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Résumé

Apres avoir connu quelques retards, 'expérience spatiale SAGE III est sur le point d’étre
lancée a4 bord de METEOR 3M début décembre 2001. L'instrument SAGE III doit mesurer
les profils verticaux des constituants atmosphériques (gaz et aérosols) en utilisant le principe
d’occultation solaire et lunaire. Par rapport a son prédecesseur SAGE II, la bande spectrale
de SAGE III a été élargie par l'utilisation d’un détecteur CCD, permettant une couverture
spectrale plus étendue {de 280 2 1040 nm) et par I’ajout d'une photodiode infrarouge a 1550
nm. Notre travail a consisté a élaborer un algorithme d’inversion, dit inversion dans les bandes
résolues pour les mesures de transmission de SAGE III. Nous avons utilisé 4 bandes spectrales
résolues en sous-canaux étroits, situées autour de 410 nm, 442 nm, 590 nm et 660 nm, pour
obtenir une restitution aisée des concentrations des différents constituants atmosphériques.
Les premieres simulations ont montré sa capacité a restituer avec une bonne précision les
profils verticaux diurnes de densités moléculaires d'ozone et de dioxyde d’azote ainsi que les
profils de ceeflicient d’extinction des aérosols. Les résultats préliminaires pour le cas lunaire
ont été encourageants.

Parallélement, I'inversion par analyse globale, utilisant toutes les longueurs d’ondes, dé-
veloppée par le LOA pour les mesures de SAGE II et de POAM 1I et 1II, a été adaptée aux
mesures de SAGE IIl. Une comparaison entre ces deux algorithmes a été menée a partir des
simulations portant sur différents profils d’'ozone et types d’aérosols, de granulométrie variée.
Les premiers résultats nous ont conduit a la mise en place d'une troisiéme inversion, dite
inversion combinée, résultat d'une fusion entre deux méthodes d’inversion, permettant de
restituer les ccefficients d’extinction des aérosols en dehors des bandes résolues.

Les mesures réelles de SAGE III n’étaient pas disponibles mais nous avons eu la possibilité
d’accéder aux mesures des expériences ballon AMON et SALOMON & partir de Kiruna
(Suéde), réalisées par 1'équipe du LPCE. Cela nous a permis de tester 1'inversion dans les
bandes résolues avec des mesures réelles. Les profils verticaux de densité moléculaire d’ozone,
de dioxyde d’azote et du trioxyde d’azote ainsi que des profils de coefficient d’extinction
des aérosols retrouvés ont été comparés avec ceux obtenus par la méthode d’inversion du
LPCE. Une comparaison des dépendances spectrales des ceefficients d’extinction des aérosols
déterminés par ces deux méthodes a été discutée. La comparaison des résultats obtenus par
ces deux méthodes d’inversion a montré qu’il y a désaccord entre les profils pour certains des
constituants, notamment pour les aérosols.

Mots Clefs : Inversion, SAGE III, Aérosols, Qzone, Dioxyde d’azote, SALOMON, AMON.
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Introduction

L’atmosphere de la Terre est un systéme complexe en perpétuelle évolution résultant
de nombreux couplages entre les différentes composantes de ’environnement : atmosphére,
cryosphere, hydrosphére et biosphére, composantes en interaction entre elles et avec le rayon-
nement solaire. L'équilibre thermique de la Terre est donc assuré par les échanges d’énergie
et de matieres, notamment de dioxyde de carbone, de vapeur d’eau et d’ozone, entre ces

différents compartiments.

L’ozone est un composant mineur de ’atmosphére, pourtant il y joue un réle essentjel
de bouclier protecteur de la biosphére terrestre contre l’action abiotique des plus dange-
reux rayonnements UV. L’équilibre de ’ozone est régi par de nombreux couplages physico-
chimiques, impliquant, outre le rayonnement solaire, de nombreux constituants tres peu abon-
dants. Ainsi une variation de ces constituants d'un milliardieme de la concentration totale
suffit pour influencer chimiquement la concentration d’ozone, et par conséquent tout I’équi-

libre de I’atmosphere.

Or, ces derniéres décennies, & la suite de ’accélération des progres technologiques, de
I'expansion des activités humaines et agricoles, et de l'accroissement des transports et de
I'utilisation des combustibles fossiles, ’atmosphére de la Terre a subi une évolution trés ra-
pide. L’emprise de ’homme sur la nature a donc changé d’échelle et perturbe les nombreux
échanges naturels qui ont toujours existé depuis des millions d’années. Les nouvelles inter-
actions complexes risquent de conduire ’atmosphére terrestre vers un nouvel équilibre dont
nous anticipons mal la nature. Ceci vient du fait que notre compréhension du systeme couplé
atmospheére - océan - biosphere est encore incompléte tant en ce qui concerne le systéme dans

son ensemble que les sous-systemes pris séparément.

Néanmoins, la prise de conscience des changements globaux a conduit & une multiplica-

13
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14 Introduction

tion des observations et de mesures satellitaires en vue de déterminer la composition atmo-
sphérique, avec notamment I'obtention de profils verticaux des composants atmosphériques
permettant de quantifier les échanges entre les différents sous-systemes. La nécessité d’une
continuité temporelle et d’une couverture géographique uniforme sur tout le globe a fait
qu’en 30 ans, les mesures optiques satellitaires sont devenues d’une importance majeure pour

la communauté scientifique.

Qui dit mesure optique, dit mesure des spectres. Pour retrouver les profils de concentra-
tion des espéces moléculaires, nous inversons d’abord I’équation du transfert radiatif. Ensuite,
nous devons séparer les contributions des différentes espéces et la difficulté majeure réside
dans la gamme trés étendue des concentrations des différentes espéces dont 'ordre de gran-
deur des rapports peut varier parfois jusqu’a plus de 1000. Comment restituer au mieux toutes
ces molécules, les especes cibles comme les espéces interférentes, en préservant l'information
sur les moins abondantes? Le choix de I'instrument est critique ainsi que la formulation de la
méthode d'inversion des mesures. Les méthodes d’inversion sont au cceur des préoccupations

des expérimentateurs réalisant des mesures a distance dans ’atmosphére.

Qu’est ce qu’une bonne méthode d’inversion? C’est celle qui permet d’obtenir une recons-
titution aussi fidéle que possible des profils verticaux des concentrations des constituants tout
en prenant en compte les incertitudes sur les parametres d’entrée et les erreurs des mesures,
et en intégrant la connaissance a priori disponible sur le systéeme. Les exigences sont nom-
breuses et il n’existe pas de méthode d’inversion idéale. Les plus robustes d'entre elles font
appel a la théorie des probabilités. Mais les méthodes d’inversion continuent & se développer
en fonction des nouveaux instruments disponibles : elles nécessitent une étroite collaboration
entre physiciens et mathématiciens tout en concernant de nombreux domaines ne relevant

pas strictement de la recherche atmosphérique.

Le premier chapitre de cette thése rassemble quelques-unes des principales connaissances
actuelles sur I'évolution et la composition de I'atmosphére; ozone, gaz a effet de serre, aé-
rosols y sont analysés. Le role fondamental de l’ozone dans la stratosphére et les processus
de destruction des molécules d’ozone au-dessus des poles font 'objet d’une description dé-
taillée. Finalement, on donnera un bref aper¢u de I'impact de 1'ozone troposphérique sur la

biosphere. La partie "aérosol” de ce chapitre est consacrée aux définitions de quelques uns des
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Introduction 15

parameétres physico-chimiques les plus pertinents, qui seront mentionnés a plusieurs reprises

dans le manuscrit ; abondance, composition chimique, granulométrie..

Le deuxieme chapitre a pour théme majeur ’optique atmosphérique. Il est divisé en trois
parties indépendantes : la. premiére récapitule quelques unes des grandeurs physiques qui vont
servir & I’élaboration de l'algorithme d’inversion ; les principales théories de la diffusion du
rayonnement y sont aussi présentées. La deuxieéme partie constitue un rappel des techniques
spectroscopiques utilisées pour ’étude de 'atmosphére; les principaux moyens de mesure des
constituants atmosphériques y seront présentés. Enfin, la troisiéme partie est consacrée a une
synthése globale des différentes banques de données concernant les sections efficaces d’ab-
sorption des principaux constituants stratosphériques; une analyse plus approfondie pour

certains d’entre eux est également proposée.

Le troisieme chapitre décrit 'algorithme d’inversion dit "dans les bandes résolues” de
SAGE III. Tl se décline en 5 parties: la premiére présente les caractéristiques de l'instru-
ment SAGE III; la deuxiéme, le développement de la modélisation des épaisseurs optiques
a partir d’une atmosphere a priori connue; la troisieme, l'algorithme d’inversion dans les
bandes résolues de SAGE III. Parallélement, une présentation est proposée de l'algorithme
d’inversion dit "globale”, destiné aux mesures de SAGE 1I et de POAM II-1II, qu'on a adapté
aux mesures de SAGE III. Dans la quatriéme partie, on présente les premiers résultats des
inversions, résultats également publiés sous forme d’articles. La cinquiéme et derniére par-
tie termine ce chapitre par une estimation de la qualité de P’algorithme d’inversion avec des
simulations portant sur différents types d’aérosols, différentes distributions verticales et des
granulométries variées, L’efficacité du concept d’une inversion menée sur des bandes résolues
nous a conduit & la mise en place d’un nouvel algorithme d'inversion, dit ”combiné”, résultat
d’une fusion entre deux méthodes d’inversion : les premiers résultats, fruits d’un travail plus

collectif qu’individuel, sont présentés en fin de ce chapitre et ont conduit a un article publié.

Le quatrieme et dernier chapitre est consacré a ’adaptation de I’algorithme d'inversion de
SAGE III pour des mesures ballons, réalisées lors de deux expériences, menées par I’équipe du
Laboratoire de Physique et Chimie de I'Environnement (LPCE) d’Orléans : les expériences
AMON et SALOMON. La possibilité d’accéder & ces données nous a permis d’estimer la

fiabilité de notre algorithme d’inversion par comparaison avec les résultats obtenus par une
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16 Introduction

autre méthode d’inversion mise en ceuvre au LPCE. Aussi ce dernier chapitre est-il divisé
en deux parties, chacune étant consacrée a I'une des deux expériences "ballon”. La premiere
commence par une étude préliminaire de l'inversion des profils d’épaisseur optique simulés:
elle permet de valider 'approche choisie de l'algorithme d’inversion dans les bandes résolues
de SAGE III adapté aux mesures réelles des épaisseurs optiques AMON. Quant a la deuxieme,
elle expose 'inversion des mesures des épaisseurs optiques réelles de SALOMON. Ce chapitre
o1 . e . y e s
s’achéve par une comparaison des variations spectrales des ccefficients d’extinction obtenus
par ces deux méthodes d’inversion ainsi que par une comparaison entre les différentes pro-

priétés physiques et optiques des aérosols abtenues.
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Conclusion Générale

Le travail dont cette theése rend compte a consisté essentiellement a concevoir et a mettre
en place un algorithme d’inversion des données pour 'instrument SAGE 1II. Cet algorithme
était destiné & inverser les mesures dans des bandes spectrales résolues en sous canaux étroits,
ce qui nous a conduit a baptiser cette méthode d’inversion : "inversion dans les bandes réso-
lues™. Initialement, la perspective de développement de cet algorithme était limitée & deux
des bandes spectrales de SAGE III utilisées pour 'occultation solaire, la bande du dioxyde
d’azote autour de 442 nm et la bande de Chappuis de 'ozone. A la suite des premiers résultats
obtenus, la démarche a été transposée sur les autres bandes spectrales résolues de SAGE III

dédiées au mode lunaire, la bande du dioxyde de chlore et celle du trioxyde d’azote.

Cette méthode d’inversion dans les bandes résolues est apparue comme particulierement
bien adaptée a la petite résolution spectrale de l'instrument SAGE III. Les premiers résultats
de cette méthode ont démontré sa fiabilité a retrouver les profils des constituants moléculaires
avec une erreur systématique inférieure a 1-2 %, en prenant en compte une incertitude sur
les profils des épaisseurs optiques simulés (cette incertitude est prise constante en fonction
de l'altitude). Une corrélation qualité de 'algorithme d’inversion / contribution relative de
chaque constituant nous a permis d’estimer le seuil de détection de cette inversion. En
effet, pour une contribution relative supérieure a 5%, les profils sont retrouvés avec un biais
inférieur & 1%. Pour obtenir une erreur aléatoire inférieure a 10%, la limite inférieure des
contributions relatives devra étre de 20%. Globalement, ces résultats sont satisfaisants pour
déterminer les profils de densités moléculaires des constituants atmosphériques, avec une ré-

solution moyenne de 1%.

Une comparaison entre la méthode d’inversion dans les bandes résolues et une autre mé-
thode, celle initialement destinée & l'inversion des profils de transmission de SAGE II et de

POAM II et III et adaptée aux canaux de SAGE III, et qu'on appelle ici inversion globale,

225
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226 Conclusion Générale

a été menée avec les simulations de 8 modeles atmosphériques les plus représentatifs. Une
premiére comparaison des profils moléculaires a montré I'avantage de I'algorithme dans les
bandes résolues par rapport a l'inversion globale, en ce qui concerne 1'ozone et le dioxyde
d’azote. Ces deux méthodes d’inversion ont alors été fusionnées dans un nouvel algorithme
d’inversion, dénommé inversion combinée, afin d’améliorer 1’'estimation des ccefficients d’ex-
tinction des aérosols en dehors des canaux résolus de SAGE III. Néanmoins, les premiers
résultats, fruits d’un travail plus collectif qu’individuel, sont limités a ce stade. L’algorithme
d’inversion dans les bandes résolues a été testé en introduisant des incertitudes sur les mesures
de transmission et sur l’altitude d’enregistrement. Aux altitudes ol les valeurs de transmis-
sion sont proches de I'unité, c’est a dire aux hautes altitudes, la reconstitution est mauvaise.
Aux basses altitudes, l'incertitude sur ’altitude conduit & des incertitudes élevées sur les
produits de l'inversion. Une étude similaire de ['algorithme devrait étre développée pour le
cas lunaire, impliquant des profils verticaux de densités moléculaires du dioxyde d’azote, de

I’ozone, du trioxyde d’azote et du dioxyde de chlorine.

Faute de mesures réelles de SAGE III, une occasion s’est néanmoins offerte d’appliquer
cette méthode a deux vols ballons, dont I'un s’est déroulé dans le cadre de la campagne THE-
SEO 2000 a partir du site de Kiruna (Suéde), le 22 février 2000. Le premier vol a été effectué
a partir du meéme site mais a une date plus ancienne, celle du 25 février 1997. Ces mesures ont
été effectuées lors de deux expériences conduites par I'équipe du LPCE d’Orléans, AMON et
SALOMON. Le type de mesure de ces deux instruments par visée au limbe est similaire a
celui de SAGE III. L’un des points communs entre SAGE IIT et SALOMON est, notamment,
I'utilisation de la Lune comme source lumineuse. AMON se distingue des autres instruments
par la mesure des profils des transmissions par occultation stellaire. Les instruments AMON
et SALOMON enregistrent les spectres dans un domaine spectral compris entre 300 et 700
nm, avec des résolutions spectrales respectives de 0.1 nm et 0.3 nm, toutes deux inférieures a
celle de SAGE III. Il a été possible de tirer profit de cette faible résolution spectrale pour déve-

lopper une version "ballon” de I'algorithme d’inversion dans les bandes résolues de SAGE III.

Dans un premier temps, une analyse a été menée avec des simulations des épaisseurs
optiques pour le cas "ballon”. Les premiers résultats obtenus sont satisfaisants, bien qu’il
soit difficile d’évaluer correctement les constituants pour les altitudes situées immédiatement

sous le ballon. Ailleurs, on obtient des biais inférieurs & 5% pour les profils de ’ozone et des
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coefficients d’extinction des aérosols, et inférieurs a 10% pour les profils de dioxyde d’azote.
Comme la performance est limitée par l'altitude de plafond du ballon, une tentative pour
réduire les incertitudes sur les couches supérieures, situées au dessus du ballon, est menée
a bien en utilisant une extrapolation du profil des coefficients d’extinction. Les erreurs sys-
tématiques sur les profils retrouvés se sont améliorées de 2 & 6%. En théorie, I'algorithme
d’inversion adapté a une version "ballon” est bien validé au regard des faibles écarts relatifs

obtenus.

Dans un deuxieme temps, il a été entrepris d’inverser les mesures réelles ballons de AMON
et SALOMON : les résultats de ce premier test de fonctionnement sur mesures réelles de I’al-
gorithme d’inversion dans les bandes résolues ont été rapprochés de ceux obtenus par la
méthode d’inversion du LPCE. Cette comparaison a montré des désaccords entre les profils
issus des deux méthodes pour certains des constituants. Nous avons alors tenté d’effectuer
les mémes manipulations que 1’équipe du LPCE, sur leurs indications, pour comprendre ces
différences. Comme les résultats obtenus n’ont pas éliminé les problemes de divergence, nous
en avons conclu que les différences des résultats ont nettement pour origine les différentes

méthodes de séparation des espéces.

Tout le travail effectué dans le cadre de cette these avec les différentes banques de données
des sections efficaces d’absorption a montré & quel point les résultats de algorithme d’inver-
sion dans les bandes résolues dépendent du choix des sections efficaces : les données actuelles
sur la dépendance des sections efficaces en fonction des températures stratosphériques sont en-
core insuffisantes. Nous avons besoin de nouvelles banques de données des sections efficaces,
avec une meilleure résolution spectrale et un plus large choix de températures stratosphé-
riques. On ne pourra répondre & un tel besoin que par une collaboration étroite entre les

spectroscopistes et les expérimentateurs.

Enfin, I'analyse des variations spectrales des coefficients d’extinction des aérosols issus
des mesures SALOMON a montré que le travail d’identification du modele de distribution
monomodal a été compliqué en raison de la présence d’une forte décroissance des coeflicients
d’extinction des aérosols en fonction de la longueur d’onde. Ce fait a été constaté pour les
altitudes supérieures a 27 km pour la méthode d’inversion du LPCE, et pour les altitudes

supérieures a 21 km pour 'inversion dans les bandes résolues. En revanche, la concordance
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modeéle monomodal / mesures n’a pas posé de problemes pour les mesures issues de 1'in-
version "LPCE” entre 22 et 26 km. Avec une analyse comparative utilisant des modeles de
distribution bi-modale ou 'ajout d’un canal supplémentaire dans 'infrarouge pour les me-
sures AMON et SALOMON, la détermination des caractéristiques des aérosols n’en serait
que meilleure. Comme le choix du domaine spectral influence beaucoup sur les produits de
I'inversion dans les bandes résolues, une nouvelle analyse devra étre menée en multipliant
les bandes spectrales et en variant leur emplacement. Toute nouvelle restitution des aérosols,
ainsi que celle des densités moléculaires, doit prendre en considération les choix des sections
efficaces et des bandes spectrales.

L’algorithme d’inversion dans les bandes résolues développé dans cette theése n’a pas en-
core été appliqué sur des mesures réelles de SAGE I auxquelles il était destiné. L’objectif
initial de cette thése n’est que partiellement atteint. La prochaine étape serait de tester cet
algorithme, ainsi que 'algorithme d’inversion combinée, avec les mesures réelles de SAGE II1
et de valider la bonne détermination par ces deux méthodes des profils verticaux des consti-

tuants moléculaires par comparaison avec les résultats des algorithmes du LaRC.

Enfin, nous avons démontré la polyvalence de l'algorithme d’'inversion dans les bandes
résolues en 'adaptant sans probléme pour des mesures ballons ou sur de nouvelles bandes
spectrales, sous réserve que les banques de données des sections efficaces d’absorption molé-

culaires correspondantes solent disponibles.
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