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Comme l'aurait dit Socrate : « L’homme doit s’élever au-dessus de la Terre jusqu’a la
frange extérieure de I'atmosphére et méme au-dela, car c’est ainsi qu’il comprendra le

monde ou il vit ».

L'atmosphere est changeante et évolue au cours du temps. Cela est d a deux
principaux facteurs. Un premier facteur, naturel, lié a I'’émission de gaz et de particules dans
I'atmosphéere lors d’événements atmosphériques intenses (éruptions volcaniques ou
tempétes désertiques par exemple). Un second facteur, humain, lié principalement aux
activités industrielles. Les aérosols, particules solides ou liquides en suspension dans l'air,
jouent un role primordial dans ce que l'on appelle le bilan radiatif terrestre ainsi que le
climat. En effet, les aérosols présents dans I'atmosphére vont interagir avec le rayonnement
solaire (dans le domaine du visible) et terrestre (dans le domaine de l'infrarouge thermique).
Ils ont la capacité d'absorber et de diffuser ces rayonnements ce qui contribue a I'équilibre
radiatif de la Terre (Sokolik et Toon 1996). Le GIEC (Groupe Intergouvernemental d’experts
sur I'Evolution du Climat), groupe de travail visant a évaluer les risques liés au réchauffement
climatique d’origine humaine, a défini la notion d'impact radiatif. Suivant leurs propriétés
optiques et physico-chimiques, ainsi que leurs concentrations, les aérosols induisent un
changement de cet impact radiatif, appelé forcage. Toutefois, il existe encore aujourd'hui
une grande incertitude sur l'effet radiatif des aérosols (Stocker et al. 2013). Une des
principales raison provient de la faible connaissance de leurs propriétés optiques. En effet,
celles-ci sont déterminées a partir de connaissances a priori de leurs propriétés physico-

chimiques.

De ce fait, l'indice complexe de réfraction devient alors la principale source
d'incertitude. Des bases de données, telles que GEISA, HITRAN ou ARIA, regroupent des
valeurs d'indices de réfraction pour de nombreuses espéces gazeuses mais tres peu de
liguides et solides d’intérét atmosphérique. Afin de pallier ces lacunes, des expériences en
laboratoires ont été mises en place. Aujourd'hui, la technique la plus utilisée est celle dite
« pellet spectroscopy » dans laquelle des particules sont dispersées dans une matrice
constituée d'un matériau transparent dans l'infrarouge puis compressées dans une pastille
homogene. La détermination des indices de réfraction se fait suite a I'analyse des spectres
en absorption ou en réflexion. Bien que tres répandue, cette technique présente plusieurs

inconvénients : la réponse optique du milieu n'est pas parfaitement identique a celles de
12
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particules en suspension dans l'air, car il n’est pas possible de prendre en compte ni |'effet
de la forme des particules car compressées dans une pastille et enfin, ni de connaitre
précisément la distribution en taille des particules entrainant une détermination indirecte
des valeurs d’indices, conduisant a une incertitude importante. En effet, dans leurs travaux,
(Mogili et al. 2007, 2008) ont tenté de reproduire a partir d’indices complexes de réfraction
issus de la littérature des spectres d’extinction enregistrés en laboratoire. Les résultats
montrent que dans I'ensemble les spectres simulés reproduisent les formes des bandes
d’absorption observées. Néanmoins, la position et l'intensité de ces bandes sont mal
évaluées, quel que soit la théorie de diffusion (Mie, Rayleigh pour des particules en forme de
disques ou d’ellipsoides) utilisée. Cette différence peut s’expliquer par le fait que la quasi-
totalité des indices complexes de réfraction disponibles dans la littérature ont été obtenus a
partir de pastille. Ces indices n’étant pas représentatifs de la facon dont I'aérosol est présent
dans I'atmospheére, a savoir en suspension. Ainsi, des auteurs comme (McPheat et al. 2002)
mettent en avant le besoin de disposer d’indices a partir de matériau sous forme d’aérosol,
notamment pour restituer des parametres, tels que la distribution en taille ou encore

I’épaisseur optique, par exemple, a partir de la télédétection.

La télédétection est un moyen privilégié pour étudier les aérosols atmosphériques.
Celle-ci est utilisée afin de quantifier, notamment, la contribution des aérosols
atmosphériques sur le bilan radiatif global. La télédétection a pour objectif, a partir des
observations réalisées, de quantifier les concentrations, les distributions en taille et la
composition chimique des aérosols contenus dans la couche d’atmosphére sondée, ainsi que

I'altitude et I'épaisseur de cette couche.

Ainsi, les aérosols atmosphériques sont étudiés par différentes approches. D’une
part, expérimentalement, ou des études en laboratoire ont permis de déterminer la
composition minéralogique et le spectre d’extinction d’aérosols prélevés ; d’autre part, par
télédétection, permettant de sonder l'aérosol dans son milieu naturel: I'atmosphere.
Néanmoins, un certain nombre de difficultés liées a la quantification de |'aérosol

atmosphérique existent toujours.

Ainsi, afin d’améliorer les connaissances de I'effet radiatif des aérosols, I'objectif est

de diminuer les incertitudes sur les propriétés optiques des aérosols. Pour cela, dans cette

13
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theése, I'objectif est de mettre au point une méthodologie robuste et versatile qui permette
de déterminer les indices complexes de réfraction de particules en suspension dont la
composition chimique et la distribution en taille sont connues, tout en s'affranchissant des

problématiques précédentes.

Ce travail de these est une collaboration entre deux laboratoires de I'Université de
Lille, le PC2A (Laboratoire de PhysicoChimie des Processus de Combustion et de
I'Atmosphere) et le LOA (Laboratoire d’Optique Atmosphérique). Il est financé dans le cadre
du Labex CaPPA (Chemical and Physical Properties of the Atmosphere) et par la région Nord-
Pas-de-Calais (Hauts-de-France depuis 2016). Il s’agit d’'un nouveau projet développé aux
seins des deux laboratoires, initié¢ dans le cadre de I'IRePSE (Institut de Recherches

Pluridisciplinaires en Sciences de I'Environnement).

Ce manuscrit est organisé en cing chapitres.

Le premier chapitre présente une revue bibliographique en lien avec notre étude.
L'introduction des propriétés générales des aérosols atmosphériques (définitions,
classifications et impacts radiatifs) ainsi que les notions fondamentales d’interaction entre
un rayonnement et une particule sont introduites. L’état de I’art des estimations de l'indice
complexe de réfraction des minéraux individuels (quartz, calcite, hématite...), des poussieres

désertiques, et des cendres volcaniques mesurées en laboratoire est synthétisé.

Le second chapitre est consacré a la description et la caractérisation du dispositif
expérimental mis en ceuvre pour réaliser ce travail de these. Ce dispositif, mis en place au
PC2A, permet d’enregistrer le spectre d’extinction et la distribution en taille de particules en

suspension.

Le troisieme chapitre présente la procédure numérique, développée au LOA, permettant de
restituer les parties réelles et imaginaires de I'indice complexe de réfraction. Ces dernieres
sont déterminées a partir des spectres d’extinction et de la distribution en taille des
particules enregistrés en laboratoire. Cette procédure numérique est décrite et caractérisée
a partir de spectres d’extinction calculés a partir d’'indice complexe de réfraction issus de la

littérature.

14
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Enfin, le quatrieme chapitre présente la restitution d’indices complexes de réfraction
obtenus lorsque I'on couple I'enregistrement de données a partir du dispositif expérimental
avec la procédure numérique de restitution. L’emploi de ces deux méthodologies permet de
déterminer I'indice complexe de réfraction de particules en suspension. Cette méthodologie
compléte est appliquée pour de particules de SiO, amorphe et de SiO, cristallin, composant

majoritaire respectivement des aérosols volcaniques et désertiques.

15
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Le Chapitre 1 introduit les propriétés générales des aérosols atmosphériques
(définitions, classifications et impacts radiatifs). Les notions fondamentales d’interaction

entre un rayonnement et une particule sont également exposées.

L'objet d’étude de cette these se concentre principalement sur les composés constitués de
minéraux. En particulier, deux sources de particules minérales importantes, les aérosols
d’origine désertique et volcanique. Ces derniers sont exposés de maniere plus précise. Leurs
compositions minéralogiques et chimiques, ainsi que leurs propriétés optiques mesurées en

laboratoire sont présentées.

1. Généralités sur les aérosols atmosphériques

1.1. Définitions
Les aérosols sont définis comme des particules solides ou liquides en suspension dans
I'air, a I'exception des hydrométéores (gouttelettes d’eau nuageuses, cristaux de glace dans
les nuages, grélons et flocons de neige) (Boucher2012). Emises directement comme
particules (aérosols primaires) ou formées dans l'atmosphére par des processus de
conversion gaz-particules (aérosols secondaires), les particules atmosphériques ont des
diametres compris entre quelques nanomeétres et plusieurs dizaines de microns

(Seinfeld et Pandis 2006).

1.2.Classification des aérosols en fonction de leur taille
Afin de classer les aérosols en fonction de leur taille, il est nécessaire de mesurer le
diametre des particules. Cependant, ce parametre est difficile a évaluer, en particulier pour

des particules de formes irrégulieres. La définition méme de diametre n’est pas triviale.

1.2.1. Diameétre d’une particule
Une particule peut étre caractérisée par son diametre geométrique D,,. Ce parametre
ne peut étre employé que lorsque la particule est sphérique. Les particules non sphériques

sont généralement caractérisées par des diamétres équivalents.

Suivant la technique de mesure utilisée pour déterminer la taille d’'une particule, le diameétre
équivalent obtenu peut étre exprimé sous différentes approches. (DeCarlo et al. 2004)
présentent les différents diamétres pouvant caractériser une particule d’aérosol. Dans cette

section, nous présenterons les diaméetres employés durant ce travail de thése.
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1.2.1.1. Diamétre de mobilité électrique D,

Le diamétre de mobilité électrique D,,, (exprimé en um) est défini comme le
diametre d’une sphére porteuse d’une charge ayant la méme vitesse de migration que la
particule d’intérét, dans un champ électrique constant. Ce diamétre est mesuré par la
technique de type SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer), décrite dans le Chapitre 2
(Section 4.2.2).

1.2.1.2. Diamétre aérodynamique D,

Le diamétre aérodynamique D, (exprimé en um) est défini comme le diamétre d’une
sphére de masse volumique unitaire (p, = 1000 kg.m'3) ayant la méme vitesse limite de
chute que la particule d’intérét de masse volumique p. Ce diameétre aérodynamique est
mesuré par des instruments comme I’AMS (Aerosol Mass Spectrometer), ou encore |’APS

(Aerodynamic Particle Sizer), décrit dans le Chapitre 2 (Section 4.2.1).

1.2.2. Distribution granulométrique

Quel que soit le type de diamétre utilisé, la taille et la concentration en nombre sont
des parametres clés pour caractériser un ensemble de particules. Cette population peut étre
décrite par sa distribution en taille, ou distribution granulométrique. Cette derniere peut
étre représentée sous forme d’une distribution discrete, c'est-a-dire en répartissant les

particules dans différentes classes de taille.

1.2.2.1. Distribution granulométrique en nombre
La distribution granulométrique en nombre est représentée par la distribution
nN(Dp) = dN/dD,. Cette derniére représente la concentration en particules dans chaque
classe de taille divisée par la largeur de la classe. Le nombre de particules par unité de

volume possédant un diametre compris entre D, et D, + dD,,, correspondant a une classe
de taille, est donnée par nN(Dp) dD,. La concentration totale en particules N, s’obtient en

intégrant la distribution en taille :
Ny = f ny(D,) dD, (1)
0

ou N, est exprimé en particules.cm™, nN(Dp) dD, en um.cm et D, en um.
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1.2.2.2. Distribution granulométrique en surface, en volume et en masse
Bien que la distribution granulométrique en nombre soit communément utilisée,
celle-ci peut étre exprimée sous d’autres approches, comme la distribution en surface, en

volume et en masse des particules par rapport a leur taille.

La distribution granulométrique en surface est représentée par la distribution

ng(D,) = dS/dD,. En considérant les particules sphériques, de surface mD3, cette

distribution en surface peut s’exprimer en fonction de nN(Dp) :

ng(D,) = nDZ ny(D,) (2)
La distribution granulométriqgue en volume est représentée par la distribution
nV(Dp) =dV/dD,. En considérant les particules sphériques, de volume %DS, cette

distribution en volume peut s’exprimer en fonction de nN(Dp) :
T s
ny(Dp) = gDp n(Dp) 3)
Enfin, si les particules ont une masse volumique p, la distribution granulométrique en masse

est représentée par la distribution nM(Dp) et peut s’exprimer en fonction de nN(Dp) :
p p T
nu(Dp) = To5 ™ (Do) = 755 D5 (D) @

nS(Dp), nV(Dp) et nM(Dp) sont respectivement exprimées en um.cm'a, umz.cm'3 et
ug.um'l.cm'a. Le facteur 10° est employé afin de convertir les unités de la masse volumique

de g.cm™a pg.um>.

Le diametre des particules d’'un aérosol pouvant varier de plusieurs ordres de grandeurs
(Figure 1.2), la représentation graphique des distributions nN(Dp), nS(Dp) et nV(Dp) est
souvent peu adaptée. Pour contourner ce probléme d’échelle, I'axe des ordonnées peut étre
exprimé en échelle logarithmique. Ainsi, les précédentes distributions sont généralement

exprimées par rapport a log D), :

dN ds dv
nN(logDp) = m ns( logDp) = m nV( logDp) = m (5)
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1.2.2.3. Représentation graphique des distributions granulométriques

La Figure 1.1 présente la distribution granulométrique en nombre, en surface et en

volume d’un méme aérosol continental.

8000

0.01

(b)

Diameter, um

Figure 1.1 : Distribution granulométrique (a) en nombre, (b) en surface et (c) en volume d’'un méme aérosol

continental (Seinfeld et Pandis 2006). n°y, n°s et n° représentent respectivement ny(logD,), ns(logD,) et

ny(logD,) exprimés plus haut.

La Figure 1.1a) présente une distribution granulométriqgue en nombre typique d’un aérosol

continental. Les Figures 1.1 b) et c) présentent cette méme distribution granulométrique

cependant exprimée respectivement en surface et en volume. La distribution en nombre est

caractérisée par deux modes (maximum local de la distribution en taille) centrés a 0,02 et a

0,08 um, tandis que la distribution en volume est dominée par une mode centré a environ

7 um. La répartition en volume et celle en nombre d’'un méme aérosol sont différentes : les

particules les plus fines (mode a 0,02 um), bien que plus nombreuses que les grosses

particules (mode a 0,08 um), ne contribuent pas autant en terme de masse. En effet, le

volume est proportionnel au diamétre au cube.

© 2016 Tous droits réservés.
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1.2.2.4. Distribution lognormale

Pour décrire les distributions en taille des particules observées (Figure 1.1 par

exemple), la loi lognormale est la loi de distribution la plus utilisée (Boucher 2012). Cette loi

est décrite par un jeu de trois parametres et est donnée par la relation suivante :

N
V(o) = 7
m

exp |—

1

2

<1n(Dp /D)

Om

>2

(6)

ou N, (exprimée en particules.cm'a) représente la concentration totale en particules, D,,, le

diamétre médian de la distribution, et g,,,, I'écart-type de ce dernier.

D’autres types de distributions sont parfois utilisées (loi de Junge ou loi Gamma). Cependant

la distribution lognormale est généralement considérée comme la plus adaptée pour décrire

les distributions granulométriques des aérosols.

1.2.3. Classification en taille

Suivant I'ordre de grandeur de la taille de la particule d’aérosol, celle-ci peut étre

classée en trois catégories (Figure 1.2) : les particules ultrafines, les particules fines et les

particules grossieres.
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Figure 1.2 : Distribution en taille typique (a) en nombre et (b) en volume des aérosols atmosphériques

(Seinfeld et Pandis 2006).
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Les particules ultrafines (nucleation mode et Aitken mode) ont des diamétres allant de

quelques nanometres a 100 nanometres. Ces particules sont issues de la condensation

d’espéces en phase gazeuse. Les particules fines (accumulation mode) ont des diametres

compris entre 0,1 et 2,5 um. Ces particules sont formées lors de processus de condensation

d’espéces chimiques gazeuses sur la surface de particules préexistantes, et par coagulation

de particules d’Aitken. Enfin, les particules grossiéres (coarse mode) ont des diameétres

supérieurs a 2,5 um. Ces particules regroupent les poussiéres désertiques, les cendres

volcaniques, les sels marins, ainsi que les pollens (Seinfeld et Pandis 2006).

1.3.1. Sources et émissions globales

1.3. Classification des aérosols en fonction de leur source

Indépendamment de leurs tailles, les aérosols atmosphériques peuvent étre classés

en fonction de leurs sources. lls proviennent de sources naturelles ou anthropogéniques

(Seinfeld et Pandis 2006). Le Tableau 1.1 résume les principales sources d’aérosols et

I’estimation de leurs émissions associées.

Tableau 1.1 : Estimation des émissions annuelles globales des principaux types d’aérosols primaires et

© 2016 Tous droits réservés.

secondaires de sources naturelles et anthropogéniques (en Tg/an), adapté de (Andreae 1995).

Source Present flux
Natural
Primary
Soil dust (mineral aerosol) 1,500
Sea-salt 1,300
Volcanic dust 33
Biological debris 50
Secondary
Sulphates from biogenic gases 90
Sulphates from volcanic SO, 12
Organic matter from biogenic NMHC? 55
Nitrates from NO, 22
Anthropogenic
Primary
Industrial dust etc. 100
Black carbon (soot and charcoal) 20
Secondary
Sulphates from SO, 140
Biomass burning (w/o black carbon) 80
Nitrates from NO, 36
Organics from anthropogenic NMHC? 10
Total 3,450

ANMHC, non-methane hydrocarbons.
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Les aérosols désertiques représentent la fraction massique majoritaire (43 %) de la quantité
totale d’aérosol émis dans I'atmosphére. Les autres sources, émettant des aérosols
d’origines naturels dans I'atmosphere, excepté les aérosols marins, ne représentent qu’une
fraction massique faible comprise entre 0,3 et 3 %. Enfin, les aérosols d’origines
anthropogéniques représente une fraction massique de 11 % de la quantité totale d’aérosol

émise dans I'atmosphere.

Bien que les aérosols désertiques soient la principale source d’aérosol émise de maniere
continue dans l'atmosphere, d’autres sources de plus faibles émissions en moyenne,
peuvent aussi émettre des quantités importantes d’aérosol lors d’épisodes ponctuels mais
intenses d’éruption volcanique par exemple. Ainsi, dans les sections suivantes, le cycle de vie

et la composition chimique des aérosols désertiques et volcaniques sont présentés.

1.3.2. Aérosols désertiques

Les aérosols désertiques, ou poussieres désertiques, sont des aérosols issus
essentiellement des régions arides et semi-arides du globe, et dont les taux de précipitations
sont faibles (Pye 1987). Les poussieres désertiques constituent la fraction massique

majoritaire (50 %) des aérosols primaires émis dans I'atmosphére (Tableau 1.1).

Dans cette section, nous présenterons le mode de production et la composition chimique de

ces aérosols désertiques, ainsi que leur transport des zones sources aux dépots.

1.3.2.1. Cycle de vie
Les aérosols désertiques obéissent a un cycle de vie qui comporte trois étapes: la

mise en suspension depuis les zones sources, le transport dans I'atmosphére et le dépot.

a) Mode de production

Le mode de production des aérosols désertiques comporte deux étapes : la saltation

et la corrasion, ou sandblasting. Ces étapes sont présentées sur la Figure 1.3.
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Figure 1.3 : Processus de production d’aérosols deserthues (OLISA).

La saltation correspond a un mouvement principalement horizontal qui se produit lorsque la
vitesse du vent U™ dépasse un certain seuil (Marticorena et Bergametti 1995). Cette vitesse
seuil U dépend des caractéristiques de surface, du type de sol, ainsi que de la distribution
en taille des particules au sol. En effet, les particules concernées par la saltation possédent

des diametres compris entre 20 et 500 um (Alfaro 1997).

Ces particules, mises en suspension par la saltation, retombent rapidement du fait de leur
masse importante. Lors de lI'impact, ou corrasion, les agrégats éclatent et libérent des
particules plus fines, pouvant étre entrainées dans I'atmosphére par un mouvement vertical
ascendant. La majorité de ces particules remises en suspension possédent des diametres

inférieurs a 20 um.

La distribution en taille des particules émises dans I'atmosphére est conditionnée par la
vitesse du vent. En effet, (Alfaro et Gomes 2001) ont montré que lorsque la vitesse du vent
augmente, la proportion de petites particules dans la distribution en taille est plus

importante.

b) Mode de transport

Une fois émises dans I'atmospheére, les poussiéres désertiques forment une couche
localisée prés de la surface de la zone d’émission. En fonction des conditions
météorologiques, les poussiéres les plus fines peuvent s’élever dans les couches supérieures
de I'atmosphére (notamment la stratosphére) et, ensuite, peuvent étre transportées par les
vents sur de longues distances (Alonso-Pérez et al. 2012 ; Prospero 1999 ; Zender et

al. 2003).
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Au cours de leur transport, la composition chimique et la distribution en taille des poussiéeres
désertiques évoluent. En effet, ces dernieres peuvent faire I'objet de réaction chimique avec
d’autres composés (gaz ou particules) présents dans I'atmospheére, de condensation de

composés gazeux peu volatils et d’adsorption d’eau sur les particules.

c) Mode de dép6t

Aprés une durée de vie atmosphérique de quelques heures a plusieurs dizaines de
jours (Andreae 1995 ; Tegen et Lacis 1996 ; Zender et al. 2003), le cycle de vie des aérosols
désertiques se termine par un dépot sur la surface continentale ou océanique. Ce dépot se
fait soit par voie seéche ou par voie humide. Le dépo6t par voie séche se caractérise par
I'action de la gravitation. Tandis que, le dépo6t par voie humide se caractérise par
I'incorporation des particules dans les nuages (washout) précédent des précipitations ou par
I'abattement des particules entrecroisant le chemin de gouttes d’eau provenant des

précipitations (rainout).

Les particules de diametres supérieurs a 20 um se déposent rapidement par sédimentation
au voisinage immédiat de leur zone d’émission. A l'inverse, les particules de taille inférieure
a quelgues micrometres sont moins impactées par la sédimentation et seront
principalement déposées par voie humide. La durée de vie de ces dernieres est donc

augmentée.

1.3.2.2. Composition chimique des aérosols désertiques
La composition chimique des poussieres désertiques est principalement déterminée
par la nature chimique des sols dont ces poussiéres sont issues. La composition chimique des
sols, étudiée par (Claquin et al. 1999 ; Journet et al. 2014 ; Sokolik et Toon 1999)
(et références citées), d’une région du globe a une autre permet ainsi de déterminer 'origine

des poussieres désertiques.

Les poussieres désertiques sont composées d’argiles (illite, kaolinite, montmorillonite), de
guartz, de carbonates (calcite, dolomite), de sulfates (gypse), de feldspaths (albite, orthose,
anorthite) ainsi que d’oxydes de fer (hématite, goethite). Les formules chimiques de ces

différents argiles et minéraux sont présentées dans I’Annexe 1. La composition
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minéralogique mesurée sur des échantillons de poussieres désertiques collectés a proximité

et a distance de zones sources sahariennes et sahéliennes est reportée sur la Figure 1.4.

Transported + Near source ——

100 -

Composition / %, weight

GLA80;Cape Verde
GLA80;Barbados
GLA80;Miami -
PROS81;North Africa -
PROS81;South America -
SCH87;North Atlantic -
LEIS4;E. Pacific small -
LEI94;E. Pacific large -
LEI94;W. Pacific small +
LEI94;W. Pacific large 4
ARNI8;N. Pacific small -
ARNBSS;N. Pacific large
KAN11;Cape Verde -
SCH87;Niger -
SCH87;Mali -
SCH87;Senegal
KANO9;Morrocco, storm -
KANO9;Morrocco

[ Jite [ Kaolinite [ Chiorite [ Montmorillonite [l Quartz
I K Feldspar [ ]Na-CaFeldspar [l Calcite [l Others

Figure 1.4: Composition minéralogique (en pourcentage massique) d’aérosols désertiques collectés en

différents endroits (Murray et al. 2012). Les données sont scindées en poussieres désertiques
échantillonnées a proximité de zones sources (near source) et a des distances importantes de ces zones
(transported). La catégorie others inclus les minéraux comme le gypse, la goethite, I’hématite, la palygorskite
ou encore I’halite, identifiés dans certaines études. GLA80O (Glaccum et Prospero 1980); PROSP81 (Prospero
et al. 1981); SCH87 (Schiitz et Sebert 1987); LEI94 (Leinen et al. 1994); ARN9S8 (Arnold et al. 1998);
KANO9 (Kandler et al. 2009); KAN11 (Kandler et al. 2011). Small et large correspondent aux particules

inférieures a 2 um et aux particules comprises entre 2 et 20 um respectivement.

A distance des zones sources, les argiles sont les minéraux majoritaires constituant les
poussieéres désertiques. Parmi la fraction argileuse, lillite est souvent le composant
majoritaire. Néanmoins, les teneurs relatives des différents argiles sont fonctions de |'origine
géographique des aérosols (Caquineau et al. 1998 ; Chiapello et al. 1997). Le composant le
plus abondant aprés les argiles est le quartz, dont le pourcentage massique mesuré est
compris entre 8 et 58 % au sein des poussiéres désertiques collectées en zone de transport.
Des feldspaths sont également détectés avec des teneurs variables, d’environ 5 a 35 %, selon

le lieu d’échantillonnage. De la calcite et de la chlorite sont également détectées au sein des
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poussieres désertiques mais, leurs teneurs est plus faible que celles des autres minéraux et
sont inférieures a 10 % (de 2 a 7 % pour la calcite et de 2 a 5 % pour la chlorite). Par ailleurs,
d’autres minéraux comme |'halite, le gypse, la palygorskite, I'hématite et la goethite sont
également présents. Ces deux derniers, étant des oxydes de fer, sont souvent observés
agrégés aux silicates (silice combinée a d’autres oxydes métalliques) plutét que sous forme

de particules individuelles (Reid et al. 2003).

Proche des zones sources, le quartz est le minéral majoritaire constituant les poussieres
désertiques et, par conséquent, la fraction argileuse est beaucoup plus faible (au plus 30 %
contre 80 % pour les poussieres désertiques a distance de leurs zones sources). Cette
observation peut étre expliquée par le fait que la composition est dépendante de la taille des
particules. En effet, comme le montre les travaux de (Arnold et al. 1998 ; Leinen et al. 1994)
(LEI94 et ARN98 sur la Figure 1.4), la fraction fine est plus riche en argiles qu’en quartz
contrairement a la fraction grossiere plus riche en quartz. De plus, (Schiitz 1980) a montré
que la contribution des particules grossieres diminue avec la distance des aérosols a leur
sources. Cela peut donc expliquer les fortes teneurs en quartz de poussieres désertiques
collectées a proximité de leur zone source d’émission, comparées a celles de poussiéres
collectées en zone de transport. Concernant les autres minéraux, par exemple la chlorite et
la calcite, leurs pourcentages massiques restent en moyenne constants. La calcite est un

traceur des poussiéres désertiques originaires du nord du Sahara (Chiapello et al. 1997).

1.3.3. Aérosols volcaniques

Les aérosols désertiques ne sont pas les seuls aérosols primaires émis dans
I'atmosphére. Les aérosols volcaniques, ou cendres volcaniques, sont produits lors
d’éruptions volcaniques. Le terme "cendre" peut porter a confusion car ce ne sont pas des
cendres au sens de résidus de combustion mais uniqguement des fragments de roches trés
fins. Une cendre volcanique est une matiére fraiche, volante et non consolidée ayant un
diameétre inférieur a 2 mm (Heiken 1972), étant soit dispersée dans I'atmosphére soit
déposée au-dessus du sol. Elles constituent une fraction massique faible (1 %) des aérosols
primaires totaux émis dans I'atmosphére (Tableau 1.1). Cette fraction représente la quantité
totale émise sur une année. Cependant, lors d’éruptions volcaniques, des quantités
importantes d’aérosols (et de gaz) sont émis dans I'atmosphére. Par exemple,

(Stith et al. 1978) ont estimé un taux d’émission de particules de 6.10° kg.s?, lors de
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I’éruption du volcan Saint Augustine en Alaska en 1976. Ces évenements ponctuels et
intenses ont conduits en 2010 et 2011, lors de I’éruption respective des volcans Eyjafjoll et
Grimsvotn en Islande (France24 2011 ; Le Monde 2010), a la fermeture partielle des espaces

aériens européens pendant plusieurs jours.

Dans cette section, nous présenterons le mode de production et la composition chimique de

ces aérosols volcaniques, ainsi que leur transport des zones sources aux dépots.

1.3.3.1. Cycle de vie
Tout comme les aérosols désertiques, les aérosols volcaniques obéissent a un cycle
de vie qui comporte trois étapes: la mise en suspension depuis les zones sources, le

transport dans I'atmosphere et le dépot.

a) Mode de production

Les cendres volcaniques sont formées par cristallisation successive au cours de
refroidissement et de décompression lorsque le magma monte du manteau jusqu’a la cro(te
terrestre au travers du conduit (Schmincke 2004). Lorsque les gaz dissous dans le magma
s’échappent violemment, cette forte pression brise le magma et le propulse dans

I'atmosphere. Ce magma se solidifie en fragments de roches et forme le panache volcanique.

b) Mode de transport

Ces aérosols se déplacent soit verticalement sous la forme d’un panache volcanique,
soit horizontalement sous la forme d’un nuage chaud, appelé nuée ardente. Suivant les
conditions météorologiques et I'explosivité du volcan, exprimée par l'indice d’explosivité
volcanique (VEI, mesure relative de I'explosivité d’une éruption volcanique), les aérosols
peuvent étre émis jusque dans la stratosphere. Dans cette couche de I'atmosphere, les
cendres volcaniques peuvent étre transportées sur de longues distances (Langmann et

al. 2010) et leur durée de vie est augmentée.

c) Mode de dép6t

Aprés une durée de vie qui varie de quelques heures a plusieurs dizaines de jours
dans la troposphere (Langmann 2013) et jusqu’a plusieurs années dans la stratosphere

(Wilson et al. 2010), le cycle de vie des aérosols volcaniques se termine par un dépot sur la
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surface continentale ou océanique. Tout comme les aérosols désertiques, les aérosols
volcaniques se déposent soit par voie seche, soit par voie humide. Cependant, il a été
observé que le dépdt par I'action de la gravitation de cendres volcaniques excede la vitesse
de chute limite de particules volcaniques uniques (Brown et al. 2012 ; Rose et Durant 2011).
Ceci s’explique par la formation d’agrégats dans le panache volcanique (Langmann 2013).
L'agrégation des cendres volcaniques représente un processus qui augmente la
sédimentation et, ainsi, réduit la concentration de cendres volcaniques atmosphériques pour
les transports de longues distances. Ce qui justifie la faible fraction d’aérosols volcaniques

émis dans I'atmosphére (Tableau 1.1).

1.3.3.2. Composition chimique des aérosols volcaniques

Les principaux éléments chimiques contenus dans les cendres volcaniques, comme
pour les poussieres désertiques, sont le silicium et I'oxygéne. La composition chimique des
cendres volcaniques est principalement déterminée par la nature chimique du magma dont
elles sont produites. Généralement, trois types de magma sont discernés. Ces derniers
présentent des compositions variables en silice (SiO,). La composition chimique des cendres
volcaniques varie entre 45 % et 75 % de silice (Tableau 1.2) (Heiken 1972). De plus, la classe
des silicates (silice combinée a d’autres oxydes métalliques) est la composante principale de
la plupart des minéraux comme les feldspaths, l'olivine, la hornblende et la biotite

(Nakagawa et Ohba 2002).

Tableau 1.2 : Composition en silice des principaux types de magma.

Type de magma Silice (%)
Basaltique 45 -55
Andésitique 55-65
Rhyolitique 65-75

La composition chimique des sols (Shoji et al. 1994) (et références citées) et des produits
solides émis lors d’éruption volcanique (dome de la lave (Borrero et al. 2009 ; Castro et
al. 2013 ; Coombs et al. 2013 ; Francalanci et al. 2004 ; Gerlach et al. 1988 ; Kelly et al. 2008 ;
Menard et al. 2014 ; Thordarson et Self 1996), scories (Coombs et al. 2013 ; Francalanci et
al. 2004 ; Shoji et al. 1975), et pierres ponces (Castro et al. 2013 ; Collini et al. 2012 ; Coombs

et al. 2013 ; Francalanci et al. 2004 ; Shoji et al. 1975) a été étudiée. Bien que ces
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compositions chimiques soient proches de celle des cendres volcaniques, celles-ci ne

représentent qu’une estimation.

La composition chimique en oxyde, mesurée sur des échantillons de cendres volcaniques

collectées apres dépots est reportée sur la Figure 1.5.
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Figure 1.5: Composition chimique d’aérosols volcaniques collectés apres dépots en différents endroits.

PAT83 (Patterson et al. 1983) ; HOR13 (Horwell et al. 2013) ; FRU8O (Fruchter et al. 1980) ; LEM14 (Lemougna
et al. 2014) ; MEN14 (Menard et al. 2014) ; ROS73 (Rose et al. 1973).

La silice (SiO,) et I'alumine (Al,03) sont les composés majoritaires constituants les cendres
volcaniques. Leurs pourcentages mesurés sont en moyenne compris entre 45 et 65 %, et
entre 13 et 19 %, respectivement. Le composé le plus abondant apreés la silice et I'alumine
sont les oxydes de fer (Fe,03), dont le pourcentage mesuré est en moyenne compris entre
3 et 12 %. Des oxydes de titane (TiO,), de manganése (MnQO), de magnésium(MgQO), de
calcium(CaO0), de sodium(Na,0) et de potassium (K,O) sont également détectés au sein des
cendres volcaniques mais, leur teneur est plus faible que celle des autres composés (< 10 %).
Néanmoins, la composition en oxyde des différents échantillons de cendres volcaniques est

fonction de I'origine géographique de I'échantillon.
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Cette composition en oxyde permet notamment d’identifier le type de volcan émetteur des

cendres volcaniques. La Figure 1.6 présente un diagramme issu de la classification TAS (Total

© 2016 Tous droits réservés.

Alkali Silica) (Maitre et al. 2005).
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Figure 1.6 : Classification TAS.
Cette classification est un systéme permettant de définir un produit volcanique par sa
composition chimique, a partir du rapport entre le taux pondéral de silice (SiO,) et le taux
pondéral de minéraux alcalins (Na,0 et K,0). Elle pourrait, notamment, permettre de faire le

lien entre compositions chimiques et propriétés optiques.

1.4.Impacts des aérosols sur le climat

Les aérosols présents dans I'atmosphére interagissent avec le rayonnement solaire
(principalement dans le domaine du visible) et terrestre (dans le domaine de l'infrarouge
thermique). En raison de leur capacité a absorber et diffuser ces rayonnements, les aérosols
contribuent de maniére importante a I’équilibre radiatif de la Terre (Sokolik et Toon 1996).
Suivant leurs tailles, leurs formes, leurs compositions chimiques, ainsi que leurs
concentrations, ces aérosols entrainent un changement de I'impact radiatif, appelé forcage
radiatif. Cette notion est défini par le GIEC (Groupe Intergouvernemental d’experts sur
I’Evolution du Climat) (Stocker et al. 2013). Ce groupe de travail vise a évaluer les risques liés

au réchauffement climatique d’origine humaine.

Cet impact radiatif reste cependant tres difficile a quantifier. En effet, une trés grande

incertitude persiste sur la contribution des aérosols sur le bilan radiatif global (Figure 1.7).
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Figure 1.7 : Contribution des aérosols atmosphériques au forgage radiatif (RFari) (Stocker et al. 2013). Les
boites a moustache hachurées correspondent a I'’étude menée par (Myhre et al. 2013). Les boites a
moustache pleines correspondent a I'estimation réalisée dans le cinquiéme rapport de I'IPCC. BC FF
représente le carbone issu des combustibles fossiles et des biocarburants ; POA FF, les aérosols organiques
primaires issus des combustibles fossiles et des biocarburants ; BB, les aérosols issus de la combustion de la

biomasse ; SOA, les aérosols organiques secondaires.

La Figure 1.7 montre que la contribution des aérosols atmosphériques au forcage radiatif
dépend de la nature de l'aérosol. Par exemple, la contribution des aérosols sulfatés
(sulphate) est estimée & —0.4 + 0.2 W.m™2. De plus, de maniére globale, la Figure 1.7
montre que les aérosols atmosphériques contribuent a un forgage radiatif global négatif. Ce
dernier est estimé a -0.35 (de -0.85 a 0.2) W.m™. Or, 'incertitude sur cette valeur estimée
est plus importante que la valeur elle-méme. Cependant, nous estimerons cette valeur

comme plutdt négative.

Cette contribution des aérosols sur le bilan radiatif global est mise en avant suivant deux

types d’interactions majoritaires : les effets radiatifs directs et indirects.

1.4.1. Effet radiatif direct

L'effet radiatif direct des aérosols est caractérisé par I'absorption et la diffusion du
rayonnement solaire par les aérosols. En effet, la rétrodiffusion de ce rayonnement solaire
vers |I'espace participe a un refroidissement de I'atmospheére. Tandis que, I'absorption de ce

rayonnement solaire entraine un réchauffement local de la couche atmosphérique
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contenant les aérosols. Nous parlerons ainsi, respectivement, d’'un forcage radiatif négatif et

d’un forcage radiatif positif (Boucher 2012).

1.4.2. Effet radiatif indirect

L'effet radiatif indirect est issu de linteraction entre I'aérosol et les nuages. Les
aérosols servent de noyaux de condensation dans les nuages d’eau liquide. En comparaison
avec un nuage non pollué, le nuage pollué par des aérosols contient un nombre plus
important de gouttelettes d’eau. Ceci s’accompagne d’une réduction de la taille de ces
gouttelettes et d’'une augmentation de I'albédo (parameétre qui caractérise la capacité de

réflexion) des nuages, favorisant un refroidissement de I'atmosphere (Boucher 2012).

Par ailleurs, la modification des propriétés microphysiques des nuages peut impacter
I’évolution et la durée de vie des nuages, engendrant par exemple un retard de
précipitations, et donc une perturbation du cycle hydrologique. Cet effet est souvent appelé

le second effet indirect des aérosols (Boucher 2012).

2. Propriétés optiques des aérosols atmosphériques

L'interaction du rayonnement électromagnétique avec les particules d’aérosols
contribue de maniére importante a I'équilibre radiatif de la Terre (Section 1.4). Nous
appelons propriétés optiques des aérosols, la capacité des particules d’aérosols a interagir

(par diffusion et/ou absorption) avec un rayonnement incident.

Dans cette section, les notions fondamentales permettant de caractériser les propriétés
optiques des aérosols ainsi que, l'influence de parameétres inhérents a I'aérosol sur ces
propriétés optiques sont présentées. L'inventaire de ces propriétés optiques mesurées en
laboratoire, disponible dans la littérature, est également synthétisé. Enfin, l'intérét a
disposer d’indices complexe de réfraction pertinents, notamment pour la restitution de

parametres aérosols a partir d’observations issues de la télédétection, est discuté.
2.1.Notions fondamentales

2.1.1. Interactions rayonnement-aérosol pour une particule unique
Lorsqu’un rayonnement électromagnétique interagit avec une particule (Figure 1.8),

I’énergie transportée par ce rayonnement est en partie redistribuée spatialement dans
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toutes les directions (diffusion) et absorbée. L’ensemble de ces deux phénomenes est appelé
extinction. La Figure 1.8 présente les mécanismes d’interaction entre un rayonnement

incident et une particule d’aérosol homogene dans le cas particulier d’une sphére.

Diffusion
ldif lext = labs + |dif

Rayon incident

: Itr
Transmission
: labs

lo Absorption
Figure 1.8 : Mécanismes d’interaction entre un rayonnement incident et un aérosol homogeéne et sphérique.
lo représente l'intensité du rayonnement incident ; I, I'intensité du rayonnement absorbée ; Iy, I'intensité

du rayonnement diffusé ; I,, 'intensité du rayonnement transmis.

Ces interactions dépendent directement de plusieurs parametres : la longueur d’onde A du
rayonnement incident, la taille et la forme de la particule, et sa capacité a absorber et

diffuser le rayonnement incident.

2.1.2. Loi de Beer-Lambert et section efficace d’extinction pour un ensemble de
particules

Les mécanismes d’interaction entre un rayonnement électromagnétique et un

ensemble de particules indépendantes sont formulés mathématiquement par la loi de Beer-

Lambert (Seinfeld et Pandis 2006) :

Ier (V)
Iy(V)

Dmax
E(¥) = —log = f L ny(Dy) ext(Dp, V) dD, (7)

Dmin

ot E(V) représente I'extinction mesuré, ¥ (exprimé en cm™), le nombre d’ondes, I, () et
I,(V), respectivement, l'intensité du rayonnement transmis en sortie d’échantillon et du
rayonnement incident, L (exprimée en cm), la longueur de trajet optique, et aext(Dp,T/)
(exprimée en cmz), la section efficace d’extinction des particules ayant un diametre compris
entre D, et D, + dD,, et, Dy, €t Dy représentent respectivement les diametres minimal
et maximal de la distribution granulométrique des particules considérées. Pour que cette loi
soit valide, le milieu doit étre suffisamment dilué, ou encore, que la distance moyenne entre
les particules doit étre grande comparée a la taille des particules. De cette derniere

condition découle le critére de diffusion simple.
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La section efficace d’extinction g,,; est définit comme la somme de la section efficace

d’absorption g, et de la section efficace de diffusion gy :

Oext = Oaps + Oqir (8)

La section efficace d’extinction est interprétée comme la surface « effective » d’interaction
entre le rayonnement incident et la particule. Les sections efficaces dépendent de Ia taille de
la particule, de sa forme, de la longueur d’onde de la lumiere incidente, et des indices
optiques de la particule et du milieu hote. Ces sections efficaces sont ainsi des propriétés

caractéristiques de la particule dans un environnement donné.

2.1.3. Parameétre de taille et régimes de diffusion
Un des parametres clés gouvernant la diffusion d’'un rayonnement incident de
longueur d’onde A par une particule d’aérosol est la taille de cette particule, ou plus

exactement le paramétre de taille x; (sans unité) :

27T,
X, = T” (9)

ourn, = (Dp/Z) représente le rayon géométrique de la particule. Le parameétre de taille

permet notamment de définir le régime de diffusion a considérer (Figure 1.9).
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Figure 1.9 : Régime de diffusion en fonction de la longueur d’onde et du rayon des particules

(Herbin et Dubuisson 2016).

En fonction du paramétre de taille, le régime de diffusion peut étre décrit par trois

approches : I'optique géométrique et, les théories de Mie et de Rayleigh.
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Ces deux dernieres décrivent la diffusion d’un rayonnement par une particule lorsque celle-ci
posséde respectivement une taille proche de la longueur d’'onde (x; = 1) et une taille trés

inférieure a la longueur d’onde (x; « 1). Ces deux théories sont détaillées ci-apreés.

Enfin, le régime de diffusion est décrit par I'optique géométrique, a partir des relations de
Snell-Descartes, si la taille de la particule est tres supérieure a la longueur d’onde considérée
(x; > 1). Les poussiéres désertiques et cendres volcaniques présentent des distributions en
taille comprises entre quelques dizaines de nanometres et plusieurs dizaines de microns en
diameétre (Bukowiecki et al. 2011 ; Di Biagio, Formenti, et al. 2014). Dans ce domaine de
taille, pour un domaine spectral qui s’étend de I'UltraViolet (UV) a I'infrarouge thermique, la
diffusion d’'un rayonnement incident par une particule est décrite par les théories de Mie et
de Rayleigh. Ainsi, le régime de diffusion décrit par I'optique géométrique ne sera pas

détaillé.

2.1.3.1. Théorie de Mie
La théorie de Mie, publiée en 1908 (Mie 1908), donne une solution mathématique
exacte au phénomene de la diffusion d’'une onde plane monochromatique par une particule

homogene et sphérique.

Du fait des symétries de cette particule sphérique, le champ diffusé peut étre décomposé
sur la base d’harmoniques sphériques (Bohren et Huffman 2008). Les sections efficaces
d’extinction et de diffusion s’expriment alors comme des sommes infinies de polyn6mes
associés aux contributions multipolaires électromagnétiques de la réponse de la particule

sphérique a I'onde électromagnétique incidente :

21O
Gexe = 77 ) (21 + DRe(a; + by) (10)
=1
21 ) )
Gy =7z Y@L+ Dl + 1by1?) (1)
=1

ou, k représente le module du vecteur d’'onde 27/A et, a; et b;, les coefficients de Mie
('expression analytiqgue de ces coefficients peuvent se trouver dans (Bohren et
Huffman 2008) (p.127)), fonctions du parametre de taille a et de l'indice complexe de

réfraction de la particule (Section 2.1.4).
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2.1.3.2. Théorie de Rayleigh
La théorie de Rayleigh décrit la diffusion d’un rayonnement électromagnétique par
une particule, lorsque la taille de celle-ci est tres petite devant la longueur d’onde. Cette
approche peut étre extrapolée si les particules étudiées sont absorbantes. La théorie de
Rayleigh devient alors un cas particulier de la théorie de Mie, avec un parametre de taille

tres petit devant 1.

Dans ce cas précis, un développement limité des coefficients de Mie a; et b; en puissance de
a peut étre effectué. Seul le premier terme du développement de a; possede un poids
notable (Bohren et Huffman 2008). Les efficacités d’absorption et de diffusion deviennent

alors :

~2 2
L 1

m -1 8 12
2 2 =39 7 !

Oaps = 4a Im( 3

ou Im représente la partie imaginaire, et m, I'indice complexe de réfraction. En conclusion,
pour des particules suffisamment petites et dans le cas ou les variations du rapport
(M? — 1)/(M? + 2) sont faibles pour un domaine spectral donné, les dépendances en

longueur d’onde des efficacités d’absorption et de diffusion sont :

4 4
Oabs X rgeo//l Odaif x rgeo//l (13)

2.1.3.3. Cas de particules non sphériques
Dans le cadre de I'étude d’aérosols atmosphériques, nous sommes en présence de
particules de formes trés variées ne correspondant pas strictement a la géométrie sphérique

de la théorie de Mie.

En revanche, pour des particules tres dissymétriques et orientées suivant une direction
privilégiée, d’autres approches peuvent étre employées. Lorsque les particules ont une
forme simple (ellipsoides aplaties ou allongées), la théorie T-matrix (Mishchenko et al. 1996)
peut étre utilisée. Lorsque les particules sont de formes complexes ou quelconques, d’autres
théories peuvent étre utilisées (Mishchenko et al. 2000), telles que les méthodes des

éléments finis (Silvester et Ferrari 1996).

A l'opposé, lorsque les particules présentent une faible dissymétrie ou sont orientées
aléatoirement, la diffusion est moyennée. L’écart avec les résultats obtenus par la théorie de
Mie sur des particules considérées comme sphériques est alors minime (Pujol et al. 2012).
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2.1.4. Indice complexe de réfraction
L'Indice Complexe de Réfraction (ICR) m d’un milieu peut étre décomposé en une

partie réelle et une partie imaginaire, dépendant de la fréquence :
m(v) = n(v) + ix(V) (14)

Cet indice décrit, d’'un point de vue macroscopique, la facon dont le rayonnement
électromagnétique interagit avec la matiere. Il dépend de la température et de la pression

du milieu.

La partie réelle, n, est couramment appelée I'indice de réfraction et se rapporte a la vitesse
de phase d’une onde v, = c/n, ol ¢ = 2,99792458 x 108 m.s™ représente la vitesse de la
lumiére dans le vide. Dans le reste de ce manuscrit, I'indice de réfraction sera généralement

dénommé : partie réelle de I'lICR.

La partie imaginaire, k, se rapporte a I'extinction (absorption et diffusion) de I'onde lorsque
celle-ci se propage dans le milieu. Dans le reste de ce manuscrit, x sera généralement

dénommé : partie imaginaire de I'ICR.

Une connaissance précise de cet indice complexe de réfraction est essentielle pour le
développement de composants optiques de haute précision et dans de nombreux domaines
de recherche, notamment en lien avec la télédétection (Section 3). De plus, la réaction du
milieu a un rayonnement électromagnétique incident est spécifique a chaque composé.
Cette réaction peut étre quantifiée a l'aide de cet indice 7, qui relie les propriétés

microphysiques aux propriétés optiques des matériaux.

Mentionnons également que les parties réelle et imaginaire, n et x, de I'indice complexe de
réfraction sont aussi appelées constantes optiques. De plus, la partie réelle n de l'indice
complexe de réfraction est généralement normalisée par l'indice de réfraction ny, du milieu
environnant la particule (du diazote dans notre cas). Ce rapport est noté n,, = n/n,. Comme
I'indice de réfraction du diazote est proche de 'unité (7, = 1,0002854 + i0 pour A = 468 nm,
a P =101,325 kPa et T = 288,15 K (Peck et Khanna 1966)), n et n,. sont identiques. Ainsi,
I'indice complexe de réfraction est noté comme dans I'équation (14), sachant qu’il se réfere

au diazote.
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2.2.Propriétés optiques des aérosols mesurées en laboratoire
La section suivante présente I'état de I'art des estimations de I'indice complexe de
réfraction des minéraux individuels (quartz, calcite, hématite...), des poussiéres désertiques,

et des cendres volcaniques mesurés en laboratoire.

Ces indices sont disponibles dans la littérature et sont regroupés dans des bases de données
comme HITRAN (High-resolution TRANsmission molecular absorption database) (Rothman et
al. 2013), GEISA (Gestion et Etude des Informations Spectroscopiques Atmosphériques)
(Jacquinet-Husson et al. 2011), ARIA (Aerosol Refractive Index Archive) (Grainger et al. 2010),
HJPDOC (Henning et al. 1999), OPAC (Optical Properties of Aerosols and Clouds) (Hess et
al. 1998) ou encore GADS (Global Aerosol Data Set) (Koepke et al. 1997). Néanmoins, ces
indices complexes de réfraction ont été déterminés sur des domaines spectraux restreints
avec de faibles résolutions spectrales (au mieux 4 cm™). Ce qui fait défaut, particulierement
dans la région spectrale de I'infrarouge, ou la présence de bandes de vibrations entraine de

fortes variations spectrales des constantes optiques.

2.2.1. Méthodes couramment employées

Afin d’estimer les indices complexes de réfraction, de nombreuses techniques
expérimentales ont été développées. Ces indices restitués présentent des incertitudes
dépendantes de la technique de mesure et de I'approche mathématique utilisées. Dans
cette section, les principales méthodes et approches adoptées pour la restitution de ces

constantes optiques sont présentées.

2.2.1.1. Mesure par réfraction
Pour des matériaux pouvant étre mis en forme de prisme ou de lame fine, la partie réelle n
de l'indice complexe de réfraction peut étre obtenue par mesure de réfraction, avecla
méthode du minimum de déviation ou encore avec les refractometres d’Abbe ou de Pulfrich.
Ces méthodes permettent de restituer les valeurs de n avec, au mieux, une incertitude de
+ 5.10” (Kitamura et al. 2007). Elles sont particulierement employées pour des milieux
transparents (c'est-a-dire lorsque x est négligeable, xk << 0,05) et dans la région spectrale de

I’'UV-visible.
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2.2.1.2. Mesure en réflexion
La mesure en réflexion, associée aux équations de Fresnel (équation (15)), permet de
déterminer la partie réelle n, si la partie imaginaire x de I'indice complexe de réfraction est
connue :

(n—1)%+

- = (15)
n+1)2+ &2

ou R représente la réflectivité. Pour une valeur de x donnée, I'équation (15) montre qu’il
existe deux valeurs possibles pour n. Cette derniere est généralement choisie par
« intuition » (Toon et al. 1976). Cette approche a été employée notamment par (Khashan et

Nassif 2001 ; Long et al. 1993 ; Mooney et Knacke 1985 ; Roush et al. 1991 ; Zolotarev 2009).

Dans le cas ou la partie imaginaire x n’est pas connue, lorsque les valeurs de x sont
inférieures a 0,1, ce qui est souvent le cas pour les aérosols dans la région spectrale de I'UV-
visible, la réflectivité dépend uniquement de n. Cette approche permet de restituer des

valeurs de n avec une incertitude de I'ordre de quelques pourcents (Toon et al. 1976).

Quand les valeurs de x sont supérieures a 0,1, généralement dans la région spectrale de
I'infrarouge, la réflectivité dépend a la fois des valeurs de n et de «. Il convient d’employer
une approche mathématique complémentaire afin de restituer les valeurs de n et de x a
partir d’'une unique mesure, a savoir la mesure de la réflectivité. L’approche mathématique
communément employée est ['utilisation des relations de Kramers-Kronig. Ainsi, en
définissant la réflectivité sous une forme complexe (Kitamura et al. 2007) :

2

R(W) = [VR(De# (16)
entrainant
n(?) = (1-R(M)/(1+ R - 2/R() cos 9) (17)
(7)) = (—2 R(%) sin ¢)/(1 + R(¥) — 2/R(¥) cos ¢) (18)
ou ¢(7V), représentant la phase, est donnée en fonction de la réflectivité mesurée par :
27 “In{R(V) -
#(V) :—VPf —Ez (V)du’ (19)
T Jo U -7
43

© 2016 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



These de Patrice Hubert, Lille 1, 2016
Chapitre 1 : Les aérosols atmosphériques

ou P désigne la valeur principale de Cauchy. Cette derniére équation est une des relations de
Kramers-Kronig. Ces derniéres sont présentées et commentées dans le Chapitre 3
(Section 3.1). Cette approche, employée par (Jarzembski et al. 2003 ; Peterson et
Weinman 1969 ; Querry et al. 1978 ; Spitzer et Kleinman 1961 ; Steyer et al. 1974), permet
de restituer des valeurs de n et x avec une incertitude, sur ces deux constantes optiques, de

I'ordre de quelques pourcents (Toon et al. 1976).

Enfin, (Steyer et al. 1974) ont également réalisé une mesure en transmission
complémentaire. Ceci permet notamment de corriger les valeurs de K faibles. Cependant, en
pratique, il est difficile d’obtenir un film homogéne et optiquement uniforme a toutes les

longueurs d’onde.

2.2.1.3. Mesure en transmission
La mesure en transmission est la technique la plus directe et la plus utilisée (Arakawa
et al. 1997 ; Egan et Hilgeman 1979 ; Jarzembski et al. 2003 ; Marra et al. 2005 ; Steyer et
al. 1974 ; Volz 1972, 1973) pour déterminer les valeurs de x, partie imaginaire de I'indice
complexe de réfraction. La facon la plus simple est de considérer un film fin homogéne du

matériau a étudier. La transmission T (Kitamura et al. 2007) est donnée par :

(1 _ R)Ze—aL
T = 1-— Rze—ZaL (20)
avec
4nk
a@=— (21)

ou L représente I'épaisseur du film et, a, le coefficient d’absorption. Cette technique peut
étre utilisée lorsque la surface de I'échantillon présente une faible réflectivité. Sous cette
condition, la valeur de T est dominée par le terme exponentiel plutét que les termes
comportant la réflectivité R. De plus, (Irvine et Pollack 1968) suggéerent de mesurer la
transmission pour différentes épaisseurs de film afin de réduire I'erreur sur la restitution des
valeurs de «. Cette approche permet d’éliminer de I’équation (20) les termes comportant R.
Dans le cas de matériau homogene, cette technique est limitée pour des valeurs de «
inférieures a 1. Pour les matériaux non homogenes (mélange de différents types de

particules, par exemple), si la diffusion n’est pas prise en compte, les erreurs sur les valeurs
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de xrestituées peuvent étre supérieures a 100 % (Toon et al. 1976). De plus, les valeurs de x
peuvent étre fortement affectées par I'absorption d’impuretés et de défauts. Pour le SiO,, la
présence d’absorption due a I'eau ou a OH dans I’échantillon rend la détermination des
valeurs de x extrémement difficile dans certaines régions de l'infrarouge et de I'UV
(Kitamura et al. 2007). La constante optique n est généralement déduite de la partie
imaginaire x a partir de la relation de Kramers-Kronig. Cette approche a notamment été

employée par (Arakawa et al. 1997 ; Jarzembski et al. 2003).

Lorsque xest grand (x = 1), la transmission au travers d’un film d’aérosols méme trés fin est
faible. Par exemple, en considérant la réflectivité négligeable et pour une longueur incidente
de 0,5 um, la transmission mesurée est inférieure a 1 % lorsque I'épaisseur du film est
supérieure a 18 um. Afin de contourner cette limitation, des travaux (Di Biagio, Boucher, et
al. 2014 ; Steyer et al. 1974 ; Volz 1972, 1973) ont tenté de réduire |'épaisseur du matériau
en utilisant des poudres fines. Ces dernieres sont mélangées dans un substrat transparent
dans l'infrarouge (du bromure de potassium, KBr, par exemple). Ensuite I'ensemble est
compressé pour former une pastille homogéene. Dans ce cas, I'équation (20) n’est pas
applicable a la mesure de transmission au travers de pastilles. En effet, la poudre contenue
dans le substrat diffuse les rayonnements incidents et ce phénomeéne n’est pas considéré
dans I’équation. En outre, cette derniére mise en forme de I’échantillon posséde quelques
inconvénients : 1) la mise sous forme de pastille ne permet pas de connaitre précisément la
distribution en taille des particules, nécessitant une détermination indirecte des valeurs
d’indices, conduisant a une incertitude importante sur la restitution de ces valeurs d’indices
(Herbin 2014) ; 2) le mélange d’une faible quantité d’échantillon dans la matrice entraine
une diminution importante du signal de diffusion qui devient négligeable et donc
difficilement mesurable ; 3) les particules sont déformées par la compression en pastille,
I’effet de la forme ne peut ainsi pas étre pris en compte ; 4) il est impossible de faire varier la
température et la pression du milieu. Par ailleurs, les travaux de (McPheat et al. 2002) ont
montré que ces mesures ne sont pas adaptées pour I'étude de la propagation d’onde dans

un milieu diffusant de constituants dispersées (par exemple, nuage ou aérosol).

L'approche adoptée pour prendre en considération la fraction diffusée par le matériau
consiste a enregistrer des spectres en transmission sur des particules en suspension et de

considérer que le rayonnement non transmis correspond a I’extinction. Cette approche a
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notamment été employée par (Di Biagio, Formenti, et al. 2014 ; Linke et al. 2006 ; Mogili et
al. 2007). En travaillant avec des particules en suspension, I'extinction obtenue résulte de
I'interaction entre le rayonnement incident et les particules uniquement, et est
caractéristique du matériau. De plus, afin de prendre au mieux en considération le
phénomeéne de diffusion, la distribution en taille doit étre connue, ce qui n’est pas
systématiquement le cas. Néanmoins, I'inconvénient majeur de cette approche est que
I’extinction contient a la fois la contribution de I'absorption et celle de la diffusion. Ainsi,
pour restituer les parties réelle et imaginaire a partir de I’extinction, il convient d’employer
une approche mathématique complémentaire. Cette derniére est détaillée dans le

Chapitre 3 (Section 3).

2.2.2. Minéraux individuels
Le Tableau 1.3 est une compilation de valeurs d’indices complexes de réfraction

couramment employées pour les principaux minéraux qui composent les aérosols terrigenes.

Tableau 1.3 : Références d’indices complexes de réfraction des minéraux disponibles dans la littérature. Le
domaine spectral, le nombre de mesure réalisé dans le domaine, le type d’échantillon et la méthode de

mesure sont répertoriés. Les cases vides représentent les informations non communiquées.

Domaine Nombre Tvpe
Minéral spectral d’intervalles ). P . Type de mesure Référence
d’échantillon
(um) spectraux
Quartz 0,2 -300 68 compilation de (Longtin et
(SiO, cristallin) données al. 1988)
Silice 0,03 — 1000 compilation de (Kitamura et
(Si0, amorphe) données al. 2007)
0,0006 — 40 354 compilation de (Philipp 1985)
données
0,2-3 1401 lame transmission et (Khashan et
réflexion Nassif 2001)
3,571 -1000 159 lame réflexion (zolotarev 2009)
7,14 - 25 47 pastille transmission (Steyer et
al. 1974)
lllite 0,185-2,6 44 pastille transmission et (Egan et
réflexion Hilgeman 1979)
2,5-200 368 pastille réflexion (Querry 1987)
5-100 951 pastille réflexion (Glotch et
al. 2007)
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Kaolinite 0,185-2,6 44 pastille transmission et (Egan et
réflexion Hilgeman 1979)
0,2-2,5 227 film transmission (Arakawa et
al. 1997)
2,5-200 368 pastille réflexion (Querry 1987)
5-25 402 pastille réflexion (Roush et
al. 1991)
5-100 951 pastille réflexion (Glotch et
al. 2007)
Montmorillonite 0,185-2,6 44 pastille transmission et (Egan et
réflexion Hilgeman 1979)
0,2-2,5 227 film transmission (Arakawa et
al. 1997)
2,5-200 368 pastille réflexion (Querry 1987)
5-25 402 pastille réflexion (Roush et
al. 1991)
5-100 951 pastille réflexion (Glotch et
al. 2007)
Feldspath 0,185-2,6 44 lame transmission et (Egan et
réflexion Hilgeman 1979)
Calcite 0,2-32,8 cristal réflexion (Querry et
al. 1978)
2-20 120 pastille transmission (Jarzembski et
al. 2003)
2,5-333 250 pastille réflexion (Long et
al. 1993)
5-25 801 cristal émission (Lane 1999)
Serpentine 2,5-50 186 film transmission (Mooney et
(2,5-5 um) Knacke 1985)
et réflexion
(5-50 pm)
5-25 402 pastille réflexion (Roush et
al. 1991)
5-100 951 pastille réflexion (Glotch et
al. 2007)
Chlorite 2,5-50 186 film transmission (Mooney et
(2,5-5 um) Knacke 1985)
et réflexion
(5-50 pm)
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Mica 0,185-2,6 44 pastille transmission et (Egan et
réflexion Hilgeman 1979)
Gypse 2,5-333 250 pastille réflexion (Long et
al. 1993)
Goethite 8,33 -100 551 pastille réflexion (Glotch et
Rossman 2009)
Magnétite 0,25-0,65 pastille réflexion (Gillespie et
Lindberg 1992)
0,21 - 55,56 612 cristal réflexion (Querry 1985)
Hématite 0,21 - 55,56 612 cristal réflexion (Querry 1985)
0,25-0,65 pastille réflexion (Gillespie et
Lindberg 1992)
6,25 -50 1401 pastille transmission (Marra et
al. 2005)
0,2-300 68 compilation de (Longtin et
données al. 1988)
Corindon 0,21 - 55,56 612 cristal réflexion (Querry 1985)
Dolomite 2,5-40 376 cristal réflexion (Querry 1987)
2-120 2459 cristal réflexion (Posch et
al. 2007)

Les indices complexes de réfraction de certains minéraux comme le quartz (forme cristalline
et amorphe), l'illite, la montmorillonite, la kaolinite, I’'hématite, ou encore la calcite, sont
trées renseignés sur des domaines spectraux couvrant de I'UV (0,2 0,4 um ou
25000 — 50000 cm) a V'infrarouge thermique (5 — 20 um ou 500 — 2000 cm). A I'inverse,
des minéraux comme le chlorite et la serpentine ne sont renseignés que dans la région

spectrale de l'infrarouge ; et des minéraux comme le feldspath et le mica ne sont renseignés

gue dans la région spectrale de I'UV-visible.

Ces indices complexes de réfraction sont principalement mesurés par spectroscopie en
transmission ou en réflexion sur des minéraux de références. Ces indices ont été obtenus

soit sous forme de cristal, en lame fine, soit sous forme de pastille.
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2.2.3. Aérosols désertiques et volcaniques

2.2.3.1. Aérosols désertiques
La Figure 1.10 est une compilation de valeurs d’indices complexes de réfraction
couramment employées pour les poussiéres désertiques, issue de la littérature (Otto et

al. 2007).

1.000

l\JIlII\

0.100

l\lllll‘

refractive index [1]

0.010 &

l\lllll‘

0.001 & ; i 4 g . L ‘ -

1 10
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Figure 1.10: Compilation de valeurs des parties réelle (re) et imaginaire (im) d’indices complexes de

réfraction de poussiéres désertiques disponibles dans la littérature (Otto et al. 2007). Les pointillés les plus
fins représentent les valeurs d’indices issues de différents auteurs (Carlson et Benjamin 1980 ; Patterson et
al. 1977 ; Sokolik et al. 1993, 1998). Les traits pleins représentent une moyenne de ces valeurs. Les traits en
pointillés noirs représentent des valeurs d’indice issues de (Shettle et Fenn 1979), couvrant un domaine

spectral de 200 nm a 40 um.

Les valeurs de la partie réelle n de I'indice complexe de réfraction sont peu dépendantes de
la longueur d’onde dans la région spectrale de I’'UV-visible. De plus, des études plus récentes
(Kandler et al. 2009 ; Otto et al. 2009 ; Petzold et al. 2009) montrent également que ces
valeurs de n, pour des aérosols désertiques africains, sont comprises entre 1,5 et 1,6 dans un

domaine spectral s’étendant de I’'UV a I'infrarouge proche.

A l'inverse, les valeurs de la partie imaginaire x de l'indice complexe de réfraction
présentent une variabilité plus importante avec la longueur d’onde. Cette observation peut

s’expliquer par le fait que les minéraux, composants les poussieres désertiques, possedent
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des propriétés d’absorption qui varient avec la longueur d’onde. Cependant, des études plus
récentes (Dubovik et al. 2002 ; McConnell et al. 2010; Osborne et al. 2008) tendent a

montrer que ces valeurs de x seraient surestimées.

Dans l'infrarouge thermique (Figure 1.11), une étude treés récente (Di Biagio, Formenti, et
al. 2014) compare les constantes optiques d’aérosols désertiques — prélevés au Niger, en
Tunisie et en Chine — restituées a partir de spectres d’extinction enregistrés sur des
particules en suspension avec des données issues de la littérature (Fouquart et al. 1987 ;
Hess et al. 1998 ; Volz 1972, 1973), et utilisées dans les algorithmes d’inversion satellitaire

(Kliser et al. 2012).

real part (n)

imaginary part (k)

6 8 10 12 14
wavelength (um)

Figure 1.11 : Parties réelle et imaginaire de I'indice complexe de réfraction d’aérosols provenant du Niger

(bleu), de Tunisie (rouge) et de Chine (vert), comparées a celles estimées par (Volz 1972) (VO72, aérosols
collectés en Allemagne), (Volz 1973) (VO73, aérosols collectés au Barbade) , (Fouquart et al. 1987) (FO87,

aérosols collectés au Niger), (Hess et al. 1998) (base de données OPAC) (Di Biagio, Formenti, et al. 2014).

La grande variabilité des valeurs de x dans la littérature (Figure 1.10 et Figure 1.11) peut étre
due a des différences d’origine des aérosols, et donc a des compositions chimiques

différentes des poussieres désertiques étudiées.
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D’autre part, cette variabilité peut également étre causée par des différences dues aux
incertitudes propres aux techniques de mesures utilisées. Par exemple, (Di Biagio, Formenti,
et al. 2014) estiment les constantes optiques de leurs échantillons a partir de mesures
d’extinction sur des particules en suspension ; tandis que, (Fouquart et al. 1987 ; Volz 1972,
1973) les estiment a partir de mesures en transmission réalisées sur des pastilles de KBr-
échantillon. Cette derniére méthode présente de nombreux inconvénients (Section 2.2.2) et

les résultats qu’elle fournit semblent discutables.

2.2.3.2. Aérosols volcaniques
Le Tableau 1.4 est une compilation de valeurs d’indices complexes de réfraction

couramment employées pour les cendres volcaniques.

Tableau 1.4 : Références d’indices complexes de réfraction des cendres volcaniques disponibles dans la

littérature.
Echantillon Cons;?sn;c?zic::;ques Domai(n:n:)pectral Référence
Cendres volcaniques
Mt. Saint Helens K 0,3-0,7 (Patterson 1981)
El Chichdn K 0,3-0,7 (Patterson et al. 1983)
Mayon K 1-20 (Patterson 1994)
Mt. Spurr n, K 0,34;0,36;0,38 (Krotkov et al. 1999)
Mt. Aso n, K 1-20 (Grainger et al. 2013)
Eyjafjoll K 0,3-2,5 (Rocha-Lima et al. 2014)
Matériau volcanique
générique
Basalte n, K 0,4-50 (Pollack et al. 1973)
0,185-0,4 (Egan et al. 1975)
Andésite n, K 0,4-50 (Pollack et al. 1973)
0,185-0,4 (Egan et al. 1975)
Ponce n, K 0,2-40 (Volz 1973)
Obsidienne n, K 0,21-40 (Pollack et al. 1973)
Granite n, K 5-40 (Toon et al. 1977)

51

© 2016 Tous droits réservés. lilliad.univ-lille.fr



These de Patrice Hubert, Lille 1, 2016
Chapitre 1 : Les aérosols atmosphériques

Nous pouvons constater que les indices complexes de réfraction disponibles pour les
cendres volcaniques sont tres limités en nombre. Ces constantes optiques, comme pour
celles disponibles pour les poussiéres désertiques, ont été enregistrées avec la méthode de

fabrication de pastilles (Section 2.2.2).

Afin de restituer d’autres parameétres optiques, comme la densité optique (parametre
directement lié a I'extinction), ces derniers indices sont employés pour tous types de
poussiéres désertiques. Dans une étude récente, (Grainger et al. 2013) ont montré que la
restitution de la densité optique a partir des constantes optiques issues de la littérature
présentent une variabilité importante (Figure 1.12).

Wavelength (um)
1 2 3 4 5 6 7 10 15 20

0.4 _ . —_—— AATSR
== — — = SEVIRI
[ MIPAS
— Basalt
03F Andesite
- — Obsidian
g- — Volcanic pumice
E_: Aso ash
2 02F
S
0.1F
0.0k 1 I B B B B
30000 3000 1400 1200 1000 800 600

Wavenumber (cm™)
Figure 1.12 : Densité optique restituée a partir de différents indices complexes de réfraction issus de la

littérature, pour une méme distribution en taille. Les constantes optiques utilisées pour le basalte, I'andésite
et 'obsidienne sont issues de (Pollack et al. 1973), pour la ponce (pumice) de (Volz 1973), et pour les cendres
du Mont Aso de (Grainger et al. 2013). Les lignes noires correspondent aux gammes de mesures des

instruments AATSR, SEVIRI et MIPAS (détaillés Section 3.1.2).

La Figure 1.12 présente une grande variabilité sur la densité optique restituée a partir des
différents indices complexes de réfraction disponibles dans la littérature. Cette variabilité

s’explique par la différence dans la composition chimique des échantillons qui ont servi a
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déterminer ces différentes constantes optiques. Ces variabilités se retrouvent également
dans les spectres infrarouges mesurés a partir de satellites lors d’éruptions volcaniques
(Clarisse, Hurtmans, et al. 2010 ; Gangale et al. 2010). Enfin, dans leur article, (Grainger et
al. 2013) soulignent le besoin de disposer d’indice complexe de réfraction pour les cendres
volcaniques issues des différents types de volcans. En effet, la composition chimique des

cendres volcaniques est caractéristique a chaque type de volcans (Section 1.3.3.2).

3. Télédétection des aérosols

La télédétection est un outil performant d’analyse des aérosols atmosphériques. Le
mot télédétection recouvre toutes les mesures réalisées a distance de I'objet a observer. Les
techniques de télédétection sont utilisées depuis les années 80, afin de quantifier

notamment la contribution des aérosols atmosphériques sur le bilan radiatif global.

La télédétection, notamment spatiale, offre la possibilité d’observer et de suivre I'évolution
d’évenements atmosphériques intenses, comme des éruptions volcaniques ou encore des

tempétes de sables. Deux exemples d’observations sont présentées Figure 1.13.

’\

£ I I . 4

Figure 1.13 : Images du capteur MODIS montrant a) I’éruption volcanique du Mont Etna (Sicile, Italie) Ié 12‘

novembre 2002 et b) une tempéte de sable au-dessus de la péninsule Arabique (Oman) (©MODIS/NASA).

A partir de ces observations, des algorithmes de traitement permettent de restituer de
nombreux parametres aérosols comme, par exemple : I’extinction, la distribution en taille et
la forme des particules, le rayon effectif, I'épaisseur optique d’une couche atmosphérique
(degré de transparence du milieu), I'albédo de simple diffusion, I'exposant d’Angstrom
(dépendance spectrale de I'épaisseur optique) ou encore la dépolarisation (modification de

la polarisation).
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3.1.Mode de détection
Les aérosols étant essentiellement transparents dans le domaine des micro-ondes,
les instruments de télédétection sondent principalement I'atmospheére dans un domaine de

longueur d’onde allant de I'UV a l'infrarouge thermique.

Ces techniques de télédétection peuvent étre classées suivant leur mode de détection : actif

et passif.

3.1.1. Mode actif

Dans le cas de la télédétection en mode actif, le dispositif émet un rayonnement
jusqu’a I'objet a observer. |l détecte et mesure l'intensité et la durée de retard du signal de
retour. Parmi les instruments de télédétection en mode actif principalement employés pour
sonder I'atmosphere, le plus caractéristique est le LIDAR. Ce dern