’écart €, on peut en déduire une épaisseur
optique, produit de I’inversion aérosol.

Parmi les produits non directionnels de niveau 2 (paramétres physiques apres inversion)
concernant les aérosols continentaux (aussi appelés produits « L2ZTLGC ») et calculés a partir
des produits de niveau 1 (mesures de luminances polarisées) pour chaque « SuperPixel »
POLDER (21Km x 18Km), nous avons principalement utilisé¢ dans cette thése:

- Les coordonnées géographiques du pixel considéré (référencé par son centre), c’est-a-
dire la latitude et la longitude et le temps d’acquisition de la mesure,

- L’AOT a 865 nm correspondant aux particules polarisantes (en majorité anthropiques et
dans le mode d’accumulation),

—  Le Coefficient d’Angstrom (entre 865 et 670 nm) du modele d’aérosol et

—  Les Indices de qualité¢ (de 0 a 100 pour une mauvaise a bonne qualité respectivement)
sur les conditions de géométrie de visée (IQV) et sur la minimisation de 1’écart ¢ décrit
plus haut (IQP, aussi appelé indice de qualité sur D’inversion des réflectances
polarisées).

Ces derniers parametres sont définis de la fagon suivante :

IQP =1-[Moy’™ /(Moy™ +0.002)] (2.12)

atm

mol
atm

sim

ou Moy," est la moyenne entre le signal mesuré et simulé et Moy
différence entre la composante atmosphérique et moléculaire interpolée.

est la moyenne de la
10V =0.4 x[(AB/100) + (75 = 65)/75) + (N, x NA)/(Ngi‘”‘ x A)))] (2.13)

ou AO® est la différence entre les angles de diffusion maximum et minimum, Os est 1’angle
zénithal solaire, N, est le nombre de direction de visées valides, N, est le nombre de
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longueurs d’onde, Ngz‘”‘ est le nombre de direction de visées maximal et A, la longueur d’onde
considérée.

La figure (2.6) montre un exemple de carte globale d’épaisseur optique des aérosols du
mode fin dérivées de POLDER-3 a 550 nm pour le 30 aoGt 2005. Rappelons que la carte
d’AOT de la figure (2.6) est celle des particules fines uniquement puisque, celles-ci sont
seules capables de polariser le rayonnement solaire incident [Vermeulen et al., 2000]. Bien
que les 2 types de mesures soient présentés sur la méme figure (2.6), il est important de
souligner que les algorithmes de restitution des parametres optiques POLDER-3 sont
différents au-dessus des terres et des océans.

e e e e
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Figure 2.6 : Carte globale d’AOT POLDER-3 du mode fin a 550 nm (dérivée du produit AOT
POLDER a 865 nm et du coefficient d’Angstrom entre 865 et 670 nm) le 30 aoiit 2005.

2.4.3.2. Algorithme d’inversion MODIS

Contrairement au radiométre POLDER, le radiométre MODIS ne mesure que des
luminances totales dans une seule direction. Par conséquent, 1’algorithme MODIS 4 la base de
la télédétection des aérosols troposphériques au-dessus de surfaces terrestres [Kaufman and
Tanré, 1998] est trés différent de celui de POLDER.

L’algorithme d’inversion des aérosols MODIS au-dessus des continents (détaillé dans
Remer et al. [2005]) est bas¢ sur les mesures de luminances spectrales a 466, 644 et 2119 nm
[Kaufman et al., 1997-a]. Deux hypothéses sont utilisées pour s’affranchir de la contribution
de la surface :

* Le signal atmosphérique (molécules et aérosols) est supposé négligeable a 2119 nm et
* On suppose qu’il existe une relation linéaire entre les réflectances de surface des 3 canaux
(466, 644 et 2119 nm) d’apres Kaufman et al. [1997-b].
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Ainsi, la réflectance mesurée a 2119 nm correspond directement a celle de la surface.
Voici les quelques étapes simplifiées de 1’algorithme a la base de la restitution de I’AOT par
MODIS :

a)  On utilise les propriétés de faible opacité¢ de la plupart des aérosols dans le moyen

infrarouge pour mesurer la réflectance de surface a 2119 nm. On suppose donc
2119 _ L2119
psurface - pmesurée .

b) La réflectance de surface est linéairement dérivée aux 2 autres longueurs d’onde de la
facon suivante :

2119
644 _ p surface
surface — 2
(2.14)
2119
466 _ p surface
P surface — 4
2119

c)  On détermine, grace a la réflectance de surface mesurée a 2119 nm p la présence

surface >
de surfaces « sombres » (comme la végétation) pour les canaux a 466 nm et a 644 nm. La
contribution relative du signal atmosphérique (molécules et aérosols) au signal total est en
effet plus forte au-dessus de surfaces « sombres » et peut étre ainsi restitué de manicre plus
précise.

d) L’AOT est dérivé au-dessus de ces mémes pixels sombres a 466 et 644 nm
(indépendamment) a 1’aide d’un modele d’aérosols « continental » [Lenoble et Brogniez,
1984].

e) On emploie ensuite la méthode des « path radiance ». Pour chaque longueur d’onde on
calcule la «path radiance » telle que :

pﬁath =o't p* (2.15)

ol L = 466 ou 644 nm, ®" et p" sont respectivement ’albédo de diffusion simple et la fonction
de phase du modéle « continental » pour la géométric d’observation MODIS et t* est
I’épaisseur optique dérivée du modele continental (théorie de Mie).

Les particules observées pourront étre classées selon la variation spectrale des « path

radiance » et le rapport R = p., /pyes dans les 3 grandes catégories suivantes [Remer et al.,

2005]: «Non dust» (aérosols de feux de biomasse et urbains/industriels), « Dust»
(poussiéres désertiques) ou « Mixed » (mélange des 2 premiers types).

f) Les mesures des canaux a 466 et 644 nm sont a nouveau inversées mais, cette fois ci, a
I’aide des mod¢les d’aérosols identifiés plus haut.

La solution de I’inversion est donc le modele (ou le mélange de modéles) déterminé par
la méthode de « path radiance » ainsi que 1’épaisseur optique totale en aérosol obtenue a 466
nm et 644 nm et dérivée a 550 nm grace au coefficient d’ Angstrom entre 466 et 644 nm.

Il est important de noter quelques modifications récentes a cet algorithme MODIS lors

du passage de la collection 4 a la collection 5 [Remer et al., 2005; Levy et al., 2007]. Un des
changements les plus importants réside dans 1’hypothése de non-opacit¢ du signal
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atmosphérique a 2.12 um. On suppose dorénavant que le canal 2.12 um contient non
seulement des informations sur la réflectance de surface mais aussi sur le mode grossier des
particules atmosphériques. D’autres changements ont affecté les relations entre réfléctance de
surface mesureé¢ a 2119 nm et dérivées aux autres canaux ainsi que les tables de luminances
pré-simulées (ou LUT) a la base de I’inversion des mesures.

Dans cette thése, nous avons utilisé la collection 4 de paramétres optiques MODIS puis,
par la suite, la collection 5.

Parmi les produits de niveau 2 (parametres physiques apres inversion, « MOD04 L2 »
pour TERRA et « MYDO04 L2» pour AQUA) concernant les aérosols au-dessus des
continents et calculés a partir des produits de niveau 1 (mesures de luminances) pour chaque
« SuperPixel » MODIS (10Km x 10Km), nous avons principalement utilisé¢ dans cette thése:

- Les coordonnées géographiques du pixel considéré (référencé par son centre), c’est-a-
dire la latitude et la longitude ainsi que le temps d’acquisition de la mesure,

- L’AOT a 470, 550 et 660 nm correspondant a la totalité de la distribution en taille des
particules (« Corrected Optical Depth Land », produit spectral recommandé par Remer
et al. [2005] au-dessus des continents),

- Le Coefficient d’Angstrom calculé entre 470 et 670 nm
(« Angstrom_Exponent Land »),

- L’Angle de diffusion (®, voir figure 1.8 du chapitre précédent) entre 0 et 180 °
(« Scattering_Angle »),

- La réflectance moyenne au-dessus des continents a 470, 660, 870, 2130 et 3750 nm
(« Mean_Reflectance Land »),

- L’Indice de qualité de I’inversion au-dessus des continents
(« Quality Assurance Land »),

- La fraction nuageuse au-dessus des continents (« Cloud Fraction Land ») et

- Le type d’aérosol au-dessus des continents (« Aersol Type Land», de 0 a 4
correspondant, par ordre croisant, aux type mixte, poussi€res désertiques, sulfates, feux
de biomasse et feux de biomasse trés absorbants),

- L’AOT de la fraction fine des particules a 550 nm correspondant a la multiplication du
produit d’AOT de la totalit¢ de la distribution en taille des particules
(« Corrected Optical Depth Land ») par le produit nomme
« Optical_Depth_Ratio_Small_Land_And_Ocean ».

La figure (2.7) présente la carte d’AOT MODIS a 550 nm au-dessus du globe le 30 aotit
2005.

En comparaison avec la carte précédente d’AOT POLDER (figure 2.6), MODIS
observe la totalité des tailles de particules alors que POLDER ne présente que I’AOT du mode
fin. Rappelons que les algorithmes de restitution des parameétres optiques MODIS sont
différents au-dessus des terres et des océans bien que les 2 types de mesures soient présentées
sur la méme figure (2.7).

Au-dessus des continents et pour le méme jour (30 aoGt 2005), on observe
qualitativement d’avantage de données d’AOT MODIS que d’AOT POLDER reflétant une
plus haute résolution spatiale (10 x 10Km pour le produit aérosol MODIS contre 19.5 x 15
Km pour POLDER-3) et par conséquent, un masque nuage moins restrictif.

De plus, les cartes d’AOT dérivées des 2 radiometres semblent se compléter en termes
d’information sur la taille des aérosols. En effet, on observe au-dessus de 1’océan Atlantique
au large de I’ Afrique de 1’Ouest, de forts contenus en aérosols d’apres la carte d’AOT MODIS
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(de I’ordre de 0.5 a 550 nm sur la figure 2.7) alors qu’ils n’apparaissent pas sur la carte
d’AOT POLDER (figure 2.6, aucune mesure au-dessus de la méme zone géographique)
désignant des aérosols probablement de taille importante de type poussiéres sahariennes. Par
contre, au-dessus de régions trés urbanisées comme aux alentours de la ville de Pékin en Asie,
les forts contenus en aérosols présents sur la carte POLDER (de I’ordre de 0.5 a 550 nm sur la
figure 2.6) semblent désigner des particules fines de type pollution industrielle.

On note, de plus, I’absence d’inversion des luminances totales par le radiométre MODIS
au-dessus de surfaces trés brillantes comme le désert saharien alors que I’inversion est
effectuée au-dessus de la méme zone géographique par le radiometre POLDER.
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Figure 2.7: Carte globale d’AO0T MODIS a 550 nm (produit
« Optical Depth Land And_Ocean Mean ») le 30 aotit 2005.

2.44. LIDAR CALIOP

LITE («Lidar In-space Technology Expermiment») a ¢été le premier LIDAR
atmosphérique mis en orbite au-dessus de la Terre et embarqué sur la navette Discovery en
1994 [Winker et al., 1996]. Les 10 jours de données correspondantes (mesures a 3 longueurs
d’onde : 1064, 532 et 356 nm) ont prouvé 1'utilité de tels instruments de télédétection active
spatiale pour le sondage atmosphérique.

La mission LITE est suivie de plusieurs lancements de LIDAR spatiaux dédiés aux

mesures d’altimétrie au-dessus de la Terre (Shuttle Laser Altimeter », SLA en 1996 et 1997
ou « Geoscience Laser Altimeter System », GLAS en 2003), de la planc¢te Mars (« Mars
Orbital Laser Altimeter », MOLA) ou Mercure (Mercury Laser Altimeter », MLA).
Parmi ces derniers, GLAS [Schutz et al., 2005], dont la mission initiale est 1’évaluation du
bilan massique des glaces polaires, est le seul instrument a fournir des mesures utiles a la
caractérisation de l’atmosphére (aérosols et nuages) [Spinhirne et al., 2005] grace a ses
canaux a 1064 nm mais aussi a 532 nm.

Ces différentes missions (spécialement GLAS et LITE) ont ouvert la voie a I’instrument
CALIOP (« Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization », lancé en avril 2006) a bord
du satellite franco-américain CALIPSO (compris dans « 1’A-Train », voir section 2.4.1).
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CALIOP est un lidar a 2 longueurs d’onde (532 nm, 1064 nm et sensible a la polarisation a
532 nm) dédié a I’observation des aérosols et des nuages depuis I’espace.

Les caractéristiques techniques du LIDAR CALIOP sont présentées dans le tableau
(2.5). On y voit notamment qu’avec un angle de vue du télescope (2 705 Km d’altitude) de
130 pradians et une émission pulsée de 20 nanosecondes toutes les ~50 millisecondes
(fréquence de 20.16 Hz), CALIOP produit une empreinte au sol de 90 m de diamétre tous les
333m le long de sa trace au sol.

Type de LIDAR Nd-YAG, pompage par d,iode, Q-switched,
doubleur de fréquence
Longueurs d'onde 532 et 1064 nm
Temps d'impulsion 20 nsec
Fréquence 20.27 Hz
Diamétre du téléscope 1m
Angle de vue du téléscope 130 prad
Résolution horizontale 333m
Résolution verticale 30m du sol a 8 Km d'altitude puis 60
Km de 8 a 20 Km d'altitude

Tableau 2.5 : Caractéristiques techniques du LIDAR CALIOP embarqué sur le satellite CALIPSO.

On peut observer sur la figure (2.8) ci-aprés la faible couverture spatiale du LIDAR
CALIOP (de jour en rouge et de nuit en bleu). L’orbite est contrélée afin de repasser sur la
méme trace au sol (2 = 10 Km) tous les 16 jours. A droite de la figure 2.8, on présente la trace
journaliere CALIOP la plus proche de la ville de Lille le 13 juin 2006.

Day 2006-06-13 Red is Daytime, Blue is Nighttime

e e e
A e

/

Figure 2.8 : Couverture spatiale du LIDAR CALIOP (de jour en rouge et de nuit en bleu) le 13 juin
2006 (d’apres le site Internet de la NASA Langley) a gauche et a droite, zoom sur [’orbite journaliere
CALIOP dont la trace au sol est la plus proche de la ville de Lille le 13 juin 2006.
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Le rayonnement émis a 532 et 1064 nm par le faisceau laser est diffus¢ par 1I’atmosphére
(molécules et particules) puis recueilli par le télescope pour étre transformé en signal
¢lectrique (puis converti en signal numérique).

Si on suppose le LIDAR a I’altitude z=0 et la couche diffusante a I’altitude z, la mesure
du temps de vol t entre I’émission et la détection permet le calcul de la distance z entre le
LIDAR et la zone diffusante tel que : 2 z=c x t ou c est la vitesse de la lumiére.

Le signal LIDAR d’une couche diffusante a ’altitude z, exprimé en puissance optique
P(z), est fonction d’une constante instrumentale K, du coefficient de rétrodiffusion B(z) et de
la transmission aller-retour T(0,z)" entre le lidar (a 1’altitude z=0) et la zone diffusante de la
maniére suivante :

P(2) = gmzmo,zf (2.16)

ou la transmission atmosphérique, T(0,z), entre le LIDAR et la zone diffusante située a
I’altitude z est fonction du profil de coefficient d’extinction Gex(z):

T(0,2) =exp(—fom<z'>dz') (2.17)

Rappelons, d’apres 1’équation (1.9), que I’épaisseur optique d’extinction Tey (z) entre 2
couches atmosphériques est I’intégrale du coefficient d’extinction Gex(z) entre ces 2 mémes
couches.

Le signal LIDAR est finalement déterminé par la constante d’étalonnage K et les profils
de rétrodiffusion B(z) et d’épaisseur optique d’extinction Tey (z) de 1’atmosphere (aérosols et
molécules).

La détermination de la constante instrumentale K de I’équation (2.16) est possible a une
altitude zp ou la contribution des particules au signal du LIDAR est négligeable et la
contribution moléculaire connue. En effet, les profils d’extinction tex(z) et de rétrodiffusion
B(z) moléculaires peuvent étre calculés a une certaine longueur d’onde A au moyen des
informations de pression et de température (connues par capteurs in situ ou radiosondage) et a
partir d’équations dérivées de la théorie de Rayleigh et de la loi des gaz parfaits [Measures,
1984].

Dans le cas de CALIOP, z, se situe entre 30 et 34 Km. A cette altitude se trouvent trés
peu d’aérosols, spécialement aux moyennes et hautes latitudes. Une fois la constante K
déterminée pour les 3 canaux CALIOP, le signal est alors « calibré ».

Le produit CALIOP de niveau 1b [CALIPSO Data Product Catalog, 2006] est constitué

de profils lidar étalonnés, a savoir les profils verticaux des coefficients de rétrodiffusion
atténués et corrigés de la distance de mesure.
Le profil vertical du coefficient de rétrodiffusion atténué B*(z) (ou « Attenuated
Backscatter ») s’écarte de celui du coefficient de rétrodiffusion P(z) par ’effet de la
transmission aller-retour T(zp,z) entre 1’altitude z, (ou la contribution des particules est
négligeable) et I’altitude z de la couche atmosphérique diffusante. Il s’écrit de la fagon
suivante :

P(2)x 72

B (Z)=P(ZO)><Z02 xB"(z,)
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= B(2) = B(2) x T(24,2)° (2.18)
ou f3"(z,) est le coefficient de rétrodiffusion moléculaire a I’altitude z.

Le coefficient de rétrodiffusion atténué peut étre obtenu directement a partir des signaux
LIDAR et dépend fondamentalement de la distribution verticale des diffuseurs (aérosols,
nuages ou molécules).

Les produits de niveau 1b CALIOP, issus des mesures de profils de coefficient de
rétrodiffusion total a 1064 nm f, .., (z) ainsi qu’orthogonal et paralléle a I’axe de

polarisation de I’émission laser a 532 nm (respectivement, B, (z) et Bs;,,(2)), sont listés ci-
dessous:

* Le profil de coefficient de rétrodiffusion total atténué a 532 nm B3, ,,,.,(2),

* Le profil de coefficient de rétrodiffusion perpendiculaire (c’est-a-dire orthogonal a 1’axe
de polarisation de 1I’émission laser, autrement dit, axe de dépolarisation) atténué a 532 nm

ﬁg;;i (2) et
* Le profil de coefficient de rétrodiffusion total atténué a 1064 nm . B, 1, (2)

D’apres la relation (2.16), ces produits sont définis par les relations suivantes :

;l;lz,romz = (/3532,|| + Bsst )Tszsz(z)
ggu = ﬁSSZ,J_ TsZ%z (2) (2.19)

att 2
1064, Total = /31064,Totul’1-;064 (Z)

Notons que la comparaison des profils de rétrodiffusion atténuée a 2 longueurs d’onde
renseigne sur la taille des particules. En effet, une variation spectrale négligeable (entre 532
et 1064 nm) du profil de coefficient de rétrodiffusion atténué, c’est-a-dire des valeurs de

art

B3 1o (2) similaires a celles de B, 7., (2), désigne des particules de taille importante (c’est-

a-dire des cirrus dans le cas de nuages ou des poussieres désertiques dans le cas d’aérosols).
Par contre, une grande variation spectrale du coefficient de rétrodiffusion atténué total
caractérise des particules d’aérosols plus fines (de type feux de végétation ou pollution
urbaine/ industrielle).

De plus, la mesure de dépolarisation du signal rétrodiffusé¢ par les composants

art

atmosphériques, déterminée par la valeur du profil B33, (z), permet I’approximation de la
forme des particules (aérosols ou nuages) en types sphériques ou non sphériques [Sassen,
1991]. En effet, lorsqu’une sceéne atmosphérique présente une dépolarisation nulle
(Bs3.. (2)=0), il pourrait s’agir de particules de forme sphérique telles que des gouttes d’eau
nuageuses (si les particules sont de taille importante). Par contre, lorsque la dépolarisation est
importante, la forme des particules a de fortes chances d’étre asphérique telles que celles
composant les cirrus ou les poussieres désertiques.

Par ailleurs, les produits de niveau 2a correspondent a la structure des scénes

atmosphériques observées. L’algorithme de restitution ainsi que les différents produits de
niveau 2a sont décrits dans Vaughan et al. [2004]. Grace a ces produits, il est notamment
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possible de distinguer une couche atmosphérique diffusante comme étant composée
d’aérosols et une information est fournie sur le type de ces derniers (parmi 8§ catégories
possibles).

Les produits de niveau 2b (pas encore disponible a ce jour) sont, dans le cas de la
présence d’aérosols, I'épaisseur optique et les profils de rétrodiffusion et d’extinction.

Une description synthétique est disponible sur la page CALIPSO du site Internet de la
NASA Langley (http://www-calipso.larc.nasa.gov/products/) ainsi que sur celle du pole
ICARE (http://www-icare.univ-lille1.fr/calipso/products.php).

A titre d’exemple, les 3 produits aérosols dérivés du LIDAR CALIOP utilisés dans cette
thése (les profils B, 7, (2), Bssy. (2) €t By, 1w (2)) sont présentés sur la figure (2.9) pour la
journée du 13 Juin 2006. La trace au sol correspondante a ces données (latitude et longitude
en abscisse des 3 graphes de la figure 2.9) est présentée a droite de la figure (2.8).

Les fortes valeurs de S}, ,,,,(2) ainsi que de B, ;.. (z) entre 10 et 12Km au-dessus du
Nord de la France (rectangles noirs sur la figure 2.9, profil haut et bas) pourraient s’expliquer
par la présence d’une couche diffusante importante, a priori nuageuse. De plus, un fort signal
Bsy, . (z) sur la méme zone (rectangle noir sur profil du milieu de la figure 2.9) montre une
dépolarisation toute particuliére, probablement due a la présence de nuages de glace de type
cirrus.

Par contre, au-dessus de la méme région mais entre 0 et 2 Km (cercles noirs sur la figure
2.9), les aérosols semblent composés de particules fines secondaires de type anthropique
puisque présentant des valeurs non négligeables de 531, (2) (profil du haut de la figure 2.9)

et aucun signal concernant les autre profils B33, | (z) et (¢, 7., (2) (profils du milieu et du bas
de la figure 2.9).
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Figure 2.9 : De haut en bas, profils de coefficient de rétrodiffusion atténué total a 532 nm By, 7,..(2),
perpendiculaire a ['axe de polarisation de I'émission laser ¢ 532 nm, Bg, | (z) et total a 1064 nm,

Bloss 1wt (2) le 13 juin 2006. En abscisse, on observe le trajet de la trace au sol de la figure 2.8
(droite). Lille se trouve trés proche du carré noir.

2.5. Conclusions et Stratégie

Le tableau (2.6) regroupe les différents instruments utilisés dans cette thése et leurs
caractéristiques (mesure principale, résolution spatiale, cadence d’échantillonnage et
traitement de co-localisation spatiale avec un autre instrument au sol).
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Mesure .
g Resolution Cadence - .
Instruments principale ' 4 . Colocalisation spatiale
s s au sol d'échantillonage
utilisée
TEOM PM, s Ponctuelle Plusieurs nr:iisures par Aucun traitement
AOT, propriétés Une mesure directe
Photomeétre optiques et Ponctuelle toutes les 15 min en Aucun traitement
microphysiques ciel clair
Radiomeétre Une mesure par iour Moyenne dans carré de x Km
MODIS AOT 10 x 10 Km en ciel crl)airJ de c6té centré sur la sation de
(TERRA/AQUA) mesure au sol
21 x 18 Km Moyenne dans carré de x Km
Radiométre AOT (POLDER-2) | Une mesure par jour de cyﬁté centré sur la sation de
POLDER (2 ou 3) 19.5 x 15 Km en ciel clair mesure au sol
(POLDER-3)
) .- 90 m de Une mesure +/- .
LIDAR CALIOP Profil ,de co_efflc_lent diametre tous | proche tous les 16 Moyenne_entre 2 latitudes de
de rétrodiffusion . distance x Km
les 333m jours

Tableau 2.6 : Récapitulatif des différents instruments utilisés dans cette thése et principales mesures
correspondantes ainsi que résolution spatiale et temporelle et co-localisation spatiale entre
l’instrument considéré et un autre instrument au sol.

L’objectif principal de cette theése est d’évaluer la capacité des radiometres satellitaires
(POLDER et MODIS) a quantifier la pollution en aérosols en termes de PM, s au sol, utilisé
comme standard de la qualité de I’air selon I’E.P.A.

On observe, d’aprés le tableau (2.6), qu’il est techniquement plus ais¢ de comparer,
dans un premier temps, les mesures de PM; s et d’AOT photométriques au sol. Cette premicre
étape permet d’étudier la relation entre ces deux types de mesures a caractere tres locales et a
haute cadence d’échantillonnage tout en minimisant les erreurs sur les mesures d’AOT. On
s’affranchit, en effet, de toute erreur d’inversion lors des mesures directes solaires et la
mesure d’AOT photométrique inverse n’est pas influencée, comme celle des radiomeétres
satellitaires, par une mauvaise modélisation éventuelle de la surface. Nous ne pouvons pas
découpler, a ce stade, I’effet d’un changement de propriétés optiques et microphysiques des
aérosols et 1’effet d’une variation de la répartition verticale des particules sur la relation entre
AOT photométrique et PM,s au sol. Cependant, les mesures inverses photométriques du
réseau AERONET/PHOTONS nous ont permis, dans un premier temps d’étudier la
caractérisation et I’étude d’un changement éventuel d’une saison a 1’autre des propriétés
optiques et microphysiques des aérosols au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest grace
aux.

La suite de cette thése porte sur la comparaison directe entre mesures d’AOT
satellitaires et de PMys au sol. En parallele d’une validation régionale des produits
satellitaires au cours de notre période et au-dessus de notre zone d’étude, il est nécessaire,
d’aprés le tableau (2.6), d’étudier la co-localisation temporelle et spatiale des mesures
satellitaires et de PM,s. En effet, la faible résolution des radiomeétres satellitaires
(spécialement dans le cas de POLDER, tableau 2.6), ainsi qu’une mesure effectuée
uniquement en ciel clair, entraine un nombre de points considérablement réduit par rapport
aux mesures journalieres de PM; s au sol, effectuées en continu quelle que soit la couverture
nuageuse. De plus, d’aprés le tableau (2.6), alors que la mesure de PM; 5 est locale, la mesure
satellitaire correspond, dans le cas de POLDER-2, a une surface au sol de 21 x 18 Km. Ainsi,
le bon accord entre mesures au sol de PM et d’AOT satellitaires du radiométre POLDER-2 ne
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peut se produire que dans le cas d’un épisode de pollution dont la superficie au-dessus du site
de mesure est, au minimum, de 1’ordre de 21 x 18 Km.

Nous avons finalement étudié 1’apport de la prise en compte de la distribution verticale
des aérosols. A cette fin, aprés I’utilisation de profils de concentration massique dérivés du
modele de chimie-transport CHIMERE (ne figurant pas dans le tableau 2.6 mais présenté par
la suite), nous nous servons des mesures de profil de rétrodiffusion restituées par le LIDAR
CALIOP. Cette derniére étude est basée sur la co-localisation de I’ensemble des mesures du
tableau (2.6) (ainsi que les mesures fournies par une station météorologique et un LIDAR au
sol) au cours de trois journées d’études spécifiques au-dessus de la région de Lille. Cela nous
a permis de mettre en évidence I’'importance d’un changement de distribution verticale des
aérosols sur la relation entre AOT satellitaire et PM; s.
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3. Analyse des mesures au sol

Rappelons que les mesures au sol utilisées dans cette thése sont, d’une part, les
épaisseurs optiques photométriques du réseau AERONET (AOT ,zroner) €t, d’autre part, les
mesures en concentration massique des particules de diameétre aérodynamique inférieur a 2.5
um (PM, ;) effectuées par les instruments gravimétriques TEOM.

Nous avons étudié I’évolution annuelle des PM,, en France de 1998 a 2006 puis
comparé le cycle saisonnier des années 2002 a 2004 et 1’évolution journaliere des mesures de
PM,; et d’AOT ,groner €0 2003 a Lille. Notre attention se porte tout particulierement sur
I’année 2003. Cette année correspond, en effet, a la période d’opération du radiometre
POLDER-2 dont les mesures €étaient les seules disponibles au début de cette these.

Il s’en suit la comparaison entre les mesures de PM, s et d’AOT ,zzoner @ Lille au cours
de la période estivale et hivernale 2003 et 1’observation d’une relation tres différente entre ces
deux types de mesures d’une saison a 1’autre. Nous avons alors investigué, grace aux mesures
inverses photométriques, la possibilité d’un éventuel changement des propriétés optiques et
microphysiques pouvant expliquer cette différence de relation entre mesures de PM, et
d’AOT ,roner au cours de la période hivernale et estivale de I’année 2003 a Lille.

Dans un premier temps, nous avons dressé une caractérisation optique et microphysique
moyenne des aérosols présents au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest de 1994 a 2007.
Puis, nous avons comparé les propriétés optiques et microphysiques moyennes des particules
a Lille en été et hiver 2003. Pour cela, nous avons moyenné les mesures inverses
photométriques sur des périodes qui affichent, par ailleurs, une forte variabilité journaliere de
mesures d’AOT sproner- 11 Nnous a donc semblé judicieux de se concentrer, par la suite, sur les
événements affichants de fortes valeurs d’AOT yproner @t cours de 1’année 2003. A cette fin,
nous avons sélectionné les 5 % de valeurs d’AOT ,oner les plus fortes par station
photométrique au-dessus de 1I’Europe de 1’Ouest. Nous avons pu, ainsi, caractériser et
comparer les propriétés optiques et microphysiques de tels événements de pollution en été ou
hiver 2003 au-dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest.

3.1. Variabilité temporelle de la pollution particulaire
3.1.1. Evolution annuelle des PM en France

Les stations de mesures en PM sont classées par catégorie selon leur distance aux
sources d’émission en particules. Ainsi, celles de type « rurales » (resp. « péri-urbaines »)
sont a une distance comprise entre 10 Km et 50 Km (3 Km et 10 Km) de toute source
importante d’émission en particules alors que les stations de type « urbaines » sont proches
d’axes routiers présentant un nombre inférieur a 2500 véhicules par jour dans un rayon de 50
m. Finalement, les stations sont dites de type « trafic » lorsqu’elles sont situées a méme le
bas-coté d’un axe de circulation automobile.

La figure (3.1) présente 1’évolution des moyennes annuelles de PM;o de 1998 a 2006
au-dessus de la France par type de station de mesure (c’est-a-dire suivant sa localisation
géographique). Les stations de mesure en PM) a la base de la figure (3.1), dont le nombre
varie chaque année, sont distribuées en France de la maniére suivante :

* 72% des stations sont urbaines ou périurbaines,
* 13 % des stations sont proches du trafic automobile,
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* 12.5 % sont proches de complexes industriels et
*  2.5% des stations sont rurales.

La figure (3.1) montre que seules les stations de qualité de I’air en France de type
rurales (courbe mauve) montrent des concentrations annuelles en PM; inférieures au seuil de
20 pg/m’, valeur annuelle de PM a respecter a partir de 2010 selon la Directive 1999/30/CE
du conseil du 22 avril 1999 (section 2.2 du chapitre précédent).
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Figure 3.1: Evolution des moyennes annuelles de PM, (,ug/mj) de 1998 a 2006 en France par type de
station (en bleu clair, urbaine ; en bleu foncé, a proximité industrielle ; en rouge, a proximité du
trafic ; en mauve, rurale); figure adaptée d 'une communication de Aymoz et al. [2007].

Depuis 1998, les stations de mesures en PMj, de types urbaines, rurales et a proximité
industrielles présentent, en France, une baisse moins marquée que les stations proches du
trafic automobile. De plus, depuis 2004, les valeurs annuelles en PM;, ont tendance a stagner
pour les 4 types de stations de la figure (3.1). Cette derniére information est confirmée au-
dessus des stations urbaines et périurbaines par Bouallala et al. [2006].

D’apres la figure (3.1), I’année 2003 se démarque des autres années par de fortes
moyennes annuelles en PM,, pour les stations rurales (~ 19 ug/m’), urbaines (~ 23 pg/m’), a
proximité industrielles (~ 25 pg/m?) et a proximité du trafic (~ 28 ug/m®). D’aprés Bouallala
et al. [2004], la qualité de I’air est apparue moins bonne en 2003, tout particulierement au
cours de la période estivale a cause de conditions météorologiques caniculaires. De méme, le
bulletin Airparif Actualité [2004] reporte une légere remontée des niveaux moyens de

particules fines en 2003 au-dessus de la région d’lle de France alors que ces derniers ont été
tres stables de 1998 a 2002.

Dans la suite de cette theése, les mesures provenant de stations a proximité du trafic
automobile seront écartées afin de privilégier des épisodes de pollution particulaire d’échelle
plus régionale. En effet, un événement de pollution tres localisé en aérosols n’est pas aisément
détectable par les observations satellitaires puisque ces derniéres sont limitées par leur
résolution spatiale (tableau 2.6 du chapitre précédent).
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3.1.2. Evolution temporelle des PM et AOT a Lille
3.1.2.1.  Cycle saisonnier

D’aprés une étude au niveau européen [Van Dingenen et al., 2004] portant sur 10
années et 11 stations de mesures, il a ét€ observé une corrélation trés forte entre PM, 5 et PM; ¢
(coefficient de corrélation supérieur a 0.98) et un rapport quasi-constant entre PM, 5 et PM;q
(entre 57 et 89%) pour chaque site individuel. En comparant les mesures de concentration en
PM,s et PM;y au-dessus de Lille, nous avons non seulement observé un coefficient de
corrélation tres satisfaisant de 0.97 mais aussi un rapport entre ces deux mesures de 70 a 76 %
suivant que I’on soit respectivement en période hivernale ou estivale de 1’année 2003. Dans la
suite de cette these, nous mettons de c6té les mesures de PM;y pour nous concentrer sur les
mesures de PM, 5 au sol, plus pertinentes quant a leur impact sur la santé puisque, comme
nous 1’avons vu a la section (1.2.2), les particules de plus petit diametre s’immiscent plus
profondément dans les bronches et y restent davantage de temps causant des dégits plus
importants.

Nous choisissons, a présent, d’étudier les évolutions temporelles des mesures en
concentration massique (PM;s) et photométriques du réseau AERONET/PHOTONS au sol
dans la région de Lille (Nord-Pas-de-Calais). Cette localisation présente I’avantage d’offrir
une distance inférieure a 5 Km entre les deux types d’instruments de mesure. Notons, de plus,
la commodité d’utiliser les mesures photométriques provenant du site de Lille (sur le toit du
Laboratoire d’Optique Atmosphérique a Villeneuve d’Ascq), ou est basée 1’équipe
PHOTONS qui pilote la composante frangaise du réseau de photometres AERONET.

La station de mesure en concentration massique proche de Lille (Faidherbe), a la base
des moyennes mensuelles de PM,s (ug/m’) de la figure (3.2) est de type urbaine. Ces
moyennes mensuelles ne sont valides que si I’on dispose de 75 % des mesures horaires de
PM, s dans le mois considéré ; ce qui n’est pas le cas, par exemple, des mois de novembre et
décembre 2004.

D’apres la figure (3.2), le cycle saisonnier des PM; 5 a Lille au cours des années 2002 a
2004 présente une évolution bimodale formée de 2 pics de pollution majeurs, en hiver (février
pour 2003 et mars pour 2002 et 2004), et en été (aolt pour 2003 et septembre pour 2002 et
2004). Notons, tout de méme que 1’année 2003 montre, quant a elle, un 3°™ pic de pollution
de moindre importance en juin.

A I’égal des évolutions annuelles des mesures en PM,, de la figure (3.1), d’aprés la
figure (3.2), ’année 2003 se démarque par des pics hivernaux (23 yg/m’ en hiver 2003 contre
18 ug/m’® et 17 pg/m’ en hiver 2002 et 2004) et estivaux (19 ug/m’ en été 2003 contre 16
ug/m’ et 12 ug/m’ en été 2002 et 2004) de plus forte amplitude.
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Figure 3.2: Moyennes mensuelles (si nombre de mesures horaires > 75% du nombre total dans le
mois considéré) de PM s (,ug/m3) a Lille (Faidherbe, site n°11024) de 2002 a 2004.

De plus, sur les 3 années de mesures de la figure (3.2), nous observons un pic maximal
de concentration en PM; s plus fort en hiver qu’en ét€. Des observations similaires au niveau
européen [Putaud et al., 2003] ont montré qu’au niveau des sites pollués, les concentrations
en PM, sont nettement supérieures en hiver. Ceci serait au moins partiellement da a la
météorologie : la dispersion des polluants est moindre en hiver lorsque la couche limite est
plus basse.

En effet, un épisode « hivernal » est généralement caractéris€ par peu de vent et de
fortes inversions de température le matin c’est-a-dire des températures au sol plus fraiches
qu’en altitude, créant un couvercle d’air plus chaud sous lequel s’accumulent les polluants au
lieu d’étre dispersés dans I’atmosphere. De plus, certaines mesures ont montré que la
condensation des composés semi-volatiles (comme le nitrate ou composants organiques) est
favorisée par de basses températures entrainant un contenu en particules généralement plus
important en hiver qu’en été [Putaud et al., 2004].

La figure (3.3) présente les moyennes mensuelles (pondérées par le nombre
d’observations journaliéres) d’ AOT AgroNET, Total @ 440 nm au-dessus de Lille de 2002 a 2004.
Les mesures d’AOTagroNET,Total de la figure (3.3) sont de niveau 2 (le masque nuage est
appliqué ainsi que 1’étalonnage final et les données sont inspectées manuellement) et ont été
effectuées par visée directe solaire. Elles concernent, par conséquent, la totalit¢ de la
distribution en taille des aérosols (et non uniquement les particules de diamétres
aérodynamiques inférieurs a 2.5 um comme pour les PM; ).

Les moyennes mensuelles pondérées d’ AOT agroNET Total @ 12 base de la figure (3.3) sont
fonction des moyennes journaliéres qui sont, elles-mémes, calculées lorsqu’il existe au moins
3 mesures horaires dans la journée.
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Figure 3.3: Moyennes mensuelles pondérées d’ AOT ugroner,rora & 440 nm au-dessus de Lille de 2002 a
2004. Les données sont de niveau 2 et pour un mois m, la moyenne mensuelle (X m) est fonction de la
moyenne journaliere (X ;) et du nombre d’observations (N ; ) au cours du jour j tel que:

Xo=Z(X;xN)I D).

Du fait de I’absence de certaines moyennes mensuelles (particuliérement en période
hivernale), rien ne peut-&tre écrit sur une bi-modalité éventuelle du cycle saisonnier
d’ AOT AERONET. Total @ 440 nm. Le pic hivernal particuliérement intense a Lille dans le cas des
mesures de PM, s ne peut pas étre observé sur les mesures d’AOT du fait du manque de
données en hiver (probléme de couverture nuageuse).

Alors qu’on observe, a 1’égal des mesures de PM, s, un pic estival au cours de chaque
année (en aolt 2003 et en Juillet 2002 et 2004), celui de I’année 2003 se démarque par son
intensité (égale a 0.49 a 440 nm). Par contre, les moyennes mensuelles d’ AOT AErRONET, Total NE
présentent pas de pic hivernal (de grande amplitude dans le cas des mesures de PM, ;) dii a un
manque important de mesures au cours du mois de mai 2003 et des années 2002 et 2004.

3.1.2.2.  Evolution journaliére en 2003

Les résultats des figures (3.1) a (3.3) montrent qu’il est important de nous concentrer, en
premier lieu, sur ’année 2003 caractérisée par de forts contenus en aérosols (fortes valeurs
annuelles de PM;( en France et fortes valeurs mensuelles de PM; s et d’AOT photométrique
au sol a Lille).

La figure (3.4) présente les moyennes journaliéres de PM; s et d’AOTAERONET Total aU
cours de I’année 2003 a Lille.

Les mesures d’AOTagroNET,Total @ 1a base de la figure (3.4) ont été choisies de qualité
maximale c¢’est-a-dire de niveau 2, bien qu’il y ait d’avantage de données de niveau 1.5 (152
mesures journaliéres de niveau 2 contre 188 mesures journaliéres de niveau 1.5 au cours de
I’année 2003).
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De la méme fagon que pour les valeurs mensuelles de PM,s de la figure (3.2), les
mesures journaliéres de PM, s a la base de la figure (3.4) ne sont valides que si 1’on dispose
d’au moins 75% des mesures horaires dans la journée considérée.

En ce qui concerne les mesures journalieres d’AOT agroNET Total, €lles sont calculées si
on dispose d’au moins 3 mesures horaires dans la journée.
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Figure 3.4: Moyennes journaliéres de PM. s (ug/m’, en noir) et d’ AOTygroneT rora @ 440 nm (niveau 2,
par visée directe, en rouge) a Lille au cours de [’année 2003. Le photométre et l’instrument TEOM
sont distants de 4.2 Km. Les traits horizontaux indiquent la limite supérieure de la catégorie de qualité
de lair (CQA) « bonne » (15.4 ug/m’), la limite supérieure de la COA « modérée » (40.4 ug/m’) et la
limite supérieure de la CQA « conditions d risques pour certains groupes de personnes » (65,4 ug/m’)
d’apres les standards de I’E.P.A.

Les mesures photométriques, en plus de s’effectuer uniquement par ciel clair, s’operent
uniquement de jour alors que les moyennes journaliéres de PM; s sont calculées a partir de
mesures instantanées de 0:00 a 24:00. L’impact de la couverture nuageuse ainsi que la prise
en compte de mesures sur des périodes de temps différentes au cours de la journée réduit
considérablement le nombre de mesures d’AOTAgrONET Total par rapport a celui de PM,s. En
effet, on observe 363 moyennes journalieres de PM,s contre 152 moyennes journalieres
d’AOT sgroner o d€ niveau 2 sur la figure (3.4). Soit une différence de 211 journées de
mesures, c’est-a-dire 58 % de données d’AOTagroNETTotal (EN rouge) en moins en
comparaison aux mesures de PM,s (en noir) sur la figure (3.4). Notons, de plus, que le
nombre de mesures d’ AOT agroNET Total €5t d’autant plus réduit en hiver (36 jours par rapport a
152 journées au total, soit 24% d’observations du 21 décembre au 21 mars 2003) par rapport a
I’été 2003 (52 jours, soit 34% d’observations du 21 juin au 21 septembre 2003).

On présente, dans le tableau (3.1), les moyennes journalieres de PM, 5 de la figure (3.4)
dépassant le seuil de 40.4 pg/m’, qui délimite les conditions de qualité de 1’air « modérées » et
«a risques pour certains groupes de personnes », ainsi que les valeurs journalieres
d’ AOT arroner correspondantes a Lille en 2003.
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Le tableau (3.1) montre que 1’année 2003 a Lille totalise 7 journées de conditions de
pollution particulaire a risque pour certains groupes de personnes. Ces 7 journées se situent en
hiver, le maximum absolu étant mesuré le 21 février 2003 avec une valeur journaliere de
PM, ; de 58.5 ug/m’.

Journées de qualité de I'air a risques
Date PM, 5 = 40.4 pg/m® | ACTAEroNETTota
12/02/03 46,1 0,67
21/02/03 58,5 0,40
22/02/03 49,1 0,37
21/03/03 41,1 0,72
3/12/03 45,6 N.D.
9/12/03 50,0 0,13
10/12/03 49,8 0,22

Tableau 3.1 : Moyennes journaliéres des PM, s a Lille dépassant le seuil de 40.4 ug/m’correspondant
a la catégorie de qualité de ['air « Conditions a risques pour certains groupes de personnes comme
les enfants en bas dge ou les personnes dgées » et valeurs d’AOT 4groNET Torar COTTespondantes a 440
nm, par visée directe solaire et de niveau 2 ; « N.D. » : Non Disponible.

D’apres la figure (3.4), une certaine similitude temporelle (1I’amplitude peut étre, par
contre, tres différente) entre les évolutions de PM, 5 et d’AOT ,groner €5t Observée a 1’échelle
de I’événement en aérosols alors qu’elle ne 1’est pas forcément a 1’échelle de la journée (voir
le tableau 3.1). En effet, si les journées du 9 et 10 décembre 2003 du tableau (3.1) affichent
des moyennes journaliéres bien supérieures au seuil de 40.4 ug/m’, les valeurs des moyennes
journalieres d’ AOTagroneTTor COTTEspondantes demeurent assez faibles (respectivement 0.13
et 0.22).

Nous retenons de 1’étude de variabilité temporelle de la pollution particulaire, une année
2003 qui se démarque des autres années par de fortes valeurs de PM,; et d’AOT
photométriques. De plus, le cycle saisonnier des PM, s est généralement bi-modal et formé
principalement de deux pics de pollution majeurs en été et en hiver. Le pic en PM, est de
plus forte amplitude en hiver dd, en partie, a une inversion des températures qui se produit
lors de faibles températures. Par ailleurs, la bi-modalité du cycle saisonnier des mesures
d’AOT photométriques ainsi que le pic hivernal n’a pu étre vérifi€é di a un manque de
mesures photométriques par rapport aux mesures de PM, ;. Finalement, nous observons une
bonne correspondance entre mesures de concentration massique et photométrique au sol a
I’échelle de I’événement de pollution en aérosols a Lille au cours de 1’année 2003. Ce qui

n’est pas nécessairement le cas a 1’échelle de la journée.
3.2. Relation PM/ AOT AERONET

Nous choisissons de comparer (figure 3.5) les mesures de PM, s et d’AOT ,zroner aU-
dessus de Lille au cours de 1I’année 2003 (103 mesures coincidentes).

Le peu de stations de mesures de PM, s et d’ AOTagroner Situées proches I’une de 1’autre
(avec une distance inférieure ou égale a 5 Km entre elles) ainsi que le manque de mesures
fournies par certaines stations photométriques ou de qualité de 1’air rend les comparaisons
entre mesures de PM, 5 et d” AOTagroner difficiles au-dessus d’autres zones géographiques en

62



France au cours de 1’année 2003. En effet, parmi les stations de mesures distantes de moins de
5 Km, le site de Bordeaux est le seul a présenter, non seulement des mesures inverses
d’ AOTagroner Mais aussi des mesures en PM, 5 en 2003. Cependant, les mesures d’ AOT sgronET

provenant du site de Bordeaux représentent seulement un total de 11 jours au cours de I’année
2003.

Les mesures photométriques d” AOT ygroner @ 440 nm a la base de la figure (3.5) ont les
caractéristiques suivantes :

—  Nous utilisons les mesures de niveau 1.5 puisqu’elles fournissent plus de valeurs,

- Elles sont effectuées dans 1’almucantar par inversion de distribution angulaire de
luminance du ciel,

- Elles satisfont trois critéres parmi ceux recommandés par Dubovik et al. [2000] pour
une meilleure restitution des paramétres optiques et microphysiques: les angles
zénithaux solaires 05 sont supérieurs ou égaux a 45°, la différence entre luminance
simulée et mesurée est inférieure ou égale a 5 % et le nombre d’angles de diffusion est
supérieur ou égal a 21 (figure (2.3) du chapitre précédent),

Les mesures d’AOT groner de la figure (3.5) correspondent, en gris, a la totalité de la
distribution en taille des particules (de 0.05 a 15 pm, AOT  gronertow) €t €0 NOIT, aux
particules de rayon physique inférieur ou égal a 1 um (AOT sgronerFin)-

D’aprés la relation (1.1) et une densité des particules fixée a 1.7 g.cm™ pour les
particules solubles autres qu’organiques [Sloane, 1984 ; Boucher et Anderson, 1995, Chazette
et Liousse, 2001], un diamétre aérodynamique de 2.5 um correspond a un diameétre physique
d’environ 2 um et donc a un rayon physique d’environ 1 pm. La mesure d” AOT sgronerpin d€S
particules de rayon inférieur ou égal a 1 um (en noir) présente donc I’avantage de
correspondre au méme ensemble de tailles de particules que celui mesuré par les PM, ..

Les mesures d’AOT s gronerrin @ 1a base de la figure (3.5) ont été calculées a I’aide d’un
code de Mie ou nous avons imposé, en entrée, la distribution en taille des particules et I’indice
de réfraction n dérivés des mesures d’inversion photométriques ainsi qu’une longueur d’onde
fixée a 440 nm.
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Figure 3.5 : Comparaison entre moyennes journaliéres d’AOT sgroner (de niveau 1.5, version 2, 6 >
45 ° Lgn — Lies <5 % et nombre d’angle de diffusion, © > 21) a 440 nm et moyennes journalieres de
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PM,s a Lille en 2003. Les mesures d’AOT  groner correspondent, soit aux particules de rayon entre
0.05 um et 15 um (en gris), soit aux particules de rayon entre 0.05 um et 1 um (en noir). Le nombre
total de points est de 103 et la distance entre les 2 instruments de mesure est de 4.2 Km.

- En gris, PMys = 33.94 +5 x AOT ygroneT 101 + 11.39 £ 1, R=0.59, RMS= 8.35,

- En I’lOil", PM2_5 =35.69 i5xAOTAERONET,Fin +11.54 +1], R:060, RMS=8.12.

Aucune contrainte n’a été imposée sur le nombre de mesures horaires a la base du calcul
des moyennes journaliéres de PM, s et d’ AOTagroner de la figure (3.5). La suppression des
moyennes journalieres de PM, s et d> AOTagroner basées sur un faible nombre de mesures
horaires (inférieur ou égal a respectivement 9 et 3) réduit considérablement le nombre de
points (60 mesures coincidentes de PM, 5 et d> AOTagroner au-dessus de Lille en 2003 au lieu
de 103 pour la figure 3.5). De plus, appliquer des contraintes sur les mesures a la base de la
figure (3.5) tend a diminuer le coefficient de corrélation. En effet, dans le cas, par exemple, de
I’utilisation des mesures d’AOTagroNeT Fin, 1€ coefficient de corrélation est alors de 0.53
(PM245 =31.79+7x AOTAERONEIFin +14.40 + 2, R=053, RMS=8.71 pour N=60) au lieu de
0.60 en noir sur la figure (3.5).

D’aprés la figure (3.5), on observe une corrélation significative entre les mesures de
PM, s et d> AOTagronET Torat (cOefficient de corrélation R=0.59) et entre les mesures de PM, 5 et
d’ AOTagronerrin (R=0.60) a Lille en 2003. En comparant les 2 ensembles de données (points
gris et noirs sur la figure 3.5), il semble revenir au méme de comparer des mesures de PM, 5 a
des mesures d> AOTsgroNET Tol OU @ des mesures d” AOTagronerrin. On oObserve, en effet, en
plus d’un coefficient de corrélation trés similaire (R entre 0.59 et 0.60), des pentes et
ordonnées a 1’origine des droites de régression treés proches 1’une de 1’autre (respectivement
entre 34 et 36 et entre 11 et 12). Cette observation, on le verra plus tard, semble s’expliquer,
en grande partie, par une distribution en taille des particules dominée, au-dessus d’une partie
de I’Europe de I’Ouest et en moyenne, par des aérosols de petite taille.

En comparaison a notre corrélation entre mesures de PM; s et d’ AOTAERONET Total (2 440
nm) au-dessus de Lille en 2003 (R=0.59), I’étude de Smirnov et al. [2000] présente un accord
beaucoup plus satisfaisant entre mesures de concentration massique des poussicres
désertiques et AOTAErONET Total (2 870 nm) au-dessus de la Barbade au cours des années 1998
et 1999 (R=0.71 avec 269 moyennes journaliéres et R=0.93 avec 11 moyennes mensuelles
coincidentes). Il est a noter toutefois que les mesures de concentration massique au sol de
I’étude de Smirnov et al. [2000] différent fortement des mesures de PM, s de notre étude
puisqu’elles sont constituées principalement de poussiéres désertiques, espéce dominante dans
cette région. Par ailleurs, une étude de Chu et al. [2003] au-dessus d’Ispres (nord de I’Italie)
montre une corrélation encore meilleure que celle de Smirnov et al. [2000] entre moyennes
journalieres de PM,, et d’AOT yproner d’a00t a octobre 2000 (R= 0.82 et PM,, = 54.7 x
AOT jgroner + 8). Outre la période d’étude plus restreinte, ce fort accord pourrait €tre
largement di aux conditions géographiques et, par conséquent, météorologiques d’un tel site
de mesures. En effet, cette région de 1’Italie du Nord est entourée de forts reliefs montagneux.
Cette topographie en forme de « cuvette ou les conditions atmosphériques sont stables et ou
les sources de polluants sont bien connues privilégie 1’accumulation de polluants particulaires
et évite le mélange avec d’autres types d’aérosols.

Par contre, 1’étude de Ramachandran [2005] ou la comparaison entre mesures de PM; s
et d’AOT photométriques au-dessus de la cote de I’Inde, de la mer d’Arabie et de 1’Océan
Indien Tropical a montré des faibles coefficients de corrélation de 0.3 au cours des saisons de
mousson hivernale (décembre a avril) de 1996 a 2000. Mentionnons finalement qu’une étude
de Corbin et al. [2002] au-dessus du site urbain de Washington, D. C. (Etats-Unis) montre un
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faible accord entre PM,; et AOT,mroner de 1995 a 1996 (95 moyennes journalieres
coincidentes) avec un coefficient de corrélation de 0.46. L.’accord moins prononcé de Corbin
et al. [2002] pourrait étre dd, en grande partie, a la distance de 25 Km (contre 5 Km dans
notre cas) entre le site de prélevement des PM,; et le site photométrique et la variation
journaliere non négligeable des concentrations en aérosols a petite échelle. Ajoutons que le
fait de comparer des mesures d’AOTagroneT effectuées sous des conditions atmosphériques
ambiantes (avec un certain pourcentage d’humidité relative) a des mesures de PMys
« seches » a 0 % d’humidité relative peut introduire de la dispersion. Cependant, 1’étude de
Corbin et al. [2002] n’a montré qu’un faible changement dans les corrélations entre mesures
de PM, s et mesures d’AOT aproneT lorsque la mesure « séche » de PM, s est artificiellement
hydratée au-dessus du site urbain de Washington, D. C. (Etats-Unis) de 1995 a 1996
(coefficient de corrélation R=0.55 contre 0.46 pour 95 moyennes journaliéres coincidentes).

La dispersion observée sur la figure (3.5) et les coefficients de corrélations de 0.59 et
0.60 peuvent avoir de multiples explications. Rappelons tout d’abord, comme il a ét¢ vu a la
section (2.1), I’'importance des propriétés optiques et microphysiques du type d’aérosol
considéré (la densité volumique p de la particule, la section efficace d’extinction, Sext (M),
I’indice de réfraction, n et la distribution en taille des particules n(r)) ainsi que la répartition
verticale des aérosols dans la relation entre les mesures d’AOT et de PM, 5 au sol.

En plus de I’impact important d’un changement de distribution verticale et de propriétés
des aérosols, notons I’influence possible des erreurs des instruments sur les mesures. Ainsi,
nous avons limité, dans notre étude, les erreurs d’inversions sur les mesures photométriques
par 1’application de certains critéres de précision (05 > 45 ©, Lgm — Lies < 5 % et le nombre
d’angles de diffusion, ® > 21) mais, comme il a été vu a la section (2.2), les concentrations en
PM, s mesurées par I’instrument TEOM sous-estiment le contenu réel en aérosols de 20 a 50
% selon la station et la saison (sous-estimation plus forte en hiver).

Notons, de méme, le biais induit par les moyennes temporelles des deux types de
mesures. En effet, alors que les mesures de PM; s représentent, au maximum, 1’intégralité de
la journée, les mesures d’AOTagroneT NE s’effectuent qu’en présence de lumiére du jour et
qu’en ciel clair, ce qui réduit considérablement le nombre de mesures d’AOTagroNeT €N
comparaison aux mesures de PM, s.

De plus, bien que les contraintes (notamment 65 > 45 °) imposées sur les mesures
inverses photométriques augmentent la précision de la restitution des propriétés optiques et
microphysiques, elles pourraient biaiser les moyennes journalieres des mesures
d’AOT agroneT €t ceci, particuliérement en été 2003. Une grande majorité des journées d’été
(21 juin au 21 septembre) présentent un angle solaire zénithal supérieur a 45 © entre 1’heure du
lever du soleil et environ 9h du matin puis entre environ 16h et le coucher du soleil. Ces
tranches horaires correspondent, par ailleurs, aux heures de trafic automobile ou il est souvent
enregistré de fortes valeurs de PM,s au sol. Nous comparons donc, dans le cas d’une
contrainte imposée sur 1’angle 05 (> 45 ©), des valeurs de PM, s représentatives de la journée a
des valeurs d’AOT agroner caractéristiques de ces heures de fort contenu en aérosols.

Cependant, en choisissant de n’imposer aucun critere de précision sur les mesures
inverses photométriques, nous avons observé un nombre plus important de mesures
coincidentes de PM, 5 et d’AOT ygronerrn (123 points au cours de I’année 2003 au lieu de 103
sur la figure 3.5) mais aucun changement significatif au niveau des droites de régression et
des coefficients de corrélations.
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Nous procédons, a présent, a la méme comparaison que celle présentée sur la figure
(3.5) en séparant cette fois la période estivale (21 juin au 21 septembre, 33 données
coincidentes) de la période hivernale (21 décembre au 21 mars, 26 données coincidentes) de
I’année 2003 (figure 3.6).

A la base de la figure 3.6, par souci de lisibilité, nous n’avons présenté que les mesures
d’ AOTagrroner.Fin cONcernant les particules de rayon entre 0.05 et 1 pm.

D’apres la figure (3.6), on observe des corrélations entre mesures de PM, et

d’AOTagroneTFin @ Lille plus satisfaisantes en hiver (R=0.75) ou en été (R=0.72) qu’au cours
de la totalité de 1’année 2003 (R=0.60 sur la figure 3.5).
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Figure 3.6 : Comparaison entre moyennes journalieres d’AOT sgroner Fin (de niveau 1.5, version 2, 0, >
45 ° Lgm — Lies <5 % et nombre d’angle de diffusion, © > 21) a 440 nm et moyennes journalieres de
PM, s a Lille en hiver 2003 (en bleu du 21 décembre au 21 mars, 26 données coincidentes) et été 2003
(en rouge du 21 juin au 21 septembre, 33 points). Les mesures d’AOT 4grongTFin COYrespondent aux
particules de rayon entre 0.05 um et 1 um. Les 2 instruments de mesure sont distants de 4.2 Km.
- En hiver (bleu), PM5 s = 60.78 <11 x AOT ygronerrin T 11.16 =3 avec R=0.75 et RMS=9.27,
- En été (rouge), PM, s = 36.12 +6 x AOT 4gronerFin + 8.48 2 avec R=0.72 et RMS= 6.49.

Bien que trés proches I'une de l’autre, la corrélation entre mesures de PM,; et
d’ AOTagroneTFin SEMble légeérement plus satisfaisante en hiver (R=0.75, N=26) qu’en ét¢ 2003
(R=0.72, N=33) a Lille.

Par ailleurs, nous soulignons sur la figure (3.6) une relation tres différente en été et
hiver 2003 entre les mesures de PM, s et d’AOTagroneT.Fin, On observe, en effet, une pente
plus forte (d’un facteur d’environ 1.7) entre mesures de PM; s et d’AOT agroNETFin €1 hiver
(en bleu, 60.8) qu’en été 2003 (en rouge, 36.1) a Lille.

Autrement dit, pour un méme contenu en particules dans la colonne atmosphérique (par
exemple, une mesure d’AOTagroneT,Fin de 0.4 & 440 nm), on observe une valeur au sol de
PM, s beaucoup plus importante en hiver (~35.5 ug/m’) qu’en été (~ 22.9 ug/m’). En
supposant un méme contenu en aérosols dans la colonne verticale et une couche limite
atmosphérique comprenant la majorité des particules, une concentration en aérosols au sol

66



plus importante en hiver peut s’expliquer, en partie, par une couche limite atmosphérique
généralement plus basse qu’en été di a ’effet d’inversion des températures.

Cependant, comme il a été dit a la section (2.4), les facteurs capables d’intervenir dans
la relation entre les mesures de PM, s et d’AOT sont, non seulement la distribution verticale
des particules dans la colonne atmosphérique mais aussi les propriété€s optiques et
microphysiques de ces mémes aérosols, influant sur leur capacité a diffuser et absorber le
rayonnement solaire incident. C’est a ce dernier facteur que I’on s’intéresse dans la section
suivante.

Nous retenons de 1’étude de la relation entre mesures de PM et d’AOT au sol, la
corrélation significative entre ces deux types de mesures a Lille au cours de I’année 2003 ainsi
que la corrélation encore plus satisfaisante en séparant les périodes estivales et hivernales de
I’année 2003. De plus, nous mettons en €vidence une relation tres différente entre ces deux
types de mesures en €té et en hiver 2003 a Lille. Nous avons investigué, dans la section
suivante, si un changement des propriétés optiques et microphysiques des aérosols pouvait
expliquer la différence de relation observée entre mesures de PM, ;s et d’AOT d’une saison a
’autre.

3.3. Etude des propriétés optiques et microphysiques de 1’aérosol
3.3.1. Climatologie en Europe de I’Ouest (1994-2007)

Nous dressons, dans un premier temps, une climatologie moyenne des particules au-
dessus de notre zone d’étude a laquelle il sera possible de se référer par la suite.

Nous avons choisi de caractériser les propriétés optiques et microphysiques des
particules au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest (entre 35°N et 57.5°N de latitude et
entre 10.5°W et 22.5°E de longitude). Cette zone géographique (figure 3.7), comprend 71
stations photométriques du réseau AERONET/PHOTONS au sol. Parmi ces stations, 38 sont
a I’intérieur des terres alors que 33 sont situées proches des cotes.
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Figure 3.7: Localisation des 71 stations AERONET en Europe de I’Ouest a la base de !’étude de
caractérisation des propriétés optiques et microphysiques des particules de 1994 a 2007.

Les mesures inverses photométriques a la base de la figure (3.8) ont les caractéristiques

suivantes :

—  Elles sont de niveau 1.5 et proviennent de 71 stations en Europe de 1’Ouest (17245
moyennes journalicres),

—  Nous avons appliqué les trois mémes recommandations que pour les figures (3.5) et
(3.6) précédentes.

- Les mesures sont préalablement moyennées sur la journée puis de 1994 a 2007 par
station de mesure. .

- La moyenne de certains parametres extensifs X tels que 1’indice de réfraction (partie
réelle et imaginaire) et I’albédo de diffusion simple est pondérée par 1’épaisseur optique.

Grace a ces mesures, nous avons pu €laborer le tableau (3.2) montrant les valeurs
moyennes des propriétés optiques et microphysiques des aérosols. La figure (3.8) montre la
distribution en volume moyenne ainsi que les écarts-types a cette moyenne au-dessus d’une
partie de I’Europe de 1’Ouest de 1994 a 2007.
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AOT seroner, Total (440 nm)|  0.22 + 0.14
AOT seroner,Fin (440 Nm) 0.19 + 0.13
a Total (440-676 nm) 1.43 £ 0.34
Vo, Totale (HM>/pm2) 0.06 + 0.05
Vo rin (HM3/pm?) 0.03 £ 0.02
Fesf,Total (HM) 0.32 = 0.13
Fefr,rin (HM) 0.15 + 0.02
Feff,Grossier (HM) 2.11 £ 0.47
Re (n) 1.44 + 0.20
Im (n) 0.013 £ 0.003
©o (440 nm) 0.91 + 0.14

Tableau 3.2: Propriétés optiques et microphysiques moyennes au-dessus d’une partie de |’Europe de
[’Ouest (71 stations AERONET) de 1994 a 2007 : épaisseur optique d’extinction AOT a 440 nm (total
et du mode fin), coefficient d’Angstrom, a, entre 440 et 676 nm, concentration en volume (totale ou du
mode fin) Vy, rayon effectif (total, du mode fin ou grossier) r.; partie réelle et imaginaire de ['indice
de réfraction, n et albédo de diffusion simple, w,, a 440 nm. Le rayon délimitant le « mode fin » du
« mode grossier » est ici défini par le point d’inflexion de la distribution en volume des particules.

0,04

0,03

0,02

001~ F+ o/ EEHA -

dv(r)/din(r) (pm*/pm?)

0,00
0,01 0,1 1 10 100

Rayon r (pm)

Figure 3.8: Distribution en volume moyenne (noir) et les barres d’erreurs correspondants (£ écart-
type en gris). Les mesures AERONET a la base de cette figure sont de niveau 1.5 avec 6, > 45 °, L, —
Lyes <5 % et le nombre d’angles de diffusion, © > 21.

D’apres la figure (3.8), on observe, en moyenne, une claire domination des particules
fines au-dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest (zone géographique présentée sur la figure
3.7). En effet, la distribution en volume moyenne des particules de 1994 a 2007 (en noir)
montre un pic beaucoup plus important autour de 0.15 pym. De plus, la valeur moyenne
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d’AOT sgronerrn  du tableau (3.2) représente ~86 % de la valeur d’AOT ygronertow €t 1€
coefficient d’ Angstrom (égal a 1.43 en moyenne) est représentatif de fines particules.

Notons qu’en séparant les stations proches des cétes de celles a I'intérieur des terres
(étude non présentée), nous avons observé, comme nous l’attendions, un mode grossier
beaucoup plus prononcé aux endroits ou les particules les plus abondantes sont de type sels
marins. De plus, les stations proches des cbtes (33 stations) montrent, en moyenne, une
concentration en volume du mode grossier des particules représentant environ 57% de la
concentration en volume totale (contre 50 % dans le cas des 38 stations a 1’intérieur des
terres).

Il est important de noter la forte dispersion des points a la moyenne de la distribution en
volume (barres d’erreur de la figure 3.8) ainsi que certaines valeurs élevées d’écarts-types aux
moyennes des propriétés optiques et microphysiques du tableau (3.2) (comme I’écart-type de
0.05 sur une concentration en volume total moyenne de 0.06). Cette dispersion est
probablement due, en grande partie, au regroupement de stations du réseau AERONET
présentant des caractéristiques géographiques parfois tres différentes et qui sont sous
I’influence de diverses sources de particules (sels marins, poussieres minérales, aérosol de
pollution,...).

Notre étude des propri€tés optiques et microphysiques moyennes des particules sur 9
ans et au-dessus de 71 stations de I’Europe de 1’Ouest peut €tre comparée a celle, plus
globale, de Dubovik et al. [2002] qui porte sur les mesures inverses photométriques dérivées
de 12 stations dans le monde ou les conditions météorologiques et les types d’aérosols
prédominants sont connus. Notons que les mesures photométriques a la base de 1’étude de
Dubovik et al. [2002] ont subis, en plus des mémes criteres de précision que le tableau (3.2),

une contrainte sur la mesure d’ AOT ,zzoner (= 0.5) et celle du coefficient d’ Angstrom (< 0.6).

Le tableau (3.3) confronte quelques-uns de nos résultats a ceux de Dubovik et al.
[2002]. Nos résultats semblent ainsi assez proches de ceux obtenus au-dessus de Créteil (40
mesures coincidentes en 1999) et du site de la NASA a Greenbelt (Goddard Space Flight
Center, GSFC) aux Etats-Unis (200 mesures coincidentes de 1993 a 2000).

Propriétés moyennes Eurggg:.i:;g; est [pil;?;f :_-I{ all.,ggc?oz] giif&:kl gtz?,_ 1;2(())2(:
AOT AERONET, Total (440NM) 0.22 + 0.14 0.26 0.24
Vo.rin (pm3/pm?) 0.03 £ 0.02 0.04 £+ 0.03 0.04 £+ 0.04
Fef Fin (M) 0.15 + 0.02 0.15 + 0.03 0.15 + 0.03
Re (n) 1.44 + 0.20 1.40 + 0.03 1.40 + 0.01
Im (n) 0.013 + 0.003 0.009 + 0.004 0.003 £ 0.003
o (440 Nnm) 0.91 + 0.14 0.94 + 0.03 0.98 + 0.02

Tableau 3.3 : Propriétés optiques et microphysiques moyennes (voir la légende du tableau 3.2) au-
dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest (71 stations AERONET, 17245 moyennes journalieres) de
1994 a 2007 et dans le cadre de l’étude de Dubovik et al. [2002] au-dessus de Créteil en 1999 (40
mesures) et du site GSFC de 1993 a 2000 (200 mesures). La rayon délimitant le « mode fin » du
« mode grossier » est ici défini par le point d’inflexion de la distribution en volume des particules. Les
mesures sont de niveau 1.5 avec 0, > 45 °, Ly — Lyes <5 % et le nombre d’angles de diffusion, © > 21.
Au-dessus de Creteil et du site GSFC, il a été imposé les contraintes suivantes : AOT ygroner = 0.5 et
coefficient d’Angstrom < 0.6. Les 2 derniére colonnes sont adaptées de Dubovik et al. [2002].
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Certains des parametres de notre étude (tableau 3.3) sont trés proches de ceux obtenus
par Dubovik et al. [2002] au-dessus de Créteil ou du GSFC (AOT sgrongr 1o de 0.22 contre
respectivement 0.26 et 0.24 et Vg, de 0.03 contre 0.04) ou méme égaux dans le cas du rayon
effectif moyen du mode fin (r g, de 0.15). On observe, de plus, une différence entre valeurs
moyennes de Re(1)) de I’ordre de la précision sur les mesures photométriques inverses (égale
a 0.04, tableau 2.3). Il en est de méme pour les valeurs moyennes de Im(n) et de w, entre
notre étude et celle effectuée au-dessus de Créteil dans le tableau (3.3) (différence respective
d’environ 30% et de 0.03).

On remarque, par contre, des particules légerement plus absorbantes dans le cas de notre
étude par rapport a celle effectuée au-dessus du GSFC d’apres une différence plus grande des
valeurs de Im(n) et de w, (respectivement égale a environ 77 % et a 0.07). Notons, par
ailleurs, que cette différence est de I’ordre de 1’écart-type sur la moyenne dans le cas de Im(n)
et largement inférieure a 1’écart-type dans le cas de w,,.

Finalement, 1’aérosol moyen au-dessus d’une partie de 1’Europe de I’Ouest semble
composé d’une majorité de particules fines faiblement absorbantes.

3.3.2. Ktude saisonnicre en 2003 a Lille

Rappelons qu’il a été observé une relation tres différente entre les mesures de PM, 5 et
d’ AOTagroneTFin €0 €t€ et en hiver 2003 au-dessus de Lille (section 3.2). Le tableau (3.4) et la
figure (3.9) montrent les propriétés optiques et microphysiques moyennes au-dessus de Lille
en été€ (33 mesures), en hiver (26 mesures) et au cours de I’année 2003 (103 mesures).

Lille Eté 2003 Hiver 2003 Année 2003

AOT peroNET, Total (440 NM) 0,32 £ 0.20 0,24 £ 0.17 0,28 £0.18
AOT aeronETFin (440 Nm) 0,29 £0.18 0,22 £0.17 0,25 £0.17
a (440-676nm) 1,37 £ 0.20 1,31 + 0.37 1,35 + 0.28

Vo Totale (um3/pm?) 0,08 £ 0.05 0,05 £+ 0.03 0,07 £ 0.04
Vo Fin (um3/|_|m2) 0,04 £ 0.03 0,03 £ 0.03 0,04 £ 0.03
Feff, Total (HM) 0,30 £ 0.07 0,31 £0.15 0,31 £0.12
Fest,Fin (HM) 0,16 £ 0.03 0,17 £ 0.03 0,16 £ 0.03

I eff, Grossier (HM) 2,20 £ 0.41 2,20 £ 0.61 2,16 £ 0.49

Re (n) 1,43 + 0.29 1,44 £ 0.24 1,44 £ 0.26

Im (n) 0,017 + 0.002 0,019 + 0.003 0,017 + 0.002

o (440nm) 0,88 £ 0.18 0,88 £ 0.16 0,88 £ 0.17

Tableau 3.4: Propriétés optiques et microphysiques moyennes a Lille en été (21 juin au 21 septembre,
33 points), hiver (21 décembre au 21 mars, 26 points) et au cours de l’année 2003 (103). Voir légende
du tableau (3.2).
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Figure 3.9: Distribution en volume moyenne au cours de I’hiver 2003 (21 décembre au 21 mars, bleu)
et en été 2003 (21 juin au 21 septembre, rouge). Voir la légende de la figure (3.8).

En comparant les propriétés optiques et microphysiques moyennes au cours de 1’année

2003 a Lille (tableau 3.4) et au-dessus des 71 stations européennes de 1994 a 2007 (tableau
3.2), on note:

Une valeur d’AOT ,gronertow 1€gerement plus importante (0.28 contre 0.22) au cours de
I’année 2003 a Lille qu’au-dessus des 71 stations européennes de 1997 a 2003,

Des aérosols en moyenne de taille similaire et dominés par de fines particules a Lille au
cours de I’année 2003 et au-dessus des 71 stations européennes de 1997 a 2003 (a entre
1.35 et 1.43, Iy pin 1 Lo rossier SiMilaires et la valeur d’AOT jgroner i rEprésente entre 86%
et 89 % de la valeur d’ AOT sgroner Tota)s

Une partie réelle de 1’indice de réfraction similaire (1.44),

Des propriétés d’absorption moyennes des particules similaires a Lille en 2003 et au-
dessus des 71 stations (1994-2007) (différence de Im(n) et w, respectivement inférieure et
de I’ordre de la précision sur les mesures inverses photométriques).

En comparant les propriétés optiques et microphysiques moyennes au cours de 1’été et

de I’hiver 2003 a Lille (figure 3.9 et tableau 3.4), on observe:

Des particules de taille moyenne similaire (o entre 1.31 et 1.37 et des rayons modaux et
effectifs du mode fin et du mode grossier quasi-similaires) en été et hiver 2003,

Une domination des particules fines que ce soit en ét€ ou en hiver 2003. Les distributions
moyennes en volume (figure 3.9) hivernales (bleu) et estivales (rouge) présentent un pic
maximal a 0.15 ym et les valeurs moyennes d’AOT jgronerpin (tableau 3.4) représentent 91
a 92 % des valeurs moyennes d’ AOT ,grongr o €1 hiver et été€ 2003,

Une valeur moyenne d’AOT ,groner o PlUs forte en ét€ 2003 (0.32 contre 0.24 en hiver
2003) se traduisant par un contenu en aérosols plus important (augmentation de 40 % du
pic du mode fin et de 57 % du pic du mode grossier de 1’hiver a 1’été 2003),

Un contenu en particules fines plus important en hiver 2003 qu’en ét€ 2003 (Vg
représente 60% de V 1., €n hiver contre 50% en été 2003),

Une valeur moyenne de Re(1)) (entre 1.43 et 1.44) et une capacité moyenne d’absorption
de la lumiere par les particules quasiment similaire (w, de 0.88 et différence de Im(n)
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d’environ 10% c’est-a-dire bien inférieure a la précision sur cette mesure inverse) entre les
deux saisons 2003.

Finalement, que ce soit au-dessus de Lille en 2003 ou au-dessus d’une partie de
I’Europe de I’Ouest de 1994 a 2007, les aérosols semblent composés d’une majorité de fines
particules faiblement absorbantes de taille et de propriétés optiques similaires. C’est le cas, de
méme, lorsqu’on compare les propriétés optiques et microphysiques moyennes des particules
en été et hiver 2003 au-dessus de Lille. La seule différence entre les périodes hivernales et
estivales a Lille en 2003 semble résider en un contenu en particules plus fort en été (qui se
traduit par une valeur moyenne d’AOT ygroner 1o PIUS fOrte).

3.3.3. Caractéristiques des pics d’aérosols en Europe de I’Ouest

La section précédente se concentre sur 1’investigation d’un changement de propriétés
optiques des particules, cause éventuelle de la différence saisonniere (été et hiver) observée
entre les mesures de PM, s et d’AOT ,zoner- Pour cela, nous avons étudié les moyennes des
propriétés optiques au cours de la période estivale et hivernale de 1’année 2003 a Lille.

On note, cependant, une forte variabilité des mesures d’AOT ,zzoner aU cours de ces 2
périodes (voir figure 3.4). Nous avons donc concentré notre étude sur les pics de fortes
valeurs d’AOT zroner afin d’en analyser les caractéristiques optiques et microphysiques.
L’objectif est d’étudier I’accompagnement éventuel de ces pics en aérosols d’un changement
de propriétés optiques des particules.

Alors que les propriétés des particules sont tout simplement moyennées au cours des
périodes estivales et hivernales dans la section précédente, nous utilisons, a présent, une
méthode statistique de sélection rigoureuse d’événements de pollution particulaire grace aux
mesures photométriques d’AOT gronerrn- NOtons qu’utiliser les mesures photométriques
d’épaisseur optique du mode fin (AOT ygronerrin) PIUtOt que celles de la totalité des tailles de
particules (AOT groner o) PErmet de diminuer, en premier lieu, I'influence des particules de
taille importante comme lors du transport a grande échelle de poussieres désertiques en
provenance d’Afrique. Nous privilégions, en effet, la pollution urbaine/industrielle composée,
en majorité, de fines particules et plus facilement décelable au sol par les mesures de
concentrations massiques en PM, ..

Parmi I’ensemble des mesures journalieres d’AOT gronermn d€ chaque station, nous
considérons, de facon arbitraire, que les 5 % des valeurs les plus fortes représentent des
événements de pollution particulaire majeurs. On note Z,,,, 54, la valeur au-dessus de laquelle
il nous reste 5 % de la totalit¢ des mesures par station. Les valeurs Z,_,, s, sont calculées
(méthode de calcul décrite en annexe 1) pour chacune des 71 stations photométriques de la
figure (3.7) puis moyennées par station et au cours de I’ét€ (87 mesures) et I’hiver (14
mesures) 2003. Le tableau (3.5) présente les mesures moyennes des propriétés optiques et
microphysiques dans le cas d’événements de pollution particulaire (AOT ygronerrin = Zimax.ss)
en hiver et en été 2003.
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AOT aeronET,Fin = Zmax,5% Par station

Propriétés Moyennes Eté 2003 Hiver 2003
AOT peroNET, Total (440 NM) 0,56 £ 0.21 0,62 £0.14
AOT peronET,Fin (440 Nm) 0,51 £0.20 0,61 £0.14
a (440-676 nm) 1,56 + 0.24 1,23 +£ 0.25
Vg 1otate (HM3/pm?) 0,14 £ 0.05 | 0,10 +0.03
Vo rin (HM3/um?) 0,08 + 0.03 0,08 £ 0.02
Feff, Total (HM) 0,24 £ 0.05 0,28 £ 0.05
Fefr,rin (HM) 0,15+ 0.03 [ 0,23 +0.03
I eff Grossier (HM) 2,15 £ 0.33 2,62 £0.31
Re (n) 1,41 + 0.05 1,44 = 0.05

Im (n) 0,010 £ 0.004 | 0,012 + 0.007
o (440 Nnm) 0,92 £ 0.03 0,93 £ 0.03

Nombre de Mesures 87 14

Tableau 3.5: Propriétés optiques et microphysiques moyennes (voir la légende du tableau 3.2) au-
dessus des 71 stations de la figure (3.7) dans le cas d’événements de pollution définis comme faisant
partie des 5 % de mesures d’AOT sgroner rin de plus forte valeur par station en été (21 juin au 21
septembre, 87 points) et hiver (21 décembre au 21 mars, 14 points) 2003.

On observe, d’apres le tableau (3.5), une mesure moyenne d’AOT sgroner o PIUS fOrte
lors d’événements de pollution en aérosols en hiver 2003 (0.62 contre 0.56 en été). Notons
qu’on observe, cependant, un contenu en particules plus important en ét€ qu’en hiver 2003
(Vo 1owe de 0.14 ym’/pm’ contre 0.10 gm*/um” en hiver).

Ainsi, mis a part une valeur moyenne d’AOT ,groner 1o PIUS importante cette fois-ci en
hiver (par rapport au tableau 3.4) et une taille des particules légerement plus fine en été qu’en
hiver 2003, cette étude plus approfondie ne vient que confirmer les résultats obtenus
précédemment a Lille. En effet, nous pouvons noter les résultats suivants entre été et hiver
2003 concernant les 71 stations de la figure (3.7) :

* Une domination des particules fines, que ce soit en été€ ou en hiver 2003 (AOT sgronerFin
représentent plus de 90 % d’AOT groner tow €6 Vorn représente plus de 50% de V) 1)

* Des particules, en moyenne, 1égerement plus fines en ét€ qu’en hiver 2003 (différence de
o supérieure a I’écart-type sur la mesure et o plus important en €t€ ainsi qUe T.grous et Fin
et Tefr. Grossicr PIUS faibles en €t€),

* Un contenu en particules fines plus important en hiver qu’en été¢ 2003 (V g, représente
80% de V1o €N hiver contre 57% en été 2003),

* Un changement négligeable des propriétés d’absorption des particules (différence de
Im(m) d’environ 17 % et de w, égale a 0.01, dans les deux cas inférieure a la précision sur
la mesure),

Finalement, les 5% de valeurs d’ AOT yggongr s 1€8 plus fortes par station photométrique
affichent, en moyenne, une domination des particules fines, que ce soit en été ou en hiver
2003. Par ailleurs, les particules sont observées 1€gerement plus fines en été qu’en hiver 2003
lors des pics d’AOT sgronerrn €t 1l est noté aucun changement significatif des propriétés
d’absorption des particules entre été et hiver 2003. La légere variation de la taille des
particules d’une saison a 1’autre lors de pics de pollution ne semble, cependant, pas suffire a
enticrement expliquer le changement de relation entre mesures d’AOT ,groner €t de PM,
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observé en €té et hiver 2003 a Lille. Nous en déduisons une influence beaucoup plus
importante de la distribution verticale des aérosols sur la relation entre concentration
massique au sol et AOT photométriques.

3.4. Conclusions

Nous retenons de 1’étude de variabilité temporelle de la pollution particulaire, une année
2003 a la qualité de D’air particuliérement mauvaise au-dessus de tous types de stations de
mesures par rapport aux années 1998 a 2006. L’année 2003 est a la base de nombreuses
¢tudes dans la suite de cette thése. Elle correspond a la période active du radiometre
satellitaire POLDER-2.

De plus, le cycle saisonnier des PM, ;5 est bi-modal et formé principalement de deux pics
de pollution majeurs en été et en hiver, le pic en PM, 5 hivernal étant de plus forte amplitude
(dd, en partie, a une inversion thermique lors de faibles températures). Par contre, la bi-
modalité du cycle saisonnier des mesures d’AOT photométriques ainsi que le pic hivernal n’a
pu étre vérifi€ did a un manque de mesures photométriques et cela, particulierement en hiver.

Nous observons une bonne correspondance entre mesures de concentration massique et
photométrique au sol a 1’échelle de 1’événement de pollution en aérosols a Lille au cours de
I’année 2003. Ce qui n’est pas nécessairement le cas a I’échelle de la journée.

Lorsqu’on compare les mesures de PM,; et d’AOTagroner @ Lille, on observe une
corrélation significative (R=0.60) au cours de I’année 2003. De plus, il semble équivalent de
comparer des mesures de PM,; a des mesures d° AOTapronerTomr OU & des mesures
d’AOTagroneTFin- Cette observation s’explique, en grande partie, par une domination des fines
particules a Lille (comme au-dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest).

Les facteurs susceptibles d’induire de la dispersion dans la relation entre mesures de
PM, s et d’AOT photométriques (AOTagroneT Fin) SONt les suivants:

- Un changement de propriétés optiques et microphysiques du type d’aérosol considéré
(c’est-a-dire la densité volumique de la particule, la section efficace d’extinction,
I’indice de réfraction et la distribution en taille des particules),

- Un changement de répartition verticale des aérosols,

- Une sous-estimation des mesures de concentration en PM, s par I’instrument TEOM (de
20 a 50 % selon la station et la saison),

-  Des moyennes temporelles des mesures de PM et d’AOT calculées sur deux périodes de
temps différentes dans la journée et une réduction considérable du nombre de mesures
d’AOT agroner (les mesures de PMy s représentent, au maximum, 1’intégralité¢ de la
journée alors que les mesures d’AOT sgroner Ne s’effectuent qu’en présence de lumiere
du jour et qu’en ciel clair),

- Des conditions d’humidité relative différentes pour les 2 types de mesures (prise de
mesures d’ AOT agroner sous des conditions atmosphériques ambiantes et de PMys a 0
% d’humidité relative).

On observe des corrélations entre mesures de PM, et d’AOTagronerrin @ Lille plus
satisfaisantes en hiver (R=0.75) ou en été (R=0.72) qu’au cours de la totalité de I’année 2003.
De plus, on montre une relation trés différente en été et hiver 2003 a Lille entre les mesures de
PM,s et d’AOTagronETFin @avec une pente plus forte (d’un facteur d’environ 1.7) en hiver
qu’en été 2003.
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Lorsqu’on se penche sur la caractérisation optique et microphysique des aérosols au-
dessus de notre zone d’étude, on observe un aérosol moyen composé d’une majorité de
particules fines faiblement absorbantes au-dessus d’une partie de 1I’Europe de I’Ouest (1994-
2007) et, plus particulierement, au-dessus de la station photométrique de Lille en 2003. Les
propriétés optiques et microphysiques des particules au-dessus de I’Europe de 1’Ouest (1994-
2007) sont quasi-similaires a celles de 1’étude de Dubovik et al. [2002] au-dessus de Créteil
(1999) (ou du GSFC (1993-2000), mis a part une légere différence concernant 1’absorption
moyenne des particules).

Que ce soit en moyenne ou lors des 5% de valeurs d’AOT ,proner l€S plus fortes au cours
des périodes d’été et d’hiver 2003, aucune différence majeure n’a été décelée entre les
propriétés optiques moyennes des particules d’une saison a 1’autre. De plus, la variation de la
taille des particules entre les deux saisons lors de pics de pollution ne semble pas suffire a
enticrement expliquer le changement de relation entre mesures d’AOT ,groner €t de PM,
observé entre I’été et I’hiver 2003 a Lille. Nous en déduisons une influence beaucoup plus
importante de la distribution verticale des aérosols sur la relation entre concentration
massique au sol et AOT photométrique.

Bien que nous n’ayons pas décelé de changement significatif des propriétés optiques et
microphysiques moyennes, il est important de noter que nous n’éliminons pas la possibilité
d’une influence de ces parametres a 1’échelle de la journée ou ils peuvent présenter de fortes
variations et entrainer de forts changements dans les mesures d’AOT.
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4. Application des observations satellitaires au suivi de la pollution particulaire

L’¢étude précédente montre, malgré certaines limitations, une corrélation significative
entre mesures d’AOT (dans ce cas, photométriques du réseau AERONET/PHOTONS) et
mesures de concentration massique en PM,s. Nous nous intéressons dorénavant a la
comparaison entre ces mémes mesures en PM, 5 au sol et les mesures d’AOT satellitaires.

L’utilisation de mesures d’AOT satellitaires plutét que photométriques induit de
nombreux facteurs supplémentaires susceptibles d’entraver une telle comparaison. Il faut, en
effet, ajouter aux facteurs déja existants influencant la relation entre mesures d’AOT
photométriques et mesures de PM, s I’influence d’une mauvaise modélisation possible de la
surface et d’une co-localisation spatiale et temporelle éventuellement non appropriée entre la
station au sol et le radiometre satellitaire.

La co-localisation temporelle souléve la question de la comparaison d’une mesure
satellitaire unique par jour a des mesures au sol a haute cadence d’échantillonnage. En effet,
la mesure satellitaire doit-elle étre comparée a une moyenne centrée sur 1’heure de passage du
satellite ou peut-elle étre confrontée a une moyenne journaliere des mesures au sol? Afin de
répondre a cette question, nous comparons les moyennes journaliéres des mesures au sol et les
valeurs de ces mémes mesures centrées sur 1’heure de passage du satellite. Cette étude est
approfondie grace a 1’analyse de la variation diurne des mesures d’AOT photométriques et de
concentration massique. Dans le méme objectif d’analyse de la représentativité de la mesure
unique satellitaire par rapport a la variation journaliere du contenu en particules, nous avons
étudié 1’apport de deux mesures d’AOT satellitaires par jour provenant du radiometre MODIS
(a bord des plateformes TERRA et AQUA).

Nous traitons, par la suite, les difficultés qu’entraine la comparaison d’une observation
satellitaire couvrant une zone géographique représentant jusqu’a 21 x 18 Km au sol dans le
cas du radiométre POLDER a une mesure de PM; 5 au caractere tres local.

Un autre aspect important de cette étude est de valider les mesures satellitaires grace
aux mesures photométriques du réseau AERONET/PHOTONS au-dessus de notre zone et de
notre période d’étude.

Nous confrontons, finalement, les mesures de PM, 5 au sol aux observations satellitaires
de plusieurs radiométres (POLDER-2, MODIS-TERRA et POLDER-3) au cours de périodes
différentes : d’avril a octobre 2003 dans le cas des radiométres POLDER-2 et MODIS-
TERRA et d’avril a octobre ainsi qu’au cours de la période hivernale des années 2005 et 2006
dans le cas de POLDER-3.

4.1. Co-localisation des mesures
4.1.1. Représentativité d’une mesure a I’heure du passage du satellite

Notre objectif est de comparer des mesures satellitaires a des mesures au sol
(photométriques et de concentration en PM;s). Comme il a ét¢ vu dans le tableau (2.6) du
chapitre précédent, les mesures au sol ont une cadence d’échantillonnage beaucoup plus
importante (par exemple, plusieurs mesures de PM; 5 par minute) que les mesures satellitaires
(une mesure par jour pour les radiometres MODIS et POLDER). 1l serait donc possible de co-
localiser temporellement la mesure unique satellitaire a la mesure au sol correspondant
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précisément a 1’heure de passage du satellite. Cela n’aurait cependant que peu de sens puisque
I’atmospheére est constamment en mouvement, et une masse d’air observée lors de la fauchée
horizontale du radiométre satellitaire couvrant une surface de 1’ordre du pixel est enregistrée
par les instruments au sol (contenu dans la fauchée satellitaire) au cours d’une certaine
période de temps. Les mesures au sol ne peuvent donc qu’étre choisies au moins centrées
autour de I’heure du passage du satellite.

Nous comparons, dans un premier temps, les moyennes journaliéres des mesures au sol
aux moyennes horaires centrées sur le passage du satellite dans 1’objectif de déterminer si la
mesure satellitaire unique journaliére est représentative de la moyenne journaliére au sol.
Notons que I’heure de passage du satellite est définie en heure « locale » (« Local Time » ou
« LT », autrement dit I’heure solaire) et que les mesures au sol, que ce soit de concentration
massique ou photométriques, sont fournies en heure GMT (appelées aussi UTC).

Afin de co-localiser temporellement les mesures au sol et satellitaires, il nous faut donc
savoir quelle est la tranche horaire, en heure GMT, de passage des radiomeétres satellitaires
au-dessus d’une zone considérée au sol (définie par ses latitudes et longitudes). Nous
rappelons dans le tableau (4.1) les sens et heures de passage des radiomeétres POLDER (a bord
des plates-formes ADEOS-2 et PARASOL) et MODIS (a bord des plates-formes AQUA et
TERRA) au-dessus de I’équateur en « heure locale » (aussi appelée « LT »). On y présente
aussi les tranches horaires (en heure « GMT ») approximatives de passage de ces derniers au-
dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest (latitudes entre ~ 35° et ~57.5° et longitudes entre
-10.5° et 22.5°) grace au calcul présenté en annexe 2.

POLDER-2 sur | POLDER-3 sur MODIS sur MODIS sur
ADEOS-2 PARASOL TERRA AQUA
Période avril 2003 - |décembre 2004 -|décembre 1999 -| avril 2002 -
active octobre 2003 aujourd'hui aujourd'hui aujourd'hui
Heure de
passage 10h30 LT 13h30 LT 10h30 LT 13h30 LT
équateur
Sens de
Passage Descendant Ascendant Descendant Ascendant
équateur
Heures de
Passage | oh_11h GMT | 12h-14h GMT | Oh-11h GMT | 12h-14h GMT
Europe de
I'Ouest (*)

Tableau 4.1: Période active, heure (« LT ») et sens de passage au-dessus de [’équateur des 4
radiometres POLDER et MODIS utilisés dans cette étude. Les tranches horaires approximatives (en
heure « GMT ») correspondant au passage du satellite au-dessus d’une partie de I’Europe de [’Ouest
(* latitudes entre ~35° et 57.5° et longitudes entre ~10.5° et 22.5°) calculées d’aprés la relation (4.1)
sont indiquées.

La figure (4.1) montre la comparaison entre moyennes journaliéres des mesures au sol
(PMys. et AOT agroNET.Total) €t Valeurs de ces mémes mesures centrées sur I’heure de passage

du satellite (tableau 4.1) :

- A gauche, les valeurs moyennes des mesures horaires (resp. individuelles) de PM, s en
haut (resp. d’AOT agroNET, Total €0 bas) entre 9h et 11h d’avril a octobre 2003 (période
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active de POLDER-2, tableau 4.1). Les données de PM, s proviennent de 29 sites et
celles d’ AOT AgrONET Total d€ 8 stations photométriques.

- A droite, les valeurs moyennes des mesures horaires (resp. individuelles) de PM; s en
haut (resp. d’AOTAgRONET.Total €N bas) entre 12h et 14h du 1% janvier 2005 au 31
décembre 2006 (début de la période active de POLDER-3). Les données de PM, s
proviennent de 45 stations et celles d’AOT sgroNET, Total d€ 11 sites photométriques.

Les mesures d’AOTaproNET,Total @ 12 base de la figure (4.1, bas) ont été effectuées par
visée directe solaire et sont de niveau 2. Nous avons imposé un nombre minimum de 3
mesures individuelles d’AOT agroNET,Total (Mesures horaires de PMy s ) par jour et au moins
une mesure individuelle d’AOT sgroNET, Total (Mesure horaire de PM, s ) en dehors de la tranche
horaire considérée (9h-11h ou 12-14h).
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Figure 4.1: Comparaisons entre moyennes journalieres de PM,s (en haut, hors stations proches de
grands axes de circulation) ou d’AOT sgroNeT Torat (€1 bas) et moyennes des mémes mesures centrées
sur ’heure de passage des satellites POLDER-2 et 3 (respectivement entre 9h et 11h a gauche ou
entre 12h et 14h a droite) au-dessus de la France. Pour la tranche de 9h a 11h, la période est d’avril
a octobre 2003 alors que de 12h a 14h, la période comprend les années 2005 et 2006.

En haut a gauche, PM> 5 oy = 1.17 £0.01 x PM> 5 24, - 0.81 £0.16 avec R= 0.85, RMS= 4.60 et
N=4883,

En haut a droite, PM 5, j2p.14n = 0.91 £0.00 x PM> 5 54, - 0.50 +0.06 avec R= 0.82, RMS= 4.65 et
N=22813.

En bas a gauche, AOTAERONET,Total,Qh-IIh = 1.006 +0.012 x AOTAERONET,Total,24h + 0.003 + 0.004 avec
R=0.95, RMS= 0.05 et N=771,

En bas a droile, AOTAERONET,Total,IZh-Mh = 1.008 +0.008 x AOTAERONET,Total,24h + 0.005 +0.002 avec
R=0.94, RMS= 0.04 et N=1973,

D’aprés les 4 graphes de la figure (4.1), en ce qui concerne les mesures au sol (de PM; s

ou d’AOT AgrONET Total), que 1’on compare les moyennes journaliéres aux moyennes horaires
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centrées sur le passage des 2 radioméetres POLDER (9h-11h ou 12-14h), les pentes des droites
de régression sont généralement proches de 1, les ordonnées a 1’origine négligeables et le
coefficient de corrélation supérieur a 0.80. La moyenne horaire centrée sur le passage des 2
radiométres semble donc bien représenter, du moins en premiere approximation, la moyenne
journaliére des contenus en particules.

Cependant, on note une meilleure représentation du passage du satellite par la moyenne
journaliere d’AOTagroNET Total que par la moyenne journaliere de PM,s au sol (R > 0.90
contre R > 0.80). D’apres la figure (4.1), les mesures de PMy s5.12n-14n €t de PMy s 241 présentent
la plus faible corrélation (R=0.82).

De plus, alors que la moyenne horaire de PM, s entre 9h et 11h semble légérement
surestimer la moyenne journaliére, on observe l’inverse entre les mesures de PM,s et de
PM, s, 12n-14n. Nous tenterons d’expliquer ces observations par la suite grace a 1’étude des
cycles journaliers de mesures de PM; s au sol.

Nous avons donc montré un bon accord général entre moyennes journaliéres et moyennes
horaires centrées sur I’heure de passage des satellites des mesures au sol de PM,s et
d’ AOT agroNET. Total- Ce résultat est encourageant quant a 1’éventuelle capacité des radiomeétres
satellitaires a évaluer le contenu en aérosols représentatif de la journée. Cela justifie, en partie,
notre choix de confronter, par la suite, des mesures satellitaires uniques a des moyennes
journaliéres de concentrations massiques au sol.

4.1.2. Variation diurne de PAOT

Nous avons précédemment observé un bon accord général entre moyennes journaliéres
des mesures au sol et moyennes centrées sur I’heure de passage du satellite. Il est important de
noter que ce résultat est obtenu en comparant un grand nombre de mesures au-dessus de la
France et pendant une longue période de temps. Certains jours montrent néanmoins de fortes
variations horaires des mesures au sol. Nous nous intéressons donc a étudier le cycle
journalier des mesures au sol afin d’en quantifier la variation moyenne au cours de la journée
et d’en souligner d’éventuelles tendances particulicres.

Nous présentons sur la figure (4.2) les cycles diurnes moyens des mesures
d’ AOT AERONET Total @ 440 nm. Ces valeurs ont été préalablement moyennées par station (7 a 10
sites photométriques) puis sur I’ensemble des sites de mesure disponibles au cours des années
2003 (507 mesures), 2005 (660 mesures) et 2006 (328 mesures) en France. A la base des
mesures de la figure (4.2), nous avons impos¢ un minimum de 3 mesures individuelles
d’ AOT AgrONET. Total Par heure enregistrées par, au moins, une station de mesure au cours d’un
minimum de 15 % des jours d’une année (minimum de 162 mesures individuelles a la base de
chaque point).
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Figure 4.2: Cycles diurnes moyens des mesures d’AOT 4groNET Toral (Mesures directes de niveau 2 et de
version 2 a 440 nm) en France en 2003 (noir), 2005 (gris foncé) et 2006 (gris clair). Les moyennes
d’AOT 4groNET Tora COTTespondent a au moins 162 mesures individuelles dans [’année par station.

Les cycles diurnes moyens d’AOTagroNeT Total (figure 4.2) semblent présenter, que ce
soit en 2003, 2005 et 2006 (dans une moindre mesure), une diminution générale de 5Sh du
matin & 12h puis une augmentation de 12h a 17h. Cette observation differe de celle de
Smirnov et al. [2002], ou il est montré une croissance continue des mesures
d’ AOT AERONET Total @U cours de la journée au-dessus de la plupart des stations de type urbaine/
industrielle du réseau AERONET et spécialement au-dessus du site du Goddard Space Flight
Center (GFSC/NASA) a Washington de 1993 a4 2001.

Les cycles moyens diurnes d’ AOT agroNET Totat MONtrent une domination en intensité de
I’année 2003 (en noir, figure 4.2) avec des valeurs extrémes supérieures de 0.31 a Sh du matin
(contre 0.23 a 5h 2005 et 0.27 a 6h en 2006), diminuant vers 0.24 a 12h (contre, a midi, 0.19
en 2005 et 0.18 en 2006) pour ensuite remonter vers une valeur moyenne de 0.32 a 17h
(contre 0.23 4 16h en 2005 et 0.26 a 17h en 2006).

Comme sur la figure (4.2), nous présentons (figure 4.3) les cycles diurnes moyens des
mesures d’AOT agroNET,Total (Mesures directes totales de niveau 2 a 440 nm) au cours des
périodes estivales (21 juin au 21 septembre) et hivernales (21 décembre au 21 mars) des
années 2003, 2005 et 2006 en France. Les valeurs de la figure (4.3) ont subi les mémes
contraintes que celles a la base de la figure (4.2).
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Figure 4.3: Cycles diurnes moyens des mesures d’AOT 4zroNET Torat (Mesures directes de niveau 2 et de
version 2 a 440 nm) en France en été (21 juin au 21 septembre, rouge-rose) et en hiver (21 décembre
au 21 mars, bleu) 2003, 2005 et 2006. Les moyennes d’AOT 4groNET Toral COFrespondent a au moins 39
mesures individuelles dans [’année par station.

D’apres la figure (4.3), que ce soit en 2003, 2005 ou 2006, les mesures
d’ AOT agroNET Total @ffichent des valeurs généralement plus faibles en hiver par rapport a 1’été.
Le tableau (3.4) du chapitre précédent souligne ce résultat en montrant une valeur moyenne
d’AOT AgroNET Total Plus faible en hiver par rapport a 1’été 2003 a Lille. Rappelons qu’a
I’inverse, nous avions montré des moyennes mensuelles et journaliéres de PM,s au sol
(figures 3.2 et 3.4) plus fortes en hiver 2003 par rapport a I’ét¢ 2003 a Lille.

Les valeurs du tableau (4.2) sont calculées a partir des figures (4.2) et (4.3) en
regroupant les 3 années (2003, 2005 et 2006). Le tableau (4.2) montre 1’écart entre les valeurs
extrémes, la moyenne ainsi que la variation (différence par rapport a la moyenne en %) du
cycle diurne des mesures d’ AOT sproNET Total @U-dessus de la France.

83



Cycle moyen AOT AerONET, Total (440 nm)
diurne Différence| Moyenne Variation
(%)
“
S Q| Ete 0,07 0,27 26
[~IRIS
23
> | Hiver| 0,07 | 0,19 35
)
Eo
cQ .
w N (Année| 0,07 0,23 33

Tableau 4.2: Ecart entre valeurs extrémes, valeur moyenne et variabilité moyenne diurne (en %) des
mesures horaires d’AOT 4groNeT 1ot €0 France (7 a 10 sites photométriques) au cours de la période
estivale, hivernale ou de [’année. L’ étude est basée sur les années 2003, 2005 et 2006 réunies.

Comme les mesures photométriques ne s’effectuent qu’en ciel clair, des conditions plus
humides pourraient néanmoins mettre en évidence un cycle journalier de mesures
d’ AOT AERONET Total Plus prononcé.

D’aprés le tableau (4.2), on observe, en moyenne au cours des années 2003, 2005 et
2006 réunies, une variabilit¢ moyenne diurne d’AOT agroNET  Total d€ 33 %. Cette variation du
cycle diurne est plus forte en hiver (35%) qu’en été (26%) en moyenne sur les 3 années.

Finalement, d’apres le tableau (4.2), la variation moyenne d’ AOTAERONET Total @U COUTS
des années 2003, 2005 et 2006 réunies (33%) ne représente qu’une variation moyenne de 0.07
au cours de la journée. Ceci semble indiquer, en premiere approximation et en plus des bons
accords entre mesures journaliéres et mesures horaires centrées sur 1’heure de passage du
satellite (bas de la figure 4.1), une variation au cours de la journée en moyenne assez faible
sur I’année pour que l’on puisse concevoir une comparaison entre une mesure unique
journaliére d’AOT satellitaire et une moyenne journaliére d’AOT photométrique.

La figure (4.4) montre les cycles diurnes moyens des mesures d’ AOT AgrONET Total @ 440

nm par classe de valeur d’AOT agroNET.Total (MOyennes journliéres comprises entre 0 et 1 a
440 nm) au-dessus de la France au cours des années 2003, 2005 et 2006 réunies.
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Figure 4.4 : Cycle moyen diurne par classes de valeur d’AOTagronNeT.Total (9 classes basées sur les
moyennes journaliéres d’ AOTAgroNET Tota, COmMprises entre 0 et 1) au-dessus de la France au cours des
années 2003, 2005 et 2006 réunies.

D’apres la figure (4.4), une augmentation des moyennes journalieres d’ AOT AgrONET Total
s’accompagne d’une variation croissante du cycle moyen diurne des mesures
d’ AOT AERONET. Total- On montre, par exemple, une différence de 0.02 entre les maxima du
cycle moyen diurne appartenant a la classe de plus faibles moyennes journalieres
d’ AOT AErONET. Total (inférieures a 0.20, en noir) alors qu’elle est égale a 0.30 pour les plus
fortes moyennes journalieéres d’ AOT sproNET Total (cOmprises entre 0.80 et 1, en rose). De plus,
la différence moyenne de 0.07 observée dans le tableau (4.2) n’est atteinte qu’a partir de
moyennes journalieres d’AOTagroNET Total SUP€rieures a 0.60. La figure (4.4) souligne la
faible variation des mesures d’AOTagroNET,Total €t Cela, tout particulierement, au cours de
journées présentant un faible contenu en aérosols dans la colonne atmosphérique.

Ce résultat a également été observé a partir des mesures des radiometres MODIS-
AQUA (survol de I’équateur ’aprés midi) et MODIS-TERRA (survol de I’équateur le matin)
par Ichoku et al. [2005]. En effet, d’aprés cette étude, I’amplitude de la variation journalicre
des mesures d’AOT entre le matin (TERRA) et I'aprés-midi (AQUA) varie suivant les
différentes régions du globe, mais augmente systématiquement avec 1’épaisseur optique. De
plus, ils n’observent aucune tendance particuliére a 1’augmentation ou a la diminution des
AOT entre le matin et ’aprés-midi par région. Ils montrent, par ailleurs une différence en
moyenne négligeable de 0.007 entre les mesures des deux radiomeétres au-dessus de I’Europe
de I’Ouest.

Nous avons vérifié ce résultat au cours de deux épisodes de pollution en Europe de
I’Ouest défini, d’une part, entre le 10 et le 28 février 2003 et d’autre part, entre le 5 et le 28
aout 2003. Notons que d’apres la figure (3.4), ces deux épisodes montrent, en effet, de fortes
valeurs de PM, s et d’AOT photométriques a Lille ainsi qu’une certaine similitude a 1’échelle
de I’éveénement.

La figure (4.5) présente la moyenne entre les mesures journalieres d’AOT a 470 nm du
radiométre MODIS a bord des plateformes TERRA et AQUA au cours des épisodes
hivernaux (a gauche) et estivaux (a droite) définis précédemment au-dessus des terres
émergées d’une partie de I’Europe de I’Ouest.

85



Latitude

L’épisode estival montre une carte moyenne (2 gauche) bien plus fournie en mesures
d’AOT satellitaires que 1’épisode hivernal. Cette observation s’explique, non seulement, par
une couverture nuageuse plus importante en hiver mais aussi par des mesures de luminances
non inversées par le capteur MODIS au-dessus de surfaces trés brillantes comme celles
constituées de neige.
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Figure 4.5 : Cartes moyennées d’AOTyviopis-rerraaoua @ 470 nm dérivées du radiométre MODIS
(moyenne des mesures provenant des plateformes TERRA et AQUA) au-dessus d’une partie de
[’Europe de 1’'Ouest au cours d’un épisode hivernal (10 au 28 février, a gauche) et estival (5 au 28
aott, a droite) de pollution en aérosols au cours de ['année 2003. Les données utilisées sont celles de
la collection 4.

On observe de fortes valeurs d’AOT au-dessus de I’Europe de I’Est en février.
Remarquons, de méme, que la plaine du P6 (zone au nord de I’Italie) présente les plus fortes
valeurs d’AOTmopis que ce soit au cours de 1’épisode de pollution estival ou hivernal
(respectivement égales a environ 0.56 et 0.50). Les forts reliefs a 1’entour et la zone
géographique en forme de « cuvette » facilitent ’accumulation de particules polluantes au-
dessus de cette région trés industrialisée du nord de I’Italie. On remarque, de manicre
générale, de fortes valeurs d’AOT au-dessus de zones tres industrialisées comme Marseille, la
Grece, les zones portuaires du sud des Pays-Bas (AOT de I’ordre de 0.30 en hiver et de 0.53
en été) et la Belgique, ou la cote Est de I’ Angleterre (AOT de I’ordre de 0.24 en hiver et 0.41
en été). Ces fortes valeurs d’AOT satellitaires sont accompagnées de fortes valeurs de
coefficient d’ Angstrom, caractéristiques d’aérosols urbains ou industriels de faible taille (par
exemple, de I’ordre de 1.00 en hiver et de 1.34 en été au-dessus de la Belgique et de la cote
Est de I’ Angleterre).

D’aprés la figure (4.5), notons qu’en plus de cartes moins fournies en mesures d’AOT
satellitaires, 1’épisode hivernal montre des valeurs d’AOTwmopis généralement plus faibles
qu’au cours de I’épisode estival. Ce résultat concorde avec les observations précédentes de
plus faibles valeurs d’AOT photométriques sur la figure (4.3) en période hivernale par rapport
a la période estivale.

En utilisant les mesures a la base des cartes de la figure (4.5), la valeur moyenne des

différences entre les valeurs d’AOT provenant du radiometre MODIS-TERRA et MODIS-
AQUA a une résolution spatiale d’environ 10 x 10 Km est alors égale a 0.002 en période
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hivernale et a 0.04 en période estivale. Cette variation plus forte en €té, et par conséquent, lors
de journées présentant généralement de plus forts contenus en aérosols, concorde avec les
résultats de la figure (4.5).

La similitude des mesures d’AOT restituées par les radiometres MODIS-TERRA et
MODIS-AQUA survolant respectivement 1’équateur le matin et I’aprés-midi confirme le peu
de variabilit¢ des mesures d’AOT photométriques précédemment observée entre 10h30 et
13h30 (figures 4.1 a 4.3 et tableau 4.2). Il semble, par conséquent, possible de concevoir une
comparaison entre une mesure unique journaliere d’AOT satellitaire et une mesure moyenne
journaliére d’AOT photométrique.

4.1.3. Variabilité temporelle et spatiale des PM

A I’égal du cycle diurne des mesures d’AOT photométriques de la figure (4.3), nous
présentons (figure 4.6) les cycles diurnes moyens des mesures de PM; s au cours des périodes
estivales (21 juin au 21 septembre) et hivernales (21 décembre au 21 mars) des années 2003,
2005 et 2006 en France.

Les mesures de PM, 5 ont été préalablement moyennées par station (21 a 31 stations de
mesure de PM; s, éloignées des grands axes de circulation) puis sur I’ensemble des sites de
mesure disponibles. Nous avons imposé¢ un minimum d’une mesure horaire de PMjs
enregistrée par, au moins, une station de mesure au cours d’un minimum de 75 % des jours
d’une saison.

0 ——————— - — -
= Eté 2003 === Eté 2005 Eté 2006

=== Hiver 2003 === Hiver 2005 Hiver 2006

B e e e e e e e e e e e === -

PM, 5 (ng/m)

1 3 5 7 9 11 13 15 17 19 21 23
Heure (GMT)

Figure 4.6: Cycles diurnes moyens des mesures de PM, s (hors stations proches de grands axes de
circulation) en France en été (rouge-rose) et en hiver (bleu) 2003, 2005 et 2006. Les moyennes de
PM, 5 correspondent a au moins 67 mesures individuelles dans I’année par station.

D’apres la figure (4.6), que ce soit en période estivale ou hivernale, on observe une
évolution bimodale du cycle diurne moyen de PM; s en France en 2003, 2005 et 2006 avec un
pic en début de matinée (entre 6 et 7h en été et entre 8 et 9h en hiver) et un pic en soirée (entre
19 et 20h pour les deux saisons).
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Le pic en matinée observé sur la figure (4.6) s’explique par des températures
généralement plus basses le matin en surface qu’en altitude facilitant des conditions
atmosphériques stables et une hauteur de couche limite plus basse que le reste de la journée.
Les heures de pointes matinales du trafic automobile viennent s’ajouter a ces conditions
météorologiques idéales a 1’accumulation de polluants. Ajoutons a cela les basses
températures matinales (spécialement en hiver) favorisant la condensation des composés
semi-volatiles (comme les nitrates ou les composants organiques) [Putaud et al., 2004]. Ces
types d’aérosols sont connus pour s’évaporer lors de la prise de mesure par le TEOM (ce qui
contribue a la sous-estimation des PM,s) mais il est possible que cela ne concerne pas
I’intégralité de la masse. De plus, le décalage d’environ une heure des pics de PM,s en
matinée entre la période hivernale et estivale semble confirmer I’influence du trafic
automobile des heures de pointes sur I’augmentation des PM,s. En effet, on explique ce
décalage temporel par la prise de mesures de PM; s en heure GMT. Une heure 1égale typique
des heures de pointes du trafic de ~ 9h correspond, par exemple, a une heure GMT de ~ 8h en
hiver et de ~ 7h en été.

Concernant le second pic de PM,s observé en soirée, nous n’avons pas d’autre
explication que I’émission de fines particules lors du trafic automobile des heures de pointe
du soir. Cette explication est d’autant plus plausible que notre étude ne contient pas de
stations rurales mais 84% des stations sont de type urbaine et 16 % de types périurbaines.
Notons, par ailleurs, que le pic de PM, s observé moins fort en soirée (particuliérement en
période estivale) peut s’expliquer par une dispersion plus importante du trafic automobile par
rapport a celui, mieux réglé, du matin.

D’aprés 1’étude de Janhdll et al. [2006], le cycle moyen diurne hivernal (février a mars
2004) de concentrations massiques en fines particules (ainsi que du nombre de particules)
montre un pic autour de 7h du matin dans la ville de Goteberg (Suéde). Par contre, 1’étude de
Janhdll et al. [2006] ne met pas en évidence le pic que nous observons le soir. L’étude de
Wang and Christopher [2003] qui porte sur les Etats-Unis (Alabama, 2002) montre, quant a
elle, un cycle diurne moyen de PM,s plus important en période estivale qu’en période
hivernale. En toutes saisons, ces auteurs ont toute fois observé un pic de PM; s le matin (7h en
hiver et 6h en ét€) ainsi qu’un second pic moins intense en fin d’aprés-midi (resp. soirée) en
été (resp. hiver).

Que ce soit en 2003, 2005 ou 2006, les mesures de PM,s affichent des valeurs
généralement plus fortes en hiver par rapport a 1’été alors que nous avons observé 1’inverse
concernant le cycle saisonnier des mesures d’ AOTagroNET, Total (figure 4.3). De plus, ’année
2006 présente les plus fortes valeurs de PM; s en hiver.

La figure (4.6) semble, par ailleurs, expliquer la surestimation des mesures de PM; s
entre 9h et 11h par rapport a la moyenne journaliére (figure 4.1) puisque le cycle moyen
diurne affiche un pic matinal entre 6 et 9h dont les effets peuvent persister jusqu’a 11h. De
méme, la sous-estimation des mesures de PM; s entre 12 et 14h s’explique par une absence de
fortes valeurs a cette période de la journée.

A partir des valeurs a la base de la figure (4.6), il a été possible d’¢élaborer le tableau

(4.3) suivant. On peut y observer la variation moyenne des cycles diurnes au cours de ’année,
de la période estivale et hivernale en regroupant les années 2003, 2005 et 2006.
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Cycle moyen PM , 5 (Hg/m?)
diurne i, Variation
Différence| Moyenne (%)
ﬂ
g 8 Ete 4,41 12,94 34
SN
o\
> | Hiver| 5,77 | 16,43 35
s )
o
cQ .
w N |Année| 4,37 14,06 31

Tableau 4.3 : Différence entre valeurs minimales, maximales et les valeurs moyennes des cycles
diurnes de PM, 5 (21 a 31 stations de mesure ) en France ainsi que le pourcentage moyen de variation
de ces mesures au cours de la journée en période estivale, hivernale ou au cours de [’années en
regroupant les 3 années (2003, 2005 et 2006).

Le cycle diurne moyen des mesures de PM, s montre une variation similaire (31 % sur
I’année et 35 % en hiver, tableau 4.3) a celle du cycle diurne moyen des mesures d’AOT
photométriques (33% sur 1’année et 35 % en hiver, tableau 4.2). Par contre, nous avions
observé (tableau 4.2), une variation plus importante du cycle diurne moyen hivernal des
mesures d’ AOT agroneT par rapport a la période estivale. Dans le cas des mesures de PM, s, la
variation est quasi-similaire entre été et hiver (35 % en hiver contre 34 % en été). Finalement,
la variation moyenne de PM,s au cours des années 2003, 2005 et 2006 réunies (31%) ne
représente qu’une variation de ~ 4 pg/m> au cours de la journée.

Ceci semble indiquer, en premiére approximation et en plus des bons accords entre
mesures journaliéres et mesures horaires centrées sur 1’heure de passage du satellite (figure
4.1), une variation des mesures de PM, s au cours de la journée en moyenne assez faible sur
I’année.

Il est question, dans la suite de cette étude, de comparer des mesures dérivées de
radiometres satellitaires a des mesures photométriques ou de concentration massique en PM; s
au sol, par définition, trés locales. Comme il a été vu dans le chapitre 2 (tableau 2.6), les
produits aérosols dérivés des radiomeétres embarqués MODIS (a bord des plateformes TERRA
et AQUA) et POLDER (& bord d’ADEOS-2 ou PARASOL) sont fournis a une résolution
spatiale respective de 10 x 10 Km et de 21 x 18 Km.

L’utilisation de valeurs satellitaires moyennées au-dessus d’une zone géographique
recouvrant plusieurs pixels autour de la station de mesure au sol permet alors, non seulement,
de palier le manque de mesures satellitaires du fait de la couverture nuageuse mais aussi de
privilégier davantage les épisodes de pollution a I’échelle régionale par rapport a ceux de
caractéere plus local. La condition nécessaire a un bon accord entre mesures d’AOT
satellitaires et mesures au sol de PM; s est, cependant, une forte corrélation entre mesures
dérivées de plusieurs stations au sein d’une zone géographique au sol dont la taille est a
déterminer. Il nous reste donc a étudier la variabilité spatiale des mesures de concentration
massique en fonction de la distance au sol pour valider 1I’approche satellitaire.
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Parmi les 26 stations de mesure de PM; s en France (en supprimant les stations proches
de grands axes de circulation automobile) spatialement co-localisées d’au plus ~50 Km de
distance entre elles, on peut utiliser 15 couples différents de stations fournissant au minimum
75 % (au moins 273 mesures co-localisées par an) de données au cours des années 2003, 2005
et 2006. Les mesures de PM; s de cette étude sont des moyennes journaliéres faites a partir
d’au moins 75 % de données (au moins 18 mesures par jour). Les 15 couples de stations ainsi
utilisés sont listés dans le tableau (4.4) et représentés par un carré noir et un point rouge sur la
carte de la figure (4.7).
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1°"® Station ® 2°™ Station O Distance
N© Latitude |Longitude N© Latitude |Longitude| (Km)
(°) N () E (°) N (®)E

7004 45,80 3,11 7008 45,78 3,10 2,21
5064 49,52 0,11 5074 49,49 0,10 3,19
12021 | 43,62 1,44 12030 43,59 1,44 3,92
25036 | 49,44 1,09 25043 | 49,40 1,10 4,46
11024 | 50,62 3,08 11029 50,64 3,02 5,57
4002 48,93 2,30 4055 48,86 2,35 8,24
4055 48,86 2,35 4156 48,90 2,45 8,65
4034 48,78 2,38 4055 48,86 2,35 9,97
4002 48,93 2,30 4156 48,90 2,45 11,82
4034 48,78 2,38 4156 48,90 2,45 14,83
4002 48,93 2,30 4034 48,78 2,38 18,07
10009 51,01 2,33 10025 50,95 1,86 33,56
4002 48,93 2,30 18043 [ 49,26 2,47 38,85
4156 48,90 2,45 18043 [ 49,26 2,47 39,89
4055 48,86 2,35 18043 [ 49,26 2,47 44,91

Tableau 4.4: Couples de stations de mesures de PM>s au sol en France (15 pour [’ensemble des
années 2003, 2005 et 2006) designées par leur numéro, localisées par leur latitude et longitude et
dont la distance entre elles (derniere colonne) est inférieure a ~50 Km.

66 x 66Km i

43

47

Latitude

46

45

44

43

)

Longitude

Figure 4.7 : Co-localisation des 15 couples de stations du tableau (4.4). Les stations désignées par
des points rouges sont co-localisées aux stations désignées par des carrés noirs. En référence, on
montre une surface au sol de 66 x 66 Km (carré noir en haut a droite) sur la figure de droite.

Nous avons comparé les mesures co-localisées de chaque couple de stations de PM, s du
tableau (4.4) au cours des années 2003, 2005 et 2006. Il en résulte la figure (4.8) présentant
les coefficients de corrélation (figure 4.8a), les pentes des droites de régression (figure 4.8b)
et les ordonnées a 1’origine des droites de régression (figure 4.8c) concernant les 15 couples
de stations du tableau (4.5).
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Figure 4.8: Résultats des corrélations entre moyennes journalieres de PM,s des 15 stations co-
localisées de la figure (4.7) au cours des années 2003, 2005 et 2006 : Coefficient de corrélation (a),
pente des droites de regression (b) et ordonnée a l’origine des droites de régression (c) par couple de
Stations et par année.

Davantage de stations de mesures dont la distance entre elles est inférieure a ~50 Km
sont disponibles au cours des années 2005 et 2006 (respectivement 13 et 10 couples de
stations) par rapport & ’année 2003 (6 couples de stations). Il en résulte, dans le cadre de
notre ¢tude, un nombre inférieur de mesures de PM, s coincidentes en 2003 (1995 au total) par
rapport aux années 2005 et 2006 (respectivement 3966 et 2873 au total).

Pour chaque couple de stations (parmi 15), on moyenne les résultats de la figure (4.8)
(coefficient de corrélation, pente et ordonnée a 1’origine de la droite de régression) au cours

des années 2003, 2005 et 2006 réunies. On observe les résultats suivants:

* Un grand nombre de coefficients de corrélation supérieurs ou égaux a 0.95 (80 %
soit 12 couples de stations parmi les 15),
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* Un grand nombre de valeurs de pentes de droites de régression entre 0.90 et 1.10 (87
% soit 13 couples de stations parmi les 15),

* Un grand nombre de valeurs d’ordonnées a I’origine des droites de régression
comprises entre 1 et -1 pg/m’ (87 % soit 13 couples de stations parmi les 15), donc
relativement faibles.

Nous pouvons donc conclure par un accord satisfaisant de 1’ensemble des données
provenant des 15 couples de stations au cours des années 2003, 2005 et 2006. Autrement dit,
on observe, dans I’ensemble, peu de variation spatiale des mesures de PM, 5 dans un rayon au
sol de 50 Km.

Nous pouvons, toutefois, nuancer cette conclusion en mentionnant que quelques couples
de stations montrent une pente de droite de régression et un coefficient de corrélation plus
faible ainsi qu'une ordonnée a I’origine non négligeable. C’est le cas du couple de stations
distantes de 33.56 Km en région Nord-Pas-de-Calais (dans les villes de Petite Synthe, et de
Sangatte) présentant un coefficient de corrélation de 0.86, une pente de 0.75 et une ordonnée a
I’origine de 1.29) en 2005. Notons que ce coefficient de corrélation reste cependant
satisfaisant. Cet accord moins prononcé pourrait provenir de conditions trés particuliéres en
termes de sources d’émission (stations a proximité industrielle) et de spécificités
météorologiques (stations proches des cotes).

En 2006, le couple de stations de mesures de PM,s distant notamment de 45 Km
présente un coefficient de corrélation de 0.96, une pente proche de 1 et une ordonnée a
I’origine négligeable (proche de 0) ainsi qu’un nombre significatif de mesures coincidentes au
cours de I’année (275). Ainsi, nous n’observons pas de dépendance claire entre la distance
(jusqu’a ~50 Km) séparant deux stations de mesure et I’accord entre les mesures de celles-ci
en 2006. Nous ne sommes pas en mesure de vérifier cette observation en 2003 di a une
absence de stations distantes de plus de 12 Km. Par contre, on note une légeére diminution du
coefficient de corrélation en 2005 (toujours supérieur a 0.85) lorsque la distance séparant les
stations co-localisées est supérieure a 10 Km.

L’¢étude de Ichoku et al. [2002] propose une analyse et une validation spatio-temporelle
des produits aérosols dérivés du radiometre MODIS. Dans cette étude, il a été calculé la
valeur satellitaire d’AOT moyennée au-dessus de plusieurs régions du monde dans un carré de
coté plus ou moins important au sol (30 x 30 Km, 50 x 50 Km, 70 x 70 Km et 90 x 90 Km).
D’aprés cette étude, la dépendance de la valeur d’AOT MODIS a la zone sur laquelle elle est
moyennée est généralement faible et aucune tendance spécifique n’a été observée entre valeur
moyenne d’AOT satellitaire et surface sur laquelle celle-ci est moyennée. Ichoku et al. [2002]
ont donc choisi, dans la suite de leur étude, de moyenner les mesures d’AOT MODIS sur une
zone au sol de 50 x 50 Km centrée sur la station photométrique, celle-ci présentant un nombre
de données statistiques suffisant.

La variation spatiale généralement négligeable des mesures de PM; 5 au sol montre, au
moins en partie, qu’il est possible de comparer des mesures trés locales a des observations
satellitaires moyennées sur une zone géographique relativement étendue (rayon maximal de
50 Km). Nous choisissons, par la suite, de moyenner les mesures satellitaires dans un carré
géographique au sol dont le centre est la station de mesure en PM, s au sol. Un bon accord
entre la mesure satellitaire et de PM, s requiert donc, selon notre étude, une zone d’au plus
~70 Km x 70 Km (carré dont la diagonale est égale a 100 Km) centrée sur la station de
mesure au sol. Nous choisissons, par la suite, de moyenner les mesures satellitaires sur une
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zone géographique de 66 Km (ou 0.6°, voir carré noir sur la figure 4.7) de c6té centrée sur la
station de mesure considérée. Comme les pixels des radiométres POLDER ou MODIS sont
référencés par leur centre, cette surface au sol de 66 x 66 Km représente un maximum de 7 x
7 pixels MODIS et 3 x 4 pixels POLDER.

Notre étude de variabilité spatiale des mesures de PM; s au sol est complétée dans la
section suivante par une comparaison des données d’AOT satellitaires moyennées sur 2 zones
différentes au sol (~ 66 x 66 Km et ~ 18 x 18 Km) aux mesures locales photométriques issues

de plusieurs stations en France et au cours des années 2003 (dans le cas du radiométre
POLDER-2 et MODIS-TERRA) et 2005-2006 (dans le cas du radiometre PARASOL).

4.2.  Validation régionale des produits satellitaires

Nous avons utilisé les mesures photométriques du réseau AERONET/PHOTONS pour
valider les produits aérosols satellitaires des radiometres POLDER-2, POLDER-3 et MODIS-
TERRA. Les mesures d’AOT satellitaires sont confrontées, non seulement, aux mesures
d’AOT photométriques mais aussi aux mesures d’intégration de la distribution en volume, V,
information intermédiaire entre la mesure optique et la concentration massique. Ces dernicres
renseignent, en effet, sur le contenu en particules de la colonne atmosphérique et sont, par 1a,
plus proches d’une mesure de contenu en particules au sol de PM; s.

Les mesures photométriques du réseau AERONET/PHOTON utilisées dans cette étude
répondent aux 3 premicres contraintes de Dubovik et al. [2000] et leurs moyennes journali¢res
correspondent a au moins 3 mesures inverses photométriques. Les mesures satellitaires sont
moyennées sur un carré au sol de 0.6 x 0.6° (66 Km x 66 Km, centré sur la station
photométrique considérée) comprenant au moins 6 pixels valides (non nuageux).

La figure (4.9) montre la comparaison entre mesures photométriques (du mode fin et du
mode total des particules) et mesures d’AOT satellitaires au-dessus de 10 stations
photométriques en France d’avril a octobre 2003 dans le cas de POLDER-2 (haut de la figure
4.9) et au-dessus de 8 stations en France au cours des années 2005 a 2006 dans le cas de
POLDER-3 (bas de la figure 4.9).
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Figure 4.9 : Comparaison entre mesures photométriques (d’AOT sgroner @ gauche et intégration de la
distribution en volume, Vy a droite) et mesures d’AOT satellitaires (POLDER-2 en haut et PARASOL
en bas) au-dessus de la France (total de 23 stations photométriques) d’avril a octobre 2003 dans le
cas de POLDER-2 et au cours des années 2005 a 2006 dans le cas de POLDER-3. Les mesures
photométriques concernent la totalité (en noir) ou le mode fin (en gris, défini par le point d’inflexion)
de la distribution en taille des particules. Les mesures journalieres photométriques répondent aux 3
premiers critéres de précision de Dubovik et al. [2000] et sont sélectionnées avec un minimum de 3
mesures inverses par jour. Les mesures d’AOT satellitaires sont moyennées dans un carré de 66 x 66
Km (centré sur la station photométrique) comportant au moins 6 pixels valides.
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Le tableau (4.5) présente les résultats des corrélations de la figure (4.9) c’est-a-dire les

droites de régression, le coefficient de corrélation et son erreur ainsi que le nombre de
mesures co-localisées.

AOT satellitaire - Mesures Photométriques en France

AOT spronerrow = 0.95 +0.03 AOTporprrarin + 0.14 000, R=0.86, RMS =0.07
g Vo.aeroNET Total = 0.2 1% 0.01AOTpo prroa pin 10.04 = 0.00, R=0.74, RMS=0.024
g AOT sgroner Fin = 0.89 +0.03 AOTpor pproarin T 0.12 +0.00, R=0.87, RMS =0.06
- Voaeronersin = 0.14 £0.00 AOTpor perasin + 0.02 +0.00, R=0.81, RMS= 0.01

AOT troner rou = 0-86 =004 AOTp0r piges in +0.12 =000, R=0.81, RMS =0.07
e
2 Voasronerrom = 0155 001 AOTyorper s in + 0.04 £ 000, R= 0.57, RMS=0.03
5 AOT spronerrin= 0.84 +0.03 AOTporperosrin + 0.10 +0.00, R= 0.84, RMS = 0.06

Voaeronersin = 0.12 £0.01 AOTporperas pin + 0.02 0,00, R=0.77, RMS=0.01

Tableau 4.5: Résultats des comparaisons entre mesures satellitaires et photométriques de la figure
(4.9) concernant, de haut en bas, les radioméetres POLDER-2 (N=291) et POLDER-3 (N=271).

En ce qui concerne le radiometre POLDER (POLDER-2 & bord d’ADEOS-2 et

POLDER-3 4 bord de PARASOL) :

Que ce soit en utilisant les mesures d’AOTagroner Ou du contenu volumique de la
colonne atmosphérique Voagroner, On observe des corrélations généralement
satisfaisantes affichant un coefficient de corrélation supérieur a 0.70 (mis a part la
comparaison entre AOTporLper-3Fin € VoAERONETTotat OU R=0.57). De plus, lorsqu’on
compare les mesures d’AOT satellitaires aux mesures d’AOT AERONET, on observe une
pente généralement proche de 1 (entre 0.84 et 0.95) et une ordonnée a 1’origine faible,
comprise entre 0.10 et 0.14,

Que ce soit en utilisant les mesures d’AOT agroneT OU de Vo arroNET, ON Observe de plus
fortes corrélations entre mesures d’AOTporper (2 ou 3) et mesures photométriques du
mode fin plutot que du mode total des particules (Par exemple, R=0.81 entre Vo agroNET Fin
et AOTPOLDER-z,Fin alors que R=0.74 entre VO,AERONET,Total et AOTPOLDER-Z,Fin)- Cette
observation est cohérente avec le fait que le radiometre POLDER se préte bien a la
télédétection des fines particules. En effet, les fines particules polarisent le rayonnement
solaire incident [ Vermeulen et al., 2000] et le rayonnement polarisé recu par le radiomeétre
POLDER provient donc en majeure partie des particules du mode d’accumulation.

La validation globale de la restitution des mesures d’AOTporLper2 €t AOTpoLpEr-3 au-

dessus des terres n’a pas encore été publiée. Par contre, il est observé une corrélation tres
satisfaisante entre AOTpoLpER-2,Total €8 AOTAERONET Total aU-dessus des océans du globe d’apres
Goloub et al. [2005] (avec R=0.94, une pente de 1.11 et une ordonnée a 1’origine
négligeable). Certaines études régionales de validation des AOTporper-2 €t des AOTpoLpER-3
ont montré de fortes corrélations entre AOT agroneT €t AOTporLper au-dessus des terres. C’est
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le cas de I’étude de Fan et al. [2007], ou il a été observé un accord général trés satisfaisant
entre AOT agroneTFin €6 AOTparasoL Fin au-dessus des villes de Beijing (R=0.96 avec N=78)
et de Xianghe (R= 0.95 et N=70) en Asie du Nord Est entre mars 2005 et mai 2006. D’apres
Fan et al. [2007], des résultats équivalents (R=0.90 et pente de 1.04) sont observés en
utilisant les mesures d’AOTpoLper-2Fin au-dessus de Beijing malgré un nombre de données
co-localisées bien plus réduit (18 mesures d’avril a octobre 2003). De plus, d’aprés Hodzic et
al. [2006], il a été observé une bonne corrélation entre AOTPOLDER-LFin et AOTAERONEIFin du
1¥" au 15 aoft 2003 au-dessus de I’Europe (R=0.72 et N=78). Notons, finalement, que le site
officiel du radiometre POLDER (http:/smsc.cnes.fr/POLDER/F1/A_produits_scie.htm)
fournit des informations supplémentaires sur la comparaison entre mesures d’AOTporpEr-2 €t
photométriques au-dessus de zones géographiques ou dominent des particules de feux de
végétation (Afrique Australe, Amazonie, Asie du Sud-Est), de pollution urbaine ou des
poussieres désertiques. Ces meilleurs résultats ont été obtenus en limitant le mode fin
photométrique a un rayon de 0.35 pum alors que nous présentons (figure 4.9) le produit
standard d’AOT du mode fin AERONET (défini par le point d’inflexion de la distribution en
taille ¢’est-a-dire environ 0.6 pm).

* Le radiométre POLDER (2 et 3) semble légérement sous-estimer les mesures
photométriques (la majorité des points est au-dessus de la droite 1 : 1).

* On observe une validation des AOT satellitaires légérement meilleure dans le cas du
radiométre POLDER-2 que dans le cas du radiometre POLDER-3. Cette observation
pourrait s’expliquer par des conditions atmosphériques différentes au cours des années
2005 et 2006 par rapport a la période d’avril a octobre 2003. Nous y reviendrons par la
suite.

Le tableau (4.6) montre un échantillon des tests de sensibilité imposés aux mesures
d’AOT agroneTFin €t d’AOT satellitaires (radiomeétre POLDER-2 en haut et POLDER-3 en
bas). On peut y voir les parametres de corrélation (pente, ordonnée a I’origine des droites de
régression, coefficient de corrélation et le nombre de mesures co-localisées) entre mesures
d’AOTagroneTFin € d’AOTporpER Fin @ 440 nm dans le cas de I’application de différentes
contraintes sur les mesures photométriques et/ou satellitaires.

En plus de I’application de plusieurs des contraintes de Dubovik et al., [2000], nous
choisissons de sélectionner les moyennes journaliéres d’AOT agroneTFin faites a partir d’un
nombre de mesures inférieur ou égal a 3. En termes de co-localisation spatiale des mesures
photométriques et satellitaires, nous avons choisi de moyenner les mesures satellitaires
successivement dans un carré de 0.60 x 0.60° (environ 3 x 4 pixels POLDER) puis de 0.16 °x
0.16° (environ 1 pixel POLDER). Au sein de cette zone géographique, nous avons impos¢
une contrainte sur le nombre de pixels (supérieur a 1 ou 6) a partir duquel est calculée la
valeur moyenne satellitaire. Finalement, nous avons fait varier les indices de qualité sur
I’inversion des réflectances polarisées (IQP) et sur les conditions de géométrie de visée des
mesures (IQV) dérivées du radiometre POLDER (2 et 3) et précédemment définis (formules
2.12 et 2.13).
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France (23 stations, 04-10 2003)

Criteres sur

2 I\;[;)ytei:ll:}e indices de Nonil,l:;es de Mesures d AOTA:RONET, fin
= p qualité p (440 nm) (*)
S
N Carré de
£ o o
g 0,16 x9,16 Aucun 1 0.79,0.13,0.86,152
=] centreé sur
=] .
3 station
S > 0.81,0.13,0.84,355
Aucun
é >6 0.89,0.12,0.87,289
Carré de
E 0,6°x0,6° centré 1QV270% IQP >6 0.88,0.12,0.88,231
R >0%
é sur station
IQV = 0% IQP
>70% >6 0.81,0.14,0.84,195
France (23 stations, 2005-2006)
s Moyenne ert?res sur Nombre de Mesures d'AOT ,groNET, fin
£ saptiale indices de ixels * ’
g p qualité p (440 nm) (*)
N -
bt Carré de
= 0,16°x0,16° Aucun 1 0.68,0.11,0.75,216
& centré sur
§ >1 0.78,0.11,0.79,524
[ Aucun
=) Carré d >6 0.84,0.11,0.84,271
< arré de N
s 0,6°x0,6° centré |1QY 2 70% 1QP >6 0.84,0.11,0.85,231
3 . >0%
5 sur station
z IQV = 0% IQP
D
< >70% >6 0.76,0.13,0.82,110

Tableau 4.6: De gauche a droite, pente et ordonnée a [’origine de la droite de régression, coefficient
de corrélation et nombre de mesures co-localisées d’AOT groner du mode fin et satellitaires
(POLDER-2 en haut et POLDER-3 en bas) en imposant des contraintes sur les mesures
photométriques et satellitaires. Les mesures d’AOT satellitaires peuvent étre moyennées dans un carré
de 0.6 x 0.6 ° (ou 0.16 x 0.16 °) centré sur la station de mesure photométrique et il peut étre imposé un
nombre de pixels valides d’au moins 6 dans ce méme carré. Il est aussi possible de contraindre les
indices de qualité en polarisation, IQP et en conditions de géométrie de visée, IQV. (*) Les critéres de
preécision de Dubovik et al. [2000] imposés sur les mesures photométriques sont les suivants : ;> 45
©, Lyim — Lies <5 %, nombre d’angle de diffusion, © > 21 et les moyennes journalieres d’AOT ygroneT Fin
sont effectuées a partir de 3 inversions dans la journée. La zone grisée correspond aux conditions a la
base de la figure (4.9).

D’aprés le tableau (4.6), on note les résultats suivants:

* Moyenner les mesures satellitaires sur une zone 0.6° x 0.6° en imposant un nombre de
pixels > 6 (cases grisées dans le tableau 4.6) permet d’obtenir les corrélations les plus
satisfaisantes (R=0.87 pour POLDER-2 et R=0.84 pour POLDER-3) tout en conservant
un nombre de points significatif (N=289 pour POLDER-2 et 271 pour POLDER-3).

*  On retrouve un accord tres légérement meilleur du radiométre POLDER-2 par rapport au
radiométre POLDER-3 lorsque les mesures d’AOT satellitaires sont comparées aux
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mesures photométriques. Par exemple, sans appliquer de contraintes sur les indices de
qualité et le nombre de pixels dans un carré de 0.6 ° x 0.6° sur lequel est moyenné la
valeur d’AOT satellitaire, on observe un accord plus satisfaisant entre AOTpoLpER-2,Fin €t
AOT agronET Fin (R=0.84) qu’entre AOTpoLpEr 3 Fin €6 AOT AgrONET Fin (R=0.79),

* Moyenner spatialement les mesures satellitaires dans un carré de 0.16° x 0.16°
(correspondant a un pixel POLDER) tend a réduire la corrélation dans le cas de
’utilisation des deux radiomeétres,

e L’effet d’une contrainte sur les indices de qualité sur les mesures satellitaires POLDER est
négligeable.

La figure (4.10) montre la comparaison entre mesures photométriques (du mode fin et
du mode total des particules) et mesures d’AOT satellitaire du radiomeétre MODIS-TERRA
au-dessus de 10 stations photométriques en France d’avril a octobre 2003.

Le radiometre POLDER (2 et 3) permet uniquement la mesure du mode fin des
particules au-dessus des continents. Le radiométre MODIS, quant a lui, fourni la mesure du
mode fin ou du mode total des particules. Il est aussi capable de différencier quelques types
d’aérosols grace au produit « Aerosol Type Land » comme celui dit « mixte » (mélange de
poussieres désertiques et d’aérosols anthropiques), de poussieére désertique, de sulfates, de
fumée ou de fumée trés absorbante (ce produit étant respectivement égal a 0, 1, 2, 3 ou 4). Sur
la figure (4.10), les mesures d’AOT MODIS concernent tous les types d’aérosols décrits ci-
dessus excepté celui des poussicres désertiques (produit « Aerosol Type Land» différent de
1)) La mesure d’AOT MODIS du mode total concerne le  produit
« Corrected Optical Depth Land » a 550 nm alors que la mesure d’AOT MODIS du mode
fin des particules concerne la multiplication du produit « Corrected Optical Depth Land » par
le produit « Optical Depth Ratio Small Land And Ocean ».

On observe moins de mesures d’AOTwyopis-TErRrRA Fin qu€ d’ AOTMoDIS-TERRA Total AT 12
fraction fine de I’AOT ne peut étre restituée avec précision dans les cas de tres faibles valeurs
d’ AOTMmoDIS-TERRA Total (< 0.2 @ 550 nm) d’apres Levy et al. [2007]. On observe en effet 349
mesures d’AOTmopis-TERrRA Total l0rsque les 10 stations sont réunies contre 262 mesures
d’ AOTmopis-TERRA Fin, SOit une différence d’environ 25 %.
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Figure 4.10 : Comparaison entre mesures photométriques (d’AOTgronerT @ gauche et intégration de
la distribution en volume, Vy a droite) et mesures d’AOT satellitaire du radiometre MODIS-TERRA
au-dessus de la France (10 stations photométriques) d’avril a octobre 2003. Les mesures
photométriques concernent la totalité (en noir) ou le mode fin (en gris, défini par le point d’inflexion)
de la distribution en taille des particules. Les mesures journalieres photométriques et satellitaires
répondent aux mémes critéres que pour la figure (4.9). Les mesures d’AOTyopis.terra (collection 5)
concernent tous les types d’aérosols excepté celui des poussiéres désertiques (on impose le produit
« Aerosol_Type Land » différent de 1).

Le tableau (4.7) présente les résultats des corrélations de la figure (4.10) c’est-a-dire les
droites de régression, le coefficient de corrélation et son erreur ainsi que le nombre de
mesures co-localisées.

AOT pgroner Totat = 0.92 = 0.02 AOTyopis-tErRA Total T0-04 +0.01, R=0.89, RMS =0.07

VO,AERONET,TO(&I = 0.23i 0.01 AOTMODIS-TERRA,TO(&I + 0.01 + 0.00, R: 0.85, RMS:0.02

AOTAERONET,Fin =0.94 +0.07 AOTMODIS-TERRA,Fin +0.22 = 0.01, R= 0.65, RMS =0.11

MODIS-TERRA

VO,AERONET,Fin =0.14 +0.01 AOTMODIS-TERRA,Fin +0.03 + 0.00, R:0.58, RMS=0.02

Tableau 4.7: Résultats des comparaisons entre mesures satellitaires et photométriques de la figure
(4.10) concernant le radiométre MODIS (N=349 dans le cas des mesures du mode total et N=262
dans le cas des mesures du mode fin).

D’aprés le tableau (4.7), les corrélations entre mesures d’AOTmopiS-TERRA Total €t
mesures d’AOTagroNET Total (€t Vo AERONET,Total) Présentent les coefficients de corrélation les
plus satisfaisants de cette étude. Ce résultat est confirmé par la validation globale de Remer et
al. [2005] (ainsi que I’étude de [Chu et al., 2003] concernant 1’ancienne collection 4 MODIS)
montrant un coefficient de corrélation de 0.80 (et AOTmopis.Total = 0.78 AOTAERONET Total T
0.068) entre AOTwopis Total €8 AOTAERONET Total @ 550 nm pour un ensemble de 5906 points
co-localisés dans le monde entre aott 2000 et 2002.

Par contre, on observe un coefficient de corrélation de 0.65 en utilisant le radiométre
MODIS alors qu’il était compris entre 0.84 et 0.87 pour le radioméetre POLDER.
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En conclusion, les mesures satellitaires des radiométres POLDER-2, POLDER-3 et
MODIS montrent un bon accord général avec les mesures photométriques (mesures d’AOT
totale ou du mode fin uniquement et de concentration en volume des particules) au-dessus de
la France et au cours des périodes considérées (d’avril a octobre 2003 pour POLDER-2 et
MODIS et au cours des années 2005 et 2006 pour POLDER-3).

On observe cependant une légere sous-estimation du contenu en particules par le
radiométre POLDER. De plus, dans le cas de ce radiométre, on souligne un meilleur accord
entre mesures satellitaires et photométriques au sol lorsque les observations satellitaires sont
moyennées dans une zone géographique étendue (de 0.6 x 0.6° par rapport a 0.16° x 0.16 °).
Ajoutons que I’effet d’une contrainte sur les indices de qualité apparait négligeable.

Nous retenons un accord trés 1égerement moins satisfaisant dans le cas du radiométre
POLDER-3, probablement dii & des périodes d’étude différentes.

Finalement, nous avons confirmé la sensibilité du radiométre POLDER (2 et 3) aux
fines particules. Le radiométre POLDER semble, par conséquent, plus adéquat a la détection
des aérosols de petites tailles que le radiomeétre MODIS au-dessus de la France d’avril a
octobre 2003.

4.3. Comparaison entre AOT satellitaire et PM sol

Au début de ce travail de thése, nous disposions uniquement des mesures satellitaires
POLDER-2. Nous avons donc directement comparé, en premier lieu, les valeurs d’AOT
dérivées du radiometre POLDER-2 aux mesures de PM; s au sol. Cette étude nous a permis
d’établir une premiére relation empirique entre mesures de concentration massique et d’AOT
POLDER-2 entre avril et octobre 2003 au-dessus de la France. De cette relation a été dérivé
un seuil d’AOT POLDER-2 au-dessus duquel la qualité de 1’air peut, au minimum, étre
qualifiée de « Modérée » selon les standards de I’Environment Protection Agency (EPA).
Cette étude a fait 1’objet d’un article publié dans le journal Atmospheric, Chemistry and
Physics [Kacenelenbogen et al., 2006].

Afin de comparer notre étude a la littérature, nous avons, par la suite, évalué la capacité
du radiométre MODIS (a bord de la plate-forme TERRA survolant I’équateur le matin, a
I’égal de POLDER-2) a évaluer la qualité de I’air en termes de mesures de PM, s au cours de
la méme période (avril a octobre 2003) et au-dessus des mémes stations au sol. Pour une
comparaison plus rigoureuse, nous avons sélectionné les jours présentant a la fois des mesures
d’AOTpoLpEr2 Fin €t d’AOTMmopis-terrA (dans les deux cas a 550 nm, longueur d’onde la plus
fréquemment utilisée dans la littérature).

Enfin, nous avons étudié la capacité du radiometre POLDER-3 a surveiller la pollution
en termes de PM, s au cours des mois d’avril a octobre 2005-2006. Puis nous avons étendu
I’¢tude précédente concernant le seuil d’AOTporLper-2Fin qualifiant un épisode de pollution
comme étant de Catégorie de Qualité de I’Air (ou « CQA ») « Modérée » au-dessus de la
France d’avril a octobre, par I’établissement d’un second seuil élaboré, cette fois, en
conditions hivernales (du 21 décembre au 21 mars 2005 et 2006 grace aux mesures POLDER-
3).

4.3.1. Analyse sur la période POLDER-2
Nous avons comparé les mesures d’AOT du mode fin a 440 nm dérivées du radiomeétre

POLDER-2 aux moyennes journaliéres de PM, 5 au-dessus de la France au cours de la période
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active de POLDER-2 (avril a octobre 2003). La figure (4.11) montre les différentes stations
de mesures de PM, 5 utilisées dans cette étude.

N° Station |Latitude (°)|Longitude (°)
3043 43,31 5,40 51 66 x 66Km
4002 48,93 2,29 D
4034 48,78 2,38 50
4055 48,86 2,35
4156 48,90 2,45
5064 49,52 0,11 49
5074 49,49 0,10
7004 45,80 3,11 48
7008 45,78 3,10
8016 43,59 3,89
10025 50,95 1,86 Z 4
11024 50,62 3,08 £
11029 50,64 3,02 3 46
13007 47,51 6,80
14041 48,65 4,97
15043 45,16 5,74 45
16038 48,57 7,77
18008 49,86 3,31 A4
21007 49,19 -0,36
23113 47,21 -1,61
23120 47,47 -0,56 43
25036 49,44 1,09
25043 49,40 1,10 0
31002 44,80 -0,59
31004 44,84 -0,53 4 ) 0 2 4 6 8 10
31013 43,31 -0,39

Longitude
Figure 4.11: Localisation des différentes stations de mesures de PM, s utilisées en France dans cette
étude (26 stations d’avril a Octobre 2003). Les stations présentant un nombre inférieur a 10 données
co-localisées PM; s - AOTporpEr.2Fin ainsi que celles trop proches de grands axes de circulation sont
supprimées. Le carré noir en haut a droite de la carte représente la zone de 66 x 66Km au sol (centrée
sur la station de mesure au sol considérée) sur laquelle les données du radiométre POLDER-2 sont
moyennées.

Parmi les 26 stations de mesures de PM, s, seules 4 stations montrent un coefficient de
corré¢lation entre mesures d’AOTporper2rin € de PMys au-dessus de 0.70 (15 stations
montrent un coefficient de corrélation supérieur ou égal a 0.65). La figure (4.12) est un
exemple (parmi les 26) de droite de régression ainsi obtenue entre mesures de PMs et
d’AOTprorpER-2 Fin au-dessus de la station de mesure de Lille (& Faidherbe exactement) entre
avril et octobre 2003.
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Figure 4.12: Corrélation entre mesures de PM, s (moyennes journaliéres faites a partir d’au moins 18
mesures horaires sur 24h) et d’AOTporpEr.2,Fin (440 nm, moyennées sur une zone de 66 x 66 Km au
sol) a Lille d’avril a octobre 2003.

PM2_5: 25.70 +2.92 AOTPOLDER-Z,Fin +13.57 £0.80 N RMS= 515, R=0.71 et N = 80.

On observe une corrélation satisfaisante au-dessus de Lille (R=0.71) entre mesures au
sol de PM,s et d’AOTpoLpEr-2.Fin. On montre cependant une ordonnée a 1’origine non
négligeable (13.57 pg/m’) montrant les limites du radiométre satellitaire quand il s’agit
d’évaluer de faibles contenus en aérosols.

Si I’on considére maintenant les 26 stations de notre étude, les valeurs des pentes de la
droite de régression se situent entre ~10 et 43 pg/m’ par unité d’AOTpoLpEr-2.Fin €t celles de
I’ordonnée a 1’origine entre ~8 et 16 pg/m’. Mis a part 3 stations, les coefficients de
corrélation sont tous supérieurs ou égaux a 0.50. Lorsqu’on regroupe les données co-
localisées de PMy s et d’AOTpoLper-2.Fin au-dessus des 26 stations en France, on obtient la
figure (4.13).
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Figure 4.13 : Corrélation entre mesures de PM, s et d’AOTporper-2.Fin @ 440 nm (méme traitement sur
les mesures que pour la figure 4.12) obtenue au-dessus de 26 stations de mesures de PM en France
d’avril a octobre 2003 (en gris). En noir, les 2126 points co-localisés ont été distribués puis moyennés
dans 10 intervalles de mesures d’AOTporpEr.2.Fin de méme nombre de points c’est-a-dire 212 et 218
points dans le dernier intervalle.

- En gris, PM>5= 2526 +0.79 AOTporperorin+ 12.08 £ 0.16; RMS= 5.38, R=0.57 et N = 2126
- En noir, PM55=26.23 £+ 2.19 AOTporper2.rin + 11.94 £ 0.43; RMS= 0.98, R=0.97 et N =10

D’apres la figure (4.13), quand on considere la totalit¢ des données co-localisées de
PM,s et d’AOTpoLper-2 au-dessus des 26 stations en France (en gris), le coefficient de
corrélation est moins élevé (R=0.57) qu’au-dessus de Lille (R=0.71, figure 4.12) mais
demeure tout de méme satisfaisant. Par contre, la droite de régression observée au-dessus de
la France est assez similaire au cours de la méme période d’observation (pente de 25 contre
26 et ordonnée & 1’origine de 12 contre 14 pg/m’ respectivement au-dessus de la France et
Lille, figure 4.12) et I’ordonnée a 1’origine reste significative. On peut noter que procéder a la
méme comparaison en supprimant les moyennes spatiales d’AOTporper-2 faites a partir d’un
nombre de pixels inférieur a 6 (correspondant a 50 % du nombre maximal de pixels)
n’améliore pas la corrélation.

En toute rigueur, il est difficile de comparer notre relation a celles de précédentes études
puisque aucune ¢étude a ce jour n’a confronté des mesures d’AOTporLpErR-2,Fin @UX mesures de
PM, 5. Nous y reviendrons dans la section suivante.

Lorsque les données co-localisées au-dessus des 26 stations en France (en gris sur la
figure 4.13) sont arrangées par intervalles d’AOTporpEr-2,Fin de méme nombre de points puis
moyennées sur ces mémes intervalles (en noir), on observe un accord trés satisfaisant avec un
coefficient de corrélation de 0.97 (on note cependant une erreur sur le coefficient de
corrélation, RMS, de I’ordre du coefficient lui-méme, égale a 0.98). Il est important de noter
une droite de régression quasi-similaire a celle établie a partir de la totalité des points (en gris)
avec une ordonnée a ’origine de ~ 12 pg/m’® dans les deux cas et une pente d’~ 26 en noir
contre 25 en gris sur la figure (4.13).

En utilisant les données moyennées sur les 10 intervalles de méme nombre de points
chacun, nous avons évalué la capacité du radiometre POLDER-2 & estimer la pollution en
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termes de standards de qualité¢ de 1’air selon I’EPA (standards définis dans le tableau 2.2).
Autrement dit, pour chaque intervalle d’ AOTporpEr-2.Fin, NOUS avons calculé le rapport entre le
nombre de valeurs de PM, s rentrant dans chaque catégorie de qualité de 1’air (CQA) et le
nombre total de points contenus dans 1’intervalle considéré.

Le tableau (4.8) montre les valeurs d’AOTpoLper-2Fin Minimales et maximales de
chacun des 10 intervalles considérés ainsi que le pourcentage de valeurs de PM;s
correspondantes entrant dans les différentes catégories de CQA. Puisque cette étude s’appuie
sur des valeurs de PM; 5 relativement basses, caractéristiques de 1’Europe de 1’Ouest, il est
uniquement possible de considérer les CQA « Bonne » (en dessous de 15.5 pg/m’) et
« Modérée » (entre 15.5 pg/m’ et 40.4 pg/m’). Trés peu de valeurs de PM, s sont observées
au-dessus du seuil de 40.5 pg/m’ dans les 2 derniers intervalles, respectivement 1% et 3 % des
données et 100% des points sont en dessous de 40.5 pg/m’ concernant les autres intervalles.

Dans le cas, par exemple, de la catégorie de CQA « Bonne », X; est égal au pourcentage
de valeurs de PM, 5 inférieures ou égales a 15.4 pg/m’ dans Iintervalle i par rapport au
nombre N; de ’intervalle considéré. Le tableau (4.8) montre la marge d’erreur (dernicre
colonne), pour chaque intervalle d’AOTporper-2Fin, de tels pourcentages X; (2e¢ et 3e
colonnes) faits sur un échantillon i de 212 points (218 points pour le dernier intervalle) par
rapport a une population p totale. On peut supposer, pour chaque intervalle (ou
« échantillon ») 1 d’AOTpoLpEr-2,Fin, que Xi suit une distribution en loi normale. Il est donc
possible de définir la probabilité P, égale a 90 %, pour que la population p totale soit comprise
entre I’échantillon Xj + une certaine marge d’erreur, ME, tel que :

P(X,- ME < p< X, + ME) =0.90 (4.1)

ou

ME =1.645 /w (4.2)

ou N; est ¢gal au nombre de points dans I’intervalle i (c’est-a-dire 212 points pour les 9
premiers intervalles et 218 pour le dernier).

POLDER-2 (avril a octobre 2003, France)
. AQC "Bon" [ AQC "Modérée"

AOT Min| AOT Max Q %) Q %) Erreur (%)
0,00 0,00 90,57 8,96 3,30
0,00 0,02 88,21 11,32 3,64
0,02 0,04 68,40 31,13 5,25
0,04 0,06 63,68 35,38 5,43
0,06 0,09 68,87 30,19 5,23
0,09 0,13 51,42 47,64 5,65
0,13 0,17 47,17 51,89 5,64
0,17 0,24 43,87 55,19 5,61
0,24 0,35 25,47 72,17 4,92
0,35 1,04 8,26 88,99 3,07

Tableau 4.8: Valeurs d’AOTporper-2.Fin Minimales et maximales de chacun des 10 intervalles
consideérés (en noir sur la figure 4.13), pourcentage de valeurs de PM; s correspondantes dans les
CQA « Bonnes » et « Modérée » et marge d’erreur a 90 % sur ce pourcentage (voir formule 4.1).
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D’aprés le tableau (4.8), concernant les AOT trés faibles, (1° intervalle ne contenant
que des valeurs nulles), 90.57 % des points sont dans la CQA « Bonne ». Si I’on considére un
AOT au-dessus de 0.35, la probabilité¢ d’avoir une valeur de PM; 5 dans la CQA « Modérée »
est de 88.99%. Rappelons qu’il nous faudrait bien plus de valeurs de PM, s au-dessus de 40.5
pg/m’ pour établir une limite supérieure a la CQA « Modérée ».

Pour une AOTporper-2rin couvrant la gamme de 0 a 0.13, la probabilit¢é moyenne
(cumulée) de trouver une valeur de PM, s inférieure a 15.5 pg/m’ est > ~72 %. En dessous
d’un seuil d’AOTpoLpEr-2.Fin de 0.17, on observe une moyenne cumulée de ~ 68% des valeurs
de PM, 5 inférieures a 15.5 pg/m’. Si on conseille ce seuil comme étant la valeur minimale de
la CQA « Modérée », la probabilit¢ du radiométre de dériver une AOTporLDER-2.Fin
correspondant a une valeur de PM, s entre 15.5 pg/m’ et 40.4 pg/m’ est de ~72%.

Rappelons que les observations du radiométre POLDER ne s’opérent qu’en conditions
de ciel clair. Par conséquent, on dispose de beaucoup moins de données POLDER que de
données PM,s. Si on considére la totalit¢ des mesures spatialement co-localisées (et non
temporellement) au-dessus des 26 stations d’avril a octobre 2003, on observe 2556
observations POLDER-2 contre 4788 mesures de PM, 5 d’avril a octobre 2003 ¢’est-a-dire un
rapport entre les 2 ensembles de données de ~ 53%. Le nombre de mesures de PM; 5 au-
dessus du seuil de 15.4 pg/m’ est de 1530 alors que le nombre de mesures d’AOTpoLpER2.Fin
au-dessus de 0.17 est de 819.

En utilisant séparément 1’ensemble de mesures de PM,s et d’AOTporpER-2Fin
(spatialement co-localis¢ mais non temporellement) au-dessus des 26 stations en France, nous
avons pu estimer la différence relative, &moderce, €ntre le nombre de mesures de PM,s et
d’AOTpoLpER2,Fin de CQA « Modérée » de la maniére suivante :

Y Nb(PM, s 215.5ug/m’) Y NB(AOT, ;5 » 20.17)
gMade’re’e — Nstation __ Nstation (4 3)
> Nb(PM, ;) 2 No(AOT 5. )

Nstation Nstation

ou Nb est le nombre d’observations par station de mesures de PM, s (de 1 a « Nstation » de
mesures ou « Nstation » est égal a 26 dans notre cas).

Nous avons évalué emoderce @ -0.1%. On constate donc une trés faible surestimation du
nombre d’observations évaluées par les mesures d’AOTporper-2Fin cOmme étant de CQA
« Modérée ». Le seuil d’AOTpoLper-2.Fin de 0.17 semble par conséquent adéquat pour estimer
de fagon statistique le nombre de jours dépassant le seuil de 15.5 pg/m’. Ces jours seront alors
considérés comme étant de CQA « Modérée ».

Il est important de noter que ce seuil d’AOTporper-2.Fin de 0.17 est basé sur une période
de 7 mois d’observation d’avril & octobre 2003 et peut étre trés différent dans des conditions
purement hivernales. C’est pourquoi nous avons ¢élaboré, par la suite, une étude similaire en
utilisant les mesures du radiométre POLDER-3, et ceci, notamment au cours de I’hiver des
années 2005 et 2006.
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De plus, le seuil établi est limité a la région de notre étude (la France) et celle-ci ne
présente que peu de cas de CQA supérieure a « Modérée » en 2003. Nous étendons cette
¢tude, par la suite, et grace aux mesures du radiometre POLDER-3, aux années 2005 et 2006
ou il a été enregistré d’avantage de pics de PM, s au sol et de plus forte intensité. Par contre,
cette ¢tude mériterait d’étre étendue géographiquement a d’autres régions du monde, tout
particulierement celles connues pour étre les plus polluées comme 1’ Asie ou I’Inde.

Lorsqu’on applique le seuil d’AOTpoLper-2Fin précédemment observé de 0.17 aux
mesures satellitaires du radiométre POLDER-2 au-dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest
d’avril a octobre 2003, on obtient la carte de la figure (4.14). On y observe le pourcentage de
jours dépassant le seuil de 0.17 d’avril a octobre 2003.

Figure 4.14: Nombre d’observations journalieres présentant une mesure d’AOTporper.2.Fin (@ 440 nm)
au dessus de 0.17 et présenté comme un pourcentage du nombre total d’observations au cours de la
période active de POLDER-2 (avril a octobre 2003).

D’apres la figure (4.14), le radiometre POLDER-2 montre une fréquence de jours
qualifiés de CQA « Modérée » (mesures d’AOTporLper-2,rin au-dessus du seuil de 0.17) plus
importante (supérieure a environ 60%) au-dessus de zones tres industrialis€s comme les Pays
Bas, le nord de I’ Allemagne ou le nord de I’Italie.

4.3.2. Etude sur la méme période que POLDER-2 avec les données MODIS-
TERRA

L’objectif de cette section est de comparer la relation entre mesures d’ AOTporpEr-2.Fin €t
de PM,;s établie précédemment a celle entre mesures d’AOTwvopis-terra €t de PM, s en
conservant les mémes conditions spatio-temporelles. Autrement dit, nous comparons la
capacité des radiometres POLDER-2 et MODIS-TERRA a quantifier la pollution en aérosols
en termes de CQA au-dessus de la méme zone géographique (France) et au cours de la méme
période temporelle (avril a octobre 2003).

Nous avons précédemment utilisé les mesures d’AOT POLDER-2 a 440 nm.
Cependant, il est plus fréquent d’observer dans la littérature la comparaison entre mesures
d’AOT satellitaires a 550 nm et mesures de PM au sol et cela, en particulier dans le cas de
MODIS dont le produit de fraction fine de I’AOT n’est restitué¢ qu’a 550 nm. Nous utilisons,
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par conséquent, dans cette section, les mesures d’AOT satellitaire (MODIS ou POLDER-2) a
550 nm.

Nous confrontons les mesures de PM; s aux mesures satellitaires du radiometre MODIS-
TERRA a 550 nm d’avril a octobre 2003 au-dessus des mé€mes stations de mesures de PM; s
que celles de la figure (4.11). Les comparaisons que nous avons ainsi effectuées montrent
seulement 6 stations (parmi 26) affichant un coefficient de corrélation au-dessus de 0.50. A
I’inverse, dans le cas du radiometre POLDER-2 (a 550 nm), mis a part 4 stations, les
coefficients de corrélation sont tous supérieurs ou égaux a 0.50. On note, de plus, des pentes
de droites de régression en moyenne moins importantes dans le cas du radiometre MODIS
(comprises entre 7 et 30 pg/m’) par rapport au radiométre POLDER-2 (pentes comprises entre
19 et 71 pug/m’ par unité d’AOT). La gamme des ordonnées a 1’origine, est, par contre, quasi-
similaire (entre 8 et 16 pg/m’).

Lorsqu’on regroupe les mesures spatialement et temporellement co-localisées issues des

26 stations de mesures au sol, on obtient la figure (4.15) montrant la relation obtenue entre
mesures de PM; s et d’ AOTyops.rerra Tor (2 550 nm) au-dessus de la France.
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20‘ /
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AOTwmop1s-TERRA, Total (550 Nm)

Figure 4.15: Corrélation entre mesures de PM, s (moyennes journaliéres faites a partir d’au moins 18
mesures horaires, stations hors trafic) et d’AOT yopis-TERRA. Totar (I30nm, moyenne dans carré de 66 x
66 Km centré sur la station de PM, données supprimées si pas de donnée POLDER-2) au-dessus des
26 stations de mesures de PM, s en France (figure 4.11) d’avril a octobre 2003 (en gris).
L’AOTyiopis.-Terra concerne tous les types d’aérosols excepté celui des poussieres deésertiques. Les
mesures du radiomeétre MODIS appartiennent a la collection 5. En noir, la totalité des 1902 points co-
localisés a été distribuée puis moyennée dans 10 intervalles de mesures d’AOTviopis. TERRA, Toral A€ MéMme
nombre de points c’est-a-dire 189 et 201 points dans le dernier intervalle.

- En gris, PM> 5= 17.10 = 0.84 AOTyiopis-rerra. 1o + 11.81 £0.25 ; RMS= 5.98, R=0.42

et N =1902.

- En noir, PM; 5= 17.86 £ 1.35 AOTvopis-terra. 1ot + 11.62 £ 0.40; RMS= 0.68, R= 0.98

et N=10.

Si, au lieu d’utiliser le mode total, on utilise la fraction fine de ’AOT MODIS, on
observe un accord tres faible entre mesures d’AOTwopis-TeErrA Fin €6 de PM, s (R=0.29 avec
N=1427) au-dessus des mémes 26 stations. Rappelons que le produit de fraction fine de
MODIS n’a été que partiellement validé puisqu’il affiche un coefficient de corrélation de
seulement 0.65 lorsqu’il est comparé aux mesures d’AOT agroner du mode fin (tableau 4.7).
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Comparons, dans un premier temps, la corrélation obtenue entre mesures d’ AOTyopis-
TERRA,Total €t mesures de PM» s a celles précédemment établies dans la littérature. Notre faible
coefficient de corrélation de 0.42 (N=1902) au-dessus de la France d’avril a octobre 2003 se
retrouve dans 1’étude de Engel-Cox et al. [2004] au-dessus de certains sites de 1’Ouest des
Etats-Unis (par exemple, R=0.13 au-dessus de Los Angeles) entre avril et septembre 2002. On
observe, de méme, de faibles corrélations dans 1’étude de Li et al. [2005] lorsque est utilisé le
produit standard MODIS de résolution 10x 10 Km (et non a 1 x 1 Km, résolution qui a
tendance a fortement améliorer la corrélation) au-dessus de HongKong du 15 au 17 septembre
2001. Cependant, d’autres études ont montré de fortes corrélations entre mesures de
concentration massique et mesures d’AOT MODIS. C’est le cas des études de Chu et al.
[2003] utilisant des mesures de PM;y au-dessus du Nord de I’Italie (R=0.86) et de Wang and
Christopher [2003] au-dessus de 1’Alabama (R=0.70). Par ailleurs, plusieurs facteurs
perturbent la comparaison de notre relation entre mesures d’ AOTnmopis-TERRA, Total €& MeESUTeEs
de PMy 5 (PM, 5= 17.10 +0.84 AOTyopis-TERrATot + 11.81 £0.25) avec celles précédemment établies
comme |’utilisation de mesures de PM; au lieu de PM, s [Chu et al., 2003 ; Li et al., 2005],
différentes périodes de temps et des approches statistiquement différentes comme forcer
I’ordonnée a I’origine a 0. Malgré ces limitations, la droite de régression (pente de 17 pg/m’
par unité d’AOTyopis-TErRrA.Toral €t Ordonnée a 1’origine de 12 pg/m’) que nous avons établie
en France est dans la méme gamme que celle présentée par Engel-Cox et al. [2004] au-dessus
des Etats-Unis entre avril et septembre 2002 (pente de 19 pg/m’ par unité d’AOTwyopis et
ordonnée & I’origine de 8 pg/m?). D’autres études ont observé des valeurs plus importantes de
pente comme, par exemple, I’étude locale de Wang and Christopher [2003] au-dessus de
I’ Alabama (pente d’~71 pg/m’ en utilisant des mesures de PM, ). Il en est de méme pour la
comparaison au-dessus du Nord de I’Italie par Chu et al. [2003] entre mesures de PMj et,
cette fois-ci, d’ AOT photométrique (pente d’~55 pg/m’ par unité d’AOTagroNET)-

D’apres la figure (4.15, en gris), quand on considere la totalité des mesures d’ AOTyops.
TERRATow @ 990 M, on observe une corrélation peu satisfaisante au-dessus de la France pour
MODIS-TERRA (R=0.42). Notons qu’on observe un meilleur accord lorsqu’on utilise les
mesures satellitaires du radiomeétre POLDER-2 a 550 nm (R=0.56) au-dessus des mémes
stations de mesures au sol. De plus, alors que les ordonnées & 1’origine sont similaires (de
I’ordre de 12 pg/m’), la pente de la droite de régression en utilisant les mesures d’ AOTporper-
2Fin (41 pg/m’ par unité d’AOTpoLpEr2.Fin) €st 6gale & plus du double de celle entre mesures
d’AOT MODIS et de PM,s (17 pg/m’ par unité d’ AOTyopis-TErrA Towl). Cela pourrait non
seulement provenir de la différence de sensibilité des 2 radiometres MODIS et POLDER aux
fines particules mais aussi de leur différent algorithme de restitution de I’AOT.

Lorsque les mesures co-localisées de PMy s et d’AOTwmopis-TERRA Total SONt distribuées
par intervalles de méme nombre de points (en noir sur la figure 4.15), on observe une
corrélation tres satisfaisante (R=0.98). Ce qui est le cas aussi du radiometre POLDER-2 a 550
nm (R=0.97).

En utilisant ces points moyennés par intervalle, il est possible de dériver un seuil d’AOT
POLDER-2 a 550 nm (voir section précédente) a partir duquel la pollution en aérosol est
estimée de CQA « Modérée ». Ainsi, on obtient un seuil d’AOTporpEr-2Fin @ 550 nm de 0.10
alors que nous avions obtenu un seuil d’AOTpoLpEr-2Fin @ 440 nm de 0.17. La relation entre
mesures d’AOTp ppropn @ 440 nm et de PM,5 semble néanmoins fournir le seuil
d’AOT5o; per2rin (@ 440 nm) le plus robuste pour évaluer un épisode de pollution comme étant
de CQA « Modérée » d’apres une tres faible valeur de enogerce (voir formule 4.3). En effet, le
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seuil de 0.10 établi en utilisant les mesures d’AOTpo perop, @ 350 nm montre une valeur
EModérée d€ -17% (contre -0.10% dans le cas des mesures d’AOT g e o g @ 440 nm).

Nous comparons, ensuite, les mesures d’AOTpoLper-2.Fin €t d”’AOTMoDIS-TERRA Fin @ 550
nm (figure 4.16) co-localisées au-dessus des stations de la figure (4.11) d’avril a octobre
2003.

AOTProLDER-2,Fin (550 nm)

AOTyop1s-TerRA,Fin (350 Nnm)

Figure 4.16: Corrélation entre mesures d’AOTyopis.terra.Fin (350nm) du mode fin et d’AOTporpER-2.Fin
(550nm) au-dessus des 26 stations de mesures de PM,s en France (figure 4.11) d’avril a octobre
2003. Les mesures satellitaires sont moyennées dans un carré de 66 x 66 Km centré sur la station de
PM au sol. Les mesures d’AOTyopis.terra concernent tous les types d’aérosols excepté celui des

poussieres désertiques. Les mesures font partie de la collection 5.
AOTP()LDER-Z,Fin: 0.42 £0.01 AOTM()DIS—TERRA,Fin +0.06 £ 0.00 N RMS= 008, R=0.61 et N =1427.

D’aprés la figure (4.16), les mesures du radiométre MODIS-TERRA (550 nm) et les
mesures d’AOTporper-2rin Mmontrent un accord assez satisfaisant (R=0.61). On observe, de
plus, un facteur d” ~2 entre mesures d’ AOTwmopis-TerRrA Fin €t A’ AOTpoLDER-2 Fin -aU-dessus de
la France d’avril a octobre 2003. Au-dessus de la station de PM de Lille, la corrélation est
bien plus satisfaisante entre mesures satellitaires POLDER-2 et MODIS-TERRA (R=0.86) et
on montre une pente de 0.55 (c’est-a-dire un facteur d’environ 2 entre les mesures).

Au final, cette étude laisse a penser que les mesures du radiometre MODIS-TERRA
telles que nous les avons utilisées (a une résolution spatiale de 10 x 10 Km et moyennées sur
une zone géographique de 66 x 66 Km) sont légerement moins appropriées que celles du
radiometre POLDER-2 a quantifier la pollution en particules fines au-dessus de la France
d’avril a octobre 2003. Les deux radiometres ne mesurent, en effet, pas la méme fraction des
aérosols et celle qui nous intéresse correspond aux particules de rayon physique inférieur ou
égal a 1 ym (rayon dynamique inférieur a 2.5 ym).
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4.3.3. Analyse sur la période POLDER-3

Les mesures d’AOTp per.spn SONt comparées aux mesures de PM, s au cours de deux
périodes différentes :

- D’avril a octobre (2005-2006) dans le but de comparer la capacité des radiometres
POLDER-2 et POLDER-3 a surveiller la pollution en termes de CQA au cours de la
méme période de 1’année (d’avril a octobre) et dans les mémes conditions spatio-
temporelles (mémes longueurs d’onde de 440 nm, mé€mes 26 stations que sur la figure
4.11, méme moyenne spatiale d’AOT satellitaires et contraintes similaires sur les
mesures journalieres de PM, ;),

- En période hivernale des années 2005 et 2006 (21 décembre au 21 mars) : I’objectif est
d’examiner s’il est possible de dériver un seuil d’AOTpg persm, hivernal pour la
caractérisation de la pollution en aérosols en termes de CQA « Modérée ».

4.3.3.1. Période avril-octobre 2005-2006

Parmi les 26 stations de notre étude (figure 4.11), seules 21 stations en 2005 et 19
stations en 2006 fournissent des mesures spatialement et temporellement co-localisées avec
POLDER-3 au cours de la période d’avril a octobre. Si 1’on considere 1’ensemble des stations
au cours de la période d’avril a octobre des années 2005 et 2006 réunies, on obtient une
gamme de pentes de droite de régression légerement plus étendue dans le cas de POLDER-3
(comprises entre ~3 et 37 pg/m’) que dans le cas de POLDER-2 mais avec une gamme
d’ordonnées a 1’origine similaire (entre ~7 et 17 pg/m’). Rappelons qu’une grande majorité
de stations montrent un coefficient de corrélation entre mesures d’AOTpoLpEr-2.Fin €t PM, 5
supérieur a 0.50 en 2003 (23 stations parmi 26). En revanche, en 2005, treés peu de stations
montrent un coefficient de corrélation entre AOTpoLper-3rin €t PM, 5 au-dessus de 0.50 (7
stations parmi 21) et c’est le cas, a moindre mesure, en 2006 (11 stations parmi 19).

A titre d’exemple, la figure (4.17) montre la corrélation entre mesures d’AOT501 pEr-3.Fin
et de PM, 5 au cours de la période d’avril a octobre (2005-2006) au-dessus de la station de
Lille. Les mesures a la base de la figure (4.17) ont subi les mémes contraintes que celles de la
figure (4.12).

111



45

40

PM2.5 (ug/m?>)

10

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

AOTpoLpER-3,Fine (440 NmM)

Figure 4.17 : Corrélation entre mesures de PM, s (moyennes journaliéres faites a partir d’au moins
18 mesures horaires) et d’AOTporper-3.5in (440 nm) a Lille d’avril a octobre 2005-2006.
PM2_5: 22.08 +3.21 AOTPOLDER-Z,Fin + 14.85 +0.83 N RMS= 485, R=0.65 et N = 67.

Lorsqu’elles sont comparées aux mesures de PM,;, les observations du radiometre
POLDER-3 sont cohérentes avec celles du radiomeétre POLDER-2 au cours de la méme
période (avril a octobre 2003 dans le cas de POLDER-2 et 2005 a 2006 dans le cas de
POLDER-3). On observe, en effet, sur la figure (4.17), un coefficient de corrélation égal a
R=0.65 par rapport a R=0.71 pour POLDER-2. On montre, néanmoins un nombre de points
réduit dans le cas de POLDER-3. En effet, alors que le radiometre POLDER-2 montre 80
mesures au-dessus de Lille d’avril a octobre 2003 (figure 4.12), le radiometre POLDER-3 en
montre 67 d’avril a octobre 2005 et 2006 (figure 4.17).

La figure (4.18, en gris) montre la corrélation entre mesures d’AOT g peg 3 iy €8 de PM, 5
au cours de la période d’avril a octobre (2005-2006) au-dessus des 26 stations de la figure

(4.11). Les mesures a la base de la figure (4.18) ont subi les mémes contraintes que celles de
la figure (4.13).
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Figure 4.18 : Corrélation entre mesures de PM, s (moyennes journaliéres faites a partir d’au moins
18 mesures horaires, stations hors trafic) et d’AOTporpEr.3.Fin (440 nm, moyenne dans carré de 66 x 66
Km centrée sur la station de PM) au-dessus de 26 stations de mesures de PM en France d’avril a
octobre 2005-2006 (en gris). En noir, les 1667 points co-localisés ont été distribués puis moyennés
dans 10 intervalles de mesures d’AOTporpEr.3.rin de méme nombre de points c’est-a-dire 166 et 173
points dans le dernier intervalle

- En gris, PM 5= 20.34 + 1.05 AOTporper-3.rin + 12.19 £ 0.18; RMS= 5.36, R=0.43 et N = 1667,
- En noir, PM5 5= 22.97 + 2.56 AOTporper.s.rin T 11.89 £ 0.42; RMS= 0.94, R=0.95 et N = 10.

D’aprés la figure (4.18, en gris), quand on considére la totalité des données co-localisées
de PM; 5 et d’AOTpoLpER-3 Fin @u-dessus des 26 stations en France, le coefficient de corrélation
est moins satisfaisant (R=0.43) que celui de la figure (4.13) concernant les mesures
d’AOTporLpEr2.Fin (R=0.57). Par contre, la droite de régression observée au-dessus de la
France grace aux mesures d’AOTporper-3 Fin (figure 4.18, en gris) est assez similaire a celle de
la figure (4.13, en gris) utilisant les mesures d’AOTporper-2Fin (pente entre ~ 20 et ~ 25 et
ordonnée & 1’ origine similaire de 12 pg/m’ sur les figures 4.18 et 4.13).

Comme il a été écrit lors de la validation des deux radiométres POLDER-2 et POLDER-
3, cette différence entre corrélations de la figure (4.13, en gris) et (4.18, en gris) pourrait
provenir de conditions météorologiques différentes entre I’année 2003 d’observation de
POLDER-2 et les années 2005 et 2006 dans le cas de POLDER-3. En effet, 8 mesures
affichent une valeur de PM,s au-dessus de 40.5 pg/m’ en aodt 2003 (du 9 au 13 aoit
exactement). Par contre, seuls 5 jours enregistrent une valeur de PM, 5 au-dessus de ce méme
seuil de 40.5 pg/m’ et ces jours sont, pour la plupart, en octobre 2006. Ces pics de PMa s se
produisent donc a des périodes de 1’année aux spécificités météorologiques (hauteur de
couche limite, couverture nuageuse, profils d’humidité relative) généralement tres différentes.
On peut noter, par exemple, une couche limite généralement plus basse en octobre et une
¢paisseur optique par conséquent plus faible pour une méme concentration en PM, s, ce qui
expliquerait le nuage de points de fortes valeurs de PM; s et de faibles mesures d’ AOTporpER-
3.rin SUr la figure (4.18).

La figure (4.19) présente la fréquence des mesures de PMas par classe de 5 pg/m’

(normalisée par le nombre de jours de mesures) au cours des années 2003, 2005 et 2006 au-
dessus de Lille.
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Figure 4.19 : Répartition des moyennes journalieres (en % par rapport au nombre de jours de
mesures dans ’année) de PM> s (ug/m’) par classe de 5 ug/m’ au cours des années 2003 (noir), 2005
(gris) et 2006 (vert) au-dessus de la station de mesure de Lille.

D’aprés la figure (4.19), la répartition des mesures de PM,s présente de fortes
différences entre I’année 2003 et les années 2005-2006. En effet, alors que le pourcentage du
nombre de mesures est plus fort (au-dessus de 30 %) dans les 3 premiéres classes (de 0 a 15
pg/m’) au cours des années 2005 et 2006 par rapport a ’année 2003, la tendance s’inverse
pour les mesures de PM, 5 supérieures a 15 pg/m’. On observe, par exemple, 20% des mesures
contenues entre 15 et 20 pg/m’ en 2003 contre 18 % en 2005-2006. La différence entre la
répartition des mesures de PM,s au cours de 1I’année 2003 (et particulierement d’avril a
octobre pour le radiometre POLDER-2) et au cours des années 2005-2006 pourrait donc étre
une explication a la différence observée entre les relations AOTporper-2—PMa s et AOTporpER-
3-PMys.

Cette différence pourrait s’expliquer, en partie, par le passage des radiometres
POLDER-2 et POLDER-3 a des heures différentes de la journée. Si elles pouvaient étre
comparées sur la méme période, les mesures des radiometres POLDER-2 et POLDER-3
afficheraient probablement, comme les deux mesures journaliéres du radiomeétre MODIS
(MODIS-TERRA et MODIS-AQUA), une différence plus prononcée en été lors d’épaisseurs
optiques généralement plus fortes. En effet, comme nous 1’avons vu précédemment, on
observe davantage de variation du cycle moyen diurne de I’AOT lorsque la mesure d’AOT est
forte (figure 4.4).

Si on considére la totalit¢ des 26 stations (co-localisées spatialement mais non
temporellement), on montre une différence entre les ensembles de mesures satellitaires et de
concentration massique de 79% (resp. 70%) d’avril a octobre 2005 (resp. 2006). Rappelons
que nous avions une différence de 47 % entre I’ensemble de données d’AOT du radiométre
POLDER et celui de PM; 5. en 2003.
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Nous avons estimé, grace aux données rangées sur 10 intervalles de méme nombre de
points chacun (en noir sur la figure 4.18), la capacité du radiometre POLDER-3 a évaluer la
qualité de I’air en termes de CQA. Il en résulte un seuil d’AOTporLpEr-3Fin de 0.20 pour
caractériser un événement de pollution comme étant de CQA « Modérée ». Alors que le
radiometre POLDER-2 montrait une faible sous-estimation du nombre d’observations
¢valuées par les mesures d’ AOTporper-2.Fin cOmme étant dans la CQA « Modérée » (emoderce =
-0.1%, formule 4.3), le radiométre POLDER-3 observe une surestimation d’intensité plus
forte (emoderce = 7 % en 2005 et 1 % en 2006). Pour finir, nous retenons donc un seuil de 0.17
d’AOT du radiométre POLDER a 440 nm pour statistiquement estimer le nombre de jours
dépassant le seuil de 15.5 pg/m’.

Finalement, le radiometre POLDER-3 semble tout aussi adéquat que le radiometre
POLDER-2 quant a la surveillance de la qualité de 1’air. On note néanmoins un nombre de
points considérablement réduit dans le cas de POLDER-3. D’autre part, les différences
observées entre POLDER-2 et POLDER-3 semblent s’expliquer par une répartition différente
des mesures et, en particuliers des pics, de PM; s au cours des deux périodes d’étude. En effet,
bien que les saisons observées soient les mémes (d’avril a octobre), I’année 2003 montre une
majorité de jours de CQA « Conditions a risques pour certains groupes de personnes » (valeur
de PM,  supérieure a 40.5 pg/m?) au cours du mois d’aoiit alors que 1’année 2006 en présente
une majorité au cours du mois d’octobre. On montre, de plus, davantage de mesures de PM, s
au-dessus de 15 pg/m’ en 2003 par rapport aux années 2005 et 2006.

4.3.3.2. Période hivernale 2005-2006

Nous avons précédemment dérivé un seuil d’AOTp pppopn €0 d”AOTho perosFin
(respectivement de 0.17 et de 0.20 a 440 nm) utile a I’estimation du nombre de jours
dépassant le seuil de 15.5 pg/m’ (limite inférieure de la CQA « Modérée »). Ces seuils
correspondent a la période d’avril a octobre (en 2003 dans le cas de POLDER-2 et en 2005 et
2006 pour POLDER-3). Il est important d’étudier la possibilit€¢ d’un seuil équivalent
d’AOT5pg; per.3rin dans des conditions hivernales (21 décembre au 21 mars des années 2005 et
2006).

La comparaison entre les mesures d’AOTpo perspn €t de PM, 5 a été élaborée de la
méme maniere que pour les études précédentes. Cependant, nous nous sommes servi, cette
fois-ci, de davantage de stations de PM,; en France (50 stations). De plus, les stations
fournissant un nombre de données co-localisées inférieures a 10 sont, cette fois-ci, conservées
d@ a un manque certain de mesures en hiver. Parmi ces 50 stations, seules 37 (resp. 40)
stations fournissent des mesures co-localisées en période hivernale au cours de 1’année 2005
(resp. 2006). Le nombre maximal de point co-localisé par station est de 18 pour une station en
2006 et il n’est pas rare de ne disposer que d’une seule mesure co-localisée par station (4
stations en 2005 et 5 stations en 2006).

Parmi 1’ensemble des stations de cette €tude, lorsque 1’on observe les stations
fournissant un nombre supérieur ou égal a 10 mesures co-localisées, aucun site en 2005 et
seuls 7 sites en 2006 montrent un coefficient de corrélation au-dessus de 0.50. Mise a part une
station ne montrant aucune corrélation, ces mémes stations montrent une pente de la droite de
régression entre ~ 13 et 69 pg/m’ par unité d’AOTporpEr-3.Fin €t une ordonnée i 1’origine
comprise entre ~ 7 et 21 pg/m’. On observe donc un accord moins prononcé entre mesures de
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PM;s et d’AOTpo perspin €t des pentes généralement plus fortes par station de mesure en
France en hiver par rapport a la période d’avril a octobre.

A titre d’exemple, la comparaison entre mesures d’AOTpq, pgg 3 i €6 de PM, 5 au cours
de la période hivernale des années 2005 et 2006 au-dessus de la station de Lille montre un
coefficient de corrélation de 0.58 (au lieu de 0.65 d’avril a octobre) et une pente de ~29 (au

_lieu de ~22 d’avril a octobre) avec un nombre peu significatif de mesures égal a 7.

Lorsqu’on regroupe les mesures spatialement et temporellement co-localisées issues des
37 (resp. 40) stations de mesures au sol en hiver 2005 (resp. 2006), on obtient la figure (4.20)
montrant la relation entre mesures de PM» 5 et d’ AOTpg; peg.spin (@ 440 nm).
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Figure 4.20: Corrélation entre mesures de PM; s (moyennes journaliéres faites a partir d’au moins 18
mesures horaires, stations hors trafic) et d’AOTporpEr-3.Fin (440 nm, moyenne dans carré de 66 x 66
Km centré sur la station de PM) au-dessus des 37 (resp. 40) stations de mesures de PM;s en 2005
(resp. 2006) en France du 21 décembre au 21 mars 2005 et 2006 (en gris). En noir, la totalité des 470
points co-localisés ont été distribués puis moyennés dans 10 intervalles de mesures d’AOTporpEr-3,Fin
de méme nombre de points (47 points).

- En gris, PM, 5= 40.68 +3.70 AOTporpEr-3,rin + 14.91 £0.74; RMS= 9.33, R=0.45 et N = 470,

- En noir, PM; 5= 43.46 +4.89 AOTporper-3.rin + 14.46 +0.97;, RMS=1.76, R=0.95 et N = 10.

D’apres la figure (4.20, en gris), quand on considere la totalité des données co-localisées
de PM; s et d’AOTpoLper-3 Fin €0 France, le coefficient de corrélation est similiare (R=0.45) a
celui observé sur la figure (4.18) d’avril a octobre 2005-2006 (R=0.43). Par contre, la droite
de régression observée est trés différente avec une pente nettement supérieure (de 41 contre
20) mais avec une ordonnée a I’origine quasi-similaire (entre 12 et 15 pg/m’).

Nous retrouvons le méme phénomeéne d’augmentation de la pente de la droite de
régression entre période estivale et hivernale observée lors de la comparaison des mesures de
PM, 5 et d’AOT agroNET Fin @au-dessus de Lille en 2003 (figure 3.6). Nous avions alors observé
une pente de 36 en été et de 61 en hiver. Cette augmentation de la pente de la droite de
régression (d’un facteur 2) entre la période d’avril a octobre et la période hivernale pourrait
s’expliquer par des inversions de températures plus fréquentes et importantes en hiver
entrainant une couche limite atmosphérique plus basse et une AOT plus faible pour une méme
concentration en aérosols.
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D’aprés la figure (4.20, en noir), lorsque les mesures co-localisées de PM,s et
d’AOTpoLpEr-3.Fin SONt triées puis moyennées sur 10 intervalles de 47 points chacun, on
observe une corrélation satisfaisante (R=0.95) quasi-égale a celle trouvée au cours de la
période d’avril & octobre (figure 4.18, en noir). Que 1’on utilise la totalité des points co-
localisés ou ceux moyennés par intervalle, on obtient une droite de régression quasi-similaire
(pente entre 41 et 43 sur la figure 4.20). La pente hivernale de la figure (4.20, en noir) est,
comme attendu, plus importante que celle de la figure (4.18) concernant la période d’avril a
octobre.

Grace aux données rangées sur 10 intervalles de méme nombre de points chacun, nous
avons €valué la capacité¢ de POLDER-3 a évaluer la qualité de ’air en termes de CQA en
période hivernale. En utilisant la méme méthode d’estimation que précédemment, on calcule
un seuil en AOTpg persp, de 0.03 pour évaluer la qualité de 1’air comme étant de CQA
« Modérée » en conditions hivernales.

Bien qu’il semble logique que ce seuil soit inférieur a celui de la période d’avril a
octobre, la valeur de 0.03 nous parait beaucoup trop faible pour correctement évaluer un
épisode de pollution comme étant de CQA « Modérée ». D’ailleurs, alors qu’il a été observé
des valeurs de différence relative &moqerce (formule 4.3) auparavant négligeables lors de
I’utilisation de POLDER-2 ou POLDER-3 au cours de la période d’avril a octobre, la valeur
d’ emoderse €Stimée dans des conditions hivernales est de -44 % en 2005 et de -42 % en 2006.

La relation directe entre mesures d’AOTpg persp, € de PM,5 ne semble pas
suffisamment robuste pour permettre d’en déduire un seuil d’AOT,q pprsp, Capable de
qualifier un épisode de pollution comme étant de CQA « Bonne » ou « Modérée » dans des
conditions hivernales. Il semble alors nécessaire de faire intervenir, dans ce cas, une
information de distribution verticale des aérosols. Retenons finalement que la relation entre
mesures de PM, set d’AOT satellitaires dépend fortement de la saison considérée.

4.4. Conclusions

Dans un premier temps, nous avons montré¢ un bon accord général entre moyennes
journaliéres et moyennes horaires centrées sur 1’heure de passage des satellites (POLDER-2,
POLDER-3 et MODIS) des mesures au sol de PM; s et d’AOT agroNET Total: D€ plus, 1’étude
du cycle moyen diurne des mesures d’AOT photométriques et de PM, s montre, en France,
une variation moyenne de ~ 0.07 pour les mesures d’AOT sgroner et de ~ 4 pg/m’ pour les
mesures de PM; s au cours de la journée en 2003,2005 et 2006. Finalement, la similitude des
mesures d’AOT restituées par les radiometres MODIS-TERRA et MODIS-AQUA survolant
respectivement 1’équateur le matin et I’apreés midi confirme le peu de variabilité des mesures
d’AOT photométriques en moyenne entre 10h30 et 13h30. La contribution des mesures des
radiometres MODIS-AQUA a MODIS-TERRA réside alors surtout dans un apport
supplémentaire de points de mesures a 1’échelle de la journée. Il semble, par conséquent,
possible de concevoir une comparaison entre une mesure unique journaliecre d’AOT
satellitaire et une mesure moyenne journaliere de PM, 5 ou d’AOT photométrique.

Dans un deuxi¢me temps, nous avons montré un bon accord général entre les mesures
de PM; 5 de stations co-localisées au sol, et ceci, jusqu’a ~50 Km de distance entre les stations
considérées. Ce résultat montre, au moins en partie, qu’il est possible d’utiliser la capacité du
satellite a surveiller la pollution d’ordre régionale en aérosols a 1’aide d’une mesure couvrant
une large zone géographique au sol.
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Dans un troisiéme temps, les mesures satellitaires des trois radiométres montrent un bon
accord avec les mesures photométriques au-dessus de la France et au cours des périodes
considérées (d’avril a octobre 2003 dans le cas du radiométre POLDER-2 et MODIS et au
cours des années 2005 et 2006 dans le cas du radiometre POLDER-3). Nous avons,
notamment, mis en évidence une capacité plus importante du radiomeétre POLDER a détecter
les particules fines par rapport au radiometre MODIS au-dessus de la France d’avril a octobre
2003.

La comparaison directe entre les mesures d’AOT satellitaires et de PM, 5 nous a permis
d’élaborer un seuil d’AOT satellitaire au-dessus duquel la pollution peut étre qualifiée de
« Modérée ». Un tel seuil a été élaboré en utilisant successivement les observations POLDER-
2 d’avril a octobre 2003, puis POLDER-3 d’avril a octobre ou en période hivernale des
années 2005-2006. La relation entre mesures d’AOT g peropin @ 440 nm et de PM, 5 d’avril a
octobre 2003 semble fournir le seuil d’AOTp perop, (€gal a 0.17) le plus robuste pour
évaluer un épisode de pollution comme étant de CQA « Modérée ». La relation entre mesures
de PM,; et d’AOT du radiometre POLDER-3 différe de celles entre mesures de PM, 5 et
d’AOT du radiometre POLDER-2. Ceci est probablement dd, en partie, a des périodes
d’observation tres différentes. L’année 2003 (période active de POLDER-2) semble, en effet,
présenter un pourcentage plus fort de valeurs de PM, 5 au-dessus de 15 ug/m’ que les années
2005 et 2006 (partie de la période active de POLDER-3). Par contre, la relation directe entre
mesures d’AOT g per 3 min €8 de PM, 5 ne semble pas suffisamment robuste pour permettre d’en
déduire un seuil d’AOT g per.3rin Capable de qualifier un épisode de pollution comme étant de
CQA « Bonne » ou « Modérée » dans des conditions hivernales. Il semble nécessaire de faire
intervenir, dans ce cas, une information de distribution verticale des aérosols. Les mesures du
radiometre MODIS, telles que nous les avons utilisé (a une résolution spatiale de 10 x 10 Km
et moyennées sur une zone géographique de 66 x 66 Km), semblent, quant a elles, moins
appropriées que celles du radiometre POLDER-2 pour surveiller la pollution en particules
fines au-dessus de la France d’avril a octobre 2003.

On applique le seuil d’AOT du radiometre POLDER précédemment établi (de 0.10 a
550 nm) aux mesures satellitaires des radiométres POLDER-2 et POLDER-3 au-dessus d’une
partie de I’Europe de 1’Ouest au cours de la période d’avril a octobre des années 2003, 2005,
2006 et 2007 réunies (856 jours). Il est alors possible de calculer le pourcentage de jours
dépassant ce seuil d’AOT POLDER (carte de gauche de la figure 4.21) par rapport au nombre
total d’observations (carte de droite de la figure 4.21).

La carte de droite de la figure (4.21) met en évidence un nombre de mesures nettement
plus faible (moins de 100 mesures) au-dessus de forts reliefs comme les Pyrénées, le massif
central, les Alpes et le Jura. On souligne, de méme, tres peu de mesures au-dessus de
I’ Angleterre et de I'Irlande (moins de 50 mesures). A 1’inverse, I’ Aquitaine et la cote d’azur
semblent présenter un plus grand nombre d’observations satellitaires (autour de 200
observations) par rapport aux autres régions francaises. Le nombre le plus important de
mesures (autour de 300 mesures) est enregistré au-dessus du Sud de 1’Espagne, du Portugal,
de I’Afrique du Nord ainsi qu’au-dessus de 1’Italie du Nord.
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Figure 4.21 : A gauche, nombre d’observations journaliéres présentant une mesure d’AOTpoLper Fin
(radiometre POLDER-2 et 3) a 550 nm au-dessus de 0.10 et présenté comme un pourcentage du
nombre total d’observations au cours des mois d’avril a octobre des années 2003, 2005, 2006 et 2007
réunies. A droite, pourcentage du nombre total d’observations par pixel (au plus 856 jours par pixel
sur la période d’observation).

La carte de gauche de la figure (4.21), regroupant les observations d’avril a octobre de 4
années (2003 et 2005 a 2007), permet de localiser les sources fixes d’émission en aérosols au-
dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest. D’aprés celle-ci, on peut regrouper les lieux
présentant le pourcentage le plus important de jours au-dessus du seuil satellitaire de CQA
« Modérée » en 5 grandes zones géographiques :

- Au-dessus de I’'Irlande et de 1’ Angleterre bien que ce résultat puisse étre biaisé par un
nombre plus faible d’observations satellitaires au-dessus de ces zones (carte de droite,
figure 4.21),

- Les zones industrialisées du Nord de la France, de la Belgique, des Pays-bas et du Nord
de I’ Allemagne,

- La zone toute particuliere du Nord de I'Italie facilitant 1’accumulation de polluants
grice aux forts reliefs alentour et sa forme de « cuvette »,

- Au-dessus des Pays de I’Est (tout particulierement en Croatie et au sud de la Hongrie) et

- Au-dessus du Nord de 1’ Algérie, la Tunisie et le Maroc ou il semble que nous observons
la fraction fine de particules désertiques,
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5. Prise en compte de la distribution verticale des aérosols

Au cours du chapitre précédent, nous avons montré un changement de relation entre
PM, 5 et épaisseur optique entre €té et hiver. Comme celui-ci ne s’explique pas entierement
par un changement de propriétés optiques et microphysiques, il semble qu’une variation de
distribution verticale moyenne des aérosols entre période hivernale et estivale en soit la cause
principale. L’évaluation de la distribution verticale des aérosols reste cependant
problématique. Les mesures fournies par les réseaux de LIDAR au sol comme EARLINET
(European Aerosol Research LIdar NETwork) ou MPLNET (Micro-Pulse Lidar NETwork) ne
suffisent pas a apporter des mesures directes de profil vertical des particules a 1’échelle
globale. De plus, a notre connaissance, il n’y a que trés peu de mesures de cette distribution
verticale des particules fournie proche de stations de mesures de PM, ;. Nous nous sommes
donc servi, dans un premier temps, du profil vertical en concentration massique simulé par le
modele de chimie-transport CHIMERE ainsi que de la hauteur de couche limite et du profil
d’humidité relative fournis par le modele météorologique MMS. Le modele CHIMERE,
couplé au modele MMS a, en effet, I’avantage de fournir des simulations quotidiennes
couvrant I’ensemble de notre domaine d’étude (une partie de 1’Europe de 1’Ouest et, tout
particulierement, la France). Dans un deuxiéme temps, nous avons utilisé les mesures de
profil de rétrodiffusion restituées par le LIDAR spatial CALIOP et ceci, dés qu’elles étaient
disponibles (lancement en avril 2006). Malgré le faible rapport signal sur bruit associé aux
profils verticaux de retrodiffusion d’un tel instrument embarqué sur une plateforme spatiale,
celui-ci permet 1’étude tridimensionnelle de 1’atmosphere. De plus, cet instrument est
embarqué sur la constellation de satellites de 1’ A-Train et présente 1’avantage de pouvoir étre
utilis€ en synergie avec d’autres capteurs comme ceux passifs MODIS (a bord de TERRA ou
AQUA) ou POLDER-3 (a bord de PARASOL).

La distribution verticale des aérosols, bricvement présentée dans la section (1.5) du
premier chapitre de cette these, est fortement influencée par la stabilité de I’atmosphere. Dans
le cas des hautes pressions, les particules €émises au sol et transportées par les masses d’air se
retrouvent contenues en majorité dans un réservoir (appelé aussi «couche limite
atmosphérique » par abus de langage) de hauteur H,. D’aprés Gras [1991], la distribution
verticale de la concentration massique en aérosols montre, dans ce cas, une décroissance
exponentielle avec I’altitude jusqu’a une hauteur H, et un profil de faible intensité et plus ou
moins constant au-dela de cette altitude. Il suffit donc, d’apres Gras [1991], de connaitre la
concentration massique au sol ainsi que la valeur de la hauteur H, afin de calculer la
distribution verticale des aérosols. Cependant, cette simplification n’est possible que dans le
cas de conditions climatiques anticycloniques (hautes pressions), favorisant un mélange
homogene des particules dans une couche limite dont la hauteur est alors facilement
décelable. Cette simplification est, en réalité, contredite dans le cas, tres fréquent, de multiples
couches d’aérosols dans la couche limite atmosphérique et un transport de particules en
altitude au-dessus de cette couche. Par conséquent, nous aurons également besoin d’estimer le
rapport de concentration en aérosols entre la couche de mélange et la colonne atmosphérique.

5.1.  Utilisation d’une distribution verticale simulée par un modéle de chimie-
transport

L’objectif de cette étude est de combiner 1’'information de distribution verticale du
modele de chimie-transport CHIMERE aux mesures satellitaires afin d’obtenir un produit
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satellitaire représentatif de ce qui est mesuré quotidiennement au sol par les stations de qualité
de I’air de la BDQA.

5.1.1. Description et évaluation préliminaire du modéle CHIMERE

Le mod¢le 3D-eulérien de chimie-transport CHIMERE a pour premicre fonction de
fournir une prévision journaliére du contenu en ozone, en aérosols et d’autres polluants dans
les basses couches de 1’atmosphére a des échelles spatiales différentes (locale a régionale). La
version utilisée dans cette étude est celle notée «V200606A ». La documentation compléte
concernant cette version du modele de chimie-transport CHIMERE peut étre consultée a
I’adresse suivante: http://euler.Imd.polytechnique.fr/chimere. Notons qu’actuellement, une
nouvelle version de CHIMERE est proposée environ tous les six mois par 1’équipe de
développement. Ce modéle permet d’effectuer des simulations a long terme de scénarios tout
en controlant les émissions au-dessus de I’Europe. Les concentrations calculées par le modele
correspondent a la moyenne dans chaque cellule de la grille CHIMERE dans le cas d’un
mélange parfait. Nous nous intéressons, dans cette thése, au produit aérosol du modele
CHIMERE comportant les caractéristiques suivantes :

- La dynamique et la conversion gaz particules du modele est décrite dans 1’étude de
Schmidt et al. [2001] et quelques améliorations ont été apportées dans Vautard et al.
[2003],

- Les données d’entrées météorologiques sont fournies par les analyses du NCEP
(National Center for Environmental Prediction) a travers la 5° génération du modele de
I’Université de 1’état de Pennsylvanie appelé «MMS» ([Dudhia, 1993],
http://www.mmm.ucar.edu/mmS5/) comportant une résolution spatiale horizontale de 36
Km et verticale de 25 niveaux. La version utilisée dans cette étude est celle notée
«2.3.6 »,

- En termes de transport des polluants a travers les limites du domaine du modéele,
CHIMERE utilise le modele de climatologie GOCART [Ginoux et al., 2001; Ginoux et
al., 2004] au-dessus des continents pour les aérosols.

- On utilise, dans ce travail de thése, la simulation de la concentration massique des
particules de type anthropique a 0% d’humidité relative (noté « PM2.5_anth »)
comprenant des particules d’origine anthropique et de source primaire (« Primary
Particulate Matter » ou « PPM » voir tableau 1.1), des aérosols de sulfate, de nitrate,
d’ammonium, et des aérosols secondaires organiques (« Secondary Organic Aerosol »
ou « SOA »),

- Le cadastre d’émission est celui ’EMEP (« Co-operative program for monitoring and
evaluation of the long-range transmissions of air pollutants in Europe », [Vestreng,
2003]) (http://www.emep.int/),

- Les mesures de concentration sont rangées en 6 intervalles de taille (de 0.01 ym a 40
um) ; le produit PM, ; (ug/m®) comprend les particules dont le diamétre fait partie des 4
intervalles suivants : (0.01 ; 0.04 ym), (0.04; 0.16 um), (0.16 ; 0.62 um) et (0.62 ; 2.5

pum),
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- On s’intéresse au profil de concentration massique simulé par le modele CHIMERE
ainsi qu’a la hauteur de couche limite et au profil d’humidité relative, tous deux dérivés
du modele météorologique MMS5 a 10:00,

- La résolution verticale est de 8 couches d’épaisseur variable. La hauteur de la 1°°
couche est d’environ 50 m et 1’épaisseur des suivantes augmente avec l’altitude. La
derniere couche est de 2 Km d’épaisseur et s’étend jusqu’a environ 5.5 Km. Les valeurs
élémentaires de PM, s en yg/m’ sont fournies pour chacune des couches, dont on connait
par ailleurs la hauteur (spatialement et temporellement variable). Il est donc possible
d’obtenir une concentration intégrée sur chacune des couches ou sur la totalité des 8
niveaux du modeéle en pug/m’.

- Nous utilisons, dans ce travail de thése, le domaine de simulation dit « CONT3 »
recouvrant une partie de I’Europe de 1’Ouest (c’est-a-dire entre les latitudes 35° N et
57.5° N et les longitudes -10.5° W et 22.5° E). Les produits aérosols utilisés sont donc
fournis, par le modele de chimie-transport CHIMERE a une résolution de 0.5° x 0.5 °
soit environ 55 x 55 Km.

Cette étude a ét€ menée en collaboration avec Anthony Ung de I'INERIS (Institut
National de I’Environnement industriel et des RISques). L’ INERIS a en charge la plateforme
de prévision de la qualité¢ de 1’air PREV’AIR (plateforme nationale de PREVision de la
Qualité de I’AIR) qui integre le modele CHIMERE. Les sorties du modele utilisées dans le
cadre de ce travail proviennent des réanalyses effectuées a I’INERIS.

Nous avons mené une étude préalable d’évaluation du contenu simulé dans la premiere
couche du modele (c’est-a-dire au sol) par le modéle (noté PM, ;"™ (sol) ). Pour cela, on
confronte les mesures de PM, ;“"™"** (sol) aux valeurs de PM, ; fournies par les stations de
mesures de la BDQA au-dessus de la France au cours de notre période d’étude (avril a octobre
2003).

Les stations de mesures en PM, 5 sont regroupées par maille du modele CHIMERE de
0.5° x 0.5°. Le tableau (5.1) montre les mailles du modele CHIMERE dans lesquelles se
trouve une (ou plusieurs) station de mesure de PM, 5 au sol. Lorsque plusieurs stations de
mesure de PM, ; cohabitent dans une méme maille CHIMERE, les mesures sont moyennées
(maille portant un numéro de groupe dans le tableau 5.1).
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Numé Latitude | Longitude
. umeéro R h
Région BDQA Maille Maille
CHIMERE | CHIMERE
Provence Alpes CA 3043 435 5.5
Languedoc Roussillon 8016 43.5 4.0
Franche Comté 13007 475 7.0
Champagne Ardennes 14009 49.0 4.0
Champagne Ardennes 14041 48.5 5.0
Alsace 16038 48.5 8.0
Picardie 18008 50.0 3.5
Normandie 21007 49.0 -0.5
Pays de La Loire 23113 47.0 -1.5
Pays de La Loire 23120 47.5 -0.5
Aquitaine 31013 43.5 -0.5
Nord Pas de Calais 28025 50.5 2.5
Nord Pas de Calais 10025 51.0 2.0
lle De France (4) Groupe 1 49.0 2.5
Normandie (2) Groupe 2 49.5 0.0
Auvergne (2) Groupe 3 46.0 3.0
Rhones Alpes (1) Groupe 4 45.0 5.5
Haute Normandie (2) | Groupe 5 49.5 1.0
Aquitaine (2) Groupe 6 45.0 -0.5
Nord Pas de Calais (2) | Groupe 7 50.5 3.0

Tableau 5.1 : Regroupement des stations de qualité de I’air au sol (loin de sources trés locales de
pollution) en 20 mailles (de 0.5 x 0.5°, référencées par leur centre) de la grille du modele CHIMERE.
Lorsque plusieurs stations cohabitent dans une maille, on montre le nombre de stations en présence
(entre parenthéses dans la premiére colonne) et on attribue un groupe a I’ensemble des stations.

La figure (5.1) montre la comparaison entre mesures de PM, s (moyennes entre Sh et
11h) au sol et simulées par le modéle CHIMERE dans la 1°° couche (PM, s“"™"** (sol) a 10h)
en ug/m’ en France (2 gauche) et au-dessus de Lille (a droite) d’avril a octobre 2003.

60 | - 60 -
50 | 50 |
40 |
30 .

20

PM2.5sCHIMERE(501) (pg/m?)
PM2.sCHIMERE(501) (g /m?)

10

[} 10 20 30 40 50 60

PM,.5 (ug/m®) PM,.s (ng/m?)

Figure 5.1 : Comparaison entre moyennes horaires de PM, ;s entre 9h et 11h et PM, ;“"™E (s0l)

simulées par le modéle CHIMERE a 10h dans la premiére couche en ug/m’ au-dessus des 20 mailles

du tableau (5.1) en France (a) et au-dessus de la maille « Groupe 7 » du tableau (5.1) concernant la

région de Lille (b) d’avril a octobre 2003.

- Au-dessus de la France (a), PM, "™ (sol) = 0.22 +0.01 x PM, 5+ 3.36 +0.14, R=0.43, RMS=
3.91 avec N=3337 ;

- Au-dessus de la région de Lille (b), PM, ;"™ R (s0l) = 0.35 +0.04 x PM, s+ 3.80 +0.67, R=0.53,
RMS=4.35 avec N=214.
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D’apres la figure (5.1), si on observe un certain accord au-dessus de la région de Lille
(R=0.53), I’accord est nettement moins satisfaisant au-dessus de la France (R=0.43) entre
valeurs de PM, s mesurées et de PM, “"™"**(sol) simulées dans le premier niveau par le
modele CHIMERE d’avril a octobre 2003.

Un premier travail de validation de la version du modele CHIMERE simulant les
aérosols de pollution a ét€ mené par Bessagnet et al. [2004] en comparant, a 1’échelle
européenne, les valeurs simulées de PM,,“"™"**"(sol) et les mesures de PM,, fournies par les
stations de mesures du réseau EMEP en 1999. Cette étude montre des coefficients de
corrélation qui s'étendent de R=0.30 a R=0.70 et une sous-estimation importante de la masse
totale des aérosols (particulierement au-dessus du Sud de I’Europe, ou les poussieres
désertiques peuvent jouer un réle majeur). Les erreurs normalisées sur les prédictions des
moyennes journalieres de PM,, étaient alors de 30 a 80%. Cependant, parmi les 23 stations de
mesures de PM,, du réseau EMEP sur lesquelles est basée cette étude, aucune n’est située en
France. Une autre étude importante de validation de la simulation des PM,s au sol par
CHIMERE est celle de Hodzic et al. [2005] d’avril 2003 a mars 2004. Néanmoins, cette étude
ne porte que sur la région d’Ile de France.

Lorsqu’on se concentre sur la période estivale de I’année 2003 autour de la station
urbaine de Lille (93 points co-localis€s), on observe une corrélation légerement plus forte (R=
0.58) entre PM, 5 au sol et PM, s“"™"**(sol) dans le premier niveau avec 95 % des points en
dessous de la droite 1 : 1. Cet accord est néanmoins plus faible que dans 1’étude de Hodzic et
al. [2005] ou il est observé un coefficient R égal a 0.70 en été au-dessus de Paris (stations
urbaines intra-muros) et en proche banlieue (N=183). Notons que les stations du réseau
IMPROVE aux Etats-Unis calculent, en plus des mesures courantes de PM, 5 et de PM,,, une
valeur de concentration massique spécifique a certaines especes de fines particules. Cette
quantité est appelée « ReConstructed Fine Mass » (ou « RCFM ») et représente la somme des
concentrations en masse du sulfate d’ammonium, de la matiére organique (OC), du carbone
suie (BC) et des fines particules de poussiere. Lorsque ces mesures sont comparées aux
valeurs de RCFM simulées par le modele de circulation générale GOCART (« Goddard
Global Ozone Chemistry Aerosol Radiation and Transport ») au-dessus de 135 stations du
réseau IMPROVE aux Etats Unis en 2001 comme dans 1’étude de Chin et al. [2007], on
observe un bien meilleur accord que le nbtre entre contenu en aérosols mesuré et simulé
proche de la surface (R=0.76). L’élimination de certaines espeéces comme le nitrate ou les
particules de sel marin mal représentées par le modele en est certainement la cause.

La figure (5.1) montre, de plus, une sous-estimation générale des valeurs de
PM, ,“"™*E(s0l) simulées par le modele dans le 17 niveau (92% des points sont en-dessous de
la droite 1 : 1 au-dessus de la France contre 90% a Lille). Cette sous-estimation générale du
contenu en particules dans le 1 niveau par le modele CHIMERE est également mise en
évidence dans 1’étude de Hodzic et al. [2005] et cela, particulierement en aotit 2003. D’apres
cette étude, ou il a été comparé les mesures de PM,, au sol et les simulations du modele
CHIMERE d’avril 2003 a mars 2004 au-dessus de 3 types de stations (urbaine, rurale et a
proximité des villes) dans la région d’Ile de France, cette sous-estimation pourrait €tre due a :

(1) une sous-estimation de la formation de SOA en été [Hodzic et al. 2004, Bessagnet
et al. 2004 et Vautard et al. 2005],

(i1) Un manque de particules de type poussieres désertiques, de remise en suspension
ou d’érosion locale par le modele,

124



(iii)  et/ou une absence de feux simulés provenant du Portugal en aott 2003.

En effet, en ce qui concerne les deux derniers points, les aérosols de poussieres
désertiques et de feux de biomasse ne sont pas simulés dans le produit « PM2.5_anth » du
modele CHIMERE utilis€. De plus, dans le cas des autres produits aérosols comme celui des
poussieres désertiques, le modele échoue, de facon générale, a représenter le moindre
événement exceptionnel d’aérosols (événement de poussieres provenant du nord de 1’ Afrique,
feux de biomasse...) [Communication personnelle, équipe CHIMERE/ INERIS].

En plus des explications précédentes, rappelons la faible résolution spatiale de 0.5° x
0.5° du modele CHIMERE. En effet, la sous-estimation générale du modele pourrait provenir
de la comparaison d’une mesure trés locale au sol de PM, 5  une valeur de PM, ;™% (sol)
moyennée sur une zone géographique étendue (ou de fortes valeurs éventuelles peuvent étre
«noyées » par la moyenne spatiale). Cet effet de sous-estimation du modele semble
néanmoins amoindri au-dessus de grandes agglomérations [Communication personnelle,
équipe CHIMERE/ INERIS].

Ajoutons que I’instrument TEOM, nécessaire a la prise de mesure de concentration
massique au sol, sous-estime les mesures de PM de 20% a 50% (évaporation du nitrate
d’ammonium, surtout en hiver) [Allen et al., 1997 ; Van Loon et al., 2003 ; Hodzic et al.,
2004 ; Charron et al., 2004]. En conséquence, la sous-estimation du contenu en particules de
la 1% couche du modele pourrait €tre en réalité encore plus importante.

Le modele CHIMERE n’est pas le seul a sous-estimer les mesures de concentration
massique au sol. Entre autres, 1’étude de Seigneur [2001] a évalué les performances de
quelques modeles d’aérosols au cours d’événements de pollution au-dessus de Los Angeles.
Les erreurs normalisées sur les prédictions des moyennes journalicres de PM,  étaient alors
toutes de 1’ordre de 50%.

Finalement, nous avons observé une nette sous-estimation du contenu au sol en aérosols
de type « urbain » par le modéele ainsi qu’un accord peu satisfaisant entre valeurs simulées au
sol de PM, ;“"™FRE (50]) et mesures de PM, s d’avril 4 octobre 2003. Si le contenu en aérosols
ne semble pas correctement modélisé, il se pourrait que le contenu de la couche limite
atmosphérique, supposé moins variable que celui au sol, le soit davantage. C’est pourquoi
nous avons également intégré la concentration simulée jusqu’a la hauteur de couche limite
fournie par le modele MMS (en divisant la valeur finale par cette méme hauteur pour obtenir
une quantité en yg/m’) puis comparé cette valeur aux mesures de PM, 5 au sol. On obtient des
corrélations légerement plus satisfaisantes au-dessus de la France (R=0.50 contre R=0.43) et
au-dessus de Lille (R = 0.59 contre R=0.53). Les droites de régression sont, par contre, quasi-
similaires.

5.1.2. Sélection des cas d’étude a partir des comparaisons CHIMERE-
POLDER

Notre objectif est de combiner les mesures satellitaires et I’information de distribution
verticale du modele CHIMERE. Pour cela, il est nécessaire de s’appuyer sur une période
d’étude montrant une forte corrélation entre la concentration massique simulée sur la verticale
(PM, S“"™FRE(colonne) en pg/m®) par le modele et 1’épaisseur optique satellitaire. L accord est
relativement faible (R=0.50 avec N= 186347 points) entre mesures d’AOTpq; ppg_s pin (440 nm,

125



dégradées sur la grille CHIMERE) et valeurs de PM, ;“"™***(colonne) d’avril a octobre 2003
au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest lorsque les données sont comparées par maille
de 0.5° x 0.5°. 1l serait donc illusoire de vouloir combiner le modele au satellite sur
I’ensemble des journées d’avril a octobre au-dessus de notre zone d’étude.

Nous analysons, par la suite, I’évolution journaliere du coefficient de corrélation (figure
5.2) entre mesures satellitaires d’AOTpg peropn €t Valeurs de concentration simulées par le
(colonne) en bleu foncé en

modele (PM,“"™"**(sol) en turquoise en yug/m’ ou PM, ;“"™"RF

ug/m?®) d’avril a octobre 2003 (208 jours) au-dessus des terres .

CHIMERE

09 | m PM,; (colonne) (ug/m?)
08 | PMZASCHIMERE(SOI) (”g/mi’r)
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Figure 5.2 : Evolution journaliére du coefficient de corrélation entre mesures d’AOTporper.2.rin G 440
nm et simulations de PM, ;"™ ¥ (sol) (en turquoise, ug/m’) ou intégrées sur la colonne atmosphérique
(PM, sS"™ERE(colonne), en bleu foncé, ug/m’) d’avril a octobre 2003 (208 jours) au-dessus d’une
partie de I’Europe de I’Ouest. Les restitutions POLDER-2 sont dégradées sur la grille CHIMERE (0.5
x 0.5°) et la co-localisation spatiale s’effectue maille par maille. Avec [’aimable autorisation
d’Anthony Ung

D’apres la figure (5.2), on observe une forte variation, de jour en jour, du coefficient de
corrélation entre AOT satellitaire et concentration massique simulée par le modele sur la
colonne. Le coefficient de corrélation semble, en majorité, meilleur I’été bien que les mesures
ne couvrent pas toute I’année 2003 (mais seulement les mois d’avril a octobre). Par ailleurs,
les valeurs de coefficient de corrélation de la figure (5.2) sont, en grande majorité, positifs. En
effet, seuls 4 jours (parmi 208) présentent des coefficients de corrélation négatifs (7 avril, 22
et 31 mai et 12 octobre 2003). De plus, les journées montrant un coefficient de corrélation
supérieur a 0.60 sont au nombre de 35 parmi un total de 208 jours. On note, en particulier,
deux pics de coefficient de corrélation le 13 avril (R=0.88) et le 17 aotit 2003 (R=0.82). Nous
expliquons, par la suite, quelques jours présentant un mauvais (figure 5.3) et un bon accord
(figure 5.4) entre mesures satellitaires du radiometre POLDER-2 et simulations du modele
CHIMERE.

La figure (5.3) montre une journée affichant un coefficient de corrélation négatif (31
mai) ainsi qu’une journée ou il est observé un accord tres faible (R= 0.22, le 4 aofit) entre
mesures d’AOT o prrorin €t Valeurs simulées de PM, s“"™™F(colonne) au-dessus d’une partie
de I’Europe de 1’Ouest.
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Figure 5.3 : Echantillon de journées de mauvais accord entre mesures satellitaires du radiométre
POLDER-2 et valeurs de PM, ;""" *(colonne) simulées sur la verticale par le modéle CHIMERE (de
gauche a droite, 31 mai et 4 aoiit 2003). En haut, les cartes d’AOT POLDER-2 a 440 nm (mode fin)
dégradées sur la grille CHIMERE (0.5° x 0.5°) et en bas, les cartes de valeurs de PM,;
correspondantes intégrées sur la colonne par le modéle CHIMERE. Avec [’aimable autorisation
d’Anthony Ung

Un désaccord entre modele et satellite peut résulter d’un disfonctionnement du modele.
En effet, le modele montre parfois un décalage spatio-temporel des panaches d’aérosols
provenant d’une mauvaise localisation des sources d’émission et des transports. C’est ce qui
semble étre en partie la cause du mauvais accord le 31 mai 2003 (figure 5.3). En effet, alors
que la carte d’AOTpo peropn @ 440 nm montre de fortes valeurs au-dessus d’une partie de la
Belgique, des Pays Bas et de 1’Ouest de 1’ Allemagne, aucun panache significatif n’est observé
sur la carte restituée par le modele CHIMERE. Par ailleurs, de fortes valeurs de PM,;
intégrées sur la colonne sont simulées par le modele CHIMERE au-dessus d’une partie des
pays de I’Est alors qu’elles ne semblent pas observées par le radiometre POLDER-2.

De plus, les panaches d’aérosols produits par les feux de végétation ainsi que la fraction
fine des particules de poussicres désertiques sont observées par le radiometre POLDER-2
alors qu’ils sont absents des émissions du modele CHIMERE. Des feux de foréts ont été
signalés au Portugal a partir du 1 aott 2003. Ces feux de végétation sont en effet observés
par le radiometre POLDER-2 le 4 aoit sur la figure (5.3) alors qu’ils ne sont pas simulés par
le modele CHIMERE.

Ajoutons qu’un mauvais accord entre mesures satellitaires et simulations du modele
CHIMERE peut aussi provenir de faibles valeurs d’AOTpg pgg.orn T€duisant la dynamique
spatiale ainsi que de I’absence d’un nombre considérable de mesures satellitaires du
radiometre POLDER-2 di a la couverture nuageuse.
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Comme il a été vu sur la figure (5.2), on observe néanmoins des jours présentant de
fortes valeurs de coefficient de corrélation entre modele et satellite comme le 13 avril
(R=0.88) et le 17 aoit 2003 (R=0.82). Les cartes restituées par le radiometre POLDER-2 et le
modele CHIMERE le 13 avril et le 17 aolt 2003 sont présentées sur la figure (5.4) ainsi que le
graphe de comparaison entre mesures d’AOTpo perom, €t valeurs simulées de
PM, s“™FRE(colonne).

POLDER AOT 440nm (unit*10) date : 20030413 POLDER AOT 440nm (unit*10) date : 20030817

LN -3 13 avril R L 17 aotit

PR L R DU Lo o oo

Do sk DLE Bk oL oG

cooo~—rt

OOOOE m LB LR S oo oo
Skt YbLa Bnme L aob o

-10° 8% -6° -4° -2° 0° 2° 4° 6° 8 10° 12° 14° 16" 18° 20° 22°

CHIMERE column PM25(mg/m2) date : 2003081710

Umed
v
4

Umed

10° .8 60 4® 2 0° ~° 4° 6° R° 10° 1°° 14° 16€° 18° o0° 29° -
10° 8 6" -4 -2 0" 20 4% 6 8 10° 12° 14° 16" 18 20° 22 e b L L e 1 20 o

Scatterplot CHIMERE vs POLDER Scatterplot CHIMERE vs POLDER
date : 20030413 date : 20030817

corr. coef = Q£79
o

T . coef = 0.82
88353 B _coef =0221 @ ca. coe

Sef

AOT POLDER (x10)
°
AOT POLDER (x10)

0 10 20 30 40 50

CHIMERE column PM25 (mg/m3) CHIMERE column PM25 (mg/m3)

Figure 5.4 : Exemples d’accord satisfaisant entre modeéle et satellite le 13 avril (a gauche) et le 17
aoiit 2003 (a droite). De haut en bas, la carte d’AOTporperorin @ 440 nm dégradée sur la grille du
modéle CHIMERE, la carte de PM, ;"™ (colonne) simulées sur la colonne (jusqu’a environ 5.5 Km)
et le graphe de corrélation des 2 cartes précédentes pour les jours correspondants. Avec I’aimable
autorisation d’Anthony Ung.
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Les journées présentées sur la figure (5.4) sont toutes les deux entourées d’autres
journées présentant un bon accord entre modele et satellite. On enregistre, en effet, un
coefficient de corrélation constamment supérieur a 0.56 du 10 avril au 15 avril et a 0.53 du 9
au 20 aolt 2003 entre le modele et le satellite lorsque les valeurs sont comparées de pixel a
pixel. On observe, le 13 avril 2003 (journée de plus forte corrélation entre modele et satellite
sur la figure 5.2), de forts contenus en aérosols au-dessus de la Mer du Nord et des Pays-Bas
ainsi que de faibles contenus en particules au Sud de ces régions selon la carte d’AOT du
radiométre POLDER-2 et la carte de PM, s“"™"***(colonne) du modéle CHIMERE. La journée
du 17 aolt, quant a elle, présente, malgré un manque de mesures d’ AOT o pggopin aU-dessus
de la France (ainsi que la Belgique, les Pays Bas, 1’Angleterre...), de fortes valeurs de
contenu en aérosols au-dessus du Sud de I’Italie et de la Sicile selon le modele et le satellite.

Finalement, que ce soit le 13 avril ou le 17 ao(it 2003, on observe un gradient spatial de
contenu en aérosols simulé par le modele fidele a la mesure satellitaire. Un bon accord entre
modele et satellite semble donc nécessiter un panache assez étendu présentant de fortes
valeurs d’AOT satellitaires au-dessus de la zone d’étude, ainsi qu’un nombre significatif de
mesures satellitaires. De méme, la nature de [’aérosol en présence a une influence
considérable sur le bon accord entre modele et satellite puisque les €émissions de feux de forét
et de poussieres désertiques ne sont pas correctement représentées par le modele CHIMERE.

Nous avons sélectionné, a partir de la figure (5.2), les journées présentant une
corrélation satisfaisante (coefficient de corrélation R supérieur ou égal a 0.70 sur la figure 5.2)
entre modele CHIMERE et mesures du satellite POLDER-2. Ces jours sont au nombre de 9 et
sont listés dans le tableau (5.2).

Numéro de Coefficient de Ordonnée
. Date . Pente .
jour corrélation origine

1 12/04/03 0,78 0,21 0,18
2 13/04/03 0,88 0,22 -0,53
3 28/07/03 0,75 0,14 -0,11
4 10/08/03 0,74 0,17 0,01
5 11/08/03 0,71 0,17 -0,03
6 14/08/03 0,70 0,13 0,70
7 16/08/03 0,80 0,20 -0,17
8 17/08/03 0,82 0,17 -0,45
9 19/08/03 0,71 0,14 -0,31

Tableau 5.2 : Jours consécutifs de bonne corrélation entre mesures d’AOTpopprapm G 440 nm et
valeurs simulées de PM, ;"™ (colonne) (ug/m’) (R = 0.70) au-dessus d’une partie de I’Europe de
I’Ouest (co-localisation par maille) d’avril a octobre 2003. Les mesures d’AOTpoipprapin SONt
dégradées sur la grille CHIMERE (0.5° x 0.5°). Les jours sont listés ainsi que le coefficient de
corrélation, la pente et I’ordonnée a l’origine de la droite de régression.

Nous nous intéressons a étudier, par la suite, la relation entre modele et satellite au-
dessus des 20 mailles du tableau (5.1) ou il existe une (ou plusieurs) stations de mesures de
PM, s au sol. En effet, le parametre satellitaire de qualité de 1’air que 1’on veut obtenir grace a
la distribution verticale des aérosols simulée par le modele CHIMERE devra étre confronté
directement aux mesures de PM, 5 au sol et il est nécessaire de s’assurer du bon accord entre
modele et satellite au-dessus de cette zone d’étude.
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Il est tout d’abord observé un coefficient de corrélation de 0.63 entre concentrations
simulées sur la verticale par le modéle CHIMERE (PM, “"™**(colonne)) et mesures
d’AOTp perorin @ 440 nm au-dessus des 20 mailles en France du tableau (5.1) d’avril a
octobre 2003. Bien que significatif, I’accord entre mesures satellitaires et simulées par le
modele ne semble pas assez satisfaisant pour envisager d’utiliser I’information verticale du
modele CHIMERE en toutes circonstances c’est-a-dire pour tous types de situations
météorologiques et tous types de particules. La figure (5.5) montre la comparaison entre ces
mémes valeurs mais au cours des 9 journées de bon accord du tableau (5.2).

45000
40000
35000 -
30000 -
25000 -
20000 -
15000 4

10000

PM2.5s"™MERE(colonne) (pg/ m3)

5000 4’, <

0 ‘ ; ;
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

AOTpoLpEr-2,Fin(550nmM)

Figure 5.5 : Comparaison entre mesures d’AOTporpeg.o rin (440 nm, dégradées sur la grille du modele
CHIMERE) et valeurs simulées de PM,s“"™ " (colonne) (ug/m’) au-dessus de la France (20 mailles
du tableau 4.1) au cours des 9 jours du tableau (5.2) présentant un bon accord entre valeurs du

modele et mesures satellitaires.
PM, "™ RE (colonne) = 55146.25 x AOT porpera pin 440mm 25157 + 8431.20 = 1037, R=0.79 avec N=72.

D’apres la figure (5.5) et comme attendu, on observe un accord satisfaisant (R=0.79)
entre mesures satellitaires et valeurs du modele CHIMERE au-dessus des 20 mailles (tableau
5.1) en France au cours des journées du tableau (5.2). L’étude se poursuit, par conséquent, au
cours de ces 9 journées de bon accord entre mesures satellitaires et simulations du modele et
au-dessus des 20 mailles du tableau (5.1).

5.1.3. Estimation de la masse au sol a partir de la combinaison entre le
modele et le satellite

Le calcul d’un AOT simulé€ (7, ) par le modele CHIMERE s’effectue en intégrant le
produit du profil vertical de concentration massique (M;) par la section spécifique massique
d’extinction (s;) sur i=N niveaux du mode¢le :

N
Teum =EMixsiXAZi (5.1)

i=1

130



ou Az, est I’épaisseur du niveau vertical i. Dans le cas de la valeur 7, , N est égal au
nombre total de niveaux (égal a 8 pour le modele CHIMERE).

Notons F, le facteur reliant les mesures d’AOT du radiometre POLDER, 7., , aux
valeurs d”’AOT simulées par le modele CHIMERE ( z,,, ). On peut alors écrire :

Tpor = F X Ty (5.2)

On pose R, le rapport entre la valeur de I’AOT simulé par le modele jusqu’a la hauteur
du premier niveau et celle calculée sur les N couches du modele :

R M, x5, x Az,

N (5.3)
2 M, x s, x Az,

i=1

On introduit également la valeur de ’AOT POLDER correspondant au premier niveau
du modele (Tpp; s, ), produit de I’AOT restitué par le radiomeétre POLDER, T, , et du

rapport R de 1’équation (5.3) tel que :

TroLaz = R X Ty, (5.4)

Finalement, si on considere un mélange homogene d’aérosols dans la premiere couche
du modele, le parametre POLDER de concentration massique €lémentaire au sol, My, (H,),
est égal au rapport entre ’AOT POLDER correspondant au premier niveau du modele
(Tpora, ) Par le produit de la section (s,) et de la hauteur du premier niveau (Az,):

Tpoy XR
Mo, (H)) = Fo (5.5)
s, x Az,

Rappelons que le profil de concentration massique M; est celui des particules
anthropiques directement fourni par le modele CHIMERE et le parametre M, (H))
correspond, dans notre étude, a des aérosols de type «urbain ». Ce dernier est simulé a
humidité ambiante et se doit d’étre « asséché » grace a la formule (2.8) puisqu’il est, par la
suite, confronté aux mesures « séches » de PM, s au sol.

La figure (5.6) et le tableau (5.3) montrent, a titre d’exemple, le calcul de ce parametre
M, (H,) pour la journée du 5 aoiit 2003 a Lille.
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Figure 5.6 : Profil vertical de concentration massique simulé par le modéle CHIMERE PM, ;"™ Rt (4

10 :00 en ug/n’) le 05 aoiit 2003 a Lille. Le trait noir en pointillé horizontal montre la hauteur de
couche limite, H¢,;, fournie par le modéle MM5.

Date AOTPOLDER-Z,Fin AOTAERONET,Fin PMZ,S (pg/m3) H1 (m) R (%) MPOL( |'!1)
(550 nm) (550nm) (ug/m?)
5 aodt 2003 0,28 0,24 24 44 3 25

Tableau 5.3 : Mesures d’AOT porpprarin (350nm, dégradée sur la maille CHIMERE), d’AOT ygroner Fin
(550 nm, moyenne entre 9h et 11h) de PM,s au sol (moyenne entre Sh et 11h, en ug/m’), valeurs
simulées de hauteur du premier niveau du modeéle H, (en m), du rapport R de la formule (5.3) et du
paramétre combiné My, (H,) (en pug/m’) le 5 aoiit 2003.

D’apres la figure (5.6), la distribution verticale simulée de la concentration massique
des particules (PM, ;"™ *F) décroit légérement jusqu’a la hauteur de couche limite
(Hq)simulée par le modele MMS (H, égale a ~ 558 m) puis diminue fortement jusqu’a une
altitude d’environ 3 Km pour ensuite augmenter légerement jusqu’au dernier niveau du
modele. Le rapport R entre la valeur d’ AOT""™"** du premier niveau du modele et de la
colonne (formule 5.3) est €gal a 3 % et la hauteur du premier niveau est de ~ 44 m. La mesure
d’AOTp0; per2rin d€ 0.28 a 550 nm est validée grice a la mesure d’AOT gronerpin €t 1a valeur
du parametre M, (H,) est trés proche de celle de PM, s mesurée au sol. La combinaison du
modele et du satellite semble donc fournir une mesure adéquate de concentration massique au
sol le 5 aotit 2003 a Lille.

5.1.3.1.  Calcul de I’épaisseur optique a partir du modéle
D’apres les formules (5.3) et (5.5), il est nécessaire de calculer une valeur d’épaisseur
d’optique en sortie du modele CHIMERE. Nous avons adopté une méthode simplifiée de

calcul de cette épaisseur optique. La facon la plus simple est d’appliquer un facteur de
conversion fixe entre simulation de concentration massique intégrée sur la verticale et
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épaisseur optique. Cette méthode revient, d’apres la formule (5.1), a fixer la section spécifique
massique d’extinction constante sur la verticale. Nous avons également testé une méthode de
calcul prenant en compte I’effet du profil d’humidité relative. Nous validons, par la suite, ce
calcul en comparant les valeurs d’AOT ainsi obtenues avec les mesures d’AOT
photométriques d’avril a octobre 2003.

Certains modeles comme celui de circulation générale GOCART (« Goddard Global
Ozone Chemimistry Aerosol Radiation and Transport ») provenant du Georgia Institue of
Technology aux Etats Unis ou LMDz couplé au modele d’émission/ chimie INCA
(« Interaction with Chemistry and Aerosols ») du Laboratoire de Météorologie Dynamique
(LMD) a Paris fournissent une valeur d’AOT. Notons que le calcul de cette valeur d’AOT
simulée comporte cependant de nombreuses différences selon les modeles. A 1’inverse, le
produit aérosol du modele CHIMERE est habituellement fournit sous forme de concentration
massique uniquement. De nombreuses €tudes ont eu pour but de valider les sorties de modeles
grace aux photometres solaires au sol comme celles de Tegen et al. [1997] ou de Takemura et
al. [2000]. Nous pouvons citer notamment la validation globale du modele GOCART dans
I’étude de Chin et al. [2002], du modéele LMDz-INCA dans la thése de Generoso [2004] et du
modele GISS ModelE (« Goddard Institute for Space Studies ») [Liu et al., 2006]. Les seules
études de validation des produits du modele CHIMERE en termes d’AOT sont celles de
Hodzic et al. [2004] et [2006]. Dans ce cas, les simulations sont confrontées aux mesures
photométriques en termes d’AOT respectivement au-dessus de Paris d’octobre 2002 a
septembre 2003 et au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest au cours du mois d’aoft
2003.

Le calcul du produit d’épaisseur optique de modeles de circulation générale comme
GOCART, LMDz-INCA, GISS ou celui encore non-opérationnel du modele CHIMERE
utilisé dans les études de Hodzic et al. [2004] et [2006] s’effectue en dissociant les especes
chimiques des aérosols et grace au calcul de la section spécifique massique d’extinction
correspondant a chaque espece. Rappelons que cette section (formule 2.2) est fonction, pour
chaque espece, de la densité volumique et du facteur d’efficacité d’extinction (lui-méme
fonction de I’indice de réfraction et de la taille des particules). Les modeles, comme ceux cités
précédemment, utilisent, pour chaque espece chimique, des valeurs d’indice de réfraction, de
densité volumique et de rayon effectif (ou de distribution en taille simulée par le modele)
issues de la littérature (Mallet et al. [2003] dans le cas de I’étude de Hodzic et al. [2004],
GADS c’est-a-dire « Global Aerosol Data Set », Kopke et al. [1997] et d’Almeida et al.
[1991] dans le cas du modele GOCART, ...). L’étude d’inter comparaison entre modeles
« AeroCom » [Kinne et al., 2003, 2005 ; Schulz et al., 2006] a permis, entre autres résultats,
de mettre en évidence les différences de propriétés optiques utilis€ées dans chacun des
modeles. L’étude de Kinne et al. [2005] met en évidence la large gamme de sections efficaces
massiques d’extinction utilisées par une vingtaine de modeles de circulation globale. Ceci est
confirmé par I’étude de Hand et Malm [2007] qui montre une multitude de valeurs de sections
spécifiques massiques de diffusion différentes dans la littérature depuis 1990.

Nous avons choisi, dans cette étude, de ne pas dissocier les aérosols par espece
chimique et d’utiliser uniquement le produit CHIMERE de concentration massique des
particules anthropiques que 1’on peut qualifier d’aérosols de type « pollution urbaine ». En
termes de simplification, on considére un type d’aérosol « urbain » comprenant les aérosols
carbonés (OC et BC) et les particules solubles autres qu’organiques (WS). La nouveauté de
cette étude est donc le calcul d’une valeur d’AOT équivalente a un type d’aérosol « urbain » a
partir d’une concentration massique des particules anthropiques du modele CHIMERE.
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Rappelons (formules 5.1 et 2.7) la relation liant 1’épaisseur optique en aérosols, Teyy, au
profil de concentration massique en particules, M; d’un type d’aérosol « urbain » simulé par le
modele CHIMERE a chaque niveau i:

Temm = Esgc?f;mref x f (HR;,HRref) x M; x Az, (5.6)

mass

OU S, ks (€1 m*/ug) est la section spécifique massique d’extinction d’un aérosol de type

«urbain » pour une humidité de référence, HRref, et humidifiée grace a la fonction f,
dépendante du profil d’humidité relative HR,. Az, est I’épaisseur du niveau i du modele.

Nous nous servons, par la suite, de la modélisation de 1’humidification de la section
spécifique de diffusion, proposée par Hdnel [1976] tel que:

M) 57

f (HR,,HRref ) = ((l HRref)

ou g est un coefficient a déterminer de maniére empirique.

Dans la suite de cette étude, nous utilisons, comme référence (valeur HRref dans les
formules 5.6 et 5.7), la valeur de I’humidité relative a 0%.

Nous appliquons la formule (5.7) a une section spécifique massique d’extinction alors
qu’elle est dérivée de I’étude de I’impact de 1’humidité relative sur la section spécifique de
diffusion. Dans ce cas, 1’étude de Gasso et al. [2000] présente des valeurs de coefficient g,
comprises entre 0.27 et 0.6 alors qu’elles sont comprises entre 0.47 et 1.35 dans 1’étude de
Randriamiarisoa et al. [2006]. Les sections spécifiques massiques d’extinction et de diffusion
sont liées par les propriétés d’absorption, la distribution en taille et la densité des particules.
D’une part, I’absorption de la lumiere par les particules est due, en grande partie, aux aérosols
de carbone suie (BC) observés, par ailleurs, comme fortement non hygroscopique. Il peut en
étre déduit une fonction d’humidification de la section spécifique d’absorption, f,, (avec f,,, =
e + foe) négligeable. D’autre part, au cours de notre précédente étude des propriétés optiques
et microphysiques moyennes des particules au-dessus de I’Europe de I’Ouest de 1994 a 2007
(section 3.3.1), on observe des valeurs de w, supérieures a 0.90 montrant, en moyenne, une
absorption modérée mais non négligeable de la lumiere par les particules. Nous supposons,
par conséquent, une fonction d’humidification de la section spécifique d’extinction similaire a
celle de la diffusion. Notons que cette simplification est utilisée dans d’autres études comme
celle de Raut et Chazette [2007].

De plus, bien que 1’équation (5.7) soit utilisée par de nombreux auteurs comme Covert
et al. [1972], Boucher et Anderson [1995], Ross et Hobbs [1998], Kotchenruther et al. [1998
et 1999], Gasso et al. [2000], Randriamiarisoa et al. [2006] ou Raut et Chazette [2007], ces
études ne concernent pas toutes le méme type de particules. Citons par exemple, I’étude de
Raut et Chazette [2007] portant sur les particules de type « urbaines » au-dessus de Paris au
cours de la campagne LISAIR (« Lidar pour la surveillance de I’AIR ») du 10 au 30 mai 2005
alors que 1’étude de Kotchenruther et al. [1998] porte plutdt sur les particules de feux de
végétation au-dessus du Brésil au cours de la campagne SCAR-B (« Smoke, Clouds And
Radiation-Brazil »). Il est donc fait ’hypothése de mé€mes propriétés optiques entre aérosols
de feux de végétation et aérosols de type « urbain » (WS, OC et BC). D’ailleurs, 1’étude de
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Chazette et Liousse [2001] considere, en premiere approximation, que les propriétés optiques
des aérosols de feux sont similaires a celles des aérosols de carbone organique (OC).

La premiere méthode de calcul de I’AOT simulé par le modele consiste a définir une
valeur de section spécifique massique d’extinction constante sur la colonne atmosphérique,
c’est-a-dire « pour une humidité ambiante ». Rappelons que c’est une forte simplification que
de fixer une section de type « urbaine » a « humidité ambiante ». En effet, d’apres Chin et al.
[2002], dans le cas des aérosols de sulfates et de type OC, la section spécifique massique
d’extinction a 550 nm est 10 fois plus importante a 99 % qu’a 0% d’humidité relative. Une
forte variation du profil d’humidité relative peut donc avoir des conséquences non
négligeables sur le calcul de I’AOT. Fixer une section spécifique massique d’extinction par
espece chimique a cependant déja été vu, et cela, notamment dans I’étude de Generoso et al.
[2003]. Dans cette étude, I’AOT est simulé a 865 nm a partir d’'une concentration massique
intégrée sur la colonne et un facteur constant basé sur des distributions en taille typiques de
I’aérosol de feux de végétation (égal a 3.5 x 10° m”ug™ pour I’espece OC et 4.5 x 10°
m’.ug™"' pour I’espéce BC selon Dubovik et al. [2002] et Liousse et al. [1995 et 1996]). Notons
que ces valeurs peuvent €tre comparées a celles du tableau (2.1) précédent concernant les
especes BC, WS et OC a humidité ambiante.

Le tableau (5.4) montre les valeurs d’extinction volumique (autrement dit, le rapport
entre la mesure d’épaisseur optique et de concentration en volume des particules, en ym™)

moyennes mesurées a humidité ambiante au-dessus de la France en 1999 [Dubovik et al.,
2002].

i Extinction
[Dubovik et al, 2002] (O

volumique (pm™)

Ao.{:i“é’:":';ﬂa' A (nm) | r,<ipm | r,<15pm | rp,<ipm | r,<15pm
0,1 440 | 4,88 3,34 0,928 | 0,913
0,1 550 | 3,03 2,16 0,913 | 0,894
0,9 440 | 7,28 5,33 0,946 | 0,938
0,9 550 | 5,35 3,97 0,943 | 0,933
0,5 440 6,56 \ 0,942 \

Tableau 5.4 : Valeurs d’extinction volumique (mesure intégrée sur la colonne atmosphérique, um’) et
d’albédo de diffusion simple, w,, au-dessus de la France d’aprés Dubovik et al. [2002] a différentes
longueurs d’ondes A, correspondant a différentes mesures d’AOT yzroner rin & 440 nm et a des rayons
physiques de particules inférieurs a 1 ym ou 15 um. Ces valeurs concernent les particules de type
« urbain/ industriel ».

D’apres le tableau (5.4), la valeur d’extinction volumique d’aérosols de type « urbain »
et de rayon physique inférieur a 1 ym (c’est-a-dire de diametre aérodynamique inférieur a 2.5
um) au-dessus de la France a 440 nm est égale 4 6.56 ym™' dans le cas d’une mesure
d’AOT sgronerTor €gale @ 0.5 a 440 nm. Cette valeur est similaire a celle que nous obtenons en
moyenne au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest de 1994 a 2007 (tableau 3.2). On
observe, en effet, une mesure d’extinction volumique moyenne de 6.33 ym™ (correspondant a
une valeur moyenne d’AOT du mode fin de 0.19 a 440 nm et de concentration en volume du
mode fin de 0.03 pm’/um?).

D’apres I’étude d’Horvath [1993], la densité volumique d’un aérosol de type (POM)
(POM = 1.3 x OC d’aprés Chazette et Liousse, [2001]) et de type (BC) est de 1.5 g.cm™ alors
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qu’elle est de 1.7 g.cm™ pour un aérosol de type (WS) d’aprés Sloane [1984] et Boucher and
Anderson [1995]. Nous fixons, par conséquent, dans cette étude, une densité moyenne urbaine
a humidité ambiante égale a 1.6 g.cm™ sur la colonne atmosphérique. Notons que 1’humidité
relative, en plus d’influer sur la taille de la particule ainsi que sur son indice de réfraction, a
un impact, en toute rigueur, sur la densité volumique de la particule.

Grace a une densité volumique fixée a 1.6 g.cm™ pour un aérosol de type « urbain » et
une valeur d’extinction volumique d’apres le tableau (5.4), il peut étre calculé une section
spécifique massique d’extinction a humidité ambiante (m’.pug') de type «urbaine » et
constante sur la colonne atmosphérique. Celle-ci est, par exemple, égale a 4.1 x 10° m>.ug" a
440 nm pour des particules dont le rayon est inférieur a 1 gm et pour un AOT photométrique
de 0.5 a 440 nm. La valeur d’AOT simulée par le modele obtenue grace a cette premiere
méthode de calcul est notée AOTg o 1 par la suite.

La deuxieme méthode de calcul de I’AOT simulé par le modele consiste a faire varier la
section spécifique massique d’extinction en fonction du profil vertical d’humidité relative
fourni par le modele météorologique MMS. Le calcul de I’AOT nécessite donc de connaitre,
d’apres les équations (5.6) et (5.7), la valeur de la section efficace massique a 0 % d’humidité
relative puis la valeur du coefficient g.

Dans la formule (5.7), lorsque I’humidité relative tend vers 100% (c’est-a-dire vers 1),
le facteur d’humidification, f, tend vers I'infini. Il faut donc étre particulicrement vigilant a ce
que I’humidité relative ne soit pas trop importante et nous y reviendrons par la suite.
L’humidité relative fournie par le modele MMS est par conséquent, dans un premier temps,
limitée a 99 % dans cette étude.

Le tableau (5.5) montre une partie des mesures de section spécifique massique
d’extinction effectuées lors de la campagne de terrain ESCOMPTE [Mallet et al. 2003] en
fonction de plusieurs valeurs d’humidité relative. Cette campagne avait pour objectif de
contraindre les modeles de transport de pollution atmosphérique grace a la mesure de
propriétés otiques des aérosols autour de la région de Marseille du 4 juin au 13 juillet 2001.

Se™ (m’.g") & Types d'aérosols
530 nm
Humidité relative (0]8) WS BC
0% 1,71 2,37 9,49
20% 1,78 2,49 9,49
30% 1,85 2,54 9,49
40% 1,93 2,6 9,49
50% 2,02 2,76 9,49
60% 2,16 2,91 9,49
70% 2,33 3,06 9,49
80% 2,61 3,33 9,49
90% 2,99 3,86 9,49
95% 3,42 4,17 9,49
98% 4,08 4,73 9,49

Tableau 5.5 : Mesures de sections spécifiques massiques d’extinction a 530 nm (m’.g") lors de la
campagne ESCOMPTE [Mallet et al., 2003 ] par type d’aérosols (égal a OC, WS et BC) et en fonction
de I’humidité relative. Le type BC est considéré hydrophobe.
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Dans un premier temps, on calcule la valeur de la section efficace massique
(A) a0 % d’humidité relative concernant le type d’aérosol « urbain » de la maniére

mass
ext,dry,urbain

Ky
suivante:

mass mass mass mass
Sext,dry,urbain ()\') = PBC X Sext,dry,BC ()\') + PWS X Sext,dry,WS ()\’) + POC X sexr,dry,OC ()\’) (58)
ou P est le pourcentage de la masse de 1’espece considérée par rapport a la masse totale
au-dessus de régions urbaines/industrielles.

En ce qui concerne ces pourcentages, 1’étude de Mallet et al. [2003] observe que 44 + 6
% de I’extinction de la lumiere est due au type d’aérosols (WS), 20 + 4 % due au type (BC) et
16 £ 3 % due au type (OC) au-dessus de la région de Marseille en été 2001. L’étude de
Chazette et Liousse, [2001] observe, quant a elle, 20% de ’extinction due au type d’aérosols
(WS), 30% due au type (BC) et 35 % due au type (OC) au-dessus de la région de Thessaloniki
le 12 et 13 juin 1997. Grace a la formule (5.8) et les valeurs de section spécifique d’extinction
massique a 0 % d’humidité du tableau (5.5), la section s/, (A) est alors égale a 3.21x10°

ext,dry,urbain
% m’.ug" dans le cas de I'étude de Mallet et al. [2003] et égale 4 3.91x10° m>. ug" a 530 nm
dans le cas de ’étude de Chazette et Liousse, [2001] pour un type d’aérosols « urbain ». La
valeur de la section s, (A) est, par conséquent, imposée par la suite égale a la moyenne

ext,dry,urbain

des deux valeurs précédentes c’est-a-dire 3.56 x10° m*. ug™ a 530 nm.

Notons que ’étude de Putaud et al. [2003] montre, quand a elle, des valeurs de Py ,
Pys (principalement aérosols de sulfates) et de P,. généralement plus faibles que celles de
Chazette et Liousse, [2001] et Mallet et al. [2003] et respectivement égales a 8 %, 17 % et
17% au-dessus ou proche des villes (le reste étant constitué de 17% de nitrates, 10%
d’ammonium, 3% de sels marins, 7 % de poussieres minérales et 21 % d’espece inconnue).
L’étude de Putaud et al. [2003] s’appuie sur une dizaine d’années de mesures au-dessus d’une
partie de I’Europe de 1’Ouest grice a de nombreuses stations de mesures de PM, 5 (de type
rurales, urbaines, périurbaines, ...).

Dans un deuxiéme temps, il est possible de calculer le coefficient g de la formule (5.7)
en utilisant les valeurs de section spécifique massique d’extinction a 0% d’humidité relative
du tableau (5.5) et en ajustant les équations (5.6) et (5.7) aux valeurs du tableau (5.5).
L’ajustement des points montre alors, pour les 2 types d’aérosols, un coefficient de corrélation
tres satisfaisant et quasi-similaire de 0.99. Il en résulte un coefficient g ajusté a 0.19 pour
I’espece (WS) et 0.23 pour I’espece (OC). En calculant la moyenne des deux valeurs
précédentes, on montre finalement un coefficient g, €gal a 0.21 pour un type d’aérosol
« urbain » dans le cas de 1’utilisation des mesures de 1’étude de Mallet et al. [2003].

Par ailleurs, 1I’étude de Raut et Chazette [2007] montre un coefficient g nettement plus
important, €gal a 0.55 + 0.05. Dans cette étude, plutét que d’utiliser des mesures
expérimentales comme celles du tableau (5.5), I’évolution de la section spécifique massique
d’extinction est simulée en fonction de 1’humidité relative grace a un code de Mie pour
différentes distributions en taille et différents indices de réfraction en fixant le facteur
d’accroissement du rayon sous ’effet de I’humidité (facteur e de la formule (1.5) égal a 0.26).
Nous avons choisi, par la suite, le coefficient g égal a 0.55 comme dans le cas de 1’étude de
Raut et Chazette [2007].

La valeur d’AOT obtenue grace a cette deuxieme méthode de calcul est notée AOTg, v,
CHIMERE par 1a suite.
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5.1.3.2. Comparaison au photomeétre

Il est maintenant possible de calculer une valeur d’AOT simulée par le modéele
CHIMERE en utilisant les deux méthodes de calcul décrites dans la section précédente. Nous
validons ce calcul en comparant les valeurs d’AOT obtenues aux mesures d’AOT
photométriques. Pour cela, nous avons regroupé les stations de mesures photométriques par
maille de 0.5 ° x 0.5° (tableau 5.6). Une seule maille CHIMERE contient 2 sites
photométriques du réseau AERONET/PHOTONS (Carpentras et Avignon) et nous avons
sélectionné, dans ce cas, le site d’Avignon puisqu’il présente un plus grand nombre de
mesures au cours de la période étudiée (avril a octobre 2003).

Latitude | Longitude
Ville Maille Maille
CHIMERE | CHIMERE
Avignon 44.0 5,0
Bordeaux 45,0 -0,5
Dunkerque 51,0 2,5
Fontainebleau 48,5 2,5
Lille 50,5 3,0
Palaiseau 48,5 2,0
Toulon 43,0 6,0
Toulouse 43,5 1,5
Villefranche 43,5 7,5

Tableau 5.6: Co-localisation des sites photométriques du réseau AERONET/PHOTONS et des mailles
du modeéle CHIMERE (0.5°x0.5°, référencées par leur centre). Dans cette étude, chaque maille
contient une station photométrique.

Comme nous I’avons vu précédemment, les valeurs de tres forte humidité relative sont
un obstacle au calcul de I’AOT dans le cas ou la section varie en fonction de I’humidité
relative. En effet, d’apres la formule (5.7), en fixant le facteur g a 0.55, on observe une
augmentation soudaine du facteur d’humidification f a partir d’une humidité relative
d’environ 95%. La valeur de f est alors comprise entre 1 et 5 jusqu’a 95% puis entre 5 et 13
de 95% a 99%. La sélection de valeurs co-localisées d’AOT qyypre €6 A AOT groner limite
naturellement les mesures météorologiques de tres forte humidité relative puisque les mesures
photométriques ne s’effectuent qu’en ciel clair. Cependant, les mesures d’AOT yproner SONt
tres locales alors que celles du modele CHIMERE correspondent a une zone géographique de
0.5°x0.5°. 1l pourrait donc rester de fortes valeurs d’humidité relative (c’est-a-dire supérieures
a environ 95%) dans une maille de 0.5° x 0.5°. C’est la raison pour laquelle nous contraignons
davantage la couverture nuageuse par la prise de mesures simultanées d’ AOT restituées par le
radiometre POLDER-2 et nous supprimons, par 1a, les fortes valeurs d’humidité relative. Ces
mesures d’AOTpg; per.o rins TeStituées au-dessus d’une zone d’environ 0.19° x 0.16°, sont, pour
I’occasion, dégradées sur la méme zone géographique que le modele CHIMERE (0.5° x 0.5°).
Nous choisissons, de plus, de ne garder que les valeurs moyennes satellitaires correspondant a
au moins 2 pixels. Ajoutons que les particules de poussieres désertiques, non représentées
dans le produit « PM2.5_anth » du modele CHIMERE, ne devraient pas poser de problemes
puisque seule la fraction fine de ce type de particules est observé par le radiometre POLDER-
2. Notons, tout de méme, qu’en prenant en compte les mesures du radiometre POLDER-2,
cette étude est biaisée vers des conditions d’humidité relative plus faibles.
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La figure (5.7) montre la comparaison entre valeurs d’AOT simulées par le modele
CHIMERE (AOTs, . ™ et AOTg v V%) 2 10h du matin et les moyennes journaliéres
d’AOT sgroner rin @u-dessus de la France (9 mailles, tableau 5.6) d’avril a octobre 2003.

0,8 - 7
° AOTSechsle CHIMERE (440 nm) Ve

CHIMERE
AOTSeclVar 7

0,7 1

0,6 |

0,5 1

0,4 -

AOTCHIMERE
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o LI ‘ ‘ ‘ |

AoTAERONET,Fin

Figure 5.7: Corrélations entre moyennes journalieres d’AOT sgronerrin (440 nm, soumises aux 3
contraintes de Dubovik et al. [2000], et rayon physique maximal égal au point d’inflexion de la
distribution en taille) et valeurs simulées a 10h d’AOTg,.cy,""™™ ™ G 440 nm (section spécifique
massique d’extinction constante a humidité relative ambiante, en noir) et d’ AO Ty, "™ 4 530 nm
(section spécifique massique d’extinction dépendante du profil d’humidité relative, en gris) au-dessus
de la France (9 mailles du tableau 5.6) d’avril a octobre 2003. Les jours ne présentant pas de mesures
d’AOTporperarin (dégradées sur la grille CHIMERE et faites a partir d’au moins 2 pixels) sont
éliminés.
- En noir, AOT e ™ R (440 nm) = 0.11 +0.01 x AOT sgroner pin (440 nm) + 0.03 = 0.00, R=0.63,
RMS=0.02, N=397.
- En gris, AOTg "™ (553 nm) = 0.22 +0.01 x AOT sgroner pin (350 nm) + 0.03 =0.00, R=0.67,
RMS=0.02 et N=397.

Si ’on compare les valeurs d’AOT CHIMERE (c’est-a-dire d’AOTg. ¢ 0 ou d’
AOTs v ™) aux valeurs d’AOT ypronerrow (PlUtOt qu’aux valeurs d’AOT sgrongrFin
comme sur la figure 5.7), les coefficients de corrélation, les ordonnées a I’origine et les pentes
sont quasi-similaires.

On observe sur la figure (5.7, en gris) un facteur d’environ 4 (pente de 0.22) entre
mesures d’AOT ygronerrn €t simulations d” AOTg. .y, 01" & 550 nm en faisant varier la
section spécifique massique d’extinction sur la verticale. De plus, fixer la section spécifique
massique d’extinction sur la verticale (en noir) tend a augmenter le facteur entre AOT simulé
et mesuré d’environ 4 a 9 (pente de 0.11) et a diminuer le coefficient de corrélation de R=
0.67 a R=0.63. La deuxieme méthode de calcul de la section efficace d’extinction massique

semble, par conséquent, plus appropriée dans le cas de notre étude.

Notre coefficient de corrélation (R=0.67 pour N=397) est légeérement plus satisfaisant
que celui de ’étude de Hodzic et al. [2006] (R=0.61 pour N=78) lorsque les moyennes
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N

journalieres d’AOT simulées par le modele CHIMERE sont comparées a celles
photométriques du 1 au 15 aotit 2003 (hors jours de feux de végétation provenant du Portugal
le 5 et 6 ao(t) au-dessus d’une partie de 1I’Europe de 1’Ouest. Concernant d’autres modeles,
I’étude globale de Chin et al., [2001] montre un accord satisfaisant entre mesures
d’AOT sproner €t valeurs simulées d’AOT du mode total par le modele GOCART (R=0.70) au
cours des années 1996 et 1997. En revanche, on observe peu d’accord entre mesures
d’AOT sgronerrin €t mesures simulées d’AOTy, du modele LMDz-INCA dans la these de
Generoso [2004] (R=0.10 pour 762 points) au-dessus de 1’Europe au cours de 1’année 2000.
La sous-estimation des mesures d’AOT calculées par le modele CHIMERE a déja été
mise en évidence dans les travaux de Hodzic et al. [2004] ou il a été comparé des moyennes
mensuelles d’AOT simulées et mesurées d’octobre 2002 a septembre 2003 au-dessus du site
photométrique de Palaiseau. Les AOT mesurés sont, en effet, sous-estimés par le modele de
mars a septembre 2003 (de 20 % en Mars a plus de 50 % en aofit). Dans notre étude, le facteur
de sous-estimation entre valeurs simulées et mesurées est cependant plus fort (égal a 4 dans le
cas de I'utilisation d” AOTg v, ") que celui de 1’étude de Hodzic et al [2004] (égal a 2).

Concernant d’autres modeles de circulation générale, bien qu’il ne s’agisse que
d’aérosols carbonés (OC et BC), on observe une tendance globale similaire a la sous-
estimation de la moyenne mensuelle d’AOT simulée par le modele LMDz-INCA dans I’étude
globale de [Generoso et al., 2003] au cours des années 1997 a 2001. Rappelons que la
concentration massique intégrée est, dans ce cas, simplement multipliée a une section efficace
d’extinction constante sur la verticale. Cette sous-estimation de I’AOT du mode fin se
retrouve, de méme, dans la thése de Generoso [2004] entre mesures d’AOT \grongrrn €t
mesures simulées d’AOT, du modele LMDz-INCA. Le facteur entre AOT mesurées et AOT
simulées est, dans ce cas, satisfaisant et égal a 1.4 au-dessus de I’Europe au cours de I’année
2000 (N=762 points) avec, par ailleurs, un coefficient de corrélation peu significatif de 0.10.
Il en est de méme pour les fortes valeurs d’AOT dans 1’étude globale de Chin et al. [2001] au
cours des années 1996 et 1997 avec un facteur maximum de 2 entre AOT mesuré par le
photometre et simulé par le modele GOCART.

Les sources d’erreurs sur les valeurs simulées de profil de concentration massique
peuvent provenir des processus dynamiques et adiabatiques qui régissent la circulation
générale et les hypotheses propres au modele d’aérosols (en particulier la description des
sources/ puits et les réactions chimiques).

De plus, d’apreés Hodzic et al [2004], la comparaison entre les profils d’humidité
relative provenant du modele de météo MMS et radio sondés montre une surestimation du
modele en été 2003 (de 3 a 10 %). D’apres la formule (5.7), une surestimation de 1’humidité
relative du modéle MMS5 entrainerait une surestimation de la valeur d’ AOTg .y, 1"
simulée.

Cette surestimation de I’AOT simulé semble néanmoins compensée par une sous-
estimation du contenu massique de certaines especes par le modele. En effet, d’apres Hodzic
et al. [2004], et comme nous I’avons observé dans la section précédente, la sous-estimation en
période estivale pourrait provenir d’une sous-estimation des particules organiques secondaires
(SOA). 11 existe, en effet, encore beaucoup d’incertitude sur les émissions et le processus
chimique lié a la formation de SOA. De plus, le contenu en particules de poussieres
désertiques n’est pas simulé par le produit « PM_anth » du modele et pourrait contribuer
significativement a la sous-estimation du contenu total en particules au printemps et en été
[Hodzic et al., 2004]. Rappelons, de plus, les erreurs que peuvent entrainer la comparaison de
mesures locales photométriques a des valeurs moyennées par le modele CHIMERE sur une
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large zone géographique au sol de 0.5 x 0.5° (c’est-a-dire de ~55 Km x 55 Km). Finalement,
n’oublions pas les erreurs qu’entrainent les simplifications apportées dans le calcul de la
section massique d’extinction (qu’elle soit fixe sur la verticale ou fonction du profil
d’humidité relative). Dans le cas d’autres modeles comme GOCART, les erreurs peuvent
provenir du choix des propri€tés optiques des différentes especes d’aérosols a la base du
calcul de la section spécifique massique d’extinction.

Retenons, en définitive, qu’on observe une corrélation satisfaisante entre les valeurs
calculées > AOTg, v, VR et les mesures d’AOT photométriques au-dessus de la France
d’avril a octobre 2003 (R= 0.67) malgré un facteur important entre les 2 types de mesures
(facteur 4). Prendre en compte le profil d’humidité relative simulé par le modele
météorologique MMS améliore légerement la corrélation (coefficient de corrélation de
R=0.67 contre R=0.63) entre AOT simulé et mesuré par les photometres en France d’avril a
octobre 2003.

5.1.3.3.  Analyse des PM dérivées du satellite

A la vue de I’équation (5.5), les paramétres du modéle CHIMERE utiles 4 1’élaboration
du produit de qualité de I’air satellitaire, My, (H,), sont donc, d’une part, la simulation du
profil vertical de concentration massique en aérosols, M; et, d’autre part, le profil d’humidité
relative influant sur la section spécifique massique d’extinction ainsi que sur «l’asseéchement »
final du parametre M, (H,).

L’AOT simul€ par le modele (t,,,, dans la formule 5.1) est, par la suite, celui obtenu
grice a la deuxieme méthode de calcul ou la section spécifique d’extinction massique varie en
fonction du profil vertical d’humidité relative (AOTg. v, ). Cette méthode est préférée a
la premiere puisqu’elle fournit un meilleur accord entre valeurs d’AOT simulées par le
modele et mesures d’AOT photométriques (figure 5.7).

Notons que nous aurions pu choisir la hauteur du « réservoir » contenant la plupart des
particules (par abus de langage, aussi appelée hauteur de couche limite atmosphérique ou H,)
plutdt que la hauteur de la premiere couche du modele dans la formule (5.3). Cette hauteur
Hq est, en effet, fournie par le modele MMS. Nous avons cependant observé un accord
similaire entre mesures de PM, et valeurs simulées de PM,“""***(sol) dans le premier
niveau du modele (R=0.43) et entre ces mémes mesures de PM, 5 et celles intégrées par le
modele CHIMERE jusqu’a la hauteur Hg, (R=0.50) au-dessus de la France d’avril a octobre
2003.

La figure (5.8) montre la comparaison entre les moyennes horaires de PM, 5 entre 9h et
11h et, d’une part, les mesures satellitaires d’ AOTpo pgpopin (2 550 nm) a gauche et, d’autre
part, les valeurs calculées de M, (H,) grace a 1’équation (5.5) au-dessus des 20 mailles en
France du tableau (5.1) et au cours des 9 jours de bon accord entre satellite et modele du
tableau (5.2).
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Figure 5.8 : Comparaison entre mesures de PM, s (moyennes entre 9h et 11h) et d’AOTporpEr.2.Fin (350

nm) a gauche ou parametre Mpy (H,) (formule 5.5) a droite au-dessus des 20 mailles du tableau (5.1)

et au cours des 9 journées de bon accord entre satellite et modéle du tableau (5.2).

- A gduC/’le, PM2A5: 54.99 +947 AOTPOLDER-Z,FM (550 I’lm)+ ]1.89 +1.93; RMS: 9.82, R:0.58 et N =
70

- A droite, PM, 5= 0.91 +0.15 Mpoy(H,) + 11.89 = 1.85; RMS=9.63, R=0.60 et N = 70.

D’apres la figure (5.8), la comparaison des mesures de PM,; et des mesures
d’AOTpo per2rn - montre un coefficient de corrélation similaire (R=0.58 a gauche) a celui
observé entre mesures de PM, 5 et valeurs de M, (H,) (R=0.60 a droite) au-dessus des 20
mailles du tableau (5.1) et au cours des 9 journées de bon accord entre satellite et modele du
tableau (5.2). Autrement dit, ’apport de la distribution verticale des particules par le modele
CHIMERE a la mesure satellitaire d’AOTpq pgropin D'€St pas significatif au cours de notre
période et au-dessus de notre zone d’étude et nous ne décelons pas, dans ce cas,
d’amélioration de la corrélation entre AOT satellitaire et PM, 5 au sol.

Nous avons observé, par ailleurs, une différence générale d’un facteur ~4 entre les
mesures de PM, s et les valeurs de PM, s“""™"** (sol) lorsqu’elles sont comparées au cours des
mémes jours et au-dessus des mémes mailles que la figure (5.8). Par contre, la pente est
proche de 1 entre les valeurs simulées de M, (H,) et mesurées de PM, 5 sur la figure (5.8)
bien que 1’ordonnée a 1’origine ne soit pas négligeable. Si I’apport du modele n’est pas
significatif quant a 1’évaluation satellitaire de la qualité de I’air, les restitutions satellitaires
semblent donc légerement améliorer la valeur du contenu massique en aérosols simulé au sol
par le modele CHIMERE.

Le parametre M, (Hy) a aussi été calculé en utilisant comme premier niveau la
hauteur de couche limite fournie par le modele MMS (H, ). Nous obtenons, dans ce cas, une
corrélation similaire de R=0.58 (ainsi qu’une pente plus faible de 0.81) entre ce parametre et
les moyennes horaires de PM,, entre 12h et 14h au-dessus de la méme période et zone
d’étude que la figure (5.8).

Nous avons approfondi 1’étude en analysant I’apport de la distribution verticale du
modéle CHIMERE a la mesure satellitaire au-dessus de chacune des 20 mailles du tableau
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(5.1). Le tableau (5.7) montre le coefficient de corrélation entre mesures d’AOTp; pegoin €t
de PM, 5 ainsi qu’entre mesures de PM, 5 et valeurs de M,,; (H,) au-dessus de chacune des 20
mailles en France et au cours des jours du tableau (5.2).

Corrélation Corrélation
Numéro AOT;oLpER-2,Fin"PM2.5 Mpo (H1)-PMy3 5
BDQA Coeff. Nombre Coeff.
. N as F
Corrélation mesures Corrélation
3043 0,72 9 0,86 0,43
8016 0,53 7 0,61 0,03
10025 0,59 5 0,47 1,47
13007 N.D. 0 N.D. N.D
14009 N.D. 0 N.D N.D
14041 N.D. 1 N.D N.D
16038 -0,54 6 -0,02 -29,41
18008 0,83 6 0,90 0,46
21007 -1 2 -1 -0,21
23113 0,83 3 0,83 0,56
23120 N.D. 1 N.D N.D
28025 N.D. N.D. N.D. N.D
31013 0,92 4 0,90 1,29
Groupe 1 1 3 1 0,81
Groupe 2 1 3 0,91 0,31
Groupe 3 0,93 5 0,62 2,31
Groupe 4 0,84 4 0,97 1,37
Groupe 5 0,96 4 0,95 0,73
Groupe 6 0,94 4 0,83 1,00
Groupe 7 0,89 5 0,90 1,31

Tableau 5.7 : Coefficient de corrélation et nombre de mesures concernant les deux comparaison
suivante : entre mesures d’AOTpprprsrin €t mesures de PM, s ainsi qu’entre mesures de PM, ;s (dans
les 2 cas, moyennes entre 9h et 11h) et valeurs de Mpy (H;) au-dessus de chacune des mailles du
tableau (5.1) et au cours des jours du tableau (5.2). Le facteur F est défini comme: F=1/(pente entre
PM, s et My, (H,)). En gris, une augmentation du coefficient de corrélation lors de la prise en compte
de la distribution verticale CHIMERE et un coefficient résultant supérieur a 0.60.

On observe, d’apres le tableau (5.7), une augmentation du coefficient de corrélation lors
de la prise en compte de la distribution verticale CHIMERE au-dessus de 6 mailles en France
(parmi 15 disponibles) au cours des jours de bon accord entre satellite et modele. Parmi ces 6
mailles, seules 5 mailles présentent, au final, un coefficient de corrélation supérieur a 0.60
entre parametre combiné M, (H,) et mesures de PM, 5 au sol (zones grisées du tableau 5.7).
La différence maximale observée entre les coefficients de corrélation est de 0.14 (de R=0.72 a
0.86 pour la station n° 3043 en région PACA) suivie par une différence observée de 0.13 au-
dessus de la maille du groupe n° 4 en région Rhéne-Alpes (R=0.84 a 0.97). En ne prenant en
compte que les jours de bon accord entre modele et satellite (tableau 5.2), I’amélioration du
coefficient de corrélation entre mesures satellitaires et de PM, 5 induite par 1’utilisation de
I’information verticale du modele CHIMERE est, par conséquent, significative concernant
deux mailles particulieres puis tres 1égere et nulle concernant les autre mailles. Notons que
parmi les stations présentant une amélioration ainsi qu’un coefficient de corrélation final
supérieur a 0.60 (zones grisées du tableau 5.7), le facteur F entre le parametre M, (H,) et la
mesure de PM, 5 est, dans tous les cas, positifs. Autrement dit, on observe une sous-estimation
générale des valeurs de M, (H,) par rapport aux mesures de PM,; au sol. Ce facteur est
néanmoins toujours inférieur a 2 dans le cas des zones grisées du tableau (5.7).

Si I’on analyse les causes possibles d’un mauvais accord entre le parametre My, (H,) et
les mesures de PM, s a partir de la formule (5.5) précédente, celle-ci peut s’ expliquer par :
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- Une erreur éventuelle sur la restitution de la mesure satellitaire d” AOTpo; peg.o pins

- Une mauvaise représentation du profil de concentration massique par le modele
CHIMERE (impact sur le calcul du rapport R de la formule 5.3),

- Une modélisation incorrecte du profil d’humidité relative par le modele météorologique
MMS (impact sur le calcul de R et de la section spécifique massique d’extinction dans
le premier niveau du modele, s,).

En ce qui concerne la répartition verticale du contenu en aérosols simulé par le modele
CHIMERE, bien que cette €étude porte sur une journée (26 Mars 2003), lors de la
confrontation d’un profil vertical d’AOT dérivé du modele CHIMERE et un profil vertical de
rétrodiffusion mesuré depuis le sol par un LIDAR, Hodzic et al. [2004] montre une simulation
correcte de la structure verticale journaliere de la couche limite atmosphérique a partir de
13:00 alors que la couche nocturne résiduelle (jusqu’a environ 13:00) ainsi que la couche de
particules désertiques présente en altitude ne sont pas correctement représentées. Dans notre
cas, il a été observé une nette sous-estimation du contenu au sol en aérosols de type « urbain »
par le modele. Cette observation est doublée d’un accord peu satisfaisant entre valeurs
simulées au sol de PM, ;“"™"** (sol) et mesures de PM,; d’avril a octobre 2003. De méme,
lors du calcul de I’AOT ¢yymere, 11 @ €t€ montré une importante sous-estimation du modele,
bien que cette erreur puisse €tre biaisée par le calcul d’une section de type « urbaine » peu
adéquate sur la verticale. La sous-estimation du parametre My, (H,) pourrait ainsi provenir,
en partie, d’'une sous-estimation du rapport entre concentration massique simulée dans la
premiere couche et sur la colonne par le modele CHIMERE.

Rappelons, en ce qui concerne le profil de I’humidité relative, que d’apres Hodzic et al
[2004], la comparaison entre les profils d’humidité relative provenant du modele de météo
MMS et radio sondés montre une surestimation du modele en été€ 2003 (de 3 a 10 %). De plus,
d’aprés une communication de Sorteberg et al. [2000], le modele météorologique MMS5
surestime le profil d’humidité relative affichant une erreur moyenne entre 6 et 13% lors d’une
étude au-dessus de la ville d’Oslo au cours de la période hivernale des années 1999 et 2000.
En premiére approximation, si le profil d’humidité relative est supposé constant sur la
verticale et égal a la valeur d’humidité relative au sol, le parametre My, (H,) est, dans ce cas,
fonction de I’humidité relative a travers la section s, ainsi qu’a travers la formule (2.8) grace a
laquelle la masse est finalement « assechée ». Il en résulte qu'une surestimation de 1’humidité
relative contribuerait donc a une sous-estimation du parametre M, (H,) par le modele
CHIMERE.

De nombreuses incertitudes empéchent donc un meilleur accord entre ce parameétre
M, (H)) et les mesures au sol de PM,;. Cette étude mériterait d’étre approfondie en
appliquant la formule (5.5) a d’autres radiometres (comme MODIS) et en utilisant d’autres
modeles de chimie-transport. Il serait, de plus, intéressant de vérifier la valeur d’humidité
relative simulée au sol en la comparant a celle mesurée par une station météorologique au
cours de notre période d’étude. Notons finalement, que des erreurs dans le calcul du
parametre M, (H,) pourraient provenir du calcul d’AOT simulé pour un type « urbain »
d’aérosols et non en dissociant les especes chimiques. Si I’apport du modele n’est pas
significatif quant a 1’évaluation satellitaire de la qualité de I’air, les restitutions satellitaires
semblent légeérement améliorer la valeur du contenu massique en aérosols simulé au sol par le
modele CHIMERE. L’effort scientifique se dirigerait donc, dans le cas de cette étude,
davantage vers 1’apport du satellite a la prévision de la pollution en aérosols par le modele de
chimie-transport CHIMERE.
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5.2.  Utilisation d’une distribution verticale mesurée par CALIOP : cas
d’études

Nous avons constaté (section précédente) que I’apport de la distribution verticale des
aérosols simulée par le modele de chimie-transport CHIMERE n’a pu améliorer la corrélation
entre les mesures d’AOT satellitaire et les mesures de PM, 5 au sol. Une fois disponibles
(début juin), nous avons donc utilis€ les mesures de profil vertical de rétrodiffusion du
LIDAR CALIOP afin de prendre en compte la distribution verticale des aérosols dans
I’élaboration d’un produit satellitaire de qualité de I’air.

Cette étude est basée sur ’ensemble de mesures enregistrées par différents instruments
au cours de trois journées spécifiques. Nous présentons, dans un premier temps, les mesures
de PM,,, photométriques et satellitaires enregistrées lors des trois cas d’étude du 13 juin
2006, 29 juin 2006 et 12 mars 2007 au-dessus de la région de Lille. Les cas d’étude sont
comparés deux a deux et présentent 1’avantage d’enregistrer une mesure similaire de PM, s et
non d’AOT satellitaire. Nous tentons donc d’expliquer le désaccord entre mesures de
concentration au sol et satellitaires par un changement éventuel des propriétés optiques et/ou
de la distribution verticale des particules.

5.2.1. Présentation des cas d’études

En termes d’information sur la distribution verticale des aérosols, nous utilisons ici les
mesures de profil de rétrodiffusion du LIDAR CALIOP (voir section 2.4.4). Ces mesures sont
co-localisées aux mesures photométriques du réseau AERONET/ PHOTONS, aux mesures
d’AOT du radiometre POLDER-3 et MODIS-AQUA (passage 1’apres midi au-dessus de
I’équateur comme POLDER-3) ainsi qu’aux mesures de PM, ;5 au sol.

Cette étude est concentrée sur la région de Lille ou la distance entre stations au sol de
PM, 5 et photométriques est d’environ 4.2 Km (resp. point vert et noir sur la figure 5.9). Les
mesures satellitaires des radiometres passifs POLDER-3 et MODIS-AQUA sont, comme
précédemment, moyennées sur une zone au sol de ~66 Km x 66 Km centrée sur la station de
mesure au sol de PM, . Cette zone au sol, équivalente a un nombre maximal de 7 x 7 pixels
MODIS et de 3 x 4 pixels POLDER, est désignée par un carré noir sur la figure (5.9). Les
mesures de profil de rétrodiffusion du LIDAR CALIOP (produit de niveau 1b) sont, quant a
elles, moyennées entre les latitudes minimales et maximales de cette méme zone au sol de 66
Km x 66 Km centrée sur la station de PM, ;. La figure (5.9) présente le passage du LIDAR
CALIOP entre ces deux latitudes dans la région de Lille le 13 Juin 2006 (en rouge). Nous
nous servons aussi, par la suite, de mesures fournies par une station météorologique située a
proximité de la station photométrique de Lille (les deux instruments sont sur le toit du
laboratoire).

Les mesures satellitaires des radiometres POLDER-3 et MODIS-AQUA ainsi que du
LIDAR CALIOP sont temporellement espacées d’au plus 3 minutes puisque ces instruments
appartiennent au méme train de satellite A-Train (section 2.4.1). Ces mesures satellitaires
uniques par jour sont confrontées a des moyennes au sol de PM, centrées sur 1’heure de
passage du satellite (entre 12 et 14h GMT, voir tableau 4.1) ou sous forme de moyennes
journaliéres. A cause d’un nombre d’inversions généralement réduit dans la journde, et
particulierement entre 12 et 14h GMT, les mesures photométriques sont moyennées au cours
de la journée.
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Figure 5.9 : Passage du LIDAR CALIOP entre les deux latitudes délimitant un carré de 60 x 60 Km
(carré noir) centré sur la station de mesures de PM, s (point en vert) a Lille le 13 Juin 2006. Les
stations de PM,s et photométrique (point en noir) sont distantes de 4.3 Km. Le pixel CALIOP
(appartenant a la trace en rouge) le plus proche de la station de PM, s est distant de 6.83 Km.

La trace rouge sur la figure (5.9) représente le premier jour de mesures disponible du
LIDAR CALIOP proche de la ville de Lille (13 juin 2006). L’orbite du LIDAR CALIOP est
contrdlée afin de repasser sur la méme trace au sol (a £ 10 Km) tous les 16 jours. Notre étude
nécessite donc de sélectionner, parmi les mesures CALIOP fournies tous les 16 jours (a partir
du 13 Juin 2006), les journées présentant des mesures d’AOT satellitaire du radiometre
POLDER-3 et de PM, .. Il est préférable que ces journées soient accompagnées de mesures
photométriques afin de valider les mesures satellitaires du radiometre POLDER-3.

La figure (5.10) présente 1’évolution temporelle des mesures de PM, 5 (moyennes entre
12h et 14h, ug/m?), d’ AOT photométriques du mode fin (moyennes journaliéres a 440 nm) et
d’AOT POLDER-3 (a 440 nm) du 1* juin 2006 au 31 mai 2007 co-localis€es au-dessus de la

région de Lille.
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Figure 5.10: Evolution temporelle des mesures de PM,s (en noir, moyenne entre 12h et 14h),
d’AOT spronerrin @ 440 nm (moyennes journalieres) et d’AOTpprpprspin @ 440 nm a Lille de juin a
décembre 2006 (en haut) puis de janvier a mai 2007 (en bas). Le passage du LIDAR CALIOP le plus
proche de Lille est désigné par une croix noire. Les croix noires entourées correspondent a nos cas
d’études (13 juin 2006, 29 juin 2006 et 12 mars 2007).

Du 1% juin 2006 au 31 mai 2007 (365 jours), on observe un nombre réduit de mesures
d’AOT sgronerrin (15 %) et &’ AOT g perosin (20 %) par rapport aux mesures de PM, 5 (77 %).
On montre sur la figure (5.10) des mesures photométriques inverses puisqu’elles sont utilisées
dans la suite de cette étude. Les mesures photométriques d’extinction directe du rayonnement
solaire sont, quant a elles, bien plus nombreuses (62 %) au cours de la méme période.

Au cours de la période des 2 graphes de la figure (5.10), on observe 18 % de journées de
CQA « Modérée » (c’est-a-dire 67 journées de valeurs supérieures ou égales a 15.5 ug/m’) et
3 journées classées comme étant de CQA « A risques pour certains groupes de personnes »
(PM, 5 = 40.5 pug/m’). Comme sur la figure (3.4), on observe une certaine similitude entre
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mesures de PM, 5 (noir) et d’AOT ygronermn (gr1S) €t cela, tout particulierement, de mi-mars a
fin avril 2007 (bas de la figure 5.10). Il en est de méme entre mesures de PM,; (noir) et
mesures d’AOTpo perspn (rouge) et cela, tout particulierement, en ét€ 2006 et printemps
2007.

Les croix encerclées de la figure (5.10) correspondent aux trois cas d’études choisis par
la suite. Ces trois journées (13 juin, 29 juin 2006 et 12 mars 2007) ont les avantages suivants :
- Elles enregistrent, non seulement, des mesures du LIDAR CALIOP mais aussi des

mesures d’ AOTpg; ppg 3 pin (€t A" AOTy0p15a0ua o) € d€ PM, 5 au sol (moyenne entre 12

et 14h),

- Elles montrent des mesures photométriques (moyenne journaliere) utiles a la validation
des mesures d’AOT o, peg.3 Fins

Les figures (5.11), (5.12) et (5.13) montrent la carte d’AOT restituées par le radiometre
POLDER-3 a 440 nm, le produit de niveau 1 de profil de rétrodiffusion atténué a 1064 nm et
le produit de niveau 2 de description de structure des sceénes atmosphériques du LIDAR
CALIOP au cours des trois cas d’études (respectivement le 13 juin 2006, le 29 juin 2006 et le
12 mars 2007) au-dessus d’une partie de I’Europe de 1’Ouest.
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Figure 5.11 : Concernant le 13 juin 2006, en haut a gauche, cartes d’AOT restituées par le
radiométre POLDER-3 (440 nm) au-dessus d’une partie de I’Europe de I’Ouest. En haut a droite,
profil de coefficient de rétrodiffusion atténué total a 1064 nm, " 064 roa(2), du LIDAR CALIOP (en
noir) et lissé (en rouge). En bas, produit de niveau 2 CALIOP de description de structure des scénes
atmosphériques (0 : invalide ; 1 : air propre ; 2 : nuage ; 3 : aérosol ; 4 : formation stratosphérique ;
5 :surface ; 6 ; sous surface ; 7 : pas de signal). A lintérieur de cette figure, en haut a gauche, carte
en vraies couleurs d’AOT MODIS-AQUA. Le carré blanc désigne la région de notre étude et la fleche
noire, le sens de défilement du LIDAR CALIOP.
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Figure 5.12 : Méme légende que pour la figure (5.11) concernant le 29 juin 2006.
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Figure 5.13 : Méme légende que pour la figure (5.11) concernant le 12 mars 2007.
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Le tableau (5.8) résume les mesures de PM, 5, d’AOT g perospin @ 440 nm, d’AOTyops.
AQUATora @ 470 nm, photométriques a 440 nm, d’humidit€ relative et de pression atmosphérique
au sol et de hauteur de couche limite (H,) dérivées des profils de rétrodiffusion du LIDAR
CALIOP qu’enregistrent les journées d’étude sélectionnées au-dessus de Lille.

Lille Parameétre 13-juin-06 29-juin-06 | 12-mars-07
24h 20.00 16.08 16.96
PM, 5 (ng/m’)
12h-14h 19.00 19.00 14.67
AOT roLoer3 i 0.39 0.21 0.12
POLDER-3 (440nm)
Nombre de pixel 6 6 6
Ecart type spatial 0.06 0.06 0.03
AOTMODIS-AQUA,Total 067 03 8 0 1 8
MODIS-AQUA (470 nm)
Nombre de pixel 27 26 25
Ecart type spatial 0.15 0.09 0.03
AOTaerone.sin 0.37 0.20 0.12
(440 nm)
Nombre dllnver,smn 3 5 10
° dans la journée
:;; o (440-676 nm) 1,83 1,76 1,59
g Re(n) (440 nm) 1,38 1,44 1,48
= Im(n) (440 nm) 0,00 0,01 0,01
®, (440 nm) 0,97 0,92 0,89
Vo pin (LM*/pm’) 0,07 (68%) | 0,03 (73%) | 0,01 (44%)
r eff, Total (Hm) 0721 0924 0732
s o
Station Météo Humidité relative (%) 38 47 51
au sol Pression
1013 1015 1018
atmosphérique (hPa)
LIDAR
He (K 2,11 1,21 4
CALIOP CL( m) > s 0a6

Tableau 5.8 : Mesures de PM, s (moyenne journaliére et moyenne horaire entre 12 et 14h, en ug/nr’),
d’AOT porper 5,50 G 440 nm, d’AOTyopis.aouato @ 470 nm (ainsi que nombre de pixels et écart-type
correspondant), de propriétés optiques et microphysiques des aérosols (moyennes journalieres, voir
légende de la figure 3.8), d’humidité relative (%) et de pression atmosphérique (hPa) au sol
(moyennes entre 12 et 14h) ainsi que de hauteur de « couche imite » (H¢p) dérivées du LIDAR
CALIOP au cours des journées du 13 juin 2006, 29 juin 2006 et 12 mars 2007 a Lille.
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La figure (5.14) complete les mesures photométriques du tableau (5.8) en montrant les
distributions en volume moyennes des particules au cours des trois journées d’étude.
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Figure 5.14: Moyenne journaliere de la distribution en volume des particules normalisée par la
concentration en volume du mode total au cours des journées du 13 juin 2006 (vert), 29 juin 2006
(gris) et 12 mars 2007 (noir) a Lille.

5.2.2. Résultats et discussion

D’apres le tableau (5.8), les mesures d’AOT du radiometre POLDER-3 sont en bon
accord avec les valeurs d’AOT photométriques du mode fin au cours des trois journées
d’étude malgré un faible nombre de mesures inverses dans la journée du 13 et 29 juin 2006
(resp. égal a 3 et 2). Malgré le peu de mesures du radiometre POLDER-3 au-dessus d’une
partie de I’Europe de I’Ouest (figures 5.11, 5.12 et 5.13), les mesures d’AOTpo per s fin
correspondent, au-dessus de la région de Lille, a un nombre significatif de pixels (50 % des
pixels pour un maximum de 3 x 4 pixels POLDER-3) et montrent un écart-type spatial
négligeable (entre 0.03 et 0.06) pour les 3 journées considérées. Comme attendu, les mesures
d’AOT du mode total restituées par le radiometre MODIS-AQUA sont supérieures aux
mesures d’AOTpq ppr s, au cours des trois journées d’étude. On note, dans ce cas, un
pourcentage de pixels a la base des mesures plus important (supérieur a 50 % pour un
maximum de 7 x 7 pixels MODIS) que pour le radiometre POLDER-3, reflétant un masque
nuageux POLDER plus restrictif di a sa plus faible résolution spatiale. Le tableau (5.8)
montre cependant un écart-type spatial du radiometre MODIS assez important (€gal a 0.15) le
13 juin 2006.

D’apres le tableau (5.8), les trois journées peuvent étre classées de CQA « Modérée »
d’apres les moyennes journalieres de PM, et on observe les résultats suivants:
- Les journées du 13 et 29 juin 2006 enregistrent une moyenne horaire de PM, 5 (entre 12
et 14 h) similaire de 19 pg/m’,
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- Les journées du 29 juin 2006 et du 12 mars 2007 montrent une moyenne journaliere de
PM, ; quasi-similaire de 16 2 17 yg/m® au sol.

Nous choisissons donc, par la suite, de comparer, d’une part, les journées du 13 et du 29
juin 2006 (mesures similaires de PM, 5 entre 12 et 14h) et, d’autre part, les journées du 29 juin
2006 et du 12 mars 2007 (mesures similaires de PM, 5 journalieéres). Bien qu’on montre des
similitudes dans les mesures de PM, ; (moyenne journaliere ou horaire entre 12 et 14h) des
trois journées d’études, celles-ci affichent toutes des valeurs différentes d’ AOTpo perospin @
440 nm. D’ailleurs, d’apres le seuil précédemment défini pour le radiometre POLDER (égal a
0.17 a 440 nm), les journées du 13 et du 29 juin 2006 seraient qualifiées de CQA « Modérée »
alors que celle du 12 mars 2007 serait qualifiée de CQA « Bonne ». Autrement dit, que ce soit
en comparant les journées du 13 et du 29 juin 2006 ou du 29 juin 2006 et du 12 mars 2007,
pour un méme contenu au sol, on observe une mesure d’AOT g, ppg 3 5, différente. Comme il a
été vu précédemment, cette différence pourrait non seulement provenir d’un changement des
propriétés optiques et microphysiques des aérosols mais aussi d’une variation de la
distribution verticale des particules.

En ce qui concerne les propriétés optiques et microphysiques des particules, les aérosols
sont dominés par de fines particules le 13 et le 29 juin 2006. Ces deux journées affichent, en
effet, un mode fin nettement plus important sur la figure (5.14) ainsi qu’une valeur de
coefficient d’Angstrom supérieure a 1.76, et une concentration en volume du mode fin
supérieure a 68 % de la concentration en volume totale des particules d’apres le tableau (5.8).
On note, de méme, un rayon effectif total des particules quasi-similaire entre 0.21 et 0.24 ym.
Par contre, le 12 mars 2007 montre des particules moins fines que les autres jours avec une
concentration en volume du mode fin représentant 44 % de la concentration en volume totale
des particules ainsi qu'un coefficient d’Angstrom égal a 1.59 (tableau 5.8). La figure (5.14)
montre, de plus, un mode fin nettement moins prononcé le 12 mars 2007 par rapport aux
autres journées. D’apres le tableau (5.8), alors que les propri€tés d’absorption sont quasi-
similaires entre le 29 juin 2006 et le 12 mars 2007 (différence de w, et de Im(1) au plus égale
a la précision sur la mesure présentée dans le tableau 2.3), on observe une légere différence
entre le 13 et le 29 Juin 2006. Le 29 juin 2006 semble, en effet, montrer des particules plus
absorbantes (Im(1) égale a 0.01 et w, égale a 0.92). La partie réelle de I'indice de réfraction
enregistre, de méme, plus de différences entre les journées du 13 et du 29 juin 2006
(supérieure a la précision sur la mesure de Re(1))) qu’entre les journées du 29 juin 2006 et du
12 mars 2007.

Les trois journées montrent, par ailleurs, des conditions moyennes (entre 12 et 14h) de
faible humidité relative (entre 38 et 51 %) et une premicre analyse de la pression
atmosphérique moyenne au sol montre des conditions météorologiques anticycloniques
(pression atmosphérique supérieure ou €gale a 1013 hPa) favorisant un mélange homogene
des particules dans la couche limite atmosphérique au cours des trois journées d’étude.

Au final, on observe un léger changement de taille des particules entre le 29 juin 2006 et
le 12 mars 2007 et une faible variation des propriétés optiques entre le 13 et le 29 juin 2006.
Un changement des propriétés optiques des particules pourrait donc, au moins en partie,
expliquer le changement de mesures d’ AOTpg; peg.smn €ntre les journées du 13 et du 29 juin
2006.
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Les profils de rétrodiffusion atténuée ($*'(z)) sont calculés a partir de la réponse optique
des diffuseurs (molécules et aérosols) atmosphériques. L’extinction suit approximativement
une loi en A dans le cas des molécules et, par conséquent, elle augmente rapidement lorsque
la longueur d’onde diminue. Le signal moléculaire est donc moins important a 1064 nm qu’a
532 nm. C’est pourquoi nous basons notre analyse sur le profil du coefficient B, rou(2)
(moyenné sur la trace rouge de la figure 5.9) dérivé du LIDAR CALIOP.

D’apres ces profils présentés sur les figures (5.11), (5.12) et (5.13), en dessous de 3 Km
d’altitude, les trois journées d’étude montrent de fortes valeurs de ™44 1ow(z) depuis le sol
jusqu’a une altitude variable puis une diminution du profil. On observe, par ailleurs, une forte
variation spectrale du profil p*(z) (c’est-a-dire une forte différence d’amplitude entre
B a0 o(Z) €t P 0es1o(2)) €n dessous de 3 Km pour les 3 journées d’étude. Les aérosols
proches du sol semblent donc dominés par de fines particules. Le produit de niveau 2 de
description des sceénes atmosphériques des figures (5.11) a (5.13) confirme la présence
d’aérosols dans les basses couches atmosphériques au-dessus de notre zone (carré blanc) et au
cours des trois journées d’étude.

L’augmentation du profil de rétrodiffusion atténué semble négligeable au-dessus de 3
Km le 29 juin 2006 (figure 5.12) et le 12 mars 2007 (figure 5.13). Le produit de niveau 2
dérivé du LIDAR CALIOP confirme I’absence totale de nuages ou de transport de particules
au-dessus d’une altitude d’environ 3 Km pour ces deux journées. La journée du 13 juin 2006
est la seule a montrer une augmentation du profil $™,1..(z) non négligeable entre 5 et 6
Km. Ce pic présente, par ailleurs, une faible variation spectrale du profil de coefficient de
rétrodiffusion atténué (c’est-a-dire des valeurs similaires de B™ oo ow(2) €t de B3 1ow(2)
signalant la présence de particules de taille importante (aérosols désertiques ou nuages).
Notons que la valeur du coefficient d’Angstrom de 1.83 du tableau (5.8) le 13 juin 2006
désigne plut6t la présence d’aérosols de petite taille et non de particules désertiques. On
observe, de plus, une mesure négligeable de dépolarisation du signal rétrodiffusé par les
composants atmosphériques a 532 nm entre 5 et 6 Km. La forme des particules peut donc étre
approximée en type sphérique telle que des gouttes nuageuses puisque les particules semblent,
par ailleurs, de taille importante. Le pic de *yg 1ow(z) Observé entre 5 et 6 Km le 13 juin
2006 semble donc dii a un nuage compos€ d’eau (a I'inverse d’un nuage de glace de type
Cirrus). Le produit de niveau 2 CALIOP vient appuyer ce résultat. En effet, a I’intérieur de la
région de notre étude (carré blanc, bas de la figure 5.11) on observe un nuage d’eau entre 5 et
6 Km (en bleu clair).

Les trois journées d’étude semblent donc afficher des aérosols principalement contenus
dans un « réservoir » de hauteur variable selon les journées. D’apres les figures (5.11), (5.12)
et (5.13), si I’on définit le sommet de ce « réservoir » comme €étant au milieu de la forte
décroissance du coefficient de rétrodiffusion (en dessous de 3 Km), celui-ci semble se trouver
au-dessus de 2 Km le 13 juin 2006, entre 1 et 2 Km le 29 juin 2006 et inférieur ou égal a 1
Km d’altitude le 12 mars 2007. Le sommet de ce « réservoir » est appelé, par abus de langage,
la hauteur de couche limite (ou H,). Il existe plusieurs manieres d’obtenir la hauteur H, a
partir du profil de rétrodiffusion atténué B™ e row(z). Parmi celles-ci, le calcul du gradient
maximum du profil de rétrodiffusion est la méthode dite « dérivative », aussi utilisée pour
I’obtention de la hauteur de couche limite a partir d’un profil LIDAR au sol [Flamant et al.,
1997]. Les valeurs de H, obtenues grace a cette méthode sont listées au bas du tableau (5.8).
Le 13 juin 2006, la valeur du premier gradient maximal du profil correspond, en réalité, a une
altitude de 4,63 Km. Nous n’avons pas relevé cette valeur mais la valeur suivante de gradient
maximal car, a la vue du profil de la figure (5.11), cette hauteur ne semble pas correspondre a
la hauteur H,; mais au fort gradient qu’entraine la présence d’un nuage composé d’eau. Cette
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méthode de calcul de la hauteur H, est donc toutefois discutable et ceci, notamment dans le
cas de couches multiples d’aérosols (a I’intérieur de la couche limite et/ou en altitude). Nous
avons, de mé€me, calculé la hauteur H,, grice au calcul de la dérivée seconde du profil de
rétrodiffusion décrite dans 1’étude de Delbarre et al. [2005]. Les valeurs de hauteur H,, sont
alors toutes supérieures aux valeurs précédentes obtenues grice a la méthode « dérivative »
(égale a 2.77 Km le 13 juin 2006, 1.24 Km le 29 juin 2006 et 2.11 Km le 12 mars 2007).

Finalement, mis a part un léger changement des propriétés optiques entre le 13 et le 29
juin 2006, la variation des mesures d’AOT satellitaire d’un facteur ~2 du premier au troisieme
cas d’étude semble s’expliquer en grande partie par un changement de distribution verticale.
En effet, nos cas d’étude enregistrent le méme contenu en PM au sol ainsi que des particules
principalement contenues dans un « réservoir » entre le sol et une hauteur variable. On
observe alors, que ce soit en comparant le 13 et le 29 juin 2006 ou le 12 mars 2007 et le 29
juin 2006, qu’une augmentation de la mesure d’AOT POLDER-3 s’accompagne, dans tous les
cas, d’'une augmentation non négligeable de la hauteur de ce « réservoir » (d’un facteur
~2 similaire a celui observé entre les mesures d’AOT POLDER-3).

I1 est possible de calculer la valeur du parametre M, de la formule (5.5) précédente en
considérant la hauteur de couche limite comme premier niveau. Si I’on suppose que la totalité
des particules est contenue dans cette hauteur de couche limite (H ), le rapport R de la
formule (5.3) est égal a 1. Il est alors possible, d’apres la formule (5.5), de calculer le
parametre Mo, (H¢ ). Ce parameétre est fonction de la mesure d’ AOT satellitaire, de la hauteur
H¢, dérivée des mesures du LIDAR CALIOP ainsi que de la section spécifique massique
d’extinction, S, , représentative de la couche limite atmosphérique. II est fait I’hypotheése
d’une humidité relative constante dans la couche limite atmosphérique et égale a celle du sol
(tableau 5.8). Cette humidité relative intervient dans le calcul de la section §, grace a la

formule (5.7) en fixant un coefficient g égal a 0.55 [Raut et Chazette, 2007] et une section
Sy, 0 % d’humidité relative égale a 3.21x10° m’.ug" a 530 nm [Mallet et al., 2003]. Le

parametre My (Hp) est ensuite « asséché » grace a la formule (2.8) et on obtient les valeurs
du tableau (5.9) au cours des trois journées d’étude.

Lille 13-juin-06 29-juin-06 12-mars-07
MPOL(HCL)
. 19 16 16
(ng/m’)
PM, 5 (24h)
, 20 16 17
(ng/m’)
PM, 5 (12-14h)
e 19 19 15
(ng/m’)
AOTPOLDER-3,Fin 0 39 0 21 0 12
(440nm)

Tableau 5.9 : Valeur du paramétre Myo,(Hey) (en pug/m’) calculé grdce a la hauteur de couche limite
H., dérivée des mesures du LIDAR CALIOP, les valeurs d’humidité relative mesurées au sol
(moyennes entre 12 et 14h) et les mesures d’AOT porper.3.rin @ 350 nm le 13 juin 2006, le 29 juin 2006 et
le 12 mars 2007. On montre aussi les mesures de PM, s (en moyenne journaliéres ou horaires entre 12
et 14h) correspondantes en ug/m’.
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D’apres le tableau (5.9), I’écart entre le parametre M, (H,) et les mesures de PM, s
(que ce soit sous forme de moyennes journalieres ou horaires entre 12h et 14h) est au plus de
3 pg/m’. Cet écart est, par ailleurs, de ’ordre de la précision sur la mesure de concentration
massique. Le parametre My (He ) est toutefois légerement plus proche des moyennes
journaliéres de PM, 5 avec un écart maximum de 1 pg/m’. 1l est aussi possible de calculer les
valeurs de PM, 5 grace aux seules mesures d’AOT du radiometre POLDER en appliquant la
relation directe obtenue au chapitre précédent (PM, =25 X AOTpq pprpn + 12). L’€cart entre
les valeurs de PM, 5 obtenues et mesurées est alors, au maximum, du méme ordre que celui
obtenu entre le paramétre M, (Hy,) et les mesures de PM, (3 ug/m’). Dans le cas du 12
mars 2007, on obtient un écart légérement plus important (4 pg/m’) lorsqu’on utilise la
relation directe hivernale du chapitre précédent (définie du 21 décembre au 21 mars 2005-
2006, PM, ;=43 x AOTpo pgrpin + 14).

Il semble donc possible d’évaluer le contenu en aérosols au sol en termes de PM,,
grace a I’information de hauteur de couche limite dérivée des mesures du profil CALIOP, de
I’AOT satellitaire du radiometre POLDER-3 et de la valeur d’humidité relative au sol
provenant d’une station météorologique. Cependant, ces trois journées d’étude ne nous
permettent pas de conclure sur I’importance de prendre en compte la distribution verticale
dans 1’élaboration d’un produit satellitaire de qualit€¢ de D’air puisque [’utilisation du
radiometre POLDER seul permet de dériver une valeur de PM, 5 tout aussi proche de celle
mesurée au sol. Le manque d’amélioration notable entre ces deux méthodes d’estimation de la
masse au sol pourrait s’expliquer par des cas d’étude présentant une mesure de PM,
généralement assez proche de I’ordonnée a I’origine de la méthode directe (environ égale a 12
ug/m’) et une valeur d’AOT satellitaire en général assez faible au cours des trois journées
d’étude (inférieure a 0.4 a 440 nm). Ces cas d’étude présentent, de plus, une majorité de
particules contenue dans la couche limite atmosphérique ou elles semblent, par ailleurs,
mélangées de maniere homogene. L’utilité de prendre en compte la hauteur de couche limite
dans la relation entre mesures de PM, 5 et d’AOT satellitaires s’impose lors de cas de couches
multiples d’aérosols (a ’intérieur et au-dessus de la couche limite) ou le rapport R (formule
5.3) est différent de 1. Il reste donc a appliquer ce calcul du parametre M, (H¢) a des cas
météorologiques plus complexes.

Malheureusement, nous ne disposons actuellement que de peu de cas d’études
rassemblant des mesures co-localisées de PM, 5, photométriques, satellitaires et du LIDAR
CALIOP au-dessus de la région de Lille. Parmi ceux-la, le 29 avril 2007 est, a ce jour, la
journée présentant la valeur d’épaisseur optique la plus forte (0.78 a 440 nm). Bien qu’il
s’agisse du mode total et non du mode fin, cette valeur semble, par ailleurs, validée grace a la
moyenne journaliere d’AOT groner o (€gale @ 0.64 a 440 nm). Cette journée enregistre une
moyenne de PM, 5 de 21 ug/m’ entre 12 et 14h. La figure (5.15) montre la carte d’AOTpo; prg.
srn @ 440 nm et les produits de niveau 1 (B™e10m(2z)) et 2 (structure des sceénes
atmosphériques) du LIDAR CALIOP. Nous ajoutons, dans ce cas, les mesures d’'un LIDAR
au sol (laser Nd-YAG double a 532 nm) situé sur le toit du laboratoire et a proximité du
photometre a Lille. Celui-ci fournit des mesures depuis janvier 2007. La figure (5.15) montre
I’évolution temporelle du signal In(P(z) x z*) (voir formule 2.14) mesuré par ce LIDAR au sol
au cours de la journée du 29 avril 2007.
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Figure 5.15 : Méme légende que la figure (5.11) concernant le 29 avril 2007 et en bas, évolution
temporelle du profil du signal LIDAR au sol, In(P(z) x z°) (voir formule 2.14) a Lille (LIDAR situé sur
le toit du laboratoire) le 29 avril 2007. Les traits noirs verticaux en pointillés représentent le passage
des radiometres POLDER-3, MODIS-AQUA et du LIDAR CALIOP entre 12 et 14h.
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Dans le cas du 29 avril 2007, les aérosols ne sont pas correctement mélangés dans la
couche limite. On observe, en effet, deux pics majeurs du profil 3,y row(z) en dessous de 3
Km. D’apres le profil du LIDAR au sol, on observe, entre 12 et 14h (traits verticaux en
pointillés), une couche d’aérosols dont le mélange ne semble pas homogene entre 1 et 2 Km.
De plus, le produit de niveau 2 CALIOP semble montrer au-dessus de notre zone d’étude
(carré blanc) une couche d’aérosols détachée du sol.

L’augmentation soudaine du profil de B™ row(z) entre 4 et 5 Km semble dd a une
couche diffusante nuageuse comme le confirme le profil du LIDAR au sol ainsi que le produit
de niveau 2 CALIOP (en bleu clair). Cette derniere observation est confirmée par la carte en
vraies couleurs du radiometre MODIS-AQUA qui montre une couverture nuageuse tres
importante au-dessus de la France, et tout particulicrement, au-dessus de la région de Lille.

On suppose, d’apres le profil LIDAR au sol, un contenu négligeable en aérosols au-
dessus d’une altitude d’environ 3.7 Km. La hauteur de couche limite dérivée du profil de
B 0es1o(Z) grace a la méthode « dérivative » est alors égale a 1,56 Km. Le rapport R entre le
contenu (c’est-a-dire 1’intégration du profil B™ g row(z) sur la verticale) en aérosols de la
couche limite et de la colonne (autrement dit, par approximation, jusqu’a 3.7 Km) est alors
égal a 67%. Grace a ce rapport R ainsi que la valeur d’humidité relative moyenne entre 12 et
14h (égale a 68%) et les mémes valeurs de section massique d’extinction « seéche » et de
coefficient g que précédemment, on obtient une valeur My, (Hy,) égale a 17 pg/m’, soit un
écart de 4 ug/m’ avec la mesure de PM, 5 au sol (21 pg/m’) entre 12 et 14h. On résume ces
résultats dans le tableau (5.10).

Date AOTroLpEr 3, Fin | AOT AERONET, Total PM,; Hey (Km)| R (%) HR Meor(Her)
(440 nm) (440nm) (12-14h, pg/m*)| (%) (ng/m’)
29-avr-07 0.78 0.64 21 1.56 67 68 17

Tableau 5.10 : Mesures d’AOT porperarin » A’ AOT sgronerrin » de PM, s (moyenne entre 12 et 14h), de
hauteur H, et de rapport R dérivé du profil de B 1p5410a(z) du LIDAR CALIOP, d’humidité relative
(moyenne entre 12 et 14h) et la valeur du parameétre Mpo,(H¢,) le 29 avril 2007 a Lille.

Par contre, lorsqu’on estime la masse au sol en utilisant uniquement les mesures d’AOT
satellitaire et la relation directe obtenue dans le chapitre précédent, on obtient une valeur de
PM, ; égale a 32 ug/m’ le 29 avril 2007 a Lille (soit un écart de 11 pg/m’ avec la mesure de
PM, ;). Bien qu’il a été fait une forte approximation sur un contenu en aérosols négligeable a
partir d’une altitude de 3.7 Km, le cas du 29 avril 2007 met donc en évidence 1’importance de
prendre en compte la distribution verticale des particules dans 1’élaboration d’un produit
satellitaire de qualité de D’air. Il est nécessaire de vérifier cette relation sur d’autres cas
d’étude et au-dessus d’autres zones en France. L’automatisation du calcul du parametre
Mo (Hy) requiert la connaissance de la hauteur de couche limite pour n’importe quelle
situation météorologique ainsi que des mesures d’humidité relative au sol non loin du passage
des instruments spatiaux POLDER-3 et CALIOP.
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5.3. Conclusions

Nous utilisons, dans un premier temps, la distribution verticale des aérosols simulée par
le modele de chimie-transport CHIMERE pour tenter de contraindre la relation entre les
mesures d’AOT satellitaire et de PM, . Ce modele montre une nette sous-estimation du
contenu au sol en aérosols de type « urbain » ainsi qu’un accord peu satisfaisant lorsque le
contenu en PM, du premier niveau du modele est comparé aux mesures de PM, au sol
d’avril a octobre 2003 en France.

Néanmoins, le modéle CHIMERE semble en accord avec les restitutions satellitaires
dans le cas de panaches présentant de forts contenus en aérosols de « pollution » au-dessus
d’une large zone géographique dont la couverture nuageuse est réduite. Notre étude est donc
basée sur 9 journées de bon accord entre modele et satellite.

L’estimation de la masse au sol a partir de la combinaison entre le modele et le satellite
requiert le calcul d’une valeur d’AOT dérivée du modele pour un type d’aérosol « urbain ».
On observe une corrélation satisfaisante entre les valeurs calculées d’ AOT simulées par le
modele et les mesures d’AOT photométriques au-dessus de la France d’avril a octobre 2003
(R=0.67) malgré un facteur important entre les 2 types de mesures (facteur 4). Grace a la
valeur d’AOT simulée par le modele CHIMERE, le profil d’humidité relative fourni par le
modele MMS et la mesure d’AOT satellitaire, il est alors possible de calculer le produit de
qualité de I’air satellitaire My, (H,). La comparaison entre, d’une part, le parametre M,q, (H,)
et les mesures de PM, 5 et, d’autre part, les mesures d’AOT o, ppg iy €1 de PM, s montrent un
coefficient de corrélation quasi-similaire. L apport de la distribution verticale du modele
CHIMERE est donc actuellement limité quant a la surveillance de la pollution en aérosols en
termes de qualité de 1’air par le satellite au-dessus de la France d’avril a octobre 2003. Le
parametre Mo, (H,) est, en effet :

(1) Tres sensible aux restitutions du radiometre POLDER-2, lesquelles peuvent
€tre biaisées, entre autres, par une mauvaise modélisation de la surface,
(i1) Dépendant d’un profil de concentration massique du modele CHIMERE

précédemment observé comme sous-estimant les mesures (que ce soit au sol
ou dans la colonne atmosphérique),

(ii1) Fonction d’un profil d’humidité relative pouvant étre mal représenté
(spécialement en milieu urbain) et
@1v) Tributaire d’erreurs dans le calcul d’un AOT simulé pour un type « urbain »

d’aérosols.

Finalement, il est important de remarquer que, si I'apport du modele n’est pas
significatif quant a 1’évaluation satellitaire de la qualité de 1’air, I’effort scientifique pourrait
se diriger davantage vers I’apport du satellite a la prévision de la pollution en aérosols par les
modeles de chimie-transport.

Nous avons, par la suite, utilis€ les produits de niveau 1 (profil de coefficient de
rétrodiffusion atténué, p*(z)) et de niveau 2 (structure de scénes atmosphériques) du LIDAR
CALIOP dans le but (i) d’expliquer un changement de relation entre mesures de PM,; et
d’AOT satellitaire par une variation de la distribution verticale des aérosols et (ii) de mettre en
évidence I'importance de prendre en compte la distribution verticale des aérosols dans
I’élaboration d’un produit satellitaire de qualité de I’air.

Le premier objectif est atteint au cours de trois cas d’étude présentant des mesures co-
localisées photométriques, de PM, 5, d’AOTp; peroz pins 4" AOTyiopis.agua o, MELEOTrologiques
au sol et de p™(z) du LIDAR CALIOP. Parmi ces trois journées, nous comparons deux
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couples de jours présentant une mesure de PM, s similaire mais une mesure d’AOTpq; peg 3 pin
différente. Une premiere analyse montre peu ou pas de changement des propriétés optiques
entre les deux couples de journées. Celui-ci n’explique donc pas (entierement) le changement
important d’AOT satellitaire. Par contre, d’aprés 1’étude des profils p*(z) du LIDAR
CALIOP, on observe que l’augmentation de I’AOT satellitaire est, dans tous les cas,
accompagnée d’une augmentation significative de la hauteur du réservoir (notée H,)
contenant, par ailleurs, la plupart des particules. On en déduit donc I’importance d’un
changement de distribution verticale des aérosols sur la relation entre mesures satellitaires et
de PM, ;.

Le deuxieme objectif ne peut, par contre, €tre atteint en se servant de ces trois journées
d’études. Les trois journées d’étude n’enregistrent, en effet, pas de mesures d’AOT satellitaire
ou de PM, 5 assez fortes pour que I’on puisse mettre en évidence une différence notable lors
de la prise en compte de la distribution verticale du LIDAR CALIOP. Nous étendons donc
notre étude au cas du 29 avril 2007 présentant une forte valeur d’AOT satellitaire et de
multiples couches d’aérosols (a I'intérieur et a 1’extérieur de la couche limite). L’estimation
de la masse au sol est, dans ce cas, plus proche de la mesure de qualité de 1’air que celle
obtenue par la méthode directe (utilisation de la relation directe entre PM, 5 et AOT POLDER-
3 dans le chapitre précédent, écart de 11 ug/m?). Ce résultat est donc trés encourageant mais il
reste a appliquer notre calcul d’estimation de la masse au sol grace a la combinaison entre le
satellite et le LIDAR CALIOP a d’autres cas et au-dessus d’autres zones d’études.
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Conclusion Générale

L’objectif de notre étude a été d’évaluer la capacité satellitaire a estimer la pollution en
aérosols en termes de catégories de qualité de 1’air (CQA, définies a partir de mesures de
concentration massique). Nous avons focalisé notre étude sur la zone de 1’Europe de 1’Ouest
et, particulicrement, la ville de Lille. Ce travail est basé essentiellement sur les mesures des
satellites POLDER-2 et POLDER-3 au cours des années 2003, 2005 et 2006. Nous avons
principalement utilisé des mesures d’épaisseur optique d’extinction (AOT) et des mesures de
concentration massique de particules d’un diametre aérodynamique inférieur a 2.5 ym
(PM, ;).

L’étude de la variabilité temporelle de ces mesures au sol nous a permis de mettre en
évidence un cycle journalier assez faible et une moyenne journaliere représentative de la
mesure centrée sur [’heure de passage du satellite. Nous avons montré, en effet, une variation
moyenne de ~ 0.07 pour les mesures d’AOT photométriques et de ~ 4 pg/m’ pour les mesures
de PM;,s au cours de la journée des années 2003, 2005 et 2006. Par ailleurs, la valeur
moyenne d’AOT photométrique du mode total a été observée égale a 0.22 au-dessus de
I’Europe de 1’Ouest de 1994 a 2007 alors que la valeur moyenne annuelle des mesures de
PM, s est environ de 23 pg/m’ au-dessus de stations de type « urbaines » en 2003. De plus,
I’étude de la variabilité spatiale de ces mémes mesures a montré qu’il était envisageable de
confronter une mesure satellitaire couvrant une large zone géographique a une mesure au sol
par définition, trés locale. Nous avons approfondi cette étude par I’analyse de la variabilité
temporelle du type d’aérosols au-dessus de notre zone d’étude. La caractérisation de 1’aérosol
a montré un aérosol composé d’une majorité de particules fines et faiblement absorbantes
(albédo de diffusion simple moyen de 0.91) au-dessus d’une partie de 1’Europe de 1’Ouest
(1994-2007) et, plus particuliecrement, au-dessus de Lille en 2003 ou le rayon effectif moyen
est €gal a 0.31 ym et la concentration en volume du mode fin représente ~58 % de la
concentration en volume totale.

Si confronter directement des mesures d’AOT a des mesures de PM, s au sol n’est, a
priori, pas évident, nous avons, cependant, observé une corrélation significative (R=0.60)
entre les mesures d’AOT photométriques et de PM, a Lille au cours de I’année 2003. La
relation entre ces deux types de mesures a été observée treés différente en été et hiver 2003 a
Lille (pente plus forte d’un facteur d’environ 2 en hiver). Pourtant, que ce soit en moyenne ou
lors des pics de pollution, aucune différence majeure n’a été décelée entre les propriétés
optiques moyennes des particules de ces deux saisons a Lille. Nous en déduisons une
influence beaucoup plus importante de la distribution verticale des aérosols sur la différence
de relation entre les mesures d’AOT et de PM, ; observée en période estivale et hivernale de
I’année 2003 a Lille. Comparer les mesures d’AOT restituées par différents radiometres
(radiometres POLDER-2, POLDER-3 et MODIS-TERRA) aux mesures de PM, ; au-dessus
de la France et au cours de périodes d’études différentes, nous a permis, non seulement de
définir une relation statistique directe entre ces deux types de mesures mais aussi d’élaborer
un seuil d’AOT satellitaire au-dessus duquel la pollution peut étre qualifiée de « Modérée ».
La relation entre mesures d’AOT du radiometre POLDER-2 a 440 nm et de PM, ; d’avril a
octobre 2003 (PM, 5 = 25 X AOT o perapin + 12) semble fournir le seuil d’AOT (égal 2 0.17) le
plus robuste pour évaluer un épisode de pollution comme étant de CQA « Modérée ». Nous
soulignons la valeur importante de I’ordonnée a I’origine de cette relation, correspondant
probablement a un bruit de fond en aérosols sur la colonne ou dans les premiers metres de
I’atmosphere. Cette relation semble, par ailleurs, assez stable pour I’appliquer aux deux
radiometres POLDER-2 et POLDER-3 au cours de la période d’avril a octobre. Il n’a pas été
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possible de définir un tel seuil d’AOT satellitaire pour des conditions purement hivernales. 1l
semble nécessaire de faire intervenir, dans ce cas, une information de distribution verticale
des aérosols.

Nous avons commencé par utiliser la distribution verticale de la concentration massique
des aérosols simulée par le modéle de chimie-transport CHIMERE. A partir de ce profil
vertical et de la mesure d’AOT satellitaire, nous avons été capable d’estimer la concentration
massique dans les ~ 40 premiers metres. Une telle combinaison entre satellite et modele n’a
cependant pas permis d’améliorer de maniere significative la corrélation entre mesures
d’AOT satellitaires et mesures de PM, ;. Cette limitation s’explique, en partie, par un profil de
concentration massique du modele CHIMERE qui sous-estime les mesures, un profil
d’humidité relative éventuellement mal représenté ou des erreurs induites par le calcul d’un
AOT simulé pour un type d’aérosols « urbain ». Si I’apport du modele n’est pas significatif
quant a 1’évaluation satellitaire de la qualité de 1’air, 1’effort scientifique pourrait se diriger
davantage vers I’apport du satellite a la prévision de la pollution en aérosols par les modeles
de chimie-transport.

Finalement, nous avons utilisé la distribution verticale des aérosols mesurée par le
LIDAR spatial CALIOP. Cette mesure a été co-localisée a des mesures photométriques, de
PM, ;, et météorologiques au sol ainsi qu’a des mesures d’AOT du radiometre POLDER-3 (et
MODIS-AQUA) au-dessus de Lille. Nous avons, dans un premier temps, expliqué un
changement de relation entre mesures de PM; s et d’AOT satellitaire par une variation de la
distribution verticale des aérosols lors de trois journées d’étude. Dans un deuxiéme temps, il a
été possible d’estimer la masse d’aérosols dans la couche de mélange atmosphérique grace a
la hauteur de mélange des particules dérivées du profil du LIDAR CALIOP ainsi qu’a la
mesure satellitaire et d’humidité relative au sol. Un cas d’étude montrant des couches
multiples en aérosols a I’intérieur et a I’extérieur de la couche limite, ainsi qu’une forte valeur
d’épaisseur optique satellitaire, nous a permis de mettre en €vidence I’importance de prendre
en compte la distribution verticale des aérosols dans 1’élaboration d’un tel produit satellitaire
de qualité de I’air.

Une des perspectives de ce travail est I’application de notre calcul d’estimation de la
masse au sol grace a la combinaison entre le radiometre POLDER-3 et le LIDAR CALIOP a
d’autres cas et au-dessus d’autres zones d’études. La perspective immédiate est d’utiliser le
profil de coefficient de rétrodiffusion atténué du LIDAR CALIOP de maniéere quantitative. La
masse au sol pourra, dans ce cas, €tre directement estimée a partir de I’inversion du signal du
LIDAR CALIOP apres correction des effets de transmission dans les premiers metres de
I’atmosphere.
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Annexe 1

Parmi I’ensemble des mesures journalieres d’AOT gronermn d€ chaque station, nous
considérons de facon arbitraire que les 5 % des valeurs les plus fortes représentent des
événements de pollution particulaire majeurs. La méthode de calcul consiste, dans un premier
temps, a trouver la valeur (Z ) au-dessus de laquelle il nous reste 5 % de la totalité des
mesures par station.

'max,5%

Nous avons utilisé une méthode statistique pour déterminer la valeur Z,_,, s,
Pour cela, il faut connaitre le type de distribution des mesures d’ AOT ygrongr fin-
A titre d’exemple, la figure (A) montre la distribution des mesures d’AOT \grongrrn (@ 440
nm) a Lille de 1994 a 2007.

par station.

140 T T T T T T T T T

Nombre de mesures

0.2 04 0.6 . 1.2 14 1.6 1.8 2

AOTAERONET,Fin (440 nm)

Figure A: Nombre de mesures d’AOT szroner rin (440 nm, niveau 2 avec ;> 45 °, Loy — Lyes <5 %0 et le
nombre d’angles de diffusion, ©® > 21) a Lille de 1994 a 2007 par intervalles de valeurs
d’AOT sgronerrin (50 intervalles de méme taille, chacun environ égal a 0.04). Le nombre total de
mesures est de 893 ; remerciements a Céline Cornet.

Comme le montre la figure (A), les mesures d’AOT ygronerrn NE peuvent pas afficher de
valeurs négatives, présentent une valeur moyenne tres faible et montrent une distribution
dissymétrique. La distribution des mesures d’AOT  gronerrn PeUL, par conséquent, étre
approchée par une loi log-normale. Hors, la méthode statistique consistant a trouver la valeur
755 S effectue habituellement grice a une table de fonction de répartition de la loi normale
centrée réduite. Une fois la distribution des mesures d’AOT ygroner i transformée de loi log-
normale a loi normale centrée réduite, il est alors possible de calculer la valeur Z,, 5, au-
dessus de laquelle I’événement peut étre qualifié de « pollution particulaire » de la facon
suivante :

Z

max,5%

=exp(u +1.65x0) (A.1)
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ou W et 0 sont respectivement la moyenne et 1’écart-type de la distribution des mesures
d’AOT sgroner rFin> Une fois transformée de loi log-normale a loi normale centrée réduite.

Annexe 2

E
Locale

au-dessus de
I’équateur, ’heure en GMT H_, . & laquelle ce méme satellite passe au-dessus d’un point P
de latitude A; et de longitude A, peut étre approximée de la fagon suivante :

Si le satellite héliosynchrone considéré passe a une heure locale H

24h 24h/Nor ites
H(I;MT = Hfacale Y X 3600 +CX }\1%

(A.2)

ou h est I’heure, les latitudes A; et longitudes A, sont en degrés décimaux et notées
respectivement positives au Nord et a I’Est et négatives au Sud et a 1’Ouest, le coefficient c
est égal a -1 (resp. +1) lorsque le satellite est descendant (resp. ascendant) et Noites €St le
nombre d’orbites (une orbite couvrant 360 ° de la terre) du satellite considéré. Dans le cas des
radiometres embarqués POLDER ou MODIS, on observe 14 a 15 orbites par jour a nos hautes
latitudes.

Grace a la relation (A.2), nous pouvons, par exemple, supposer un passage du
radiométre POLDER a bord de la plate-forme ADEOS-2 (survol de I’équateur du Nord au
Sud a 10h30 heure locale, on fixe 14 orbites par jour) au-dessus de Lille (latitude de 50.61° N
et longitude de 3.14° E) a 10h04 en heure GMT.

Notons qu’ici, I’heure locale du passage a I’équateur n’est que le temps solaire moyen
(de l'année). Nous devrions, en toute rigueur, utiliser le temps solaire vrai (du jour), corrigé du
temps solaire moyen par 1’équation du temps. En effet, la Terre est sur une orbite elliptique et
sa vitesse au cours de I’année n’est pas constante. La correction apportée par 1’équation du
temps varie de £ 16 minutes au cours de l'année. Nous n’avons pas pris en compte cette
correction et le soleil peut donc passer au méridien avec 16 minutes d'avance ou de retard par
rapport au temps moyen.
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Acronymes

AASQA :
ADEME :
ADEOS :
AERONET :
AOT :
APHEIS :
AQC:
AQI :
AQUA :
A-Train :
BC:
BDQA :
CALIOP :
CALIPSO:
CHR :
CLA:
COV:
CQA:
CR*:
CR:
EMEP :

Associations Agréées pour la Surveillance de la Qualité de I’ Air
Agence De I’Environnement et de la Maitrise de I’Energie

Nom de plateforme satellitaire

AErosol RObotic NETwork

Aerosol Optical Thickness, épaisseur optique en aérosol

Air Pollution and Health : European Information System

Air Quality Category

Air Quality Index

Nom de plateforme satellitaire.

Afternoon Train

Black Carbon

Banque De la Qualité de I’ Air

Cloud-Aerosol LIdar with Orthogonal Polarization
Cloud-Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite Observation
Conditions a Hauts Risques

Couche Limite Atmosphérique

Composés Organiques Volatiles

Catégories de qualité de 1’air

Conditions a risques pour certains groupes de personnes
Conditions a risques

Co-operative program for monitoring and evaluation of the long-range

transmissions of air pollutants in Europe

EPA :
GADS:
GISS:
GLAS :
GMAO:
GOCART:

Environment Protection Agency

Global Aerosol Data Set

Goddard Institute for Space Studies

Geoscience Laser Altimeter System

Global Modeling and Assimilation Office (NASA)

Goddard Global Ozone Chemimistry Aerosol Radiation and Transport
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GSFC: Goddard Space Flight Center

IQP: Indice de Qualité sur I’inversion des réflectances Polarisées

IQV: Indice de Qualité sur les conditions de géométrie de Visée

LAURE : Loi sur I'Air et 1'Utilisation Rationnelle de 1'Energie

LIDAR : Light Detection and Ranging

LITE : Lidar In-space Technology Expermiment

LISAIR : Lidar pour la surveillance de 1’ AIR

LMD : Laboratoire de Météorologie Dynamique

LOA : Laboratoire d’Optique Atmosphérique

LOSU : Level of Scientific Understanding

LUT: Look Up Table

MEDD : Ministere de 1’Ecologie et du Développement Durable

MISR : Multiangle Imaging SpectroRadiometer

MLA : Mercury Laser Altimeter

MODIS : MODerate resolution Imaging Spectroradiometer, radiometre embarqué
sur les plateformes AQUA et TERRA

MOLA : Mars Orbital Laser Altimeter

NAAQS : National Ambient Air Quality Standards

NCEP : National Center for Environmental Prediction

NDVI : Normalized Difference Vegetation Index

oC: Organic Carbon

OCO: Orbiting Carbon Observatory

PARASOL : Polarisation et Anisotropie des Réflectances au sommet de

' Atmosphere, couplées avec un Satellite d'Observation emportant un Lidar

PHOTONS : PHOtométrie pour le Traitement Opérationnel de Normalisation
Satellitaire
PMx (ug/m’) : Particulate Matter, concentration massique des particules de diametre

aérodynamique inférieur a x ym.

POLDER : Polarization and Directionality of the Earth’s Reflectances, radiomeétre
embarqué sur la plateforme ADEOS-1, ADEOS-2 et PARASOL

POM: Particulate Organic Matter

PPM: Primary Particulate Matter

PREV’AIR: Plateforme nationale de PREVision de la Qualité de I’ AIR

RCFM: ReConstructed Fine Mass
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SCAR-B :
SeaWifs :

SLA :
SOA :
SS:
SSA:
TEOM :

TERRA :

TL :
TSP :
WS :

Smoke, Clouds And Radiation-Brazil

Sea-viewing Wide field-of-view Sensor

Shuttle Laser Altimeter

Secondary Organic Aerosol

Sea salt

Single Scatering Albedo, Albédo de simple diffusion
Tapered Element Oscillating Microbalance

Nom de plateforme satellitaire

Troposphere Libre

Total Suspended Particules, charge totale en aérosols

Water Soluble
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