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Résumé

Mesurer la composition de la couche limite atmosphérique (CLA) par satellite est essentiel
pour améliorer notre compréhension des émissions globales de polluants et de leurs impacts sur la
chimie atmosphérique et le climat. Jusqu’a récemment, les satellites opérant dans l'infrarouge
thermique (TIR, détectant la radiance émise par la Terre) et dans la géométrie nadir étaient
conventionnellement considérés comme inadéquats pour ce type de sondage. lls ont en effet une
tres faible sensibilité aux basses couches de I'atmosphére dans la plupart des situations, en raison
des faibles contrastes thermiques généralement rencontrés entre la surface terrestre et I'air juste au-
dessus d’elle. Cependant, dans certaines régions, les contrastes thermiques peuvent étre élevés, tant
positivement que négativement. Des études récentes réalisées a 'ULB ont, d’ailleurs, démontré que
la sensibilité des instruments TIR aux especes traces présentes dans la CLA est fortement amplifiée
dans des situations de contrastes thermiques positifs élevés. Ceci a notamment permis la restitution
des distributions globales d’ammoniac.

Dans ce travail, nous exploitons pour la premiére fois les mesures prises par des sondeurs TIR
dans des cas de contrastes thermiques négatifs pour détecter la pollution de la couche limite. Nous
utilisons en particulier les observations de haute résolution spectrale de I'Infrared Atmospheric
Sounding Interferometer (I1ASl), a bord de la plateforme MetOp. Nous nous concentrons également
sur la région industrielle de Norilsk. Située au sein du cercle polaire arctique, la ville de Norilsk
connait des conditions hivernales extrémes, caractérisées par des inversions de température
persistantes. La région est également connue pour |'extraction de métaux lourds (nickel, cuivre,...) et
pour ses importantes émissions de dioxyde de soufre (SO,). Cette derniére espéce, qui n'a été
détectée jusqu’a présent avec IASI que dans les panaches volcaniques au-dela de la CLA, est celle que
nous ciblons dans ce travail.

Dans une premiere étape, nous avons réalisé une large gamme de simulations de transfert
radiatif, afin d’évaluer la sensibilité du sondeur au signal provenant du SO, de la couche limite. Ces
simulations ont été réalisées sur la région spectrale 1000-1450 cm™, pour inclure les bandes
vibrationnelles v, et v; du SO,, pour différentes valeurs de contraste thermique et de concentrations
de gaz. Des conditions d’humidité distinctes ont été utilisées pour I'été et I'hiver. Les résultats
obtenus ont montré que la bande v; émerge théoriquement du bruit instrumental, pour des
conditions de pollution modérée et de faible humidité, lorsque le contraste thermique est égal ou
supérieur a 5° (en valeur absolue). Une pollution et/ou des contrastes thermiques plus élevés sont
nécessaires pour exploiter I'information de la bande v;. Une bréve étude de sensibilité a la mesure
des concentrations de SO, dans la CLA, via l'inversion de spectres dans les bandes v; et vj
séparément et conjointement, a été réalisée. Les résultats ont confirmé I'utilisation plus avantageuse
du signal de radiance de la bande v3 pour mesurer la concentration de SO, de la CLA. Nous avons
alors montré gqu’en utilisant cette information, le SO, pouvait étre effectivement observé dans la CLA
de la région entourant Norilsk pour les cing mois froids de I'année, se caractérisant par des
inversions de température a basse altitude.

Sur base de ces résultats, nous avons restitué les colonnes partielles de surface de SO, a
Norilsk, en inversant les spectres enregistrés sur la période 2009-2011 pour les mois d’hiver
(novembre a mars). Nous montrons que les colonnes restituées atteignent des maximas de I'ordre de
500 ppb, mais que la variabilité journaliere de ces valeurs est importante. Les moyennes mensuelles
sont comprises entre 20-30 ppb. Des séries temporelles ont été construites pour la période et
placées dans un contexte plus large en utilisant des mesures existantes pour les années 1990. La
réunion des différentes mesures montre une diminution importante des concentrations de SO, en
2002, celles-ci restant a des valeurs relativement constantes par la suite. Nos résultats apportent
ainsi une démonstration de la réduction effective des émissions de SO, par rapport aux années 1990.



Les distributions spatiales des concentrations de SO, dans la CLA ont été obtenues dans une large
zone entourant Norilsk. Elles montrent des maximas de concentration localisés sur la ville de Norilsk
elle-méme, ainsi que sur la ville industrielle voisine de Kayerkan. Enfin, la complémentarité des
sondeurs UV (OMI a été utilisé pour cette analyse) et TIR a également été mise en évidence, les
premiers fournissant les colonnes de SO, estivales et les seconds restituant les hivernales.

Finalement, dans la derniére partie du mémoire, nous avons montré que le recours a une
méthode de détection des espéces traces, utilisant simultanément de nombreux canaux spectraux,
permet d’améliorer considérablement les résultats. Elle ouvre de nombreuses perspectives au
sondage du SO, de la couche limite, en élargissant notamment les capacités de mesure des sondeurs
TIR a des contrastes thermiques plus faibles et une humidité plus élevée.



Chapitre 1 : Introduction et méthodes

1 Introduction

Les problémes liés au changement climatique et a la qualité de I’air sont actuellement devenus
des sujets de premiére importance a travers le monde, tant au niveau scientifique que politique.
Depuis la révolution industrielle, la population mondiale ainsi que son niveau de vie ont fortement
augmenté grace, notamment, a I'accessibilité a une énergie peu colteuse, produite en majorité par
la combustion des ressources fossiles. Cependant, cette croissance humaine et technologique s’est
accompagnée d’émissions non négligeables de gaz (a effet de serre, polluants) et d’aérosols dans
I'atmospheére, en raison de l'augmentation des activités industrielles, du développement d’une
agriculture intensive et d’une déforestation galopante, en particulier en région tropicale. Ces
émissions, encore élevées a I'heure d’aujourd’hui, altérent profondément I'atmosphére et sa
composition, et les conséquences en sont profondes voire désastreuses. On peut citer comme
exemples, le réchauffement climatique, la destruction de la couche d’ozone ou encore les épisodes
de pollution de surface extrémes (ex : Londres, 1952, smog de type soufré). Par ses activités et son
développement, ’'Homme a donc un impact global sur le systéme terrestre et est devenu, en quelque
sorte, la principale force géophysique de la planéte, capable de modifier son environnement. Cet état
de fait a conduit certains scientifiques a définir une nouvelle ére géologique débutant avec la
révolution industrielle (XVIII® siécle): I’Anthropocéne [1].

Au cours de la derniére décennie, les scientifiques ont fait des progrés significatifs dans la
compréhension des causes et des implications des changements environnementaux [2, 3].
Cependant, de nombreux processus du systeme atmosphérique global restent incertains et en partie
incompris. Etant donné I'impact qu’ils ont sur le climat, mais également sur la santé humaine et les
écosystémes, il existe aujourd’hui un important besoin de comprendre les changements
atmosphériques présents et de prédire les changements futurs. Ceci permettra d’établir des
politiques efficaces de régulation et de diminution des rejets de certains composés problématiques
(polluants, gaz a effet de serre,...). Utiliser des techniques de surveillance avancées, établir des
observations a long terme, tant au niveau régional que global, et intégrer celles-ci dans des modéles
théoriques complexes devient donc indispensable a la compréhension et aux prévisions de ces
changements globaux. Il est a noter que contrairement aux gaz a effet de serre, les observations a
long terme dédiées aux espéces réactives et aux aérosols n‘ont que récemment été initiées,
notamment en réponse aux conventions et protocoles internationaux.

Dans cette introduction, nous parlerons de la notion de « pollution atmosphérique » qui nous
intéresse plus particulierement dans ce mémoire, lequel vise a réaliser les premieres mesures par
sondeurs IR, embarqués sur satellites, de la teneur en dioxyde de soufre (SO,, polluant important)
dans l'air de surface de la ville de Norilsk. Dans cette partie, nous décrivons tout d’abord Ia
composition générale de I'atmosphere, ensuite nous abordons les notions de durée de vie et de
distributions spatiales des composés atmosphériques. Ces deux notions nous seront tres utiles pour
comprendre et interpréter les variations temporelles des quantités de SO, mesurées au cours d’une
année a Norilsk (chapitre 4). Enfin, nous définissons et discutons de la notion de couche limite
atmosphérique polluée.

1.1 Composition chimique de I'atmosphere terrestre et pollution

L'atmosphere terrestre est principalement constituée de gaz inertes : 78.09% de N,, 20.95%
d’0O, et 0.93% d’Ar pour I'air sec. La vapeur d’eau est le composant majoritaire suivant. Elle se trouve
principalement dans les basses couches de I'atmosphére et sa quantité est tres variable : elle peut
atteindre plus de 3%. Les constituants restants représentent moins de 1% de I'atmosphére. On



distingue les gaz mineurs, tels que le dioxyde de carbone (CO,) ou le méthane (CH,), des gaz en
traces (SO,, CO,...).

e Sources, especes primaires et secondaires

Parmi les différents composants présents dans I'atmosphere, on distingue généralement les
especes primaires des espéces secondaires: une espece primaire est directement émise dans
I"atmosphere tandis qu’une espece secondaire est formée dans I'atmospheére a la suite de processus
physico-chimiques. On distingue également les émissions liées a I'activité naturelle (ex : éruptions
volcaniques, organismes vivants), des émissions anthropiques, liées a [I'activité humaine
(ex : transports). Selon I'espéce primaire considérée, les sources anthropiques jouent un rdle plus ou
moins important.

e Pollution atmosphérique et qualité de I'air

La notion de « polluants atmosphériques » fait référence aux composés en traces de
I"atmosphere, émis principalement par une activité anthropique ou résultant de la transformation de
composés primaires, qui ont un effet néfaste sur la santé ou les écosystemes lorsqu’ils sont présents
dans des quantités excédant un certain seuil (différent selon I'espéce). Le terme « qualité de I'air »
décrit donc généralement la composition chimique en gaz en traces (ayant un impact négatif sur la
santé) de l'air. Par cette définition, il est évident que le probléme de pollution atmosphérique
concerne essentiellement I'atmosphére de surface. Les polluants les plus importants qui s’y
retrouvent sont : le SO,, 'ozone (03), les oxydes d’azote (NO,), le monoxyde de carbone (CO) et les
composés organiques volatiles (COV). Leurs concentrations contribuent a déterminer la qualité de
I'air. A titre d’exemple, les standards de qualité de I’air en Europe pour le SO, imposent, dans le cas
de la protection de la santé humaine, une concentration limite de 125 pg/m?3 pour un maximum de 4
jours par an, et dans le cas de la protection des écosystémes, une concentration seuil de 20 pg/m?3 en
moyenne annuelle [4].

Aux polluants gazeux s’ajoutent les aérosols, constitués de particules solides ou liquides en
suspension dans l'air. Leur composition chimique est variable, on distingue en général les aérosols
inorganiques des aérosols organiques. lls peuvent également étre des mélanges complexes d’espéces
organiques, inorganiques, de suie et éventuellement d’eau liquide. Leur taille s’étend de quelques
nanometres a quelques dizaines de micrometres. De la méme maniére que pour les gaz, on distingue
les aérosols primaires (émis) des aérosols secondaires (formés). Leurs émissions peuvent étre
naturelles ou anthropiques. Les aérosols peuvent avoir un impact direct sur la santé; c’est
notamment le cas des particules ultrafines qui ne sont pas filtrées par I'appareil respiratoire.

1.2 Notions de durée de vie, temps de transport et de distribution spatiale

Les notions de durée de vie (ou temps de résidence) d’une espéce atmosphérique et de temps
de transport sont importantes pour comprendre comment cette espéce se distribue dans
I"atmosphere et donc pour évaluer son impact.

e Durée de vie ou temps de résidence atmosphérique d’une espece

La durée de vie d'une espéce atmosphérique est une mesure moyenne du temps nécessaire
pour qu’une molécule représentative de celle-ci quitte une région donnée de I'atmosphere. Trois
types de processus peuvent étre responsables de la disparition de I'espece de I'atmosphére : le
transport hors de la zone considérée, les phénomenes de déposition et les réactions chimiques.

Le principe physique fondamental décrivant le comportement d’un composé dans
I'atmosphere est la conservation de la masse. Si on considere un certain volume d’air, celle-ci peut
s’écrire mathématiquement de la fagon suivante :
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Ou Q est la masse totale de la substance dans le volume d’air, F;;, et F,,; sont les flux de
masse de la substance dans et hors du volume d’air respectivement, P est la vitesse d’introduction
de I'espece a partir d’'une source et R est la vitesse d’élimination de I'espéce.

La durée de vie (1) du composé s’exprime donc comme :

Q

T=———
R+ F,t

Dans le cas particulier ou la masse totale dans le volume d’air est constante (dQ/dt = 0), on
obtient :

Q Q

T: =
R+F,,; P+F,

On est alors dans des conditions « d’état stationnaire ».
Dans le cas ou le volume d’air représente toute I'atmosphére, F;;, et F,,,; sont égaux a 0.

Enfin, les termes P et R regroupent chacun différentes contributions:

émissions naturelles déposition séche
P {émissions anthropiques et R{ déposition humide
réactions chimiques réactions chimiques

e Temps de transport atmosphérique

Le temps de transport atmosphérique représente le temps nécessaire au transport d’un
composé au sein d’un réservoir ou entre différents réservoirs atmosphériques. Ce temps est donc
directement relié a une échelle spatiale (continentale, hémisphérique,...).

Le transport d’espéces dans I'atmosphére résulte des mouvements d’air. On distingue les
transports horizontaux des transports verticaux. Les temps moyens caractéristiques de ceux-ci pour
la troposphére sont résumés dans le tableau 1.1 [5].

Tableau 1.1 : Temps caractéristiques moyens de transport dans la troposphére.

Transport Temps moyens caractéristiques

Continental 1 semaine

Intercontinental 2 semaines
Hémisphérique 1 mois
Inter-hémisphérique lan

Couche limite atmosphérique 1 heure a 1 journée

Troposphére 1 mois
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Les deux notions introduites ci-dessus nous permettent de comprendre comment une espéce
se distribue dans I'atmosphére et d’évaluer si son impact sera plut6t local ou global : en effet, plus sa
durée de vie est courte, plus son échelle spatiale caractéristique sera petite et inversement. Par
exemple, le radical hydroxyle (OH), dont la durée de vie est inférieure a la minute, a une échelle de
transport horizontal de I'ordre du metre (voir figure 1.1).

La comparaison de la durée de vie d’une espece et du temps moyen de transport dans
I'atmosphére nous permet de prédire I'impact que pourra avoir cette espece sur le systéeme
atmosphérique. Si la durée de vie d’une substance est de I'ordre du temps moyen de transport a
I’échelle continentale, alors la substance aura un impact continental, si le temps de vie est
comparable au temps de transfert de la tropospheére a la stratosphere, I'impact de I'espéce touchera
la stratospheére, etc.

Nous pouvons illustrer les concepts précédents (résumés a la figure 1.1) par I'exemple du SO,,
qui nous concernera par la suite. La durée de vie de celui-ci est de l'ordre de 2 jours, avec des
variations au cours des saisons. Il est en effet plus long en hiver (environ trois jours) et plus court en
été (1 jour voire moins) [7]. L'impact du SO, est donc relativement local, et devrait se restreindre,
dans le cas de Norilsk que nous décrivons plus loin, a la ville et a ses alentours. L'un des phénomenes
de disparition principaux de ce composé est son oxydation en H,SO, qui a, lui, un temps de vie de
I'ordre de 5 jours. Les pluies acides engendrées par les rejets de SO, ont donc un impact continental,
et dans le cas particulier de Norilsk, elles vont jusqu’a affecter une partie de I'Arctique [8]. Sur
I’échelle verticale, le SO, peut étre considéré comme uniformément mélangé dans la couche limite
atmosphérique (définition a la sous-section suivante). Par opposition aux composés fortement
réactifs dont fait partie le SO,, nous pouvons citer a titre illustratif le cas des CFCs, composés
extrémement stables (durée de vie de plusieurs dizaines d’années) dont I'impact est global et s’étend
a la stratosphere, et le CH,, dont le temps de vie est de I'ordre de 10 ans et peut donc étre considéré
comme uniformément mélangé sur le globe dans la troposphére.

1.3 L’atmosphere terrestre et sa couche limite

Aprés avoir décrit la composition de I'atmosphere terrestre, nous nous intéressons dans cette
sous-section a décrire sa structure verticale et nous nous attardons plus particulierement sur sa
couche limite, qui fait I'objet de ce travail et qui est, par nature, la plus affectée par les émissions de
surface.

La stratification de I'atmosphére est définie selon le gradient de la température. On distingue
(voir figure 1.2) :

o Latroposphére qui est la plus basse couche de I'atmospheére et qui s’étend de la surface a
10-15 km (tropopause) selon la latitude et la période de I'année. Le gradient de
température y est négatif.

o La stratospheére qui s’étend de la tropopause a la stratopause (de 45 a 55 km d’altitude) et
qui comprend la couche d’ozone. Le gradient de température y est positif.

o La mésospheére qui s’étend de la stratopause a la mésopause (de 80 a 90 km d’altitude). Le
gradient de température y est négatif.

o Lathermospheére qui s’étend jusqu’a ~ 500 km d’altitude.

o L'exosphére qui s’étend au-dela de 500 km d’altitude.

La couche limite atmosphérique (CLA) est définie comme la partie de la troposphére
directement soumise a l'influence de la surface terrestre. Elle est donc directement concernée par les
probléemes de pollution atmosphérique. La partie restante de la troposphére est appelée
« troposphére libre ».

La hauteur de la couche limite est tres variable: elle peut atteindre 2 a 3 km en cours de
journée ou n’étre que de quelques centaines de meétres pendant la nuit. Elle est déterminée par la



présence d’'une faible inversion de température (la température croit avec l'altitude au lieu de
diminuer) a la jonction avec la troposphére libre. Les conditions régnant dans la CLA sont également
variables et sont, entre autre, liées a I'évolution du profil de température de la couche au cours
d’une journée. Typiquement', pendant le jour, le sol est chauffé par le rayonnement solaire et le
profil de température est décroissant. Des masses d’air chaudes ascendantes se développent et
contribuent au brassage vertical de la couche limite (on parle d’état instable de la CLA). Pendant la
nuit, le sol se refroidit et sa température peut devenir inférieure a la température de I'air au-dessus :
on assiste a la formation d’une inversion de température de surface. Cette inversion de température
empéche tout brassage vertical (on parle d’état stable de la CLA) : les composés émis au sol, tels que
des polluants par exemple, s’accumulent donc a la surface. Il est important de remarquer que la
formation d’inversion de température de surface ne se produit pas exclusivement pendant la nuit. En
effet, dans certains cas particuliers, elles peuvent se former et perdurer pendant le jour, lorsque le
rayonnement solaire ne réchauffe pas suffisamment le sol. Ce genre de situations se rencontre
notamment en hiver aux hautes latitudes, en particulier dans les régions situées au-dela du cercle
polaire arctique, ou trés peu de rayonnement solaire atteint la surface (durée de jour trés courte).
Elles sont au centre de nos préoccupations car, comme nous I'expliquerons par apres (voir sous-
section 2.4 et chapitre 2), ces conditions sont favorables pour les mesures de pollution depuis les
satellites opérant dans I'infrarouge.

Par ce qui a été décrit ci-dessus, il apparait que I'étude de la qualité de I'air passe par une
bonne compréhension des processus dynamiques se déroulant dans la couche limite atmosphérique.
Ceux-ci détermineront, en effet, le transport et le brassage des polluants. De plus, le suivi permanent
de la composition de cette couche est nécessaire, afin de déterminer les concentrations des espéces
nocives et de pouvoir avertir les populations d’un éventuel épisode de pollution.

2 Principes du sondage atmosphérique par satellite

Il existe plusieurs facons de sonder I'atmosphére, chacune ayant ses propres caractéristiques.
Les mesures sont tout d’abord caractérisées par une échelle temporelle : elles peuvent étre réalisées
sur une période restreinte, pour étudier un phénomene en particulier par exemple, ou s’étendre sur
une longue période, et ainsi suivre I'évolution d’un paramétre atmosphérique (ex : concentration
d’'un gaz a effet de serre). De plus, les mesures se caractérisent par une échelle spatiale : elles
peuvent étre locales, régionales ou encore globales. Enfin, on peut également distinguer les mesures
in situ des mesures « a distance ». Les observations in situ consistent en la récolte d’'un échantillon
d’air et en son analyse par divers méthodes (chromatographie en phase gazeuse, spectrométrie de
masse,...). Les mesures « a distance » regroupent, elles, les diverses techniques permettant de
détecter les propriétés de I'atmosphére en un point éloigné de I'instrument de mesure (ex : mesures
satellites).

Au cours de ce travail, nous nous sommes intéressés au sondage de I'atmosphere par satellite.
Nous décrivons donc les principes généraux s’appliquant a ce type de mesure dans les sous-sections
suivantes.

2.1 Généralités

L'étude de I'atmosphere par des mesures satellites s’est développée ces vingt dernieres
années. Les satellites sont aujourd’hui des éléments centraux pour différentes problématiques dans
le domaine de I'observation de la planéte Terre. Le principe de ce sondage repose sur 'interaction
entre un rayonnement électromagnétique et la matiere (ici, les constituants atmosphériques)®.

! Ceci n'est gu’une description simplifiée et tres générale. Les cas réels sont en grande partie beaucoup plus complexes et
variés.

% Notons que ce principe n’est pas retreint aux mesures satellites, mais s’applique également a d’autres types de mesures a
distance. Ex : mesures faites depuis le sol.



L’absorption, I'émission et la diffusion du rayonnement résultant de cette interaction provoquent
une modification des propriétés spectrales du rayonnement de départ. La détection de ce
changement par des instruments spécialisés (spectrometres, interférometres,...) montés sur
plateforme satellite permet d’obtenir des informations sur I'état de I'atmosphére.

e Sondage actif et passif

Les systemes de mesure a bord des satellites ne sont pas tous identiques et different, entre
autre, par la source de rayonnement utilisée. On distingue ainsi (figure 1.3) :

o Le sondage passif : la source de rayonnement est naturelle (ex : rayonnements solaire,
terrestre,...).

o Le sondage actif : la source de rayonnement est artificielle et provient de I'instrumentation
présente a bord du satellite.

La région spectrale étudiée varie également d’un instrument a I'autre. Elle est généralement
comprise entre les domaines de I'ultraviolet et des microondes. Son choix, lors du développement de
I'instrumentation, dépendra notamment du ou des parametres atmosphériques que I'on souhaite
étudier.

e Géomeétries d’observation

Le sondage de I'atmosphére par satellite comprend différentes géométries d’observations
(figure 1.4) :

o Nadir : pointage de I'instrument vers le bas. Le rayonnement solaire réfléchi par la surface
ou rétrodiffusé par I'atmosphére, de méme que le rayonnement thermique émis par la
surface terrestre et/ou I'atmosphére, sont détectables dans cette géométrie.

o Limbe : pointage de I'instrument au limbe de I'atmosphére. Le déplacement du satellite
permet de réaliser des mesures a différentes altitudes.

o Occultation : pointage de I'instrument au limbe de I'atmosphére lors d’un « lever » ou d’'un
« coucher » d’un astre (Soleil, étoile,...). Le déplacement du satellite permet de réaliser des
mesures a différentes altitudes.

e Orbites
Finalement, on distingue principalement deux types d’orbites satellitaires :

o Les orbites basses (généralement polaires) : I'altitude du satellite est d’environ 800 km et
I'orbite peut étre synchronisée sur le Soleil (le satellite croise toujours I'équateur a la
méme heure locale). Ce type d’orbite correspond a celle de la plateforme MetOp (qui
comprend I'instrument 1ASI?) qui nous concerne dans ce mémoire, et dont une description
est fournie dans le chapitre 2.

o Les orbites géostationnaires: [Ialtitude du satellite est d’environ 36000 km et
I'instrumentation suit la rotation de la Terre.

L’'orbite d’'un satellite et sa géométrie de mesure déterminent sa capacité d’observation. En
effet, sa couverture spatiale, son échantillonnage temporel et sa résolution verticale dépendent
fortement de ces deux caractéristiques. Ainsi :

» Un sondeur dont I'orbite est polaire et observant en mode nadir a une couverture quasi
globale de la planete et un échantillonnage temporel de 12h dans le meilleur des cas. Les

HINE Infrared Atmospheric Sounding Interfrometer.
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Passive systems Active system
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Reflected sunlight Thermal radiation Radiation from
satellite light source

Figure 1.3 : Sondage passif et actif. Le rayonnement solaire peut étre réfléchi par la surface ou diffusé par
I’'atmosphére. La radiation thermique détectée au sondeur peut étre émise par la surface terrestre et/ou
par les gaz atmosphériques. Dans le cas d’un systéme actif, le rayonnement redirigé vers le sondeur est
analysé. Image tirée de [3].
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Figure 1.4 : Géométries d’observations possibles pour le sondage par satellite. Image tirée de [3].
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observations du méme sondeur, mais dont le mode d’observation est I'occultation solaire,
seront limitées au terminateur de la planete.

» Une orbite géostationnaire limite I'étude de I'atmosphére a une partie du globe, mais son
échantillonnage temporel pour cette partie est élevé et meilleur que celui d’'une orbite
polaire (une mesure toutes les 30 a 60 minutes).

» Un sondeur, dont I'observation est réalisée en occultation ou au limbe, a une bien
meilleure résolution verticale qu’un sondeur opérant au nadir. En effet, le premier
effectue des mesures a différentes altitudes, ce qui permet de construire les profils
verticaux de différents parameétres atmosphériques (ex : concentrations de gaz en traces).
Le second recueille, quant a lui, une mesure intégrée sur 'ensemble de I'atmosphere. La
détermination de profils verticaux est alors plus complexe. Notons que, dans le cas de
sondeur nadir, on quantifie généralement les constituants atmosphériques en termes de
colonnes”.

» Enfin, selon le type de géométrie d’observation, différentes parties de I'atmosphere
peuvent étre sondées : les mesures au limbe et en occultation couvrent généralement une
région allant de la haute troposphére a la haute atmosphére (mésosphére et
thermosphére), alors que les mesures faites au nadir concernent plutét les basses couches
de I'atmosphére (troposphére et stratosphere).

Comme nous l’avons décrit ci-dessus, le sondage de I'atmospheére par satellite repose sur les
principes de spectroscopie. Afin de déduire I'état de I'atmosphére a partir des spectres enregistrés
par les instruments a bord des satellites, il faut avoir recours a des modeéles de transfert radiatif et a
des méthodes inverses. Nous abordons ces deux aspects dans les sous-sections suivantes.

2.2 Formulation générale du transfert radiatif

L'étude du transfert radiatif est I'étude de la transmission d'un rayonnement
électromagnétique par un certain milieu. Dans le cas du sondage atmosphérique, le transfert radiatif
décrit comment ce rayonnement traverse I'atmospheére, en tenant compte de son altération par les
processus d’absorption, d’émission et de diffusion [9].

L’équation générale du transfert radiatif dans I'atmospheére, décrivant la propagation de la
radiation dans la dimension verticale, peut s’écrire de la facon suivante [10] :

i}
0z’

zZ
L'(#;0,2) = L'({#;60,0)t(#:6,0,2) +f J(¥,Q,2") t(v;0,7,z)dz (1.1)
0

ou L'(¥; 6, z) est la radiance monochromatique (V) enregistrée au sondeur, L'(¥; 8, 0) est la
radiance monochromatique (V) au départ de la source de radiation, t(V; 8, Z', z) est la transmittance
du milieu de I'altitude z' a I'altitude z, et J (¥, Q, 2") est le terme de source de I'atmosphére, qui tient
compte de I'émission thermique et de la diffusion. L’angle 8 est I'angle zénithal au sol, défini comme
I’angle entre la verticale et le chemin optique du sol au satellite, et Q représente la dépendance de
vis-a-vis des angles zénithal (8) et azimuthal (¢).

La signification de cette équation est relativement simple a formuler. En effet, elle exprime
que la radiance LT(17; 6, z) mesurée au sondeur est la somme de deux contributions : I'atténuation
par les constituants atmosphériques du rayonnement provenant de la source (premier terme dans le
membre de droite de I'équation (1.1)), et I'atténuation (par les constituants atmosphériques) du
rayonnement émis et diffusé par I'atmosphere (second terme).

La colonne d’un constituant atmosphérique représente la quantité de ce constituant dans une certaine colonne d’air
(choisie selon le cas, elle peut étre totale ou partielle, par exemple troposphérique,...). Elle s’exprime en molécules/unité de
surface.
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L’expression des différents termes de I’équation (1.1) dépend du domaine spectral étudié. Par
exemple, I'émission thermique de I'atmospheére peut étre négligée si la région spectrale étudiée se
situe dans l'ultraviolet. Ceci ne sera pas notre cas, puisque nous nous intéresserons justement au
domaine infrarouge et au mode d’observation nadir (voir chapitre 2 pour des détails de
I'instrument).

Pour pouvoir calculer un spectre atmosphérique, la radiance LT(17; 6, z) doit étre évaluée et
I’équation (1.1) doit étre résolue [10]. Ceci nécessite de déterminer les contributions des différents
termes de cette équation.

e Ray tracing ou tracé du chemin optique

La définition du chemin parcouru par le rayonnement dans I'atmosphere est indispensable a
la résolution de I"’équation du transfert radiatif. C'est ce qu’on appelle le « ray tracing ». Le trajet
parcouru s est exprimé entre autre en fonction de I'altitude z, de I'angle zénithal 8 et en tenant
compte de la courbure de la Terre.

e Terme atmosphérique / (7, Q, z")

Au cours du travail réalisé, seules des scénes claires ou trés peu nuageuses (couverture
nuageuse < 25%) ont été considérées. Dans ces conditions, nous pouvons approximer I'atmosphére a
un milieu non-diffusif dont seule I’émission thermique doit &tre prise en compte. Le terme J (¥, Q, z")
se simplifie et s’exprime donc comme B(¥,T), I’émission d’un corps noir de température T pour le
nombre d’onde 7.

e Transmittance t(7; 6, 7', 2)

La transmittance du milieu entre les altitudes z’ et z tient compte de la contribution de
I’ensemble des espéces capables d’atténuer la radiation de nombre d’onde V. Elle se relie donc aux
sections efficaces d’absorption de celles-ci de la fagon suivante :

z

9s(0,2")

t(V;0,z',z) = exp —f ZUj(V;Z”)pJ-(Z”)TdZ” (1.2)
J

VA4

Ou 0;(¥;z"") est la section efficace d’absorption de I'espéce j pour le nombre d’onde ¥ et
pour l'altitude z", p;(z'") est la densité moléculaire (en molécules/cm®) de I'espéce j a I'altitude z”,
et s(@,z'") est le chemin parcouru par la radiation déterminé par le ray tracing.

e Radiance source L'(¥; 8, 0)

Dans le cas qui nous occupe, c’est-a-dire une visée au nadir dans l'infrarouge, le terme de la
source de radiation est principalement gouverné par I’émission thermique (corps noir) de la surface.
Deux autres contributions sont également a prendre en compte, en raison de I'émissivité et de la
réflectivité de la surface terrestre. Le terme de source s’écrit donc de la fagon suivante :

L'(#6,0) = e(@B@,Ts) + (1 —eM)Lif () + a(DLY @) (1.3)

Ou €(¥) est I'émissivité de la surface terrestre pour le nombre d’onde ¥, B(17, Tsurf) est la
fonction de Planck représentant I'émission de la surface terrestre de température Ts pour le nombre
d’onde 7, Lf;r(ﬁ) est la radiance moyenne émise par 'atmosphére et dirigée vers la surface, a (V) est

la réflectivité effective de la surface terrestre, et L%*(ﬁ) est la quantité de rayonnement solaire
atteignant la surface.
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Chaque terme de I'équation (1.3) caractérise une contribution particuliere a la radiance
source. Le premier terme décrit I'émission du corps noir terrestre corrigée par I'émissivité de la
surface (qui n’est pas un corps noir parfait). Le deuxiéme terme est la fraction du rayonnement émis
par I'atmosphére réfléchie par la surface terrestre (dans la direction du sondeur) avec, dans notre
cas, la réflexion qui est considérée lambertienne’. Le troisieme terme de I’équation exprime, quant a
lui, la fraction du rayonnement solaire réfléchie par la surface terrestre dans la direction du sondeur.
a(7) tient compte des contributions des réflexions lambertienne et spéculaire®. Remarquons que, la
contribution de ce troisieme terme dans la région spectrale que nous avons étudiée (infrarouge
thermique, en dessous de 2000 cm™, voir chapitre 2) est négligeable, et ne sera par conséquent pas
prise en compte.

De maniére pratique, pour pouvoir résoudre I'équation du transfert radiatif (1.1), I'atmosphére
est discrétisée en couches’. Chaque couche est définie par deux niveaux, un inférieur et un
supérieur. Par convention, ils sont numérotés de 0 a N en commencant par le bas de I'atmosphére.
Les couches sont, par conséquent, numérotées de 1 a N. Pour chacune d’entre elles, la moyenne de
chaque paramétre atmosphérique est calculée (ex: T;, P;,...), de méme que le chemin parcouru (ray
tracing). Pour chaque couche, la colonne partielle de chaque espéce j est également calculée, et cela
de la facon suivante :

Zit1 0s(z,0)
PCi,j = p](Z)TdZ (14)
Zj
OU PC; j est la colonne partielle de I'espece j dans la couche i (molécules/cm?) et p;(z) est la
densité moléculaire de I'espéece j (molécules/cm?).

L'équation (1.1) est, elle, évaluée successivement pour chaque couche (de 1 a N). La
température étant considérée constante pour chacune d’entre elles, I'équation (1.1) devient pour
une couche i :

Oou LE est la radiance sortant de la couche i, Ei est la fonction de Planck d’émission de la

couche i calculée a sa température moyenne Tj, LE_l est la radiance sortant de la couche i — 1 et
t; = t(V; z;_4, z;) est la transmittance effective de la couche i.

L’émission de la surface LB est évaluée en utilisant I'équation (1.3). La transmittance effective
t; est, elle, calculée en utilisant une formulation semblable a I'équation (1.2), mais en utilisant les
parametres moyennés définis ci-dessus :

fi = exp —ZPCLJZ O-j,l (17, Ti) Pl) = exp _EPCL’]ZO-;’?t X g],l(ﬁ' Ti' ﬁl) (16)
J J

l l

Ou i fait référence a la couche, j a I'espece et [ a la raie spectrale (si celle-ci est résolue),
g, (V; T;, P,) est la section efficace d’absorption de I'espéce j pour la raie [, Jﬁ‘t

efficace d’absorption intégrée (de I'espéce j pour la raie l) et g;,;(V; T;, P,) est le profil de raie. Le
calcul de cette transmittance nécessite I'utilisation d’une base de données spectroscopiques (ici,

est la section

> La réflexion lambertienne est une réflexion pour laquelle la quantité totale de rayonnement atteignant la surface est
réfléchie de fagon égale dans toutes les directions, quelle que soit la direction de la source.

® Une réflexion spéculaire est une réflexion pour laquelle I'angle d’incidence est égal a I'angle de réflexion.

7 Cette discrétisation n’est pas fixée dans notre cas et sera précisée dans les premieres sections des chapitres 3 et 4.
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HITRAN 2008 [11]) qui compile les parameétres de raie, tels que la position, a]-ift et les parametres

d’élargissement, permettant de calculer g;;(V; T;, P;). La procédure utilisée est dite raie a raie et un
profil de Voigt est choisi comme profil de raie. Notons que, dans le cas de molécules lourdes, les raies
spectrales ne sont généralement pas résolues en laboratoire. Des sections efficaces d’absorption
o (), idéalement recueillies a différentes températures et pressions, sont alors utilisées a la place
des parametres de raie, et la valeur correspondant au couple (T, P) se rapprochant le plus des
conditions atmosphériques est choisie. Enfin, les continuums des molécules d’H,0, d’0O,, de N, et de
CO, sont également pris en compte dans le calcul de la transmittance.

Finalement, le spectre obtenu apreés résolution de I’équation (1.1) est convolué par la fonction
d’appareil de I'instrument de mesure (voir chapitre 2).

2.3 Meéthode inverse

Pour obtenir des informations sur I'état de I'atmosphére a partir des spectres enregistrés par
un instrument satellitaire, la résolution du transfert radiatif seule n’est pas suffisante. En effet,
I’évaluation de I'’équation (1.1) nécessite la connaissance des parametres atmosphériques, tels que la
température et les profils verticaux de divers constituants de I'atmospheére. Or, ces informations sont
généralement parfaitement inconnues et se trouvent étre, d’ailleurs, celles que I'on souhaite obtenir.
Une deuxiéme étape est donc requise pour traiter les spectres observés : I'inversion.

La méthode d’inversion utilisée dans ce travail est la méthode de I'Estimation Optimale,
développée par Rodgers [12], et est résumée ci-dessous [10, 13].

L’équation du transfert radiatif (1.1) peut étre généralisée de la fagon suivante :
y=Fxb)+n (1.7)

Ou y est le vecteur de mesure contenant les radiances mesurées par l'instrument, x est le
vecteur d’état contenant les concentrations moléculaires (que I'on recherche), b est le vecteur
représentant tous les autres parameétres fixés ayant un impact sur la mesure (pression, température,
paramétres instrumentaux,...), i) est de bruit de la mesure et F est le modéle du transfert radiatif, qui
relie I'état de I'atmosphére aux mesures.

Le but de l'inversion est de trouver un vecteur d’état X, bonne approximation du vrai vecteur
état x, qui est le plus cohérent avec les mesures réalisées (y )® et avec I'information a priori que I'on
a de I'atmosphére. Ceci nécessite donc la définition d’un vecteur d’état a priori x,, représentant une
connaissance hypothétique (idéalement réaliste) des profils verticaux de concentrations
moléculaires, et de sa matrice de covariance S,, représentant la variabilité associée a ces
concentrations.

Dans le cas d’un probléme linéaire, le vecteur X, solution de I'Estimation Optimale, est donné
par:

% =x,+ (KT'S;'K +531) K'S;'(y — Kx)  (1.8)

Ou K est la matrice des Jacobiens du modele F, dont les lignes sont les dérivées du spectre par
les variables ajustées (dy/0%), et Sy est la matrice de covariance des erreurs de mesures,
représentant essentiellement le bruit qui leur sont associées.

8 . . \ .
Remarquons que dans le cas de notre sondeur nadir, nous sommes en présence d’un probléme sous-contraint (nombre
d’inconnues > nombre de mesures). Plusieurs solutions a I’équations (1.7) sont donc possibles.



Cependant, nous sommes confrontés dans ce travail a un probléme modérément non linéaire.
L’équation (1.8) est alors itérativement répétée jusqu’a convergence®. Pour I'itération i, on a :

— —1\~1 —
Xi+1 = Xq + (K'{Sani + sal) Klrsnl[y — F(x;) + K(x; — x4)] (1.9)

A convergence, le spectre mesuré est dit « ajusté ». Le vecteur X est connu et sa matrice de
covariance S, représentant I'erreur statistique totale associée a X, est calculée de la facon suivante :

S=(K'S;'K +S;1)" (1.10)

De la méthode, nous pouvons également définir la matrice des noyaux moyens A comme

A=GK = 0% 1.11
ol G = Z—i = (K's;'K + S;l)_lKTS,;l est la matrice de gain.

Les noyaux moyens expriment la sensibilité de la mesure dans la détermination de X, en
comparaison au véritable profil. La position de leur maximum indique l'altitude de sensibilité
maximale.

2.4 Spécificité du transfert radiatif dans l'infrarouge thermique

Comme nous I'avons déja dit dans la sous-section 2.2, I’équation générale du transfert radiatif
peut étre simplifiée selon le domaine spectral étudié, mais est donc aussi spécifique a celui-ci. Le
travail réalisé s’étant basé sur le transfert radiatif dans l'infrarouge thermique (TIR), cette sous-
section a pour but de décrire les spécificités associées a celui-ci.

La région spectrale correspondant a I'infrarouge thermique s’étend d’environ 4 pm (2500 cm™)
a 50 um (200 cm™). Cette région est celle dans laquelle la surface terrestre et I'atmosphére émettent
principalement. Par conséquent, le sondage atmosphérique dans linfrarouge thermique est
tributaire des profils verticaux de température, lesquels doivent étre connus précisément pour
inverser au mieux les spectres observés, et en obtenir les profils de concentrations moléculaires les
plus exacts possibles. Dans le cas de ce travail, les profils de température utilisés (voir chapitre 2)
sont caractérisés par une erreur de I'ordre de 1.5 K-2 K a la surface et dans la haute troposphére, et
de l'ordre de 0.6 K dans la troposphére libre [14].

Une spécificité associée au sondage dans l'infrarouge thermique est I'influence du contraste
thermique (TC) sur la sensibilité des mesures dans les basses couches de I'atmosphere. Le contraste
thermique se définit généralement comme la différence entre la température de la surface terrestre
Ts et la température de I'air situé a une altitude d’intérét (voir par exemple figure 3.3). Cette
influence peut s’expliquer facilement grace a I'équation simplifiée du transfert radiatif dans une
atmosphére non-diffusive’® :

dL(v) o o o
— = MBI L@ (112)
Ou dL(V) est la variation d’'une radiance monochromatique (V/) observée aprés passage a
travers une couche d’air d’épaisseur infinitésimale ds, ,(V) est le coefficient d’absorption de la
couche infinitésimale pour le nombre d’onde ¥, B(T,7V) est la fonction de Planck pour le nombre

® Le critére de convergence choisi ici est : |F(x;41) — F(x;)| < 0.02 x \/Sn,jj oU Sy jj sont les éléments diagonaux de la
matrice S, [13].
% Notons que I'équation (1.1) donnée dans la sous-section 2.2 est une expression similaire mais plus détaillée.
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d’onde ¥ représentant I’émission de la couche caractérisée par une température T, et L(V) est la
radiance monochromatique initiale.

Considérons maintenant que la radiance initiale est celle émise par la surface terrestre et

qgu’elle est représentée par la fonction de Planck d’un corps noir de température Ts. A présent, sur
base de I'’équation (1.12), nous pouvons faire les remarques suivantes :

Brigthness temperature (K)

» La variation de radiance observée dL(V) est négative si L(V) est supérieure a B(T, V). Ceci

est le cas lorsque la température de surface Tg est supérieure a la température de la
couche. Le contraste thermique est donc positif et le signal apparait en absorption (figure
1.5 en orange, pour I'exemple d’une signature de NH;).

La variation de radiance observée dL(V) est positive si L(V) est inférieure a B(T, V). Ceci
est le cas lorsque la température de surface T est inférieure a la température de la
couche. Le contraste thermique est donc négatif et le signal apparait en émission (figure
1.5 en bleu). Notons également que nous sommes alors en présence d’une inversion de
température.

Lorsque le contraste thermique est nul ou presque, les termes L(V) et B(T, V) sont égaux
ou presque et aucune variation de radiance n’est observée. Par conséquent, aucune
structure spectrale n’est observée (figure 1.5 en vert).

—TC <0
272 1 TC=0
270 TC >0
268
266 -
264 -
262 -
260
258
256
254
252 -
250
248
1078 1080

T T T T T T

T T T T T 1
1082 1084 1086 1088 1090 1092

Wavenumber (cm™)

Figure 1.5 : Influence du contraste thermique sur la sensibilité des sondeurs opérant dans I'infrarouge
thermique. Une signature du gaz NH;, contenant une série de raies individuelles (HITRAN 2008), a été
simulée pour trois cas de contrastes thermiques (TC). Elle apparait en émission pour un TC<0 et en
absorption pour un TC>0. Pour un TC=0, la signature n’est pas observée. Notons que la simulation est
réalisée pour une atmosphere restreinte a une couche de surface d’un kilometre d’épaisseur et ne

contenant que le gaz NH;. La température de cette couche a été gardée constante et seule la température
de surface a été modifiée suivant le cas de contraste thermique. L’axe des y est donné en température de

brillance et non en radiance (voir chapitre 2 pour 'expression de la température de brillance).
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3 Mesures de la composition de la couche limite atmosphérique par
satellite

Mesurer la composition de I'atmosphére depuis I'espace est essentiel pour surveiller les
polluants atmosphériques. Grace a une utilisation des mesures satellitaires en synergie avec des
modeles théoriques, la quantification des émissions anthropiques et la compréhension de leurs
impacts sur lI'environnement et le climat deviennent possibles. Comme nous I'avons explicité
précédemment, le sondage de la couche limite atmosphérique est particulierement important, car
c’est elle qui est directement sujette aux flux de surface. Cependant, ce sondage est logiquement
difficile depuis les satellites en orbite, car les concentrations des gaz émis sont généralement faibles
et confinées dans une petite portion de la colonne atmosphérique totale (voir sous-section 1.3).

Le but du travail réalisé s’inscrit dans ce cadre et est explicité dans la sous-section 3.2.
Préalablement, la section 3.1 ci-dessous donne un apercu d’autres études, s’intéressant a la
composition de la couche limite et aux émissions qui s’y déroulent (pour une description plus
compléte du sondage de la CLA par les satellites, voir [15]).

3.1 Résultats antérieurs

Le sondage de la couche limite atmosphérique n’est pas possible dans toutes les géométries
d’observation. En effet, seule la visée au nadir donne acces a des informations sur les couches situées
a proximité de la surface, en fournissant une observation de toute la colonne atmosphérique. Par
contre, différentes régions spectrales peuvent étre utilisées pour mesurer la composition de la
couche limite atmosphérique. Nous nous intéressons ici aux domaines allant de l'ultraviolet a
I'infrarouge thermique, généralement utilisés pour les mesures de composition.

e  UV-visible-proche IR

Les instruments mesurant la radiation solaire réfléchie/rétrodiffusée dans les régions
spectrales de I'UV-visible ou du proche infrarouge sont connus pour leur capacité a sonder
I"'atmosphere jusqu’a la surface. Leur sensibilité dans la couche limite atmosphérique dépend, entre
autre, de la réflectivité de la surface terrestre. La diffusion atmosphérique influence également cette
sensibilité. En effet, d'une diffusion moléculaire importante résulte qu’une partie (plus ou moins
grande) de I'intensité mesurée au sondeur n’a pas traversé la CLA.

Ce type d’instrument a été utilisé, entre autre, pour obtenir les colonnes troposphériques du
dioxyde d’azote (NO,), jouant un rdle clé dans la formation d’ozone troposphérique, et ainsi identifier
les régions du globe les plus émettrices. Notons que, 1) le NO, ayant une courte durée de vie, la
colonne troposphérique observée est dominée par la teneur en NO, de la couche limite, 2) les plus
grandes concentrations en NO, apparaissent dans les régions urbaines et industrialisées. Enfin, les
tendances temporelles des émissions de ce gaz ont également été étudiées pour différentes parties
du globe, révélant notamment, une augmentation des émissions dans I’est de la Chine [16].

Dans une moindre mesure, les émissions de SO, de certaines sources anthropiques, en
particulier de l'industrie de I'extraction de métaux lourds, ont été observées dans le domaine de
I'ultraviolet pour différentes parties du globe (Russie, Pérou,... [17, 18]). Un exemple de distribution
globale de SO,, obtenue par linstrument UV GOME", est donné sur la figure 1.6. Notons
I’observation de la région de Norilsk, qui est ciblée dans ce mémoire.

Enfin, dans le proche infrarouge, les premieres observations et tendances d’émissions des
gaz a effet de serre, CO, et CH,, ont été mises en évidence [19, 20, 21].

! GOME = Global Ozone Monitoring Experiment.
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Figure 1.6 : Distribution globale de SO, réalisée sur une moyenne de sept ans (1996-2002) a partir des mesures de
I'instrument GOME. On peut observer I'activité de différents volcans : le Nyamuragira au Congo, I’Etna en Sicile ou
encore le Popocatépelt au Mexique. Des émissions anthropiques peuvent également étre observées, comme la région
de Norilsk (Russie), qui nous intéresse particulierement dans ce travail. Image tirée de [18].
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Figure 1.7 : Distribution globale d’ammoniac pour I’'année 2010 obtenue par IASI (M. Van Damme,
communication personnelle). Les zones les plus émettrices sont facilement distinguables.
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e IR thermique

Les sondeurs mesurant le rayonnement émis par la Terre dans la région de l'infrarouge
thermique sont conventionnellement considérés inadéquats pour réaliser des mesures dans la
couche limite atmosphérique. En effet, ils ne sont sensibles a cette couche que dans les cas de
contrastes thermiques positifs ou négatifs élevés [22] (voir aussi sous-section 2.4). Cependant, ils ont
certains avantages par rapport aux instruments UV-visible et proche IR : ils ne sont pas limités par la
disponibilité de la radiation solaire et/ou par des surfaces réflectives, et sont généralement
caractérisés par une meilleure résolution spatiale™.

Jusqu’a récemment, ce type de sondeur n’était capable de détecter précisément les sources
d’émissions locales qu’en réalisant des moyennes de concentrations sur plusieurs années. On peut
citer, par I'exemple, le cas de I'étude du CO émis par des régions a forte densité de population par
I'instrument MOPITT® [23], pour laquelle la détection des émissions urbaines n’a pu étre possible
gu’en réalisant une moyenne des mesures sur une période de sept ans. Notons que ce type de
résultat, bien que révélateur des potentialités offertes par les instruments IR, n’est pas en faveur de
la surveillance journaliere de la qualité de I'air par ces instruments.

Avec l'avénement d’une nouvelle classe de sondeurs plus performants, de nouvelles
perspectives s’ouvrent pour |'observation de la couche limite dans l'infrarouge thermique, comme
peut en témoigner la réalisation de la premiere distribution globale de 'ammoniac par I'instrument
IASI [24]. Les régions les plus émettrices, telles que les zones agricoles, ont pu ainsi étre mises en
évidence. La figure 1.7, réalisée en moyennant les données de I'année 2010, en est un bon exemple.
Il est important de noter que I'ammoniac est un gaz de tres courte durée de vie (quelques heures), et
se trouve donc confiné dans la CLA. Notons également que les concentrations de NH; peuvent étre
mesurées avec IASI quotidiennement a proximité des principales sources [25], ouvrant des
perspectives concrétes pour le suivi de la qualité de Iair.

3.2 Objectifs du travail

Le principal objectif de ce mémoire est d’étendre nos connaissances quant a la capacité des
sondeurs opérant dans l'infrarouge thermique a mesurer la composition chimique de la CLA. I
s’inscrit dans la continuation des études récentes menées a I’'ULB, qui ont montré que la sensibilité
de ce type de sondeur au NH; de la CLA est fortement augmentée dans des situations de contrastes
thermiques positifs élevés [24, 25]. Cependant, il souleve un nouveau défi en s’attachant a la région
de I'Arctique, ou les basses températures rendent de telles situations de contrastes thermiques peu
fréquentes. Les cas de contrastes thermiques négatifs, résultant du développement d’inversions de
température dans les basses couches, sont donc ciblés dans notre recherche. Nous limitons celle-ci a
la région industrielle de Norilsk, située au-dela du cercle polaire arctique et bien connue pour ses
larges émissions de SO, (dues principalement a l'industrie de I'extraction de métaux lourds — nickel,
cuivre —implantée a proximité de la ville) et pour ses niveaux records et persistants de pollution. Le
SO, est une espéce qui se caractérise par un temps de résidence relativement court étant donné sa
réactivité, et qui reste donc essentiellement confinée dans la couche limite atmosphérique.
Possédant deux bandes vibrationnelles relativement intenses dans l'infrarouge thermique, elle
constitue un cas d’étude particulierement bien adapté a la problématique que nous abordons dans
ce travail.

Notre recherche repose sur les mesures réalisées entre 2009 et 2011 par l'instrument IASI,
embarqué sur la plateforme MetOp-A, dont les caractéristiques instrumentales (bruit de mesure,
couverture et résolution spatiales) et de visées (petit pixel au sol) permettent de mesurer
efficacement des épisodes de pollution locale.

12 | a résolution spatiale est déterminée par la taille du champ de vue du satellite. Plus celui-ci est petit, plus la résolution
spatiale est bonne.
B MOPITT = Measurement Of Pollution In The Troposphere.
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Afin de déterminer les capacités de IASI pour le suivi de la pollution au SO, dans la région
arctique de Norilsk, notre travail s’est organisé en différentes parties. La premiere, qui repose sur des
simulations de transfert radiatif pour des atmospheres avec des niveaux hypothétiques de pollution,
vise a démontrer la faisabilité théorique de la mesure et a identifier les parameétres spectraux (bande
vibrationnelle) et géophysiques (contrastes thermiques, concentrations en polluant, taux d’humidité)
déterminants pour cette mesure. La seconde partie traite de spectres réels et vise, sur base des
résultats obtenus, a fournir une premiére cartographie de la pollution en SO, dans cette région de
I’Arctique avec un instrument IR, en particulier durant les mois d’hiver pendant lesquels les sondeurs
UV-visible sont inutilisables.

Les différentes parties décrites ci-dessus sont abordées successivement dans différents
chapitres. Le chapitre 2 est consacré a la description de l'instrument spatial IASI et de la région
arctique étudiée. Le chapitre 3 s’intéresse a la sensibilité du sondeur au SO, de la CLA. Le chapitre 4
se concentre sur les mesures de SO, a Norilsk et la description des distributions spatiales des
concentrations de SO, dans la CLA et des tendances temporelles dans I'évolution de ces
concentrations. Enfin le chapitre 5 décrit les perspectives qui s’ouvrent a la suite du travail réalisé.
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Chapitre 2 : L'instrument spatial IASI et
la région de Norilsk

Comme nous venons de l'expliciter, ce travail vise a mesurer pour la premiere fois la
concentration de SO, dans la couche limite polluée, a I'aide de mesures satellites obtenues dans I'IR
thermique. Il se focalise sur la zone industrielle de Norilsk en Arctique et utilise les données du
sondeur IASI sur MetOp. Ce chapitre aborde successivement les caractéristiques de 'instrument et
fournit une breve description de Norilsk et des conditions qui y régnent.

1 L’instrument spatial IASI

1.1 Mission et caractéristiques instrumentales

IASI est un sondeur hyperspectral™ développé conjointement par le CNES (Centre National
d’Etudes Spatiales, agence spatiale francaise) et par EUMETSAT (Organisation européenne pour
I'exploitation des satellites météorologiques). |l se trouve actuellement a bord de la plateforme
MetOp-A, lancée le 19 Octobre 2006, et se déplace sur une orbite polaire autour de la Terre.
L’objectif principal de la mission MetOp est de fournir des données en continu et a long terme pour
supporter la météorologie opérationnelle, les prévisions environnementales et la surveillance du
systeme climatique global. Cette mission consiste en une série de trois satellites (MetOp-A, B et C),
qui seront lancés séquentiellement tous les cing ans environ afin de fournir des observations sur une
période de plus de quinze ans.

L'instrument IASI a pour objectif premier d’améliorer les prévisions météorologiques, en
mesurant les profils de température et d’humidité troposphériques avec une résolution verticale et
une précision inégalées. Son deuxieme objectif est de contribuer aux mesures de la composition
atmosphérique. Par conséquent, ses caractéristiques instrumentales sont un compromis entre les
nécessités associées a ces deux objectifs : IASI combine ainsi une bonne couverture horizontale avec
une résolution spectrale modérée. Le détail de ses caractéristiques est donné ci-dessous [26, 27].

e Design instrumental et orbite

L'instrument IASI consiste en un interféromeétre de Michelson associé a un imageur. Il a été
développé pour mesurer le spectre émis par la Terre dans l'infrarouge thermique en utilisant la
géomeétrie d’observation nadir. Il opéere depuis la plateforme MetOp, en orbite polaire autour de la
Terre et située a une altitude d’environ 817 km. L'orbite de la plateforme est synchronisée sur le
Soleil. Le satellite croise I’équateur a 9h30 (pour le matin) et a 21h30 (pour le soir) environ. Le temps
nécessaire au satellite pour parcourir une orbite compléte est de 101 minutes. Il effectue donc un
peu plus de 14 fois son orbite par jour.

e Champ de vue et couverture horizontale

Le champ de vue instantané de IASI est composé de 2x2 pixels circulaires, chacun ayant un
diametre de 12 km lorsque I'instrument pointe au nadir (figure 2.1). Les dimensions de ce champ de
vue sont de 3.3°x3.3° ou 50x50 km au nadir.

14 . . . . a11:
Un sondeur hyperspectral est un instrument dispersif capable de mesurer des centaines ou des milliers de canaux
. . . . . - -1
spectraux. Dans I'IR thermique, un sondeur hyperspectral a typiquement une résolution spectrale inférieure au cm™.
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Figure 2.1 : Champ de vue de l'instrument IASI. Image tirée de [27].

Afin d’avoir une couverture horizontale maximale (notamment nécessaire pour les mesures
météorologiques), I'instrument ne pointe pas uniqguement au nadir, mais balaye une région de part
et d’autre de cette position. Ce balayage s’effectue jusqu’a un angle de 48.3° de chaque c6té de la
trace du satellite (voir figure 2.1). Ceci correspond a la mesure de 15 champs de vue de chaque coté
de la position nadir et a une couverture horizontale de 2x1100 km de part et d’autre de la trace du
satellite.

e Région spectrale et spectres

Linstrument couvre une région spectrale continue s’étendant de 645cm™ (15.5 um) a
2760 cm™ (3.62 um). Ceci est réalisé par trois détecteurs, mesurant chacun le spectre dans une
bande de nombres d’onde distincte : 645-1210 cm™ (8.26-15.5 pm), 1210-2000 cm™ (5.0-8.26 um) et
2000-2760 cm™ (3.62-5.0 um). La région spectrale a été choisie pour inclure I'intense bande
d’absorption du CO, a 667 cm™ (15 pum), utilisée pour déterminer les profils de température, la bande
de I'ozone a 1042 cm™ (9.6 um), et I'intense bande v, de la vapeur d’eau a ~ 1600 cm™ (6.25 um)
(exemples de spectres sur les figures 2.2 et 2.3). D’autres bandes d’absorption moléculaires sont
présentes sur I'ensemble du domaine spectral de IASI, notamment les bandes v; (1152 cm™) et v3
(1362 cm™) du SO, sur lesquelles nous nous concentrons dans les chapitres 3 et 4. C’est a partir de
ces bandes moléculaires que les concentrations de gaz en traces peuvent étre restituées, suivant les
méthodes inverses décrites précédemment (chapitre 1, sous-section 2.3). Il est important de noter
que le signal enregistré par I'instrument pour les nombres d’onde supérieurs a 2000 cm™ contient
une contribution du rayonnement solaire réfléchi/rétrodiffusé vers I'espace (équation 1.3, chapitre 1,
section 2).
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Figure 2.2 : Spectre IASI en radiance (W/(m? sr m™)) mesuré a 57.73°N et 1.08°E (Mer du Nord) le 25/03/2012. Les
traits pointillés représentent la fonction de Planck pour un corps noir dont la température est de 280.2 K. Cette
température est également la température de la surface terrestre pour le spectre enregistré, telle que renseignée
dans les données de niveau 2 (voir ci-dessous).
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Figure 2.3 : Spectre identique a celui de la figure 2.2 exprimé en température de brillance. Le trait
discontinu représente la température de la surface terrestre de 280.2 K pour le spectre enregistré.
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Le signal mesuré par I'instrument IASI est une intensité de radiance (ou radiance) L15 (voir
figure 2.2 pour un exemple). Elle correspond a I'émission thermique de la surface (typiquement
représentée par un corps gris d’émissivité e(¥7)) et de I'atmosphére, atténuée (ou intensifiée) par les
gaz en présence le long du trajet optique. Elle est modélisée par I'équation générale du transfert
radiatif (1.1). Les spectres sont donc exprimés dans les unités correspondantes (W/(m?sr m™)). Si I'on
considere pour la radiance mesurée une distribution spectrale d’'un corps gris, décrite par une
fonction de Planck pondérée par I'émissivité €(V), chaque radiance est liée de maniére univoque a
une température. On peut donc convertir (quelle que soit la source) chaque intensité de radiance en
une température de corps noir équivalente, appelée température de brillance suivant :

. hcv 1 @1
B= "7 —— .
NI
v

OU h est la constante de Planck, ¢ est la vitesse de la lumiére, k est la constante de
Boltzmann, ¥ est le nombre d’onde, €(V) est I'émissivité de la surface terrestre, et Ly est la radiance
mesurée.

e Traitement de la mesure et calibrations

Les mesures brutes de I'instrument sont des interférogrammes (données de niveau 0). lls
sont convertis a bord de la plateforme en spectres (données de niveau 1A) par une transformée de
Fourier inverse. Trois calibrations sont ensuite réalisées : une calibration spectrale, une calibration
radiométrique, qui transforme le signal mesuré en radiance, et une calibration géométrique, qui
associe, a chaque empreinte au sol de l'instrument, une position géographique. Les spectres
géolocalisés et calibrés spectralement/radiométriquement correspondent aux données de niveau 1B.
Finalement, les spectres sont apodisés de telle maniere a ce que la fonction instrumentale
corresponde a une gaussienne de 0.5 cm™ de largeur a mi-hauteur, constante sur tout I'intervalle
spectral (données de niveau 1C). Ce sont les données de niveau 1C, qui sont distribués
opérationnellement (voir ci-dessous), que nous analysons dans ce travail. Notons que chaque spectre
est échantillonné en canaux de 0.25cm™ et qu’un total de 8461 canaux est donc couvert par
I'instrument.

e Bruit radiométrique et résolution spectrale

Les spectres IASI sont d’une haute qualité radiométrique. En effet, le bruit (exprimé en
différence de température de brillance) est inférieur a 0.2 K pour les nombres d’onde inférieurs a
2200 cm™, excepté pour la région allant de 1800 a 2000 cm™ ou il atteint environ 0.3 K (voir
figure 2.4). Remarquons également que le bruit est bien inférieur a 0.1 K pour la région 1150-
1500 cm™. Enfin, il commence a augmenter a partir de 2500 cm™, correspondant a la fin du domaine
de l'infrarouge thermique et le début du proche infrarouge. Notons que les valeurs données ci-
dessus sont le résultat de la conversion du bruit en radiance pour une température de référence de
280 K.

La résolution spectrale de I'instrument est déterminée par la largeur totale a mi-hauteur de
sa fonction d’appareil. Celle-ci varie de 0.35 cm™ & 0.5 cm™ sur la région spectrale couverte par IASI
pour les données de niveau 1B. Comme nous venons de le détailler, les spectres sont apodisés par
commodité par une fonction gaussienne de largeur totale & mi-hauteur de 0.5 cm™. Cette largeur
peut étre considérée comme la résolution spectrale apodisée.

> Nous omettons ici les dépendances envers les paramétres spectraux et géophysiques : Ly = L(i; o, Z).
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e Distribution des données

L’acquisition d’une observation compléte de IASI de part et d’autre de sa trace prend environ
8 secondes, en tenant compte des calibrations réalisées en vol. Cette séquence de mesure
correspond donc a 120 interférogrammes (4x30) convertis en 120 spectres a bord du satellite. Ces
spectres sont ensuite transférés sur Terre environ trois heures aprés acquisition. En tout, prés de
1 300 000 spectres sont ainsi délivrés chaque jour par la mission IASI.

La stabilité de I'instrument est surveillée régulierement par le Centre d’Expertise Technique
du CNES et par EUMETSAT, et les produits IASI sont distribués de fagcon opérationnelle par le Systeme
de Distribution des Données d’EUMETSAT (EUMETCast). Cette distribution concerne une large
audience, localisée sur une zone géographique incluant la plupart de I'Europe et certaines régions
d’Afrique. Depuis juin 2007, EUMETCast distribue les produits de niveau 1C (spectres calibrés).
Depuis septembre 2007, les données de niveau 2, incluant les profils de température, de vapeur
d’eau, les propriétés de surface et des nuages, sont également distribuées [28, 29]. Enfin, depuis
mars 2008, les colonnes partielles de certains gaz en traces (ex : ozone) sont disponibles. Notons que
ce dernier type de produit n’a pas été utilisé au cours de ce travail.
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Figure 2.4 : Bruit radiométrique de I'instrument IASI. En rose, bruit exprimé en radiance
et en bleu, bruit exprimé en différence de température de brillance.

1.2 Réalisations passées et présentes

Depuis son lancement il y a environ cing ans, I'instrument IASI a fourni de nombreuses
données précieuses qui ont permis d’importants développements en météorologie opérationnelle et
dans I'analyse de la composition chimique de I'atmosphere. Dans ce dernier domaine qui nous
intéresse particulierement dans ce travail, les données recueillies par IASI ont permis la détection
d’especes volatiles réactives jamais observées auparavant en visée nadir, et la cartographie en temps
presque réel de composés chimiques et d’aérosols. Elles ont également contribué a la
compréhension des phénomeénes de transport atmosphérique et au développement d’applications
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opérationnelles (ex: identification et suivi des panaches volcaniques). Enfin, la calibration et la
stabilité excellentes de I'instrument, combinées a une longue période d’observation attendue (15
ans), permettent d’envisager une contribution importante des mesures IASI aux études climatiques.

Dans cette sous-section, nous présentons un résumé des travaux réalisés a partir des données
IASI. Nous nous concentrons plus particulierement sur ceux réalisés au sein des groupes de recherche
de 'ULB et du LATMOS (Laboratoire Atmosphéres, Milieux, Observations Spatiales, Université de
Paris VI).

1.2.1 Algorithmes et méthodes de détection

La détermination des quantités et des distributions de gaz en traces a partir des spectres IASI
a commencé des le début de la distribution des niveaux 1C. Elle a nécessité le développement
d’algorithmes sophistiqués et de méthodes de détection intelligentes, dont les utilisations dépendent
du cas étudié (distribution globale, locale, profils verticaux,...). Une bréve description de ces outils de
traitement est donnée ci-dessous.

e Atmosphit

Le programme Atmosphit, développé a I'ULB, est un algorithme contenant un modele
complet de transfert radiatif raie a raie et capable de réaliser I'inversion de spectres IR mesurés selon
différentes géométries, dont le nadir [13]. Le modele de transfert radiatif utilisé est similaire a celui
décrit dans la sous-section 2.2 du chapitre 1. L’algorithme propose différentes méthodes inverses,
dont I'Estimation Optimale (décrite en sous-section 2.3 du chapitre 1) qui a été utilisée pour acquérir
les résultats de ce travail (voir chapitre 4). Il est important de remarquer qu’Atmosphit n’ajuste pas
directement les colonnes partielles des constituants atmosphériques, mais des facteurs multiplicatifs
(FM) sans unités. L'équation (1.6) (chapitre 1) devient alors :

fi =exp|— Z Mi,jPCi,j O-j,l(ﬁ; Tini) — Z PCL,]ZO},I(VI Ti'Pi) (16b)

j=ajusté l j=fixé l

Ou M;; sont les facteurs multiplicatifs des especes a ajuster. Les colonnes partielles
« ajustées » sont obtenues en multipliant les colonnes a priori par les facteurs multiplicatifs restitués.

e FORLI

FORLI, pour Fast Optimal Retrieval on Layers for IASI, est un programme traitant en temps
presque réel les nombreuses mesures journaliéres de I1ASI [10]. Développé a I'ULB, il a pour objectif
de fournir les distributions globales des concentrations de gaz atmosphériques. Jusqu’a présent,
I"algorithme a été implémenté dans la chaine de traitement de I'ULB pour I'ozone, le monoxyde de
carbone et I'acide nitrique. Son développement suit celui du programme Atmosphit : il contient un
modele de transfert radiatif (sous-section 2.2 du chapitre 1) et applique la méthode inverse de
I’Estimation Optimale (sous-section 2.3 du chapitre 1). Cependant, contrairement a Atmosphit, qui
calcule le spectre raie a raie dans chaque couche, FORLI repose sur l'utilisation de tables
d’absorbances précalculées pour accélérer le calcul du transfert radiatif (pour plus de détails, voir
(10]).

o Méthode des différences de température de brillance

La mesure de différences de température de brillance (DTB) permet de détecter la présence
de raies d’absorption ou d’émission d’especes réactives dans les spectres IASI. Elle s’applique en
particulier a l'identification et au suivi de certains événements soudains, tels que des feux de
végétation [30] ou des éruptions volcaniques [31, 32]. Le principe de cette méthode est relativement
simple. Comme nous I'avons expliqué a la sous-section précédente, les spectres de radiance peuvent
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étre convertis en température de brillance par I'’équation (2.1). Ainsi, chaque échantillon spectral de
IASI (rappelons que I'échantillonnage est de 0.25cm™) est donc associé a une température de
brillance. Dans le cas particulier d’un canal clair (atmosphére transparente), la température de
brillance correspond a la température de la surface terrestre®. Pour réaliser le calcul des différences,
un minimum de deux canaux est nécessaire : un premier, généralement un canal clair, constitue la
« référence », dont la température est T,. Le deuxiéme est choisi de maniére a contenir une
caractéristique spectrale (raie, partie de raie,..) de l'espéce que l'on souhaite détecter, et la
température de brillance mesurée est alors T;. Si la différence T, — T, des températures de brillance
associées a chacun de ces canaux est supérieure au bruit de I'instrument, on peut conclure que la
signature de cette espéce est présente dans le spectre, soit en absorption (T, — T;>0), soit en
émission (Ty — T;<0). Le choix des canaux a prendre en compte est donc crucial pour avoir une

identification fiable de I'espéce.

La méthode décrite ci-dessus est utilisée pour détecter la présence de la bande v5 du SO,
dans les spectres IASI. Dans ce cas précis, la moyenne des températures de brillance des canaux
Vigse = 1407.25 cm™ et vZ,,, = 1408.75 cm™ constitue la référence, et la moyenne des canaux
v% =1371.50 cm™ et v§ =1371.75 cm™ donne une estimation de I'absorption (ou de I'émission) de la
bande v; (figure 2.5). Le choix de ces canaux a été établi empiriquement et de fagon a ce que la DTB
calculée soit de I'ordre du bruit de mesure en I'absence de SO,. Cette méthode sera appliquée dans
le chapitre 3 pour identifier la période de I’'année ol I'instrument IASI est le plus sensible au SO, émis
dans la région de Norilsk, et dans le chapitre 4 pour sélectionner les spectres a traiter.
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Figure 2.5 : Choix des canaux spectraux pour la mesure des DTB dans le cas du SO, dans la
bande vs. En bleu : spectre observé. En rose : bande v5 du SO,.

Il est important de noter que les valeurs des DTB, qui caractérisent une amplitude de signal,
sont reliées en partie aux quantités de gaz présentes dans I'atmosphere mais que d’autres

16 . . PR . e eelg
Ceci est vrai pour autant que I'on considére une émissivité de 1.
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parametres interviennent, comme notamment le contraste thermique comme nous I'avons expliqué
précédemment (voir sous-section 2.4 du chapitre 1 en particulier). Par conséquent, la méthode reste
qualitative et une restitution des concentrations n’est possible que si la relation entre les DTB et les
concentrations est connue. Cette derniere peut étre déterminée sur base d’'un nombre suffisant
d’inversions et/ou de simulations de transfert radiatif, chacune d’elles associant une concentration a
une DTB [24, 31, 32].

Enfin, une extension de la méthode des DTB pour la détection des especes traces de
'atmosphére a été mise au point récemment [33], améliorant considérablement le seuil de
détection. Celle-ci est discutée dans le chapitre 5, dans le cadre des perspectives ouvertes par le
travail réalisé.

1.2.2 Etudes de la composition atmosphérique

L'un des objectifs de I'instrument IASI, comme expliqué au début de ce chapitre, est de
fournir des données pour la surveillance de la composition chimique de I'atmosphére. Depuis son
lancement, des avancées majeures dans la mesure des composés traces et des aérosols ont été
réalisées. En tout, 24 gaz atmosphériques ont été détectés dans ses spectres [34]. Dans cet
ensemble, on distingue dix especes qui peuvent étre observées dans chacun de ses spectres : CO,,
N,O, CFC-11, CFC-12, OCS, H,0, CH,4, O3, CO et HNOs. Toutes présentent des signatures spectrales
claires. Parmi ces especes, CO, O; et HNO; ont fait I'objet d’études plus extensives. La mise en
évidence de leurs émissions troposphériques et I'établissement de leur(s) distribution(s) (globale,
régionale, troposphérique et/ou stratosphérique,...) sont des exemples de travaux réalisés ([35, 36,
37], pour un résumé voir [26, 27]).

Outre ces 10 especes omniprésentes dans les mesures, 14 especes réactives ont également
été observées localement : SO,, NH;, CH;0H, HCOOH, C,H., PAN (C,H;05N), CH;COOH, H,S, HONO,
HCN, furane (C4H40), propyléne (CsHg), acétyléne (C,H,) et le formaldéhyde (H,CO). Notons que les
sept derniéres espéces citées n’avaient jamais été observées auparavant avec un instrument visant
au nadir ; elles ont été mises en évidence pour la premiere fois dans les panaches de feux australiens
de février 2009 [34]. Pour que ces especes puissent étre détectées, une source d’émission
importante est généralement requise. Cette source peut étre un événement extréme, tel qu’'une
éruption volcanique [31, 32, 38] ou de larges feux de végétation [30].Une autre source possible sont
les émissions biogénique et/ou anthropiques importantes [24].

Le SO, nous intéresse plus particulierement car il est le point central de ce mémaoire. Il est
régulierement et relativement aisément observé par IASI dans les panaches volcaniques (ex : Jebel at
Tair en 2007 [31], Kasatochi en 2008 [32]). Depuis novembre 2008, un systeme de détection
d’éruptions fonctionne en temps presque réel a I'ULB, et alerte les utilisateurs dans le cas de
I’observation d’un panache volcanique. La détection de ce type de panache repose uniquement sur la
mise en évidence des signatures spectrales du SO, dans les spectres IASI par la méthode des DTB,
décrite a la sous-section précédente. Ce type de systeme a pour principal objectif de garantir la
sécurité du trafic aérien. Plus récemment, le transport intercontinental du SO, troposphérique
d’origine anthropique a également été mis en évidence dans un panache de haute altitude [39].
Cependant, I'observation du SO, de la couche limite atmosphérique par I'instrument IASI (et dans le
TIR de maniére générale) n’a, jusqu’a présent, jamais été rapportée.

Notons enfin que IASI est capable de détecter différents types d’aérosols, et peut en
particulier les classer selon leur composition [40]. Jusqu’a présent, les aérosols observés incluent les
particules volcaniques, la poussiére (sable) et les aérosols de combustion, provenant d’épisodes de
feux de biomasses.
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2 Larégion polluée de Norilsk

Norilsk est la ville industrielle la plus large au-dela du cercle polaire arctique (66°32’N). Elle est
située dans le krai de Krasnoiarsk en Russie (région de Sibérie) et sur I'un des plus grands gisements
de nickel de la planete. L'un de ses secteurs industriels les plus actifs est donc I'extraction de métaux
lourds (nickel, cuivre, platine, palladium,...) a partir des sulfures contenus dans ce gisement, et est
dirigé principalement par la compagnie MMC Norilsk Nickel.

2.1 Niveau de pollution

Par ses activités de minage et d’extraction, Norilsk est également un lieu de haute pollution
[41]. Selon le classement du Blacksmith Institute’’ pour I'année 2007, la ville fait partie des dix
premieres zones les plus polluées du monde. Chaque année, Norilsk rejette d’énormes quantités de
polluants gazeux (SO,, NOy, COV,...), de particules et de métaux lourds dans I'air, et joue ainsi un role
majeur dans la pollution de la zone arctique. Plus particulierement, ses larges émissions de SO,
(~ 2000 kt par an pendant les années 1990, voir figure 2.6a) contribuent en grande majorité aux
problémes d’acidification de I’Arctique [8]. Des concentrations de SO, au-dela de 100 pg/m? sont
fréquentes (figure 2.6b). Ceci est environ cing fois supérieur aux concentrations d’autres régions
polluées proches et, pour référence, presqu’en permanence au-dessus des standards de qualité de
I'air en Europe (voir chapitre 1). Ces hautes émissions constituent d’ailleurs la principale source
(industrielle) de SO, au sein du cercle polaire arctique, comme peut en témoigner les figures 2.6a et
2.6b. Malgré une politique de réduction des émissions de SO, prise par la compagnie MMC Norilsk
Nickel fin des années 1990, il est difficile sur base de ces séries temporelles, s’arrétant en 2003, de
mettre en évidence une diminution des quantités rejetées par la ville de Norilsk, au contraire des
villes voisines de Nikel et de Monchegorsk. Une variabilité interannuelle importante est en revanche
révélée a Norilsk (figure 2.6b).

2.2 Climat

En raison de sa position géographique (69°20’N et 88°13’E), Norilsk connait un climat tres rude,
en particulier en hiver. La courbe rouge de la figure 2.7 montre la tendance des températures de
surface (du sol) diurnes au cours de la période 2009-2011 étudiée dans ce travail. Les points
représentent des moyennes de températures de surface journalieres, calculées sur une zone
entourant la ville (67.00-71.00°N et 87.00-91.00°E). Ces points indiquent une variation saisonniére
nette, associée a la variabilité du flux solaire atteignant la surface terrestre. Une sinusoide a été

ajustée a travers ces points afin de caractériser la variabilité (figure 2.7). L’équation obtenue pour

_ 4
cette courbe est y = 263 + 22.9 X sin (n = ;1;210

suggérant une température moyenne de 263 K sur la période étudiée. Les températures de surface
minimales moyennes sont d’environ 240 K, mais peuvent descendre jusqu’a 230 K certains jours.
Elles se produisent (figure 2.7) sur une période allant de fin novembre a début mars, caractérisée par
trés peu voire pas de rayonnement solaire atteignant la surface (la nuit polaire se déroule de
décembre a mi-janvier). Les températures de surface maximales moyennes sont, elles, de I'ordre de
286 K, mais peuvent grimper jusqu’a 300 K en juillet. Ces maxima sont caractéristiques de la période
du jour polaire a Norilsk.

), avec un coefficient de détermination R? = 0.84,

Comme nous l'avons déja mentionné a différentes reprises dans le chapitre 1, la capacité de
mesurer la composition en SO, de la CLA de Norilsk, par un instrument tel que IASI (infrarouge
thermique), dépendra des valeurs de contrastes thermiques de la région, plus encore que de celles
de la température de surface. Les valeurs de TC ont été calculées sur la période de temps qui nous
intéresse a partir des données IASI de niveau 2 de la maniére suivante :

7 Le Blacksmith Institute est une organisation internationale fondée en 1991 et dédiée a la recherche de solutions aux
problémes de pollution, en particulier dans les pays a bas et moyens revenus (http://www.blacksmithinstitute.org).
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Figure 2.6a : Emissions de SO, (kt) de I'industrie métallurgique et des centrales a charbon principales en Russie. Les sources
indiquées sont majeures dans la région située au-dela de 60°N. Les quatre histogrammes représentent les tendances
d’émissions pour différentes régions d’extraction de métaux. Les colonnes oranges indiquent les émissions pour I'lannée
2002. Les émissions totales pour cette méme année sont également indiquées pour cing régions du nord de la Russie.
Remarquons les émissions de Norilsk presque dix fois supérieures aux autres villes. Source : Arctic Monitoring and
Assessment Programme (AMAP), image du rapport [8].
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Figure 2.6b : Tendances des concentrations en SO, (ug/m?3) dans I'air dans divers villes du nord de la
Russie entre 1990 et 2003. L’échelle de droite est associée a Norilsk. Source : Arctic Monitoring and
Assessment Programme (AMAP), image du rapport [8].



TC=Ts—Tp (2.2)

Ou Tg est la température de surface mesurée par IASI et Tp est la température du premier
niveau de pression défini'®.

Ces valeurs sont présentées en bleu sur la figure 2.7. De la méme maniére que pour les
températures de surface, les contrastes thermiques ont été calculés sur la région 67.00-71.00°N,
87.00-91.00°E entourant la ville, et les points représentent les moyennes journaliéres. lls évoluent

selon un cycle saisonnier, semblable a celui des températures de surface. La sinusoide ajustée a pour

x+1.7x103
182

est moins bonne que dans le cas des températures de surface (R? = 0.51), et ceci peut s’expliquer par

le fait que les valeurs de TC ne sont pas seulement dépendantes de la quantité de rayonnement
solaire atteignant la surface. Elles sont également dépendantes des températures de [air,
directement associées aux mouvements atmosphériques, et qui ne présentent pas d’évolution
saisonniére aussi stable. Néanmoins, la sinusoide permet de caractériser raisonnablement |’évolution
des contrastes thermiques au cours d’une année. La valeur moyenne sur la période 2009-2011 est
donc de -2.4°, mais les minima moyens sont de I'ordre de -8° et peuvent descendre jusqu’a des
valeurs de plus de -15° en hiver (novembre a mars). De larges inversions de température se
développent donc dans la région au cours de cette période de I'année. En été par contre, les maxima
moyens sont de l'ordre de 3° et dépassent parfois 10°, notamment au cours de I'été 2011. Plus
particulierement, nous pouvons remarquer une tendance générale a des contrastes thermiques
supérieurs de plusieurs degrés sur I'année 2011 par rapport aux deux autres années (cette
observation nous sera utile pour interpréter les résultats).

équation: y = —2.4 4+ 5.2 X sin (n ) Il est intéressant de noter que cette représentation

Bien que nous décrivons ceci plus en détail dans la suite, nous pouvons déja faire remarquer que
les conditions climatiques régnant dans la région de Norilsk, et plus particulierement le
développement de larges inversions de température hivernales, sont responsables de I'observation
de spectres particuliers. Nous pouvons en effet observer sur la figure 2.8 la présence de nombreuses
structures spectrales en émission (par opposition par exemple au spectre de la figure 2.3),
caractéristiques de contrastes thermiques négatifs existant entre la surface terrestre et I'altitude ou
se trouve le gaz observé (voir chapitre 1, sous-section 2.4). Remarquons particulierement la présence
de la bande v; du SO, en émission entre 1100 et 1200 cm™.

18 . . PR . ;. N . .
Les niveaux 2 de IASI fournis par EUMETSAT sont divisés en 90 niveaux supérieurs a celui de la surface. Le niveau de
pression choisi ici est le premier niveau de pression au-dessus du niveau de surface.
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Figure 2.7 : Evolutions temporelles des températures de surface (rouge) et des contrastes thermiques (bleu) de 2009
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Figure 2.8 : Spectre spécifique a la région de Norilsk exprimé en température de brillance. Coordonnées :
70.08°N et 87.39°E. Date : 05/02/2009. Notons la présence de la bande v; en émission.



Chapitre 3 : Sensibilite de IASI au SOz a
Norilsk

Ce chapitre étudie la sensibilité de I'instrument IASI au SO, de la couche limite polluée via la
modélisation directe et inverse du transfert radiatif. || est séparé en deux parties. La premiere
consiste en des simulations de transfert radiatif, qui ont pour but principal de déterminer I'influence
des contrastes thermiques sur I'observation d’un signal de radiance du SO, provenant de la couche
limite. Dans la deuxiéme partie, nous comparons les restitutions des profils verticaux du SO, de trois
inversions différentes, réalisées sur les domaines spectraux couvrant les bandes vibrationnelles v,
(~1100-1200 cm™) et v3 (~ 1300-1400 cm™) séparément et simultanément. A la fin de ce chapitre,
les conditions dans lesquelles la mesure du SO, a Norilsk est possible (période de I'année de
meilleure sensibilité, bande spectrale a inverser,...) sont évaluées, et les parameétres d’inversion
adéquats sont sélectionnés. Ces derniers sont utilisés pour les restitutions a plus grande échelle
(temporellement et géographiquement) analysées au chapitre 4.

1 Simulations de transfert radiatif

Les simulations de transfert radiatif réalisées ont pour but d’évaluer théoriquement la possibilité
de détecter un signal de radiance (caractéristique du SO,) provenant de la couche limite
atmosphérique polluée et, plus précisément, I'influence du contraste thermique sur cette détection.
La maniere de procéder est la suivante. Pour différentes valeurs de contraste thermique, deux
spectres atmosphériques sont simulés. Un premier caractérise une situation « non-polluée », pour
laquelle un profil vertical standard de SO,, caractérisé par de faibles concentrations dans la couche
limite (voir ci-dessous), est utilisé. Le deuxiéme correspond, lui, a une situation polluée: la
concentration en SO, est augmentée d’un certain facteur et de maniére uniforme dans la couche
limite. Ces deux spectres simulés sont ensuite convertis en température de brillance selon
I’équation (2.1). Pour chaque valeur de contraste thermique envisagée, la différence ATB (V) entre le
spectre « pollué » TB(¥) ¢ €t le spectre « non-pollué » TB(¥)pon—pouius €5t calculée :

ATB(¥) = TB(ﬁ)pollué - TB(ﬁ)non—pollué (3.1)

On obtient donc des valeurs de différence de température de brillance (ATB(7))
échantillonnées tous les 0.25cm™ (échantillonnage spectral de IASI) et caractéristiques de la
pollution de la couche limite. Pour un échantillon spectral ¥, si ATB(V,.) est supérieure au bruit de
I'instrument (pour cet échantillon), un signal de radiance provenant du SO, de la couche limite est
donc détectable par IASI en 7, (et pour la valeur de contraste thermique correspondante).

Dans les sous-sections suivantes, nous décrivons en détail les simulations. Nous commencgons
par décrire les différents paramétres de simulations, puis nous présentons notre définition du
contraste thermique, et enfin nous discutons des résultats obtenus.

1.1 Parametres de simulation

Le calcul de transfert radiatif a été réalisé par le programme Atmosphit (chapitre 2, sous-
section 1.2.1). Une atmosphére de 60 km d’altitude, discrétisée en couches de 1 km d’épaisseur, a
été définie. La premiére couche délimite la CLA (choix arbitraire). Les simulations ont été calculées
sur la région spectrale 1000-1450 cm™ pour inclure les bandes v; et v5 du SO,, et en considérant un
instrument spatial de type IASI, dont les caractéristiques ont été données au chapitre 2, pointant au
nadir (6 = 0°). Une émissivité de 1 a été fixée pour la surface terrestre. Les données spectroscopiques
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Figure 3.1 : Profils de température (K) des modeles standards subarctiques. En bleu, le modele
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Figure 3.2 : Profils (a) non-pollué et (b) pollué du SO, en rapport de mélange (ppb) utilisés
pour le calcul de ATB (V) (équation (3.1)).



(parametres de raies) sont tirées de la base de données HITRAN 2008 [11].

Les profils de température et de pression utilisés proviennent de modeles d’atmospheres
standards [42]. Ces modeles proposent différentes climatologies selon la zone géographique et la
saison. On distingue ainsi six modeles : tropical, moyennes latitudes (été et hiver), subarctiques (été
et hiver) et US Standard 1976 (modele global) (voir Annexe 1). Pour le SO,, nous trouvons (résultats
non détaillés mais résumés en Annexe 2) que la détection n’est pas possible pour les atmospheres
tropicales et des latitudes moyennes, étant donné I'opacité de I'atmosphére dans les basses couches
dés que les taux d’humidité deviennent importants (voir aussi le cas subarctique en été décrit ci-
apres). Nous nous limitons donc ici aux modeéles subarctiques été et hiver, afin d’observer un effet de
saison éventuel sur la sensibilité de IASI au SO, de la CLA. Les profils de température correspondants
sont présentés sur la figure 3.1.

Le profil vertical de SO, non-pollué (en rapport de mélange) provient également des modeéles
standards subarctiques été/hiver' et est représenté a la figure 3.2a. Notons que ce profil est
identique pour les deux modéles. Comme expliqué ci-dessus (début de section), le profil pollué est
construit en augmentant de maniére uniforme la quantité de SO, dans la couche limite. Son rapport
de mélange (VMR) a ainsi été porté a 100 ppb dans le premier kilometre (CLA), le reste du profil
étant identique a celui non pollué (figure 3.2b). Le choix de ce VMR pollué repose sur des valeurs
publiées dans la littérature, obtenues par des mesures locales au sol dans la région de Norilsk [8, 41].

Enfin, les profils verticaux de 38 autres gaz”® sont également tirés des deux modéles
atmosphériques standards étudiés. Pour la région spectrale qui nous intéresse, les principales
interférences avec le SO, sont dues a la vapeur d’eau et au méthane.

1.2 Définition du contraste thermique

Comme nous l'avons déja mentionné au chapitre 1, sous-section 2.4, le contraste thermique
est la différence entre la température de surface et la température de I'air situé a une altitude
donnée. Puisque nous nous intéressons a la sensibilité de IASI a la couche limite, nous avons défini,
pour les simulations, le contraste thermique comme la différence entre la température de surface
(Ts) et la température moyenne de la couche limite (T;4), c’est-a-dire la température 3 500 m
d’altitude (figure 3.3). L'équation (2.2) (chapitre précédent) devient alors

TC = TS - TCLA = TS - TCLA(SOO m) (32)

Deux cas se distinguent :

i. le contraste thermique est positif (Ts > T, 4, figure 3.3a).
ii. le contraste thermique est négatif (Ts < T4, figure 3.3b).

Pour chacun des deux profils de température considérés, des simulations sont réalisées pour
des valeurs de contrastes thermiques allant de -15° a 15° par pas de 1°. La température moyenne de
la CLA est maintenue constante, seule la température de surface est modulée pour faire varier ces
valeurs. Un résumé est donné dans le tableau 3.1 ci-dessous.

' Ces profils verticaux standards représentent les concentrations moyennes en SO, observées en zone arctique. lls ne
tiennent donc pas compte d’une source de pollution particuliere. On parlera de concentrations « de fond ».

2 |es 39 premiéres molécules définies dans la base de données HITRAN 2008 peuvent étre inclues dans Atmosphit
(Annexe 1). Pour certaines cependant, la concentration standard est nulle.

36



Tableau 3.1 : Contrastes thermiques pour les deux modéles atmosphériques standards étudiés.

Subarctique été 284.4K 269.4<Tg<299.4K 1°
Subarctique hiver 258.5K 243.5<Tg <273.5K 1°
’é‘“ 2,0 T T ' T T T T T T T T T T
= 1 -@- Profil de température a -
)]
= 1,5 - -
= i J
2 10- . ]
] > J
< \ . €20 .
O 0.5 — /v. Température de l'air E Tg‘
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4 b J
1,5 - -
---1,0 4 ® _ 7]
TC<0 T
< ] : i / CLA .
— | 0,5- § . . ) -
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i 5 de surface \\
"0,0 * T T T T T T T — T T T T T

Température

Figure 3.3 : Définition du contraste thermique pour un profil de température hypothétique, défini par
niveaux de 1 km (points bleus). Tg (point orange) représente la température de surface et T, 4 (point rose)
la température moyenne de la CLA, 3 500 m. (a) Cas d’un contraste thermique positif (Ts > T.4) et (b) cas
d’un contraste thermique négatif (Ts < Tcp4)-

1.3 Résultats

Le bruit de IASI n’étant pas constant sur la région spectrale étudiée, les différences de
température de brillance ont été normalisées (ATB(¥),,0rm) Par celui-ci (figure 2.4, chapitre 2), pour
faciliter notamment la comparaison des deux bandes spectrales du SO,. Une ATB(V)orm absolue
supérieure a 1 est alors nécessaire a la détection d’un signal provenant de la CLA par IASI. Les
résultats sont repris sur les figures 3.4 (hiver) et 3.5 (été). Celles-ci représentent les différences de
température de brillance normalisées (échelle de couleur) portées en fonction du contraste
thermique et de I’échantillonnage spectral. Les structures observées entre 1100 et 1200 cm™ sont
celles de la bande v;, et entre 1300 et 1400 cm™, celles de la bande v3. Pour chacune des deux
figures, les valeurs de ATB(V),,0-m SONt négatives dans le cas de contrastes thermiques positifs. Ceci
s’explique par le fait que, les raies du SO, apparaissant en absorption pour TC>0 (chapitre 1, sous-
section 2.4), les températures de brillance TB(V)po14¢ associées a ces raies sont inférieures aux
températures de brillance TB(V)non—pouue (intensité d’absorption croit avec la quantité de SO,). En
revanche, dans le cas de contrastes thermiques négatifs, les AT B (V) ,0r-m SONt positives, car les raies
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différences de

température de brillance normalisées (ATB(V),,0rm), calculées entre le spectre pollué et le spectre

non-pollué. Les deux traits bleus foncés correspondent a des valeurs de TC égales a +1°. Pour les détails, voir texte.

15

10

TC (K)

-10

Figure 3.5 :

Arctic summer 100 ppb

| | | 1 1 | |
1100 1150 1200 1250 1300 1350 1400
Wavenumber (cm'1)

Méme chose que pour la figure 3.4 mais pour le modéle atmosphérique standard subarctique été.
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du SO, apparaissent en émission (TB(V)pe1 ¢ SONt alors supérieures aux TB(V)pon—pouue)- Dans le
cas ou le contraste thermique est égal a 0, la ATB(V),,0rm €st nulle et aucun signal n’est détecté au
sondeur.

En hiver (figure 3.4), on distingue une nette différence de sensibilité de IASI aux deux bandes
spectrales du SO,. Les raies les plus intenses de la bande v; ressortent du bruit de mesure pour des
valeurs absolues de contrastes thermiques supérieures a 1°. La bande devient presque entiérement
détectable pour des TC absolus de 5°. Les ATB(V),,0rm atteignent des valeurs absolues de 20 pour
certains nombres d’onde et pour un contraste thermique absolu de 15°. En revanche, la bande v,
étant moins intense, des contrastes thermiques plus élevés sont nécessaires a sa détection. Pour
seulement quelques échantillons spectraux, la bande est détectable a partir de contrastes
thermiques absolus de 10° (en particulier pour les TC négatifs). L'observation de la bande reste
partielle pour des TC absolus de 15°.

En été (figure 3.5), la sensibilité de IASI au SO, de la CLA est radicalement différente. La bande
V3 est inobservable, quelle que soit la valeur du contraste thermique. Ceci s’explique par la présence
d’une plus grande quantité de vapeur d’eau dans la couche limite en été (la concentration en vapeur
d’eau, pour le modele subarctique hiver utilisé, est presque dix fois inférieure a celle du modéle été
[42]), rendant les basses couches de I'atmosphére opaques dans la région spectrale au-dessus de
1300 cm™, ou la bande v3 du SO, est localisée. Dans ce cas, la radiation détectée au sondeur est celle
émise par une couche atmosphérique supérieure (ou la concentration en vapeur d’eau est plus
basse), et atténuée (ou intensifiée) par les couches qui la succédent (voir sous-section 2.2 du
chapitre 1 sur le transfert radiatif). Par conséquent, le spectre enregistré au sondeur ne contient
aucune signature provenant de la couche limite pour cette région spectrale. Dans notre cas, la
différence entre les spectres pollué et non-pollué (caractérisés par un méme profil de vapeur d’eau)
ne présente donc pas de signatures provenant de la CLA pour cette région spectrale.

104 ——TC=15° sans H,O -
]l ——TC=15°, avec HZO J
-20 4 -

-30 i

norm

-40 -

ATB

-50 - _

-60 -

-70 .

T T T | T
1200 1250 1300 1350 1400 1450

Nombres d'onde (cm™)

Figure 3.6 : Influence de la vapeur d’eau sur la détection d’un signal provenant de la couche limite, illustrée
dans le cas du modéle atmosphérique standard subarctique été et pour un TC = 15°. En bleu, la simulation a été
réalisée pour une atmosphere séche. En rose, la simulation est réalisée en utilisant le profil vertical de la vapeur
d’eau du modele standard.
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L'influence de la vapeur d’eau est encore illustrée a la figure 3.6, qui compare les valeurs de
ATB(V)pnorm calculées pour une atmosphére hypothétique séche (bleu) et pour une atmosphere
subarctique été (rose): dans le cas de I'atmosphere humide, la valeur de ATB(V),prm reste
inférieure a 1 alors qu’elle atteint des valeurs importantes pour une atmosphére seche.

Au contraire de la bande v3, la bande v; se situe dans une région spectrale (~1100-1200cm™)
ou la vapeur d’eau ne présente que quelques raies d’absorption. L'observation des structures de
cette bande a la sortie de la CLA est donc beaucoup moins influencée par la concentration en vapeur
d’eau. Cependant, leur détection reste difficile étant donné la faiblesse des sections efficaces
d’absorption dans la bande v, : elle n’est possible que pour certains nombres d’onde et pour des
valeurs absolues de contraste thermique de 15° et plus.

Il est évident que la détection d’un signal provenant de la couche limite par IASI dépend non
seulement du contraste thermique, mais également de la concentration en SO, de la CLA. Au vu des
résultats précédents, des simulations de transfert radiatif ont été réalisées de la méme maniere pour
différents niveaux de pollution de SO, dans la CLA, et uniquement pour le modeéle subarctique hiver
(la détection du SO, en été étant fortement entravée par la vapeur d’eau). Leurs résultats sont
résumeés dans le tableau 3.2 ci-dessous. Nous pouvons remarquer que plus le rapport de mélange du
SO, dans la CLA est élevé, plus la détection des deux bandes spectrales est aisée. Ainsi, la mesure de
VMR inférieurs a 20 ppb n’est possible que pour des contrastes thermiques (en valeur absolue)
supérieurs a 5°. La bande v, devient plus facilement détectable (| TC| seuil de 5°) a partir de VMR
égaux ou supérieurs a 200 ppb. Enfin, [a mesure de la bande v; devient « indépendante » du
contraste thermique (nous entendons ici qu’elle nécessite uniquement des TC #0°) a partir de
120 ppb de SO, dans la couche limite.

Tableau 3.2: Influence du VMR du SO, dans la CLA sur la détection d’un signal provenant de cette
couche. Pour chaque VMR considéré, le TC seuil (en valeur absolue) pour cette détection est indiqué pour les
bandes v; et v;. Notons que le seuil est donné lorsqu’au moins le signal d’un échantillon spectral est détecté
(sort du bruit).

Modeéle atmosphérique VMR SO, (ppb) dans CLA | TC| seuil pour v; | TC| seuil pour v4

20 >5° >>15°
40 5° > 15°
60 3° >15°
80 2° 15°
120 1° >10°
Subarctique hiver 140 1° 10°
160 1° 8°
180 1° >5°
200 1° 5°
250 1° 4°
300 1° 4°

Enfin, des simulations de transfert radiatif ont été réalisées dans le méme but pour d’autres
atmospheres standards et pour d’autres molécules. Les résultats sont présentés en Annexe 2.

2 Comparaison de l'inversion des bandes v, et v;

Dans la section précédente, nous avons étudié théoriquement (i. e. par des simulations directes
de transfert radiatif) I'influence du contraste thermique et de la concentration en SO, dans la CLA sur
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la détection des bandes v, et v3 du SO, de la couche limite. Nous avons entre autre mis en évidence
une différence de sensibilité de IASI a ces deux bandes, la v; étant plus difficilement détectable en
hiver. Dans cette section, nous continuons a étudier cette différence sur des situations et spectres
réels. Plus particulierement, nous comparons l'inversion des deux bandes spectrales pour un spectre
hiver (la bande v5 étant inobservable en été). Trois inversions ont ainsi été réalisées sur un méme
spectre IASI, enregistré le 06/02/2009 a 69.51°N et 87.67°E (région de Norilsk). Les trois inversions
concernent:

i. labandev; seule
ii. labandev;seule
iii. les deux bandes simultanément.

Nous présentons dans la premiére sous-section les paramétres d’inversion utilisés, et dans la
deuxiéme sous-section, nous discutons les résultats obtenus.

2.1 Parametres d’inversion

Les trois inversions ont été réalisées par le programme Atmosphit (chapitre 2, sous-
section 1.2.1). Dans chaque cas, les profils verticaux de température, de pression et d’humidité
(vapeur d’eau) utilisés sont ceux fournis par le systéeme de distribution opérationnelle EUMETCast
(données de niveau 2). Ces parameétres sont maintenus constants au cours de la procédure
d’inversion sauf la température de surface et le profil de vapeur d’eau (détails ci-dessous), qui sont
modifiés itérativement pour obtenir le meilleur ajustement possible du spectre. Les émissivités
utilisées sont dérivées des émissivités spectrales proposées par Zhou et al. [43]. Celles-ci sont
disponibles sur tout le domaine spectral de IASI et correspondent a des moyennes mensuelles sur
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Figure 3.7 : Emissivités spectrales pour I'ensemble du domaine spectral de IASI et pour le mois de février a
Norilsk (69°N et 88°E). Entre 1100 et 1200 cm™, I’émissivité est en moyenne de 0.97 (trait bleu) et entre
1300 et 1400 cm'l, elle est en moyenne de 0.98 (trait orange).



une grille 0.5°x0.5° pour I'ensemble du globe®. La figure 3.7 illustre I'émissivité spectrale pour le
mois de février et pour la région qui nous intéresse. Les valeurs des autres parametres utilisés pour
chaque inversion sont précisées ci-dessous.

La bande v, a été inversée de 1100 a 1200 cm™, et la bande v3 de 1285 a 1400 cm™, mais en
retirant la région allant de 1290 a 1308 cm™ %. Linversion simultanée des deux bandes est réalisée
sur les deux régions spectrales précédentes. L'émissivité est fixée 0.97 pour I'ajustement de la bande
v; et a 0.98 pour celui de la bande v et pour I'ajustement simultané (figure 3.7). Les parametres
ajustés sont résumés dans le tableau 3.3 ci-dessous.

Tableau 3.3 : Parameétres ajustés pour les trois inversions. Pour chacun de ceux-ci, la discrétisation de
I'atmosphére, I'a priori utilisé, la variabilité associée (éléments diagonaux identiques de la matrice de
covariance S, (chapitre 1, sous-section 2.3), exprimés en %) sont indiqués. La derniére colonne précise pour
quelle inversion ces parametres sont appliqués.

0-10 km : 5 couches de V1
H.0 2 km d’épaisseur Niveau 2 fourni par 20% pour toutes V3
2 10-20 km : 2 couches de EUMETSAT les couches vy etvg
5 km d’épaisseur
0-20 km : 1 couche de v
ye Profil du modele !
20 km d’épaisseur . 10% pour toutes v, etvs
0; atmosphérique
20-50 km : 6 couches de . . les couches
. subarctique hiver
5 km d’épaisseur
Profil du modele V3
CH, 1 couche de 0a 10 km atmosphérique 10% vy etvs
subarctique hiver
0-5 km : 5 couches d’1 km 0-9.4 km : 40 ppb 121
d’épaisseur . i
p >9.4 km : ;\>roﬂl du 40% pour toutes V3
SO, 5-10km : 1 couche de modele les couches vy etvs
2 km et 1 couche de 3 km atmosphérique
d’épaisseur subarctique hiver
1 couche pour toute 550 ppt jusqu’a Vq
FC-12 19
cre I"'atmosphere ~ 20 km [44] % v, ety
Ni 2 . V1
iveau 2 fourni par 0
Ts / EUMETSAT = 230 K 2% Vs
v, et v

Notons que les éléments non-diagonaux de la matrice de covariance §,, dont les éléments
diagonaux (en racine carrée) correspondent a la variabilité reprise dans la tableau 3.3, sont calculés
en appliquant une décroissance exponentielle aux éléments diagonaux [12]. L’équation utilisée est la
suivante :

Sij = oZexp(—|z; —z|/H) (3.3)

2 Ces émissivités ont été restituées a partir des données IASI sur la période Juillet 2007-Juin 2008. On considére ici qu’elles
sont invariantes d’'une année a 'autre.

2 Cette région inclut la branche Q du CH,, laquelle est mal modélisée par Atmosphit qui ne tient pas compte du line mixing
dans le modele direct.
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Ou o2 est la valeur des éléments diagonaux de la matrice S, z; et z; sont les altitudes
corrélées et H est la hauteur d’échelle. La hauteur d’échelle utilisée est de 2 km pour I'inversion de la
bande v; et de 7 km dans le cas de la bande v; et de 'ajustement simultané. Enfin, les profils des
autres molécules restantes sont tirés du modele subarctique hiver et sont maintenus constants au
cours de la procédure.

2.2 Résultats

Les ajustements des spectres dans les deux bandes spectrales et leurs résidus (spectre
observé — spectre ajusté) sont donnés sur les figures 3.8a et 3.8b. Sur ces figures est également
représentée (en noir) la différence entre le spectre observé et un spectre calculé pour la méme
climatologie mais ne contenant pas de SO,. Celle-ci nous permet de constater que les deux bandes
spectrales sont présentes dans le spectre IASI et apparaissent en émission (différence positive). Ceci
est cohérent avec la présence d’une inversion de température dans le profil fourni par EUMETSAT
(TC=-13°). Cependant, la bande v, est trés faible et sort trés peu du bruit. Ceci rejoint également les
résultats présentés dans la section précédente, lesquels suggerent que la bande v; commence a étre
faiblement détectée en hiver a partir de contrastes thermiques absolus de 10°, pour 100 ppb de SO,
dans la CLA, et de 8° pour 160 ppb (tableau 3.2).

Les profils verticaux restitués du SO, correspondant aux trois inversions sont indiqués sur la
figure 3.9. Nous pouvons remarquer une tres nette différence entre le profil restitué par I'ajustement
de la bande v, et les deux autres. Ce premier profil se distingue tout d’abord par le VMR du SO, de la
CLA (premiere couche): il n'est en effet seulement que de 93 ppb alors qu’il atteint des valeurs
supérieures a 150 ppb pour les deux autres ajustements (174 ppb pour I'ajustement de la bande v5
seule et 160 ppb pour I'ajustement simultané). Ensuite, alors que les VMR des deux autres profils
décroissent trés rapidement avec I'altitude, celui associé a la restitution de la bande v, croit dans le
premier kilomeétre et diminue ensuite lentement pour atteindre 35 ppb dans la couche 7-10km
(VMR < 4ppb pour les deux autres). Cette forme de profil est improbable dans le cas considéré, étant
donné le temps de vie du SO,. En effet, avec un temps de vie de I'ordre de trois jours en hiver et une
source anthropique confinée dans la CLA, de grandes quantités de SO, ne peuvent pas atteindre la
haute troposphére, la durée nécessaire a ce transport étant de I'ordre du mois (chapitre 1, sous-
section 1.2). Enfin, nous remarquons sur la figure 3.9 que les erreurs® associées aux colonnes
partielles restituées™ par I'ajustement de la bande v; sont supérieures a celles associées aux deux
autres ajustements, en raison du faible signal dans v;. Plus précisément, dans le cas de I'inversion
utilisant v4, les erreurs varient entre 30 et 40% sur I'ensemble du profil, avec une valeur de 32%
associée au VMR de la CLA. Pour les deux ajustements impliquant v3, elles sont comprises entre 10 et
20% sur I'ensemble du profil, avec des valeurs de 16% (ajustement v3 seul) et 17% (ajustement
simultané) associées aux VMR de la CLA.

Finalement, les noyaux moyens, définis pas I’équation (1.11), pour chacun des trois
ajustements et pour les cing premieres couches définies, sont représentés sur la figure 3.10. Nous
tenons a remarquer que linterprétation qui suit ne vaut que qualitativement, étant donné
I'utilisation de parameétres d’inversion légerement différents. Dans les trois cas, les premiers noyaux
moyens (des premiéres couches) pointent vers le bas de I'atmosphére, indiquant un maximum de
sensibilité prés de la surface. Une information sur les basses couches de I'atmosphére est donc
disponible dans le spectre. Une différence existe cependant entre les ajustements des bandes v; et
v; seules. En effet, dans le cas de I'inversion utilisant la bande v; (figure 3.10b), les noyaux moyens
pour les cing premieres colonnes partielles ont une distribution verticale identique. Ceci suggere que
le spectre ne contient au mieux qu’une information sur la colonne de SO, dans la basse troposphére,

2 Les erreurs envisagées ici sont les erreurs statistiques (10), associées aux éléments diagonaux de la matrice de
covariance §.

" Notons que le terme colonne utilisé ici fait référence au VMR moyen d’une couche donnée, calculé comme le rapport
entre la colonne partielle restituée (molécules/cm?) pour cette couche et la colonne partielle d’air correspondante.
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Brightness temperature (K)

Figure 3.8 : Ajustements d’un spectre mesuré le 06/02/2009 a 69.51°N et 87.67°E dans les bandes spectrales v, (a) et v5
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colonnes partielles ajustées pour les couches définies, divisées par les colonnes partielles d’air. Les erreurs
statistiques (10) sont indiquées pour chaque point. L’a priori utilisé est représenté en traits pointillés orangés.
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sans discrétisation verticale. Dans le cas de I'inversion utilisant la bande v; (figure 3.10a), les noyaux
moyens pour les trois premieres colonnes sont similaires, mais par contre différents de ceux obtenus
pour les colonnes partielles supérieures, et en particulier pour la colonne 4-5 km. Ce résultat tend a
montrer que le spectre de radiance dans v; contient (dans des situations de contraste thermique
suffisamment favorables) une information différenciée sur les concentrations dans les basses
couches (typiguement la CLA) et dans la troposphére libre au-dela de 3 km. La meilleure sensibilité
au profil vertical du SO, dans v; permet d’expliquer la différence dans les profils restitués (figure
3.9), et en particulier la dilution des concentrations sur la hauteur troposphérique lorsque I'inversion
se base uniquement sur I'information disponible dans v, (profil rouge dans la figure 3.9). Enfin, les
noyaux moyens de l'ajustement simultané sont presque identiques a ceux de l'ajustement de la
bande v;. L'ajout de la bande v; dans I'ajustement n’apporte donc pas une information
supplémentaire significative dans la restitution du profil de SO,. Elle ne sera pas utilisée dans la
suite ; la totalité des inversions utilisera I'information disponible dans la bande v5.
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Figure 3.10 : Noyaux moyens (en facteurs multiplicatifs) pour les trois ajustements : (a) bande v3, (b)
bande v, et (c) bandes v et v;. lls sont représentés pour les 5 premiéres couches.

3 Conclusions

Les résultats obtenus et décrits dans ce chapitre démontrent que la mesure du SO, dans la CLA
de Norilsk par IASI (et, par extension, par tout instrument similaire opérant au nadir dans I'IR
thermique) est possible, contrairement a ce qui était considéré jusqu’a présent dans la communauté
scientifique. Ce résultat est important en ce sens qu’il renforce le potentiel du sondage depuis
I’espace pour I'étude et le suivi de la pollution dans les basses couches et, plus spécifiquement, pour
le cas des régions situées a hautes latitudes qui nous concernent.

Nos résultats soulignent cependant que les mesures de la pollution en SO, ne sont possibles que
lorsque les conditions géophysiques suivantes sont réunies :
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o Un faible taux d’humidité, qui rend I'atmosphere partiellement transparente dans les
basses couches, en particulier dans la région spectrale de la bande v; du SO,
o Un contraste thermique significatif, positif ou négatif.

lIs soulignent par ailleurs la sensibilité nettement supérieure dans la région de la bande v3 du
SO,, la bande v, n’étant détectable (faiblement) que dans des situations plus rares de contrastes
thermiques supérieurs a 10° en valeur absolue.

Cependant, il est important de noter que l'utilisation de la bande v seule dans I'inversion des
spectres IASI restreint I’étude de la région a I’hiver, ’humidité rendant la CLA opaque en été dans la
région spectrale correspondante. La sensibilité a la pollution dans la CLA a Norilsk en hiver est par
ailleurs renforcée par le fait que les contrastes thermiques y sont plus favorables qu’en été.

L'ensemble de ces résultats sont confirmés sur la figure 3.11, représentant les maximas
journaliers (en valeur absolue) des différences de température de brillance (méthode détaillée au
chapitre 2, sous-section 1.2) pour la région de Norilsk. Les valeurs reprises sur la figure sont les
maximas sur la zone 67-71°N - 87-91°E et pour les années successives de 2009 a 2011. La figure
révele en effet que les DTB ne sont supérieures au bruit de I'instrument que durant les mois d’hiver a
Norilsk, de novembre a mars, lorsque I'"humidité est faible et les contrastes thermiques négatifs
(inversions de température) importants. Remarquons a nouveau une différence pour I'année 2011,
en particulier pour les mois de novembre et décembre, olu seuls quelques jours présentent des
maximas de DTB tres nets. Ceci s’explique par des valeurs de contrastes thermiques plus faibles
(chapitre 2, figure 2.7), dégradant la sensibilité de IASI au SO, de Norilsk pour cette période.

Etant donné les résultats acquis, le reste de notre étude, qui consiste en la restitution des
concentrations de SO,, se restreint au mois d’hiver a Norilsk.
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Figure 3.11 : Différences de température de brillance (°) journaliéres maximales pour la période 2009-
2011 et pour la région entourant Norilsk entre 67-71°N et 87-91°E. Les différences sont données en
valeurs absolues. Le trait orange représente le bruit moyen de 0.2 K de IASI.
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Chapitre 4 : Mesure de la teneur en SO
de la CLA de Norilsk

Dans le chapitre précédent, nous avons étudié la sensibilité de I'instrument spatial I1ASI au
SO, de la couche limite de Norilsk. Nous avons ainsi déterminé que la mesure de ce gaz (et donc la
restitution de ses concentrations) dans cette région se limite au mois d’hiver (janvier, février, mars,
novembre et décembre), caractérisés par des contrastes thermiques élevés et une atmospheére
relativement seche. Elle doit se faire a partir de I'inversion de la bande spectrale v3, qui offre une
sensibilité accrue aux basses couches. Ceci est réalisé au cours de ce chapitre pour une période de
trois ans, de 2009 a 2011. Nous présentons tout d’abord les paramétres d’inversion dans la premiere
section. Ensuite, nous discutons des résultats dans la seconde section. Enfin, dans la derniéere section,
nous comparons les résultats des inversions des spectres IASI avec ceux obtenus a partir des mesures
de I'instrument OMI (Ozone Monitoring Instrument).

1 Parametres d’'inversion

Les inversions sont réalisées par le programme Atmosphit et sur une zone centrée sur Norilsk :
68-70°N et 87-89°E. Tous les spectres de cette zone n’ont pas été ajustés, seuls ceux satisfaisant les
deux critéres suivants l'ont été :

i la couverture nuageuse dans le pixel IASI doit étre inférieure a 25%
ii. la différence de température de brillance (calculée a partir de la méthode décrite dans
le chapitre 2, sous-section 1.2.1) doit &tre supérieure & 0.25 K*.

Comme pour l'inversion décrite en exemple dans le chapitre 3, le domaine spectral considéré
s’étend de 1285 a 1400 cm™, sans tenir compte de l'intervalle 1290-1308 cm™ contenant la branche
Q du CH, (voir figure 3.8). L'émissivité a été fixée a 0.98 (figure 3.7), celle-ci étant trés peu variable
sur les cing mois étudiés [43].

Les profils de température, de pression et d’humidité utilisés sont idéalement ceux fournis par le
systeme de distribution EUMETCast, et correspondent donc a I'endroit et a I’'heure de la mesure. Seul
le profil d’humidité et la température de surface ont été ajustés (détails ci-dessous), les deux autres
ont été maintenus constants au cours de la procédure. Malheureusement, il est important de
remarquer que les données de niveau 2 (profils température,...) de certains spectres ne sont pas
disponibles. Dans ce cas, I'inversion est réalisée en utilisant des profils moyens, construits de la fagon
suivante :

o Profil de température et d’humidité: pour chaque jour, un profil moyen de
température et un profil moyen d’humidité ont été calculés sur toute la zone, en
considérant I'ensemble des données de niveau 2 qui y sont disponibles. Dans le cas ou
un profil moyen ne peut étre calculé de cette fagcon (ex: données de niveau 2
indisponibles pour toute la zone), la moyenne des profils du jour précédent et du jour
suivant a été utilisée.

o Pression de surface : une pression de surface moyenne a été calculée pour chaque jour
sur la zone inversée.

o Altitude du sol : une altitude moyenne a été calculée pour la zone inversée.

o Température de surface : si la température de surface n’est pas disponible pour un
spectre, les températures de brillance de six échantillons spectraux (857.50, 866.25,

25 " .. i N . . . .
Cette valeur a été choisie de maniére a sélectionner les spectres contenant une signature du SO, sortant du bruit de
I'instrument.
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868.50, 879.00, 892.75 et 966.00 cm™) appartenant a une fenétre atmosphérique® ont
été moyennées pour I'évaluer. Rappelons cependant que la température de surface est
ajustée.

L'ajustement de tous les spectres a traiter ne convergeant pas toujours pour les mémes
parameétres d’inversion, trois étapes ont été nécessaires afin d’inverser le plus grand nombre de
spectres pour lesquels la présence de SO, est démontrée dans les DTB : chaque étape traite les
spectres divergents de I|'étape précédente avec une variabilité sur les profils d’H,0/SO,/CH,
différente. Les parameétres associés a chacune sont résumés dans le tableau 4.1 ci-dessous.

Tableau 4.1 : Parametres d’inversion pour les trois étapes et pour la période 2009-2011 a Norilsk. Pour
chaque étape, la discrétisation de I'atmosphere, I'a priori utilisé, la variabilité associée (éléments diagonaux de
la matrice de covariance S,) sont indiqués.

Parametres Discrétisation A priori Variabilité
S aparseurEOMETSAT (e L7 étape 0%
isseu X
H,0 P . . (si pas 2°™ étape : 20%
10-20 km : 2 couches disponible, profil gime . 20%
de 5 km d’épaisseur moyen) ctape : 20%
Profil du modele 1% étape : 10%
CH, 1 couche de 0 3 10 km atmosphérique 2°™ étape : 20%
subarctique hiver 3°™ étape : 20%
0-5 km : 5 couches
d’1 km d’épaisseur re
5 10km - 1 P he d Profil du modeéle 1" etape : 50%
SO, ~LUKm - 1 couche de atmosphérique 2°™€ étape : 40%
2 km (5-7 km) et 1 subarctique hiver 3éme & - 25%
couche de 3 km etape : 25%
d’épaisseur (7-10 km)
Ni;/SIthIJ;TZS;?rurr.lis par 1" étape : 2%
T / (si pas 2°™ étape : 2%

disponible, évaluation X
3eme

étape : 2%

a partir du spectre)

Les éléments non-diagonaux de la matrice de covariance S, ont été calculés en appliquant
une décroissance exponentielle aux éléments diagonaux (équation (3.3)). La hauteur d’échelle
utilisée est de 7 km quelle que soit la molécule et la variabilité. Enfin, les profils des autres molécules
interférentes sont tirés du modele subarctique hiver et sont maintenus constants au cours de la
procédure.

2 Résultats

Sur la période 2009-2011, 3147 spectres, non ou peu nuageux et montrant une DTB supérieure
a 0.25 K, ont été inversés. Parmi ceux-ci, 2374 ajustements ont convergé (75% du total). Le détail du
nombre total d’ajustements ayant convergés pour chacune des trois années est donné dans le
tableau 4.2 (trois premiéres colonnes). Nous pouvons observer que la quantité de spectres inversés
pour I'année 2011 est bien inférieure a celles des années 2009 et 2010. Ceci rejoint ce que nous
avons déja observé dans le chapitre 2 (figure 2.7) et dans le chapitre 3 (figure 3.11), a savoir un
nombre plus restreint de situations ou les contrastes thermiques sont favorables. Il en résulte une

% Une fenétre atmosphérique est une région spectrale claire (voir chapitre 2, sous-section 1.2.1).
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perte de la sensibilité de IASI au SO, de la couche limite : les valeurs de DTB calculées diminuent et
un plus petit nombre de spectres remplit le critére ii mentionné ci-dessus.

Tableau 4.2 : Nombres de spectres traités et d’ajustements convergents pour chacune des trois années
étudiées. Les deux derniéres colonnes indiquent le nombre d’ajustements convergents et présentant un

~ R .2 ,
RMS<2.10° (W/(m? sr m?). Le RMS est calculé comme \/Zi(L‘i’bS—L‘i”us) /N, ou L% et L™ sont

respectivement la radiance observée et la radiance ajustée pour I’échantillon spectral i, et N est le nombre
total d’échantillon spectral sur lequel porte I'inversion.

P P
Nbre Nbre ourcentage de Nbre ajust. ourcentgge
p . spectres convergents (RMS<2x10™) par
Année  spectres ajustements ar rapport au total CEl rapport au total

inversés convergents ~ Po' lapporta RMS<2x10® PP ,

inversé inversé
2009 1331 1049 79% 987 74%
2010 1413 993 70% 919 65%
2011 403 332 82% 276 68%

Les erreurs statistiques (10) associées aux ajustements sont comprises entre 25 et 50%. Leur
représentativité est sujette a question, étant donné qu’elles varient fortement avec les parameétres
d’inversion.

A partir des colonnes partielles de SO, restituées pour chaque spectre, les séries temporelles et
les distributions spatiales sont déduites pour la zone étudiée. Les sous-sections suivantes décrivent
ces résultats.

2.1 Séries temporelles

Des séries temporelles journaliéres, mensuelles et hivernales des colonnes de S0,”,
construites sur base des données convergentes, sont représentées sur les figures 4.1 et 4.2. Les
colonnes sont présentées pour la premiére couche (0-1 km, voir tableau 4.1). Elles sont moyennées
sur la zone (68-70°N, 87-89°E) et sur une période de temps choisie (jour, mois et hiver). Il est par
ailleurs important de noter qu’ici, seuls les ajustements dont le RMS est inférieur & 2x10°
W/(m?2sr m™) ont été considérés. Le RMS du bruit pour la région spectrale inversée étant de 5x10°
W/(m?2 sr m™), ce critére permet d’écarter les ajustements moins bons, susceptibles de restituer des
colonnes de SO, erronées. Les nombres et pourcentages d’ajustements satisfaisant ce critére sont
donnés pour chacune des années étudiées dans le tableau 4.2 (deux dernieres colonnes). De plus,
seules les mesures, pour lesquelles le TC (en valeur absolue) est supérieur a 5° et permet la mesure
de concentrations jusqu’a des valeurs de 20 ppb, ont été prises en compte (tableau 3.2, chapitre 3,
sous-section 1.3). Ce critere sur les contrastes thermiques a été établi afin d’éviter de biaiser les
moyennes vers le bas (les colonnes de SO,, restituées a partir des spectres ne satisfaisant pas ce
critére, pouvant étre nulles ou presque malgré la présence réelle du gaz*®). Notons que trés peu de
spectres inversés ont été écartés par ce critere. En particulier, nous avons vérifié que les spectres
rejetés ne correspondaient pas a une DTB importante, qui serait révélatrice d’une pollution majeure.

7

Sur les figures 4.1 et 4.2 (points gris), nous pouvons observer une tres grande variabilité des

% Notons & nouveau que le terme colonne, utilisé ici et dans la suite, fait référence au VMR moyen d’une couche donnée,
calculé comme le rapport entre la colonne partielle restituée (en molécules/cm?) pour cette couche et la colonne partielle
d’air correspondante.

28 Rappelons qu’il est difficile de distinguer I'absence d’une signature du SO, due a des contrastes thermiques faibles de
celle due a de faibles concentrations. Un biais vers le haut pourrait étre induit par ce type de critére. Nous revenons sur ce
probléme dans la sous-section 2.2.
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Figure 4.1 : Colonnes partielles (0-1 km) de SO, (en rapport de mélange, ppb) moyennes (a) et maximales
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Figure 4.2 : Séries temporelles journaliére (points gris), mensuelle (bleu) et hivernale (orange) du rapport de
mélange de SO, (ppb) pour la couche 0-1 km. Les barres d’erreurs sont les déviations standards des moyennes. Les
points rouges sont les moyennes mensuelles exclues de la régression linéaire réalisée et le triangle rose est la
moyenne hivernale pour 2011 également exclue (détails dans le texte).



moyennes journaliéres, tant au niveau des colonnes restituées que de la disponibilité des données :
les moyennes varient de 0 a 237 ppb, et le nombre de données accessibles varie de 0 a une
cinquantaine (par jour et sur toute la zone, voir Annexe 3, section 1). Pour ces raisons, il est difficile
de mettre en évidence une tendance dans |'évolution des concentrations a partir des données
journalieres. Nous la discutons ci-dessous sur base des moyennes mensuelles.

Les moyennes mensuelles et hivernales® des colonnes partielles (0-1 km) de SO,, exprimées
en VMR, sont présentées sur les figures 4.1 et 4.2. Celles-ci ont été calculées sur base des critéeres
mentionnés ci-dessus. Les déviations standards associées a chacune d’elles sont également indiquées
sous forme de barres d’erreurs ; elles correspondent a 1o de déviation standard pour le mois et pour
toute la zone.

Avant de discuter plus en détails les séries, remarquons que nous avons comparé les résultats
obtenus pour les spectres dont les données de niveau 2 (profils de température,... section 1) étaient
disponibles, et ceux obtenus a partir des spectres auxquels nous avons associé des profils de
température, de pression et d’humidité moyens (Annexe 3). Nous avons ainsi vérifié que les colonnes
restituées sont du méme ordre de grandeur dans les deux cas, I'interprétation des résultats pouvant
donc se faire sur I'ensemble des ajustements.

Les valeurs moyennes pour les colonnes sont de I'ordre de 20-30 ppb, tant pour les mensuelles
gue pour les hivernales. Les maximas (mensuels sur la zone considérée) sont, eux, tres variables et
sont compris entre 65 et 540 ppb (figure 4.1). Les déviations standards associées aux moyennes
mensuelles varient entre 2 et 12 ppb (figure 4.1), tandis que celles associées aux moyennes
hivernales sont comprises entre 1 et 3 ppb. Dans le cas des moyennes mensuelles, quatre points se
distinguent des autres: novembre 2010 et novembre 2011, qui présentent des colonnes de SO,
inférieures aux autres mois étudiés, mars 2011 et décembre 2011, dont les colonnes de SO, sont
supérieures aux autres mois. Il se trouve que trés peu de données sont disponibles pour ces quatre
mois: moins de 35 colonnes restituées pour chacun et pour I’ensemble de la zone inversée (figure
4.1). N’étant pas certains de la représentativité de ces moyennes, nous avons choisi de les éliminer
de I'analyse que nous décrivons ci-dessous. Pour la méme raison, la moyenne hivernale de fin 2011,
qui porte exclusivement sur ces données exclues, a également été rejetée (figure 4.2). Notons enfin
que la plupart des données exclues appartiennent a I'année 2011, pour laquelle nous avions déja
observé une plus faible quantité de données répondant au critere de sélection sur la DTB (voir début
de section, tableau 4.2).

Afin de mettre en évidence une éventuelle tendance dans I'évolution des colonnes de surface,
une régression linéaire, pondérée par les déviations standards, a été réalisée sur les moyennes
mensuelles (sans prendre en compte les données exclues) et est représentée en vert sur la figure 4.2.
L’équation de la droite obtenue est y = —0.013x + 3.2 X 10* et le coefficient de détermination R?
est égal a 0.48. Malgré la faible valeur de R?, nos données suggérent une faible diminution des
guantités de SO, a Norilsk au cours de la période allant de 2009 a 2011. Afin de déterminer si nos
résultats s’inscrivent dans une tendance a plus long terme, nous avons comparé nos résultats avec
ceux obtenus dans une étude antérieure fournissant des mesures des 1991 [8]. Sur la figure 4.3 ci-
dessous, nous portons les quantités de SO, de surface de cette étude et les comparons aux notres
pour les dernieres années. Nous pouvons ainsi remarquer que, pour la période 2009-2011 (résultats
de notre travail), ces quantités sont nettement inférieures a celles des années 1990. Un facteur 2
voire plus de différence existe en effet entre elles (ex : une concentration de 220 ug/m3 est atteinte
en 1996, alors qu’elle n'est que de 71 ug/m3 en 2009). Dans le chapitre 2 (sous-section 2.1), nous
avions déja mentionné qu’une politique de réduction des émissions de SO, par les industries de
Norilsk avait été prise par la compagnie MMC Norilsk Nickel fin des années 1990. Nous avions

» par moyenne hivernale, nous entendons une moyenne réalisée sur des mois d’hiver se succédant. On en distingue quatre
sur la période étudiée : 1) janvier a mars 2009, 2) novembre 2009 a mars 2010, 3) novembre 2010 a mars 2011 et 4)
novembre 2011 a décembre 2011.
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également remarqué que cette réduction était difficile a mettre en évidence a partir des données
existantes (qui sont également celles reprises sur la figure 4.3), étant donné la forte variabilité
interannuelle des concentrations. En combinant les résultats de [8] pour les premiéres années 2000
avec nos données pour 2009, 2010 et 2011, la réduction semble réelle. En effet, nous calculons a
partir de [8] une moyenne sur 10 ans, représentative des années 1990 (1991-2001), de 161 pg/m? et,
en combinant [8] a nos résultats, une moyenne sur 9 ans (2002-2011) de 75 ug/m3. Ce résultat
pourrait apporter une preuve d’une réduction effective des émissions de SO, par la ville. Ceci devrait
cependant étre confirmé par la mesure des concentrations de SO, pour la période 2004-2008
manquante. Enfin, il est également important de remarquer les limitations de I'analyse ci-dessus,
étant donné que dans ce travail :

i les moyennes des concentrations sont réalisées pour une zone géographique
relativement étendue autour de la ville. Ceci provoque vraisemblablement un effet de
dilution par rapport aux quantités de SO, mesurées dans la ville méme, et donc une
sous-estimation de la moyenne

ii. les moyennes annuelles réalisées portent uniquement sur les mois d’hiver, et ne
tiennent donc pas compte d’éventuelles variations saisonnieres.
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Figure 4.3 : Concentrations moyennes de SO, de surface a Norilsk obtenues dans I'étude [8] (orange) et dans ce
travail (bleu, moyennes hivernales). Le trait vert représente la moyenne sur la période 1991-2001 égale a

161 pg/m3, et le trait rose représente la moyenne sur la période 1992-2011 égale a 75 pug/m3. Le point rouge est
la moyenne hivernale de fin 2011 exclue de I’analyse (voir texte).

2.2 Distribution spatiale du SOz autour de Norilsk

Une représentation de I'étendue du panache de pollution riche en SO, dans la région de
Norilsk est donnée sur la figure 4.4. Cette carte a été réalisée en moyennant les colonnes partielles
(0-1 km) de SO, restituées sur les trois ans. Il est donc important de garder a I'esprit que I'étendue
observée ici n’est pas celle que I'on observerait au jour le jour et gqu’elle tient notamment compte de
tous les processus de transport. Afin d’éviter de biaiser les moyennes vers le haut (a cause du critere
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de sélection de spectres DTB>0.25K et a celui de traitement |TC| >5° voir sous-section
précédente), les spectres caractérisés par une DTB < 0.25 K et un |TC| > 10° ont également été pris
en compte pour établir cette carte (nous avons estimé que de tels spectres ne contiennent pas de
S0,). Une colonne partielle de surface de 0.3 ppb (modéle subarctique hiver) leur a été attribuée.

La figure 4.4 montre des concentrations maximales en grande majorité autour des villes de
Norilsk et de Kayerkan, ou la compagnie MMC Norilsk Nickel a implanté des hauts-fourneaux dédiés
notamment a I'extraction de cuivre. Le SO, est au contraire presque absent des zones montagneuses
(Plateau du Plutorana), suggérant un transport et une chimie du SO, essentiellement dans la CLA. Ces
résultats apportent une preuve supplémentaire de la sensibilité de IASI a la pollution de surface.

2.3 Relation entre les concentrations de SO: et le contraste thermique

La sensibilité de IASI au SO, de la couche limite étant fortement influencée par le contraste
thermique, I'existence d’une relation entre les quantités de SO, restituées et les valeurs de TC (qui
leurs sont associées) a été envisagée au cours de ce travail. Les colonnes (0-1 km) de SO, restituées
ont été portées en fonction des valeurs de contrastes thermiques associées (figure 4.5), et une
régression linéaire a été réalisée sur ces points. Le faible coefficient de détermination (R? est égal a
0.23) ne révele pas de corrélation significative entre ces deux grandeurs.

3 Intercomparaison IASI - OMI

Dans le chapitre 1 (sous-section 3.1), nous avions mentionné que les sondeurs embarqués
opérant dans le domaine de I'UV, du visible et du proche IR, sont connus pour leur capacité a sonder
I'atmosphére jusqu’a la surface, et que certaines études ont été menées sur la mesure du SO,
anthropique. Dans cette section, nous comparons les concentrations de SO,, restituées dans ce
travail en utilisant 1ASI, a celles obtenues par I'instrument OMI afin notamment de distinguer les
capacités associées a chaque type de sondeur.

3.1 L’instrument spatial OMI en bref et données utilisées

OMI (pour Ozone Monitoring Instrument) est un spectrometre hyperspectral proche UV-visible
dont la géométrie d’observation est le nadir. Il a été lancé le 15 juillet 2004 a bord de la plateforme
EOS (Earth Observing System’s) Aura (NASA), et a commencé a collecter des données a partir du 9
ao(t 2004. Son orbite polaire est synchronisée sur le Soleil et il croise I'équateur a 13h45 (heure
locale). Il opére depuis une altitude de 705 km et son champ de vue correspond a un pixel de
13 x 24 km au nadir. La région spectrale couverte par I'instrument s’étend de 264 nm a 504 nm et sa
résolution spectrale varie de 0.42 a 0.63 nm. Ses principaux objectifs et réalisations sont la
cartographie globale des colonnes d’Os, la surveillance de la qualité de l'air par la mesure de
polluants tels que le SO, e le NO, et [I'étude des aérosols (voir
http://disc.sci.gsfc.nasa.gov/Aura/additional/documentation/README.OMI DUG.pdf  pour une
description compléte des données OMI).

Les données OMI utilisées ici sont celles mises a disposition par le AURA Validation Data
Center (base de données http://avdc.gsfc.nasa.gov/index.php?site=48128718&id=21). Celles-ci
consistent en des colonnes partielles de SO, pour la CLA exprimées en Unités Dobson (DU)*,
réparties sur une zone circulaire de 50 km de rayon centrée sur Norilsk, et s’étendant de 2005 a
2011. Ces colonnes ont été moyennées mensuellement et sont représentées sur la figure 4.6. Les
déviations standards sur ces moyennes ont également été représentées. Les mesures des sondeurs
UV étant limitées par la disponibilité du rayonnement solaire (voir chapitre 1), et étant donné que la
région étudiée se trouve au-dela du cercle polaire arctique, les moyennes réalisées sont restreintes
aux mois d’été (ou un flux solaire significatif atteint la surface). De plus, pour des raisons de

301 DU = 2.69 x 10" molécules/cm?.
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réflectivité, seuls les mois caractérisés par I'absence de neige au sol ont été envisagés (les données
étant peu fiables au-dessus de scenes neigeuses, N. Krotkov communication personnelle).

Afin de comparer nos résultats a ceux de I'instrument OMI, les moyennes mensuelles de IASI
(sous-section 2.1) ont été recalculées sur la zone définie pour les données OMI (zone de 50 km de

rayon autour de Norilsk) et ont été converties en Unités Dobson. Elles sont présentées aussi sur la
figure 4.6.

3.2 Comparaison IASI-OMI

Comme nous pouvons |'observer sur la figure 4.6, les mesures OMI et les mesures IASI sont
temporellement complémentaires dans le cas de la région étudiée. En effet, I'instrument OMI fournit
exclusivement des observations en été, alors que I'instrument IASI permet de mesurer les colonnes
de SO, en hiver. Les moyennes mensuelles d'OMI s’étendent de 0.1 DU (ao(t, septembre 2005 et
ao(t 2007) a 2.3 DU (aolt 2008), la majorité se trouvant aux alentours de 1 DU. Les moyennes
mensuelles de IASI sont, elles, comprises entre 1.5 et 3.6 DU. On observe ainsi que les colonnes
partielles de SO, restituées par OMI en été sont systématiquement plus basses que celles restituées
par IASI en hiver. Ceci est cohérent avec les variations saisonniéres du temps de vie du SO,, qui n’est
qgue d’un jour en été alors qu’il atteint 3 jours en hiver (chapitre 1, sous-section 1.2). Par conséquent,
le SO, s"accumule moins dans la couche limite en été qu’en hiver, et les quantités de SO, sont donc
plus faibles a cette période. Malgré ceci, il ne peut étre exclu que les différences systématiques entre
les colonnes inversées sur les mesures des deux instruments soient des artefacts liés, par exemple, a
leurs sensibilités respectives a la CLA. Pour tester cette hypothése, une comparaison avec un critére
de co-localisation temporel plus strict devrait étre réalisée. Nous abordons cette perspective au
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Figure 4.6 : Comparaison des colonnes partielles (CLA) de SO, obtenues a partir des mesures OMI et IASI en
Unités Dobson (DU). En bleu, colonnes mensuelles moyennes de IASI. En vert, colonnes mensuelles

moyennes d’OMI. En rouge, moyennes IASI exclues (voir section 2). Les déviations standards des moyennes
sont représentées par les barres d’erreurs.
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chapitre 5, en apportant des mesures IASI du SO, dans la CLA de Norilsk en été, grace a une méthode
plus performante.

Enfin, aucune tendance nette dans I'évolution temporelle des quantités de SO, ne peut étre
mise en évidence a partir des résultats d’OMI. La diminution observée pour la période 2009-2011 a
partir des mesures IASI ne peut donc étre confirmée par cet instrument. Cependant, la relative
constance des quantités de SO,, observée pour les étés de la période 2005-2011, pour autant qu’elle
soit généralisable aux hivers, apporte une preuve supplémentaire d’une réduction effective des
émissions de SO, par la ville de Norilsk depuis le début des années 2000.

56



Chapitre 5 : Perspectives

L'un des objectifs principaux de ce mémoire était de préciser la capacité des sondeurs, opérant
dans linfrarouge thermique, a mesurer la composition de la couche limite atmosphérique, en
particulier dans les régions polluées de I’Arctique. Etant donné les résultats prometteurs décrits dans
les chapitres précédents, les perspectives ouvertes par ce travail sont nombreuses. Nous donnons les
principales dans ce chapitre. Dans une premiére section, nous présentons une extension de la
méthode des DTB, décrite précédemment (chapitre 2, sous-section 1.2.1), pour la détection des
espéces traces de I'atmosphére qui a été développée récemment [33]. Elle présente I'avantage
d’abaisser sensiblement le seuil de détection du SO, dans la CLA, et nous le discutons. Dans une
deuxieme section, nous proposons des études complémentaires qui pourraient étre envisagées sur
base de I'ensemble des résultats décrits.

1 Perspectives de la méthode OEMSE

La méthode de détection des DTB, dont nous avons discuté dans le chapitre 2, a en réalité
plusieurs désavantages. Premierement, elle n’utilise pas I'ensemble de I'information présente sur le
domaine spectral de IASI, mais seulement celle contenue dans un nombre trés restreint
d’échantillons spectraux (rappelons que seuls deux échantillons spectraux sont utilisés pour la
détection du SO,). Par conséquent, la sensibilité de cette méthode est relativement faible et son
utilisation est limitée a des concentrations relativement élevées. Un deuxiéme inconvénient a cette
méthode sont les fausses détections, dues aux variations de parametres non-ciblés, tels que des
especes interférentes, le profil de température,...

La méthode OEMSE (pour Optimal Estimation Method on Spectral Ensemble) [33] utilise au
contraire l'information contenue dans une multitude d’échantillons spectraux. Elle repose sur un
cadre mathématique solide (voir ci-dessous), et est caractérisée par un seuil de détection
considérablement amélioré par rapport a la méthode des DTB. Nous résumons cette méthode ci-
dessous et présentons, dans la sous-section 1.2, les implications de celle-ci pour I'étude de la
composition de la CLA.

1.1 Méthode OEMSE

Pour le cas qui nous occupe, le signal ciblé (signature du SO,) a une fréquence ou nombre
d’onde donné(e) est généralement masqué par les changements spectraux d’arriére-plan, dus a des
variations des concentrations des especes interférentes, de la température atmosphérique, de
surface,... Lors de l'inversion standard d’un spectre (ici par la méthode de I’Estimation Optimale,
chapitre 1), I'ensemble de ces parametres est ajusté avec la cible, et leurs contributions sont donc
prises en compte. Le but de la méthode OEMSE est de séparer la contribution de la cible de celle des
autres parametres sans avoir a ajuster directement ceux-ci. Cette méthode est donc plus rapide
gu’une inversion standard. De plus, elle se déroule en une seule étape, et se base sur une
représentation plus compléte de la matrice de covariance des erreurs de mesures S,. La formulation
mathématique de cette méthode est donnée ci-dessous.

Comme nous l'avons déja décrit dans le chapitre 1, les mesures spectrales y € R™ sont liées
aux parametres atmosphériques par le modele du transfert radiatif F :

Y= F(x;b) + Mrna t Nsys (5.1)

Ou x = [x.,0f f]T est le vecteur état, composé de la colonne totale de I'espéce ciblée x,. et
d’un décalage des températures de brillance of f indépendant du nombre d’onde, b représente la
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meilleure connaissance des autres paramétres influengcant la mesure, 1,.,4 €st I'erreur aléatoire sur
la mesure, et 7, est 'erreur systématique sur la mesure, associée aux incertitudes sur les
parameétres b (remarquons que, dans le chapitre 1, nous avons considéré uniquement 9,,4)-

Dans la méthode OEMSE, le modéle F est linéarisé par rapport a un état de référence (xo,

. L P . . ~ S
F(xq; b)), et lorsqu’il est presque linéaire, I'estimation la plus optimale X = [xc,off] du vecteur
état x peut s’écrire comme :

_ -1 _
% =2xo+(K'S{'K) KTSYT N (y - F(xg; b)) (5.2)

OU x¢ = [x0,0]7 est I'état de linéarisation avec x.q, la colonne de référence de I'espéce,
. . . 2me | . . [oy;

K € R™? est la matrice des Jacobiens du modéle F et dont la i™ ligne peut s’écrire [a—z‘, 1], et
[

Sf,"t € R™*™ est la matrice de covariance totale des erreurs de mesures, tenant compte des erreurs
Nrnd €t Ngys (la matrice S, définie dans le chapitre 1 ne tient compte que de 1),,,4). La matrice des
gains G € R?*™ peut s’écrire comme

- -1 -
G=(KTs"'K) KTSPTN (53)

Sa premiére ligne comprend les poids appliqués a un spectre donné pour déterminer la
présence de I'espéce ciblée. Notons également que la grandeur restituée X, n’est pas une colonne
mais plutét un indice dans I'espace des radiances qui permet de déterminer si I'espéce est présente
en plus ou moins grande quantité.

La différence entre linversion standard et la méthode OEMSE (voir équation (1.8) en
comparaison a I'équation (5.2)) est donc l'utilisation de la matrice de covariance totale des erreurs de
mesures Sf,"t. Dans le premier cas, cette matrice ne prend en effet en compte que I'erreur aléatoire
de la mesure (le bruit) et est généralement quasi-diagonale. Une solution optimale ne peut alors étre
obtenue gu’en ajustant les parametres interférents (et donc en augmentant la taille de x). Dans le
cas de la méthode OEMSE, l'inversion est également pondérée par les erreurs systématiques,
associées aux incertitudes du modele de transfert radiatif, dues notamment aux suppositions faites
sur les parameétres b (dont parametres interférents). La matrice de covariance des mesures n’est plus
diagonale et représente a la fois le bruit de I'instrument et la variabilité spectrale totale associée aux
parametres interférents. Ainsi, a titre d’exemple, elle comprend toute la variabilité spectrale associée
aux variations de I'humidité de I'atmospheére. Une solution optimale peut étre obtenue dans ce cas
sans ajuster les parameétres interférents.

Par conséquent, pour que cette méthode de détection soit efficace, la matrice de covariance
totale des erreurs de mesures S,t;’t utilisée doit étre la plus proche possible de la réalité. Dans ce
travail, sa construction a été réalisée a partir d’'un ensemble de spectres caractéristiques de la région
étudiée (ils représentent la variabilité spectrale de cette zone), et pour lesquels le signal de I'espéce
ciblée est inférieur au bruit (détails dans la sous-section suivante). La relation utilisée pour le calcul
de cette matrice est

N
1
Sptr ) 4 -N-3) G4
j=1

Ou N est le nombre de spectres considérés et y est le spectre moyen de I'ensemble :
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Le spectre moyen Yy est alors utilisé a la place de F(xg; b) dans I'équation (5.2), car il
représente la meilleure estimation a priori des spectres de la région étudiée. Dans ce travail, I'état de
linéarisation utilisé est

(x0, F(x0; b) = (0,y) (5.6)
1.2 Résultats préliminaires et perspectives

Grace a l'utilisation d’une large gamme spectrale, la méthode OEMSE accroit théoriquement la
sensibilité a I'espece cible. Son utilisation permettrait donc de détecter la présence du SO, dans des
conditions de contraste thermique moins favorables que celles discutées dans le chapitre 3. De plus,
de plus faibles quantités de gaz pourraient étre observées. En incluant un plus grand nombre de
canaux clairs (sous-entendu ici qui ne rendent pas l'atmosphére opaque a la couche limite),
I'observation de la bande v3 du SO, devrait également étre possible dans des conditions plus
humides, comme par exemple en été. Enfin, d’un point de vue pratique, la méthode ne nécessitant
pas de procédure d’itération, elle est rapide et ne pose pas de probleme de divergence dans les
ajustements. Un plus grand nombre de données pourrait ainsi étre recueilli, ce qui résoudrait en
partie les problémes de moyennes non représentatives, rencontrés en partie pour l'lannée 2011
(chapitre 4, section 2). Le principal désavantage de la méthode OEMSE provient de ce que la
grandeur restituée X, n’est qu’un indice, caractérisant I'amplitude du signal spectral due a I'espece
cible. L'obtention des concentrations nécessite donc I'établissement de tables de conversion, reliant
les valeurs des X, restituées aux vraies colonnes de SO,, par la réalisation d’'un grand nombre de
simulations de transfert radiatif (les quantités de SO, sont modulées et les valeurs de X, sont
calculées) ou d’inversions. Il est important de remarquer que les valeurs de X, dépendent également
du contraste thermique, voire méme de la concentration en vapeur d’eau. Dans le cas ou la
conversion fait appel au transfert radiatif, les tables doivent donc également tenir compte de ces
deux parametres.

Sur base des propositions faites ci-dessus, de premiers résultats ont été obtenus. Des matrices
Sf,"t distinctes ont été construites sur base de I'équation (5.4) séparément pour I'été et pour I’hiver a
Norilsk. Le tableau 5.1 ci-dessous donne le nombre de spectres et identifie les zones et périodes qui
ont servi a son établissement. Les zones sont par ailleurs indiquées par des rectangles roses sur la
carte reprise sur la figure 5.2.

Tableau 5.1 : Construction des matrices Sf,"t pour I'été et pour I'hiver a Norilsk. Le nombre de spectres
utilisé, la zone et la période, sur lesquelles ont été sélectionnés les spectres, sont indiqués.

Saison ~ Nbrede spectres Périodes
. 74-75°N, 80-90°E 01/09, 02/09, 03/09,
Hiver 70161
65-66°N, 80-90°E 11/09 et 12/09
. 74-75°N, 80-90°E
Eté 44425 06/09, 07/09 et 08/09
65-66°N, 80-90°E

Les matrices des Jacobiens K, associées a chaque saison, sont concues sur base de simulations
de transfert radiatif*’. A partir de I'équation (5.2), les indices £, sont calculés. Ces indices sont
finalement portés en fonction des colonnes de SO, restituées par la méthode d’Estimation Optimale
standard (résultats décrits au chapitre 4). Remarquons que les données, présentant des valeurs de X,

3 Un spectre ne contenant pas de SO, et un spectre contenant 10 ppb de SO, dans la couche 0-1 km (atmospheére de 60 km
discrétisée en couches d’'un km d’épaisseur) ont été simulés. Pour I'hiver : TC=-10° et profils tirés du modeéle subarctique
hiver. Pour I'été : TC=10° et profils tirés du modele subarctique été. Les matrices K sont obtenues en soustrayant les deux
spectres.
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Figure 5.1 : Relation entre X, et le VMR de SO,. La droite rouge correspond a la régression linéaire
entre les points.
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Figure 5.2 : Colonnes moyennes de SO, (en rapport de mélange, ppb) pour le mois de février 2009, obtenues a
I'aide de I'’équation (5.7). Les valeurs de X, ont tout d’abord été calculées et moyennées, avant d’étre converties
en VMR. Notons que le nuage de gaz longe le relief. Les rectangles roses représentent les zones ol les spectres
ont été sélectionnés pour construire la matrice Sf,"t. La figure est a mettre en parallele avec la figure 4.4,
obtenue en moyennant trois années d’inversion par la méthode d’Estimation Optimale standard.
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excessivement grandes par rapport aux colonnes de SO,, ont été rejetéesgz. Les résultats sont repris
sur la figure 5.1. Une régression linéaire a été réalisée sur les données conservées, et une relation
préliminaire entre les X, et les colonnes de SO, a ainsi été obtenue avec un degré de corrélation
significatif (R = 0.74) :

2. =—0.149 X VMRs,  (5.7)

Ou VMR, est le rapport de mélange du SO, associé a la couche 0-1 km.

Sur base de cette relation, les colonnes moyennes de SO, pour le mois de février 2009 ont été
évaluées a titre d’exemple, en considérant cette fois tous les spectres IASI, et sont représentées sur
la figure 5.2, laquelle peut étre comparée a la figure 4.4 obtenue en moyennant les colonnes
restituées sur trois années. Cette comparaison souligne clairement les avantages apportés par la
méthode OEMSE. Premiérement, la distribution géographique du SO, n’a pas nécessité d’inverser
I’ensemble des spectres de la zone (60-75°N, 75-100°E) pour I'entiereté du mois de février, ce qui
aurait pris un temps considérable (rappelons que la représentation donnée sur la figure 4.4 dans le
chapitre 4 est limitée a la zone 68-70°N, 87-89°E). Deuxiemement, et c’est |a le résultat déterminant,
cette représentation n’a pas nécessité de moyenner trois ans de mesures (cas pour la figure 4.4),
démontrant la sensibilité accrue obtenue. Grace a ces deux avantages, la méthode pourrait étre
utilisée pour effectuer un suivi du gaz quotidien et en temps presque réel (en étendue et en
guantités), et ainsi étre appliquée dans les études de qualité de I'air de la ville.
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Figure 5.3 : Colonnes moyennes de SO, (en rapport de mélange, ppb) pour la période de mai 2010 a ao(t
2010, obtenues a I'aide de I'équation (5.7). Les valeurs de X, ont tout d’abord été calculées et
moyennées, avant d’étre converties en VMR.

32 ;. &~ . . ., . .

Si X. <-5 pour une colonne <3 ppb, la donnée est rejetée. Notons que les raisons pour lesquelles ces points sont
caractérisés par de trés larges valeurs de X, mais par de trés petites colonnes de SO, sont encore inconnues. Par
conséquent, le critére appliqué est purement arbitraire.
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De la méme maniere, en utilisant I'’équation (5.7) mais avec la matrice S,t;’t pour I'été, les
colonnes moyennes de SO, ont également été calculées pour la période de mai 2010 a ao(t 2010.
Elles sont représentées sur la figure 5.3. Nous pouvons y remarquer des concentrations significatives
au-dessus de la ville mais une plus petite étendue du gaz qu’en hiver, suggérant une réactivité plus
importante (cohérente avec les variations de temps de vie du SO, décrites précédemment). La
possibilité de mesurer le SO, dans la CLA en été avec la méthode OEMSE est un nouveau résultat
important de ce travail. Cette capacité nous permettrait de calculer les colonnes moyennes pour
certains mois d’été, et donc de compléter les séries temporelles mensuelles (et annuelles) que nous
avons décrites dans le chapitre 4. Nous serions alors également en mesure de comparer précisément
les mesures de IASI avec celles d’OMI, et d’étudier plus en profondeur les variations saisonniéres des
concentrations de SO,. Il est important de noter que, pour calculer les colonnes moyennes estivales
de SO,, nous devrions utiliser une équation différente de I'équation (5.7). En effet, la relation entre
X et VMRso, étant dépendante de la climatologie (contrastes thermiques, humidité,...), elle devrait
étre différente selon la saison. Les valeurs de VMR, indiquées sur la figure 5.3 sont donc a prendre
avec précaution. Finalement, nous mettons donc en évidence la capacité de la méthode OEMSE a
détecter le SO, de la couche limite dans des conditions de contrastes thermiques plus faibles et
d’humidité plus élevée que celles indiquées dans les chapitres précédents.

2 Autres perspectives

Outre les perspectives offertes par la méthode OEMSE, d’autres aspects du travail réalisé
pourraient étre étudiés plus en profondeur, certaines questions restant actuellement sans réponses.
Dans cette section, nous proposons différents approfondissements possibles.

o Dans le chapitre 4, nous avions mentionné la nécessité de compléter les séries
temporelles construites. La période 2004-2008 devrait notamment étre incluse, afin de
pouvoir confirmer la réduction des émissions de SO, par la ville par rapport aux années
1990. Les produits de niveau 1C de IASI étant disponibles depuis juin 2007, nous serions
en mesure d’inclure les années 2007, 2008 et méme 2012 dans nos séries temporelles.
Ceci pourrait étre réalisé soit par une procédure d’inversion identique a celle utilisée
dans ce travail (chapitre 4), soit en utilisant la méthode OEMSE, qui permettrait de
prendre également en compte les mois d’été.

o Dans ce travail, les colonnes partielles moyennes de SO, ont été calculées sur une région
étendue autour de Norilsk (68-70°N, 87-89°E). Une dilution des quantités propres a la
ville elle-méme est par conséquent probable. La présence d’'un tel effet doit étre
investigué, notamment en réduisant la zone prise en compte, et/ou en comparant nos
résultats avec des mesures sols réalisées dans la ville pour la méme période étudiée
(2009-2011).

o Un autre aspect a approfondir est la mise en évidence et la quantification (éventuelle) du
biais qui pourrait étre induit par les criteres de sélection des spectres a inverser
(DTB > 0.25 K) et a traiter (| TC| > 5°). Ceci pourrait étre réalisé par I'inversion de spectres
simulés a l'aide du transfert radiatif (les quantités de SO, restituées peuvent étre
comparées a celles fixées lors de la simulation). En modulant les conditions de contrastes
thermiques et les concentrations de SO,, nous serions alors capables de quantifier ce
biais éventuel. Nous aurions également une base solide pour construire un critére de
sélection plus objectif. Notons enfin que la méthode OEMSE, grace a sa limite de
détection tres basse, pourrait intervenir dans ce critére de sélection.

o Dans le chapitre 3, nous avons mis en évidence la forte influence de la vapeur d’eau sur
I'observation d’un signal provenant de la couche limite dans la bande v; du SO,, sans
cependant la quantifier. Une analyse détaillée nous permettrait de compléter I'étude de
la sensibilité de IASI au SO, de la CLA, décrite dans le chapitre 3. Ceci pourrait étre réalisé
par des simulations de transfert radiatif similaires a celles du chapitre 3 : la valeur de
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contraste thermique serait maintenue fixe tandis que la concentration en vapeur de
d’eau de la CLA serait modulée. En faisant de méme pour différents contrastes
thermiques et pour différentes concentrations de SO,, des tables de sensibilité
pourraient étre établies. Enfin, grace a cet examen, linfluence de la vapeur d’eau
pourrait également étre incluse dans I'établissement du critere de sélection des spectres
a inverser, discuté dans le point précédent.

Finalement, ce travail s’est concentré sur la mesure de la concentration d’un polluant de
la couche limite et sur une région particuliere du globe. Etant donné les résultats
particulierement prometteurs obtenus, I'étude réalisée pourrait étre étendue a d’autres
especes (CO, Og,..., voir notamment Annexe 2) et a d’autres régions de la planéete
(mégapoles,...). Enfin, plus généralement encore et moyennant un travail plus
conséquent, les conditions d’observation de la pollution (molécules, zones, contrastes
thermiques,...) par les instruments de type infrarouge thermique pourraient étre
établies.
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Conclusions génerales

L’étude de la composition chimique de la couche limite atmosphérique est primordiale pour
quantifier les émissions de polluants et pour comprendre lI'impact que ces especes ont sur
I’environnement et la santé humaine. Jusqu’a présent considérés inadéquats pour le sondage de
cette couche, les sondeurs TIR révelent dans ce travail leur capacité a en mesurer la composition
dans des situations de contrastes thermiques élevés. La premiere exploitation des observations
prises dans des conditions de contrastes thermiques hautement négatifs par I'instrument spatial 1ASI
a été réalisée au cours de ce travail pour y parvenir. Les inversions de températures persistantes,
caractéristiques des régions situées au-dela du cercle polaire arctique, ont été mises a profit, et plus
particulierement celles se développant a Norilsk. Ceci a permis de procéder aux premiéeres
identifications et quantifications, par sondeur TIR, d’une importante source anthropique de SO,, due
a l'industrie de I'extraction de métaux lourds implantée dans la région.

Une analyse plus approfondie de la sensibilité de I'instrument IASI au SO, de la CLA a révélé
que la bande vibrationnelle v; de ce gaz est détectable a partir de contrastes thermiques (en valeur
absolue) supérieurs a 1°, pour des cas de forte pollution (100 ppb) et de faible humidité. La forte
influence de la vapeur d’eau dans I'observation de cette bande a également été mise en évidence,
sans étre cependant investiguée en détail. Nos analyses montrent en revanche que la bande
vibrationnelle v;, plus faible mais située dans une région spectrale moins affectée par la vapeur
d’eau, est plus difficilement détectable. Elle nécessite des niveaux de pollution plus élevés (200 ppb)
et/ou des contrastes thermiques supérieurs a 15° en valeur absolue. Il a également été montré que la
restitution du profil vertical de SO, doit étre préférentiellement réalisée a partir de I'inversion de la
bande v3, celle réalisée a partir de la bande v; ne permettant pas d’obtenir une sensibilité suffisante
dans la CLA par rapport au reste du profil.

Sur base de ces résultats, les colonnes de surface du SO, a Norilsk ont été restituées sur la
période 2009-2011 et uniquement pour les mois d’hiver (novembre a mars). Des rapports de
mélange mensuels moyens de I'ordre de 20-30 ppb ont ainsi été reportés, et des maximas atteignant
500 ppb ont été révélés. Une diminution des concentrations de SO, sur la période étudiée a
également été mise en évidence, et va dans le sens d’une réduction des émissions de la ville par
rapport aux années 1990. La complémentarité des sondeurs UV et TIR est, de plus, pleinement
illustrée par la comparaison de leurs mesures respectives: l'instrument OMI, limité par la
disponibilité du rayonnement solaire, fournit les colonnes de surface estivales du SO, tandis que IASI,
limité par le contraste thermique et I’humidité, restitue les hivernales.

Dans le dernier chapitre, nous montrons que les résultats peuvent encore étre améliorés
considérablement en ayant recours a une méthode originale (OEMSE), reposant sur |’'Estimation
Optimale mais utilisant mieux le caractére hyperspectral de I'instrument pour abaisser le seuil de
détection du SO,. Par cette méthode, des quantités plus faibles (VMR inférieurs a 20 ppb) et sous des
conditions de contraste thermique moins favorables (de I'ordre de 3°) peuvent étre mesurées. Ceci
permet non seulement de réaliser des mesures presque quotidiennement pendant les mois d’hiver,
mais également pendant certaines journées d’été, laissant entrevoir une application pour le suivi de
la qualité de I'air. La complémentarité avec les instruments UV-visible se voit également améliorée.

Bien que les objectifs fixés au début de ce travail aient été remplis, certaines questions
restent ouvertes et stimulent, par conséquent, des études complémentaires. Un examen approfondi
du biais, éventuellement engendré par les critéres de sélection des spectres a inverser, doit
notamment étre entrepris, et une validation précise des colonnes restituées (et des tendances
temporelles) devrait impérativement étre faite. De plus, I'étude réalisée dans ce travail a
principalement porté sur I'influence du contraste thermique sur la capacité de IASI a mesurer un
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signal provenant du SO, de la couche limite. L’investigation de I'impact de la vapeur d’eau sur la
sensibilité de I'instrument a ce gaz devra également étre étudiée.
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Annexes



Annexe 1: Modeles atmosphériques
standards

Comme nous l'avons mentionné dans le chapitre 3, sous-section 1.1, les modeles
atmosphériques standards proposent différentes climatologies selon la zone géographique et la
saison [42]. lls sont au nombre de six : tropical, moyennes latitudes été et hiver, subarctiques été et
hiver, US Standard 1976 (modeéle global). Pour chacun de ces modeles, les profils verticaux de
température, de pression et de 39 molécules sont disponibles. Ces dernieres correspondent aux 39
premieres molécules répertoriées dans la base de données spectroscopiques HITRAN. Ces molécules
sont : H,0, CO,, 03, N,0, CO, CH,, O,, NO, SO,, NO,, NH3, HNO3, OH, HF, HCI, HBr, HI, CIO, OCS, H,CO,
HOCI, N,, HCN, CH;Cl, H,0,, C,H,, C,Hg, PH5, COF,, SF¢, H,S, HCOOH, HO,, O, CIONO,, NO*, HOBr, C,H,,
CH;0H. Dans les sections suivantes, nous représentons les profils verticaux de pression, de
température et des molécules principales (en particulier celles qui nous ont intéressées dans ce
travail) pour les cing premiers modéles. Notons que le profil vertical du SO, est identique pour tous
les modeles et correspond a celui de la figure 3.2 (chapitre 3).
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Figure A1.1 : Profils verticaux de pression (hPa) pour les cing premiers modéles atmosphériques
standards.
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2 Profils de température
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Figure A1.2 : Profils verticaux de température (K) pour les cing premiers modeles atmosphériques standards.
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Figure A1.3 : Profils verticaux d’H,0 (ppm) pour les cing premiers modeles atmosphériques standards.
Notons la trés faible humidité pour le modeéle subarctique hiver (chapitre 3)
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Figure A1.4 : Profil vertical de CO, (ppm), identique pour les cinqg premiers modeéles atmosphériques standards.

o

5 Profilsd’'O;

120 - _ i
—— Tropical

110 4 —— Mid-latitudes summer
—— Mid-latitudes winter

100 - —— Subarctic summer -
90 D) Subarctic winter .
80 -

70 -
60 -
50 -
40 -
30 4
20 -
10 4

04

Altitude (km)

0 1 é 3 4 5 6 7 8 9 10 11
O, VMR (ppm)

Figure A1.5 : Profils verticaux d’O3 (ppm) pour les cing premiers modeles atmosphériques standards.



6 Profils de CH4
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Figure A1.6 : Profils verticaux de CH,4 (ppm) pour les cing premiers modéles atmosphériques standards.
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Annexe 2 : Sensibilité de [ASI a
differents polluants de la CLA pour
differentes climatologies

Des simulations, similaires a celles réalisées dans le chapitre 3, ont été réalisées pour
d’autres molécules (CO, O; et NH;) et pour d’autres atmosphéres standards. Dans cette annexe, nous
résumons les résultats obtenus.

Quelle que soit I'espéce considérée, une atmosphére de 60 km d’altitude, discrétisée en
couches de 1 km d’épaisseur, a été définie. La premiére couche délimite la CLA. Un instrument de
type IASI pointant au nadir a été considéré (caractéristiques instrumentales décrites dans le
chapitre 2). Une émissivité de 1 a été fixée dans tous les cas.

Pour chaque modele atmosphérique, le contraste thermique est défini comme la différence
entre la température de surface Ts et la température moyenne de la CLA Tg; 4 : TC = Tg — Tcpa. Les
simulations sont réalisées pour des valeurs de TC allant de -15° a 15° par pas de 1°. La température
moyenne de la CLA est maintenue constante, seule la température de surface est modulée pour faire
varier ces valeurs. Un résumé est donné dans le tableau A2.1 ci-dessous.

Tableau A2.1: Calcul des contrastes thermiques pour les cing modeles atmosphériques standards
étudiés.

Profils de température Tcra Variations T Pas de la variation
Tropical 296.7K 281.7<Tg<311.7K 1°
Moy. latitudes été 291.9K 276.9< Tg <306.9 K 1°
Moy. latitudes hiver 270.5K 255.5< T < 285.5 K 1°
Subarctique été 284.4K 269.4<T5<299.4K 1°
Subarctique hiver 258.5K 243.5<Tg<273.5K 1°

Dans les sections suivantes, nous présentons brievement les résultats obtenus pour chacune
des especes considérées.

1 SO: (suite)

Des simulations identiques a celles du chapitre 3 (région spectrale 1000-1450 cm™, profil non-
pollué = modele et profil pollué = 100 ppb dans la CLA) ont été réalisées pour les modeéles tropical, et
moyennes latitudes. Leurs résultats sont représentés sur la figure A2.1. Un tableau récapitulatif des
conditions de contrastes thermiques nécessaires a I'observation du SO, est également donné
(tableau A2.2).
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Figure A2.1 : Influence du contraste thermique sur la détection d’un signal provenant du SO, de la couche limite
pour (a) le modele des moyennes latitudes été, (b) le modele des moyennes latitudes hiver, et (c) le modele
tropical. L’échelle de couleur représente les différences de température de brillance normalisées (ATB (V) orm)
calculées entre le spectre pollué et le spectre non-pollué.

Tableau A2.2: Influence du TC sur la détection d’un signal provenant du SO, de la CLA. Pour chaque
modele considéré, le TC seuil (en valeur absolue) pour cette détection est indiqué pour les bandes v; et v;.
Notons que le seuil est donné lorsqu’au moins le signal d’'un échantillon spectral est détecté (sort du bruit).

. VMR . o
Modele Sozs\pb) CELE | TC| seuil pour v; | TC| seuil pour v4
Moy latitudes été 100 -- >15°
Moy latitudes hiver 100 4° >10°

Tropical 100 -- >15°




2 CO

Les simulations réalisées pour le CO s’étendent sur la région spectrale 2000-2250 cm™. Le profil
vertical non-pollué est I'a priori utilisé dans I’algorithme FORLI [10] (figure A2.2), construit sur base
d’'une moyenne de profils représentatifs des concentrations de I'espéce. Pour le profil pollué, le VMR
de CO a été uniformément porté a 500 ppb dans la CLA (0-1 km). Les résultats obtenus pour les cing
modeles sont donnés sur la figure A2.3, et un tableau récapitulatif des conditions de contrastes
thermiques nécessaires a I'observation du CO est également donné (tableau A2.3).
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Figure A2.2 : Profil vertical a priori du CO (ppb) pour le programme FORLI.
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Mid latitudes summer 500 ppb (c)
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Figure A2.3 : Influence du contraste thermique sur la détection d’un signal provenant du CO de la couche limite pour les
modeles (a) subarctique été, (b) subarctique hiver, (c) moyennes latitudes été, (d) moyennes latitudes hiver, et (e) tropical.
L’échelle de couleur représente les différences de température de brillance normalisées (ATB (V) ,0rm) calculées entre le
spectre pollué et le spectre non-pollué.

Tableau A2.3: Influence du TC sur la détection d’un signal provenant du CO de la CLA. Pour chaque
modele considéré, le TC seuil (en valeur absolue) pour cette détection est indiqué pour la bande 1-0. Notons
que le seuil est donné lorsqu’au moins le signal d’'un échantillon spectral est détecté (sort du bruit).

Subarctique été 500 >2°
Subarctique hiver 500 >1°
Moy latitudes été 500 >2°

Moy latitudes hiver 500 >1°
Tropical 500 >2°
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TC(K)

TC(K)

3 O3

Les simulations réalisées pour I'0; s’étendent sur la région spectrale 980-1100 cm™. Le profil
vertical non-pollué est I'a priori utilisé dans I’algorithme FORLI [10] (figure A2.4), construit sur base
d’une moyenne de profils représentatifs des concentrations de I'espéce. Pour le profil pollué, le VMR
d’O; a été uniformément porté a 84 ppb (seuil d’alerte européen) dans la CLA (0-1 km). Les résultats
obtenus pour les cing modeéles sont donnés sur la figure A2.5.
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Figure A2.4 : Profil vertical a priori d’O; (ppb) pour le programme FORLI.
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Mid latitudes summer 84 ppb (c)
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Figure A2.5 : Influence du contraste thermique sur la détection d’un signal provenant de I’O; de la couche limite pour les
modeles (a) subarctique été, (b) subarctique hiver, (c) moyennes latitudes été, (d) moyennes latitudes hiver, et (e)
tropical. L’échelle de couleur représente les différences de température de brillance normalisées (ATB (V) .0rm)
calculées entre le spectre pollué et le spectre non-pollué.

Pour tous les modeles atmosphériques envisagés, un signal provenant de I'O; de la couche
limite est trés difficilement détectable par IASI. Des contrastes thermiques inférieurs a -15° ou des
rapports de mélange supérieurs a 84 ppb sont nécessaires. Nous pouvons également remarquer que
pour la plupart des modéles, les ATB(V);,,0rm Ne sont pas égales a 0 pour un TC=0°. Ceci est
probablement lié a la présence de quantités importantes d’O; a plus haute altitude. Une analyse du
transfert radiatif couche apres couche devrait étre réalisée pour expliquer ce résultat. Notons que
cette analyse n’a pas été entreprise au cours de ce travail.

80



TC(K)

TC(K)

4 NH3

Les simulations réalisées pour NH; s’étendent sur la région spectrale 700-1250 cm™. Le profil
vertical non-pollué a été construit en moyennant des profils de basses concentrations représentatifs
de tout le globe (figure A2.6). Pour le profil pollué, le VMR de NH; a été uniformément porté a
20 ppb dans la CLA (0-1 km). Les résultats obtenus pour les cing modeles sont donnés sur la figure
A2.7, et un tableau récapitulatif des conditions de contrastes thermiques nécessaires a I'observation
de NH; est également donné (tableau A2.4).
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Figure A2.7 : Influence du contraste thermique sur la détection d’un signal provenant de NH; de la couche limite
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pour les modéles (a) subarctique été, (b) subarctique hiver, (c) moyennes latitudes été, (d) moyennes latitudes
hiver, et (e) tropical. L’échelle de couleur représente les différences de température de brillance normalisées
(ATB () porm) calculées entre le spectre pollué et le spectre non-pollué.

Tableau A2.4: Influence du TC sur la détection d’un signal provenant de NH; de la CLA. Pour chaque

modele considéré, le TC seuil (en valeur absolue) pour cette détection est indiqué pour la bande v,. Notons
que le seuil est donné lorsqu’au moins le signal d’'un échantillon spectral est détecté (sort du bruit).

Modele VMR NH; dans CLA (ppb) | TC| seuil pour la bande v,
Subarctique été 20 3°
Subarctique hiver 20 2°
Moy latitudes été 20 4°
Moy latitudes hiver 20 3°
Tropical 20 5°
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Annexe 3 : Données complémentaires
restituées pour la période 2009-2011

1 Données journalieres

Comme nous I'avons mentionné dans le chapitre 4, les colonnes partielles de SO, (0-1 km)
journalieres moyennes ont été calculées sur la région inversée (68-70°N, 87-89°E). Les séries
temporelles pour les années 2009, 2010 et 2011 sont représentées sur les figures A3.1, A3.2 et A3.3
respectivement. Nous pouvons ainsi observer I'importante variabilité de ces colonnes journaliéres
(déja discutées dans le chapitre 4, sous-section 2.1). Des colonnes moyennes de SO, distinctes ont
été calculées pour les inversions réalisées sur les spectres avec et sans niveau 2 disponibles, et sont
également représentées. Notons que ces moyennes sont du méme ordre de grandeur. Enfin,
remarquons la trés faible quantité d’ajustements convergents pour I'année 2011.
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Figure A3.1: (a) Colonnes partielles (0-1 km) journalieres moyennes de SO, (ppb), (b) colonnes journalieres
maximales (ppb) et (c) nombres d’ajustements convergents pour I'année 2009. Sur les figures (a) et (c), les
couleurs sont les suivantes. En bleu : moyennes réalisées sur I'ensemble des données. En rose : moyennes
réalisées sur les colonnes restituées a partir des spectres avec niveaux 2. En vert : moyennes réalisées sur les
colonnes restituées a partir des spectres sans niveaux 2.

83



i

L2=0

I
Total
—— L2 available

| CT T T T T

/L

BRI L B B B LK
(&)

—0L0¢/cLi6e

—0L0¢/2Li6l

—010Z/2L/6

—01L02/L 1162

—01L02/LL/6L

—010Z/LL/6

<(0102/01/0€
~0102/70/1

' 0L0zZ/e0/LL

—0102/€0/C

==_10102/20/5}

—=lLoloz/o/ne

=~ 0102Z/L0/9L

100

010¢/10/1

ejep pabiaauod

JO JaquinN

Time (day)

Figure A3.2 : Méme chose que pour la figure A3.1 pour 2010.

L DL L DL LA S I L DL L | [ T TTTT YT 7L
© o) )
- =k = _ |
I — L I —}
o 7
N NN NN N
- el e - Pravegl
L PO = -4
HHM. \\,.\
m Y —_— ;
- 8 L L N i
LS &8¢ L | X i
°39
i A ....nn.‘u- I i .n.erH,\.;-
T — T — T — T — T — _ — _ _ — T — L} — L) — T _
B38888° 888° g88e-°
RSN VR BiaAU0D
Blep pa
(qdd) ¥A ‘oS 1ep P
10 JaquunN

LLocreliee
L1oc/igL/6l
L10c/ecLiB

L1oc/LLiee
LLOZg/LLIBI
L1OZ/LLI6

LLOSI0
L10c/E0/LL
L10g/e0/e

L102/20/S1
L102/10/1LE

L102/1L0/91

L10&/1LO/L

Time (day)

Figure A3.3 : Méme chose que pour la figure A3.1 pour 2011.
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2 Données mensuelles

Dans le chapitre 4, nous avons mentionné que des colonnes mensuelles moyennes de SO,
distinctes ont été calculées pour les inversions réalisées sur les spectres avec et sans niveau 2
disponibles. Elles sont représentées sur la figure A3.4. Nous pouvons ainsi remarquer qu’elles sont du
méme ordre de grandeur. L'ensemble des ajustements peut donc étre pris en compte sans

distinction.
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Figure A3.4 : (a) Colonnes mensuelles moyennes de SO, (ppb) et (b) nombre d’ajustements convergents pour
la période 2009-2011. En bleu : moyennes réalisées sur I’ensemble des données. En rose : moyennes réalisées
sur les colonnes restituées a partir des spectres avec niveaux 2. En vert : moyennes réalisées sur les colonnes

restituées a partir des spectres sans niveaux 2.
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