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Résumé

Les rejets massifs d’azote réactif dans ’atmosphére constituent un enjeu environnemental et
sociétal d’envergure majeure car ils déséquilibrent le cycle naturel de ’azote et engendrent une
cascade d’effets nuisibles pour la qualité de D’air, les écosystémes et le climat. Environ 90% de
ces rejets se font sous forme d’oxyde d’azote (NO, = NO + NO3) et d’ammoniac (NHz). Sur
la derniere décennie, les émissions de dioxyde d’azote (NO2) ont diminué globalement, mais il
n’en va pas de méme pour les émissions d’ammoniac (NH3) qui poursuivent leur augmentation.
Quantifier les émissions principales de ces composés et en comprendre les mécanismes sont donc
deux facteurs clés pour développer des savoirs scientifiques qui contribuent a la mise en place de
réglementations efficaces.

La télédétection spatiale joue un réle prépondérant dans I’observation globale de ces deux gaz mais
les instruments actuels sont limités en matiére de résolution spatiale. En effet, ils ne permettent
d’identifier que les sources d’émission les plus grandes et les plus isolées et ne différencient pas
les plus agglomérées. Pour combler cette lacune et répondre aux besoins de la surveillance a
I’échelle du paysage, un nouveau satellite, Nitrosat, a été proposé dans le cadre d’un appel a
propositions de I’Agence Spatiale Européenne (ESA). L’instrument permettrait de réaliser des
mesures simultanées de NOy et de NH3 a une résolution spatiale inégalée de 500 m pour assurer
le monitoring des sources ponctuelles et démontrer leurs impacts sur ’environnement et la santé.
En soutien & la proposition Nitrosat, 'ESA a financé le projet Nitrocam (Nitrogen Cycle Airbone
Measurements), qui vise a cartographier ces deux composés dans la région du Grand Berlin a
I’aide de mesures aéroportées, réalisées dans I'infrarouge thermique a une résolution spatiale de
4 m. Dans ce travail, nous exploitons ces données pour la premiere fois dans le but de démontrer
la possibilité de quantifier les sources ponctuelles de NH3 d’origine anthropique dans cette région.

La premiere partie de ce mémoire est consacrée a ’analyse des données mesurées a ’automne
2020 lors du survol de la ville industrielle de Piesteritz. Nous avons utilisé des techniques de
détection avérées afin d’obtenir des distributions de NH3 dont nous avons dégradé la résolution
spatiale afin de simuler ce que Nitrosat observerait. Les distributions révelent un panache issu
du complexe SKW Piesteritz, premier producteur allemand de NHs et d’urée. Les distributions
de concentrations de NH3 obtenues en inversant les spectres enregistrés sont discutées, ainsi que
les flux d’émission calculés avec une méthode dite de traverses. La valeur obtenue pour cette
émission industrielle est comparée a celle dérivée de données satellitaires actuelles et a celle
rapportée dans le registre européen des rejets et transferts de polluants (E-PRTR). Les résultats
obtenus suggerent que les données enregistrées dans cet inventaire sont largement sous-évaluées.



La seconde partie est dédiée a I'exploitation qualitative des mesures aéroportées recueillies au
printemps 2021 au-dessus de trois régions d’intérét (Piesteritz, Staifurt et Magdeburg). En
utilisant une méthode de détection sensible, superposée aux images satellites, nous avons identifié
les sources d’émissions de NHj3 principales de chaque site et nous les avons comparées aux données
répertoriées dans l'inventaire E-PRTR. La mise en évidence d’émissions considérables de NHjy
des bassins de décantation d’une usine de production de carbonate de sodium est un résultat
marquant de cette analyse.

Plus généralement, les résultats de ce travail font émerger 'importance incontestable des mesures
a haute résolution spatiale pour étudier les sources ponctuelles de NHgs. Ils soulignent de cette
fagon l'intérét de la mission candidate Nitrosat.



Table des matiéeres

1 Introduction

1.1

1.2

L’atmosphere terrestre et sa couche limite . . . . . . ... ... .. ... .....
L’ammoniac (NHsz) . . . . . . . ..
1.2.1 Contexte atmosphérique . . . . . . . . .. ... Lo L
1.2.2 Budget . . . . . . . e
1.2.3 Sources ponctuelles . . . . . . . . ...

1.2.4 Mesures satellitaires . . . . . . . . . . .. e

1.3 Objectifs . . . . . . . o

2 Sondage atmosphérique de NHj3 par télédétection

2.1

2.2

2.3

24

Equation générale du transfert radiatif . . . . . .. ... ... ... . L.
2.1.1 Notionsdebase . . . . . . . . . . e
2.1.2  Formulation générale . . . . . . . . . . . ...
2.1.3 Importance du contraste thermique dans I'infrarouge thermique . . . . . .
2.1.4 LabandewvodeNHs . . . . . .. . . . . .. ... ... ...
Méthodes de détectionde NHg . . . . . . . . . ... .. ... ... ........
2.2.1 Meéthode des différences de température de brillance . . . . . .. ... ..
2.2.2  Méthode de l'indice de radiance hyperspectral . . . . . . . ... ... ...
Restitution de concentrations . . . . . . .. . ... . L Lo
Détermination des flux de sources ponctuelles . . . . . . ... ... ... ... ..
2.4.1 Modeéle du panache gaussien. . . . . . . . . ... ... ... ...,

2.4.2 Méthode de traverses . . . . . . . . . . .. e

10

13

18

20



3 NHj; mesuré par Hyper-Cam au-dessus de Piesteritz a ’automne 2020
3.1 Observations préliminaires . . . . . . . . .. .. L L L o
3.2 Détectionde NH3 . . . . . . . . . . . . e
3.2.1 Application des méthodes de détection . . . . . . .. ... ... ... ...
3.22 Lepanache . . . . . . .. . ..
3.2.3 Dégradation de la résolution spatiale des mesures . . . . . . ... ... ..
3.3 Quantification de NHjs issu du site industriel . . . .. .. ... ... ... ....
3.3.1 Parametres d’ajustement . . . . ... ... ... L
3.3.2 Restitution des colonnesde NHg . . . . . . . . . ... ... ... .....
3.3.3 Restitution de NH3 pour les spectres mesurés dans le panache . . . . . . .
3.4 Comparaison avec les mesures réalisées par le sondeur IASI . . . . .. ... ...
3.4.1 Techniques d’échantillonnage . . . . .. ... .. .. ... ... .. ...

3.4.2 Détermination des flux d’émission de NH3 & partir des mesures TAST . . .

4 NHj3 mesuré par Hyper-Cam au printemps 2021
4.1 Sitesdemesure . . . . ...
4.2 Observations générales . . . . . . . . . ...
4.3 Analyses des distributions . . . . ... ... L
4.3.1 Magdeburg . . . . ...
4.3.2 Piesteritz . . . . . ..

4.3.3 StaBfurt . . . . ..o e

5 Conclusions et perspectives

Bibliographie

33

34

36

38

41

43

44

44

46

49

593

o4

57

o7

99

63

63

65

65

69

72



Chapitre 1

Introduction

La production anthropique de composés azotés réactifs, tels que le dioxyde d’azote (NOs3) et
lammoniac (NHj), a considérablement modifié le cycle de 1’azote au cours des 100 derniéres
années, causant des dégats pour la biodiversité, les écosystemes aquatiques et terrestres et la

qualité de lair.

Ce chapitre introduit brievement l'atmospheére terrestre et traite plus particulierement de la
couche limite atmosphérique, dont la structure permet de comprendre les mécanismes de transport
de 'ammoniac a basse altitude. Nous discutons ensuite de 1’évolution de la concentration de NHg
dans 'atmospheére au cours du siecle passé et des conséquences environnementales inhérentes
a son augmentation, suite a la découverte de la fixation industrielle de I'azote. Les processus
amenant a I’émission et aux pertes de NHs sont également abordés et les principales sources
ponctuelles d’émissions anthropiques sont présentées. La section suivante décrit succinctement
TASI, un instrument spatial qui fournit aux scientifiques des données globales et journalieres de
divers composés atmosphériques, dont NHg qui nous intéresse ici. Dans ce travail, I'observation
a tres haute résolution de ce gaz s’appuie sur les mesures issues de la campagne aéroportée

Nitrocam dont les résultats sont étudiés dans les chapitres 3 et 4.

1.1 L’atmosphere terrestre et sa couche limite

L’atmosphere terrestre est la fine pellicule de gaz et de particules en suspension qui entoure la
Terre. Sa composition chimique a beaucoup varié selon les époques. Actuellement, proche de la
surface, elle est principalement composée de diazote Ny (78%), de dioxygene O2 (21%), d’argon
Ar (<1%) et de gaz en traces.

Les polluants atmosphériques font principalement référence aux gaz en traces introduits par
I’homme dans ’atmosphere, directement ou indirectement, qui ont des conséquences néfastes sur
la santé, I’environnement et le climat. Depuis la révolution industrielle du XIX® siecle, ils sont
en constante évolution et perturbent I’équilibre atmosphérique. Ces changements ont mené a
la définition d’une nouvelle ére géologique, I’Anthropocene, caractérisée par 'exploitation des
ressources naturelles au profit de 'humanité [Seinfeld and Pandis, 2016].
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FIcuRrRE 1.1 — Profil de température de I’atmosphere modélisé par une analyse de données
météorologiques du centre européen ECMWF (ERA5) [Hersbach et al., 2020], a Piesteritz
(Allemagne), le 8 octobre 2020 a 19h00.

L’atmospheére terrestre peut étre décomposée en plusieurs couches horizontales successives qui
différent selon leur composition et leur température : la troposphere, la stratosphere, la mésosphere,
la thermosphere et ’exosphére. Dans ce travail, seule la troposphere est considérée. Il s’agit de la
partie la plus basse de 'atmosphere qui s’étend de la surface terrestre a la tropopause (frontiere
entre la troposphere et la stratosphere) et sa hauteur varie entre 8 et 18 km en fonction des
saisons et de la latitude. La troposphere affiche une diminution de la température avec l'altitude
de l'ordre de 6.5 K km~! (cf. figure 1.1) [Jacob, 1999, Sportisse, 2008].

La troposphere peut étre divisée en deux parties. La section inférieure est la couche limite
atmosphérique (CLA) qui est directement soumise & l'influence de la surface terrestre. Sa hauteur
est variable : elle mesure typiquement quelques centaines de meétres pendant la nuit et peut
atteindre jusqu’a 2 ou 3 km en journée. Au-dessus de la CLA, se trouve la troposphere libre (car

libre de 'influence de la surface terrestre).

Le temps de réponse a un forgage (transfert de chaleur) de 'atmosphere dans la couche limite
est de 'ordre de I'heure et beaucoup plus élevé dans la tropospheére libre. Dés lors, au cours de la
journée, les températures de 'atmosphére a basse altitude augmentent alors que les températures
au-deld de la CLA restent a peu pres constantes (cf. figure 1.2) [Stull, 1988].

La figure 1.3 illustre I’évolution de la structure de la CLA au cours d’une journée et permet de
comprendre les inversions de température (gradient positif de température) que I’on observe a 6h
et a 24h sur la figure 1.2. Quel que soit 1’état de ’atmospheére, la turbulence mécanique (I’action
des vents qui se déplacent sur les éléments rugueux de surface et contribuent au brassage de 'air)
maintient, au niveau de la surface, une fine couche d’air bien mélangée d’une centaine de metres

de hauteur maximum, que ’on dénomme la couche de surface.
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FIGURE 1.2 — Evolution typique du profil de température dans la CLA au cours d’une journée.
Figure tirée de [Sportisse, 2008].
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cours d’une journée. Figure adaptée de [Sportisse, 2008].
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Dés le lever du Soleil, la surface terrestre est réchauffée par les rayonnements solaires. L’air
au-dessus du sol se réchauffe & son tour et s’éléve par flottabilité (différence de densité). Les
mouvements turbulents ascendants ainsi produits transportent la chaleur et les gaz a plus haute
altitude, contribuent & homogénéiser la CLA et forment une couche convective dont la hauteur
augmente au cours de la journée. Dans la couche convective, I’atmosphere est dite instable.

Au coucher du Soleil, la surface se refroidit, la turbulence se dissipe et la couche mélangée de
la CLA se transforme en une couche résiduelle, dite neutre, ou seule la turbulence mécanique
entraine les gaz vers le haut.

Durant la nuit, le rayonnement solaire ne réchauffe pas suffisamment la surface, elle se refroidit
et atteint des températures inférieures a l'air. Une inversion de température se produit alors
en surface et empéche tout mouvement vertical, induisant une accumulation des polluants a
basse altitude. Une couche atmosphérique stable se développe, au-dela de laquelle se trouve
la couche de mélange de la journée précédente qui devient la couche résiduelle [Garratt, 1994,
Jacobson, 2005, Brasseur and Jacob, 2017].

Le temps de mélange de 'air sous la CLA est estimé a quelques heures, tandis que le temps
nécessaire pour arriver dans la troposphere libre est de I’ordre d’une semaine. De ce fait, la CLA
est directement affectée par les problemes de pollution atmosphérique. Les processus dynamiques
qui 8’y déroulent conditionnent le transport des polluants qui sont plus ou moins rapidement
dispersés selon deux phénomenes : le transport horizontal guidé par les vents et le brassage

vertical dicté par la convection [Jacob, 1999].

1.2 L’ammoniac (NHj)

1.2.1 Contexte atmosphérique

L’azote est un élément essentiel de la biosphere et est indispensable a la vie. Il représente, sous
forme de diazote (N3), 78% de la composition atmosphérique. Cependant, No n’est pas assimilable
par la majorité des organismes vivants en raison de sa grande stabilité (la triple liaison entre les
deux atomes d’azote est difficile a briser) et doit étre converti en composés azotés réactifs pour
pouvoir étre assimilé. Il s’agit du processus de fixation de ’azote. Les composés azotés réactifs
comprennent des composés inorganiques réduits tels que 'ammoniac (NHs) ou 'ammonium
(NHI), les formes inorganiques oxydées (par exemple, les oxydes d’azote NO, = NO et NOy),
'acide nitrique (HNOs3), le protoxyde d’azote (N20), les nitrates (NO3 ) et les formes organiques
(ex : urée, protéines). Bien qu’en concentrations faibles, ces espéces sont essentielles a la vie
[Galloway et al., 2003].

La succession des modifications subies par les différentes formes de ’azote caractérise le cycle
de l'azote, schématisé sur la figure 1.4. Les principaux processus sont : la fixation de ’azote
atmosphérique en NHs (fleches rouges) assimilé par les végétaux (fleches vertes), la nitrification
(fleches bleues claires) et la dénitrification (fleches bleues) par des micro-organismes [Jacob, 1999].
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FIGURE 1.4 — Schématisation du cycle de l'azote. Figure tirée de [Lehnert et al., 2018].

Le NHj3 assimilé naturellement par les plantes est indispensable a leur croissance. Mais dés le XIX®
siecle, suite a une explosion démographique et a la demande accrue en besoins alimentaires qui en
découle (cf. figure 1.5), les sources naturelles d’azote réactif nécessaires a la production agricole
deviennent insuffisantes. Le procédé Haber-Bosch (du nom de ses développeurs) résout cette
problématique au début du XX€ siecle. Il permet la production d’engrais azotés qui fournissent
aux plantes 'azote qu’elles ne peuvent fixer naturellement en convertissant le gaz inerte No en
NHj3 (réaction exothermique du diazote et du dihydrogeéne (Hg) & hautes température et pression
sur un catalyseur de fer) [Ecofys et al., 2009] :

N2 + 3H2 - 2NH3

Ce procédé a aussi été exploité par I'industrie de 'armement pour la fabrication d’explosifs,
notamment durant la premiere guerre mondiale et a causé des millions de victimes dans des
conflits armés [Erisman et al., 2007].

De nos jours, 80% de la production chimique de NHj3 est utilisée pour la fabrication de fer-
tilisants azotés. Outre les répercussions immeédiates sur la production agricole croissante, le
développement de ce procédé a échelle industrielle a contribué a une augmentation considérable
des émissions de NH3 dans ’atmosphere. A I’heure actuelle, la production anthropique de NHg
(210 Tg N an~1!) dépasse les émissions naturelles (203 Tg N an~1!) et altére le cycle naturel de
I'azote [Fowler et al., 2013].
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Fi1cuRrRE 1.5 — Tendances globales de la population mondiale et de la production anthropique
d’azotes réactifs, entre 1900 et 2012. Figure tirée de [Erisman et al., 2015].

La cascade de ’azote

L’accroissement de NHg dans I'atmosphére a pour conséquence une cascade de problemes sa-
nitaires, environnementaux et climatiques. Une seule molécule d’azote réactif peut facilement
circuler entre les différents réservoirs terrestres (sols, eaux et atmosphere) et causer des ef-
fets variés, a différentes échelles spatiales et temporelles (cf. figure 1.6) [Behera et al., 2013,
Erisman et al., 2008, Galloway et al., 2003] :

— Le NHj est un précurseur de particules fines et joue donc un réle majeur dans la dégradation
de la qualité de l’air et de la santé humaine. Les particules fines causent en particulier
des maladies respiratoires et cardiovasculaires et sont responsables d’une réduction de
I’espérance de vie de quelques mois a plusieurs années selon le degré de pollution local.

— Des émissions excessives de NHj3 favorisent, apres transport dans I’atmosphere et déposition,
I’acidification et I'eutrophisation des milieux naturels. La dégradation des sols et des eaux
causée par ces deux phénomenes menace la biodiversité des écosystémes car les especes
tolérantes aux acides et capables d’assimilation rapide de NHs sont favorisées.

— L’accumulation d’azotes réactifs dans ’atmosphere modifie le bilan radiatif global via
différents processus. Les azotes réactifs déséquilibrent les taux de gaz a effet de serre en
augmentant les taux de NoO par exemple, et participent ainsi au réchauffement climatique.
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FIGURE 1.6 — Représentation schématique de la cascade de ’azote et de I’amplification des
impacts négatifs d’une molécule d’azote réactif (N,) a différentes échelles spatiales (locales &
globales) et temporelles. Figure tirée de [Erisman et al., 2015].

1.2.2 Budget

Le budget d’un composé atmosphérique détermine la quantité de gaz qui entre dans un volume
donné de I’atmosphere (les sources) et celle qui en sort (les puits) sur base d’un principe physique
fondamental : la masse totale du composé dans 'atmosphere est conservée. Dans un volume
donné, la conservation de la masse est notée mathématiquement telle que :

— =Sx—-P 1.1
dt XX (11)
ol myx désigne la masse totale de ’espece d’intérét X dans le volume d’air considéré et Sy et

Px comprennent, respectivement, les sources et les puits du composé.

Si la masse totale de la substance est constante dans le volume d’air donné (dmx /dt = 0), on
se trouve dans les conditions d’état stationnaire. Ce cas de figure est observé pour un composé
dont la concentration atmosphérique est constante, lorsque les sources et les puits du composé se

compensent [Holloway and Wayne, 2010].

Comme le montre la figure 1.5, les émissions de NHs dans I’atmosphére ont plus que doublé entre
1860 et 1993 et pourraient encore doubler d’ici 2050 malgré la mise en place de réglementations

internationales visant & les diminuer [Krupa, 2003]. Compte tenu des conséquences sur la santé
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publique, ’environnement et le climat, il est impératif de connaitre les sources et les puits du
composé qui sont controlés par 4 types de processus : les émissions de 'espéce dans ’atmosphere,
sa réactivité chimique, son transport et sa déposition sur la surface terrestre [Jacob, 1999].

Les sources d’ammeoniac

Parmi les sources, on distingue les émissions na-

turelles des émissions anthropiques. Actuellement,

10%

les émissions de NHj3 d’origine anthropique do-
minent (cf. figure 1.7) et proviennent essentiel- 10%
lement de l'activité agricole intensive. Suite aux
rejets organiques de 'élevage et a 1’épandage de 40%
fertilisants, ’azote ammoniacal comprenant NHg
et NH s’accumule & la surface terrestre ou dans
les sols, favorisant la volatilisation de NHjs. La 20%

combustion de biomasse contribue également aux

émissions de NHjs. Elle peut étre d’origine na-
turelle (due & la foudre ou & une éruption vol-

. . .z N 0,
canique, par exemple) mais est surtout liée a 20%
Pactivité humaine (déforestation, combustion de
résidus agricoles ou de bois de chauffage). Les -F“m_'?r animal
L. - . . . ! [ Fertilisants et cultures
émissions industrielles, la combustion d’énergies fos- I sources naturelles
siles ou ’activité domestique sont d’autres sources I Fcux de biomasse

[ Autre

d’émissions d’origine anthropique qui sont modérées
a Iéchelle globale mais peuvent étre significatives Figurg 1.7 — Sources d’émissions de NHg
localement, dans les zones urbaines ou industrielles, [Fowler et al., 2013].

par exemple. Les sources naturelles représentent

ensemble moins d’un cinquieme des émissions to-

tales de NHs. Elles proviennent principalement des

océans, des sols et des déjections des animaux sau-

vages [Behera et al., 2013, Erisman et al., 2007].

Les puits d’ammoniac

Les puits de NH3 désignent les processus par lesquels le gaz est extrait de l’atmosphere. Ils
comprennent la transformation chimique, la déposition et, si un seul domaine de I’atmosphere
est considéré, le transport du gaz hors du domaine.

Dans ’atmosphere, le NH3 est rapidement consommé par transformation chimique. C’est un
composé alcalin qui réagit avec les acides présents dans 'atmosphere tels que 'acide sulfurique
(H2SO4), 'acide nitrique (HNO3) ou l'acide chlorhydrique (HCI) pour produire des particules
d’ammonium (NH}) :
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NH3 + HQSO4 - NH4HSO4
NH, + HNO; == NH,HNO,
NH, + HCl =— NH,Cl

La réaction avec HoSO4 est dominante. Elle dépend de 'accessibilité en HoSOy4 et est considérée
comme irréversible, contrairement aux réactions avec les autres acides. En effet, étant donné
que NH4HNOg3 et NH4Cl sont des gaz semi-volatiles, leur formation n’est favorisée que dans des
conditions d’humidité relative élevée, a basse température et ces deux derniéres réactions peuvent
s’inverser. La formation de ces aérosols secondaires constitue donc un puits de NH3 temporaire

[Behera et al., 2013].

Les autres puits importants du NH3 sont la déposition seche (impliquant la réaction ou I’absorption
directe du composé sur la surface) et humide.

La déposition seche de NH3 se produit lorsqu’il est suffisamment proche de la surface terrestre
et lorsqu’une interaction entre le composé et la surface est possible. Les dépots secs de NHs
sur la végétation s’expliquent par la présence d’humidité sur les feuilles ou il peut se dissoudre.
Cette déposition dépend des conditions météorologiques ainsi que du statut azoté de la surface
réceptrice. En effet, les végétations fertilisées a ’ammoniac par exemple, sont des puits de
NH3; moins efficaces et peuvent constituer des sources nettes lorsqu’elles sont saturées. Ce
phénomene induit un échange bilatéral avec les surfaces et complique ’estimation des puits de
NH;3 [Hertel et al., 2012].

NHj3 peut également subir des dépositions humides car il s’agit d’'une espece soluble. Il peut soit
entrer en phase aqueuse et étre emporté vers la surface lorsqu’il pleut (processus de washout),
soit participer a la formation de gouttelettes formant les nuages et ensuite étre déposé lors des
précipitations (phénomene de rainout) [Hertel et al., 2012, Holloway and Wayne, 2010].

En raison de sa grande réactivité dans 'atmosphere, NHs se maintient essentiellement a basse
altitude dans I’atmosphere et reste proche de sa source d’émission ou se produit alors la déposition
directe. Par contre, les aérosols secondaires formés a partir de NHs sont moins réactifs et résident
dans I'atmospheére pendant plusieurs jours (de 1 & 15 jours). Ils sont donc susceptibles d’étre

transportés sur de longues distances avant d’étre déposés [Behera et al., 2013].

Le temps de vie

Le temps de vie (7) d’'un composé dans un volume atmosphérique donné est défini comme le
temps moyen durant lequel ’espece reste dans ce volume avant d’étre consommeée, déposée ou
transportée [Jacob, 1999].

Compte tenu de sa haute réactivité et de sa vitesse de déposition élevée, le temps de vie de
NHj3 dans 'atmospheére est relativement court. Il est est estimé a quelques heures. Le temps
de vie précis de NHj3 est cependant méconnu et vraisemblablement fortement variable selon
les conditions météorologiques et la composition de I’atmosphere a ’endroit de 1’émission, ces
parametres conditionnant la vitesse de conversion de ’espece en aérosols ainsi que son élimination
par déposition. En outre, il n’existe pas encore de moyen de surveillance efficace pour étudier la
variabilité du NHjz & toutes les échelles [Clarisse et al., 2009, Sutton et al., 2007].
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1.2.3 Sources ponctuelles

Les émissions de NH3 proviennent de sources ponctuelles ou de sources diffuses. Les sources
ponctuelles sont isolées d’autres sources et se caractérisent par une agglomération du composé
proche de la source. A I'opposé, les sources diffuses se distribuent sur une zone étendue et
entrainent la répartition spatiale de ’espéce sur celle-ci.

a Eckley - Yuma (Etats-Unis) b Milford (Etats-Unis) c Alto Laran District (Pérou)

d Marvdasht (Iran)

parc d'engraissement de bovins fermes porcines élevage intensif de volailles usine de fertilisants

Shizuishan (Chine) f Moa (Cuba) Stuparei (Roumanie) The Geysers (Etats-Unis)
¢ : . e "

€

usines de fertilisants et liées au charbon mine/usine de Ni et Co usine de carbonate de sodium centrale géothermique

FicurRE 1.8 — Exemples de sources ponctuelles agricoles et industrielles. Figure adaptée de
[Van Damme et al., 2018].

Les sources ponctuelles de NHg sont essentiellement agricoles et industrielles. Citons les principales
[Clarisse et al., 2019b] :

L’élevage intensif de bovins, de porcs ou de volailles (cf. figures 1.8 a, b et c)

Ces animaux excretent de 'azote sous forme d’urée ou d’acide urique qui se décompose
ensuite sous forme de NHj et se volatilise. Les zones d’élevage intensif qui concentrent
des quantités significatives de fumier animal dans des espaces restreints favorisent la
volatilisation de NHsz [Bouwman et al., 2002]. Par exemple, les concentrations maximales
locales de NHj3 détectées a Eckley correspondent aux parcs d’engraissement industriels et
intensifs de bovins (cf. figure a). Sur la figure b, qui se rapporte aux fermes porcines de
Milford, les carrés noirs visibles sont des fosses a lisier (des réservoirs ou les agriculteurs
amassent les déjections animales, des déchets organiques et des eaux usées afin de les utiliser
comme engrais). L’image c illustre les fermes d’élevage intensif de volailles dans la région
de ’Alto Laran, au Pérou [Van Damme et al., 2018].

Les usines productrices de fertilisants (cf. figure 1.8 d)
NHj est lintrant principal nécessaire a la fabrication d’engrais azotés. Il est produit
industriellement par le procédé Haber-Bosch (cf. section 1.2.1) qui repose sur la réaction
du Ny (isolé de l'air atmosphérique) avec Hy (synthétisé directement dans 1'usine). Les
matiéres premieres nécessaires a sa fabrication sont du gaz naturel, du charbon ou du naphta
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(mélange liquide d’hydrocarbures légers issu de la distillation du pétrole). Le processus
de production de NHj3 a partir de méthane issu du gaz naturel se déroule en deux étapes
principales.

La premiére étape comprend la fabrication du gaz de synthése a partir de méthane (CHy)
CH4 + HQO - CO + 3H2

ainsi que la réaction dite de décalage qui convertit le CO en COg (en partie rejeté dans
Patmosphere), tout en générant davantage de Ho

CcO + HQO - H2 + COQ

Au cours de la deuxiéme étape, ce gaz de synthese est introduit dans un réacteur a lit fixe,
dans certaines conditions de température et de pression qui dépendent du réacteur (les
températures varient entre 600 et 700 K et les pressions peuvent atteindre jusqu’a 100-200
atm). Le réactif passe a travers plusieurs couches/lits de catalyseur subissant la réaction
chimique fondamentale du procédé. Une partie du gaz de synthese est alors transformée en
NHj et stockée, tandis que le mélange restant de Ny et de Hg est renvoyé dans le réacteur
[Ecofys et al., 2009, Egenhofer et al., 2014].

L’exploitation du charbon

Les usines de fertilisants sont souvent observées a proximité d’industries liées au charbon
puisque celui-ci constitue une matiere premiere de la synthése de NHs. En Chine, ou
le charbon est la source d’énergie principale, ces associations sont nombreuses, comme
par exemple le site industriel de Shizuishan, illustré sur la figure e, ou il est difficile de
différencier les émissions de ces deux sources ponctuelles [Van Damme et al., 2018].

Les cokeries sont des usines qui synthétisent du coke a partir de charbon par un procédé de
distillation : le charbon est chauffé dans une atmosphere sans oxygene jusqu’a ce que tous
ses composants volatils s’évaporent. Pour chaque tonne de coke produite, on estime que
0.1 kg de NHj3 peut étre libéré dans ’atmospheére si un systeme efficace de récupération des
gaz résultant de la distillation n’est pas mis en place [The World Bank Group, 1998].

L’exploitation du nickel et du cobalt
La figure f montre la mine & ciel ouvert de nickel et de cobalt de Moa (Cuba). NHj est
utilisé dans I'industrie miniere car il permet ’extraction sélective de métaux tels que le
cuivre, le cobalt ou le nickel (matériaux nécessaires aux batteries de véhicules électriques

dont la production est actuellement encouragée) [Park et al., 2007].

Les usines productrices de carbonate de sodium
En Europe (ici a Stuparei sur la figure g), le carbonate de sodium (NayCOg) est essentielle-
ment produit selon le procédé Solvay a partir de chlorure de sodium (NaCl) et de calcaire
(CaCOs3). La série de réactions impliquées peut étre présentée comme suit :

CaCO3 + chaleur — CaO + CO,
CaO + H,O0 — Ca(OH),
NaCl + H,O + NH3 + CO, — NaHCO3 + NH,Cl
2NaHCOj3 + chaleur — Na,CO3; + CO, + Hy0
Ca(OH)y + 2NH,Cl — CaCl, + 2NH;3 + 2H,0

11



1.2. L’AMMONIAC (NH;)

Le dioxyde de carbone (CO3) et I'hydroxyde de calcium (Ca(OH)z) nécessaires au procédé
sont obtenus par calcination du calcaire (réactions 1 et 2). Le COgq ainsi formé est mis en
contact avec une saumure ammoniacale composée de NaCl + H,O + NHj3 pour former du
bicarbonate de sodium (NaHCO3) et du chlorure d’ammonium (NH4Cl) (réaction 3). Le
NaHCOs3 est filtré pour étre converti en NagoCOs, le produit final (réaction 4). La solution
de NH,4Cl réagit finalement avec le Ca(OH)s et forme du NHj (réaction 5) qui est recyclé
et réutilisé pour former la saumure ammoniacale.

Les principaux effets du procédé sur I'environnement sont dus aux émissions atmosphériques
et aqueuses associées a la calcination du calcaire, a la carbonatation de la saumure ammo-
niacale et aux eaux usées de I’étape de distillation du procédé [European Commission, 2007,
Federal Environmental Agency, 2001, IPCC, 1996].

Les centrales géothermiques (cf. figure 1.8 h)
Une centrale géothermique permet de récupérer I'énergie contenue sous forme de cha-
leur dans le fluide géothermal issu de la crofite terrestre et de la transférer vers des
circuits de distribution de I’énergie (chaleur ou électricité). Lors du traitement du fluide
géothermal, les gaz non-condensables tels que le NH3 sont rejetés dans ’atmosphere
[Aguilar-Dodier et al., 2020].

Estimation des flux d’émission par approche bottom-up

L’estimation des émissions de NH3 est complexe vu la diversité et la variabilité de ses sources
d’émission et la méconnaissance de son temps de vie précis. EDGAR (Emissions Database
for Global Atmospheric Research) est un inventaire qui compile les flux d’émission d’origine
anthropique d’une multitude de composés. Pour les estimer, il utilise I’approche bottom-up qui
s’appuie sur des statistiques d’émissions et d’activités par secteur et par pays. D’apres cette
approche, le flux d’émission E'x du composé X est calculé selon ’équation :

Ex=>Y <EFX75 Ag (1 - CEX,S)) (1.2)
S

ou EFx g est le facteur d’émission (masse de X émise par la source S par unité d’activité), Ag
est 'activité de la source et C'Ex g représente efficacité des régulations (variable sans dimension

comprise entre 0 et 1).

Ces facteurs, utilisés par EDGAR, sont principalement extraits de statistiques internationales
qui sont complétées, si nécessaire, par des informations provenant de la littérature scientifique
ou de données nationales. Ces données peuvent étre incomplétes voire erronées et rendent cette
méthode peu optimale [Solazzo et al., 2021].

Au niveau européen, EDGAR utilise les données de E-PRTR (registre européen des rejets et
transferts de polluants). Les Etats membres de I'Union européenne sont dans ’obligation de
déclarer leurs données d’émission dans ce registre qui couvre pres de 100 polluants émis dans
I’atmosphere, I’eau et les sols. Cette base de données électronique et publique consigne des données
environnementales clés qui proviennent des industries européennes [Comission européenne, 2006].

Dans les chapitres 3 et 4, nous comparons nos résultats a ceux compilés par E-PRTR.
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1.2.4 Mesures satellitaires

L’instrument IASI

Depuis 2006, le NH3 atmosphérique est observé quotidiennement et globalement par I'instrument
spatial TASI (Infrared Atmospheric Sounding Interferometer) a bord de la plateforme MetOp.
TASI est un sondeur hyperspectral, opérant dans 'infrarouge, qui a pour objectif de fournir des
données sur I’atmosphere afin d’établir des prévisions météorologiques et de réaliser des études

climatiques.

La longue durée d’exploitation de la mission spatiale TAST (3 missions successives d’environ 5 ans
chacune, lancées respectivement en 2006, 2012 et 2018) a permis 'acquisition de plus de 15 ans
de données destinées aux météorologistes et chimistes de ’atmosphere [Clerbaux et al., 2009].

Plus concretement, IASI est un sondeur passif composé d’un spectrometre a transformée de
Fourier qui mesure des spectres émis par la Terre dans l'infrarouge thermique. Sa géométrie
d’observation au nadir (perpendiculaire & la surface) complétée d'un large balayage et son orbite
polaire basse (environ 817 km) permettent une surveillance quotidienne du systéme atmosphérique.
Le satellite, héliosynchrone, parcourt chaque point de la Terre deux fois par jour et traverse
Iéquateur & 9h30 et 21h30 (heure locale). Afin de couvrir tout le globe, IASI observe la Terre
avec un angle de 48.3° de part et d’autre du nadir, ce qui correspond & un champ de vue de
2 x 1100 km (cf. figure 1.9). Ce champ de vue se compose de 2 x 2 pixels caractérisés par une
empreinte au sol ronde de 12 km de diametre au nadir qui s’étale de maniere elliptique jusqu’a
20 x 39 km? en fonction de I'angle de vue de I'instrument [Van Damme et al., 2014].

Le large domaine spectral de IASI s’étend de 645
42760 cm~! (soit de 15.5 & 3.62 pm) grace a 1'utili-
sation de trois détecteurs couvrant des gammes de

longueurs d’onde différentes. La résolution spec-

trale des mesures varie entre 0.35 et 0.5 cm ™!

en fonction de la longueur d’onde. Par commo-
dité, les spectres sont apodisés par une fonction

gaussienne afin d’uniformiser la résolution spec-

1

trale & 0.5 ecm™ sur tout le spectre. Chaque

spectre est échantillonné en canaux de 0.25 cm™*

qui fournissent alors un total de 8461 radiances.
[Clerbaux et al., 2009].

L’apport de TASI est significatif pour 'observation e
des constituants rares de 'atmosphere : NH3 par View

exemple a été détecté depuis l'espace pour la

premiere fois. La figure 1.10 illustre un spectre FIGURE 1.9 — Géométrie d’observation de
fourni par TASI. I est intéressant de noter que ce IASI. Figure tirée de [Clerbaux et al., 2009)].
sont les gaz mineurs qui contribuent le plus au

spectre de I’atmosphere.
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1.2. I’AMMONIAC (NH3)

L’instrument détecte notamment les signatures spectrales faibles de composés a temps de vie
court comme le NHj. L’observation de certains gaz réactifs présents en traces a d’ailleurs fait de
TAST un pionnier dans son domaine puisqu’il a permis de réaliser une cartographie mondiale des
émissions de NHj [Clarisse et al., 2019b, Hilton et al., 2012, Van Damme et al., 2018].
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FIGURE 1.10 — Panneau supérieur : spectre de radiance (normalisé) mesuré par TASI, au-dessus
de 'Ouest de I’Australie, le 20 décembre 2006. Panneaux inférieurs : spectres individuels de
différentes especes atmosphériques mesurés par IASI (certaines de ces espéces sont observées
uniquement apres des évenements spécifiques tels que des feux ou des éruptions volcaniques).
Figure tirée de [Clerbaux et al., 2009].

Distribution globale de NH3; mesurée par ’instrument 1ASI

La figure 1.11 pose la distribution globale de NH3; moyennée sur 11 ans et met en évidence ses
régions sources principales. Cette distribution révele des concentrations importantes de NHs au
niveau de zones de culture et d’élevage dans le sud de ’Asie, en Amérique du Nord et en Europe.
En Amérique du Sud, en Chine du Nord et en Afrique, les émissions de NH3 sont principalement
causées par la combustion de biomasse durant les saisons seches et connaissent une grande

variabilité saisonniére [Clarisse et al., 2010, Warner et al., 2016].
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1.2. L’AMMONIAC (NH;)

Deux facteurs peuvent expliquer les concentrations particulierement élevées mesurées dans les
régions chaudes. 1°) La volatilisation de NHg est accrue & haute température. 2°) La sensibilité
des instruments satellitaires y est meilleure que dans les hautes latitudes ot elle est limitée a
cause des conditions de température plus froides. Les concentrations de NHg peuvent alors y étre
sous-estimées. L’impact des températures du sol et de ’atmosphere est un aspect particuliérement
délicat pour le sondage de NH3 que nous développons dans la section 2.1.3 [Clarisse et al., 2009].

=1 2 3
x101® NH3 molec.cm™

FIGURE 1.11 — Distribution globale du NH3 (en colonnes totales, moléc.cm~2) mesurée par
TASI et moyennée sur 11 ans (2008-2018).

En exploitant les mesures TAST moyennées sur une dizaine d’années par méthodes de sur- et
super-échantillonnage (développées au point 3.4) et en les comparant a des images satellites, plus
de 500 sources ponctuelles de NH3 ont été identifiées (cf. figure 1.12). De nombreuses sources sont
liées a I’agriculture intensive (élevage de bovins, porcs ou volailles) en Amérique du Nord tandis
qu’en Asie, en Russie et en Inde, les émissions de NHg sont principalement causées par des usines
de fertilisants synthétiques. En Europe, les sources ponctuelles sont plus petites et agglomérées, ce
qui complique leur détection (voir section 1.3) [Clarisse et al., 2019b, Van Damme et al., 2018].

Cette cartographie reprend les sources ponctuelles introduites dans la section 1.2.3. Les colonnes
totales de NHj associées a ces infrastructures sont données sur la figure 1.13.

Estimation des flux d’émissions par ’approche top-down

Des flux d’émission peuvent étre dérivés a partir de ces données satellitaires par une approche dite
top-down. Les approches top-down ont généralement recours & des modeles de chimie-transport
pour I'étape d’inversion. Ici, nous en proposons une version rudimentaire qui repose sur ’équation
du bilan de masse & la stationnarité. En effet, a partir des colonnes mesurées par satellite, en

considérant un volume atmosphérique donné ou un état stationnaire est maintenu, ou les sources
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F1GURE 1.12 — Catalogue des sources ponctuelles de NH3 détectées a partir des mesures TASI
a l'échelle globale. Figure tirée de [Clarisse et al., 2019b].

d Marvdasht (Iran)

Eckley - Yuma (Etats-Unis)

parc d'engraissement de bovins fermes porcines élevage intensif de volailles usine de fertilisants

f Moa (Cuba) Stuparei (Roumanie) h  The Geysers (Etats-Unis)

[

—10km

usines de fertilisants et liées au charbon mine/usine de Ni et Co usine de carbonate de sodium centrale géothermique

FIGURE 1.13 — Colonnes totales de NH3 (en moléc.cm™2) calculées & partir de 9 ans de données
TASI au-dessus des 8 sources ponctuelles de la figure 1.8 délimitées par les cadres blancs. Figure
adaptée de [Van Damme et al., 2018].
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FIGURE 1.14 — Flux d’émissions de NHg dérivés des données satellitaires IASI comparés aux
flux d’émissions de l'inventaire EDGAR pour des sources ponctuelles industrielles (triangles)
et agricoles (cercles) ainsi que pour des sources diffuses (losanges). Les flux TASI sont calculés
en considérant un temps de vie du NH3 de 12h. Les barres d’erreurs associées correspondent
aux limites supérieures et inférieures calculées pour une durée de vie de NH3 de 1h et de 48h,
respectivement. Figure tirée de [Van Damme et al., 2018].

de NHj3 se limitent aux émissions (Sx = Ex) et ou les pertes de NH3 sont constantes et du
premier ordre (c’est a dire que les puits dépendent d’une constante de vitesse k du premier ordre
tel que Py = kmx), I’équation du bilan de masse (1.1) devient [Jacob, 1999] :

dmx mx
S Sy —kmy = By — =X 1.
i SX mx i ( 3)

et le flux d’émission Ex est alors calculé tel que :
Ex =—— (1.4)

ol mx est obtenue a partir des colonnes mesurées et de leur surface et 7 = 1/k représente le
temps de vie du composé.

Comparaison des approches bottum-up et top-down

La comparaison des flux dérivés des observations TASI et des flux estimés par EDGAR montre
que cet inventaire ne répertorie pas toutes les sources ponctuelles de NHg et sous-évalue tres
largement la plupart des émissions de sources déja connues (cf. figure 1.14). En effet, pour la
majorité des sources ponctuelles identifiées, les flux d’émissions calculés par EDGAR (axe des

17



1.3. OBJECTIFS

abscisses) sont largement inférieurs a ceux de IASI (axe des ordonnées). Pour les sources diffuses,

un bon accord entre les valeurs EDGAR et TASI est observé.

Pour cet exercice, le temps de vie de NHg3 a été estimé a 12 heures pour calculer les flux d’émissions
avec I’équation (1.4). L'utilisation d’un temps de vie fixe meéne & des flux peu précis car, comme
nous l'avons détaillé, les pertes chimiques et la déposition de NHg sont variables. La disparité
entre les flux EDGAR et IASI serait d’autant plus grande pour un temps de vie de NH3 plus
court, ce qui semble probable [Van Damme et al., 2018].

1.3 Objectifs

Comme nous ’avons vu, le cycle naturel de 'azote a été bouleversé par l’activité humaine.
Jusqu’au début du XX€ siecle, les composés azotés assimilables par les végétaux étaient une
ressource rare. En 'espace de 100 ans, 'homme a perturbé cet équilibre naturel et a contribué a

I'introduction massive d’azote réactif dans ’atmosphere, les eaux et les écosystemes.

Pour mieux comprendre et répondre a ces impacts sanitaires et environnementaux, il est indis-
pensable de quantifier les différents éléments impliqués dans le cycle de 'azote et d’en surveiller
les perturbations & toutes les échelles, jusqu’aux sources d’émission ponctuelles.

Nous avons vu que les sondeurs satellites actuels sont capables de surveiller la présence de gaz
polluants dans ’atmosphere, dont le NHj3. La résolution spatiale de ces instruments est toutefois
insuffisante pour étudier les sources ponctuelles car ils ne détectent que les plus importantes et
les plus isolées, souvent aprés un moyennage dans le temps considérable. La figure 1.15 illustre
cette limitation : les parcs d’élevage intensif de bovins en Flandre recensés sur la figure (a) sont
révélés par IASI comme une source d’émission de NHg diffuse et unique [Coheur et al., 2020].

Afin d’observer la Terre a ’échelle du paysage et donc d’identifier, différencier et quantifier
les sources ponctuelles, le projet Nitrosat a été proposé par plusieurs universités européennes,
dont I’Université libre de Bruxelles (ULB) et le Koninklijk Nederlands Meteorologisch Instituut
(KNMI), dans le cadre du 11°™me appel & propositions pour des missions d’exploration de la Terre
(Earth Ezxplorer) lancé par I’Agence Spatiale Européenne (ESA).

(a) (b)

FIGURE 1.15 — (a) Mise en évidence des zones d’élevage intensif de bovins en Flandre (Belgique),
(b) Moyenne sur 10 ans des observations de NH3 par I'instrument spatial IASI au-dessus de la
méme région. Figure tirée de [Coheur et al., 2020].
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Ce projet a pour objectif principal d’identifier et de quantifier simultanément - et en un seul
passage du satellite dans l'infrarouge thermique - les sources ponctuelles de NOy et de NHj
issues des activités agricoles, des complexes industriels, des transports, des incendies et des
zones urbaines. Ensemble, le NOg et le NH3 constituent 90% des émissions d’azote réactif dans
I’atmosphere. Un meilleur suivi de celles-ci est essentiel pour mieux appréhender le cycle de
I’azote. Avec Nitrosat, les sources seraient sondées d’une fois par semaine a une fois par mois
a une échelle de 500 m. En comparaison, IASI parcourt la Terre deux fois par jour mais sa
résolution spatiale est plus de 2 ordres de grandeur moins bonne [Coheur et al., 2021].

En soutien a la proposition Nitrosat, 'ESA a financé, en 2020-2021, le projet Nitrocam (Nitrogen
Cycle Airbone Measurements) qui vise a cartographier simultanément le NO2 et le NH3 dans la
région du Grand Berlin a I’aide de mesures aéroportées. Deux campagnes de vols ont été réalisées :
I'une a 'automne 2020 et la deuxieme au printemps 2021. Nitrocam s’inscrit donc non seulement
comme une preuve de concept qui présage la viabilité du projet Nitrosat, mais présente aussi des
résultats particulierement intéressants, qui méritent d’étre étudiés pour eux-mémes. En effet,
les mesures de NHg réalisées, a une échelle de 'ordre de 4 m, sont les premieres du genre. C’est
Panalyse de ces données inédites et fraichement collectées qui constitue 'objectif de ce mémoire.
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Chapitre 2

Sondage atmosphérique de NH3 par

télédétection

Ce chapitre présente les principes généraux des mesures de télédétection dans l’'infrarouge
thermique. Dans un premier temps, nous posons les concepts de base et développons I’équation
générale du transfert radiatif. Cette équation décrit I'interaction entre le rayonnement infrarouge
émis par la Terre et son atmosphere et constitue un élément fondamental pour I’étude de la
composition atmosphérique. Dans un deuxieme temps, le contraste thermique est introduit
car ce parametre est déterminant pour la détection du NHs et doit étre mailtrisé parfaitement
pour analyser les mesures infrarouges traitées dans ce travail. Ensuite, le sondage de NHg en
particulier est considéré. La derniére section de ce chapitre aborde les méthodes de détection et

de quantification des composés atmosphériques a partir de spectres mesurés par télédétection.

2.1 Equation générale du transfert radiatif

2.1.1 Notions de base

Il existe plusieurs fagons de sonder ’atmosphere. On distingue principalement les mesures in
sttu des mesures de télédétection. Les observations in situ consistent a récolter un échantillon
de I'atmosphere et a 'analyser a I’aide de diverses méthodes telles que la chromatographie en
phase gazeuse ou la spectrométrie de masse. La télédétection consiste a acquérir des propriétés
atmosphériques a distance a ’aide de sondeurs satellitaires, d’instruments au sol ou aéroportés.
Elle repose sur 'interaction d’'un rayonnement avec les constituants atmosphériques. Cette
interaction provoque des modifications spectrales du rayonnement initial, lesquelles contiennent

des informations sur 1’état de ’atmosphere.

La radiance, notée Ly (W/(m? st em~!)), est la grandeur mesurée par le sondeur & un nombre
d’onde 7 (cm™!). Elle correspond & la puissance du rayonnement mesurée sur une surface

perpendiculaire au faisceau, dans une direction donnée, par unité d’angle solide [Sportisse, 2008].
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2.1. EQUATION GENERALE DU TRANSFERT RADIATIF

La radiance monochromatique d’un corps noir B(7,T) est définie par la fonction de Planck
[Petty, 2006] :

w

1%

L= B(,T) =2h¢*> ————
exp( kT) -1

(2.1)

>
il

ot T est la température du corps (K), h est la constante de Planck (6.626 1073* kg m? s71),
c est la célérité de la lumiere (2.998 10® m s~!) et k la constante de Boltzmann (1.381 10723
kg m? s72 K71).

L’émission de la Terre est souvent apparentée a une émission d’un corps noir alors qu’il s’agit
d’un corps gris dont la radiance est inférieure & B(7,T) et dépend du nombre d’ondes et de
I’émissivité () de la surface considérée, selon [Petty, 2006] :

L(v) =¢(w) B(r,T) avec 0<e(r) <1 (2.2)

L’émissivité dépend non seulement du nombre d’ondes (des variations spectrales sont fréquentes),
mais également du type de surface. Dans l'infrarouge, la plupart des surfaces aquatiques et
terrestres sont caractérisées par des émissivités proches de 1.

La gamme spectrale de I'infrarouge thermique (TIR) s’étend de 200 & 2500 cm ™! et correspond a la
région dans laquelle la surface et 'atmospheére terrestre émettent essentiellement ; la contribution
du rayonnement solaire peut étre négligée (cf. figure 2.1).

Dans l'infrarouge thermique, le rayonnement mesuré au sondeur comprend donc deux contribu-

tions :
— La radiance ascendante émise par la Terre et atténuée par son atmosphere.

— L’émission thermique de chaque couche de I’atmosphere atténuée par ses couches supérieures.

Terre
Soleil
TIR

08 r

0.6

04

Radiance normalisée

0.2

il Tl 1

0
10t 102 10° 10* 10°
Nombre d'ondes (cm'l)

F1GURE 2.1 — Fonctions de Planck normalisées de la Terre et du Soleil, considérés comme des
corps noirs de 300 K et 6000 K respectivement.
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2.1. EQUATION GENERALE DU TRANSFERT RADIATIF

2.1.2 Formulation générale

L’équation générale du transfert radiatif décrit la variation du rayonnement terrestre lorsqu’il
traverse ’atmosphere. Deux processus atténuent le rayonnement terrestre : la diffusion et ’absorp-
tion. En considérant une atmosphere non-diffusive, on limite donc le phénomene d’atténuation a
Pabsorption. La loi de Beer-Lambert décrit la réduction (par absorption) de Iintensité d’une
radiation monochromatique Lj lors de la traversée d’un milieu de longueur ds (cf. figure 2.2)
[Sportisse, 2008] :

dLaps = Li(s +ds) — Ly(s) = —ap(s)Li(s) ds (2.3)

oil a;(s) est le coefficient d’absorption monochromatique (cm™1).

L+dL

.| |
‘L

FIGURE 2.2 — Propagation d’un rayonnement incident L dans un milieu de longueur ds.

D’apres la loi de Kirchhoff, I’absorptivité d’'un corps est égale & son émissivité pour un nombre

d’ondes donné. Des lors, ce méme élément de volume absorbant réémet comme :

dLem = —ap(s)By(T'(s)) ds (2.4)

La variation de radiance apres la traversée d’un élément infinitésimal d’épaisseur ds est alors
donnée par :
dLy = dLaps + dLem

= as(s) (Bo(T(s)) — Lo(s)) (2.5)

Cette derniére équation constitue la formulation fondamentale du transfert radiatif dans un milieu
non-diffusif (I'hypotheése d’une atmosphére non-diffusive limite le calcul a des scénes dépourvues
de nuages, ce qui a tendance a réduire I’échantillon des spectres étudiés par télédétection spatiale).
Elle indique que le rayonnement croit ou décroit le long du chemin parcouru selon que By > L
ou By < L.

Il n’existe pas de solution analytique & cette équation car les termes By (T'), Ly et ap dépendent
de laltitude. On résout alors I’équation en divisant I’atmosphere en une multitude de couches
planes paralleles homogenes, pour lesquelles tous les parametres (tels que la température ou la
pression) sont moyennés indépendamment et les concentrations sont intégrées pour fournir les

colonnes partielles des gaz atmosphériques.
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2.1. EQUATION GENERALE DU TRANSFERT RADIATIF

Pour chaque couche i de 'atmospheére, ’équation 2.5 prend la forme suivante :

Lf = B(T)(1 — 1) + L, & (2.6)
LI =B(T)(1—1) + L, §; (2.7)

ou t; est la transmittance effective de la couche i :

t; = exp ZPCU ZUJ"«‘ , B, Th) (2.8)

ou PCj ; représente la colonne partielle (moléc. cm~2) de l'espece considérée j dans la couche i
et 0 est le coefficient d’absorption (cm? moléc.~1) de I'espece j pour la raie k, calculé pour
les parameétres moyens de la couche i. Le calcul de #; nécessite différentes variables compilées
dans des bases de données spectroscopiques. Ces bases de données sont des répertoires complets,
qui rassemblent les données spectroscopiques des molécules présentes dans I’atmosphere. Elles
sont compilées a partir de mesures faites en laboratoires et renseignent, pour chaque molécule,
différents parametres. La base de données utilisée dans le cadre de ce travail est HITRAN
(High Resolution Transmission) [Rothman et al., 2013].

L’équation (2.7) montre que si la transmittance est nulle, LZT = B(T;), ’atmosphere sous la couche
1 se comporte comme un corps noir. Si la transmittance est unitaire, LZT = LZT_l, le rayonnement
n’est pas absorbé et la couche i est transparente.

Les conditions limites suivantes s’appliquent a ’atmosphere discrétisée lorsqu’on travaille dans
I'infrarouge :

— a la surface terrestre
L) = eB(Ts) + (1 — )L} (2.9)

La radiance initiale ascendante est équivalente a la somme du rayonnement émis par le
corps gris terrestre (premier terme de I’équation) et le rayonnement de atmosphere réfléchi
par la surface (deuxieéme terme de I’équation qui s’explique par le fait que 1’émissivité est

égale a I’absorptivité donc 1 — e représente la fraction réfléchie par la surface terrestre).

— au sommet de ’atmosphere
Lt =0 (2.10)

La radiation provenant de ’espace est négligée.

En pratique, le transfert radiatif est résolu de proche en proche en calculant la contribution de
toutes les couches de ’atmosphere. On commence généralement par L%OOkm = 0 et on calcule
la radiance descendante de chaque couche ¢ de I’atmosphere jusqu’a la surface terrestre ou la
radiance est calculée par 1’équation (2.9). On peut ensuite calculer la radiance ascendante de

chaque couche jusqu’a obtenir la radiance au niveau du sondeur.
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2.1. EQUATION GENERALE DU TRANSFERT RADIATIF

2.1.3 Importance du contraste thermique dans l’infrarouge thermique

Le sondage atmosphérique dans l'infrarouge dépend intimement des profils verticaux de tempé-
rature et de concentrations qui doivent étre rigoureusement connus pour résoudre I’équation du

transfert radiatif.

Les instruments au nadir qui mesurent des radiances dans I'infrarouge thermique sont connus
pour présenter une sensibilité variable a basse altitude, causée par un contraste thermique (CT)
lui-méme variable. Le contraste thermique est défini comme la différence entre la température de
surface (7Ts) et la température moyenne de la parcelle d’air du dessus (7). L’influence du contraste
thermique sur la sensibilité des mesures peut s’expliquer par I’équation suivante (obtenue a partir
de I’équation (2.7)) :

AL =L - Lj = (1 - 1) (B(T1) - eB(Ty)) (2.11)

qui décrit la variation de radiance AL apres le passage du rayonnement dans la premiere
couche de l'atmosphere (i = 1). Le facteur de droite peut alors étre exprimé en termes de
températures (cf. équation (2.12) de la section suivante) et révéler le contraste thermique
(T — Ts) [Bauduin et al., 2017].

Trois cas de figure se présentent :

— T1=T,—CT =0
Quand le contraste thermique est nul, la radiance émise par la couche considérée est égale
a la radiance de surface, aucune variation de radiance n’est observée et par conséquent,
aucune structure spectrale n’est visible. L’observation de I’espece d’intérét dans cette couche

est alors impossible, qu’elle y soit présente ou non.

— N1 <Ty - CT >0
Un contraste thermique positif, associé a une température de ’air inférieure a celle de la
surface, engendre un signal en absorption (diminution de la radiance). Ce cas de figure est
courant pour des données mesurées durant la journée, lorsque la surface de la Terre est
réchauffée par le Soleil.

— T1>Ts—»CT <0
Un contraste thermique négatif permet d’observer un signal en émission (augmentation
de la radiance). Ce genre de contraste thermique se présente lorsque les sols ne sont pas
réchauffés, durant la nuit (cf. figure 1.2) ou dans les hautes latitudes par exemple.

Plus le contraste thermique est élevé (en valeur absolue), plus AL est grand et meilleure est la
sensibilité de I'instrument. AL dépend également de la colonne partielle du composé d’intérét a
travers le terme #1 (cf. équation (2.8)). Si le contraste thermique et la concentration du gaz cible
sont suffisamment importants, il est alors possible d’étudier qualitativement et quantitativement
le composé avec des sondeurs infrarouges.

Le contraste thermique varie au cours de la journée : il est, le plus souvent, caractérisé par un
maximum dans 'aprés-midi et un minimum durant la nuit. Ce cycle diurne est directement lié aux
fluctuations de température qui sont plus importantes dans les régions chaudes ou les sondeurs
qui mesurent NH3 dans l'infrarouge thermique sont alors plus sensibles [Clarisse et al., 2010].
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2.1. EQUATION GENERALE DU TRANSFERT RADIATIF

2.1.4 La bande v, de NHj;

En fonction du nombre d’onde de la radiation qui interagit avec le composé atmosphérique,
différentes transitions peuvent se produire. Dans 'infrarouge thermique, les molécules absorbent
la radiation en vibrant et en tournant, on parle de transitions de rotation-vibration. Elles corres-
pondent aux transitions permises entre deux niveaux rotationnels de deux niveaux vibrationnels
différents.

Pour une molécule non linéaire de 4 atomes telle que NH3, 6 modes de vibration sont actifs en
infrarouge car le moment dipolaire de la molécule varie lors de ces vibrations (cf. figure 2.3). La

signature spectrale de la molécule est donc constituée de 6 bandes de vibration.

Généralement, la détection de NHj repose sur ’analyse de la bande de vibration intense 15
qui s’étend de 750 & 1200 cm ™ (cf. figure 2.4 (a)). Elle est associée au mode de vibration de
déformation angulaire (ou de pliage) qui correspond au mouvement du N de part et d’autre du
plan des trois H.

Les raies observées dans les spectres que nous analyserons dans ce travail correspondent aux
transitions de rotation-vibration dans la bande v». Cependant, aucune raie individuelle n’est
observée étant donné la résolution spectrale assez faible du spectrometre utilisé lors de la
campagne Nitrocam (spectrometre Hyper-Cam décrit au point 3.1). L’effet de la résolution sur
le spectre atmosphérique est illustré a la figure 2.4 (b) : & haute résolution (0.05 cm™!), un
nombre significatif de structures est visible ; elles se superposent pour ne donner que quelques
structures larges & la résolution de I'instrument Hyper-Cam (1.65 cm ™), dont les plus intenses au
niveau des deux branches Q & 930 et 960 cm™!. Ce sont essentiellement celles-ci qui permettent
la détection de NH3 dans les spectres analysés. La présence de ce doublet peut étre expliquée
par 'existence d’une barriere énergétique que ’azote rencontre lorsqu’il traverse le plan des
hydrogénes pour aboutir a une nouvelle position d’équilibre [David, 1996].

4
Ny
S !
H H— Vibration d’élongation symétrique (v,)
~ 5 '
N
N N Vibration de déformati lai ¢t
H ; . ibration de déformation angulaire symétrique (v,)
A S
Ny N
- 1] / R
/I{ \HH H/ \I {H Vibration d’élongation antisymétrique (v5)

N Rl
Ny “y
b H/ \”H ~ H/ \YIH Vibration de déformation angulaire antisymétrique (v,)

H— y

FIcUuRE 2.3 — Représentation des modes de vibration de la molécule NHj. Figure tirée de
[Raunier, 2005].
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FIGURE 2.4 — (a) Intensité des raies de la bande vibrationnelle v, de NHj fournies par la base
de données spectroscopiques HITRAN. (b) Spectre caractéristique de NHg & haute résolution
spectrale (en bleu) et & résolution spectrale équivalente a celle utilisée par 'instrument Hyper-Cam
exploité dans le cadre de ce travail (en orange) (cf. section 3.1).

2.2 Méthodes de détection de NHj;

2.2.1 Meéthode des différences de température de brillance
Définition de la température de brillance

La fonction de Planck, définie par I’équation (2.1), lie de maniére univoque la radiance d’un corps
noir a sa température. Il est alors possible de convertir n’importe quelle radiance monochromatique
en sa température de corps noir correspondante, dite température de brillance T’g, calculée telle
que [Petty, 2006] :

Ty(7) = % L (2.12)

2hc2i3
ln< 176) + 1)

La température de brillance d’un corps noir correspond donc a sa température physique. Ce-

pendant, la plupart des corps sont des corps gris caractérisés par une émissivité différente de 1
(cf. équation (2.2)). La température de brillance du corps gris correspond alors a sa température

physique corrigée par son émissivité sous une atmospheére transparente.

Explication de la méthode

La méthode des différences de température de brillance (ATB) permet de détecter la présence de
raies d’émission (ou d’absorption) d’espéces réactives dans un spectre préalablement converti en
température de brillance. Dans un domaine ou 'atmosphére est quasiment transparente (c’est-
a-dire ou le rayonnement n’est pas affecté par son passage dans 'atmosphere), la température
de brillance équivaut a la température de surface pour autant que ’émissivité soit considérée

26



2.2. METHODES DE DETECTION DE NH;

unitaire. Nous appelons la température de brillance pour ces canaux la baseline (en ce sens
qu’elle détermine la ligne de base du spectre converti en température de brillance). L’émission
(ou I'absorption) du rayonnement par un constituant de ’atmosphére a un nombre d’ondes donné
provoque une augmentation (ou une diminution) de la température de brillance par rapport a la
baseline. La méthode ATB repose sur ce principe [Coheur et al., 2009].

Concretement, deux canaux spectraux sont choisis : un canal insensible au composé cible associé a
To (la température associée a la ligne de base du spectre transformé en température de brillance)
et un canal perturbé par la présence de raies d’émission (ou d’absorption) de I’espéce considérée,
associé & une température 7. Si la différence des températures de brillance AT B = Ty — 1} est
supérieure au bruit de 'instrument, on peut considérer que la signature de 1’espéce est présente
dans le spectre, en émission (AT'B < 0) ou en absorption (AT'B > 0).

La valeur absolue de AT B caractérise 'amplitude du signal et est en partie liée a la quantité
du composé dans ’atmosphere. En effet, pour une variation de radiance donnée, AT B dépend
de la transmittance effective de I’atmosphere, qui dépend de la concentration atmosphérique
de lespece considérée (cf. équation (2.11)). La méthode ATB est utilisée exclusivement dans
I’objectif d’identification rapide de NH3 dans ce travail. La méthode ne permet en effet pas de
quantifier directement la concentration en NHg étant donné sa dépendance a d’autres facteurs

déterminants tels que le contraste thermique.

2.2.2 Meéthode de l’indice de radiance hyperspectral

La méthode de I'indice de radiance hyperspectral, dite HRI (Hyperspectral Range Indezx), est
une méthode statistique qui consiste a quantifier, pour un spectre observé, la contribution d’un
composé cible par rapport a la contribution des autres parametres qui influencent la variabilité
spectrale pour des atmospheres dites de fond, c¢’est-a-dire des atmospheéres ne contenant pas de
quantité mesurable du composé cible. L’indice HRI, sans dimension, quantifie donc la force du
signal de ’espece cible dans le spectre observé par rapport au fond et peut étre interprété comme
un rapport signal sur bruit. Il est calculé tel que [Manolakis et al., 2016, Whitburn et al., 2016] :

_ KT SN (y-9)

VET Syt K

HRI

(2.13)

— Sy est la matrice de covariance calculée a partir d’un ensemble (le plus large et représentatif
possible) de spectres mesurés dans lesquels I'espéce d’intérét n’est pas observée. Par
définition, la covariance de deux variables aléatoires quantifie les variations simultanées de
ces deux variables. Sy caractérise donc la variabilité spectrale due a tous les parametres
affectant la radiance dans le domaine spectral considéré, excepté ’'espece cible.

— K est la matrice des Jacobiens et correspond a la signature spectrale du gaz a détecter.

K= % ou x est le parametre inconnu, en 'occurrence la concentration du composé cible.
X

— 1y est le spectre observé.

— ¢ est le spectre moyen pour les atmospheres de fond associé a .S,.
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L’équation (2.13) indique donc que l'indice HRI est la projection du Jacobien K, pondérée par
I'inverse de la matrice de covariance S, sur la différence entre le spectre observé y et le spectre
moyen y. L’indice HRI est normalisé (par son dénominateur) de sorte a étre moyenné a 0 avec
un écart-type proche de 1 pour les spectres dépourvus du gaz cible. Lorsque I'indice excede 3
(c’est-a-dire quand la signature spectrale du composé cible dépasse la moyenne de 3 écarts-types),
il est probable, & 99.7%, que le composé d’intérét soit observé dans le spectre étudié.

Cet indice de radiance est dit hyperspectral car il exploite toutes les raies d’absorption (ou
d’émission) du gaz cible dans un intervalle spectral donné. Il constitue donc une méthode relative-
ment simple, efficace et plus sensible que la méthode de ATB, qui se base uniquement sur quelques
canaux spectraux, pour détecter les constituants a temps de vie court, généralement caractérisés
par des signatures spectrales peu intenses dans l'infrarouge thermique. Nous démontrerons a
la section 3.2 I'avantage de I'indice HRI pour détecter la présence de NHg au-dessus des zones
étudiées. Le seul inconvénient de la méthode est celui de nécessiter un grand nombre de spectres
de fond pour calculer S,.

2.3 Restitution de concentrations

La résolution de I’équation du transfert radiatif, développée dans la section 2.1.2, permet de
calculer la radiance au niveau du sondeur a partir de parameétres connus tels que la température
et les profils verticaux de concentrations des constituants de I’atmosphere. 11 s’agit d’'un modele
direct. Cependant, en télédétection, nous cherchons a retrouver les parametres atmosphériques a
partir des spectres de radiances mesurés. Les méthodes dites inverses sont alors exploitées car
elles permettent d’utiliser les observations d’un systéme pour mieux quantifier les variables qui
régissent ce systeme.

Méthode d’estimation optimale

La méthode d’estimation optimale est une méthode inverse qui permet d’optimiser ’estimation
des variables a partir des observations et des connaissances que 1’on a au préalable de ’atmospheére.
Les variables atmosphériques que 1’on souhaite restituer sont assemblées dans un vecteur d’état
x. On combine également les valeurs observées (le spectre) dans un vecteur y. Le lien entre les
vecteurs x et y est donné par le modele direct du transfert radiatif ' qui calcule les variables y a
partir des parametres atmosphériques x [Hurtmans et al., 2012, Rodgers, 2000] :

y=F(z,b) +n (2.14)

ou le vecteur b comprend les variables atmosphériques connues qui impactent les radiances
mesurées et 1) représente le bruit de mesure.

En inversant le modele, il est possible de restituer les parametres atmosphériques x a partir
des mesures y. Néanmoins, une infinité de solutions sont possibles et la présence de 'erreur 7
complique le calcul. Afin de contraindre ’espace des solutions possibles, on définit un vecteur a
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2.3. RESTITUTION DE CONCENTRATIONS

priori z, (et sa matrice de covariance associée S,) qui constitue la meilleure approximation du
vecteur z, déterminée avant que ’observation soit faite. Le but de 'estimation optimale est de
trouver, parmi toutes les possibilités, un vecteur z, bonne approximation du vecteur d’état x,
qui soit la solution la plus cohérente avec la mesure y et I'information a priori de 'atmosphere
(Za, Sa). Mathématiquement, le probléme est résolu en minimisant la fonction de coiit J définie
par :

J = (y—F(x,b))TSn_1 (y — F(z,b)) + (z — 24)" S,

a

Ve — ) (2.15)

ou S, ! représente la matrice de covariances des erreurs. Les éléments diagonaux de la matrice
S, représentent la variabilité de I’ajustement par rapport a la valeur a priori. Dans ce travail, on
ajuste une colonne totale par composé, cette matrice est alors diagonale et chaque valeur est
associée a un composé (cf. section 3.3).

Pour le probléme modérément non-linéaire auquel nous sommes confrontés, le vecteur solution
est obtenu par itérations jusqu’a convergence entre I’'observation et la modélisation et entre x; et
xi+1. Pour l'itération i, le vecteur solution est calculé par ’équation suivante :

Tiv1 =Ta+ (S, + K] SV K)TVET S (y — F, + K (w3 — 14)) (2.16)

ou K est le Jacobien calculé tel que K;; = 0F;(x)/0x;.

A convergence, le spectre est dit ajusté et le vecteur & est obtenu, accompagné de sa matrice de
covariance S dont la racine carrée des éléments diagonaux correspond a I’écart-type de chaque
variable contenue dans z. Elle est calculée par :

S=(K"S* +5,H™ (2.17)

Atmosphit

Dans le cadre de ce mémoire, le programme Atmosphit (développé a I'Université libre de Bruxelles)
a été utilisé pour restituer les concentrations de NHs a partir des spectres observés. Il s’agit
d’un algorithme contenant un modele complet de transfert radiatif raie a raie qui résout les
problemes inverses, notamment a l'aide de la méthode d’estimation optimale décrite ci-dessus,

pour différentes géométries d’observation, dont le nadir.

Atmosphit calcule un spectre a I’aide du modele direct défini par I’équation (2.14) en considérant,
pour chaque tranche de I’atmosphere discrétisée, un état atmosphérique fixé par I'utilisateur
(pression, température et concentrations d’une quarantaine d’espéces). Les parameétres d’entrée
incluent également les parametres de raies (positions, intensités, parametres d’élargissement et
de déplacement) ainsi que les sections efficaces des espéces. Ces facteurs sont collectés dans des
bases de données spectroscopiques telles que la base HITRAN utilisée ici [Barret et al., 2005,
Coheur et al., 2005].

La différence entre le spectre mesuré et le spectre simulé par Atmosphit est ensuite calculée, il
s’agit du résidu. Atmosphit réitére 'opération en ajustant les parameétres de sorte & diminuer les
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deux contributions de la fonction de cofit : le résidu (y — F(x,b)) et la différence entre le spectre
observé et 1'état de l’atmosphére a priori (z — z,). Notons qu’Atmosphit n’ajuste pas directement
les colonnes partielles des constituants atmosphériques mais des facteurs multiplicatifs sans
dimension. Les colonnes partielles ajustées sont alors obtenues en multipliant ces facteurs aux

colonnes a priori.

La racine de l'erreur quadratique moyenne (Root Mean Square Error) calculée par Atmosphit
donne l'erreur du modele sur la prédiction des spectres. Elle calcule, pour les n canaux d’un
spectre ajusté, une valeur qui détermine ’écart entre la valeur prédite §; et la valeur observée

correspondante y; :

(2.18)

2.4 Détermination des flux de sources ponctuelles

2.4.1 Modele du panache gaussien

Nous ’avons vu dans la section 1.1, le transport des polluants atmosphériques dans la couche
limite atmosphérique est principalement conditionné par les vents et la turbulence. Le modele
du panache gaussien, schématisé en figure 2.5, décrit le transport des gaz émis par une source

ponctuelle.

Plume

Pollutant centerline

concentration .

profiles N
e

H. - Effective stack height

Z A

ty H.= H.+ Ab
Ah - plume rise
H, - Actual stack height

_y (telease height)

F1GURE 2.5 — Distribution schématique d’un panache de fumée transporté par les vents qui
obéit & une distribution gaussienne. Figure tirée de [LeelGssy et al., 2014].

Lorsque le gaz émerge d’une source ponctuelle, il forme un panache de fumée qui est transporté
horizontalement par advection et est mélangé verticalement par turbulence. Ce panache se déplace
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dans la direction du vent et subit une diffusion qui obéit a une distribution gaussienne dont ’écart-
type et la hauteur augmentent avec la distance. L’ascension au cours du transport est expliquée
par deux facteurs principaux : la flottabilité du composé s’il est plus chaud que ’atmosphere et
I’élan du gaz lorsqu’il est émis. Cette ascension est souvent arrétée par 'inversion de température
qui sépare la couche limite atmosphérique de la troposphére libre et qui, comme nous ’avons vu
en section 1.1, constitue une barriére de transport. Ainsi, le panache est généralement confiné a
basse altitude lorsque la couche limite atmosphérique est bien établie [Oke et al., 2017].

Au sens strict, le modele du panache gaussien n’est qu’une approximation car il n’est valable
que sous certaines conditions qui ne sont jamais entiérement satisfaites : le panache démarre en
un point unique, I’émission est stable, la direction et la vitesse du vent ainsi que la turbulence

atmosphérique sont constantes dans le temps et dans ’espace [De Visscher, 2014].

2.4.2 Méthode de traverses

Lorsque le panache s’étend sur des distances longues, le flux d’émission de sa source ponctuelle
peut étre calculé relativement aisément par la méthode de traverses. Cette méthode repose sur la
division du panache en une multitude de tranches délimitées par des traverses, définies comme
étant des plans qui coupent le panache perpendiculairement a la surface et qui interceptent ’axe
de transport du panache [Theys et al., 2013].

Cette méthode est couramment utilisée pour quantifier les émissions volcaniques de SO5. La
division d’un panache par des traverses est illustrée sur la figure 2.6.
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FIGURE 2.6 — Colonnes de SO mesurées par IASI le 6 juin 2011 au-dessus des volcans
voisins Puyehue et Cordén Caulle au Chili (marqués par un triangle noir). Figure tirée de
[Theys et al., 2013].
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La formule générale du calcul du flux a travers une traverse est donnée par ’équation :

vT

F(d) = (Z TC; zi> v cosf expi (2.19)

ot F(d) est le flux (g s71) calculé a une distance d (m) de la source, TC; représente la colonne
totale moyenne (g m™2) de la i®™° tranche, I; est la longueur de la traverse (m), v est la vitesse
du vent (m s~!), 6 correspond & I’angle entre la direction du modele considérée et la direction
du transport du panache (il est nul dans le cas ou la traverse est choisie perpendiculaire a ’axe
de transport du panache) et T représente le temps nécessaire pour que la quantité du composé
d’intérét soit réduite d’un facteur e (s), fréquemment appelé le temps de résidence.

Le facteur exponentiel de ’équation (2.19) tient compte de la dégradation chimique et de la
déposition du composé le long du transport dans le cas de puits supposés du premier ordre. En
calculant le flux a différentes distances de la source, on peut reconstituer I’historique du flux,
puisque I'dge du panache ¢ peut étre calculé par t = d/v.
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Chapitre 3

NH3; mesuré par Hyper-Cam
au-dessus de Piesteritz a ’automne
2020

Ce chapitre porte sur analyse des mesures de NHg prises par I'instrument Hyper-Cam, une
caméra infrarouge hyperspectrale aéroportée, qui a survolé Piesteritz le 8 octobre 2020. La ville
de Piesteritz a été choisie comme zone d’étude car elle accueille SKW ! Piesteritz (cf. figure 3.1),
une entreprise chimique fondée en 1993 et actuellement premier producteur allemand d’ammoniac
et d’urée. Ce site industriel génere des émissions de NHs conséquentes et localisées qu’il est
habituellement complexe d’étudier & cause de la résolution spatiale limitée des instruments de

télédétection actuels.

Tout d’abord, nous décrivons l'instrument et présentons les données générales de la mission.
Ensuite, nous appliquons les méthodes de détection décrites dans le chapitre 2 pour isoler NHg a
partir des spectres mesurés. Finalement, les flux de NH3 sont quantifiés et comparés aux flux

d’émission dérivés des observations IASI.

1. Stickstoffwerke, usines d’azote en francais

FIGURE 3.1 — Photo du site industriel de Piesteritz tirée de ©@euroluftbild.de.
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FIGURE 3.2 — (a) Heure locale du déplacement de I’avion transportant Hyper-Cam, (b) altitude
de 'avion et détermination de la zone de mesures par la cellule blanche.

1400

3.1 Opbservations préliminaires

La campagne Nitrocam, introduite dans la section 1.3, a pour objectif principal de mesurer
simultanément les concentrations de NOs et de NHg3 a tres haute résolution spatiale. Elle fait
intervenir deux instruments de mesures aéroportés : le spectrometre SWING+ développé par
I'Institut royal d’Aéronomie Spatiale de Belgique (IASB) pour observer le NOg et 'instrument
Hyper-Cam de Telops utilisé pour mesurer le NH3. Hyper-Cam est un imageur infrarouge passif
a hautes résolutions spatiale et spectrale. Il est transporté par avion a une altitude optimale
de 3 km et observe la Terre avec une géométrie d’observation au nadir [Clarisse et al., 2021,
TELOPS, 2021].

A Tautomne 2020, Hyper-Cam a permis de restituer les colonnes de NH3 au-dessus d’une zone
centrée sur Piesteritz, délimitée par le cadre blanc de la figure 3.2. Cette figure illustre I'itinéraire
suivi par 'avion qui a transporté 'instrument le 8 octobre 2020. L’appareil a décollé de Berlin et a
volé pendant environ 1h30 & une altitude de 3.08 km au-dessus de la région d’intérét. L’équipement
a enregistré des spectres de radiance sur une zone de ~ 10 x 15 km? & une résolution spatiale
de 3.9 x 3.9 m? et & une résolution spectrale de 1.65 cm™!, soit prés de 10 000 000 de spectres
mesurés, chacun couvrant une gamme spectrale de 800 & 1350 cm™".

La figure 3.3 (a) représente le spectre moyen que nous avons calculé a partir des données mesurées
sur toute la zone étudiée (certaines valeurs extrémes ont été filtrées). Ces mesures de radiance
ont ensuite été converties en température de brillance selon I’équation (2.12) et le spectre moyen
correspondant est donné sur la figure (b). Nous observons une ligne de base relativement plane
car dans l'infrarouge, la plupart des surfaces terrestres sont caractérisées par une émissivité
proche de 1. Cette ligne de base est proche de 285 K, soit 12°C et correspond a la température
moyenne du sol (pour une émissivité égale a 1), ce qui est tout a fait plausible, vu la région
et la saison. Dans le spectre moyen de la figure 3.3 (b), la signature spectrale de différentes
espéces est également visible. Les pics d’absorption entre 1050 et 1250 cm ™! sont principalement
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FI1GURE 3.3 — (a) Spectre moyenné sur toute la zone d’intérét en radiance et (b) en température
de brillance, (c) écart-type associé au spectre moyen en température, (d) bruit de 'instrument en
température et (e) spectre individuel en température de brillance mesuré en un point quelconque,
a la résolution de 3.9 x 3.9 m?.
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dus a la présence de vapeur d’eau dans lair (cf. figure 3.13 qui montre la contribution de la
vapeur d’eau et de 'ozone). L’écart-type associé a ces valeurs (troisieme graphe de la figure)
illustre la dispersion des mesures par rapport a la moyenne et représente la résultante de deux
contributions : le bruit de l'instrument (cf. figure 3.3 (d)) et la variabilité réelle des mesures. Pour
les données inférieures & 850 cm ™! et supérieures & 1275 cm™!, I’écart-type augmente fortement
et atteint jusqu’a 1300 K. Il ne peut alors étre expliqué uniquement par la variation des mesures.
Cette hypothese est confirmée par le graphe (d) qui montre que le bruit de l'instrument est
particulierement élevé pour les mesures inférieures & 850 cm™! et supérieures & 1275 cm ™. Si ces
valeurs sont écartées, le bruit peut alors étre estimé a 0.5 K sur la gamme spectrale utile de 850
4 1200 cm ™. Le bruit instrumental a été calculé selon la méthodologie de [Serio et al., 2018]. Le
dernier graphe représente un exemple de spectre individuel. Comme attendu, les valeurs sur les
extrémités du spectre sont plus bruitées.

Tel que mentionné ci-dessus, la température de surface moyenne a été déterminée a partir de
la ligne de base du spectre (b) de la figure 3.3. De la méme maniére, nous avons calculé la
température de surface de la zone d’observation a partir des spectres mesurés en moyennant la
température de tous les canaux entre 900 et 990 cm~!. La distribution de cette température de
brillance est donnée sur la figure 3.4 et met en évidence plusieurs zones qui se distinguent par des
températures particuliéres : le fleuve Elbe, dont la température (~ 286 K) est supérieure a celle de
la moyenne sur la zone, les nuages ou encore les panneaux solaires sur le site industriel, dont les
températures sont particulierement basses (278 K et 279 K respectivement). En ce qui concerne
les températures de surface (cf. figure 3.4), nous pouvons aussi remarquer une augmentation
continue de celles-ci lorsqu’on regarde I'image de gauche a droite, qui s’explique par le fait que
les mesures ont été prises d’ouest en est (cf. déplacement de ’avion sur la figure 3.2). Ainsi, les
derniéres mesures (a l'ouest) ont été effectuées une heure apres les premieres (a l'est) et le sol
dans cette zone a eu davantage de temps pour étre réchauffé par le Soleil. Par conséquent, le
contraste thermique sera de plus en plus marqué d’ouest en est et il devrait s’accompagner d’une
meilleure sensibilité au NHs a proximité de la surface.

La figure 3.5 reprend des spectres moyennés au-dessus des diverses zones pointées sur la figure
3.4. Ces objets (panneaux solaires, nuages, forét, herbe, ville et train) se différencient par
des émissivités particulieres. Comme nous I’avons mentionné dans la section 2.1.1, en général,
I’émissivité dépend du nombre d’ondes et de la surface. L’herbe est caractérisée par une émissivité
plus faible vers 1100 cm™!. Les panneaux solaires présentent une émissivité particuliére entre 800
et 1200 cm™!, qui est due & la couche supérieure du matériau, essentiellement constituée de verre
[Riverola et al., 2018].

3.2 Détection de NH;

Dans cette section, nous appliquons les techniques décrites dans la section 2.2 afin de détecter,
dans les spectres, la signature du NH3 présent dans la zone d’observation.
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FIGURE 3.4 — Image satellite de la zone observée de ©GoogleMaps et distribution de la
température de brillance associée a la ligne de base des spectres individuels. Les points colorés
mettent en évidence des zones considérées pour les spectres en figure 3.5.
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FIGURE 3.5 — Spectres moyens des températures de brillance au-dessus des zones marquées

par un point coloré sur la figure 3.4.

37



3.2. DETECTION DE NH;

3.2.1 Application des méthodes de détection

Dans un premier temps, nous avons déterminé les canaux utiles a ’application de la méthode
ATB a l'aide de la figure 3.6, qui expose la contribution spectrale du NHs. Ce procédé est utilisé
pour détecter la présence de la bande intense v de NHj centrée vers 950 cm™! (cf. section 2.1.4).
Afin d’augmenter le rapport signal sur bruit de la méthode, 11 canaux ont été choisis (au lieu
des 2 préconisés dans la section 2.2) : la température de référence Ty a été déterminée comme
étant la moyenne des températures de brillance associées aux canaux a 898.05, 919.55, 954.29,
969.17, 1000.59 et 1008.86 cm™! et Ty, comme étant la moyenne des températures de brillance
des canaux 929.48, 931.13, 932.79, 965.86 et 967.52 cm ™!, perturbés par la signature de NHj.
Pour un spectre mesuré, si la différence Ty — Tg, est suffisante, on considere qu'un signal de
radiance de NHgz est détecté.

Dans un deuxieme temps, nous avons calculé I'indice HRI pour tous les spectres de la zone
observée, dans la gamme spectrale de 860 & 1100 cm™'. Le calcul de I'indice HRI a été développé

dans la section 2.2. Rappelons qu’il est, en théorie, plus sensible qu'un ATB.

Les résultats de ces deux méthodes de détection, en limitant le domaine d’observation au site
industriel, sont illustrés sur la figure 3.7. On observe des signaux de NHj bien supérieurs au
bruit de I'instrument pour les deux méthodes. On distingue par exemple un signal positif au
point 8 d’environ 3 K pour la méthode ATB (cf. panneau (c)) et un indice égal a 16 pour la
méthode HRI (cf. panneau (d)). Des signaux négatifs sont également présents et s’expliquent par

un contraste thermique négatif menant a un signal en émission.

T T T T T T T T
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FIGURE 3.6 — Spectre du Jacobien qui montre la contribution de NH3 au spectre exprimé en
température de brillance ainsi que la détermination des canaux To et Tnp,.

L’image satellite (a) permet de comprendre la répartition des températures de brillance (b) qui
engendre des signaux de NHj positifs (spectre en absorption) et négatifs (spectre en émission).
Une importante inhomogénéité de scene est bien visible alors qu’elle est peu représentée par les
mesures satellitaires qui n’offrent pas une résolution spatiale si fine. Elle peut étre expliquée par
deux facteurs principaux : certains matériaux chauffent plus facilement que d’autres et certaines

infrastructures sont plus chaudes/froides suite a des chauffages/refroidissements intérieurs.
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Bien que la méthode HRI soit 1égerement plus efficace et que le bruit de la distribution spatiale
soit plus faible (elle est plus homogene), les deux méthodes présentent des résultats assez similaires

et mettent en évidence les mémes zones ou le signal du NHj est fort.
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FIGURE 3.7 — (a) Image satellite du site industriel, (b) distribution de la température de
brillance associée, (c) détection de NH3 par la méthode ATB et (d) par la méthode HRI. Les
numéros indiqués sur le panneau (b) localisent les spectres de la figure 3.8 (les cercles désignent
les zones ou les les signaux sont en émission et les triangles celles qui se rapportent aux spectres
en absorption).

Nous avons également procédé a un examen plus approfondi des spectres car les méthodes de
détection utilisées, autant le HRI que le ATB, sont susceptibles de fournir des faux signaux en
cas de signature inattendue [Clarisse et al., 2013]. Nous avons, pour ce faire, recensé 10 spectres
suggérant la signature spectrale de NH3 au-dessus du parc industriel (cf. la figure 3.7). La figure
3.8 représente 5 spectres en émission et 5 spectres en absorption. Bien qu'’ils soient relativement
bruités (ils sont a la résolution spatiale native de la mesure), ils exposent les pics caractéristiques
du doublet de NH3 vers 931 et 966 cm™'. La présence de NHj est particulierement nette si on

39



3.2. DETECTION DE NH;
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FIGURE 3.8 — Spectres en température de brillance (en bleu) correspondant aux zones
numérotées de 1 a 10 sur la figure 3.7, qui montrent la signature spectrale du NHj3. Super-
posés aux spectres, la contribution du NHs (en orange) est indiquée par le Jacobien.

superpose aux spectres mesurés (en bleu sur la figure 3.8) le Jacobien (en orange) qui indique la
contribution du NHgs seul.

Le premier spectre est un spectre en émission induit par un contraste thermique négatif (c’est-a-
dire une température de surface inférieure a la température de l'air (cf. section 2.1.3)) qui affiche
une ligne de base d’environ 300 K. Cette température ne peut représenter la température du sol
qui, sur la zone étudiée, se situe aux alentours de 285 K (cf. figure 3.3 (b)). Cette observation
implique alors une source a haute température (la température associée a la ligne de base) et un
panache de fumée encore plus chaud (& une température minimale de 314 K, la température du
pic d’émission). En effet, dans un spectre en émission, par conséquence de ’équation du transfert
radiatif, la température associée a une raie est supérieure a la température de la ligne de base qui
se rapporte a la surface (cf. figure 3.9). La température au maximum d’émission correspond a la

température du milieu uniquement en cas de saturation. Rappelons que l'intensité de ’émission
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TB. TB.,

_____________________ Température de I'air Température de I'air
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FIGURE 3.9 — Schématisation d’une raie spectrale en émission dans le cas ou les températures
minimales et maximales sont données par les lignes pointillées. La figure de droite illustre le cas
ou 'émission est saturée. Figure adaptée de [Rutten, 2003].

dépend de plusieurs facteurs tels que la concentration du composé et le contraste thermique
(cf. équation (2.11)). En 'occurrence, étant donné que ’émission dépasse 10 K, nous sommes
face & une haute concentration en NHs et/ou un grand contraste thermique.

Remarquons que le méme genre de raisonnement s’applique aux spectres en absorption pour
lesquels la température au sommet d’une structure spectrale est associée a la température

atmosphérique uniquement en cas de saturation.

3.2.2 Le panache

Les panneaux (a) et (b) de la figure 3.10 illustrent les résultats de ’exploitation des méthodes
de détection (ATB et HRI) a plus grande échelle. Les distributions révelent la présence d’un
panache de NH3 emporté par les vents depuis le site industriel sur environ 7 km. Le panache est
également légerement visible sur la photo (c¢) qui a été prise depuis ’avion. Elle montre aussi les

nuages détectés sur la figure 3.4.

L’efficacité supérieure de la méthode HRI par rapport a la méthode ATB est manifeste : sa
sensibilité est bien plus élevée et cela se traduit par une distribution hors-panache beaucoup plus
homogene. Néanmoins, cette technique fait également ressortir les panneaux solaires (apparents
sur la figure 3.4) qui présentent un indice HRI moyen égal a 2. L’émissivité caractéristique des
panneaux solaires implique des réductions de la température de brillance par rapport a la ligne de
base, notamment & 931 et 966 cm ™! (cf. figure 3.5) qui seraient & tort assimilées aux structures
caractéristiques du NHjs par I'indice HRI.

Afin de nous affranchir de cette problématique, nous avons développé un filtre, reposant sur un
ATB, capable de détecter et d’écarter les panneaux solaires. Pour ce faire, deux canaux associés
A la température de la ligne de base (831.90 et 1202.37 cm™!) et deux canaux caractérisés par
une absorption du rayonnement IR par les panneaux solaires (992.33 et 1070.06 cm 1) ont été
sélectionnés. Ce ATB, illustré sur la figure 3.11 (b), permet d’identifier les panneaux solaires
facilement, lorsque la valeur est supérieure a 4 K. Pour ces observations, nous attribuons un HRI

nul.
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FIGURE 3.10 — (a) Mise en évidence du panache de NH3 par la méthode ATB et (b) par la
méthode HRI. (c) Photo du panache de fumée prise depuis 1’avion.
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FIGURE 3.11 — (a) Distribution de I'indice HRI sur la zone mesurée, (b) ATB (K) associés
aux panneaux solaires, (c) distribution de 'indice HRI apres avoir associé un HRI nul a tous les

spectres au-dessus des panneaux solaires et des nuages.
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De la méme maniere, pour ne pas fausser la méthode de détection, il est également important
d’écarter les nuages. Nous avons alors appliqué un filtre de température dans la région ou ils sont
concentrés (cf. figure 3.4) : tous les spectres dont la température est inférieure a 283 K ont été
ignorés. La distribution des HRIs, optimisée par I'utilisation de ces deux filtres, permet alors la
détection du panache de NH3 de maniére convaincante (cf. figure 3.11 (c)).

3.2.3 Dégradation de la résolution spatiale des mesures

Maintenant que nous disposons d’une distribution fiable du HRI, il est intéressant de détériorer
progressivement la résolution spatiale sur toute la zone d’investigation (par ’application de
moyennes sur des surfaces de plus en plus grandes) pour illustrer ce que des sondeurs embarqués

a bord de satellites observeraient.

natif ~50 x 50 m? ~ 100 x 100 m? ~ 500 x 500 m?

-4 -2 0 2 4 -2 0 2 -2 -1 0 1 2 -1 0 1
HRI HRI HRI HRI

~1x1km? ~2x2km? ~5x 5km? ~10x 10 km?

-1 -0.5 0 0.5 1 -0.5 0 0.5 -0.4 -0.2 0 0.2 0.4-0.4 -0.2 0 0.2 0.4
HRI HRI HRI HRI

FIGURE 3.12 — Mise en évidence du panache par la méthode HRI a résolution spatiale native
de ~ 4 x 4 m? (en haut & gauche) puis de I'impact d’une dégradation progressive de la résolution
au-dessus de la méme zone d’intérét centrée sur Piesteritz. La résolution de 500 x 500 m?
correspond a celle proposée pour la mission Nitrosat ; celle de 10 x 10 km? s’approche de celle de

TASI.
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Comme le montre la figure 3.12, le panache s’estompe progressivement jusqu’a se fondre
intégralement dans les valeurs de fond du HRI & une résolution spatiale de ~ 10 x 10 km?.
Cette résolution spatiale est proche de celle du sondeur IASI. La résolution de 500 x 500 m?
correspond quant a elle & celle proposée pour la mission candidate Nitrosat. On y voit le panache
trés nettement et avec un bon degré de détail spatial, qui se perd au-dela du km. Avec ce résultat,
nous démontrons pour la premiére fois I'intérét de Nitrosat pour la mesure de sources ponctuelles
avec un passage unique du satellite.

Il est & noter que cet exercice a déja été effectué pour le NOy a partir de données aéroportées
mesurées au-dessus d’Anvers en été 2019 et cette étude débouche sur la méme constatation :
une résolution spatiale inférieure au kilometre est requise pour localiser les sources d’émission
ponctuelle [Tack et al., 2021].

3.3 Quantification de NHj issu du site industriel

Apres avoir détecté la présence de NH3 dans les spectres mesurés et mis en évidence le panache
issu du complexe industriel de Piesteritz, nous avons quantifié la concentration du composé a
I’aide de la méthode inverse d’estimation optimale explicitée dans la section 2.3. Pour résoudre
I’équation du transfert radiatif et restituer les concentrations de NHg, le programme Atmosphit

a été utilisé.

3.3.1 Parametres d’ajustement

Pour réaliser un bon ajustement, il est indispensable de déterminer quelles espéces contribuent au
spectre mesuré afin d’en tenir compte lors du choix des parametres d’inversion. La contribution
spectrale de ces gaz, qui se superpose a celle de NHjs, est néanmoins faible par rapport aux
observations faites depuis ’espace. Ceci s’explique par le fait que I'instrument embarqué sur
I’avion surveille uniquement les trois premiers kilometres de ’atmospheére, contrairement aux
instruments spatiaux qui en mesurent la totalité. Cela présente un avantage non négligeable
dans le cadre de ce travail : I'interférence des autres composés atmosphériques comme les CFC

(chlorofluorocarbures) et le HNOg (’acide nitrique) est limitée.

Afin de déterminer les espéces dominantes dans ’atmospheére de fond, nous avons ajusté un
spectre moyenné a partir de 240 000 spectres sur une zone éloignée du complexe industriel
(cf. figure 3.13 (a)). Ce spectre comprend une multitude de structures indépendamment de celles
de NHj décrites précédemment. De nombreuses raies d’absorption de la vapeur d’eau (H2O) sont
bien visibles et isolées dans le deuxiéme graphe. La signature spectrale de I'ozone (O3), caractérisée
par une large bande d’absorption vers 1050 cm™! est également apparente (cf. figure 3.13 (c)).
Pour les spectres dans le panache industriel, outre NHs, ces deux especes seront donc également

ajustées.

L’ajustement de ce spectre moyen (courbe orange sur la figure 3.13 (a)) est tres satisfaisant
et le résidu (calculé en soustrayant le spectre ajusté du spectre observé) en figure 3.13 (d) se
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FI1GURE 3.13 — (a) Spectres moyens observés (en bleu) par Hyper-Cam et ajusté avec Atmosphit
(en orange) sur une zone dépourvue de NHs, (b) contribution spectrale de H2O et (c) de Os. La
figure (d) donne le résidu, auquel est associé un RMS de 0.3 K.

caractérise par un RMS de 0.3 K. La ligne de base est bien ajustée, sauf aux extrémités ou le
spectre observé présente des fluctuations dues au bruit de 'instrument (cf. section 3.1).
Les parameétres d’ajustement pour le spectre moyen sont les suivants :

— Nous avons considéré les quatre premiers kilometres d’une atmosphere discrétisée en 7

couches.

— Les profils de température, de pression et de concentration des composés sont issus de
modeles atmosphériques standards.
— Les ajustements ont été effectués sur une région spectrale de 860 & 1275 cm ™.

— Un instrument au nadir & une altitude de 3 km avec un angle de vue moyen de 8.5° a été
considéré.

— L’émissivité a été fixée a 0.98.
— Les données spectroscopiques ont été extraites de la base de données HITRAN.
— Le bruit instrumental est fixé tel que o, = 5.1072 W/(m? st cm™1).

Pour le NHjs, les parameétres nécessaires a ’estimation optimale ont été déterminés de sorte
qu’Atmosphit ajuste une colonne de NHz entre 0 et 3 km avec une variabilité o, de 50% (racine

carrée des éléments diagonaux de la matrice de covariance S,) et une valeur a priori estimée a 1
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ppb sous 10 m d’altitude. La température de surface, une colonne totale de HyO entre 0 et 3 km
avec une variabilité de 10% et une colonne de O3 avec une variabilité de 20% sont également
ajustées.

3.3.2 Restitution des colonnes de NHj;

Nous avons moyenné des spectres mesurés au-dessus du complexe industriel (zones 3 et 8 de la

figure 3.7) et nous avons procédé a leur inversion avec les parametres définis ci-dessus.

Les ajustements (donnés sur la figure 3.14) sont relativement bons et offrent un RMS équivalent
a 1.1 K pour le spectre en émission et égal a 0.6 K pour celui en absorption. Le premier spectre
a été ajusté en trois parties (860-990, 990-1080 et 1080-1200 cm™!) pour s’accommoder des
variations de la ligne de base (essentiellement & cause de la variation spectrale de 1’émissivité
que nous avons pourtant approximée constante). Celle-ci complique I'ajustement et explique
pourquoi le RMS (moyen) est plus élevé pour le spectre en émission. Ces RMS sont supérieurs au
RMS associé a I’ajustement proposé pour 'atmosphere de fond (cf. figure 3.13) et ceci s’explique
par le fait que les spectres observés sont plus bruités et I’émissivité est moins uniforme étant

donné qu’ils sont moyennés sur un nombre de spectres inférieurs.

Sur la figure 3.14, est également représentée (en noir) la différence entre le spectre observé et
un spectre calculé avec les mémes parametres d’entrée mais ne contenant pas de NHgs. Cette
courbe met en évidence une contribution spectrale des doublets de NH3 d’environ 10 K dans le
spectre en émission (différence positive) et d’environ 2 K dans le spectre en absorption (différence

négative).

Comme ces ajustements ont été effectués a partir de données approximatives sur 1’état de
I’atmosphere, la restitution des concentrations de NHg est vraisemblablement associée a de
grandes incertitudes. Il est en particulier difficile de connaitre avec précision la température de
Pair proche du site car elle varie fortement (par exemple, le spectre 1 de la figure 3.8 montre
une température atmosphérique particulierement élevée) alors qu’il s’agit d’un facteur essentiel
pour ajuster les spectres. Afin de quantifier I'impact d’une méconnaissance de la température
sur les restitutions de NHs, nous avons ajusté un méme spectre pour différentes températures
atmosphériques. Les panneaux du-dessus de la figure 3.15 représentent les colonnes de NHj
restituées & partir d’un spectre en émission (premieére colonne) et d’un spectre en absorption
(deuxiéme colonne) localisés au niveau du site industriel (spectres 1 et 6 de la figure 3.7) pour
différentes températures dans les 20 premiers metres de I’atmosphere. Les concentrations de
NH3 restituées different grandement en fonction de la température mais quelque soit la valeur
considérée pour celle-ci, les résultats annoncent des concentrations de NHjg significatives sur le
site industriel. En effet, la concentration typique du NH3 atmosphérique est de ’ordre de quelques
ppb (entre 0.1 et 10 ppb [De Visscher, 2014]) or, ici, les taux de NHj3 s’éléevent a quelques ppm.
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FIGURE 3.14 — Spectres moyens observés (en bleu) et ajustés (en rouge) avec un RMS moyen
de 1.1 et 0.6 K pour deux sources ponctuelles de NH3 (points 3 et 8 de la figure 3.7) ainsi que le
résidu (en vert) et la contribution de NHj (en noir) calculée telle que : spectre observé - spectre
calculé sans NHs.

Le RMS associé a chaque ajustement (panneaux du bas de la figure 3.15) quantifie 'erreur
des spectres calculés par rapport aux spectres observés. Plus le RMS est faible, meilleur est
I’ajustement. En considérant la colonne associée au RMS minimal, on estime des concentrations
de NH3 de 8.10'7 et 4.10'7 moléc.cm™2. Ces valeurs ne sont toutefois pas nécessairement les
bonnes car différents facteurs peuvent se compenser et engendrer d’excellents ajustements qui
ne refletent pas 1’état réel de I'atmosphere. En 'occurrence, les températures pour lesquelles le
RMS est minimal ne sont pas réalistes, surtout pour les ajustements du spectre en absorption
qui montrent une température de l'air optimale de 230 K. Nous pouvons tout de méme assurer
que, dans ce cas, la température de lair est inférieure a 290 K car la ligne de base du spectre est
égale a 290 K et qu’'un signal en absorption est induit par un contraste thermique positif. La
méme explication est applicable au spectre en émission qui est associé a une température de lair
supérieure a 295 K.

Comme nous 'avons vu précédemment, les données mesurées au niveau du site sont d’autant
plus difficiles a interpréter que la température de I’air n’est pas homogene au sein de la zone.
Plus loin du site, on considere que la température du panache est égale a la température de ’air
fournie par une analyse de données du centre européen ECMWF (ERA5) [Hersbach et al., 2020].
Le profil de température estimé a environ 3 km du complexe industriel est donné a la figure 3.16.
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FIGURE 3.15 — Variation des concentrations de NH3z et RMS associé a l’ajustement selon la
température de lair considérée pour les spectres en émission et en absorption (respectivement
zone 1 et 6 de la figure 3.7, en supposant une température de surface de 285 K.
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F1GURE 3.16 — Profil de température estimé par ERA5 pour le 8 octobre 2020 vers 10h a une
distance de ~ 3 km du complexe industriel.
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3.3.3 Restitution de NHj; pour les spectres mesurés dans le panache

Nous pouvons a présent procéder a 'analyse quantitative du panache en utilisant les profils de
température ERAS implémentés dans le programme Atmosphit pour ajuster une atmosphere de
~ 4 km discrétisée en 32 couches. La gamme spectrale considérée a été réduite a 900-1000 cm™*
pour inclure la bande 1o de NHj et faciliter 'ajustement, tandis que les autres parametres

d’inversion restent identiques & ceux énoncés précédemment.

Un panache triangulaire a été défini afin de, a terme, calculer les flux de NHjy issus du site
industriel par la méthode de traverses décrite dans la section 2.4. Il a été divisé en dix tranches
(cf. figure 3.17) dont les spectres moyens ont été ajustés individuellement. Ce morcellement
permet d’analyser des spectres moyennés (réduction du bruit d’un facteur moyen de ~ 60 a
190 par rapport a ’étude d’un seul spectre) sur des petites zones. Nous avons donc 10 spectres
moyennés a traiter pour restituer 10 concentrations de NHs.

Le comportement général d’un panache issu d’une source ponctuelle a été décrit dans la section
2.4 qui introduit le modele gaussien. Le panache s’éléve en s’éloignant de sa source et son altitude
dépend notamment de la hauteur de la couche limite atmosphérique car il est difficile de la
traverser. La figure 3.18 montre comment la hauteur de la CLA (issue des données ERA5) varie
au cours de la journée au niveau du site industriel. En raison des températures peu élevées lors
de la prise de mesures, l'altitude de la CLA est relativement basse et s’éleve a environ 700 m.
Cette variable est accompagnée d’une grande incertitude car elle provient d’un modele et est
extrapolée dans le temps et dans l'espace. Il en résulte que l'altitude du panache (qui dépend de
cette variable) est une donnée inconnue et pourtant essentielle a ’ajustement des spectres car
elle détermine le contraste thermique.
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FIGURE 3.17 - Détermination des 10 FIGURE 3.18 — Hauteur de la couche limite
tranches du panache & partir de la distribu-  atmosphérique estimée par ERAS5 le 8 octobre
tion de l'indice HRI filtré de la figure 3.11. 2020.

49



3.3. QUANTIFICATION DE NH3 ISSU DU SITE INDUSTRIEL

x 1016

B 6 100

€

(&)

\o' 5t

2 o~ 80f

& n

~ =)

| -

% > 60T

o 37 S

S x

— >

8 L 40r

2 27

[

i)

O

O 1L . . 20t . . .
1000 3000 5000 7000 2000 4000 6000

Distance au site (m) Distance au site (m)

FIGURE 3.19 — Restitution des colonnes de NH3 et quantification des flux d’émissions par la
méthode de traverses, pour les dix tranches du panache considérées.

Tout d’abord, nous avons ajusté les 10 spectres moyens en considérant, pour le profil vertical de
NHj, un panache caractérisé par une distribution gaussienne centrée a une altitude constante de
1 km avec un écart-type fixé a 100 m. Apres de nombreux essais, nous avons conclu que faire
varier I’écart-type avec la distance, comme le prévoit le modele gaussien, n’est pas nécessaire dans
le cas présent car les résultats ne dépendent pas de ce facteur. La figure 3.19 présente donc les
résultats obtenus pour I'ajustement d’un panache & une hauteur constante. Elle pose les colonnes
(associées & un RMS moyen de 0.15 K) et les flux de NH3 calculés par la méthode de traverses
avec un temps de vie estimé & 2 heures. Ce paramétre n’est pas déterminant 2 car la diffusion du
panache explique en treés grande partie la réduction des colonnes moyennes avec la distance au
site. Apres avoir converti les colonnes (moléc. cm?) en flux d’émission (g s~1) par la méthode de
traverses, on remarque une augmentation du flux avec la distance au site. Celle-ci est improbable
car, en 15 minutes (temps d’avancement du panache), on ne s’attend pas a observer une grande

variabilité des émissions industrielles.

Etant donné ce résultat, nous avons effectué des inversions plus réalistes pour lesquelles le panache
s’éleve avec la distance. Comme nous le détaillons ci-dessous, les résultats (cf. figure 3.20) sont
plus convaincants lorsqu’on considére un panache a différentes altitudes. Notons également que
pour avoir un flux de NHj relativement constant, il faut faire ’hypothése que le panache traverse
la CLA lors de son transport. Au regard du profil de température estimé par ERA5 (cf. figure
3.16), I'inversion de température est trés peu marquée le jour des mesures et pourrait justifier

cette hypothese.

2. Le facteur exponentiel de 1'équation (2.19) est en effet compris entre 1.01 et 1.14 et n’affecte donc quasiment
pas le flux calculé par la méthode de traverses.
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FIGURE 3.20 — A gauche, les scénarios considérés pour 1’élévation du panache lors de son transport. Pour chacun d’eux, colonnes de NHj

(panneau du milieu) et flux d’émissions (panneau de droite) déterminés par la méthode de traverses pour les dix tranches du panache considérées.

Les trois courbes bleues font référence aux trois profils de température considérés (un profil fourni par ERA5 et deux profils supérieur/inférieur
de 1 K).
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3.3. QUANTIFICATION DE NH3 ISSU DU SITE INDUSTRIEL

La figure 3.20 présente les résultats obtenus pour les différents scénarios considérés pour I’altitude
du panache (cf. premier panneau). Nous avons choisi deux cas limites et deux cas plus réalistes
pour ’élévation du panache dont la distribution est maintenue gaussienne avec un écart-type

constant de 100 m (c’est donc la hauteur de la gaussienne qui varie) :

— Le cas minimal pour lequel I’altitude de la gaussienne croit linéairement entre 100 m et
500 m (en orange sur la figure 3.20).

— Le cas maximal pour lequel la hauteur du panache varie linéairement entre 500 m et 3000 m
(en jaune), le NHg observé étant alors juste sous I’avion.

— Un cas intermédiaire, pour lequel 'altitude du panache évolue linéairement entre 250 m
et 2000 m (en bleu). Ce cas de figure est également ajusté avec un profil de température
supérieur et inférieur de 1 K (les lignes bleues du dessous et du dessus).

— Un dernier cas pour lequel le panache de fumée ne traverse pas la couche limite at-
mosphérique et reste 100 m en-dessous (cas pointillé mauve).

Les résultats avec ces scénarios sont plus crédibles que ceux obtenus pour une altitude de panache

constante (présentés sur la figure 3.19) en ce sens qu’ils meénent & des flux plus constants. On

observe également une diminution des concentrations de NHs avec la distance. Les résultats

Contribution de NH
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FIGURE 3.21 — Pour le cas intermédiaire bleu (voir figure 3.20 pour 'ascension correspondante
du panache), spectres observés (en noir) et calculés (en couleurs) pour toutes les tranches du
panache dont la distance au site est indiquée sur le graphique. L’échelle de tous les spectres est
identique & celle indiquée pour le dernier spectre & 6962 m du site. Le spectre noir du haut définit
la contribution de NH3 pour le spectre a 696 m du complexe industriel.
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3.4. COMPARAISON AVEC LES MESURES REALISEES PAR LE SONDEUR IASI

différents en termes de flux sont principalement conditionnés par les différences de contraste
thermique. Les équations (2.8) et (2.11) permettent de comprendre cet effet : pour une méme
variation de radiance, plus le contraste thermique est élevé (quand le panache est a haute altitude),
plus la colonne partielle du gaz doit étre petite. Pour la méme raison, 1’écart entre les trois
simulations avec le scénario intermédiaire (en bleu sur la figure 3.20) est alors plus important a
proximité du site ou le contraste thermique est faible et ou une différence de 1 K introduit des
différences significatives sur les colonnes restituées.

Pour illustrer la qualité des ajustements spectraux, la figure 3.21 montre les spectres observés et
ajustés pour chaque tranche du panache pour le cas intermédiaire bleu. La contribution du NHs
illustrée sur le haut de la figure est visible dans chaque spectre et s’estompe lorsque la distance
au site augmente. Ces ajustements sont bons, avec un RMS compris entre 0.13 K et 0.17 K.

Les résultats associés aux deux scénarios extrémes pour ’ascension du panache (cas jaune et
orange de la figure 3.20) fournissent un large intervalle de flux d’émissions moyens de NH3 qui
s’étend de 30 & 230 g s™1, soit 960 et 7200 t an~!, et une valeur moyenne de 130 g s~!, équivalente
4 4000 t an~! si on consideére des émissions constantes. Bien que nous obtenions un intervalle de
valeurs trés large, méme la valeur minimale est nettement supérieure aux 350 t an~! (émissions
moyennes entre 2007 et 2017) rapportées dans l'inventaire d’émissions européen 'E-PRTR
[EEA, 2017].

3.4 Comparaison avec les mesures réalisées par le sondeur IASI

Comme nous 'avons illustré avec la figure 3.12, la résolution spatiale de IASI ne permet pas de
détecter le panache de NH3 révélé par les données issues de la campagne aéroportée étant donné

09/05/11 23/07/20 29/08/15 29/08/15 ><31 0'®
- e =
(b) (c) ® (d)
25
(
2~
e
® g
® X 15 2
E
o T
[ 1 %
@
‘ 0.5
@
| a

0

FIGURE 3.22 — Empreinte au sol de I'instrument pour une zone (de 130 x 200 km?) centrée
sur Piesteritz pour différents jours ou (a) TASI fournit beaucoup de données grace a un ciel
entierement dégagé, (b) les mesures au-dessus de Piesteritz sont limitées par la présence de
nuages, (c) IASI détecte des valeurs importantes au niveau de Piesteritz ainsi que (d) un zoom
sur Piesteritz, pointé par une croix, ou la cellule noire désigne la zone mesurée par la campagne
Nitrocam et ou le panache déterminé précédemment est illustré par un trait blanc.
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3.4. COMPARAISON AVEC LES MESURES REALISEES PAR LE SONDEUR IASI

sa taille de pixel au sol, de 12 x 12 km? au mieux. Pour détecter la source industrielle avec IASI, il
faut recourir a des procédés spécifiques qui nécessitent de longues séries temporelles : 'utilisation
de moyennes sur-échantillonnées (oversampling), super-échantillonnées (supersampling) et la
rotation des vents [Clarisse et al., 2019b, Van Damme et al., 2018].

La figure 3.22 reprend des exemples d’observations journaliéres fournies par TASI. La situation
(a) est un cas idéal : le ciel est completement dégagé, ce qui permet de recueillir des données
sur toute la région. Sur cette figure, on distingue aussi la taille variable des pixels TASI avec
I'angle de visée. Sur le panneau (b), comme la couverture nuageuse est importante, beaucoup de
données sont écartées. Des colonnes de NHj3 particulierement importantes au-dessus de Piesteritz
sont observées en (c). Enfin, sur le panneau (d), le panache que nous avons détecté lors du survol
de I’avion est superposé au pixel IASI. En considérant une empreinte au sol de IASI de 110 km?

2 ot 7 est le rayon du pixel estimé & 6 km) et une surface du panache égale a 7 km? (triangle

(mr
de 7 km de hauteur avec une base de 2 km), nous pouvons conclure que le panache équivaut a
~ 6% de la surface sondée par IASI. La colonne restituée & partir des mesures IASI n’est donc

pas représentative de la concentration en NH3 du panache.

3.4.1 Techniques d’échantillonnage

Nous avons appliqué les techniques d’échantillonnage mentionnées en amont pour comparer les
données IASI aux résultats obtenus avec Hyper-Cam. Les colonnes de NHg restituées a partir
des observations IASI ont donc été moyennées sur une dizaine d’années (du 1 janvier 2008
au 30 septembre 2020) avec les techniques illustrées sur la figure 3.23 [Clarisse et al., 2019b,
Van Damme et al., 2018] :

(a) La moyenne classique, pour laquelle chaque cellule (0.15° x 0.15°) désigne la moyenne

arithmétique des colonnes centrées en cette cellule.

(b) La moyenne sur-échantillonnée repose sur le fait que ’empreinte au sol des mesures TASI
varie en fonction de I'inclinaison de l'observation (cf. section 1.2.4 et figure 3.22 (a)) et
qu’elle n’est pas toujours localisée exactement au méme endroit. La méthode génere une
nouvelle distribution, a résolution spatiale supérieure aux données initiales, ici 0.5° x 0.5°,
pour laquelle la valeur de chaque cellule est obtenue en moyennant tous les pixels qui
chevauchent cette cellule. Chaque valeur est pondérée par 'inverse de la surface du pixel

qui recouvre la cellule considérée.

(c) La moyenne sur-échantillonnée complétée par une rotation des vents améliore la visibilité
du point source. La rotation des vents consiste en la rotation des distributions quotidiennes
autour du point source présumé afin d’aligner les vents selon la direction x (les vents
utilisés sont ceux fournis par ERA5 extrapolés a une altitude équivalente a la moitié de la
hauteur de la CLA). De cette maniére, tous les flux émis par la source sont dirigés dans la
méme direction. Ce genre de distribution ne peut étre interprété géographiquement puisque
chaque pixel est une moyenne de valeurs mesurées a différents endroits. Néanmoins, la
distance a la source (centre de rotation) est préservée et permet d’étudier le temps de vie

du composé.
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3.4. COMPARAISON AVEC LES MESURES REALISEES PAR LE SONDEUR IASI
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FIGURE 3.23 - (a) Moyenne classique des colonnes de NH3 centrée sur Piesteritz ou la cellule
noire délimite la zone de mesures de la campagne Nitrocam, (b) moyenne sur-échantillonnée
ou la cellule blanche détermine la concentration moyenne de NHs dans I’atmosphere de fond,
(c) moyenne sur-échantillonnée et application de la rotation des vents, (d) moyenne super-
échantillonnée et application de la rotation des vents ou la cellule blanche détermine la zone
au-dessus de laquelle on moyenne le NHs. Pour chaque carte, la valeur dans le coin inférieur

gauche désigne la somme des colonnes de NH3 sur toute la zone.
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3.4. COMPARAISON AVEC LES MESURES REALISEES PAR LE SONDEUR IASI

Ces deux dernieres méthodes améliorent la résolution spatiale des données initiales et la
rotation des vents fait ressortir le site industriel de Piesteritz (¢ et d) que 'on ne peut

distinguer en moyennant les colonnes de maniére classique (a).

(d) La moyenne super-échantillonnée accompagnée d’une rotation des vents facilite davantage la
détection de la source. Le super-échantillonnage utilise des techniques d’imagerie avancées
qui dépassent le cadre de ce travail [Clarisse et al., 2019b].

Pour illustrer la différence dans la représen-
tation spatiale de ce que mesure le satel-
lite par rapport a l'avion, le panache de
NH3 subit également une rotation centrée sur
Piesteritz afin d’étre superposé au zoom de
la figure 3.23 (d) (cf. figure 3.24). A cette
échelle, le panache mesuré lors de la campagne
aéroportée parait insignifiant car les données
Hyper-Cam ne couvrent qu’une région d’envi-
ron 10 x 15 km?. Cela étant, méme avec des
techniques de super-échantillonnage qui aug-
mentent considérablement la résolution spa-
tiale des données TASI, il est possible que le

panache soit artificiellement trop étendu.

FI1GURE 3.24 — Contour du panache de NHj
mesuré lors du survol de I’avion (en noir) super-
posé au zoom de la figure 3.23(d) correspondant
a la moyenne super-échantillonnée des colonnes
TASI avec rotation des vents.

La colonne moyenne de NHj calculée au niveau
du panache dans les mesures IASI est estimée
a 1.5 106 moléc. cm™2 et est au moins 10 fois
inférieure aux colonnes mesurées a l’aide des
données Hyper-Cam. Cet écart s’explique en
grande partie par le fait que le panache ne
constitue que 6% de la surface d’un pixel TASI,
comme déja mentionné.

3.4.2 Détermination des flux d’émission de NHj3 a partir des mesures IASI

Afin d’évaluer les flux d’émission de NHgs, nous avons utilisé I’approche top-down simplifiée
décrite dans la section 1.2.4. Le flux d’émission Ex a alors pu étre calculé en considérant que mx
équivaut a la masse totale de NH3 évaluée a partir des colonnes mesurées au niveau de la source
(cf. figure 3.23 (d)) minorée de la masse de NH3 dans ’atmosphere de fond (cf. figure 3.23 (b))
et deux valeurs pour le temps de résidence 7 ont été considérées : 1 et 4 heures.

L’intervalle de flux moyen obtenu & partir de ces données est de 50 & 190 g s~1, soit 1600 &
6000 t an~!, en fonction du temps de vie. Cette valeur est comparable & celle que nous avons
déduite des mesures récoltées par 'avion (4000 t an~1), ce qui apporte une validation intéressante
de la méthodologie pour I'analyse des données TASI. Notons & nouveau que cette valeur est tres
supérieure a celle déclarée et intégrée dans l'inventaire E-PRTR.
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Chapitre 4

NH3; mesuré par Hyper-Cam au
printemps 2021

Cette derniere partie porte sur 'analyse des résultats obtenus lors de la campagne aéroportée
du printemps 2021 qui a compté trois survols. Etant donné que les vols ont eu lieu fin avril et
début mai, ces résultats sont préliminaires et exclusivement qualitatifs. Nous présentons tout
d’abord les trois zones survolées et nous introduisons leurs sources d’émission potentielles. La
technique de détection HRI est ensuite utilisée afin d’obtenir les distributions de NHg et identifier
les sources d’émission. Finalement, nous comparons ces résultats aux sources répertoriées dans le
registre E-PRTR.

4.1 Sites de mesure

La figure 4.1 représente une distribution moyenne sur-échantillonnée des colonnes de NHs,
restituées a partir des mesures IAST au-dessus de I’Allemagne, des Pays-Bas et de la Belgique. Les
campagnes de vol ont été planifiées dans la zone encadrée en noir (les vols décollant de ’aéroport
de Berlin). Il ressort de cette figure que les colonnes de NHj3 ne sont pas tres élevées a I'Est
mais plutét & ’Ouest de I’Allemagne, a la frontiere avec les Pays-Bas ou le NH3 est abondant en
raison des émissions dues a I’élevage intensif. Nous pouvons tout de méme distinguer des colonnes
supérieures a la moyenne dans le sud-ouest de Berlin ou trois zones d’investigation d’environ
15 x 40 km? ont été retenues sur base d'un examen minutieux de la cartographie IASI et des

images satellites de Google Earth.

Un agrandissement de la zone est affiché sur la figure 4.2. Les trois cadres blancs définissent les
zones observées par Hyper-Cam au printemps 2021, sélectionnées parce qu’elles comprennent des
infrastructures potentiellement émettrices de NHg.

— Piesteritz a été ciblé pour son site industriel dont les émissions ammoniacales ont été
analysées dans le chapitre précédent. Un second vol au-dessus du complexe a permis

d’apprécier I'influence des conditions environnementales sur les mesures et de détecter une
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4.1. SITES DE MESURE
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L 1y

FIGURE 4.1 — Moyenne sur-échantillonnée des colonnes de NH3 (moléc.cm™2) calculées sur 10
ans de données au-dessus de 1’Allemagne, des Pays-Bas et de la Belgique.
5
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FI1GURE 4.2 — A gauche, image satellite des 3 zones d’intérét délimitées par les cellules blanches.
A droite, zoom sur la cellule noire définie sur la figure 4.1.

(b)

FIcUuRE 4.3 — Images satellites de potentielles sources ponctuelles d’émissions agricoles de
NH;s : (a et b) fermes a Piesteritz et (c) parcs d’engraissement avicoles a Mockern.
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4.2. OBSERVATIONS GENERALES

éventuelle variation temporelle des flux d’émission. La zone a été étendue de sorte & inclure
une multitude de fermes qui constituent des potentielles sources d’émission de NHg. Deux
exemples sont représentés sur la figure 4.3 (a et b).

— Le site de Staf3furt inclut des industries chimiques émettrices de NH3, notamment des
usines de carbonate de soude. Ce territoire concentre également un grand nombre de petites
exploitations agricoles.

— Enfin, 'observation de la région de Magdeburg offre la possibilité de révéler des émissions
urbaines de NHjs ainsi que des émissions industrielles issues de 'usine de traitement des
déchets du nord de la ville. Cette zone comprend aussi la petite ville de Mockern ou se
situent des parcs d’engraissement avicoles (cf. image de droite de la figure 4.3), qui ont
une capacité d’abattage d’environ 120000 volailles par jour!. Ce genre d’exploitation est
souvent émettrice de grandes quantités de NHs mais il faut remarquer que les colonnes
moyennes dérivées des mesures IASI sont peu élevées dans cette zone (cf. figure 4.2).

4.2 Observations générales

Cette seconde campagne aéroportée a été réalisée au printemps, lorsque les températures de
surface sont plus élevées et le contraste thermique plus marqué qu’en automne. Ces parametres
devraient offrir une meilleure sensibilité de 'instrument au NHs de surface. Le mois d’avril connait
par ailleurs traditionnellement un rebond d’émissions de NHg car les champs sont fertilisés aux
engrais azotés et constituent donc des sources d’émission significatives. Notons que les conditions
météorologiques de ce printemps ont malheureusement été particulierement défavorables a la
surveillance du NH3. En effet, il a fallu attendre un ciel dégagé et des températures suffisamment
élevées pour survoler les zones d’intérét, ce qui a été d’autant plus difficile que le mois d’avril
2021 a été I'un des plus froids depuis 40 ans?. Ce n’est que le 28 avril que les premiéres mesures
ont pu étre faites au-dessus de Piesteritz. Finalement, les 9 et 10 mai 2021, les régions de Stafifurt
et Magdeburg ont été survolées.

Pour analyser les mesures discutées dans le chapitre précédent, nous avions calculé un indice
HRI sur base d’une matrice de covariance évaluée sur ’ensemble de la sceéne, ce qui suppose
que la signature spectrale moyenne du NHjs est de 'ordre du bruit instrumental. Etant donné la
petite taille du panache de 'industrie et les faibles colonnes de NH3 de 'atmosphere de fond,
cette méthode était justifiable. Or, pour traiter les données mesurées au printemps, compte tenu
des colonnes de fond plus importantes, cette approche n’a pu étre suivie. Nous avons calculé
une matrice de covariance commune pour les trois zones afin de pouvoir comparer les trois
cartographies de I'indice HRI. Une seule matrice de covariance a donc été calculée en combinant
les mesures des trois campagnes. Une approche récursive a été utilisée : un indice HRI préliminaire
a été calculé et utilisé pour filtrer les mesures contenant des quantités observables de NHs. Une
nouvelle matrice a été calculée sur base des spectres restreints dans lesquels le NH3 n’est a priori

pas observé. Cette approche est discutée en détail par [Clarisse et al., 2019a].

1. https://wuw.wiesenhof-online.de/unternehmen/standorte/moeckern/ consulté le 20/05/21.
2. https://www.washingtonpost.com/weather/2021/05/05/europe-cold-april-2021/ consulté le 28/05/21.
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4.2. OBSERVATIONS GENERALES

&, A E0aaq

Magdeburg

HRI

Piesteritz

F1IGURE 4.4 — Indice HRI calculé a partir des données Hyper-Cam au-dessus des régions de
Piesteritz, Stafurt et Magdeburg.

Contraste thermique

21'km

F1GURE 4.5 — Contraste thermique (en K) calculé & partir des spectres mesurés (la température
de brillance associée a la ligne de base correspond a la température de surface) et des profils de
température ERA5 (la température estimée dans la premiere couche atmosphérique correspond a
la température de l'air).
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4.2. OBSERVATIONS GENERALES

Les distributions de I'indice HRI ainsi calculées sont données sur la figure 4.4 pour les trois
zones surveillées. De prime abord, peu de valeurs élevées émergent. Nous pouvons tout de méme
discerner clairement le panache issu du complexe industriel de Piesteritz évoluant vers ’ouest,
ainsi qu’un plus petit panache dans la région de Stafifurt. D’autres signaux faibles sont détectés

sur les trois sites et sont discutés dans la section suivante.

Afin de réduire le bruit des distributions de I'indice HRI et de mieux isoler les panaches, un
moyennage des HRIs est effectué, amenant la résolution spatiale a 50 m et 500 m (cf. figure 4.6).
Dans I’ensemble, nous remarquons que Piesteritz présente un HRI plus élevé que StaBfurt et
Magdeburg.

4x4m? 50 x 50 m? 500 x 500 m?

Piesteritz

StaRfurt

Magdeburg

1
HRI

FIGURE 4.6 — Indice HRI & résolution spatiale native de 4 x 4 m?, dégradée a 50 x 50 m? et &
500 x 500 m? (résolution spatiale proposée pour la mission satellite Nitrosat). Les cadres blancs
définissent les zones qui seront traitées dans la section suivante.
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4.2. OBSERVATIONS GENERALES

A Piesteritz (panneaux supérieurs de la figure 4.6), outre le panache de fumée issu du site
industriel, nous pouvons distinguer une autre zone qui sera analysée dans la section suivante. A
Stafifurt (panneaux centraux), un panache important se dégage dans le coin supérieur droit de la
figure. On remarque aussi quelques signaux dispersés. A Magdeburg (panneaux inférieurs), les
résultats sont décevants, en ce sens qu’aucun signal de NHs n’est discerné distinctement. Ceci
peut s’expliquer par le contraste thermique tres faible lors de la prise de mesures dans la région
de Magdeburg (cf. figure 4.5), malgré les températures élevées enregistrées le 10 mai. Alors que
la journée était largement ensoleillée, 'augmentation du contraste thermique a été entravée par
des cirrus de haute altitude qui ont empéché la surface de se réchauffer de maniere optimale. De
plus, les températures de 'air ont dépassé 27°C a cause d’une vague de chaleur qui a traversé
I'Europe 3, ce qui a considérablement réduit le contraste thermique. L’absence de signaux qui
indiqueraient la présence de NH3 n’est donc pas due a ’absence de sources dans le domaine.

La figure 4.7 présente I'indice HRI calculé & partir des observations IASI au-dessus de 1’Allemagne
pour les trois jours qui nous intéressent. On observe que le 28 avril, lorsque Hyper-Cam a survolé
Piesteritz, les concentrations de NHj étaient élevées dans tout le pays suite a la fertilisation
annuelle des cultures et aux hautes températures, qui favorisent la volatilisation de NHg. Cette
observation confirme I'analyse de la figure 4.4 ou I'atmosphere de fond est sensiblement plus
concentrée en NHj3 au-dessus de Piesteritz par rapport aux deux autres zones (ou les HRIs sont
plus faibles en moyenne). Le 9 mai, lors du survol de Staifurt, I'indice HRI de I"atmosphere
de fond est considérable plus faible que le 28 avril, favorisant 1’isolation des signaux. Enfin, les
nuages observés lors du vol du 10 mai au-dessus de Magdeburg sont visibles dans les mesures
TAST (zones grises) et couvrent une grande partie de I’Allemagne.

28 Avril 2021 9 Mai 2021 10 Mai 2021 HRI

FIGURE 4.7 — Indice HRI calculé a partir des données IASI au-dessus de I’Allemagne, des
Pays-Bas et de la Belgique le 28/04/21 (vol au-dessus de Piesteritz), le 09/05/21 (vol au-dessus
de Staffurt) et le 10/05/21 (vol au-dessus de Magdeburg). Les zones grises sont celles ou l'indice
HRI est proche de 0 a cause de la couverture nuageuse qui s’étend sur le pays.

3. https://mkweather.com/tropical-heatwave-30c-hits-europe-between-8-14-may-2021-hw/ consulté le
01/06/21.
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4.3. ANALYSES DES DISTRIBUTIONS

4.3 Analyses des distributions

Dans cette section, nous nous attardons sur les zones mises en évidence sur la figure 4.6 et
confirmons/infirmons la présence de NH3 par une analyse exclusivement qualitative des spectres.
Les sources d’émission de NH3 détectées sont ensuite comparées a celles compilées dans le registre
E-PRTR, localisées sur la figure 4.8.
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F1GURE 4.8 — Cartographie des sources d’émission de NHj3 cataloguées dans le registre E-PRTR
[EEA, 2017]. La couleur des cercles se rapporte aux secteurs responsables des émissions et leur
taille & la magnitude des émissions rapportées, en t an~! (voir encadré).

4.3.1 Magdeburg

Compte tenu du contraste thermique faible lors du survol du 10 mai (cf. figure 4.5), aucun signal
remarquable n’est a indiquer dans la région de Magdeburg. Nous avons tout de méme scruté
trois lieux qui présentent des indices HRI légerement supérieurs a la moyenne et qui auraient pu
indiquer la présence de sources ponctuelles. Grace a 'imagerie Google Earth, nous avons attribué
ces signaux a des infrastructures émettrices (cf. figure 4.9). L’analyse des spectres correspondants
aux HRIs élevés n’est toutefois pas totalement concluante, les structures de NHs n’émergeant
peu ou pas du bruit (cf. figure 4.9 a droite). Etant donné quaucun panache clair n’est observé, il

est difficile de déterminer une origine d’émission.

Comme illustré sur la figure 4.8, la plupart des sources d’émission de NHg recensées dans la région
de Magdeburg sont dues a 1’élevage intensif. Selon les données de 'inventaire E-PRTR, I’ensemble
des émissions issues des parcs d’engraissement de volailles de Mockern sont équivalentes aux
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FIGURE 4.9 — Indices HRI au-dessus de différentes zones définies sur la figure 4.6 dans la
région de Magdeburg et images satellites visibles (Google Maps) associées, localisées par les
cadres blancs. A droite, spectres en température de brillance (en bleu) moyennés au niveau du
cercle rouge et superposition du Jacobien de NH3 (en orange).
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FIGCURE 4.10 — Indices HRI au-dessus de différentes zones définies sur la figure 4.6 dans la
région de Piesteritz et images satellites visibles (Google Maps) associées, localisées par les cadres
blancs. A droite, spectres en température de brillance (en bleu) moyennés au niveau du cercle
rouge et superposition du Jacobien de NHs (en orange).
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émissions de Piesteritz (que 'on sait sous-estimées dans l'inventaire). Il est donc surprenant de
ne pas observer de signaux indicateurs de concentrations significatives de NHz. Comme nous
I’avons expliqué, le manque de contraste thermique en est trés probablement la cause.

4.3.2 Piesteritz

La distribution de I'indice HRI dans la région de Piesteritz fait ressortir deux zones pour lesquelles
les distributions sont rapportées sur la figure 4.10.

La premiere est due au panache issu du complexe industriel SKW Piesteritz, qui est bien visible
sur le panneau (a). Ce panache semble plus étendu que lors du survol & 'automne (chapitre
précédent), peut-étre en raison des vents plus faibles ou méme d’émissions plus importantes, le
pilote ayant re¢cu comme instruction de voler & plus haute altitude au-dessus de 'usine pour
cette raison. Nous confirmons sans ambiguité la présence de NHs & ’aide du spectre associé ou la
contribution de NHgs, corroborée par le Jacobien, est manifeste.

La deuxiéme zone (b) présente un signal dont l'origine est difficile a localiser. Nous aurions
pu croire a un artefact lié a la présence de panneaux solaires indiqués sur le domaine d’intérét
(puisqu’ils contaminent l'indice HRI, cf. section 3.2) mais le spectre associé n’indique pas leur
contribution et semble comporter la structure de NHg. Il pourrait s’agir d’un panache transporté,

dont la source est inconnue.

Les exploitations agricoles que nous suspections émettrices de NH3 n’ont pas été détectées par
I’analyse des mesures dans cette zone. La petite taille de ces infrastructures ainsi que I'important
bruit de I'instrument expliquent probablement pourquoi nous n’avons pas été en mesure d’isoler les
panaches d’émission des fermes individuelles. Remarquons d’ailleurs que ces petites exploitations
ne sont pas reprises dans le registre E-PRTR (cf. figure 4.8). L’agrandissement de la zone
d’observation vers le Nord aurait potentiellement été plus adéquat pour mettre en évidence des

émissions issues de I’élevage intensif.

4.3.3 Stafifurt

La figure 4.6 au niveau de Staflfurt a mis en évidence quelques zones intéressantes, potentiellement
émettrices de NHs.

Des panaches peu étendus, illustrés sur les figures 4.11 (a) et (b), sont notamment observés juste
au-dessus des usines de carbonate de sodium a Stafifurt et Bernburg. Bien que le signal soit
faible par rapport a celui caractérisant le panache issu du complexe industriel de Piesteritz par
exemple, il est clairement supérieur au bruit et les spectres associés (cf. figure 4.11 a droite)
confirment la présence de NHjs. Ces sources d’émission sont bien enregistrées dans 'inventaire
E-PRTR; les valeurs d’émission déclarées pour l'usine de Stafifurt (12 t en 2015, rien en 2017)
sont largement inférieures & celles données pour l'industrie de Bernburg (278 t en 2017).

En (c), un autre panache est visible et il provient d’une usine qui exploite de la laine minérale

pour fabriquer des produits d’isolation. Cette source d’émission nous était inconnue mais est
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FIcURE 4.11 — Indices HRI au-dessus de différentes zones définies sur la figure 4.6 dans la
région de StaBfurt et images satellites visibles (Google Maps) associées localisées par les cadres
blancs. A droite, spectres en température de brillance (en bleu) moyennés au niveau du cercle
rouge et superposition du Jacobien de NH3 (en orange).
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documentée dans la littérature scientifique. Pratiquement, du NH3 aqueux est utilisé pour ajuster
le pH lors du procédé de fabrication de fibre de verre afin d’empécher la précipitation des
polymeéres nécessaires a la production. Au cours de ce processus, la quasi-totalité du composé est
libérée et émise dans 'atmosphére [Battye et al., 1994, Kowatsch, 2010].

La figure en (d) montre la potentielle contribution d’une industrie sucriere. Le signal est toutefois
assez faible et le spectre observé ne permet pas d’affirmer la présence de NHs.

Finalement, un panache plus conséquent est visible sur le panneau (e). C’est une observa-
tion extrémement intéressante car nous pensions que la majorité des flux industriels seraient
émis au niveau des cheminées des usines. Nous montrons ici que le panache observé provient
probablement des grands bassins visibles sur I'image Google Maps, qui sont associés aux in-
dustries de carbonate de sodium mentionnées ci-dessus. Concretement, la synthése de NayCOj3
engendre des eaux polluées résiduelles qui sont déversées dans ces bassins de décantation
[European Commission, 2007, Federal Environmental Agency, 2001]. La présence manifeste de
NHj3 au-dessus de l'infrastructure est confirmée par le spectre de la figure. Remarquons que le
site est recensé dans la base de données E-PRTR mais uniquement comme effectuant des rejets
d’azote dans 'eau.

Nous n’avons pas pu identifier le signal visible au sud des bassins. Il pourrait s’agir d’un panache

de NHj3 transporté depuis une source qui nous est inconnue.

TABLE 4.1 — Tableau des émissions ponctuelles de NH3 cataloguées dans E-PRTR accompagnées
de leur flux d’émission en t an~! [EEA, 2017].

Sources ponctuelles Flux E-PRTR (t an™) H];é[:’tee:_t(e;;);r? 5].?(;,3 ts;t(;l(:) 1:125‘1?
Usine de fertilisants de Piesteritz 369 (2017) Oui (~ 4000 t an'!) Oui
Usine de Na,CO; de Bernburg 278 (2017) Oui Oui
Elevage intensif & Mockern *! 277 (2017) Non /
Production de ciment de Bernburg *2 100 (2017) Non /
Production de laine minérale de Bernburg 56 (2017) Oui Oui
Usine de Na,CO; de StaBfurt 102((22001 175)) Oui Oui
Centre de traitement des déchets de Magdeburg (uniquem:i t en 2010) Non Non
Grand parc d’engraissement de volailles au nord . 1940 , /
de Magdeburg *3 (uniquement en 2007)
Production de laine minérale au nord de 0 (2017) / /
Magdeburg *3 248 (2007)

*1 YV le faible contraste thermique lors de la prise de mesures, ’absence de signal n’est donc pas
due a 'absence d’émission.

*2 Les mesures ayant été prises un dimanche, I'usine était peut-étre & larrét.

*3 Les vols effectués dans le cadre de la campagne Hyper-Cam n’ont pas survolé ces deux sources
ponctuelles.
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En guise de résumé, le tableau 4.1 reprend les sources d’émission ponctuelles de NHs dans les
régions survolées, référencées dans l'inventaire E-PRTR et indique celles qui sont détectées par
Hyper-Cam lors des trois survols, & une résolution spatiale de 4 m, ainsi que celles qui pourraient
étre observées par l'instrument Nitrosat, & une résolution plus faible de 500 m.

Il ressort de ce tableau que les flux d’émission issus de I'industrie de Piesteritz sont, dans les
inventaires, du méme ordre de grandeur que ceux causés par l'usine de NayCOg3 de Bernburg.
Ceci ne semble pas étre en accord avec nos observations, qui montrent un panache bien plus
faible pour Bernburg. Cette constatation laisse supposer que les émissions de Piesteritz sont
largement sous-évaluées dans le registre et conforte les résultats présentés dans le chapitre 3 qui

indiquaient un flux d’émission de NH3 équivalent & 4000 t an~".

Comme déja mentionné, nous avons observé des émissions de NHj issues de bassins de décantation
pour la premiere fois. Afin de confirmer ces émissions de NHg par ces infrastructures, il serait
intéressant de survoler a nouveau la région de Stafifurt en adaptant le plan de vol de facon
a intégrer les bassins de décantation situés a Bernburg (cf. bassins de décantation (2) sur la
figure 4.8).

Le sondage de la région comprenant les deux dernieres sources du tableau (cf. coin supérieur
gauche de la figure 4.8) pourrait également faire I'objet d’une nouvelle campagne aéroportée a
I’été 2021.
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Chapitre 5

Conclusions et perspectives

L’altération du cycle de 'azote est une problématique grandissante dont les impacts sanitaires
et environnementaux sont au centre de nombreuses préoccupations. Les sources ponctuelles de
NHj participent de maniere significative a cette perturbation et il est donc indispensable de les
quantifier. Malheureusement, les sondeurs satellitaires actuels ne détectent que les plus grandes,
méme apreés un moyennage dans le temps considérable, étant donné que leur résolution spatiale
est limitée & typiquement 100 km?. De plus, la quantification des émissions de ces sources est
complexe car les facteurs qui interviennent dans le calcul des flux (la concentration en l’espece
d’intérét dans atmosphere de fond, le temps de vie du composé et 'altitude du panache émis
par la source) sont difficiles & estimer. Pour pallier la plupart de ces limitations, ’exploitation
des mesures a haute résolution spatiale est essentielle et a fait 'objet de ce mémoire.

Nous avons analysé les premieres mesures de NHj faites par I'imageur infrarouge Hyper-Cam a
une résolution spatiale de 4 m. Ces observations ont été effectuées dans le cadre de la campagne
aéroportée Nitrocam qui avait pour objectif principal d’identifier simultanément les contributions
des émissions ponctuelles de NHs et de NO4y provenant de 'activité anthropique dans la région
du Grand Berlin. Les méthodes de détection que nous avons employées, le ATB et I'indice HRI,
ont permis de détecter des sources ponctuelles industrielles au-dessus des sites survolés. En outre,
un examen approfondi des mesures réalisées au-dessus de Piesteritz, comprenant ’analyse des
spectres, leur inversion et la quantification des flux par la méthode de traverses, a montré que
le complexe industriel SKW Piesteritz génere des émissions significatives de NHs dont les flux
ont été estimés, dans ce travail, & 4000 t an—'. Bien que cette valeur soit entachée d’erreurs
potentiellement importantes (nous avons en particulier discuté de I'impact d’une méconnaissance
de l'altitude du panache lors de son transport), elle est trés supérieure a celle rapportée dans le
registre européen des rejets et transferts de polluants E-PRTR (350 t an—!). Au printemps 2021,
trois nouveaux survols de régions proches de Berlin ont été effectués et nous avons pu exploiter
les mesures récoltées de maniere qualitative dans les dernieres semaines de ce travail. Malgré le
fait que nous n’ayons pas pu détecter d’émissions de complexes agricoles (le survol de la région
agricole de Magdeburg ayant été réalisé dans des conditions de températures défavorables), nous
avons mis en évidence des sources anthropiques de secteurs industriels spécifiques, tel celui lié a
la fabrication de laine de verre isolante. Une émission considérable, et non répertoriée, par des
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bassins de décantation d’une usine de production de carbonate de sodium a été révélée.

Nos analyses ont été limitées au NH3 mais des mesures simultanées de NOg ont également été
effectuées dans le cadre de la campagne aéroportée Nitrocam. Ensemble, ces deux composés
constituent 90% des émissions d’azote réactif dans ’atmosphere et 1’étude combinée de ces gaz
est essentielle pour mieux cerner les secteurs principalement responsables du déséquilibre du
cycle de I'azote. Notons que ces deux especes ont certes des sources différentes mais qu’elles en
partagent aussi, en particulier pour les sites industriels. La figure 5.1 montre, & titre illustratif,
les distributions de NHg et de NOg colocalisées au niveau du parc industriel de Piesteritz lors du
survol du 28 avril 2021. C’est la premiere fois que des mesures simultanées des deux composés
sont faites a partir de mesures a distance.

Une extension de la campagne Nitrocam en 2021-2022 est actuellement en réflexion. Elle serait
profitable pour survoler les zones étudiées dans notre travail afin de mieux appréhender 'effet des
conditions environnementales sur les mesures. Le survol de nouvelles zones (notamment la région
d’élevage intensif a 'ouest de Bremen) est envisagé pour démontrer la possibilité de mesurer les
émissions individuelles de grands complexes d’élevage.

-2 0 2 4
NH, (HRI) NO,, (moléc. cm™®) x10%4

FIGURE 5.1 — A gauche, distribution spatiale de 'indice HRI pour le NH3 (& une résolution de
500 m) calculé & partir des données aéroportées mesurées par Hyper-Cam au printemps 2021. A
droite, distribution des colonnes de NOg restituées a partir des données SWING+ mesurées le 28
avril 2021 dans le cadre de la campagne Nitrocam.
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Les résultats de notre recherche constituent plus généralement une illustration claire que les
mesures a haute résolution spatiale apportent une contribution majeure a la surveillance des
sources ponctuelles de NHg, qui sont difficilement quantifiables autrement. Ce travail établit
donc plus fortement encore I'intérét de la mission spatiale candidate Earth Explorer 11 Nitrosat,
portée par ’'ULB, qui a pour vocation la surveillance de NH3 et de NOg & une résolution spatiale
de 500 m qui, comme nous l'avons montré dans ce travail, est requise pour identifier les sources
ponctuelles (au-dela du kilometre de résolution, les panaches individuels se confondent avec
I'atmosphere de fond). Combinées a des modeles de qualité de air et a la modélisation inverse,
ces mesures permettraient donc de quantifier les processus anthropiques qui alterent le cycle de
I’azote de maniére beaucoup plus détaillée que ne le permettront les missions satellitaires prévues
au cours de la prochaine décennie. Le résultat de la présélection des missions candidates FEarth

Ezplorer 11 sera connu mi-juin.
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