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Resune

Le dernier rapport du GIEC (2007) souligne que la compeheamon du changement
climatique en cours est encore incompkte. Le réle de laratosplere est notamment mal
connu. C'est pourquoi il est important detudier sa composion et les processus physico-
chimiques s'y ceroulant. Les mesures d'occultation sola telles celles de l'instrument
satellitaire SAGE Il et les mesures in situ sont particukrement bien adapeesa letude
de la stratosplere. J'aietude dans cette trese la colerence entre les mesures existantes.
Mon travail a consiskea inverser les transmissions atmgseriques de SAGE Ill pour ob-
tenir les pro Is verticaux des concentrations en ozone et atioxyde d'azote ainsi que des
coe cients d'extinction des arosols dans neuf canaux ene 385 et 1545 nm. Dans les
canaux sittes autour de 450 nm, un lissage vertical aet ectwe sur les transmissions
tangentes pour pallier un cefaut de neutralie spectralede I'atenuateur. Dans le canal
a 1545 nm, la prise en compte de l'absorption du COa et e ectiee avec le moctle
MODTRAN 5. Les incertitudes ontetevaliees par une nethode de Monte Carlo. Nous
avons alors valice nos produitsa I'aide des produits SAGHII o ciels (NASA), ceux d'un
troiseme algorithme ceveloppe par uneequipe de SaintPetersbourg eta l'aide de mesures
concidentes des instruments SAGE Il et POAM III. Ces compaisons montrent que les
produits LOA sont de bonne qualie. Cependant, uneetude ectieea l'aide des mesures
in situ de l'instrument sous ballon SPIRALE aux abords du vaex polaire a monte un
bon accord pour Q et un dcesaccord pour NQ. Ce desaccord montre que la nmethode
d'occultation solaire pour la mesure d'especes eactige (tel NO,) dans des conditions
dynamiques complexes n'est pas bien adapee. De plus, legriations diurnes de NQ
rendent les comparaisons directes entre mesuresa distanet in situ di ciles.

Uneetude speci que sur les aerosols des feux de forét déouest du Canada (ao0t 2003)
aet meree avec les produits SAGE llI o ciels. Des intrusions d'aerosols issus des feux
de forét dans la basse stratosplere par pyroconvectionrgosuspecees d'étrea l'origine
des pics d'extinction obsenes par SAGE Ill. Nous avons diuit des mesures SAGE llI
les proprees microphysiques de ces arosols et momrque ces coe cients d'extinction
anormalement elewes etaient dusa une augmentation du mmbre de particules dans la
basse stratosplere. Cependant, la nature chimique de cesasols n'a pu étre cetermiree
car les mesures d'extinction ne sont pas assez sensiblegalice de efraction.

Depuis la n des missions SAGE II, SAGE Il et POAM llI, les indruments satellitaires
de la mission ACE-SCISAT sont les seuls instruments d'occ¢ation solaire (hormis SO-
FIE) fournissant des informations sur la stratosphere. Nos nous sommes ainsi ineresses
a la validation de leurs mesuresa l'aide des donrees de $3E I, SAGE Il et SPIRALE.
Ce travail s'inscrit dans le cadre de la campagne de validat internationale. Nous avons
monte que les coe cients d'extinction des arosols ceduits des mesures de IMAGER sont
en tesaccord avec ceux de SAGE Il et SAGE Il et que les rapperde nelange en ozone et
en dioxyde d'azote de FTS et de MAESTRO sont en bon accord aves produits SAGE
[1l. Cependant, nous obtenonsegalement un cesaccord coarnant NO, en comparaison
avec SPIRALE bien que les autres especes (GHN,O, HNO;3, O3, HCI) ceduites de FTS
ainsi que lI'ozone MAESTRO sont en bon accord avec les donsge8SPIRALE.

Mots Cés : SAGE IlI, inversion, arosol, ozone, dioxyde d'azote, valation, SPIRALE,
ACE.



Abstract

One of the conclusions of the last IPCC report (2007) is thatie comprehension of
climate change is still incomplete. In particular, the roleof the stratosphere is not well
known ; that is why it is important to study its composition and the physical and chemi-
cal processes in the stratosphere. Solar occultation mes=ments (like SAGE I11) and in
situ measurements are particularly appropriate for thesetidies. In this thesis, we have
studied the consistency of the existing measurements.

My work consists of the inversion of SAGE Il transmissionsni order to obtain vertical
pro les of ozone and nitrogen dioxide concentrations and aerosol extinction coe cients
in nine channels between 385 and 1545 nm. In the channels ardw450 nm, a vertical
smoothing of the tangent transmissions is required to compsate for the problem of
spectral neutrality of the attenuator. In the 1545 nm channke CO, absorption is compu-
ted using MODTRAN 5. The uncertainties are evaluated using &onte Carlo method.
SAGE Ill products obtained by our algorithm are compared to @ial products (NASA),

to products from another algorithm developped in St. Petelsirg and to coincident mea-
surements from the SAGE Il and POAM Ill sensors. Globally, tese comparisons show
that the SAGE IlI products from my LOA algorithm are of good quality. However, a
comparison performed with data from the balloon-borne insiment SPIRALE (in situ
measurements) on the edge of the polar vortex shows a goodesgnent between ozone
and a disagreement for N@ This disagreement shows that in complex dynamical situa-
tions, the solar occultation method for reactive speciesysh as NQ) is not well suited.
Furthermore, diurnal variations of NO, complicate the comparisons between remote sen-
sing measurements and in situ ones.

A speci ¢ study concerning aerosol resulting from forest &s in the western Canada (Au-
gust 2003) has been done using o cial SAGE Il data. Intrusios of biomass burning
aerosols in the lower stratosphere by pyroconvection coule the reason for the increase
in aerosol extinction coe cients in the lower stratosphereobserved in SAGE Ill events.
We have deduced the microphysical properties of these aaissfrom the SAGE IIl mea-
surements and showed that the increase in the aerosol extion coe cient was caused by
an increase in the number of particles in the lower stratosgine. Nevertheless, the chemi-
cal composition of these aerosols could not be deduced frone SAGE Il measurements
because extinction measurements are not sensitive enoughttie refraction index.

Since the end of the SAGE II, SAGE Il and POAM |1l missions, tre ACE-SCISAT ins-
truments along with the SOFIE instrument are the only solar ccultation instruments
providing informations on the stratosphere. Thus, we havetidied the consistency bet-
ween ACE data and SAGE Il, SAGE Ill and SPIRALE data. This work is carried out
within the framework of the international validation campagn. We have shown that ae-
rosol extinction coe cients retrieved using IMAGER data are in disagreement with those
retrieved using SAGE Il and SAGE IIl and that the ozone and N@ volume mixing ratio
from FTS and MAESTRO are in a good agreement with SAGE |ll dataHowever, we
nd also discrepancies between N@retrieved by ACE and that retrieved by SPIRALE
although the other species retrieved using FTS (CHN,O, HNO3, O3, HCI) and MAES-
TRO (O3) are in a good agreement with SPIRALE data.

Keywords : SAGE lll, inversion, aerosol, ozone, nitrogen dioxide, vaation, SPIRALE,
ACE.
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Chapitre 1

Introduction

1.1 Contexte

1.1.1 Le probéme climatique

Depuis une vingtaine d'anrees, le probeme du echau enent climatique est devenu
un sujet d'une importance primordiale. En I'espace de qualgs anrees, les mondes poli-
tiques et nediatiques se sont empakes de ce probeme. Ifya plus un journal ekvie sans
reportage concernant le changement climatique. Des qu'ercatastrophe environnementale
naturelle survient, le coupable est tes rapidement idem dans I'esprit du grand public :
le echau ement climatique. Les raisons de cet inerét ppulaire grandissant esident dans
les grandes cecouvertes de ces derneres anrees.

Les premeres etudes sur l'atmosplere commenerent l@n avant cette engouement
populaire. L'un des premiers savantsa proposer uneetudscienti que de I'atmosplere fut
le physicien Joseph Fourier. En 1824, il publie un essai stieque [Fourier, 1824] dans
lequel il propose une treorie selon laquelle les gaz de Hadsplere terrestre augmentent la
temperaturea sa surface. Cette theorie constitue une pemereebauche de I'e et de serre.
Cet e et est la propree qu'ont certaines mokculesa p eger eta eemettre le rayonnement
infrarougeemis par la surface de la Terre y assurant ainsne temperature telle que la vie
a pu s'y cevelopper. Sans les gaza e et de serre, la tempature dequilibrea la surface
de la Terre ne serait que de -18a -15C [Megie, 1992, Berger1996].

Quelques anrees plus tard, en 1896, le chimiste stedoisa®te August Arrlenius remarqua
gue l'augmentation de la combustion de carburants fossildésrait cro’tre la quantie de
dioxyde de carbone atmospterique et renforcerait ainsid'et de serre. Il calcula aussi que
si la quantie de CO, atmosplerique doublait, il en esulterait une augmentaton moyenne
de la temperature de surface de 5a 6 C [Arrtenius, 1896].

Depuis 1958, I'anericain Charles David Keeling e ectue demesures sysematiques
de la concentration de CQ dans l'atmosplere depuis le site de Mauna Loa (Hawaii)
et constate une augmentation de la concentration de ce gaze<mesures con rment la
croissance de la concentration atmosplerique de ce gaz (ig¢ 1.1), [Keeling et al., 2005].
On constate egalement sur cette gure les variations saisoeres de la concentration
en CQ,. Ces variations sont dues aux activies photosyntletiges (principalement au
printemps et enet, puits de CO,) et photorespiratoires (dominantes en automne et hiver,
source de CQ) des \egetaux. La concentration moyenne annuelle de C{Qen 1958etait de
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315 ppm, 330 ppm en 1974 et 380 ppm aujourd'hui alors que cett®me concentration n'a
jamais cepas® 290 ppm avant 1900. Rien ne semble indiqusour le moment une tendance
a la baisse de cette concentration. D'autres gaza e et deesre (CH,, N,O notamment)
ont vu leurs concentrations augmenter fortement depuis lelout de lere industrielle (vers
1850). Cette augmentation des concentrations atmosphejues en gaza e et de serre est
suspecke d'etre la responsable de lI'augmentation agee de la temperature moyenne
de surface (gure 1.2).

390r ;
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Fig. 1.1 { Croissance depuis 1958 de la teneur atmosplerique e®& d'apes Keeling
et al. [2005]. Apes 2005, les valeurs traces proviennedes donrees disponibles sur le
site internet du Scripps Institution of Oceanograph.

Une autre cecouverte majeure ayant engende cet engouentepopulaire pour notre
environnement est celle du fameux "trou" dans la couche d'ome par le britannique Jo-
seph Farman en 1985 [Farman et al., 1985]. Un appauvrissernde la concentration en
O3 apparat chaque printemps dans la couche d'ozone stratdspque sititee au-dessus de
I'Antarctique. Lequipe de Farman constakrent une accetuation de cet appauvrissement.
A la n des anrees 80, la communaue scienti que se mit d'acord sur l'origine de cette
evolution : les chloro uorocarbures (CFC). Ces gaz, dont'drigine est industrielle, ont une
tes longue duee de vie et atteignent la stratosplere o ils sont photodissoces et parti-
cipent aux cycles de destruction catalytique de lI'ozone ailessus de I'Antarctique mais
egalement, dans une moindre mesure, au-dessus de |'Aratey C'est l'une des premere
fois dans I'histoire qu'un changement de I'environnementt@ospterique est indiscutable-
ment d'origine anthropique.

Ces cecouvertes (entre autres) entra'Yerent rapidemena eaction du public et par
b méme, le monde politique s'empara du sujet.

2http ://scrippsco2.ucsd.edu/
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Fig. 1.2 { Evolution de la dierence entre la temperature de surface de la Terre par
rapporta la moyenne des temperatures entre 1961 et 1990edl860a 2000 pour le globe
(‘gure du haut) et de 1000a 2000 pour I'remisplrere nord ( gure du bas). D'apes [GIEC,
2007].

1.1.2 Les accords internationaux

Apes la parution des premiers esultats de Keeling, I'Oganisation Meeorologique
Mondiale (OMM) organisa la premere contrence mondialesur le climata Gereve en
1979. La question de l'in uence anthropique sur l'augmentan de I'e et de serre fut
aborcke ainsi que celle des consequences d'un tel echament sur l'agriculture, la sane
et autres domaines. Les politiquesa adopter pour minimisdes risques furentegalement
cebattues.

Suitea la cecouverte de la diminution de la couche d'ozonstratosplerique et de
l'origine anthropique de ce probeme, la convention de Viee (1985) pour la protection
de la couche d'ozone fut sigree. Elle reconnait la recessid'accro’tre la cooperation
internationale en vue de limiter lI'impact des activies humaines sur la couche d'ozone.
Cependant, aucune mesure de restriction desemissions dECne fut adopee. Ces me-
sures ne furent prises que deux anrees plus tarda Montdale protocole de Monteal est
un accord international visanta eduire puisa supprimer [l'utilisation des CFC et autres
substances responsables de lI'appauvrissement de la coutlbeone stratosplerique. Au-
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jourd'hui, les premiers esultats de cette cecision potique internationale se font ressentir :
la concentration atmospherique de certains CFC commenaeplafonner voire mémea di-
minuer. Cependant, il existe encore beaucoup de ces congsodans nos anciens sysemes
efrigerants (entre autres) qui niront bien certainement dans I'atmosptere.

Suite a la nediatisation des probkemes environnementay, l'inquetude croissante
du grand public et aux sonnettes d'alarmes des scienti quesOMM et le PNUE (Pro-
gramme des Nations Unies pour I'Environnement) mirent en ate en 1991 le Groupement
Intergouvernemental d'experts sur I'Evolution du Climat GIEC et IPCC en anglais pour
Intergovernmental Panel on Climate Change). Il s'agit d'ue coogeration internationale
dont l'un des principaux objectifs est de syntretiser I'esemble des recherches sur le cli-
mat e ectees dans les laboratoires du monde entier. Toug$ cing ou six ans, un rapport
esumant ces travaux est publea l'intention des cecideurs. Le GIEC est l'interface entre
le monde scienti que et le monde politique.

Le deuxeme rapport du GIEC (1995) suggera pour la premie fois que le echau e-
ment climatique est une conequence des activies humass (combustion desenergies fos-
siles, deforestations, agriculture etelevage intensst...). Certains scienti ques mirent alors
cette suggestion en doute et les puissants lobbies petreis anericains les y encouragerent.
Des desaccords politiques commencent alorsa apparaérentre les pays favorablesa la
eduction des emissions de gaza e et de serre et ceux quul sont defavorables. C'est
dans ce contexte que se ceroula la conerence de Kyoto eaaembre 1997. Elle a pour but
de chirer les eductions desemissions de gaza e et de gee pour 2010 par rapport aux
niveaux de 1990. Nombre de divergences apparurent entre désrents pays. Un compro-
mis fut trouwe : le protocole de Kyoto. Les pays cevelopps s'y engagenta eduire leurs
taux demission de gaza e et de serre de 5.2% d'ici 2010. Aecjour, les Etats-Unis n'ont
toujours pas sigre ce protocole alors que la communaut Beenne a revu ses ambitions
a la hausse (-8% d'ici 2010).

La question de l'implication de I'homme dans l'augmentatio de I'e et de serre ne
fait presque plus cebat aujourd'hui :a lissue de la eurnion du GIEC de janvier 2007 a
Paris, il fut clairement etabli que "I'essentiel du echau ement des cinquante derneres
anrees esttes vraisemblablement d0a I'accroissement de l'e et de see”, [GIEC, 2007].
Les experts sont passes de "vraisemblablement” en 2001 a€s vraisemblablement” en
2007. Cependant, les gaza e et de serre ne sont pas les sedteurs des modi cations
climatiques en cours. Les arosols sont actuellement setudes en raison des larges in-
certitudes demeuranta propos de leurs e ets sur le bilan ihatif bien que leur forcage
radiatif soit globalement regatif ( gure 1.3). Ce focage radiatif  est ce ni comme l'im-
pact radiatif qui suit une augmentation des concentrationen aerosols (ou en gaza e et de
serre). Le forcage radiatif modi e le bilan radiatif de la garete entramant alors une mo-
di cation du climat : un echau ement si le forcage est postif et un refroidissement dans
le cas contraire. Le GIEC estime que le niveau de compeheéms scienti que des e ets
climatiques des arosols est faible. Beaucoup d'e orts sbaujourd’hui mis en oeuvre pour
mieux comprendre ces e ets. Les scienti ques tententegament de mieux comprendre les
e ets de I'ozone, tant dans la troposplere au il a un forcagge radiatif positif (e et de serre)
gue dans la stratosplere a ses e ets radiatifs sont moinbien connus. De plus, le rble de
la stratosplere sur le changement climatique est encore ingonnu [Baldwin et al., 2007].
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Fig. 1.3 { Moyennes annuelles des forcages radiatifs en W.A dus a dierents
prenonenes. Les rectangles repesentent les contribigins des dierents forcages radiatifs
(en rouge pour un e et chau ant et en bleu, refroidissant) etes segments noires les incer-
titudes sur ces estimations. La colonne LOSU repesente@eau de compehension scien-
ti que de chaque processus (Level Of Scienti ¢ Understandg). Figure issue de [GIEC,
2007].

1.2 Pesentation de la these

Dans la premere partie de cette these, nous introduirondes principales notions
treoriques recessairesa la compehension des travaug ecties pendant cette these. En-
suite, nous pesenterons dans une deuxeme partie les drents instruments satellitaires
d'occultation solaire dont nous avons utili®e les donreg La troiseme partie est consacee
a la description de l'algorithme d'inversion des transmisions de l'instrument SAGE (Stra-
tospheric Aerosol and Gas Experiment) Il ceveloppe au L@\. Uneetude de sensibiliea
divers paranetres est incluse dans ce chapitre. Nousevainsegalement dans ce chapitre
la qualie des produits obtenus en les comparant aux prodis SAGE Il o ciels, aux
produits SAGE Il d'un troiseme algorithme ainsi qu'aux produits de mesures conci-
dentes des instruments satellitaires SAGE 1, POAM llI et del'instrument sous-ballon
SPIRALE (mesures in situ). La quatreme partie pesente wne etude e ectiee avec les
donrees o cielles de SAGE Ill. Cette etude porte sur les a&rosolsemis par les feux de
foréts de l'ouest canadien pendant [ee 2003. Nous utiserons pour cette partie, en plus
des donrees de SAGE Il celle d'autres capteurs tels POLDER ou TOMS. La dernere
partie s'inscrit dans le cadre de la campagne de validatiored donrees des instruments
de la mission ACE.



18

Introduction




19

Chapitre 2

Cadre de la these

Nous ceveloppons dans cette partie les notions treoriggerecessairesa la compe-
hension des travaux pesenes dans les chapitres qui seint.

2.1 Composition chimique de l'atmosplere actuelle

L'atmosplere de la Terre setend de la surfacea plus d'ue centaine de kilonetres.
Le pro | vertical de temperature permet de diviser I'atmosphere en quatre couche : tro-
posplere, stratosptere, nesosplere et thermosplrere(voir la gure 2.1). La premere
couche, la troposplere, setend de la surfacea la tropoguse (couche de transition entre la
troposplere et la stratosplere) sitteea une altitude variant de 8a 18 km selon la latitude
et la saison : elle est plus basse aux poles qua lequateat pluselewee lee que l'hiver. La
troposplere est gereralement divise en deux egions la couche limite et la troposplere
libre. La couche limite setend de la surface (marine ou teestre) jusqua 0.5 - 3 km d'al-
titude. C'est une zone au les frottements ralentissent ledeplacements des parcelles d'air.
La troposplere libre se situe au-dessus de cette couches [@enonenes de frottement y
sont regligeables. C'est dans cette zone que les principaplenonenes neeorologiques
se ceroulent. Au sein de la troposptere libre, le gradientertical de temperature est
regatif eta peu pes constant ( -6.5 K.km 1). La seconde couche est la stratosptere (cf
section 2.2), elle setend de la tropopause (couche globatent hernetique auxechanges
entre la troposplere et la stratosplere) a la stratopau® ( 50 km). Le gradient verti-
cal de temperature y est ici positif du fait de I'absorptiondu rayonnement ultra-violet
solaire par la couche d'ozone stratosplerique et des e@mns chimiques de formation de
cette couche d'ozone. Au-dessus de la stratosphere, la sasplere setend jusqua 85 km
d'altitude puis se situe la dernere couche : la thermosre.

2.1.1 Les esmces gazeuses dans l'atmosplere

Environ 75% de la masse totale de I'atmosplere se situe dafes troposplere. Le
tableau 2.1 pesente la composition chimique de lI'atmosgte actuelle ainsi que les temps
de esidence moyen de chacun de ces constituants. Ce temma® renseigne sur la duee
de vie d'un constituant dans I'atmosphere. Les principauxconstituants sont le diazote et
le dioxygene (78 et 21%). La quantie de vapeur d'eau atmosptherique estariable : elle
repesente le troiseme constituant le plus abondant de'atmosptere. Viennent ensuite,
l'argon, I'relium et le reon, trois gaz rares chimiquemeninertes. Le dioxyde de carbone
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Fig. 2.1 { Description sclematique de la structure verticale d¢'atmosplere

Constituant Pourcentage en temps de esidence moyen
volume
H,O, vapeur d'eau de Oa 5 6a 15 jours
N,, diazote 78.084 15.10° ans
O,, dioxygene 20.948 8:1C° ans
Ar , argon 0.934 inni
CO,, dioxyde de carbone 0.037 15 ans
Ne, reon 1.818.103 in ni
He, relium 1.818.103 in ni
CH,, methane 1.7.10 4 9 ans
N,O, protoxyde d'azote 3.1.10° 150 ans
O3, ozone 2-200.10° 1a 2 mois
NO,, dioxyde d'azote 1.10 1 1 jour

Tab. 2.1 { Composition chimique de I'atmosplere actuelle (D'aps Delmas et al., 2005).
saufechappement de ces gaz hors de I'atmosptlere.

est beaucoup plus actif, il participe comme nous l'avons viggedemmenta I'e et de serre.
Les constituants minoritaires de I'atmosplere sont touts les autres mokcules recenses
dans le tableau 2.1. lls sont certes minoritaires au sein dyseme atmospterique du point
de vue de leur abondance mais leur contributiona divers gmonenes atmospheriques
est relativement importante. lls in uent tout particuer ement le bilan radiatif terrestre
par absorption ou diusion du rayonnement. Certaines de cesiokcules interviennent
egalement dans le cycle de destruction de I'ozone stratdgpique. Ce tableau n'est pas
exhaustif, d'autres especes atomiques, mokculaires oadicalaires peuvent subsister dans
I'atmosptere et intervenir dans les processus physicodafiques de I'atmosplere.

La gure 2.2 montre les pro Is verticaux des rapports de nehnge des principauxekements
gazeux de l'atmosplere exprines en ppv (partie par volume Les especesa longue duee
de vie ont une distribution verticale homogene, c'est le eanotamment de CQ, O, et
N,. Pour les autres constituants, a plus courtes duees de &j les distributions sont plus
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Fig. 2.2 { Distributions verticales des principales especes gauses atmospleriques.
(D'apes Delmas et al. [2005])

inhomogenes avec de fortes concentrations dans les premi&ilonetres de I'atmosphere
a proximie de leur source (la surface). L'ozone peserg quanta lui un maximum de
concentration dans la basse stratosptere, signe que la meipale source d'ozone dans
l'atmosplere est sitleea ces altitudes (cf section 2.3).

2.1.2 Les a&rosols

Les arosols sont des particules liquides ou solides engeission dans I'atmosptere.
Cette b nition exclut les gouttelettes d'eau nuageusestdes cristaux de glace. Comme
le montre la gure 1.3, il reste encore beaucoup d'incertitles quant aux dierents e ets
radiatifs des arosols. Le forcage radiatif induit par ler e et direct (di usion du rayon-
nement solaire) est compris entre -0.9 et -0.1 W.mM, celui induit par leurs e ets sur
les proprees microphysiques des nuages (e ets indirés) est compris entre -1.8 et -0.3
W.m 2. Les e ets climatiques des arosols stratospreriques sbdiscues plus en cktail
dans la section 2.1.2.5. \kritable casse-téte pour lesieati ques du monde entier, les
aerosols se distinguent par de grandes varees de ta#ls, de compositions chimiques et de
sources demissions.

2.1.2.1 Origines

On distingue deux cakgories d'aerosols selon leurs moside production : les arosols
primaires et les arosols secondaires.
Les @&rosols primaires  sont produits directementa la surface de la Terre par comkstion
(naturelle ou anthropique), par l'action du vent sur les suiaces terrestres ou o@aniques,
par le volcanisme ou par les activies humaines (cimentexi..). Il s'agit notamment des
pousseres cesertiques, des embruns marins, des ertsde feux de biomasse... Ce sont
des particules de tailles variables allant de 0.1 a quelgaedizaines de micronetres de
dianetre. Dans la troposplere, le temps de esidence m@&n de ces arosols (hormis ceux
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d'origine volcanique atteignant directement la stratosphe) est de quelques semaines.
Les a&rosols secondaires sont quanta eux issus de processus atmospleriques de cenv
sion des composes gazeux en particules. La premere etapde cette conversion est la
nuckation. Il s'agit du processus selon lequel des mogles de gaz viennent s'ageger sur
d'autres (nuckation homogene) ou sur une substance eangere (nuckation reerogene)
formant ainsi un compos particulaire. Ces particules, itialement tes petites (10 “a
10 2 m) croissent par des processus de condensation et de codiprigusqua atteindre
un diametre moyen allant de 0.1a 1 m. Les arosols sulfats constituent le principal type
d'aerosol secondaire.

En moyenne annuelle, plusieurs centaines de millions de m@s d'aerosols sontemises,
gu'ils soient de sources naturelles ou anthropiques. Le fehu 2.2 pesente le cktail des
guanties annuelles d'aerosolsemis, leurs duees deie et leurs contenus ineges dans une
colonne atmospterique (cela corresponda la masse totatke I'aerosol consicee contenue
dans une colonne atmosplerique de section unie, elle sjgrime en mg.m 2).

Dans la suite, I'accent sera mis sur les aerosols stratospigues, I'un des sujets de cette
trese.

Source Flux (Mt/an) Du_ee de vie Contenu ir;Ege
(jourree) (mg/m <)

Aerosols naturels

Aerosols primaires

Aerosol mireral (cesertique) 900 - 1500 4 19 - 33

Sel marin 2300 1 3

Poussere volcanique 33 4 0,7

Aerosol organique 50 4 1

Ferosols secondaires

Sulfates biogeniques 70 5 2

Sulfates volcaniques 20 10 1

Substances organiques

d'hydrocarbures biogniques 20 5 0.6

Total naturel 3393 - 3993 27.3-41.3

Aerosols anthropogeniques

Aerosols primaires

Aerosol mireral (cesertique) 0 - 600 4 0-13

Poussere industrielle 40 4 0.9

Carbone suie 14 7 0.6

Carbone organique 54 6 1.8

Ferosols secondaires

Sulfates 140 5 3.8

Aerosols organiques 20 7 0.8

Total anthropogenique 268 - 868 7.9 - 20.9

Tab. 2.2 { Estimation desemissions annuelles globales des mipaux arosols pendant
les anrees 1990, (d'apes Ramanathan et al., 2001).
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2.1.2.2 Les &rosols stratospleriques

Depuis les e ets optiques spectaculaires dusa leruptin explosive du Krakatoa en
1880, les scienti ques se sont interroges sur la pesenaeventuelles pousseres dans la
stratosptere. Il fallut cependant attendre les anrees 180 pour que Junge collecte les
premiers echantillons de ces pousseres et cemontre qelles sont composes d'une solu-
tion aqueuse d'acide sulfurique en surfusion [Junge and Maom, 1961, Junge, 1963]. Ces
aerosols sont issus de la conversion gaz-particule de l@ge sulfurique. lls sont constitles
d'environ 75% en masse d'acide sulfurique et 25% d'eau [Ros4971]. Le temps de
esidence moyen des arosols stratospleriques est derlire d'une anree [Thomason et al.,
2006]. Au-deh de 30 - 35 km, il n'y a plus condensation de tale sulfurique et les arosols
sevaporent. On distingue les arosols de fond, les asols volcaniques et les nuages stra-
tospleriques polaires (PSC, pour Polar Stratospheric Cial).

Les @rosols de fond Dans la troposplere, I'acide sulfurique a une duee de viee
'ordre de la minute et ne peut donc pas etre transpore jugua la stratosplere. Par
congquent, la majorie de l'acide sulfurique stratospérique est gereeea partir des gaz
pecurseurs soufes qui peretrent la stratosplere aux niveaux des tropiques : le sulfure de
carbonyle (OCS egalement appek oxysulfure de carbone} & dioxyde de soufre (SQ)
principalement.

OCS est une mokcule qui a une duee de vie de 7 ans [Seinfeldd Pandis, 1998] dans
la troposplere lui conkrant ainsi la possibilie d'att eindre la stratosplere. Une partie du
OCS ayant atteint la stratosphere est alors oxydee en S@puis en H,SO,. Les princi-
pales sources de OCS dans l'atmosplere sont (par ordre dportance selon Kettle et al.
[2002]) : I'oxydation troposplerique du dinethylsulfure (DMS : (CHs),S) issu du plancton
marin, I'oxydation troposplerique de CS d'origines industrielle et marine et lesechanges
gazeux entre l'atmosplere et les oeans. Le sulfure de tamyle est alors transpore dans
la stratosplere a travers la tropopause tropicale. L'insrument ATMOS (Atmospheric
Trace MOlecule Spectroscopy experiment) mesura les disttions verticales de OCS lors
de missionsa bord de la navette spatiale entre 1985 et 1993es mesures e\elent des
concentrations de l'ordre de 460a 480 pptv dans la haute tpmsphere et de 75a 280 pptv
a 25 km [lrion et al., 2002].

Les injections anthropiques de S©proviennent principalement de la combustion des
energies fossiles et se situent surtout dans I'remispre nord [Moller, 2002]. Les mokcules
de SQ diusent vers la stratosptere mais en petite quantie : la concentration moyenne
de SQ au niveau de la tropopause varie de plusieurs dizaines a glaurs centaines de
pptv [Thomason et al., 2006].

Les eactions chimiques menanta la formation de l'acidetdfuriquea partir de OCS et de
SO, sont esunees dans le tableau 2.3. Elles font intervenir 'dutres composes tels CIO
ou NO:;. Les eactions de photodissociations de OCS et de $@e sont pas indiquees dans
ce tableau.

En dehors des periodes de fort volcanisme, OCS constitueranla principale source
d'aerosols stratospleriques de fond. Le cycle atmosphgue du soufre est donc le egulateur
de la quantie d'aerosols sulfats stratospleriques.Dans la stratosplere, la quantie maxi-
male d'aerosols sulfaes se trouve dans une couche de 58 km dépaisseur centee vers
20 km. Dans cette couche, connue sous le nom de couche de Julageoncentration maxi-
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OCs +0 ! SO + CO
SO + OH ! SO, + H
SO + ClIO | SO, + Cl
SO + NO, ! SO, + NO
SO, +OH+M ! HSO; + M
HSO; + O, ! HO, + SO3
SO; + H,O ! H,SOy

Tab. 2.3 { Reactions chimiques principales des especes soefs menanta la formation de
I'acide sulfurique.

male des particules est de 1a 10 cni [Junge and Manson, 1961].

Les a&rosols volcaniqgues  Lesemisions naturelles de S@proviennent principalement
du volcanisme. Si leruption volcanique est su sament erergetique, le panache peut at-
teindre directement la stratosplere y injectant ainsi diayde de soufre, HCI et autres gaz
volatils [Co ey, 1996]. A la suite de I'explosion du volcan EChicton (Mexique, 1982),
10 negatonnes de dioxyde de soufre furentemises dans babsphere [Bluth et al., 1992]
et 19 nmegatonnes apes I'explosion du mont Pinatubo aux Phippines en juin 1991 [Guo
et al., 2004]. Cependant, il est di cile de quanti er la part de SGQ ayant atteint la stra-
tosphere et encore plus de determiner la quantie d'aemsols sulfakes cees suite a cette
injection. D'apes McCormick et Veiga [1992], I'analyse ds donrees du satellite SAGE
Il a monte que 12 negatonnes d'aerosols sulfaes fureh ceees dans la stratosplere
suitea leruption d'El Chiclon et 20a 30 negatonnes ap es celle du Pinatubo. La gure
2.3 montre levolution de lepaisseur optique stratosplrique a 1020 nm avant et apes
leruption du Pinatubo. Il appara clairement que cette eruption a modie longuement
la charge en erosol de la stratosptere. Deux ans et demi p ( gure D), la quantie
d'aerosols stratospteriques a consicerablement dimiee du fait de la dimentation mais,
la situation stratosplerique n'est pas encore revenue al situation "pe-Pinatubo”.

Il esta noter que des arosols non sulfaes ontegalemeere occasionnellement ob-
senes dans la stratosphere : des particules d'originesetmoritiques [Murphy et al., 1998],
des particules composes de carboneeementaire (sujgPueschel et al., 2000] et des par-
ticules provenant des incendies des foréts boeales calienne et russe [Fromm et al., 2000].

2.1.2.3 Les nuages stratospleriques polaires

Le terme de nuage stratosplrerique polaire fut introduit par la premere fois par
McCormick et al. [1982] suite aux mesures d'extinctions elees de l'instrument SAM
(Stratospheric Aerosol Measurement) Il. lIs rentegalenent la corelation entre I'appari-
tion de ces PSC et les tes basses temperatures (de 188a8.¥) relevees par sonde aux
mémes moments et endroits que les mesures de SAM Il. En e &, formation de PSC
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Fig. 2.3 { Evolution de lepaisseur optiquea 1020 nm avant et ags leruption du Mont
Pinatubo (juin 1991) d'apes les donrees de l'instrumentSAGE |II.

requiert des temperatures tes basses atteintes pendaries hivers polaires. Les PSC ap-
para’ssent entre cecembre et mars en Arctique et entre mat septembre en antarctique.
Il existe trois types de PSC [Rivere, 2001] :

{ Les PSC de type la ils sont probablement formes de NAT (acronyme anglais
pour cesigner I'Acide Nitrique Trihydrae). Ce sont des aistaux solides qui se
formenta des temperatures inkrieuresa 195 K. lls sontcomposes de particules
contenant 3 mokcules d'eau pour 1 mokcule d'acide nitque (3H,O - HNOg).
Leur taille moyenne est de l'ordre de 1a 3 m. Notons que d'autres hydrates
d'acide nitrique ontet proposs tels le dihydrate d'aade nitrique (NAD) ou le
monohydrate d'acide nitriqgue (NAM) mais que les conditionsequises pour leurs
formations sont tes rarement rencontees dans la stratsptere [Salcedo et al.,
2000].

{ Les PSC de type Ib ou STS (Supercooled Ternary Solution). Ce sont des
particules spreriques liquides de solution ternaire (HN§ H,SO, et H,0). lIs se
formenta des temperatures inerieuresa 192 K. Leur dimension est inkrieure au
micromnetre.

{ Les PSC de type Il sont des cristaux de glace dont la taille moyenne varie
entre 1 et 10 m. lls se formenta la temperature de congelation de la glae dans
la stratosptere : 188 K. Ces temperatures ne sont que tesarement atteintes
au-dessus de ['Arctique.
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2.1.2.4 Distributions en taille

Trois dierents modes de taille sont c& nis pour les arosols : le mode de nuckation
(ou mode n, dianetre de l'ordre du centeme de m ), le mode d'accumulation (dianetre
de l'ordre du dixeme de m) et le mode grossier (dianmetre sugerieur au m).
La distribution en taille des aerosols stratospleriqueset l'indice de efraction permettent
de ceterminer par le calcul les autres proprees physiges de ces particules. Il est possible
de ceterminer notamment la variabilie spectrale de leur propree d'extinction de la
lumere (absorption et di usion). La distribution en tail le de la population d'aerosol est
alors repesentee par une fonction matrematique choig de manere a la reproduire au
mieux.
La fonction analytique la plus couramment utilise est ladi log-normale (LND). Cette
loi repesente raisonnablement bien les observations [Qeill et al., 2000]. Elle sé&crit :

" #

dN(r) _ N Inr Inry °

— 2.1
dr rin 4 2 (1)

n(r) =

exp

Avec :

{ n(r)dr : le nombre de particules par unie de volume ayant un rayonampris entrer
etr + dr.

{ Np : la concentration totale d'aerosols en cm?®

{ rm : le rayon nedian de la distribution

{ ¢ :laceviation standard geomnretrique de la distribution

A patrtir de la distribution en taille, on & nit la densie de surface S et de volume
V de particules spreriques. La connaissance de ces grandepermet de mockliser les
eactions heerogenes ayant lieu sur la surface eta linerieur des arosols :

YA 1 Z 1
S= s(r)dr = 4r 2 n(r)dr (2.2)
0 0
Z 1 z 1 4
V = v(r)dr = —r3 n(r)dr (2.3)
0 0 3

a s(r) repesente la distribution en surface des particles par unie de volume et v(r)
la distribution en volume des particules par unie de volure. Cing mois apes leruption
du Mont Pinatubo (juin 1991), la densit de surface des asols stratospleriques a atteint
35 m?cm 2 aux latitudes moyennes alors que celle des aerosols de fasl en moyenne
de 0.5a 1 m?cm 2 [Seinfeld and Pandis, 1998].

Hansen et Hovenier [1974] introduisirent les notions de rays e ectifs (r.s; ) et de
variances e ectives (¥ ) pour rendre compte du fait qu'une splere de rayon r di used
lumere proportionnellementa sa surface. g se ¢ nit ainsi par :

R R
ﬂ;f (4r 2 rn(r)dr Ij'f r 3n(r)dr
Z@ryn(r)dr 7 r2n(r)dr

r

leff = (2.4)

et Vess , pour caraceriser la largeur de la distribution, par :
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R
SE(r re)? 1 2n(r)dr
Vett = R

2.5
r2, r‘rrlz r 2n(r)dr (2:3)
La pesence der2, au cenominateur permeta la variance e ective de rester sas dimen-
sion. Par la suite, on utilisera plus fequemmenent le rayoe ectif et la variance e ective
pour caraceriser une distribution d'aerosols plutdt que les paranetresr,, et 4. Pour
une distribution log-normale, le calcul dergss et de vy donne des expressions simples
[Lenoble and Brogniez, 1984] :

lett = I'm€XP(25In? ) (2.6)

Verr =exp(in? g) 1 (2.7)

D'apes Thomason et al. [2006], les rayons e ectifs des i@sols de fond peuvent
atteindre 0.3 m et ceux des arosols volcaniques, 0.59n. Les variances e ectives des
distributions en taille des arosols de fond sont da peu ps 0.25 et celle des arosols
volcaniques 0.5 [Lenoble and Brogniez, 1985].

Lorsque plusieurs modes de taille sont pesents au sein d& population d'aerosol, la

distribution en taille caracerisant au mieux cette popuhtion peut etre bimodale voire

trimodale : il sut dans ce cas de faire la somme des distribubns log-normales ayant les
paranetres r, et 4 et No appropres. La gure 2.4 montre 3 distributions log-normdes

correspondant aux 3 modes de taille & nis en cebut de ce pagraphe.

E T 5
10 S e Mode fin 4

B A Mode d'accumulation J
10' = i

—— Mode grossier

10 L
10 -
10 b

n(r) (cm®.nm?)

10
10t £

102 &

10° £ \5\\\\\”\ R ET
10? 10*
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Fig. 2.4 { Distribution en taille des arosols selon le mocdeledg-normal pour 4 = 1:25
etrn, =00%Lr,=01letry,=1 m

2.1.2.5 E ets climatiques des a&rosols stratosplerique S

Bien que moins nombreux que leurs cousins troposkeriqueles arosols strato-
spleriques ont un impact radiatif non regligeable. Leur diee de vie relativement longue
(de l'ordre de l'anree) leur permet de se epartir de facm homogene autour du globe.
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Seul I'e et direct intervient ici du fait de la quasi-absene d'eau dans la stratosplere.
Les arosols stratospheriques pegent donc une partie ud rayonnement solaire incident
et le renvoient vers I'espace. Cet e et estegalement appele et parasol. Il s'ensuit un
refroidissement de la surface de la Terre et un echau ememe la stratosplrere. L'e et
direct des arosols stratospleriques estevidemment pk important lors desepisodes vol-
caniques intenses. Apes leruption du volcan El Chiclo, la stratosptere s'est echauee
de 4 K [Labitzke et al., 1983] et la temperature au sol a dimwe de 0.5 K [Chazette et al.,
1995]. En ce qui concerne le Mont Pinatubo, la temperaturetmtosplerique a augmene
de 3.5 K [Labitzke and McCormick, 1992] et celle du sol a diminde 0.7 K. Hors periode
volcanique intense, le forcage radiatif induit par les aosols stratospteriques est de l'orde
de -0.1a -0.4W:m 2, celui induit par les aerosols issus de leruption du MontPinatubo
est de -0.6a -5W:m 2 [Brogniez et al., 1999].

2.1.2.6 E ets chimiques des a&rosols stratospleriques

Les arosols stratospheriques ont egalement une actiosur le syseme chimique
de la stratosplere (cf section 2.2.3). Chaque hiver, les mses d'air stratosplrerique po-
laires, chargees notamment en arosols sulfaks, sonsokes a l'inerieur du vortex po-
laire. Les masses d'air se refroidissent alors. Selon la femature atteinte, les arosols
sulfaes peuvent alors servir de noyau de condensation pola formation de nuages stra-
tospleriques polaires (PSC pour Polar Stratospheric Clal). Ces PSC se situent principa-
lement dans la basse stratosptere, & ai la concentratio en arosol est la plus importante.
La surface des PSC et m&me celle des arosols sulfaest sdors de supporta la chimie
heerogene. Les arosols stratospheriques sulfats interviennent donc fortement dans les
processus de chimie reerogene et plus particuleremet dans ceux menanta I'appauvris-
sement de la couche d'ozone polaire.

En dehors du vortex polaire, les arosols stratospleriggs sont egalement le supporta
certaines eactions de chimie heerogene menanta la astruction de I'ozone dans la stra-
tosphere [Solomon, 1999].

2.2 La stratosplere

2.2.1 La tropopause

La tropopause fut decouverte en 1902 par Leon TeisserencedBort quietudia les
pro Is verticaux de temgerature, de pression et d'humidié jusqua 11 kma l'aide de bal-
lonsequipes de sondes. D'un point de vue gereral, la trpopause marque la frontere entre
la troposplere et la stratosplere. Elle constitue la zonale ®paration entre une egion
e cacement brasse par des courants horizontaux et verteux (la troposplere) et une
egion a la stabilie verticale egne et ai le brassage horizontale est e cace. L'altitude
de la tropopause varie geographiquement : elle est pluseke a lequateur (environ 17
km) et diminue avec la latitude pour atteindre 7 - 8 km aux p@ds. La temperaturea la
tropopause est ainsi plus froide dans les zones inter-troples (environ 190 K) que dans
les egions polaires (environ 220 K) Elle pesente egaleent une variabile saisonnere :
elle est pluselewe lee que I'hiver.

Il est important de situer correctement l'altitude de la trgqpopause. Par exemple, la
cetermination de lepaisseur optique stratospleriquerecessite une connaissance pecise de
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l'altitude de la tropopause. En particulier, lors d'analyg de pro Is verticaux d'extinction,

il est important de savoir ai est la tropopause pour identier les nuages. En n, lesetudes
d'injections de matere dans la stratosplere recessitet la connaissance de l'altitude de la
tropopause.

Il existe dierentes e nitions de la tropopause : thermique, dynamique et chimique. Je
les pesente ci-dessous.

2.2.1.1 [enition thermique

La ce nition thermique de la tropopause est la ce nition o cielle accepee par
'OMM. Elle dit que la tropopause correspond au niveau le pkibas ai le gradient ther-
mique vertical, en valeur algbrique, devient superieurouegala -2 K/km, sous eserve
gue le gradient de temperature reste au moinsegalea -2 KKm sur une couche de 2 km
au-dessus de ce niveau.

En utilisant cette ¢ nition, la variabilie ggographi que de l'altitude de la tropopause
s'explique par le fait que lenergie solaire incidente egtlus importantea lequateur que
dans les autres egions du globe et la variabilie saisorame par le fait que cette méme
energie est plus importante lee que I'hiver. L'altitu de de la tropopause des egions inter-
tropicalesetant pluselewee que celle des egions polees, la temgeraturea la tropopause
est plus faiblea lequateur (190 K) qu'aux poles (220 K).

2.2.1.2 [enition dynamique

La deuxeme ck nition est plus couramment utiliee par les dynamiciens pour letude
des transferts de materea travers la tropopause notamm#. Elle fait appel au concept
de vorticie potentielle (PV, l'acronyme anglais pour poteential vorticity). Il s'agit d'une
grandeur physique repesentant la rotation locale d'un ude ainsi que sa stabilie ver-
ticale. La vorticie potentielle est conseree au cours tine evolution isentrope (c'esta
dire adiabatique) et pour un mouvement sans frottements. D& la basse et moyenne
stratosptere, les mouvements peuvent etre consiceeadiabatiques et sans frottements
pendant environ 2 semaines. Pour une masse d'air de temparee T et de pression p, elle
secrit :

@

PV = g(|0+f)@p

(2.8)
avec :
{ g: l'acekration de la pesanteur,
{ :la temperature potentielle. Elle corresponda la temprature qu'une parcelle d'air
seca la temperature T eta la pressionp acquerrait si on la dilatait ou la compressait
adiabatiguementa une pression standard, = 1000 hPa. Elle est donree par :

=7 22 (2.9)

al R est la constante des gaz parfaits e€, la chaleur speci que a pression constante
de l'air (C, = 29.15 J.kg *.K 1),
{ f: le paranetre de coriolis (positif dans I'remisplere nord et regatif au sud) donre
par :
f=2j] jsin (2.10)
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al est la vitesse angulaire de rotation de la Terre (de I'odre de 7.310° rad.s ?) et
la latitude,
{ p:lacomposante verticale du rotationnel de champ de vent.

La vorticie potentielle est donc une grandeur couplant le proprees dynamiques
(via p) et thermodynamiques (via ) de lecoulement d'un uide. Elle s'exprime en PVU',
La vorticie potentielle d'une masse d'air peut tre utilisse pour suivre sonevolution tem-
porelle sur une trajectoire adiabatique. Elle pesente déort gradients horizontaux au
niveau du vortex polaire (dus au terme correspondant au rati@nnel du champ de vent)
permettant d'en celimiter les contours (voir section 2.22.2). Elle cro’t avec l'altitude avec
un fort gradient vertical au niveau de la tropopause permetint de xer l'altitude de la
tropopause dynamique. Celle-ci est ainsi & nie par une Vaur particulere de la vorticie
potentielle. Plusieurs valeurs seuils ontee propose : 1 PVU [Shapiro, 1978], 2 PVU
[Appenzeller et al., 1996], 3 PVU [Spaete et al., 1994] et VYU [Hoerling et al., 1991].
Actuellement, la valeur la plus couramment utiliee est 2 FU.
A lequateur, cette surface se situea approximativementl5 km d'altitude. Lorsqu'on se
eplace vers les poles, le paranetre de coriolis augmente qui explique la diminution de
l'altitude de la tropopause de lequateur aux pbles ai de se situea une altitude de 7 - 8
km.
A grandeechelle, la tropopause dynamique ne diere que és peu de la tropopause ther-
mique. Cependant,a plus petiteechelle, des processusussmailles (convection, ceferlement
d'onde) peuvent faire varier l'altitude de la tropopause dgamique. Ces e ets ne sont pas
pris en compte dans la ¢ nition thermique.

2.2.1.3 [enition chimique

La e nition chimique de la tropopause est base sur le prd vertical du rapport
de nelange de I'ozone (en pp#). Bethan et al. [1996] ck nissent la tropopause chimique
commeetant le plus bas niveau ai les 3 crieres suivantsat \eries :

1. le gradient vertical gvalle sur 200 m) du rapport de ndange de I'ozone est sugerieur
a 60 ppbv.km 1.

2. le rapport de nelange de I'ozone est superieura 80 pphv

3. Les rapports de nelange de I'ozone imnediatement au-dsus sont sugerieursa 110
ppbv.

Selon Bethan et al. [1996], la c& nition chimique de la troppause est robuste en
dehors des cas particuliers a la tropopause devient amBgg: lors dechanges de matere
entre la troposplere et la stratosphere. La tropopause dmique se situe en moyenne 800
m plus bas que la tropopause thermique.

Il existe ainsi plusieurs ce nitions de la tropopause. Leeoix de la & nition acequate
sera guick par le type desetudes entreprises. Dans cettéese, on utilisera la & nition
la plus adaptea letude consiceee.

pour PV Unit - 1 PVU =10 SK.m2?kg . s?
2parts per billion by volume = 10 ° ppv
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2.2.2 La dynamique stratosplerique

2.2.2.1 Circulation grerale

La stratosplrere est un domaine stratie et stable verticdement du fait d'un gradient
vertical de temperature positif. Les mouvements horizordux peuvent quanta eux &tre
tes rapides.

Dans I'remisplere dee, les vents tropospleriques douest (nomnes jets) s'a aiblissent

dans la basse stratosplere puis disparaissent laissaninstaller ainsi un egime de vents

d'est dans I'atmosptere moyenne (20 - 90 km).

Dans I'remisplrere d'hiver, le courant-jet troposplerique d'ouest est moins fort dans la
basse stratosplere mais, les egimes de vent reste d'otie@sins toute la stratosplere.

La circulation neridienne explique la distribution de l'ozone stratosplerique. En
e et, I'ozone est principalement produit aux basses latitdes et c'est au p6le que I'on
retrouve les plus grandes quanties d'ozone. Il existe denune circulation transportant
l'ozone des basses latitudes vers les hautes latitudes. ®etirculation est connue sous
le nom de circulation de Brewer-Dobson [Brewer, 1949, Dolpset al., 1929]. Les masses
d'air montent dans les egions tropicales puis migrent verles poles. Cette circulation est
tes lente (10 m/jour). Les gaz pecurseurs des arosolstratosplreriques et les arosols
eux-mémes sontegalement transpores et epartis danga stratosphere via la circulation
de Brewer-Dobson. La gure 2.5 issue de Hamill et al. [1997kpente la circulation de
Brewer-Dobson ainsi que le cycle de vie des arosols strgpberiques (cf 2.1.2).
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Fig. 2.5 { Cycle de vie des &rosols stratospleriques (gure ssie de Hamill et al.
[1997]). La epartition neridienne des arosols se faitvia la circulation de Brewer-
Dobson repesenee par les @ches. Les dierents procgsus de formation des arosols
stratospleriques y sontegalement repesenes (cf 2.2.1).
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2.2.2.2 Le vortex polaire

Le vortex polaire est ce ni commeetant la persistance d'un vaste tourbillon en ro-
tation cyclonique autour du po6le. Le vortex polaire commese a se formera l'automne
guand les dierences de temperature entre les zones de mengnes latitudes et les poles de-
viennent importantes. Le egime de vent d'est dee de lamoyenne atmosplere commence
alorsa s'intensi er. A l'arrivee de I'hiver, le gradient thermique continue de s'amplier
tant et si bien que le egime de vent d'est s'intensi e de pla en plus. Ces vents d'est
prennent egalement de I'ampleur avec l'altitude jusquala nmesosplere et acquerent la
force d'un jet : le courant-jet de la nuit polaire. Ainsi, lesmasses d'air polaire sont isokes
des masses d'air des moyennes latitudes et ne lere cienbdc plus de leur apport d'air
plus chaud. Au printemps, le soleileclaire de nouveau lagion polaire contribuant ainsia
la echau er et donca diminuer le gradient thermique avecles moyennes latitudes. C'est
a cette periode que le vortex polaire se celite.

La vorticie potentielle est la grandeur physique qui pernet de ce nir la frontere du
vortex polaire : elle correspond au maximum de gradient de niwie potentielle [Nash
et al., 1996]. D'autres auteurs utilisent un contour de voitie potentielle particulier pour
celimiter le vorte polaire : Tuck et al. [1992] ont considee les zones dont la vorticie
potentielle est inerieurea j30) PVU commeetanta I'exerieur du vortex.

La circulation de Brewer-Dobson assure l'approvisionnemiedes masses d'air polaires
en arosols et especes gazeuses (ozone, les oxydes dezdes CFC,...). Le vortex po-
laire constitue alors une enceinte quasiment fermee favsant les eactions chimiques de
destruction de l'ozone polaire.

2.2.3 Eéments de chimie de la stratosptere

Le syseme chimique stratosplerique est principalementkgi par les eactions chi-
miques intervenant dans lequilibre de l'ozone. Nous nougtresserons donc dans ce
paragraphea letude de la distribution globale de I'ozore stratosplerique.

2.2.3.1 Les proprees de l'ozone

L'ozone stratosplerique repesente environ 90% de la quée totale d'ozone at-
mosplerique. La couche d'ozone stratosplerique est d'@nimportance fondamentale pour
le maintien de la vie sur Terre. L'ozone a la particularie fysique d'absorber le rayon-
nement solaire ultraviolet entre 200 et 320 nm (bandes de HiEmy et Huggins) nous
proegeant ainsi de ses e ets refastes sur la biospherd.'ozone est aussi un gaza e et de
serre : il absorbe le rayonnement solaire vers69 m (bande de ro-vibration).

Comme nous l'avons signak dans l'introduction, apes laecouverte de la diminution de la
guantie d'ozone stratospherique au-dessus du contingrantarctique [Farman et al., 1985],
la communaut scienti que s'est mobilisee a n de comprenre ce plenonene. La gure
2.6 repesente les pro Is verticaux d'ozone mesues pardllon au-dessus du poéle sud en
octobre 1993 et 1995 et en ao0t 1993. On constate aiemeaipleur du pfenonene. La
couche d'ozone arctique pesenteegalement un appauvssment mais d'ampleur moindre.
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Fig. 2.6 { Prol vertical de la pression partielle d'ozone (mPa) nesuee par sondage
ballon au p6le sud le 12 octobre 1993 (en rouge), le 23 ao@9B (en bleu) et le 5 octobre
1995 (en vert).

2.2.3.2 Le cycle de Chapman

En 1930, le physicien Sydney Chapman propose un cycle simpigliquant lequi-
libre de lI'ozone stratosplerique a partir des composs xygeres uniquement [Chapman,
1930]. La premere etape de ce cycle est la photodissodah de I'oxygene mokculaire.
L'oxygene mokculaire absorbe le rayonnement ultravi@t entre 175 nm et 240 nm. Ce
rayonnement UV n'est diponible que dans la haute stratosghe (et au-dessus) :

O,+h ' 20 (< 242nm) (R1)
Les deux eactions suivantes, utilisant comme eactifsds atomes d'oxygene fornes,

sont en concurrence. La premere est la eaction de formetn de lI'ozone et la deuxeme
est une eaction de recombinaison de I'oxygene mokcuiee :

0+0,+M ! 0;+M (R2)
O+0+M | 0,+M (R3)

al M est une mokcule d'azote ou d'oxygene. La eaction & recombinaison R3etant

tes lente, c'est la eaction de formation de I'ozone R2 quest peponcerante.
L'ozone peut &tre cetruit selon la eaction suivante :

0+03! 0,+0, (R4)
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L'ozone peut aussi etre photodissoce pour donner O et OLétatenergetique des
produits formes cepend directement de la longueur d'ondelu rayonnement incident :

Os+h 1 Ot +0O(!D) ( < 310 nm) (R5)

Os+h ! 0,3, +0(°P) ( > 310nm) (R6)

L'atome d'oxygene et la mokcule de dioxygene fornes sot dans leurs etats fon-
damentaux (OCP) et O, ® ) pour la eaction R6 et dans un de leurs etats excies
(O2(* ¢) et O(*D)) pour R5. Ils reviennent tes rapidement dans leuretat fondamental
par collision avec les principales mokcules de l'air. Danle visible, I'ozone absorbe le
rayonnement compris entre 410 et 850 nm (bande de Chappuites sections e caces
correspondantes sont beaucoup plus faibles que celle de dmde de Hartley-Huggins de
telle sorte que la bande de Chappuis ne joue qu'un role mirredans le cycle de Chapman.

Le cycle de Chapman connut un fort suces. Il permet d'exgluer pourquoi lI'ozone
pesente un maximum en rapport de nelange vers 15 - 20 km awpodles (cf gure 2.6) et
vers 25 - 30 kma lequateur. En e et, la production de l'ozane cepend de 2 paramnetres
variant en sens inverse avec l'altitude : la concentration'akygene cecro’t avec l'altitude
et l'intensie du rayonnement solaire augmente avec l'aitude.

La production de 'ozone tepend fortement de l'intensiedu rayonnement incident. C'est
pourquoi la zone de production de I'ozone se situea lequewr, la circulation de Brewer-
Dobson se chargeant ensuite de transporter cet ozone ainsbgluit vers les egions de
hautes latitudes au il s'accumule (cf 2.2.2.1).

Dans les anrees 60, les exgerimentateurs constaerentug les concentrations d'ozone ob-
senees nétaient pas en accord complet avec les esuliaissus de la threorie de Chapman,
cette dernere suevaluant les valeurs obsenees. D'dwes processus de destruction de
'ozone ont alorsee consices.

2.2.3.3 Cycles catalytiques de destruction de l'ozonea I echelle globale

La recessie de faire intervenir d'autres processus de deuction de lI'ozone aee
souligree dans le paragraphe peedent. Ces eactiongont intervenir des composants
mineurs de la stratosplere qui y joueront le rble de cataBeur. Les cycles de destruction
les plus simples sont du type :

X+03 ! XO+0, (R7)
XO0+0 ! X+0, (R8)
bilan: O3+0O ! 20; (R9)

Qu X est un radical qui peut étre OH [Bates and Nicolet, 195)) NO [Crutzen, 1970], CI
[Stolarski and Cicerone, 1974] ou Br [McElroy et al., 1986]s sont tes e caces car les
radicaux X sont egreesa la n du cycle et peuvent donc en catalyser d'autres avant
d'etre transformes en especes moins ou non eactives. &S cycles catalytiques de destruc-
tion de l'ozone ne peuvent pas expliquera eux seuls la fortgminution de la concentration
en ozone obsenee au printemps dans la basse stratosplreles egions polaires. En e et,
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ils recessitent l'intervention de I'atome d'oxygene or @lui-ci n'est disponible en quantie
su sante que dans le haute stratosplere. D'autres process interviennent donc dans la
basse stratosptlere.

2.2.3.4 L'ozone aux poles

Les eactions mettant en jeu le chlore furent rapidement specktes de jouer un role
essentiel dans le processus de destruction de I'ozone peldie cycle suivant compte pour
70% dans la destruction d'ozone obseree [Salawitch et,al993] :

2(Cl+03) ! 2(CIO+0,) (R10)
2CIO+M | ClLo,+M (R11)

Cl,O,+h | CI+ClO, (R12)

ClO,+M | Cl+0,+M (R13)

Bilan net : 203 ! 30, (R14)

Les principales sources de composs chloes dans l'atmbere sont les CFC (d'ori-
gine anthropique uniquement, duee de vie de 40a 150 ansfCl, (d'origines naturelle
et anthropique, duee de vie de 35 ans) et C¥Cl (d'origine naturelle, duee de vie de 1
an). Ces mokcules dont les duees de vie sont grandes, s@himiquement stables dans
la troposplere. De plus, elles ne sont pas solubles dansale ce qui leurevite le lessivage.
Elles ont donc la possibilie d'atteindre la stratosplere au elles seront photolyses par le
rayonnement solaire UV ou oxycees pour produire des atomeg chlore et des mokcules
de monoxyde de chlore. Les atomes de chlore formes peuvestgir avec I'ozone selon R7.
llIs peuvent aussi se combiner avec le nethane pour former #éservoir inactif HCI. CIO
eagit quanta lui avec NO , pour former I'espece eservoir CIONG :

8

2 CloO+NO, ! CIONO, (R15)
RESERVOIR

Cl+CH, ! HCI+CH; (R16)

Le cycle de destruction de I'ozone par les composs chlps'enclenche seulement
si les especes chloees eservoirs sont converties erpees chloees actives (Cl et CIO).
Pendant I'hiver, dans les egions polaires, cette activain est acekee par l'internediaire
de eactions hkeerogenesa la surface des nuages straspleriques polaires (cf 2.1.2.3) :

PSC

HCI(s) + CIONO (g) ! Cly(g) + HNO3(s)  (R17)

CIONO,(g) + H,0(s) ! "°¢  HOCI(g) + HNO 5(s) (R18)

PSC

HOCI(g) + HCI(s) ! Cly(g) + H ,0 (R19)
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Des le retour du soleil, le dichlore forme par les eactios R17 et R19 est pho-
todissoce donnant les atomes de chlore actifs qui initient la chane de eactions de
destruction de l'ozone selon le cycle repesene par lesactions R10a R13. L'arrét de ce
cycle de destruction cepend de la quantie de dioxyde d'azte dans la stratosprere. En
e et, l'oxyde de chlore forme par R10 peutegalement eagr avec NGO, selon la eaction
R15 reconstituant ainsi le eservoir de chlore.

Le cycle des composs azoes est donc tes important darle cycle de destruction
de l'ozone. La source des dierents oxydes d'azote dans l&ratosplere est le protoxyde
d'azote (N,O). Stable dans la troposptere, cette espece atteint la satosphere ai elle
se combine notamment avec un atome d'oxygene pour donner Zbktules de monoxyde
d'azote (NO). Le monoxyde d'azote ainsi forme se combine ag I'ozone selon le mockle de
la eaction R7 pour gererer le dioxyde d'azote. NO et NG constituent la famille des NQ.
Les especes eservoirs des NOsont notamment lI'acide nitrique (HNG;) et le pentoxyde
d'azote (N,Os). lls se forment principalement selon les eactions :

OH+NO,+M | HNO; + M (R20)
NO, +O3 ! NO3;+ O, (RZl)
NO,+NOs+M |  N,Os+M (R22)

La jourree, HNO3, NO3 et N,Os sont rapidement photodissoces en N@dans toute la
stratosptere (limitant ainsi R22) ce qui explique que NOs soit essentiellement produit de
nuit eduisant par conequent la quantie de NO, nocturne (R22). Lors de la nuit polaire,
la quantie de NO; est ainsi quasiment nulle (eaction R22) : c'est la cenoxycation.

Le eservoir de N,Os fornme du fait de la dcenoxy cation diminue au cours de la nut
polaire par eactions heerogenes sur les arosols sifiaes (dans la basse stratosplere ai
les aerosols sont en grand nombre) menanta la formation delNO; :

N,Os + H,O ®°° 2HNO; (R23)

L'acide nitrique se retrouve ainsi en quanties importanes au niveau des PSC
(eactions R17, R18 et R23) sktant formes autour des aosols sulfaes. Au retour des
rayons du soleil la stratosplere polaire s'enrichit en N@par le biais de la photolyse de
HNOs. La pesence de NQ ralentit alors le processus de destruction de I'ozone par la
reformation des eservoirs de CIONG (R15).

Cependant, un autre processus favorise la pesence en giarguantie du chlore actif et la
destruction de I'ozone : c'est la denitri cation. L'acide nitrique produit par les eactions
heerogenes sur les aerosols est maintenu en phase coadse sur les PSC. Par e et de
gravie, les PSC sdimentent entramant avec eux l'acié nitrique. Dans les conditions de
stratosprere polaire cenitriee, il faut attendre la ru pture du vortex et lI'apport exerieur
d'air riche en NO, pour cesactiver le chlore.

Les egions de latitudes moyennes sou rentegalement diu appauvrissement de la
couche d'ozone [Solomon, 1999]. Cette diminution est moimsportante que celle obsenee
aux poles car les processus de chimie reerogene activiales eservoirs de chlore se font
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uniquement sur la surface des arosols stratospteriquesn e et, les temperatures ne sont
pas habituellement su samment basses pour assurer la forman de PSC. Neanmoins,
Keckhut et al. [2007] ont obsene par mesure LIDAR un PSC adessus de I'Europe
(Observatoire de Haute-Provence, OHP) en janvier 2006 atique le vortex polaire se
trouvait au-dessus de ces egions. Une nette diminution d®zone s'en est suivi du fait de
I'activation des especes chloees par I'ensoleillementoutefois, cete\enement est tes ex-
ceptionnel : il s'agit de I'unique observation de PSC en 25 ses de mesures sysematiques
a I'OHP.

Selon certainesetudes, des necanismes de chimie retgenea la surface des cristaux de
glace des cirrus pourraient expliquer les anomalies de centation en ozone obsenees
aux latitudes moyennes [Reichardt et al., 1996]. Cette quem est cependant encore fort
controverse aujourd'hui.

2.3 Le transfert du rayonnementelectromagretique

La stratosplere est le sege de processus chimiques, dymgues mais aussi radiatifs.
Les interactions entre ces 3 types de processus ne sont pasoes enterement comprises
aujourd'hui. La disponibilie du rayonnement electromagretique gouverne les eactions
photochimiques et celles-ci in uencent la epartition de constituants dans lI'atmosptere.
Ces constituants interagissent avec le rayonnement eleomagretique a ectant ainsi le
syseme climatique. Les interactions entre la matere ete rayonnementelectromagretique
servent en plus de supporta la ekedetection des espees chimiques et des arosols.
Cette section pesente les grandes lignes de la treorie dransfert radiatif expliquant les
interactions entre les gaz, les particules et le rayonnenten

2.3.1 Quelques ¢ nitions essentielles
2.3.1.1 La luminance monochromatique

On consicere un rayonnementelectromagretique transpdant lenergie dE se propa-
geant dans la directions et traversant une surface dA. L'angle entre la normalea lawsface
dA et le vecteursest nok i. On note dS la surfaceekmentaire perpendicalirea la direc-
tion de propagation du rayonnement. Le rayonnement est camnu dans un angle solide
d! cente sur s La relation entre les surfaces dS et dA sécrit simplemerdS = dA cos(i)
(cf gure 2.7).

Si on se place dans un syseme de coordonrees spleriqués,r( , ), la luminance
monochromatiquea la longueur d'onde , L (; ) recue dans la directionscorresponda
la quantie denergie radiative traversant l'unie de s urface par unie de temps, de longueur
d'onde et d'angle solide :

L(: )= dE 3 dE
' /7 dSdtd d  dAcos(i)dtd d!
Elle s'exprime enW:m 2:sr 1:(m) .
On peutegalement exprimer la luminance en terme de nombréahde . Elle s'exprime
alors enW:m 2:sr L(cm 1) *:

(2.11)

Ld=Ld = L = 2L = 2L (2.12)
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Fig. 2.7 { Propagation de la lumere suivant une directions (repesentee par la &che
noire) dans un angle solidd! traversant uneement de surface dA. La surfaceekmenaire
dS est perpendiculaireas.

2.3.1.2 La densie de ux

La densie de ux (ou plus simplement le ux) radiatif F represente la quantie
denergie par unie de temps et de surface (V:m 2). La contribution de la luminance mo-
nochromatiqueL (<) au uxatravers dAest L (9 cos(i)d!,Le ux denergie radiative
a travers une surface unie et par unie de temps sécrit donc :

Z
dF = L (9 cosid! (2.13)
4

et par conequent, la densie de ux skcrit :

27
F = L (9cosid!d (2.14)

2.3.2 Leéquation de transfert
2.3.2.1 Cas greral

On consicere la luminance monochromatiquea la longueur'dnde se propageant
dans l'angle solide d autour de la directions. On consicere egalement unekment de
volume cylindrique ave sur le vecteurs de longueurd| et de surfacea la base dS. On note
L (I;8) la luminancea I'entee du cylindre et L (I + dl; ) cellea la sortie. A la sortie du
cylindre, la luminance aet modiee par un ou plusieurs des 3 prenonenes suivants :

{ Les photons issus des ont soitee absorles dans le milieu, soit ils ontee di uses
dans une direction dierente. Ce plenonene contribue damc a I'extinction du
rayonnement incident. Le terme correspondant secrit. (I;8) + dL® avecdL®
regatif.

{ Des photons peuvent avoireeemisa l'inerieur du cy lindre (dL®™).

{ Des photons incidents dans leement de volume provenand'une autre direction
(s) peuvent etre di ues dans la directions (dL%" ).

A la sortie du cylindre, le bilan radiatif secrit donc :

L (I+d;9 =1L (I;8)+ dL® + dL®™ + dL*" (2.15)
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On ¢k nit la fonction source comme etant repesentative des termes de gains dans
lequation 2.15 :

C o dL9 dLem
J (I;8) = T+ i (2.16)
Lequation 2.15 se eecrit alors :
dL (;8)=L (I+dl;9 L (I;9=dL®™+J (I;8)dl (2.17)

2.3.2.2 Extinction seule : loi de Beer-Lambert

Dans le cadre des mesures d'occultation solaire (cf secti8)) les termes de gain
n'interviennent plus. En e et, [emission dans le domainesolaire est regligeable. De plus,
I'angle de vue d'un instrument e ectuant des mesures par ogltation solaireetant souvent
tes faible (inkrieura quelques minutes d'arc), le terme de gain par di usion est aussi
reglige. Dans ces conditions, seule 'extinction du rayenement intervient. Deux processus
contribuenta l'extinction du rayonnement, il s'agit de I'absorption et de la di usion.

Ces deux processusetant lireaires et incependants, onqutecrire :

dL®t = L (I;5) k®dl (2.18)

a k= ks + k. ke est le coe cient d'extinction, k2 le coe cient d'absorption
et k" le coe cient de di usion exprimes en m 1. Ils sont proportionnelsa la densie de
particules absorbantesf,,s) ou di usantes (ngi ) par unie de volume :

kabs: Nabs abs (2_19)

kdif = Nyt dif (220)

abs ot 9" ont la dimension d'une surface, ce sont respectivement lescgons e -
caces d'absorption et de di usion.

Si on suppose qu'il n'y a pas de processus d'apport de photameerieurs, le terme
source de lequation 2.17 devient nul et l[equation de trasfert se simpli e et donne la loi
de Beer-Lambert :

dL (I;8) = L (I;9) k®™dl (2.22)
L'inegration sur un trajet [ lo; l1] sur lequel B est constant aved, = 0 et |, = x donne
alors :

L (x;9 =1L (0;9exp k™'x (2.22)
Cette expression constitue la loi exponentielle de Beer4ndert. On e nit alors lepai-
sseur optiqgue comme

= k®™x (2.23)
La transmission monochromatique sécrit :
L (x;9)
= = e 2.24
L (0;9 ( )

Les 2 processus de pertes par diusion et par absorption soah comgetition. On
caracerise leur importance I'un par rapporta l'autre par la notion d'altedo de di usion
simple :

kdif
I = (2.25)

keXt

Sil =0 le milieu sera absorbant et si =1, le milieu sera enterement di usant.
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2.3.3 La diusion

On distingue dierents types de di usion selon la taille des cibles par rapporta la

longueur d'onde () de la radiation incidente :

{ taille << : c'est le domaine de la di usion Rayleigh, elle concerne la dsion
par les mokcules (dimension de l'ordre de 18° nm) du rayonnement visible. La
cependance spectrale de la di usion Rayleigh est en *. Ainsi, le rayonnement de
courte longueur est plus di uge par les mokcules que le y@nnement de grandes
longueurs d'onde.

{ taille w : c'est le cas des arosols dont le spectre de taille se@rapproxima-
tivement de 100 nma 10 m . Dans le cas d'aerosol sprerique, la diusion est
cecrite par la treorie de Mie [Mie, 1908, Van de Hulst, 195]/

{ taille>> :la diusion est ici expliquee par la theorie de I'optique geonetrique.
Elle concerne les gouttes d'eau nuageuses de quelgues mgmu les cristaux de
glace de quelques dizaines de microns. Cette dernere tige ne sera pas pesente
ic.

2.3.3.1 La diusion moéculaire

La di usion mokculaire fut cecouverte par Lord Rayleigh en 1871. C'est une di u-
sionelastique (I'onde di usee a la méme longueur d'ondegue celle de I'onde incidente). Le
champ electromagretique incident va deformer le nuageelectronique des atomes si bien
gue le barycentre des charges regatives va osciller autadw noyau ceant ainsi un dipble
oscillant qui va eemettre des photonsa la méme longueud'onde.

Le coe cient de di usion Rayleigh skcrit :

kdiff ( ): N diff (226)

ray ray

avec 1" la section e cace de di usion mokculaire et N la densie de particules. N est
¢k ni selon la loi des gaz parfaits :

Na P

N =—_— 2.27
R T ( )
Avec :
{ P la pression (en Pa),
{ T la temperature (en K),
{ Na le nombre d'Avogadro Na = 6.022 1¢° mol 1)
{ R, la constante des gaz parfaits (R = 8.314 J.K:.mol 1).
La section e cace de di usion mokculaire se calcule ainsjLenoble, 1993] :
. 243 m2 1% 6+3d
diff — S
ray ( ) - 4NSZ m§+2 6 7d (228)

avec :
{ Ns le nombre de mokcules par unie de volume dans les condins standards de
pression et de temperature Ps = 1013.25 hPa etT;=288.15 K). Le calcul donne

Ng = 2.5474 16° cm 3.
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{ d le facteur de cepolarisation. Il pesente une egere cependance spectrale :
!

100 2
10 d, (2.29)

100 2

d= do + dy +

avec en nm,d, = 0:0271323d; = 3:0792910 *? et d, = 1:6296410 ?!. Le
facteur de correction de la cepolarisation appara’ssartdans lequation 2.28 ¢ ni

par :
_ 6+3d

6 7d
estegalement appek facteur de King. Il varie de 1.0517 8 nm)a 1.0469 (1545
nm) [Bodhaine et al., 1999].

{ mg l'indice de efraction de l'air dans les conditions standeds. Plusieurs formu-
lations existent pour le calcul de cette indiceng :

1. Edlen [1966] :

Fy (2.30)

2406000 15997

. 8
ot 33 10 (2.31)

mg =1+ 834213+ 1

2. Bucholtz [1995] :

2949810 25540 8
ms =1+ 64328+ S + o 10 (2.32)

3. Bodhaine et al. [1999] :

2481070 174563 8
me =1+ + + : )
s =1 806a77 132274 2 3932957 z 10 (2.33)

a la longueur d'onde est en m . Nous verrons dans la section 4.1.2.2 que ces
dierentes formulations ne conduisent qua de faibles derences. Le calcul de lepaisseur
optique de di usion montre une cependance approximative ® 4. Le rayonnement de
courte longueur d'onde est donc plus sensiblea la di usiopar les mokcules.

2.3.3.2 La diusion des particules spteriques

La ekcdetection des arosols est base sur leurs progees optiques de di usion
cecrites par la treorie de Mie dans le cas de particules spihiques. Elle recessite la connais-
sance de la composition des particules, de leuretat physig et de leur distribution en
taille.

Particule unique Pour une particule spherique unique, la treorie de Mie peanet de
calculer la section e cace de di usion g par le biais du calcul du facteur d'e cacie de

di usion Q 4 . Cette theorie decritegalement I'absorption des arosols et par conequent
I'extinction. On a donc :

Qext - Qdif + Qabs (234)
ot otz df 4 abs (2.35)
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La section e cace d'extinction pour une particule unique a une longueur d'onde est
donree par :
SCnsm) = r2Q¥(r;m) (2.36)

al r est le rayon de la particule et m son indice complexe defraction (m = m, + im;j,
m, et m; etant respectivement la partie eelle et la partie imagiraire).

La theorie de Mie se base sur la theorie ondulatoire de la laere. L'onde incidente y est
cecomposee en harmoniques spleriques et letude des nditions de passage aux interfaces
entre la particule et son environnement ceterminent les caceristiques physiques de
'onde diusee. Il en decoule, apes calcul que nous ne etaillerons pas ici (pour plus de
cetail se ekrera Van de Hulst [1957]), les facteurs de cacie.

Population de particules Une population de particules de concentration total®l est
caraceriee par sa distribution en taille normaliseen(r) (cf section 2.1.2.4). A l'inerieur
d'un volume unie, les particules sont eparties atatarement et £paees par des distances
plusieurs fois superieures aux longueurs d'onde visibld. en esulte que les phases des
ondes di uses par chacune des particules prises individlement sont independantes les
unes des autres. On peut donc en conclure que la somme des rdauions individuelles
correspond a l'intensie totale di usee. On ponckre al ors le facteur d'e cacie pour un
rayon r par la distribution en taille n(r) et on inegre par rapporta r pour obtenir le
coe cient d'extinctiona la longueur d'onde  [Lenoble, 1993] :
Z 1
Kkt = N r2Q% (r; ;m ) n(r)dr (2.37)
0
Le coe cient de diusion d'une population de particules estcalcue de la méme
facon : Z,

ki = N r2Q% (r; :m ) n(r)dr (2.38)
0

2.3.4 L'absorption gazeuse

Cette section est consacee a letude de l'absorption gzeuse. En e et, les codes
d'inversion utilises dans cette these incluent des calds depaisseurs optiques d'absorption
gazeuse, notamment celle du dioxyde de carbone dans le peahfrarouge (voir section
4.1.1.2).

2.3.4.1 Remarques peliminaires

L'absorption de rayonnement par une mokcule correspona une transition entre 2
niveaux déenergie. Lenergie totale d'une mokcule sécrit sous la forme :

E =E.+ Ec+ E, + E, (2.39)

avec E. lenergie ciretique, E. lenergie electronique, E; lenergie de rotation et E,
lenergie de vibration. Lenergie ciretique n'est pas quantiee, les 3 autres le sont.

Chaque mokcule pesente donc un spectre de raies corresglanta dierents ni-
veaux denergie. Lorsque la mokcule est dans son niveagmergie le plus stable, on parle
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detat fondamental. Une onde incidente de longueur d'onde entrant en interaction avec

une mokcule est susceptible d'en modi er la con guratioenergetique selon 2 processus :
lemission stimuke et I'absorption. Lemission stimuke ne sera pas discuee dans cette
etude. L'absorption corresponda la transition vers un nveau denergie sugerieur suivi de

la eemission de photons. Il existe certaines egles tiés egles de slection autorisant la

transition d'un niveau déenergiea un autre.

{ Les transitions entre 2 niveaux denergie non quanties ionisation ou dissocia-
tion de la mokcule, entrament un continuum d'absorption. De telles transitions
requerent desenergies importantes correspondantsddltra-violet.

{ Les transitions concernant les niveaux denergies elémniques quanties d'une
mokcule recessitent une grandeenergie radiative. Efls sont principalement dues
aux rayonnements UV et visible.

{ Les transitions de rotation et/ou de vibration requerent moins dénergie : le rayon-
nement infrarouge peut provoquer ce type de transition.

Dans l'atmosplere, les rayonnements solaire et telluriqusont absorkes par les dierents
gaz mais aussi par les arosols. L'absorption par les asmmls est cecrite par la theorie
de Mie (cf 2.3.3.2). Le rayonnement solaire setend de I'h-violet jusqu'au proche infra-
rouge. Le rayonnement UV est fortement absorke par I'ozonet I'oxygene jusqua 310 nm.
Entre 350 et 800 nm, le rayonnement visible est tes peu abd® par I'atmosplere. Seuls
certaines especes y absorbent (QNO, notamment). Les sections e caces d'absorptions
mokculaires (cfequation 2.19) sont cetermirees en l&#oratoire par les spectroscopistes
dans dierentes conditions simulant ainsi les conditionseelles de temperature et de pres-
sion existant dans I'atmosptere. Elles sont recessairasa cetermination pecise des pro Is
verticaux des concentrations des dierentes especes gases atmospteriques.

Dans la suite sont exposes des notions recessaires poaircbmpehension des moceles
utiliees dans dierents codes de transfert radiatif.

2.3.4.2 Les raies d'absorption

Une raie d'absorption au nombre d'onde pesente une certaine largeur spectrale.
Le coe cient d'absorption k( ) d'une raie centee en  sécrit ainsi :

k()= Sg( 0) (2.40)

al S est l'intensie de la raie et la fonction g est le facteude forme de la raie. On & nit
la demi-largeura mi-hauteur de la facon suivante :

K(o )= 3k(0 (2.41)

Les raisons de lelargissement des raies d'absorption $onultiples :

{ Une largeur naturelle due au fait que lesetats excies onune duee de vie limiee
et donc le niveau denergie pesente une incertitude (pricipe d'Heisenberg) et
par congequent le nombre d'onde de la transition aegalemé une incertitude. On
cemontre qu'un pro | lorentzien repesente cetelargissement de la raie.

{ Unelargissement collisionnel : les niveaux denergie ssocesa une transition sont
modies par les collisions entre 2 mokcules. Par consgent, le nombre d'onde
de la transition  varie. la encore, le pro | d'une raie elargie par collision est
lorentzien. Cette cause delargissement est pepondamt dans la troposplere.



44 Cadre de la tlese

{ Lelargissement Doppler : le nombre d'onde varie par e etDoppler du fait du
eplacement de la mokcule absorbante suivant la direatn de propagation du
rayonnement.

Quand leselargissements par collision et par e et Doppleigissenta partegales, la
forme de la raie est repesenee par le produit de convoludn d'un pro | Doppler et d'un
pro | de Lorentz, c'est le pro | de Voigt. C'est le cas dans lahaute atmosptere (au-dessus
de 20 km approximativement) alors que dans la basse atmogph, la forme des raies est
mieux repesenee par le prol de Lorentz. La gure 2.8 mortre des pro Is lorentzien,
Doppler et Voigt.

Intensité normalisée

0,60

--- Doppler
— Lorentzien| '}

0,504
-+ Voigt

0,404 e

0,304

0,204

0,104

T—r—
10
v=v, (em™)

0,00 e -
-10 -5 0

Ui+

Fig. 2.8 { ProIs lorentzien, Doppler et de Voigt.

Ce nition de la largeurequivalente d'une raie :
D'un point de vue gereral, la transmission moyenne dans un intervalle de fequence
contenant plusieurs raies, le long d'un trajet ds sécrit :
Z n X Z !#

exp ki(;z)da d (2.42)

trajet

-t

|
alki(;z) estle coe cient d'absorption de chaque raie dans l'interalle de fequence
et da est I'abondance de gaz absorbant (en cm.atm) le long dajet ds. L'abondance d'un
gaz corresponda lepaisseur qu'aurait une couche si onmegenait la colonne contenant ce
gaza une pressionegalea 1 atm et une temperature de CC.

Dans le cas d'une atmosplere ai la temperature et la pressn sont constantes, la
transmission moyenne , dans un intervalle de fequence  contenant plusieurs raies
secrit : Z

1
h= — [exp( ak( ))]d (2.43)
P
a k()= ;k()aveck le coe cient d'absorption de la raie j. L'absorption moyenre

sur ce méme trajet sécrit alors :

Ap = 1 [1 exp( ak())]d (2.44)
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Si on consicere une seule raie cente eny, on ¢k nit la largeurequivalente W de la
raie comme : 7
+1
W = (1 exp( aSg( 0))) d (2.45)
0

La largeur equivalente correspond a une raie hypothetiqge de largeur W et de forme
rectangulaire qui absorberait la méme quantie de rayonement que la raie 'vraie'.

2.3.4.3 Mocles de bande pour un trajet homogne

Gereralement, les bandes spectrales contiennent un grdmombre de raies. Pour un
trajet homogene @ temperature et pression constante) ontenant a moecules absorbantes
dans la bande spectrale consiceee, lI'absorption moyeerA, dans l'intervalle de fequence

est calcuke selon lequation 2.44.

Si on consickre que les raies ne se recouvrent pas  dans l'intervalle de fequence
(c'esta dire si I'espacement des raies est grand par rapgar leur largeur) alors
l'absorption moyenne peut sécrire :
1 X £
A= — [1 exp( ak ())]d (2.46)
j i
X W
A = —L = (2.47)
j

=

a1 W corresponda la largeurequivalente moyenne et I'espacement moyen des raies dans
l'intervalle (contenant N raies) :

w= I = 2.48
N N (2.48)

La transmission moyenne sécrit alors :

h=1 (2.49)
Dans la grande majorie des cas, les raies se recouvrent. Bdemoctles dierents per-
mettent de prendre en consicerationce recouvrement des raies

1. Le moctle en bande egulere
Les raies d'absorption sont consiceees identiques (mée forme et méme intensie),
equidistantes (intervalle ) et en nombre illimie dans la bande [Elsasser, 1938]. Ce
mockle peut s'appliquer dans le cas ai on peut discerner da le spectre d'absorption
certaines egularies et cecomposer ainsi le probemeen plusieurs sysemes eguliers.

2. Le moctle statistique
On suppose dans un premier temps N raies £paees d'une tdisce moyenne
eparties akatoirement dans l'intervalle ( = N ). On calcule la transmis-
sion moyenne de ces N raies puis on enetudie la limite quandt®nd vers ['in ni
[Goody, 1952]. Le coe cient d'absorption de chaque raie domon suppose les formes
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identiques secrit k; ( i) = S 9( i). Il vient, tous calculs faits, pour I'ex-
pression de la transmission moyenne :

h = exp — (2.50)

avecW, la largeurequivalente moyenne qui sécrit :
Z +1
W = W (SYP (SHds? (2.51)
0

al W(S') est la largeur equivalente de la raie d'intensie S' et P(S)dS' est la
probabilie qu'une raie ait une intensie comprise entre S' et S' + dS'. Plusieurs
formes matrematiques ontet proposes pour P permettat le calcul de la largeur
equivalente moyenne.

2.3.4.4 Mocles de bande pour un trajet inhomogne

Un trajet atmosplerique eel estevidemment inhomogenre. Le coe cient d'absorp-
tion et la concentration en gaz absorbant varie en fonctionedla pression et de la tempe-
rature le long du trajet. La transmission moyenne,, dans une bande sur un trajet
inhomogene z se calcule selon lequation 2.42. Le calcul consiste a twoer un trajet
homogene equivalent @ la pression Rg, la temperature T4 et contenant a; mokcules
absorbantes) qui absorberait de la méme facon que le trajeel inhomogene. Dierentes
approximations ontee proposes pour mener ce calcul :

L'approximation de Curtis-Godson [Curtis, 1952, Godson, 1955] :
On xe la temperature equivalente en la choisissant dansd gamme de temperature ob-
senee habituellement dans le cadre de letude e ectweest on calcule I'abondance et la
pressionequivalente selon :

Z P S.(T)
Beq = =2 da (2.52)
q trajet i Si (Teq)
. =LPda
P — trajet  ( Teq) 253
eq 2o (2.53)
P———— 2 . . L
avec (T) = . Si(T) i(T) et ;lademi-largeura mi-hauteur de la raie i. Si on
reglige les variations des Set des ; avec la temgerature, il vient :
Z
Aeq = da= a (2.54)
trajet
et R P
. a
Peg = —2% 2.55
eq 2o (2.55)

Cette approximation est celle utilie pour menera biené calcul des transmissions at-
mospleriques dans le mocele MODTRAN (versions 1a 4) (MO[@rate resolution TRANs-
mittance) [Anderson et al., 1995].
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La methode EGA  (Emissivity Growth Approximation) :

Cette nethode aee mise en place par Weinreb and Neuendaer [1973] puis reformuke
pour les calculs demissivie par Gordley and Russell 111[1981]. Cette nethode recessite
pealablement le calcul de tables d'absorptions sur des emins optiques homogenes, fonc-
tions de la temperature T, de la pression P et de I'abondancen gaz absorbant a. Cette
table couvre I'ensemble des conditions atmospleriques gmbles. Consicerons par exemple
une ligne de vige traversant 2 couches homogenes (TP, a;) et (T, Py, &). La trans-
mission totale ;, se calcule ainsi :

12=1  Ap)=[1 A(M;Pra)] [1 ATz Py a) (2.56)

al A 1, est l'absorption totale le long de la ligne de viee. La ndtode EGA cherche a
ceterminera l'aide de la table pecalcuee une pseudoeoncentration en gaz absorbant.a
telle que :

12 = (1 AlZ) = [1 A(Tz, Pz;az + az)] (257)

Ainsi, de proche en proche, le trajet est "homogereie".Cette nethode est celle utilie
par le LaRC (LAngley Research Center) pour estimer la contrution de I'absorption du
CO; dans le canala 1545 nm de SAGE Il (voir section 4.1.1.2).

2.3.4.5 Les fonctions k-coretes

La nethode des fonctions k-corekes aee ceveloppee par Lacis and Oinas [1991].
Elle est notamment impemenee dans le modle MODTRAN vesion 5 utilie par I'al-
gorithme d'inversion des transmissions de SAGE Il cevefge au LOA. Cette nethode
est base sur la transformation d'inegrale sur la feqence en inegrale sur les coe cients
d'absorption k. Si on suppose ces coe cients d'absorptioméependants des variations de
temperature et de pression le long d'un trajet atmosplrerue, si on nomme f(k) la fonction
de distribution de k sur l'intervalle et kmin (=0) et knax (=1 ) les valeurs minimum
et maximum de k, alors la transmission spectrale peut seice :
Z q Z,
(;a)= exp( k ag— = exp( ka)f (k)dk (2.58)
0

La transmission moyenne s'exprime ainsi comme etant la tresformee de Laplace de la
fonction de distribution f. Cette fonction peut étre cetermiree en utilisant le spectre du

coe cient d'absorption issu d'un mockle raie par raie. L'intervalle est cecoupe en M

intervallea l'inerieur desquels le coe cient d'absorption k varie de facon monotone entre
ki et ki + dk;. La fonction f peut ainsi skcrire :

) S
f (k) = e Wikiski + di) (2.59)
i=1
al la fonction W vaut 0 quel que soit k sauf si k est compris en¢ k et ki + dk; auquel
cas, W prend la valeur 1. Nous ¢ nissons ensuite la fonctiode distribution cumuke g

par I'expression suivante : V4
k
a(k) = f (k)dk (2.60)
0
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Par ¢k nition, la fonction g, e nie sur [0 ; 1], est monotone et croissante par rapporta k,
donc la fonction inverse k(g) est aussi monotone et croissamar rapporta g. L'inegration
en k peut etre ainsi transforne en inegration sur g et, pa quadrature de Gauss sur N
points, en une somme nie :

zZ, "
(;a) = . exp( k(g)a)dg " exp( k(g)a) g (2.61)

i=1

Seuls quelques points (N pas trop grand) su sent pour obteniun haut dege de
pecision dans le calcul de la transmission [Lacis and Oira1991].
Cette nmethode s'applique egalement dans le cas d'une atmsphere inhomogene. Il faut

alors discuter de lequivalence entre les deuxequationsuivantes :

z z q Z, z
(;a) = exp kda — exp k(g)da dg (2.62)

trajet 0 trajet
La nmethode qui suppose cette equivalence \eriee est lanethode dite CKD (Correlated
K-Distribution) [Lacis and Oinas, 1991]. Lequivalence st \eriee si on consicere une raie
unique dans l'intervalle ou si on consicere des raies periodiqguement espaces dan
cet intervalle ou dans l'approximation des raies faibles ofortes (en intensit). L'inho-
mogereie de l'atmosplere est prise en compte en supp@sit une corelation simple entre
les distributions des coe cients d'absorptiona dieren tes temperatures et pressions de
telle sorte que la transmission peut secrire :
Z, " X #
(;a) = . exp ki(9) a dg (2.63)
|
Lacis and Oinas [1991] ont monte que les esultats de la ethode CKD dierent
seulement de 1% par rapport aux esultats obtenus en calauit la transmissiona l'aide
d'un moctle raie par raie.

Dans le domaine visible et proche infrarouge, les principaabsorbants utiliees dans
les algorithmes d'inversion de SAGE IlI (cf 4.1) sont I'ozom, le dioxyde d'azote et le
dioxyde de carbone. La vapeur d'eau absorbe egalement daostte gamme de longueur
d'onde (elle n'est pas utilisee dans les algorithmes d'ievsion de SAGE IlI). Le calcul
de la transmissions du CQ recessite l'utilisation de I'un des mockles decrits cidessous.
Les sections e caces d'absorption sontegalement requiseNous cktaillons dans les para-
graphes suivants celles recessairesa l'inversion desamismissions de l'instrument SAGE
1.

2.3.4.6 L'ozone

La principale bande d'absorption de I'ozone se situe dansiltra-violet, entre 240 et
340 nm avec un maximum sittea 250 nm : c'est la bande de Hady-Huggins. L'ozone ab-
sorbeegalement dans le domaine visible, entre 410 et 750 jetest la bande de Chappuis.
Elle pesente un maximum autour de 600 nm. Notons qu'il exie egalement une bande
d'absorption de l'ozone autour de 800 nm mais son amplitudesterelativement faible :
c'est la bande de Wulf. Cette dernere est, pour I'heure, maconnue. L'ozone absorbe
egalement dans l'infrarouge.

Plusieurs jeux de sections e caces sont disponibles :
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{ celles de Burrows et al. [1999] couvrant un domaine spectrallant de 231a 794
nm. Les sections e caces ontek cetermirees avec le spetronetre GOME (Global
Ozone Monitoring Experiment) a dierentes tempgerature s,

{ celles de Voigt et al. [2001], cetermirees entre 230 et &nm.

{ celles de Bogumil et al. [2003] utilisant le spectronetreSCIAMACHY (SCan-
ning Imaging Absorption spectroMeter for Atmospheric CHaographY). Elles
couvrent les longueurs d'onde allant de 230 nma 1070 nm.

Le tableau 2.4 ci-dessous esume ces dierentes banqueg dlonrees spectrosco-

pigues.

Jeux de donrees Longueur pas (nm) Temprature (K)
d'onde (nm)
Burrows et al. [1999]| 231 - 794 0.2a 0.4 | 202, 221, 241, 273 et 293
Voigt et al. [2001] | 238 - 850 0.027a 0.36| 203, 223, 246, 280 et 293
Bogumil et al. [2003]| 230 - 1070 0.2a 1.4 | 203, 223, 243, 273 et 293

Tab. 2.4 { Caractristiques des dierents jeux de sections e caces de l'ozone.

La gure 2.9 pesentent les sections e caces issues de cesbanques de donrees
dans les bandes de Hartley-Huggins @ gauche) et de Chappua droite). Entre 240 et
310 nm (dans la bande de Hartley), les 3 jeux de sections e cas sont semblables. Les
sections e caces de Burrows pesentent d'importantes derences avec les deux autres vers
370 nm ai elles sont fortement sous-estinees par rapportua deux autres. Cependant,
I'absorption de I'ozonea ces longueurs d'ondeetant tes faible, les sections e caces sont
di cilesa mesurer. Des dierences apparaissentegalenent au-deh de 700 nm, Burrows
surestimant les deux autres jeux de sections e caces.
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Fig. 2.9 { Sections e caces de I'ozone dans les bandes de Hartleyggins @ gauche) et
de Chappuis @ droite) d'apes 3 banques de donrees digentes (voir texte) autour de
200 K.

Dans la bande de Hartley-Huggins, les sections e caces de @onil et de Voigt
pesentent certaines dierences. La gure 2.10 @ gaucle) montre les dierences relatives
entre ces deux banques de donrees. Entre 240 et 310 nm, lesreices relatives sont
comprises entre -10 et 10%. Elles atteignent quasiment 20%teur de 340 nm. Entre
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la bande de Hartley-Huggins et le cebut de celle de Chappuigle 340a 450 nm), les
dierences deviennent importantes du fait de la tes faide absorption de I'ozone a ces
longueurs d'onde. Entre 450 et 750 nm (bande de Chappuis)sldierences entre les 2
jeux de donrees sont tes faibles.
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Fig. 2.10 { A gauche : dierences relatives entre les sections eaces de l'ozone des
banques de donrees de Voigt et de Bogumila 200 K. Les diegnces relatives sont ex-
prinees par 200 (Bogumil - Voigt) = (Bogumil + Voigt). A droite : rapport des spectres
d'absorption de l'ozonea 203, 223, 243 et 273 Ka celuia ZBK mesues par Bogumil
et al. [2003].

La section e cace de l'ozone pesente une cependance avda temperature. La
gure 2.10 @ droite) montre les rapports entre les sectios e caces de Bogumil calcukes
a dierentes temperatures (203, 223, 243 et 273 K) par rapporta celles calcukesa 293
K. Il s'awere que dans la bande de Chappuis, les sections eaces ne cependent que tes
peu de la temperature (-1a 1 %). A l'oppose, la cependane en temperature est beaucoup
plus importante dans la bande de Hartley-Huggins. Vers 370m les dierences avec les
sections mesueesa 293 K atteignent presque 85%.

2.3.4.7 Le dioxyde d'azote

Le dioxyde d'azote pesente une forte absorption entre 29 600 nm avec un maxi-
mum autour de 400 nm. La principale di cule dans la mesure di spectre d'absorption du
NO, eside dans le fait que celui-ci se transforme en,l®, par la eaction 2NO, ! N,O,.
Pour les longueurs d'onde inkrieuresa 400 nm, I'absorpin de N,O4, se combine ainsia
celle de NQ rendant la mesure du spectre de NOplus di cile. Il faut alors ceterminer
le rapport de nelange de ces 2 especes dans I'enceinte. Hoans et al. [1993] et Van-
daele et al. [1998] estiment la pecision des sections e cas de NO, de 2a 25 % . Les
experimentateurs utilisent donc de faibles pressions a mle limiter la formation de N,Oj,.

Nous disposons de 3 jeux de donrees dierents. lls sont thiles dans le tableau 2.5.
La gure 2.11 pesente ces trois jeux de sections e caces &#B 300 et 600 nma 240 K.
Les rapports entre chacune des sections e cacesa la moyaendes 3 sont pesenes sur la
gure 2.12 @ gauche). Les dierences sont relativement &ibles : elles atteignent seulement
5-6 %a 420 nm. Ces dierences peuvent s'expliquer par lesierences de protocoles
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Jeux de donrees Longueur pas (nm) Temprature (K)

d'onde (nm)
Harder et al. [1997] | 345 - 550 0.05 217, 230, 238 et 293
Burrows et al. [1998]| 230 - 794 0.1 221, 241, 273 et 293
Bogumil et al. [2003]| 230 - 930 0.1a 0.2 | 203, 223, 243, 273 et 293

Tab. 2.5 { Caraceristiques des dierents jeux de sections e caces du dioxyde d'azote.

experimentaux mises en place par les 3equipes, par les thmdes de recalage en longueur
d'onde utilies.

108 F N

10%

Burrows et al., 1998

Bogunmil et al., 2003

Section efficace NQ(cnt.molecule)

Harder et al., 1997

1020 L

| L | L | |
350 400 450 500 550 600
| dans le vide (nm)

Fig. 2.11 { Sections e caces du dioxyde d'azote d'apes 3 bangsede donrees dierentes
(cf 2.5) autour de 240 K.

Le spectre d'absorption du dioxyde d'azote pesente unerfie cependance en tempe-
rature. La gure 2.12 @ droite) pesente les rapports ente les sections e caces de Bogumil
mesueesa 203, 223, 243 et 273 K par rapporta celles meseasa 293 K. Aux plus courtes
longueurs d'onde, les dierences sont tes fortes : elleatteignent 50 % pour 273 K, et
plus de 100 %a 203 et 243 K.
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Fig. 2.12 { A gauche : rapport des trois sections e caces de N leur moyenne. A
droite : rapport des spectres d'absorption du dioxyde d'atea 203, 223, 243 et 273 Ka
celuia 293K mesues par Bogumil et al. [2003].

2.3.4.8 Le dioxyde de carbone

Le dioxyde de carbone absorbe le rayonnement electromagique sur de larges
gammes de longueur d'onde. La gure 2.13 pesente le speetd'absorption du dioxyde
de carbone de Oa 25m . Il s'agit ici d'un spectre de raies regrouge en dierentes bandes.
Il est issue de la banque de donrees spectroscopiques HITRAR004 (HIgh resolution
TRANsmission molecular absorption database) [Rothman et.a2005]. Les bandes d'ab-
sorption les plus intenses sont centees sur én et 15 m .
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Fig. 2.13 { Spectre des raies d'absorption de GQde Oa 25 m . L'axe des ordonrees
corresponda l'intensie des raies (en cm'/(cm2.mokcule) soit en cm/mokcule). D'apes
Rothman et al., 2005.

En ekcketection, I'absorption du CO , doit souvent etre consiceee. Comme nous le
verrons dans les chapitres suivants, la restitution du coesient d'extinction des arosols
a 1540 nm ne peut se faire qu'en tenant compte de I'absorptiodu dioxyde de carbone
a cette longueur d'onde. La gure 2.14 montre la structure omplexe du spectre d'ab-
sorption de CQ, entre 1520 nm et 1550 nm. Comme le souligne Miller and BrowrD[4],
la cetermination du spectre d'absorption du CQ a 1540 nm est rendue ardue par la
pesence de l'absorption de @H,a ces mémes longueurs d'onde. Il en esulte une erreur
de positionnement de ces raies de l'ordre de 2.1.#@&m ! (soit 4.7.10 4 nm).



2.3 Le transfert du rayonnementelectromagretique 53

| “HIH.

1.540 1.545

1.8et0™

3

1.0

<21 IE— .ILM ! H" |\H

crdmolecul

co,
0.0
W

1.52§ 1530

Fig. 2.14 { Identiqguea la gure 2.13 mais de 1.52a 1.55m . D'apes Rothman et al.,
2005.

2.3.4.9 La vapeur d'eau

L'absorption de la vapeur d'eau dans les domaines visibles groche infrarouge
n'est pas prise en compte dans les algorithmes d'inversior GAGE Il du fait de la
tes faible teneur en vapeur d'eau de la stratosptere. Lepectre de la vapeur d'eau est
constitlte de raies et d'un continuum. L'origine de ce contiuum gereralement avanee est
le recouvrement des ailes de raies lointaines.
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Chapitre 3

Les experiences satellitaires
d'occultation solaire

Les chapitres peedents ont souligre l'importance desserosols stratospleriques
sur lequilibre radiatif et chimique de la stratosphere. D'un point de vue radiatif, ils
cgererent un forcage radiatif regatif surtout en perio de de fort volcanisme. Les arosols
stratospleriques interviennent dans le cycle de destrucin de I'ozone : ils servent de sup-
ports pour les eactions reerogenes d'activation desespeces chloees et bronees dans les
egions de latitudes moyennes et polaires et de noyaux denoensation pour la formation
des PSC, sege de ces mémes eactions heerogenes divation dans les egions polaires.
La chimie des especes azokes dans la stratosplere egfaement tes importante. En ef-
fet, elle fait partie inegrante du cycle de destruction del'ozone polaire par le biais des
prenonenes d'activation des especes chloees, de daxy cation et de cenitri cation (cf
section 2.2.3.4).

La surveillance globale de la stratosplere est alors uneecessie. Avant I'alenement des
instruments satellites, letude de la stratosplere se fesait notammenta l'aide de ballons
stratospleriques et d'instruments au sol. Les mesuresetaient alors que ponctuelles et ne
pouvaient donc assurer cette surveillance globale. Desdebut des anrees 70, les proges
scienti ques et techniques dans le domaine de l'ingenieigr spatiale permirent aux scienti-
ques d'installera bord de plateformes satellites des insuments capables d'assurer cette
surveillance globale en terme de couverture spatiale et tporelle. Les instruments sous
ballons, ceux aropores ou ceux au sol restent toutefoigecessaires pour la validation
des mesures satellites et des mockles et pour des etudes geocessus dechelles nes.
De plus, les instruments sous ballons ont une esolution iecale tes sugerieurea celles
des instruments satellites et sont plus pecis dans la haettroposplere et la basse stra-
tosplere.

Ce chapitre esume les grandes lignes d'une des nethodestdlitaires utiliee pour la
ekcetection des especes stratospleriques : I'occliation solaire. Il faitegalement l'inven-
taire des instruments utilisant cette technique.

3.1 La nethode d'occultation solaire

Plusieurs strakegies de ekdetection satellitaires furent mises en place par les scien-
tiques. La gure 3.1 pesente les dierents modes de viee de I'atmosplere envisageables.
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lIs sont regroupes en 2 familles : les vieees au nadir (dgge directement vers la surface de
la Terre) et les viees au limbe (visant la couronne atmospiique). On distingue les ins-
truments actifs (radar ou lidar) des instruments passifs fgectroradionetre par exemple).
Les instruments passifs recessitent une source de rayonrent exerieur. Les viees nadir
permettent d'aceder au contenu inege de diverses egpes mais ne permettent pas la
restitution de pro Is verticaux avec une bonne esolution lls sont cependant bien adapes
auxetudes de la troposplere. Les satellites visant au litme peuvent eux fournir ces pro Is
avec une meilleure esolution verticale.

Satellite Hauteur tangente
Limbe

Nadir

{:} Oecultation

Rétrodiffusion

: Emission au limbe
au limbe

Fig. 3.1 { Stratgies d'observations satellitaires de I'atmaggstere.

Les mesures au limbe sont des mesures passives. On distingloes les satellites
utilisant comme source de rayonnement, le soleil, la lune ameetoile autre que le soleil
(occultations solaire, lunaire ou stellaire) et de ceux disant le rayonnement di use par
I'atmosplere (mesure au limbe). Nous ne cetaillerons icgue la nethode d'occultation
solaire. Les nethodes d'occultations lunaire et stellagr adoptent cependant le méme type
de geonetrie.

La gure 3.2 montre la geonetrie de l'occultation solaire A chaque orbite, l'instrument
acquiert deux sries de mesures, l'une correspondanta woucher et l'autrea un lever de
soleil. Hors de l'atmosplere, l'instrument mesure unedirement de etrence non atenwe
par l'atmosptere. L'instrument balaie ensuite les dierentes couches atmospleriques du
sommet de I'atmosplerea la surface terrestre pour un coher et dans l'autre sens pour un
lever. Leclairement mesue est atenwe par les dier entes composantes de I'atmosplere :
par di usions mokculaires et/ou par les arosols et/ou @r absorptions gazeuses. Le rap-
port entre les eclairements atenwes par I'atmosptere et leclairement mesue hors at-
mosphere fournit la transmission de I'atmosplere. La mage e ectiee hors atmosplere
permet donc aux instruments d'occultation de s'auto-calitera chaque srie de mesure.
Ce spectre solaire hors atmosphere permetegalement utaonnage en longueur d'onde
grace aux raies de Fraunhofer. Une mesure d'occultationteeeree verticalement par
l'altitude tangente (note hauteur tangente sur la gure 31 et Z sur la gure 3.2). Pour
chaque ligne de vise, l'altitude tangente est ce nie corme etant la plus petite distance
eparant la ligne de viee de la surface terrestre. Le pdirsubtangent fournit alors la
latitude et la longitude de la mesure.
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Fig. 3.2 { Geonetrie d'observation des instrumentsa occultéion solaire.

L'instrument acquiert donc 2 sries de mesures par orbitejne dans I'remisphere
nord et l'autre dans I'remisplrere sud. La couverture spatle est donc limiee et cepend
des paranetres orbitaux du satellite. D'un point de vue terporel, le nombre de mesures
e ectlees par jour cepend egalement des paranetres orltaux : l'instrument SAGE Il
e ectue en moyenne 30 occultations par jour.

La nethode d'occultation solaire est particulerement pertinente aux hautes altitudes (au-
dessus de la troposplere). En e et, les algorithmes d'invsion utiliees pour ceterminer les
pro Is verticaux requerent tous I'hypothese d'’homoge reie splerique. Si cette hypotlese
parat valable dans la stratosplere, elle est peu \eriee dans la troposplerea cause de la
pesence deventuels nuages le long de la ligne de vieé édimportantes inhomogereies
des concentrations des especes tropospleriques. Ainbgltitude tangente la plus petite
d'une mesure correspond au sommet d'un nuage.

Les avantages de cette nethode sont :

{ Une bonne esolution verticale (de 0.5a quelques kiloratres),

{ Un rapport signal sur bruitele\e,

{ Une auto-calibrationa chaque mesure,

{ Le long chemin optique et le rapport signal sur bruitelee permet les mesures de

gaz enus.

et les inconwenients :

{ Faible fequence des mesures,
{ Methode valable dans la troposplrere en I'absence de nuag

3.2 Les instruments d'occultation solaire

3.2.1 Les instruments SAGE

En 1975, la NASA larca son premier instrument utilisant I'@cultation solaire a
bord de la mission Apollo : SAM (Stratospheric Aerosol Measement). Il n'e ectua que
2 orbites avant de retourner sur Terre. |l s'agissait d'un pbtonetre solaire fonctionnant
a une seule longueur d'onde (830 nm) et de dimension tes pe (il tenait dans la main!)
[Pepin and McCormick, 1976]. Cette experience cemontrad faisabilie de la nethode
d'occultation solaire et engendra une rie d'autres expiences de plus grande ampleur
(SAM Il et SAGE).
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En 1978, la NASA envoya son premier instrument d'occultatimsolaire sur une plateforme
satellite : SAM II. C'est un instrument opgerant dans un seulcanal spectral cente sur 1000
nm. Dans ce canal, seules l'extinction des arosols et lawBion mokculaire atenuent le
rayonnement. Il fut operationnel jusque 1984 [McCormick tal., 1979].

Le premier instrument SAGE aet plae en orbite en 1979 etresta operationnel pen-
dant 33 mois. Cet instrument e ectuait ses mesuresa 4 longurs d'onde (385, 450, 600
et 1000 nm). Il permettaitegalement de ceterminer les prds verticaux en ozone et en
dioxyde d'azote [McCormick et al., 1979]. Sa couverture sjae fut corcue de manerea
compkter la couverture spatiale de SAM II.

SAGE Il fut lane a bord de la plateforme ERBS (Earth Radiation Budget Satellite) en
1984. C'est une version anelioee de SAGE avec 3 canaux fgmentairesa 448, 525 et
940 nm. Ce dernier canal permeta SAGE Il de ceterminer le adenu en vapeur d'eau
stratosprerique [Mauldin, 1985]. Les pro Is verticaux deconcentration en ozone, dioxyde
d'azote ainsi que les pro Is verticaux du coe cient d'extinction des arosolsa 386, 452,
525 et 1020 nm sontegalement ceduits des mesures de SAGE 8AGE Il utilise un mi-
roir pour scanner le soleil verticalement par rapporta I'lorizon terrestre. L'angle de vue
instantare de SAGE Il (IFQV - Instantaneous Field Of View) est de 0.5 minute d'arc (le
soleil est vu sous un angle plusieurs fois superieur : 32 mtes d'arc) cela corresponda
une esolution verticale de l'ordre de 0.5 km. Les paranees orbitaux de la plateforme
ERBS (inclinaison de 55 permettent une couverture spati¢e allant de 72uda 72nord.
Ainsi, SAGE Il observe des couchers ou des levers de soleihgsldes 2 remipleres. La
mission SAGE Il prit n en aoat 2005.

Le tableau 3.1 esume les dierentes caraceristiques ds instruments de la srie
SAGE.

Instrument SAM Il SAGE SAGE I SAGE Il
Plateforme Nimbus 7 AEM-2 ERBS Meteor 3M
altitude (km) 955 600 610 1020
inclinaison 99.3 55 57 99.53
couverture 64 - 8ON 50 - 80N
gographique 6a-8@ | (NI | BIN-8B | 4y g5
couverture 1978 - 1979 - 1984 - 2001 -
temporelle 1984 1981 2005 2005
s 45, | 20035
canaux (nm) 1000 385, 450, | 452, 525, 591' 675’
600, 1000 | 600, 940, ’ '
1020 755, 869,
1021, 1545

Tab. 3.1 { Instrument d'occultation solaire SAM Il et SAGE.

Le spectroradionetre SAGE Ill est le dernier des instrumes de la rie SAGE.
Il kere cie ainsi de I'exgerience acquise au cours des mssions peedentes. L'instrument
SAGE Il fut mis en orbite sur la plateforme russe Meteor-3Md 10 decembre 2001.
L'orbite de Meteor-3M est teliosynchrone, incliree de 9%3 avec un n ud ascendanta
9h (heure locale). L'altitude de l'orbite est de 1020 km. Cé&t con guration permeta
SAGE Il de couvrir des zones allant de 50a 80 dans I''emiglere nord et de 30a 50
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dans I'remisphere sud (cf gure 3.3). Vu de la plateforme, SAGE Il observe un coucher
de soleil dans I'remisplere nord et un lever au sud. Cepeadt, les mesures e ectiees au
nord ou au sud peuvent correspondre localementa un lever am coucher de soleil.
Comme son pecdecesseur, SAGE Il scanne le soleil dans l&ettion perpendiculaire a
I'horizon terrestre. La couverture spectrale aekelaigie par rapporta ses pedcesseurs,
elle setend de 285a 1040 nm avec en plus, une photodioddrarouge centeea 1545 nm.
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Fig. 3.3 { Couverture geographique annuelle de SAGE Ill en modesoccultations solaire
et lunaire. Le trait rouge correspond au coucher de soleig bleu au lever de soleil, les
points verts au coucher de lune et les points violets au levée lune. D'apes Trepte et al.
[2001].

Autreevolution de cet instrument : SAGE Ill e ectueegale ment des mesures d'oc-
cultation lunaire et au limbe. La couverture spatiale de SAG Ill est doncelargie. Le mode
luniare permet d'e ectuer des mesures d'especes gazeusssentiellement nocturnes : le
trioxyde d'azote (NOs) et OCIO. Pour plus de cetails sur le mode d'occultation lumire,
se etrera Rind and McCormick [2002] et pour le mode de @e au limbea Rault [2005].
L'instrument SAGE Il est constitte de 3 sysemes [Rind ard McCormick, 2002] :

{ Le syseme de vise consiste en un miroir pivotable perntant de scanner le soleil
verticalement. Il est accompagre d'un Itre neutre qui set d'atenuateur en mode
d'occultation solaire (facteur d'atenuation de I'ordre de 100). Ce ltre est mobile
de sortea pouvoir etre enleve pour le mode d'occultatiorunaire.

{ Le elescope. Il est de type Cassegrain - Dall - Kirkham. UFOV de SAGE Il est
de 0.5 minute d'arc (esolution verticale de 'ordre de 0.%m).

{ Le syseme de cetection. Il est constitte d'une barrette de CCD (Charged Couple
Device) et d'une photodiode infrarouge InGaAs. La barrettele CCD comprend
10 809 pixels couvrant un domaine spectral allant de 280a 102¥m avec une
esolution spectrale de 1a 2 nm. Les 809ekments de la baette fournissent l'in-
formation spectrale. Les 10 pixels, aligres horizontaleamt sont consicekies comme
un seul grand pixel. En pratique, l'inegralie des 10 pixels est utili’e en mode
lunaire et seulement 3 pixels en mode solaire. Dans la diriect verticale de la
barrette, les pixels sont regroupes par domaine spectraCe regroupement de
pixels constitue un canal qui peut etre lui m&éme constitl de sous-canaux (voir
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tableau 3.2). Cette con guration permet de discriminer e cacement les especes
mokculaires.

En mode solaire, 'ozone nesosplerique (au-dessus de S0)ksera ceduit des mesures
dans le canal [281 - 296 nm] constitte de 3 sous-canaux, boe stratospherique sera ceduit
des mesures dans la bande [560 - 622 nm] constitiee de 10 smmsaux, le dioxyde d'azote
dans la bande [432 - 450 nm] constittee de 19 sous canaux etvépeur d'eau dans la
bande [920 - 971 nm] comprenant 29 sous-canaux. Les pixeldadbande A de l'oxygene
[757 - 770 nm] sont utilisables pour ceterminer les pro Is d temperatures et de densies
mokculaires. La photodiode, centee en 1545 nm, permetalmesure de I'extinction des
aerosolsa cette longueur d'onde mais permet aussi de faita distinction entre I'extinction
d'un cirrus n et celles des arosols. En tout, 12 canaux somtili'es en mode d'occultation
solaire (voir tableau 3.2). Le rapport signal sur bruit en mde d'occultation solaire est de
l'ordre de 3000.

La mesure lunaire est plus compligtee du fait de la non honesgit de la surface lunaire.
Celle-ci eechit ainsi le rayonnement solaire de faconinhomogene selon les directions. En
mode d'occultation lunaire, le rapport signal sur bruit estlOa 20 fois plus petit que celui
du mode d'occultation solaire. Seuls 3 canaux sont utilisedans le mode d'occultation
lunaire, ils sont epertores dans le tableau 3.2.

Longueur Largeur | Nombre de
Canaux , . Especes
. d'onde spectrale sous- Especes cibles .
solaires intererentes
centrale (nm) (nm) canaux
s1 288.8 14.5 3 Os .
mesosplerique
S2 384.2 4.7 1 Aerosol NO,, O3
S3 441.4 17.9 19 NO,, a&rosol | O3
S4 520.3 4.7 1 perosol, NO,, O
nuage
S5 591.32 62.2 10 O3, aerosol NO,, H,O
S6 675.5 4.7 1 Ferosol Os
S7 755.3 4.7 1 Ferosol O3
S8 764 12.6 14 0, (T,P) O
S9 869.3 4.6 1 Aerosol O3, H,O
S10 945.6 51.3 29 H,O Os
s11 1021.6 5.6 6 rerosol, Os
nuage
S12 1545 45 diode | Perosol COy, H,0
nuage
Cana_lux Bande spectrale (nm) Especes cibles
lunaire
L1 380 - 475 O3, NO,, OCIO, NO3
L2 475 - 678.8 O,, bande A
L3 754 - 779.2 O3, NO5, NO;

Tab. 3.2 { Canaux SAGE Il en mode d'occultation solaire et lunaie.

Les premiers probemes annonciateurs de la n de l'expeince SAGE Il com-



3.2 Les instruments d'occultation solaire 61

mencerent en juillet 2005 avec une perte de pressurisatiate la plateforme a ectant
plusieurs equipements. Fin 2005, un probeme d'horloge ecta l'instrument. En mars
2006, SAGE Il tombe en panne ¢k nitivement. Les scienti ques de lequipe du LaRC
tentent encore aujourd'hui de traiter les donrees de janera mars 2006.

3.2.2 Les instruments POAM

Les instruments POAM (Polar Ozone and Aerosol Measurement) et Il furent
ceveloppes par le NRL (Naval Research Laboratory) pour dterminer les distributions
verticales de l'ozone, de la vapeur d'eau, du dioxyde d'azmtde I'extinction des arosols
et de la temperature.

POAM Il mesure l'atenuation solaire dans 9 canauxetroits, couvrant une gamme spec-
trale allant approximativement de 350a 1060 nm (cf tablealB.3). POAM Il aek lane
sur le satellite frarcais SPOT 3 (Satellite Pour I'Observiion de la Terre) en septembre
1993 sur une orbite reliosynchrone quasi-polairea unetgude de 833 km avec un n ud
descendanta 10h30 (heure locale). Ces paranetres orbita permettent une couverture
geographique de 55a 71dans I'remisphere nord et de 63a 88dans I'remisplere sud. Les
occultations e ectiees dans I'remisphere nord correspndent toutesa un lever de soleil
du point de vue satellitaire eta un coucher de soleil sur Tee. Au sud, les occultations
correspondent sysematiquementa un coucher de soleil vdu satellite) et correspondent
sur Terrea un lever ou un coucher. A raison de 28 occultatienpar jour, POAM Il e ec-
tue ses mesures entre 10 et 60 km avec une esolution verteae 1.2a 2 km (IFOV =
0.8 minute d'arc). Lors d'une mesure, POAM Il observe xemenle centre de brillance
du soleil. Plus de renseignements concernant POAM Il sont dees dans Glaccum et al.
[1996]. La mission POAM Il prit n en novembre 1996 suitea ure cefaillance critique du
satellite SPOT 3.

POAM Il [Lucke et al., 1999] est le successeur de POAM II. llut lane sur le
satellite frarcais SPOT 4 en mars 1998. Les paranetres athux de SPOT 4 sont iden-
tiguesa ceux de SPOT 3. La couverture ggographique est dortoujours la méme. Corcu
selon les mémes principes que son pecdcesseur POAM IHclut cependant plusieurs
aneliorations. Sa sensibilie plus importante lui permé de sonder I'atmosplere jusqua la
haute troposplere. Le rapport signal sur bruit de POAM Il est pluselewe que celui de
POAM II. Les canaux utiliees par POAM Il ne dierent que tr es peu de ceux de POAM
Il (voir tableau 3.3). La dernere mesure e ectee par POAM |1l a eu lieu en Decembre
2005.
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POAM Il POAM IlI
Lo.ngueur Largeur de Lolngueur Largeur de
d'onde d'onde .
la bande la bande Especes cibles
centrale (nm) centrale (nm)
(nm) (nm)
352.3 4.4 353.4 9.7 Diusion Rayleigh,
aerosol
441.6 2.0 439.6 2.1 NO, o, arosol
448.1 2.1 442.2 2.1 NO, on
601.4 14.3 603 17.7 Os
761.2 2.2 761.3 2.3 O, on
781 16.7 779 10.2 O, o, arosol
921 2.1 922.4 2.6 H,O o, arosol
936.4 2.3 935.9 2.6 H,O on
1060.3 11.1 1018. 11.6 aerosol

Tab. 3.3 { Canaux POAM Il et POAM III. Le quali catif 'on" signie q ue l'espece
consiceee pesente un pic d'absorptiona la longueur onsiceee et 'o ' signie qua la
longueur d'onde consiceee, I'espece absorbe moins.

3.2.3 ACE-SCISAT

Le 12 ao0t 2003, la NASA larca le satellite canadien SCISA&ussi connu sous le
nom de ACE (Atmospheric Chemistry Experiment). Les parantes orbitaux de ce satel-
lite (orbite circulaire, inclinaison de 74 altitude de 650 km) permettent aux instruments
d'occultation solaire embarqies de couvrir les egionsropicales, de latitudes moyennes
et polaires. La gure 3.4 montre la couverture geographige annuelle de ces instruments.
L'angle beta repesent sur cette gure corresponda I'aagle entre le plan orbital et la
direction Terre - Soleil.

Les principaux objectifs de la mission ACE SCISAT sont letide des processus chi-
miques et dynamiques a ectant I'ozone stratospterique,ds relations entre la chimie at-
mosplerique et le changement climatique, I'impact sur I'amosphere des feux de biomasse,
I'impact des erosols et des nuages sur lequilibre radid de la Terre [Bernath et al.,
2005]. Pour ce faire, trois instruments ontete instales sur ce satellite. Un spectronetre
a transfornmee de Fourier baptie ACE-FTS, un spectrophdonetre nomnme MAESTRO
(Measurement of Aerosol Extinction in the Stratosphere anthe Troposphere Retrieved
by Occultation) et un imageur appee ACE-Imager.

3.23.1 ACE - FTS

ACE-FTS est le principal instrument de la mission ACE-SCISA. Il s'agit d'un
spectronetrea transformee de Fourier mesurant le spece atmosplerique entre 2.2 et 13
m avec une tes bonne esolution spectrale (0.02 cnt). Durant la mesure, un miroir
ajustable permeta la ligne de viee de rester oriente v8 le centre du soleil. Pendant les
couchers et levers du soleil, ACE-FTS mesure des quendesspectres atmospleriques
d'absorptiona dierentes altitudes tangentes. Le rappat signal sur bruit est de 'ordre
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Fig. 3.4 { Couverture geographique des instruments de ACE. Ladne rouge corresponda
l'observation de coucher de soleil et la bleuea des levetsa ligne grise repesente I'angle
entre la direction Terre - Soleil et le plan orbital.

de 300 entre 2.7 et 11 m. L'angle de vue instantare (IFOV) est de 4 minutes d'arc
ce qui correspond a une esolution verticale maximale de 8 4 km. Cette esolution
verticale cepend de la geonetrie d'observation. L'extension verticale des mesures setend
du sommet des nuages jusque 100 - 150 km.

Apes analyse du spectre atmospterique, les esultatsmit inverses spatialement pour
obtenir des pro Is verticaux. Parmi les 32 especes gazewssainsi mesuees, on retrouve
la vapeur d'eau, Q, NO,, HNO3, N,O, CHy4, HCI, ... On se ektreraa l'article de Boone
et al. [2005] pour plus de cetails concernant cet instrumen

3.2.3.2 ACE - MAESTRO

ACE - MAESTRO (que l'onecrira par la suite MAESTRO par souci de simpli -
cation) est un double spectronetre a eseaux dont la gamra spectrale setend de 285a
1030 nm [McElroy et al., 2007]. ACE - FTS et MAESTRO utilise lem&me syseme de
vige. Par consquent, ilsetudient la m&me colonne dmosptere. Toutefois, la esolution
verticale de MAESTRO est de l'ordre de 1.7 km. MAESTRO est catitle de deux spec-
trometres incependants. L'un est sensible aux rayonnenrés ultra-violet et visible de 285
a 565 nm avec une esolution spectrale de 1.5 nm. Le seconcesure les spectres visible
et infrarouge de 515a 1015 nm avec une esolution specteabe I'ordre de 2 nm. On les
nommera par la suite respectivement spectronetre UV et VIS_e rapport signal sur bruit
de MAESTRO est de l'ordre de 1000a 3000. La esolution veitale est de I'ordre de 1.7
km. MAESTRO futegalement corcu pour pouvoir étre utili’e en mode de viee au nadir.
Il mesure alors le rayonnement solaire di ue par le syem Terre - atmosptere.

Pendant une occultation, 7% du rayonnement collece par leniroir ajustable est dirige
vers l'entee optique de MAESTRO. Une premere lame semieechissante envoie alors
une partie de ce rayonnement vers le tlescope du spectretre UV et l'autre vers une
deuxeme lame semi-eechissante. Celle-ci enverra ua autre partie du rayonnement inci-
dent vers le spectronetre VIS. Le rayonnement restant estidige vers la sortie (il fut utilise
sur Terre pour assurer l'alignement du syseme optique). és elescopes des spectronetres
ampli ent le rayonnement incident d'un facteur 7. Aux longteurs d'onde de MAESTRO,



64 Les experiences satellitaires d'occultation solaire

l'atenuation du rayonnement est due a I'absorption de l'ozone et du dioxyde d'azote,
I'extinction des arosols et la di usion mokculaire.

3.2.3.3 ACE - Imager

Le satellite ACE estegalementequipe de 2 imageurs visile et infrarouge [Gilbert
et al., 2007]. Les deux imageurs sont identiquesa I'exceph de leur propre ltre. L'ima-
geur visible est centea 527.11 nm et a une largeura mi-hateur de 13.28 nm. L'imageur
infrarouge est cente en 1020.55 nm eta une largeura midwteur de 19.44 nm. L'angle de
vue est de 30 mrad, ce qui corresponda plus de 3 fois la largeyparente du disque solaire
(de l'ordre de 9 mrad). La zone de formation de l'image sur letécteur est compos de
256 256 pixels. La squence d'images prises pendant une ocatitin est analyse pour
fournir des pro Is de transmissions atmospteriques le landes lignes de viee. Ils jouent
a la fois un réle scienti que et un réle de suivi de la missin. En e et, les informations de
pointage sont fournies par l'imageur : les champs de viees spectronetres sont aussi en-
registes sur des pixels speci ques des imageurs. Les igreurs voient le soleil entier et par
congquent, la portion de soleiletudee par les spectnwetres est pecisemment connue.
Le role scienti que des imageurs est de fournir des pro Is'ektinction atmosplerique aux
longueurs d'onde centrales des imageurs. L'extinctionaes longueurs d'onde est principa-
lement le fait de la di usion mokculaire, de I'extinction des arosols et des nuages et de
I'absorption de I'ozone (pour les 2 canaux) et du dioxyde dzate (pour le canal visible).
Les longueurs d'onde des imageurs ontee wlectionreepour correspondre a deux des
canaux de l'instrument SAGE II.

3.2.4 Les autres instruments d'occultation solaire

D'autres instruments satellitaires utilisant la nmethode d'occultation solaire sont ici
pesenes. Comme les donrees de ces instruments ne sergas utilies dans la suite, les
pesentations ne seront que succintes.

L'instrument Halogen Occultation Experiment (HALOE) aete plae en orbite sur
la plateforme UARS (Upper Atmosphere Research Satelliteneseptembre 1991 [Russell
et al., 1993]. A partir de mesures d'occultation, cet instnment restitue les pro Is verticaux
de plusieurs especes gazeusesz((HCIl, HF, CH4, H,O, NO, NO,) et de I'extinction des
aerosolsa 4 longueurs d'onde infrarouge (2.45, 3.40, $.4t 5.26 m) avec une esolution
verticale de 1.6 km. En une anree, l'instrument couvre le gbe de 80 suda 80 nord.
La gamme d'altitude des mesures setend de 15 kma 60 - 130 kaelon les especes (les
mesures de NO sktendant par exemple jusque la thermosph. Initialement pevu pour
une duee de 3 ans, HALOE dura plus de 14 anrees, sa derneoccultation ayant eu lieu
en novembre 2005.

L'instrument SCIAMACHY a bord du satellite europeen ENVI SAT (ENVironne-
ment SATellite) e ectue des mesures d'occultation solaireur une gamme de longueur
d'onde allant de 240 a 2380 nm avec une esolution spectelde 0.2a 1 nm. Il peut
egalement e ectuer des mesures d'occultation lunaire, demesures au limbe et des me-
sures au nadir. La multiplicie des modes de viee permea cet instrument de couvrir
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le globe entier. En mode d'occultation solaire, SCIAMACHY prmet detablir les pro Is
verticaux en ozone, dioxide d'azote et d'extinction des &sols.

Une autre mission satellitaire ceveloppee par la NASA et bptise AIM (Aeronomy
of Ice Experiment) aet mise en orbite le 25 avril 2007. Ce¢ plateforme satellite est no-
tammentequipee d'un instrument d'occultation solaire baptie SOFIE (Solar Occultation
For Ice Experiment) e ectuant des mesures dans la moyenne Baute atmosplere entre
290 et 5260 nm. L'objectif principal de cette mission esetude des nuages nesospleriques
polaires (PMC).

3.3 Conclusions

Depuis 1978, lesetudes satellitaires de la moyenne atmbspe par la nethode d'oc-
cultation solaire ont permis de mieux appehender les pr@ssus chimiques, dynamiques et
radiatifs egissant le syseme stratosplrerique. Les msures satellitaires d'occultation ont
notamment permis de caraceriser plusieurs types de padiles stratosplreriques incluant
les aerosols sulfaes [Thomason et al., 2006], les cirrues PSC et les PMC (Polar Me-
sospheric Clouds). Les grandes explosions volcaniques (MB8ainte-Heene en 1980, El
Chiclon en 1982 et le Mont Pinatubo en 1991) ont injece deserosols en masse dans la
stratosptere. Les instruments satellitaires ont permisétude de l'impact radiatif et chi-
mique d'une telle teneur en arosolsa lechelle global@McCormick and Veiga, 1992, Bluth
et al., 1992, Guo et al., 2004]. Aujourd'hui, la majorie de aerosols stratospleriques n'est
plus d'origine volcanique. Cela permet la caracerisatio des aerosols stratospleriques de
fond. La chimie de la stratosptere aegalement largemenele ce de I'apport des obser-
vations satellitaires d'occultation solaire. Les procegs menanta la destruction de l'ozone
polaire sont aujourd’hui mieux connus.

Actuellement, les instruments de ACE, SCIAMACHY et SOFIE sat les seuls utilisant la
methode d'occultation solaire encore en fonctionnementa nmethode d'occultation solaire
estegalement utilisee par certains instruments embara@s sous ballon stratosplerique tels
les instruments SAOZ (Syseme d'Analyse par Observationesithale) et LPMA (Limb
Pro le Monitor of the Atmosphere).

Le chapitre suivant pesente le travail e ectte au LOA concernant le satellite SAGE lllI.
L'algorithme d'inversion dcevelope y est pesenk ainsi que la validation des produits
obtenus avec ceux issus de l'algorithme o ciel et avec les @duits issus de mesures coin-
cidentes d'autres satellites.
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Chapitre 4

L'algorithme d'inversion de SAGE
lIl : description et validation des
produits

L'instrument SAGE Ill en mode d'occultation solaire o re I'opportunie d'aceder
aux pro Is verticaux de concentration en ozone, de concemttion en dioxyde d'azote et
d'extinction des arosolsa plusieurs longueurs d'ondect tableau 3.2). Plusieursequipes
ont ceveloppe independamment des algorithmes d'inver®n dierents permettant d'aceder
a ces pro Is verticauxa partir des transmissions atmospériques le long de chaque ligne
de viee d'une mesure. Ces dierents algorithmes permetint d'inter-valider les produits
obtenus. Lequipe du LaRC est en charge du ceveloppementedlalgorithme o ciel me-
nant aux pro Is verticaux distribtesa la communaug sci enti que, il est cetaile dans la
section 4.2. En paralkle, lequipe scienti que du cepatement de physique atmosplerique
de l'universie de Saint Petersbourg (qu'on notera par la gite SPbSU) a ceveloppe son
propre algorithme d'inversion [Polyakov et al., 2005]. Auesn du Laboratoire d'Optique
Atmospterique, mon travail de trese a notamment consista appliquer eta aneliorer un
autre algorithme d'inversion ceveloppe au laboratoire Bazureau, 2001, Brogniez et al.,
2002]. La dierence majeure entre notre algorithme et ceildu LaRC est 'ordre des inver-
sions : nous e ectuons d'abord l'inversion spatiale puisifiversion spectrale. Ce chapitre
pesente dans une premere partie cet algorithme d'invesion ainsi que les dierents tests
de sensibilie e ectwes (sur les sections e caces d'absgtion et de di usion mokculaire)
et dans une deuxeme partie la validation des produits obtaus. Il esta noter que pen-
dant la mission SAGE IlI, il n'y a eu aucune eruption volcangue majeure, la dernere
etant celle du Mont Pinatubo en 1991. Les arosols detees par SAGE Il correspondent
ainsi aux arosols de fond. La validation des esultats déalgorithme du LOA est faite
par comparaisons avec les produits SAGE Ill issus des deuxtt@s algorithmes d'inver-
sion etegalementa l'aide de mesures concidentes obteas par d'autres instruments :
les instruments satellitaires SAGE Il et POAM ll1 et l'instrument sous ballon SPIRALE
(SPectroscopie Infra-Rouge par Absorption de Lasers Emlopes).
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4.1 L'algorithme d'inversion du LOA
4.1.1 Description

L'inversion est la proedure permettant d'obtenir des prds verticaux d'especes
atmospleriqgues ou d'extinction des arosols a partir de prols de transmissions at-
mospleriques le long de la ligne de vise. L'inversion messite donc au pealable I'ob-
tention de ces transmissions atmospleriquesa partir dalmesure satellitaire. Cetteetape
peliminaire est e ectiee par le LaRC [Cunnold and McCormick, 2002]. Nous rappellons
ici les dierentes etapes recessaires a lelaboration de ces transmissions. Une squence
de mesure SAGE llI consiste en l'enregistrement de 809 pigahais seulement 70a 80
d'entre eux sont transmis en routine au sol pour des raison® c¢capacie de transmis-
sion de donrees au sol. lls sont su sants pour permettre diotenir les produits voulus.
L'algorithme de transmission requiert 5etapes :

1. Controle des donrees : cetteetape repere les donrmseeenetriques manquantes ou
fausses et ceterminent si, le casecteant, elles sontéparables’,

2. Enregistrement de la position de la ligne de viee (posin du soleil et altitude
tangente),

3. Enregistrement de la longueur d'onde : le spectre solaim@esue par SAGE Il est
ajuse pour correspondre aux raies de Fraunhofer,

4. Rapport entre leseclairements solaires atmospleriggs et leclairement solaire hors
atmosplere pour fournir un pro | de transmission atmosplerique a toutes les lon-
gueurs d'onde du spectre couvertes par SAGE IlII.

5. Determination du pro | de transmission moyen dans chaga canaux par analyse
statistique des donrees de transmissions individuellesus les 0.5 km de 0.5a 100
km.

Ces pro Is de transmissions multi-spectrales constituere point de depart de l'al-
gorithme d'inversion.
Les premeres etapes de l'algorithme sont e ectiees endrme depaisseur optique tan-
gente. Nous rappellons ici la relation simple liant lepaseur optique tangente et la
transmission a la longueur d'onde eta l'altitude tangente Z, :

(;Zd) =expl (;Z4)] 4.1)

L'algorithme d'inversion cevelope au LOA utilise la version 4 des pro Is de trans-
mission atmosplerique fournis par le LaRC. 14 longueurs @hde sont utilisees par I'algo-
rithme, elles sont esunees dans le tableau 4.1

4.1.1.1 Epaisseur optiquea une altitude tangente

L'expression gererale de lepaisseur optique sur un trget atmospherique de longueur
X est : Z,
()= K& (5 19 dlI° (4.2)
0
Pour une ligne de viee au limbe, on I'exprimea une altitue tangenteZ, :
Z .,
(zo=  k(Z)Sd 4.3)
1 dz



4.1 L'algorithme d'inversion du LOA

69

Longueur d'onde (nm) | Especes cibles | Especes intererentes
1 = 384:269 Perosol NO,, O3
> = 439:606 NO, on Fferosol, O3
3 = 442:42 NO, o Aerosol, Oz
2 = 44711 NO, o Aerosol, Oz
5 = 448:05 NO, on Fferosol, O3
s = 448:99 NO, o Fferosol, O3
7 = 449:93 NO, o Aerosol, Oz
g = 520:312 aerosol NO,, O3
9 = 601:237 O3, arosol NO,

10 = 675:575 aerosol NO,, O3
11 = 755:378 aerosol Os
12 = 869:331 a&erosol O3
13 = 1022:1 aerosol O3
14 = 1545: aerosol CO,, H,O

Tab. 4.1 { Liste des canaux SAGE Il utilises dans l'algorithme di LOA.

al k® est le coe cient d'extinctiona l'altitude Z et ds est le tra jet dans la couche dz.
L'inegration sur le chemin optique se fait ici du soleil ausatellite. Il paratevident de
eduire ce chemin optique au seul chemin traversant I'atmsphere. On notera | le point
d'entee du chemin optique dans l'atmosplere @ l'altitude Zj,) et O le point de sortie
(d'altitude Zqt) (voir gure 4.1), lepaisseur optique le long de la ligne @ visee skcrit :

. —_ Zou ext . ds
(;:Z2¢) = k™ (;Z)-—dz (4.4)
7 dz
L'algorithme d'inversion de SAGE IIl ceveloppe au LOA s'appuie sur I'hypothese

d'homogereie spherique de I'atmosplere. L'atmosphere est divise en un certain nombre
de couches depaisseuregale. On consicere alors que Besosols et les gaz y sont epartis
de facon homogene. Cette hypotlese est valable pour la ppart des constituants de la
stratosplrere mais elle n'est pas toujours \eriee pour les nuages et les composants de la
troposptere [Rind and McCormick, 2002]. Notons que de emtesetudes ([Berthet et al.,
2007], [Swartz et al., 2006]) invalident cette hypotteseanhs la stratosptere dans le cas de
situations dynamiques complexes (mesures e ectiees auka@ds du vortex polaire).
L'algorithme du LOA suppose ainsi I'atmosplere divisee B couches concentriques dépais-
seuregalea 500 m de Oa 100 km. Lesepaisseurs optiquesltng de la ligne de viee, de
part et d'autre du point subtangent A;; (d'altitude Z;) sont doncegales. Par conequent,
l'altitude du satellite etant superieurea 100 km, lep aisseur optique peut skcrire :

Z Zout ds
(;Z2¢) =2 k' (;Z ) ==dz (4.5)
Z, dz
Lequation 4.5 peut &tre discetiee :
Xout
(;Z2,) =2 k™' (:Z)si(Z;Zy) (4.6)

ZZZt
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———

Z

Fig. 4.1 {Repesentation schematique de l'inversion spatia¢ pour une atmosptere diviee
en 5 couches et sans consicerer la efraction.

Si repesente le trajet atmospteriqgue dans la couche i. La lode Snell-Descartes
permet de prendre en compte la efraction dans le calcul dudjet optique. L'indice de
efraction utiliee est issu de Bucholtz [1995]. De simple consicerations geonetriques per-
mettent alors le calcul de ce trajet en fonction de l'altitu@ tangente et du rayon de la Terre
notamment. Celui-ci est prisegala 6370 km quelle que soia localisation geographique
de la mesure de SAGE IIl. Le calcul du trajet optique est cetde dans Bazureau [2001].
L'extinction du rayonnement le long de la ligne de viee estause par la di usion Ray-
leigh, I'extinction des arosols et I'absorption des gazgsents. Ainsi, le coe cient d'ex-
tinction total k & (; Z ) skcrit comme la somme des coe cients d'extinction repesentant
chacun de ces prenonenes :

_ X
kext(;z): kdn‘ (;Z)+kext (;Z)+ kabs(;Z) (4_7)

Ray aero gaz
i=1

a N est le nombre de gaz absorbantsa la longueur d'onde csiceee (voir tableau 4.1).

Lepaisseur optique totale (;Z ) est dans un premier temps corrigee de lepaisseur
optique de diusion Rayleigh dans les 14 canaux utilies. &ur e ectuer ce calcul plus
nement nous cecoupons chaque couche en 20 sous-couche2%len depaisseur. Le calcul
est e ectwe dans chaque sous-couche en utilisant le fornthe explicie dans le paragraphe
2.3.3.1, I'indice de efraction de Bucholtz [1995] et lesrp Is mekorologiques fournis par le
National Center for Environmental Prediction (NCEP) pour dhaque mesure de SAGE lII.
Nous obtenons lepaisseur optique corrigee de la contrision de la di usion mokculaire

(;Z4):
X
(;Z4t) = aero (1Z4) + gaz (;Z4) (4.8)
j=1
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Dans le canal SAGE Illa 1545 nm, le dioxyde de carbone est ubsorbant qui pesente
un spectre de raies d'absorption. Lepaisseur optique desorption du CO, le long de la
ligne de viee est calcuke en utilisant le moctle en bar@lMODTRAN version 5. Elle est
ensuite ceduite de lepaisseur optique totale. Le calcubu coe cient d'extinction dans
ce canal sera cetaile dans le paragraphe 4.1.1.2 et faitobjet d'un article soumis pour
publication.

De manere gererale, lepaisseur optique corrigee duRayleigh (et de I'absorption
de CO; a 1545 nm) peut skcrire comme la somme des epaisseurs agies de chaque
intervenant (aerosol et/ou gaz) :

X
(;Z4) = i (GZy) (4.9)
j=1

Ainsi appara&t une double sommation, l'une concernant laontribution des die-
rentes especes et l'autre concernant chaque couche :

X0 Kou
(;Z) =2 ki(;Z)si(Z;Zy) (4.10)

=1 Z=2;

La proedure d'inversion requiert alors deuxetapes dishctes :

{ l'inversion spatiale concernant la sommation des contriltions de chaque couche.

{ l'inversion spectrale concernant la sommation des conbutions de chaque especes

(extinction des arosols et/ou absorptions des gaz).

Les sommations de lequation 4.10 etant permutable, l'odre des inversions l'est
egalement. L'algorithme ceveloppe par le LaRC propose & ectuer en premier lieu I'in-
version spectrale obtenant ainsi les epaisseurs optiquee chaque espece le long de la
ligne de viee puis d'inverser spatialement an d'acede aux pro Is verticaux cesies.
L'algorithme du LOA e ectue tout d'abord l'inversion spatiale, nous obtenons ainsi les
pro Is verticaux des coe cients d'extinction dans chaque ouche. Ensuite est e ectiee
I'inversion spectrale parant la contribution de chaqueespece. Avant d'e ectuer l'inver-
sion spatiale, nous corrigeons lesepaisseurs optiquetates de la di usion Rayleigh (dans
tous les canaux) et de l'absorption du dioxyde de carbone&45 nm.

41.1.2 Le canala 1545 nm

L'instrument SAGE llI estequipe d'une photodiode infrar ouge permettant la mesure
de leclairement dans le canala 1545 nm. Comme nous le vems dans les paragraphes
suivant, le coe cient d'extinction des arosolsa 1545 nmest le point de cepart de notre
algorithme. Il est alors important de bienevaluer ce coe gent d'extinction. Dans ce canal,
I'extinction du rayonnement incident est le fait de la di uson Rayleigh, de I'absorption
du CO, et de H,O et de I'extinction par les aerosols :

o1 (1545) = &1, (1545) + {5, (1545) + 25, (1545) + 24 (1545) (4.11)

La gure 4.2 montre les contributions relatives de la di uson Rayleigh, de I'ab-
sorption du dioxyde de carbone et de I'extinction des aross. L'absorption de la vapeur
d'eau n'est pas consiceee dans cette gure, nous verrongu'elle n'in ue pas les esultats
obtenus dans la stratosplere. En-dessous de 22 km, les mippaux acteurs de I'extinction
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du rayonnement sont les aerosols, ils contribuenta I'exnction totalea hauteur de 35a
45%. La contribution de I'absorption du dioxyde de carboneaihs cette gamme d'altitude
varie autour de 30% et celle de la di usion Rayleigh autour d25%. Au-deh de 22 km, les
aerosols deviennent moins nombreux et contribuent ainsiedmoins en moinsa l'extinction
du rayonnement. L'absorption du CQ est alors peponcerante, atteignant pes de 60%
a 28 km. Il est alors imgeratif de calculer I'absorption du CO, le mieux possible. Notons
gue ces proIs des contributions relatives dans le canala5%5 nm s'observent de facon
guasi-identique pour les autresevenements SAGE IlII.

24 .

— Diffusion|Rayleigh
20k yleigh ||
— Absorption de CQ

Altitude (km)

161 — Extinction des [aérogols

12- T

8,  —— -

0.0 0.2 04 0.6 0.8 1.0

Contribution relative

Fig. 4.2 { Contribution relative desepaisseurs optiques tangeges d'absorption de CQ,
de I'extinction des arosols et de la di usion Rayleigh das le canala 1545 nm pour un
evenement SAGE Ill choisi akatoirement.

Apes correction de la di usion Rayleigh, on estime la contbution de I'absorption
du dioxyde de carbone. Le spectre d'absorption du dioxyde darbone est constitte d'une
multitude de raies (voir gure 2.13 et 2.14). Le calcul de épaisseur optique d'absorption
du CO;, requiert donc l'utilisation de mockles.

L'algorithme du LOA utilise le code de transfert radiatif MODTRAN version 5. C'est un
mockle statistique en bande qui permet le calcul de transmt@nce et de luminance at-
mosplerique de l'ultravioleta l'infrarouge thermique (0.2a 10000 m). Des comparaisons
entre MODTRAN et un moctle LBL (Line By Line, c'est un mockle faisant un cal-
cul de transmission exacte raie par raie) montrent des dieences de seulement quelques
pourcents [Clough et al., 2005]. La prise en compte des inhogareies des trajets at-
mospheriques se base sur I'approximation de Curtis-GodsqCurtis, 1952, Godson, 1955]
pour les versions de MODTRAN angerieuresa la version 4 (vio section 2.3.4.4). Dans
la version 5, un algorithme base sur les fonctions k-comees [Lacis and Oinas, 1991] est
utili,e pour rendre compte de ces inhomogereies. L'ajorithme du LaRC utilise quanta
lui, une nethode EGA. Ces 2 nethodes sont cetailees das les chapitres 2.3.4.4 et 2.3.4.5.

Comparaison des 2 nethodes :
Dans un premier temps, les epaisseurs optiques d'absomui du CO, ontek calcukes
avec la version 4 de MODTRAN [Berk et al., 1999]. Dans cette r®on, ainsi que pour
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la methode EGA, les donrees spectroscopiques utiliesont issues de la compilation HI-
TRAN 2000 [Rothman et al., 2003]. La gure 4.3 montre les prds desepaisseurs optiques
d'absorption du dioxyde de carbone calcukesa partir du racecle MODTRAN4 (en ma-
genta) et du moctle EGA (en rouge) pour 4exenements SAGEII choisis akatoirement (2
au nord et 2 au sud) et la gure 4.4 pesente les pro Is vertiaux des dierences relatives
entre cesepaisseurs optiques (en bleu). Les dierenceslatives sont calcukes de la facon

suivante : MOD .
DIFF(2) = 200 <0 (&) co. (2)

ORN-0

Au-dessus de 40 km, les pro Is MODTRAN4 et EGA dierent de plus en plus puis,a 55
km, le pro| EGA s'interrompt alors que le prol MODTRAN4 con tinue plus haut. En
e et, 'algorithme EGA suppose le sommet de I'atmosplrere 55 km alors que l'algorithme
MODTRAN le suppose plus haut. Si on calcule lepaisseur omjue tangente d'absorption
du CO, avec MODTRAN4 en xant le sommet de l'atmosplere a 55 km, les prols
MODTRAN4 obtenus sont tes proches des pro Is EGA. Neanmans, nous avons \erie
gue l'impact du sommet de I'atmosphere sur le calcul de lpaisseur optique d'absorption
du CO, a un impact regligeable sur les pro Is verticaux des coe cents d'extinction des
arosolsa 1545 nm. Nous avons donc garce dans nos calcldssommet de I'atmosplere
a 100 km. En-dessous de 40 - 45 km, les dierences relativesitre MODTRAN4 et EGA
sont de l'ordre de 13% (MODTRAN4 superieura EGA). Au-dessis de 40 - 45 km, les
dierences augmentent du fait des dierents sommets d'atmospleres utilies dans les deux
mockles.

Les dierences obsenees en-dessous de 40 km restant ipégLees, nous avons tese
une version beta de MODTRANS [Berk et al., 2005]. Les princgtes aneliorations ap-
poreesa MODTRANS concernant notre probeme sont les sivantes : la esolution spec-
trale peut étre de 0.1 m et les donrees spectroscopiques ontee misesa jour agda base
de donree HITRAN 2004 [Rothman et al., 2005]. L'anelioraion de la esolution spectrale
a amere a reformuler notamment la forme des raies. Les prts desepaisseurs optiques
d'absorption de CQ obtenus avec MODTRANS sont repesenes en bleu sur la gue
4.3 et les dierences relatives entre MODTRANS et EGA sont e rouge sur la gure 4.4.
Les epaisseurs optiques EGA sont superieures a celles @mues par MODTRANS pour
les altitudes inkrieuresa environ 10 km. Au-dessus, c& l'inverse. Entre 0 et 25 km, les
dierences relatives sont inkrieuresa 5% en valeurs abolues. Elles augmentent entre 25
et 40 km puis plus fortement pour la méme raison de dierene de sommets d'atmospteres
utilises dans les 2 mockles. Les dierences obseneese les pro Is issus de MODTRAN4
et 5 (6% en-dessous de 35 km et presque aucune dierence assus) sont imputables au
changement de formulation du calcul entre ces deux moceldsaccord entre MODTRANS
et EGAetant meilleur qu'entre MODTRAN4 et EGA, nous calculerons dans la suite les
epaisseurs optiques d'absorption du Céa l'aide de MODTRANS.

(4.12)
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Fig. 4.3 { Prols verticaux des epaisseurs optiques d'absorptin du CO, le long de la
ligne de visee pour 4evenements SAGE Il choisis akataement calcukes avec la methode
EGA, MODTRAN4 et MODTRANS.
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Fig. 4.4 { Prols verticaux des dierences relatives entre les po Is de la gure 4.3 cal-
cukes selon les dierences indiqlees en egende par pporta la moyenne.
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Variation de Epaisseur optique d'absorption de CO > en fonction du
contenu en dioxyde de carbone :
Le rapport de nelange en dioxyde de carbone est un des paretres d'entee de MOD-
TRAN. Il est prisegala 372 ppmv pour se conformera la valeir prise par lequipe du
LaRC. Uneetude de sensibilie aee meree concernant @ rapport de nelange. En e et,
comme le montre la gure 1.1, la teneur en dioxyde de carboneuds I'atmosptere est en
augmentation. On s'est alors demance quelleetait I'in uence d'une variation du rapport
de nelange de CQ sur lesepaisseurs optiques calcuees par MODTRANS. Nousvons
calcuk les pro Is verticaux desepaisseurs optiques tagentes d'absorption du CQ avec
dierentes valeurs de rapport de nelange choisies autoude 372 ppmv pour unevenement
SAGE Ill. Nous avons choisis 4 valeurs en accord avec la gamderapport de nelange
en CQO, disponible dans le rapport GIEC [2007]. La gure 4.5 montrdnles esultats de
cetteetude. Il s'aere que les pro Is sont tes proches :pour un changement de 8 ppmv,
les dierences relatives sont seulement de 1.2%, la diegnce augmentant egerement avec
l'altitude. Sur la duee de vie de SAGE llII, le rapport de nelange de CQ n'a augmene
gue de 6 ppmv, ce qui implique une variation de lepaisseumptique d'absorption de seule-
ment 1a 1.2% entre 8 et 30 km. Il apparat alors raisonnablé'utiliser un rapport de
nmelange constant pour toutes les mesures SAGE llII.
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8 P ] ]
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Fig. 4.5 { Prols verticaux des dierences relatives entre lesepaisseurs optiques d'ab-
sorption de CQ, calcukes avec dierents rapports de nelange de CQ et celle calcuke
avec 372 ppmv en utilisant MODTRANS.

La contribution de la vapeur d'eau estegalement estinee a l'aide de MOD-
TRANS. Le spectre d'absorption de la vapeur d'eau est un spee de raies auquel se
superpose un continuum. Ce continuum a permis de comprendes desaccords entre les
observations experimentales et les calculs d'absorptiopases uniquement sur la notion
de pro | de raies. Dans le canal SAGE llla 1545 nm, la vapeur 'dau absorbe tes peu.
La gure 4.6 pesente les prols verticaux des transmissios de la vapeur d'eau (pour
le continuuma droite et hors continuuma gauche) pour uneenement SAGE Il choisi
akatoirement et pour dierents contenus ineges en vapeur d'eau. Au-dessus de 12 km,
I'absorption de la vapeur d'eau est nulle quel que soit le cmu inege en vapeur d'eau.



4.1 L'algorithme d'inversion du LOA 77

En-dessous de 12 km, l'absorption du continuum de la vapeutedu est regligeable (la
transmission ne descend pas en dessous de 0.98 pour un coritggge de 1 g.cm 2). L'in-
uence de l'absorption de la vapeur d'eau ne se fait ressentjua tes basse altitude pour
un contenu inege en vapeur d'eauelewe (1 g.cm 2). Lepaisseur optique d'absorption de
la vapeur d'eau sera ainsi regligee dans la suite.

20.00 = 20.00,

0.001 g.cm-2

16.00 0.01g.cm-2 — 16.00- 7 0.001 g.cm-2

------ 0.01g.cm-2

oigem2 L4 L 01g.om2

1.g.cm-2
12.00 =

12.00

Altitude (km)
Altitude (km)

1 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
0.9 1.0 0.980 0984 0988 0992 099  1.000
Transmission Transmission

Fig. 4.6 { Prols verticaux des transmissions de la vapeur d'eaa 1545 nm calcukes
avec MODTRANS pour dierents contenus ineges en vapeur d'eau le long des lignes de
viee d'unewnement SAGE Ill choisi akatoirement. La gure de gauche corresponda
l'absorption hors continuum et celle de droite correspond 'absorption du continuum.

Apes correction de la di usion Rayleigh et de I'absorption du dioxyde de carbone,
les pro s verticaux des coe cients d'extinction totaux sont obtenues apes inversion
spatiale (pelure d'oignon).

4.1.1.3 L'inversion spatiale

La gure 4.1 repesente le principe de l'inversion spatiad pour une atmosplere simple
cecompose en cing couches depaisseurZ. Par souci de clare, seules cinq lignes de visee
y sont repesentes sans tenir compte de la efractiond'interface entre 2 couches. L'inver-
sion spatiale consistea ceterminer pour chaque ligne dese la contribution k(;Z ;) de
la couche contenant le point subtangent. Plusieurs nethaeb d'inversion spatiale existent.
Les plus utiliees sont la pelure d'oignon et la nethode d€hahine [Chahine, 1972]. Cette
dernere est une nethode ierative qui,a partir d'un pr o | a priori, converge vers le pro |
rechercte par une nmethode de relaxation gererali®e.Les algorithmes mis en place au
LOA pour inverser les transmissions de SAGE Il [Chu et al., B9], POAM Il [Ramana-
nalerisoa, 1998] et POAM Il incluent la nethode d'inversgon spatiale de Chahine.

La nmethode de la pelure d'oignon est quanta elle applique dans l'algorithme d'inversion
de SAGE IIl. Son principe est simple et est illuste sur la gire 4.1. La mesure faite
dans la dernere couche (repesente en rouge sur la ger4.1) concerne uniquement cette
couche. En utilisant I'hypotrese d'homogereie spterique de I'atmosptere, l'information
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concernant la deuxeme couche (la bleue) est obtenue en dgeant lepaisseur optique
totale le long de la ligne de viee de celle de la couche stpeire. La méme proedure
se repete ainsi jusqu'au sol fournissant ainsi le pro | veical du coe cient d'extinction
corrige de la di usion mokculaire k(;Z ) .

Bazureau [2001] a monte, a partir de pro Is simuks, queles deux nethodes d'inversion
fournissaient des esultats tes semblables. Notre predure de restitution des incertitudes
etant une nethode statistique, nous avons utilie la nethode de la pelure d'oignon.

4.1.1.4 L'inversion spectrale

A lissue de l'inversion spatiale, nous disposons des prs Verticaux des coe cients
d'extinction totaux k( i;Z) corriges de la diusion Rayleigh et de I'absorption du CQ
a 1545 nm. Il reste ainsia ceterminer la contribution de dhacune des especes intererant
dans chaque canal (voir tableau 4.1).

La proecdure utilisee par l'algorithme du LOA requiert les donrees spectroscopiques
concernant l'ozone et le dioxyde d'azote. Les sections e cas choisies pour notre in-
version correspondenta celles utilisees par lequipe d LaRC : pour lI'ozone, les donrees
de Bogumil et al. [2003] (SCIAMACHY)a 223 K seront utiliees et celles de Harder et al.
[1997]a 230 K pour le dioxyde d'azote. Ces sections e cacesnt convoliees a chaque
longueur d'onde par la fonction eponse de chaque pixel dénktrument. La gure 4.7
montre les sections e caces convoliees utilises en fotion de la longueur d'onde. L'in-
uence du choix du jeux des sections e caces utiliees et cld de la temperature sur les
pro Is restities seront discuees dans le paragraphe 4.2.1.

10% £ E

1019 L —— Oy Bogumil etal.,, 2003 |
; —— NO,: Harder et al., 1997 E
10 L i

10% — f
10-22 ; ;
10% |

Section efficace d'absorption (émoléculé’)

1024 ;

L1 \ \ \ \ \ L
400 500 600 700 800 900 1000

Longueur d'onde (nm)

Fig. 4.7 { Sections e caces d'absorption utilies dans l'algothme du LOA.

L'algorithme du LOA se ceroule etape par etape (la variable d'altitude Z est ici
supprinee par souci de simpli cation, chaque etape etan bien sQr e ectiee a chaque
altitude) :
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1. la premere etape consiste en ungremere estimation du coe cient d'Ang-
stem . Ce coe cient intervient dans la loi d'Angst@m [Angstr® m, 1929] decrivant
les variations spectrales du coe cient d'extinction des arosols :

kear () _

(o @
Il n‘est cependant qu'approximatif et ne repesente raisenablement bien la ealie
gue pour les particules de dimension moyenne. Le coe cientAhgstem cepend de
la taille et du type des arosols. Il varie typiquement de &. pour les gros aerosolsa
3 pour les plus petits. Pour les tes grosses particules, é@e cient d'Angstrem peut
devenir regatif [Lenoble and Brogniez, 1985]. Les coe crgs d'extinctiona 1545 nm
( 14) eta 1022 nm ( 13) sont utilises pour une premere estimation du coe cient
d'Angstem. En e et, apes correction de la di usion Rayleigh et de I'absorption
du CO, (voir 4.1.1.2), il ne reste dans le canala 1545 nm que la coifitution
de l'extinction des arosols. A 1022 nm, I'ozone n'absorbgue tes egerement :
on peut consicerer en premere approximation la contribtion de l'absorption de
l'ozone regligeable dans ce canal. Par conequent, le caent d'extinction totala
1022 nm est consicke dans cetteetape commeetant le codent d'extinction des
aerosols :

In Kaer( 1)
k§et
= e (4.14)

In -
14

2. La deuxeme etape consiste en ung@remere evaluation du coe cient d'ab-
sorption du dioxyde d'azote  dans le canala 384.26 nm (1). En e et, comme
le montre la gure 4.7,a cette longueur d'onde, NQ absorbe fortement et I'ozone
tes peu, son in uence peut donc, dans un premier temps égrreglige. Le coe cient
d'extinction total dans ce canal est donc la somme du coe cie d'absorption du
dioxyde d'azotekgys, ( 1) et du coe cient d'extinction des aerosols k& ( ;). Ce

dernier estevaltea partir du coe cient d’Angstem et d u coe cient d'extinction
des arosolsa 1545 nm (14).

e (1) = K( 1) K2( 1) —114 (4.15)

3. Une premere estimation du coe cient d'absorption de I'ozone est alors
calcuke dans le canala 601 nm (o) :

abs
@)= k(o) KE(w) -2 ks () 8l
14 Noz( 1)

al ,Q‘bosz ( i) est la section e cace d'absorption du dioxyde d'azotea ladongueur ;.

4. Le coe cient d'absorption de l'ozone est ensuite calcué d ans les canaux
entre 439.6 et 4499 nm ( ,a 7).
Certains de ces canaux pesentent une forte absorption de@¥ (on), c'est le cas
de , et de s, les autres moins (NQ o). Une nethode dierentielle entre un
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canal 'on’ et un canal 'o ' proche est alors mise en uvre pourcalculer le NG en
consicerant la contribution des arosols identique danges deux canaux. Plusieurs
possibilies ontet tesees, les dierences obserwees sur le pro | vertical de dioxyde
d'azote sont tes faibles. Le choix s'est ainsi pore surds canauxa 439.6 () et
442.42 nm (3) :

abs
2)
kio,(2) = k(2) k& ( 2 k& ( o) 28379) (4.17)
O3
b b gbs 3)
kio, ( 3) = k(3) ket (3) k(o) —pe— 3 (4.18)
O3

On consicere ici que les coe cients d'extinction des arsolsa ces deux longueurs
d'onde sont identiques. La dierence entre les deuxequaons ci-dessus fournit ainsi
le coe cient d'absorption du dioxyde d'azotea 439.6 nm.

5. Le coe cient d'absorption de l'ozonea 601 nm peut étre aju sé en re-
prenant lequation 4.16 avec le coe cient d'absorption dudioxyde d'azote calcuka
letape peecdente.

6. La contribution de l'ozone dans le canala 1022 nm peut ale étre prise en compte
pour ajuster le coe cient d'extinction des arosols dans e canal et ainsianeliorer
I'estimation du coe cient d'Angstem

7. On eyete letape 4 pour ajuster le coe cient d'absorption du dioxyde d'azote
a 439.6 nm et on en ceduit sa concentration en divisant le coe cient dabsorption
par la section e cace appropre.

8. On erete letape 5 pour ajuster le coe cient d'absorption de I'ozonea 601
nm et on en ceduitegalement sa concentration en divisant leae cient d'absorption
par la section e cace appropree.

9. On calcule lescoe cients d'extinction des a@&rosols dans chaque canal en
soustrayant aux coe cients d'extinction totaux les contributions du dioxyde d'azote
et de l'ozone calcukes auxetapes 7 et 8.

10. Un polyndme du second dege est introduit poumoctliser les variations spec-
trales des coe cients d'extinction des arosols [Brogniez and Lenoble, 1988] :

2
Nk () = In k24 (1545)  In

aer aer

— In —— 4.19
1545 1545 ( )
Une proedure de esolution par moindre care est mise eruvre pour ceterminer

les coecients et et les coe cients d'extinction des arosols sont recalces a
partir de cetteequation.

11. On epete alors letape 4 sans consicerer que les coments d'extinctiona 439.6 et
a 442.42egaux eton en cduit la concentration du dioxyde d'azote

12. De méme, letape 5 est eieee en utilisant le coe cient d'extinction des aerosolsa
601 nm calcuka letape 10. La concentration en ozone est ainsi calcuée

13. Les a&rosols sonta nouveau calcués en otant les contributions de I'ozone et du
dioxyde d'azote pealablement calcukes. Le coe cient dextinction des arosols dans
la bande du dioxyde d'azote est calcuka 448.5 nm en moyeant les coe cients
obtenusa 448.05 nm (canal 5) et 448.99 nm (canal ).
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La gure 4.8 pesente un exemple des esultats de notre irersion pour unewene-
ment SAGE Ill ayant eu lieu le 16 septembre 2004 dans I'renpsere sud (536 S, 82
E). Les incertitudes seront discuees dans le paragrapheisant, elles ne sont donc pas
repesenees sur cette gure. Pour les pro Is arosol, & gamme d'altitude choisie setend
de 10a 30 km. Au-deh de 30 km, les arosols sont si peu nomdux que leur cetection
devient tes di ciles. En-deca de 10 km, le signal peut éreeventuellement perturke par
la pesence de nuage haut.
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Fig. 4.8 { A gauche : prols verticaux des concentrations en 9(en rouge) et en NQ
(ceduits de l'algorithme du LOA en bleu et de celui du LaRC errose). A droite : proIs
verticaux des coe cients d'extinction des arosols.

Pour cetevenement, on constate que le pro| de concentrabn en dioxyde d'azote
(en bleu sur la gure 4.8) pesente des oscillations. Ces @Bations sont pesentes sur
l'inegralie des pro Is de concentration en dioxyde d'azote ceduites de l'algorithme d'in-
version des transmissions de SAGE IIl ceveloppe au LOA . Leroduit o ciel du LaRC
(en rose) ne pesente pas de telles oscillations (entre 124® km). Apes maintes investi-
gations destireesa esoudre ce probeme, il s'awere ge ce probeme n'est pas d0a notre
algorithme maisa l'atenuateur de SAGE lll. En e et, celu i-ci n'est pas rigoureusement
neutre spectralement et plus sgecialement dans la bande diioxyde d'azote (de 439.6
nma 449.9 nm). Pour pallier ce probeme, lequipe du LaRCapplique un lissage trian-
gulaire sur 2 kma la basea lepaisseur optique d'absorgbn du dioxyde d'azote le long
de la ligne de viee (issue de l'inversion spectrale) avadte ectuer l'inversion spatiale.
L'atenuateur netant pas neutre dans la bande du dioxyde d'azote, le coe cient d'ex-
tinction des aerosolsa ces longueurs d'onde peutegaleznt &tre a ece par ce probeme.
Ainsi, nous avons cecice de proedera un lissage en aliide des transmissions dans ces
canaux. Le lissage est e ectwe sur 2 km par une fonction triggulaire, comme pour l'al-
gorithme du LaRC. Les pro Is de concentration de N@ ainsi retrouwes pesentent moins
d'oscillations. La gure 4.9 montre le m&me pro | de NQ que celui de la gure 4.8 et
celui obtenu apes lissage des transmissions dans la bardie dioxyde d'azote (toujours
sans incertitudes).
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Fig. 4.9 { Pro Is verticaux de concentration en NQ, avec et sans lissage des transmissions
dans la bande du dioxyde d'azote.

4.1.1.5 Estimation des incertitudes

Le calcul de l'incertitude sur les pro Is verticaux des prodits SAGE Il se fait en
propageant les incertitudes initiales, c'esta-dire céds sur la transmission, sur l'altitude
tangente (leesa la efraction), sur la temperature et sur les sections e caces. A chaque
etape de calcul, les incertitudes sont propagees. Commend'a vu dans le paragraphe
4.1.1.4, il existe de nombreux calculs internediaires relant la propagation des incerti-
tudes ckelicates et fastidieuses.

Nous avons alors utilise une alternative : les incertituels seront estinreesa l'aide d'une
proedure de Monte Carlo. A partir des transmissions tangees mesuees et de leurs in-
certitudes, nous calculons lesepaisseurs optiques tamigs (;Z ) et leurs incertitudes
. Nous consiceronsa chaque altitude une epartition gagsienne desepaisseurs optiques

tangentes centees autour de ( ; Z ;) avec une largeura mi-hauteur . Nous ¢ nissons
ainsi un espace desepaisseurs optiques tangentes possibPlutdt que de proedera I'in-
versiona partir de (;Z ¢), nous choisissons akatoirement, pour chaque longueundde,
desepaisseurs optiques tangentes( ; Z ;) dans cet espace. Ces nouvelles epaisseurs op-
tiques tangentes constituent le nouveau point de cepart deotre algorithme. Nous prenons
en compte de la méme facon l'incertitude sur la temperatee, celles sur les sections e -
caces d'absorption utilisees (2% pour @et NO,) et celle sur l'altitude tangente ( 50 m).
Nous e ectuons ainsi un grand nombre (n) de tirages succdssile quintuplet ( ¥, T, Zf,

8. No,) et donc n inversions successives. A lissue de ces n imarsj nous calculons
les moyennes etecarts-types qui nous fournissent les ptot$s naux et leurs incertitudes.
Apes dierents essais, nous avons choisi n=250, cela catitue un compromis entre temps
de calcul et exploration su sante des espaces, en e et les @fs obtenus sont alors tes
proches de ceux obtenus apes 2000 tirages (les dierergentre ces pro Is n'exedent pas
2%). Les gures 4.10 pesentent les pro Is verticaux des icertitudes relatives pour les
dierents produits obtenus pour levenement de la gure 4.8.

On constate que lincertitude sur la restitution de la conadration en ozone est
inerieurea 6% entre 12 et 50 km. Pour le dioxyde d'azote, rdre 20 et 35 km, l'incerti-
tude est comprise entre 10 et 15%. En dehors de cette gammeltdlade, les incertitudes
augmentent, atteignant pes de 100%a 10 et 50 km. Pour lesoe cients d'extinction des
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Fig. 4.10 { Pro Is verticaux des incertitudes relativesevaliees par la nethode de Monte
Carlo pour lexenement SAGE Il de la gure 4.8. A gauche : incertitudes sur les concentra-
tions d'ozone et de dioxyde d'azote. A droite : incertitudesur les coe cients d'extinction
des arosols.

arosols, les incertitudes relatives entre 14 et 22 km sonbmprises entre 4 et 30% sui-
vant la longueur d'onde. Globalement,a une altitude donee, l'incertitude relative decro't
guand la longueur d'onde augmente sauf pour le canala 675 neh celuia 1545 nm. Au-
dessus de 22 km, les incertitudes augmentent, atteignaneprde 100%a 30 km. Ces fortes
incertitudes sont imputablesa la tes faible quantie d'aerosol au-dessus de 30 km rendant
leur cetection tes di cile. A basse altitude, les fortes incertitudes obsenees quel que soit
le produit s'expliquent par l'augmentation des trajets opiguesa basses altitudes. Pour
I'inegralie des pro Is SAGE Il teskes, les incertit udes sont du méme ordre que celles
obsenees sur la gure 4.10. Notonsegalement que les itieudes sur les produits naux
du LaRC sont du méme ordre que celles que nous trouvons.

4.1.2 Etude de sensibilie de l'algorithme
4.1.2.1 Sensibilie spectroscopique

Les sections e caces choisies pour e ectuer notre inversicsont identiquesa celles
utilises par le LaRC : Bogumil et al. [2003] pour I'ozone eHarder et al. [1997] pour le
dioxyde d'azote. Elles sont disponiblesa dierentes tengeratures. Cependant, I'algorithme
du LaRC tient compte de la variation de ces sections e cacesvac la temperature (en
fonction de l'altitude) alors que, pour aleger notre algothme, nous avons consicee les
sections e caces constantes, prisesa une tempgerature dekrence caraceristique de la
temperature moyenne de la stratosphere (voir tableau 4.2 Ces jeux de donrees etant
disponiblesa d'autres temperatures, nous allonsetuder dans ce paragraphe I'in uence de
la temperature des jeux de sections e caces sur les prodwitobtenus.

Nous avons regroupe les sections e caces par paire selorutdemperature et nous leur
avons attribte un quali catif pour simpli er notre propos (voir le tableau 4.2).

Nous avons alors e ectte l'inversion en utilisant ces dierents jeux de sections e -
caces et calculer les dierences relatives selon lequiain suivante :
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Ozone NO , Quali catif

202 K 217 K Basse temperature
223 K 230 K Rekrence

243 K 238 K Moyenne temperature
293 K 293 K Haute temperature

Tab. 4.2 { Temperatures des jeux de sections e caces utilies.

P ROuna| P RODref
P ROuna| + P RODref

al PROD 4,4 repesente le produit consicee calcuea basse, moyane ou haute temgerature
(voir tableau 4.2) et PROD, celui calcuk aux temperatures de ekrences (celles tir
liees dans notre algorithme). Il s'avere que pour le cald des concentrations en ozone,
les dierences relatives (non pesenees) sont inerieuresa 1% en valeurs absolues. Nous
concluons alors que le calcul de la concentration en ozonest'pas sensiblea la temgerature
du jeu de sections e caces utilie. Pour les autres produg (dioxyde d'azote et arosol),
les dierences sont un peu plus importantes. La gure 4.11 psente les dierences re-
latives obtenues pour ces produits pour unewenement SAGHII choisi akatoirement.
Nous avons e ectle ce méme travail sur une dizaine d'auts=\enements SAGE Il et nos
conclusions sont, pour chagueewnementetude, les mmes. Nous excluons de cetteetude
les coe cients d'extinctiona 1020 nm eta 1545 nm. En e et, l'absorption du dioxyde
d'azote est nulle dans ces deux canaux et celle de I'ozoneradtea 1545 nm et tes faible
a 1020 nm.

Pour NO,, entre 10 et 27 km et entre 40 et 50 km, les dierences relats sont de 'ordre
de -10a -5% entre basse et etrence, entre 5 et 10% entreogenne et ekrence et entre
10 et 20% entre haute et etrence. Ainsi, l'utilisation ce sections e cacesa temgerature
constante in ue la concentration en dioxyde d'azote de -18 10% (on peut regliger les
esultatsa haute temperature, car elles sont rarement dteintes dans la stratosplere).
Pour la restitution des coe cients d'extinction des arols, on constate que l'utilisation
de sections e cacesa basses et moyennes temperatures urent faiblement les esultats
guelles que soient les longueurs d'onde (dierences relags entre -10 et 10% en-dessous
de 26 km). En particulier, I'utilisation des sections e caes basses temgeratures implique
seulement une dierence relative de I'ordre de Oa 5% en dssus de 26 km.
Globalement, il est raisonnable d'utiliser des sections &aces constantes en fonction
de la temperature, celles-ci in uant peu les esultats denotre algorithme sauf pour la
concentration en dioxyde d'azote. Neanmoins, dans un caseal, I'algorithme devrait
etre corcu de manere a utilisera chaque niveau, les s&ions e caces de I'ozone et du
dioxyde d'azote correspondanta la temgerature du niveau Cependant, les banques de
donrees spectroscopiques ne fournissent aujourd'hui dg=sux de sections e caces qua
certaines temperatures (voir le paragraphe 2.3.4). Aucunrelation matrematique able
exprimant les variations des sections e caces d'absorptiode I'ozone avec la temperature
et la pression n'existe. Neanmoins Vandaele et al. [2003fhteetabli des relations simples
mocklisant les variations de la section e cace de N@avec la temperature et la pression.
Nous avons garce dans notre algorithme d'inversion actueles sections e caces calcukes
a temperature constante. Aussi, la proedure de Monte Cdo que I'on utilise prend en
compte 2% d'erreurs sur ces sections e caces. Notons d'aillirs que l'algorithme d'in-

DIFF = 200

(4.20)
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version de l'instrument MAESTRO utiliseegalement des sdons e cacesa temgerature
constante.
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Fig. 4.11{Pro Is verticaux des dierences relatives entre legproduits SAGE Il (produits
indiges sur chaque gure) calcuks avec les sections e&cesa basse (en rouge), moyenne
(en bleu) et haute temperature (en rose) et ceux calcues\wec les sections e caces de
ekrence.
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4.1.2.2 Coe cient de di usion moéculaire

La di usion Rayleigh est inversement proportionnellea lapuissance quatreme de la
longueur d'onde. Elle est d'autant plus importante que la logueur d'onde est courte. La
gure 4.12 montre les pro Is des epaisseurs optiques tangees de di usion mokculaire
dans les neuf canaux SAGE Il calcukes selon la formulatiode [Bucholtz, 1995] pour
lexenement SAGE 11l qui aee utiliee sur la gure 4.2 d u paragraphe 4.1.1.2.

100F™™

80

— 384.26 nm
— 448.5nm

40-  — 520.31nm
— 601.23 nm

Altitude (km)

— 755.37 nm
20 — 869.33nm

Cod ool vl vl vl 3o vl ol el o 1
10% 107 10° 10° 10* 10° 10% 10! 1P 10

Epaisseur optique

Fig. 4.12 { Prols verticaux desepaisseurs optiques tangentede di usion mokculaire
calcukes selon Bucholtz [1995] le long des lignes de eig'unewenement SAGE Ill choisi
akatoirement.

Le paragraphe 2.3.3.1 a pesene 3 nethodes de calcul déndice de efraction.
Celui-ci intervient dans le calcul de la efraction ainsi ge dans le calcul de la section
e cace de di usion mokculaire. Les pro Is verticaux obtenus selon les 3 calculs dierents
ne dierent que tes peu. La gure 4.13 pesente les rappats entre lesepaisseurs optiques
tangentes de di usion Rayleigh calcukes selon chacunegi&ois nethodes et la moyenne
des troisepaisseurs optiquesa 20 km en fonction de la longur d'onde. On s'apercoit que
les dierences sont tes in mes. Pour les longueurs d'ond inkrieuresa 675 nm, lepaisseur
optique 'Bodhaine’ est superieure a lepaisseur optige 'Bucholtz’, elle-méme etant qua-
siment identique a lepaisseur optique 'Edlen’. Les plusgrandes dierences sont dans le
canala 385 nm au lepaisseur optique '‘Bodhaine’ ne diere que de 0.28%, celle calcuke
selon Bucholtz de -0.13% et celle calcuke selon Edlen del&%b6 par rapporta la moyenne
desepaisseurs optiques calcukes selon les 3 nethodess dierences calcukes deviennent
méme inkrieuresa 0.1% en valeur absolue au-deb de 450n. Pour les longueurs d'onde
sugerieuresa 675 nm, lepaisseur optique '‘Bodhaine' dé@ent la plus petite, les 2 autres
restant sensiblement identiques. Aux niveaux inerieursa la densie mokculaire est plus
importante, les dierences entre les epaisseurs optique Rayleigh calcukes selon les 3
methodes sont du méme ordre.

La facon de calculer l'indice de efraction n'a donc qu'ue importance mineure.
Notre choix s'est pore sur le calcul selon Bucholtz [1995ar I'algorithme d'inversion
o ciel de SAGE Il utilise cette formulation. Ainsi, dans notreetude de validation entre
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les produits SAGE Il LOA et les produits o ciels, leseventuelles dierences ne pourront
etre imputes aux choix des sections e caces de di usion weculaire.

I
1.0030,

1.0025r~ e ind = Edlen, 1966 B
e ind = Bucholtz, 1995

1.0020— e ind = Bodhaine, 1999 7
1.0015+
1.0010—

1.0005~

1.0000—

0.9995—

0.9990—

Epaisseur optique Rayleigh (ind) / Moyenne

0.9985—

| I | I | I | I | I | I
400 600 800 1000 1200 1400 1600

Longueur d'onde (nm)

Fig. 4.13 { Variations spectrales des rapports entre lesepamsrs optiques Rayleigh cal-
cukes avec la formulation de Edlen [1966] (en rouge), de &uwltz [1995] (en bleu) et de
Bodhaine et al. [1999] et la moyenne desepaisseurs optigueayleigh calcukes avec ces
3 formulations.

4.2 Validation avec les produits du LaRC

4.2.1 Description de l'algorithme du LaRC

L'algorithme mis en place par lequipe du LaRC n'utilise p& la m&me approche que
celle du LOA [Rind and McCormick, 2002]. Une des dierencemajeures est l'ordre des
inversions. En e et, l'inversion spectrale est e ectiee want l'inversion spatiale. A une
altitude tangente donree, lepaisseur optique totale ldong de la ligne de vigee sécrit :

X
wor () = ray( )t oaer () F gazi( ) (4.21)

i=1

Avec ., lepaisseur optique de di usion mokculaire le long de & ligne de vise, g,
lepaisseur optique d'extinction des aerosols le long d& ligne de viee et 4, lepaisseur
optique d'absorption du gaz i le long de la ligne de viee (Nqut varier de 1a 2 selon le
canal, voir tableau 4.1).

La premereetape de I'algorithme est le calcul de lepasseur optique Rayleigh. Ce calcul
est e ectlte en utilisant le formalisme de Bucholtz [1995] teles pro Is netorologiques
NCEP.

La deuxemeetape est la cetermination des pro Is de denges le long de la ligne de viee
de l'ozone et du dioxyde d'azote. Pour ce faire, une egresa lireaire multiple dans les
canaux 433 - 450 nm et 560 - 622 nm est e ectiee pour obtenirslepaisseurs optiques
d'absorption de ces 2 gaz, dans ces canaux, le long de la ligizeviee. Comme on l'a
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signak au paragraphe 4.1.1.4, pour tenir compte des prebles de neutralie spectrale
de l'atenuateur dans les canaux autour de 450 nm, un lissagtriangulaire en altitude
est appligte sur les epaisseurs optiques d'absorption diNO,. Les epaisseurs optiques
d'absorptions de ces gaz sont alors calcukes dans chaqamal en utilisant les sections
e caces approprees (Bogumil et al. [2003] pour Q et Harder et al. [1997] pour NQ).
Lesepaisseurs optiques d'extinction des aerosols dansafjue canal sont alors consiceees
commeetant les esidus dans la proedure de egressiolireaire multiple. Une approche
alternative a egalement ee mise en place pour cetermirer un autre pro | vertical de
concentration en ozone : il s'agit d'une nmethode par moinars carees. Ce produit sera
repee par l'indice 'aer', le produit ozone issu de la egession lireaire multipleetant indie
'mir' [Wang et al., 2006]. Notons qu'un troiseme produit @one est issu de l'algorithme
o ciel : il est nomnme ozone nesosplerique et est issue du &nal ultra-violeta 290 nm.
L'inversion spatiale choisie pour I'obtention des pro Is erticaux est la nethode de Cha-
hine modiee [Chahine, 1972, Chu et al., 1989].

4.2.2 Comparaisons

Letude de validation des produits SAGE Il est faite en 2dapes. La premere est
une comparaison base sur deuxevenements (un dans I'eisprere nord, l'autre au sud) et
la deuxeme est uneetude statistique base sur 2echaiitons de 2000evenements chacun
choisi akatoirement (les 2 remispteres sont egalemendistinges). La distinction des
deux remispleres est e ectiee dans le but de mettre enemence deventuelles dierences
inter-remispleriques. En e et, les mesures de SAGE Il awcoucher et au lever de soleil
se distinguent par le fait que l'instrument est, pour le couwr, a haute temperature et
pour le levera basse temperature (il sort de 'ombre de la @rre). Il peut en decouler des
comportements dierents du dcetecteurs selon le type daenement. La gamme d'altitude
utilisee pour la comparaison des especes gazeuses sedale 10a 50 km et pour les arosols
de 10a 30 km (au-deh de 30 km, les aerosolsetant trop peumnombreux pour assurer une
cetection able). Les dierences relatives mentionrees dans ce paragraphe sont toutes
calcukes selon I'expression suivante :

LaRC LOA
DIFF =200 22— (4.22)

a LaRC repesente la grandeur consiceee (concentraibn en ozone ou en dioxyde d'azote
ou coe cient d'extinction arosol) issue de l'algorithme o ciel et LOA est celle issue de
l'algorithme du LOA.

4.2.2.1 Prols individuels

Levenement choisi dans I'remisplere nord a eu lieu le B mars 2004a 15h36 (TU). Il
s'agit de l'orbite 1126820. Le point subtangent se situea5hord et 28.2 est (au-dessus
de la mer de Barents). Le pro | vertical de temperature assce a cetevwenement (voir
gure 4.14) montre une structure assez compliglee avec desmperatures atteignant 198
Ka 33 km. La tropopause thermique se situea 9.5 km (216 K) ebn note une inversion
de temperaturea 33 km.

Dans I'remisptere sud, levenement utilise est le numero 1698710. Il est sittea 58sud et
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760uest (au sud du cap Horn). Cette mesure aet e ectieele 5 mai 2005a 21h (TU). La
tropopause est sitteea 10.6 kma une temgerature de 212 Kvoir gure 4.14). Au-dessus
de cette altitude, le pro | augmente sur 1 km avant de cecrdfea nouveau jusque 24 km
puis de eaugmenter jusque la stratopause (vers 50 km).

100F / ‘ ‘ ‘ ‘ 100
8o \ i 80l i
sl ] sl ]
40- — 7 e 401 _— :

R - S |

o- ] o- T
| L | L | L | L | L | | | | | | | | |

180 200 220 240 260 190 200 210 220 230 240 250 260 270
Température (K) Température (K)

Altitude (km)
\
Altitude (km)

Fig. 4.14 { Pro Is de temperature assoces auxewenements 126820 @ gauche) et 1698710
@ droite). Les lignes noires correspondenta l'altitudede la tropopause thermique : 9.5
km pour 1126820 et 10.6 km pour 1698710

L'ozone :
Le pro | d'ozone issu de l'algorithme du LOA (qu'on notera pa commodie O%?) est ici
compae aux 2 pro Is d'ozone issus de l'algorithme o ciel loes O et O2*") pour les 2
evenements susmentionres. La gure 4.15 pesente pouchaque evenement, les 3 pro Is
verticaux de concentration en ozone et les dierences rdiges assocees.
Pour les 2evenements, les pro Is issus de l'algoritme du QA sont globalement en

tes bon accord avec les 2 pro Is du LaRC.

Pour lexenement de I'remisptere nord (1126820), les derences relatives entre I'0? et
'O sont inkrieuresa 2% en valeurs absolues entre 22 et 36 ki@elles entre I'CY2 et
'O§°" sont du méme ordre mais jusqua une altitude pluseleveg40 km). Au-dessus de 36
km, l'accord entre I'O$2 et '0O%®" est meilleur que l'accord entre ' et I'OJ" . Nous ne
discuterons pas de la ealie physique des structures obsees entre 15 et 22 km, cela sort
de notre propos. En dessous de 22 km, les dierences relassavec les 2 pro Is LaRC sont
sensiblement identiques et comprises entre -10 et +10%. Liestes barres d'incertitude
pour le produit LOA en-dessous de 11 km sont duesa la bassditade (longs trajets
optiques) eta la proximie de la troposplere (la tropopause esta 9.5 km).

Pour lexenement au sud, les conclusions sont approximatement les mémes que celles
pour lexenement au nord : lI'accord avec les 2 prols LaRC st tes bon entre 20 et 34
km pour O et entre 20 et 40 km pour &". Au-dessus de 34 km, I'accord avec3® est
meilleur. Par contre, en dessous de 20 km, l'accord ave&'Oest egerement meilleur. On
retrouve egalement de fortes incertitudesa basses altides (tropopausea 10.6 km).

Au vu de ces 2 comparaisons individuelles, les 2 algorithmssmblent gererer des pro-
Is verticaux d'ozone sensiblement identiques. A haute atude (au-deh de 35 km), les
dierences entre OP2 et 0O3*" sont plus faibles que celles entre!® et OF" . Aucune par-
ticularie interremisplrerique ne peut &tre ici mise enevidence.
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Fig. 4.15 { Prols verticaux de concentrations en o0zone @ gauck) assoces aux
evenements 1126820 (en haut) et 1698710 (en bas). En royde pro |l issu de l'algo-
rithme du LOA, en bleu, le prol LaRC 'mir' et en rose, le prol LaRC 'aer'. Par souci
de clarg, seul les incertitudes LOA sont repeseneesLes pro Is verticaux des dierences
relatives assocees sont repesenes dans les pannead& droite.

Le dioxyde d'azote :

La particularie de la comparaison entre les pro Is des cocentrations en dioxyde d'azote
issues des algorithmes du LOA et du LaRC eside dans le faiuq le lissage triangulaire
en altitude n'est pas e ectwe sur la méme grandeur physiget Pour le LOA, ce lissage est
fait sur le pro | de transmission atmosplerique aux longuars d'onde concerrees (autour
de 450 nm) avant l'inversion spatiale et spectrale. Pour ledRC, il est e ectie entre leur
inversion spectrale et leur inversion spatiale, sur le prbvertical de lepaisseur optique
tangente d'absorption du dioxyde d'azote le long de la lignde viee. Les gures 4.16
pesentent les esultats de ces comparaisons.

Pour levenement au nord (1126820), le prol vertical du LOA pesente encore
guelques oscillations malge le lissage e ectie sur toet la gamme d'altitude etudee.
En dessous de 13 km, le pro| du LaRC pesente de fortes odations et celui du LOA
des valeurs tes faibles. Les incertitudes sont d'aillesrtes importantes a ces bas ni-
veaux proches de la tropopause. Les 2 algorithmes semblertspnter certains probemes
a basses altitudes poiur la restitution du NQ. Entre 13 et 40 km, le prol du LaRC
est relativement lisse alors que le prol du LOA est plus vaable. Les dierences rela-
tives sur cette gamme d'altitude sont comprises entre -50 e60%. Au regard du pro |
de temperature (gure 4.14), on s'apercoit qu'entre 20 et35 km, les temperatures sont
inerieuresa 210 K. Ainsi, l'utilisation de sections e c acesa basse temperature (cf para-
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Fig. 4.16 { Identiquea la gure 4.15 mais pour les pro Is verticaux de concentration en
NO, (en rouge : LOA et en bleu : LaRC) et avec les barres d'incertitle des concentrations
du LaRC.

graphe 4.1.2.1) rendrait les concentrations restitieesap l'algorithme du LOA 10% plus
faible (approximativement) que celles trouvees avec legstions e caces utiliees ici. Cela
a pour e et d'augmenter les dierences relatives d'approimativement 10 points et ainsi
de les aneliorera certaines altitudes : celles ai les derences relatives sont inerieuresa
-5%. La concentration maximale retrouvee dans la stratogpre par l'algorithme du LOA
se situea 27.5 km et par celui du LaRCa 27 km. Autour de ce masum, les dierences
relatives sont les plus faibles : elles sont comprises entid et 20% entre 22 et 32 km et
sont plus souvent regatives (c'esta dire NG < NO©?). Au deh de l'altitude de son
maxima, la concentration en dioxyde d'azote du LOA diminue Igbalement (sans tenir
compte des oscillations). Le pro | du LaRC diminue egaleme apes son maximum jus-
qgua 40 km puis augmente egerement jusque 45 km, diminuest augmente tes fortement
a 49.5 km. C'esta partir de 40 km que les dierences relatves augmentent de plus en
plus passant de -12%a pes de 180%a 47 km.

Le pro | vertical du LOA pour levenement sud estegalement oscillant sur toute la gamme
d'altitudeetudee. Le pro | du LaRC pesenteegalemen t des oscillationsa basses altitudes
(en dessous de 15 km). Ici aussi les temperatures sont ineéuresa 210 K entre 20 et 35
km. Ainsi, sur cette gamme d'altitude, les sections e caces basse temperature devrait
etre utilies. Elles eduiraient les concentrations B NO, d'approximativement 10% et
augmenteraient les dierences relatives de 10 points. Leamaxima sont sensiblement at-
teintsa la méme altitude pour les 2 algorithmes : 27 et 29 knpour le LOA et le LaRC
respectivement. Autour de ces altitudes, les dierencesetatives sont assez faibles : entre
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19 et 38 km, elles setendent de -10a 10% et sont le plus sant regatives (c'esta dire
NO&™ < NOX2 entre 22 et 28 km). On retrouve egalement de fortes incertides pour les
deux produitsa proximie de la tropopause.

Il ressort de ces comparaisons que les proIs de concentoatien dioxyde d'azote issus
des 2 algorithmes sont en moins bon accord que les pro Is dboe. A basse altitude, les 2
pro Is sont tes oscillants. Le pro | LaRC augmente fortementa haute altitude (49.5 km
au nord et 42 km au sud). Les pro Is du LOA gardent eux certaireoscillations malge le
lissage e ectie. Autour des maxima de concentrations, lgsro Is LOA et LaRC sont les
plus proches. Il apparategalement qua certains niveax, l'utilisation de sections e caces
adapeesa la temperature de ces niveaux aneliorent la omparaison pour certains de ces
niveaux et pas pour d'autres.

Le coe cient d'extinction a&rosolsa 385 nm :
Rappellons au pealable que dans le cas des arosols, l@ishdes sections e caces d'ab-
sorption de NQ, et de O; utilises n'ont que peu d'in uences sur les coe cients d'exinc-
tion restitues par notre algorithme quelle que soit la longeur d'onde (voir le paragraphe
4.1.2.1).
Les comparaisons entre les pro Is verticaux du coe cient @gxtinction des aerosolsa 385
nm issus des deux algorithmes pour ces deux eenements sqesentees sur la gure
4.17.
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Fig. 4.17 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 385 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).

A cette longueur d'onde, l'extinction du rayonnement est dea l'absorption du
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dioxyde d'azote et de I'ozone, a I'extinction des srosal eta la di usion Rayleigh. Les
2 prols sont en tes bon accord entre 15 et 27 km pour levmement au nord et entre
14 et 28 km pour celui au sud. Les dierences relatives n'eedent pas 6% en valeurs
absolues sur ces gammes d'altitude pour ces 2 ewenementses coe cients d'extinction
ceduits de l'algorithme o ciel sont le plus souvent inkrieursa ceux issus de I'algorithme
du LOA pour les deux exenements. A basse altitude (en desas de 14 et 15 km pour
pour levenement au sud et au nord respectivement), les @rences relatives deviennent
fortement regatives (c'esta dire k'2¢ < k02) atteignant pes de -90% pour lexenement au
sud et -70% pour lexvenement au norda 12.5 km. Les incertudes augmentent fortementa
basse altitude (en dessous de 14 km au nord et au sud) du faitld@gmentation du trajet
optique a ces altitudes et de la proximie de la tropopauseA haute altitude, les fortes
incertitudes sont dues a la tes faible quanties d'aerosols a ces niveaux (le coe cient
d'extinction est intrieura 2.10 > km 1).

Pour ces deux evenements, les dierences relativementmportantes obserees entre les
pro Is de concentration en dioxyde d'azote ne semblent pasezter les pro Is du coe cient
d'extinction en arosolsa 385 nm.

Le coe cient d'extinction a&rosolsa 448.5 nm :

Tout comme pour le dioxyde d'azote, la restitution du pro| vertical d'extinction des
aerosolsa 448.5 nm sou re du probeme de neutralie spetrale de l'atenuateur solaire.
Comme nous l'avons vu peecdemment, I'algorithme du LOA pend en compte cette par-
ticularie en lissant verticalement les pro Is verticaux de transmissions atmospheriques
dans les canaux sittes autour de 450 nm. Par contre, I'algdtme du LaRC ne lisse ver-
ticalement que le pro | vertical de lepaisseur optique tangente d'absorption du dioxyde
d'azote avant ®paration spatiale. Ainsi, le LaRC n'e ecuie aucun lissage sur le pro |
vertical du coe cient d'extinction des arosolsa 448.5 nrm. Les gures 4.18 pesentent les
pro Is verticaux d'extinction des aerosolsa 448.5 nm dex2 m&émesevenements restitles
par l'algorithme du LOA avec lissage (en rouge), sans lissafen rose) et par l'algorithme
du LaRC (en bleu). Les dierences relatives assocees y sbegalement repesentes :
en rouge, celle entre le coe cient LaRC et celui du LOA liseet en bleu, celle entre le
coe cient LaRC et celui du LOA non lise

Pour les 2evenements, le pro | LOA non lise est globalerent en bon accord avec le
pro | LaRC. En e et, cela parat logique etant donre que ces 2 pro Is ne sont pas lises.
Les dierences relatives concernant lexenement au nod entre le coe cient du LaRC et
celui du LOA non lise sont tes faibles : elles sont compses entre -1 et 5% entre 10 et
26 km. Pour I'remisphere sud, les dierences relatives atre le pro| LOA non lise et
le prol LaRC sontegalement faibles : elles sont comprisesntre -15 et 4%. Pour les 2
evenements, le coe cient d'extinction LaRC est inkrie ura celui du LOA non lis.

Les comparaisons entre le prol LOA lise et le prol LaRC sat globalement moins
bonnes que celles entre le prol LOA non lise et celui du La® Pour levenement au
nord comme pour celui au sud, les dierences relatives somomprises entre -30 et 1%
entre 10 et 28 km. Elles sont le plus souvent regatives (ctesdire k!¢ < k!°2) pour ces
deuxewenements.

En cepit du fait que les prols LOA non lises sont en meillair accord avec les prols
LaRC, pour ces 2evenements, le pro | du coe cient d'extinction arosola 448.5 nm uti-
li par la suite sera le pro| LOA lise pour conserver unecolerence dans l'algorithme
du LOA.
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Fig. 4.18 { Pro Is verticaux du coe cient d'extinction des aro solsa 448.5 nm @ gauche)
retrouves par l'algorithme du LOA avec lissage (en rouge)sans lissage (en rose) et par
celui du LaRC (en bleu). Les proIs de gauche repesententes dierences relatives as-
socees : en rouge, celle entre le coe cient LaRC et celui duOA lise et en bleu, celle
entre le coe cient LaRC et celui du LOA non lis.
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Le coe cient d'extinction a&rosolsa 520 nm :
A 520 nm, le rayonnement est absorke par I'ozone et par le digde d'azote. Les esultats
des comparaisons sont pesenes sur les gures 4.19.
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Fig. 4.19 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 520 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).

Au nord, en-dessous de 16.5 km, le coe cient d'extinction teouwe par l'algorithme
du LOA est inkrieura celui du LaRC : les dierences sont comprises entre -16 et -1%.
Au-dessus de 16.5 km, les coe cients du LaRC deviennent seipeursa ceux du LOA, les
dierencesetant comprises entre 1 et 10% jusqua 24 km. Ai-deh de 24 km, les dierences
augmentent fortement atteignant plus de 100%a 27 km.
Au sud, le coe cient d'exinction LaRC est inkrieura celui du LOA excepta quelques al-
titudes. Les dierences relatives sont comprises entre 5let -1% (si on excepte les quelques
valeurs positives) entre 10 et 24 km. Au-dessus de 24 km, lesrdnces sont plus impor-
tantes : elles atteignent pes de 100%a 26 km. Il esta noteque l'altitude maximale de
cetection des arosols dans le canala 520 nm pour le LaRGeinkrieurea celle du LOA
(27.5 km et 40 km).
En se ekrant uniqguementa ces 2evenements, les 2 algithmes parviennent globalement
a restituer un coe cient d'extinction aerosola 520 nm en bon accord.
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Le coe cient d'extinction a&rosolsa 601 nm :
Le canala 601 nm est fortement in uene par l'absorption & l'ozone. C'esta cette lon-
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Fig. 4.20 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 601 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).

gueur d'onde que la section e cace d'absorption de l'ozonesela plus importante (voir
gure 4.7). Le dioxyde d'azote estegalement un absorbantahs ce canal.

La gure 4.20 pesente les esultats des comparaisons.

Les pro Is issus de l'algorithme du LaRC sont globalement pk 'accidenes' que ceux du
LOA, surtout pour lexenement au nord. De plus, ils pesentent tous deux une altitude
plafond inkrieurea celle du LOA (26 km pour le LaRC et 40 kmpour le LOA).

Au nord, les coe cients d'extinction du LaRC sont inkerieursa ceux du LOA si on excepte
la gamme d'altitude sittee entre 17 et 18 km au l'algorithme du LaRC cetecte un eger
pic d'extinction non restitte par l'algorithme du LOA. Not ons que ce pic d'extinction
des arosols estegalement visible sur les pro Is d'extotion LaRC aux autres longueurs
d'onde (saufa 1022 nm et 1545 nm). Le pro | des dierences elatives estegalement tes
accidene : les dierences oscillent entre -2 et -60% en& 10 et 24 km. Au-dessus, les
dierences sont plus importantes. Elles sont méme ingleuresa -100%a 25.5 et 26 km.
Au sud, les dierences relatives oscillent autour de la vaur nulle. En-dessous de 24 km,
elles sont comprises entre -40 et 30%. Au-dessus de 24 knegsetliminuent fortement
(jusqua moins de -100%) avant d'atteindre 14%a 25.5 km.

Dans ce canal, I'accord entre les 2 coe cients d'extinctiorst globalement moins bon que
celui constae dans les canaux de longueurs d'onde infeures.
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Le coe cient d'extinction a&rosolsa 675 nm :
L'ozone et le dioxyde d'azote absorbentegalement le rayaementa 675 nm. Cependant,
I'absorption du dioxyde d'azote devient faible. Son in uene devient alorsa cette lon-
gueur d'onde tes faible. L'absorption de I'ozone quantaelle, reste importante quoique
inerieurea cellea 601 nm.
Les esultats des comparaisonsa 675 nm sont peseneusles gures 4.21. Tout comme
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Fig. 4.21 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 675 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).

a 601 nm, les prols issus de l'algorithme du LaRC sont plus ecidenes que ceux du
LOA et plus specialement pour levenement au nord. L'altitude plafond de restitution du
coe cient d'extinction des arosolsa cette longueur d'ande est de 25.5 km pour le LaRC
et de 40 km pour le LOA en ce qui concerne levenement au nordt de 24.5 km pour le
LaRC etegalement de 40 km pour le LOA en ce qui concerne iewement au sud.

Au nord, les coe cients d'extinction des arosols LaRCa &5 nm sont inkrieursa ceux
du LOA sur toute la gamme d'altitude sauf aux niveaux du pic dxtinction dcetece par
l'algorithme du LaRC (17 - 18 km). Les dierences relativessont comprises entre -23 et
-1% en-dessous de 24 km (sans consicerer les dierencesates positives lees au pic
d'extinction). Au-dessus de 24 km, les dierences sont coprises entre -25 et -50%.
Pour levenement au sud, les dierences relatives osclent autour de zro. Elles sont com-
prises entre -25 et 25% en-dessous de 24 km. A 24.5 km, la tBace relative exede
-100%.

Au regard des comparaisons leesa levenement au nordil semblerait que les coe cients
d'extinction des arosolsa 675 nm issus de l'algorithmewdLOA soient sugerieursa ceux
du LaRC (dierences relatives autour de -10%). Pour levenement au sud, les dierences
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relatives sont plus proches de la valeur nulle. Pour ces dessenements, il faut noter
egalement que l'algorithme du LOA gerere un pro | plus lisse que celui ceduit de l'algo-
rithme du LaRC.

Le coe cient d'extinction a&rosolsa 755 nm :
A 755 nm, le dioxyde d'azote n'absorbe plus le rayonnement.u@nta I'ozone, sa contri-
bution, quoique de plus en plus faible continue d'étre prsen compte.
Les esultats des comparaisonsa cette longueur d'onde r#opesenes sur les gures 4.22.
Pour I'remisprere nord, le pro | issu de l'algorithme du LaRC sétend jusqua 27.5 km et
celui issu de l'algorithme du LOA jusque 39.5 km. Au sud, ledtaudes plafonds sont de
28 km pour le LaRC et de 40.5 km pour le LOA. Pour I'remisplee nord, les oscillations
obsenees sur les pro Is des coe cients d'extinction auxdngueurs d'onde inkrieures issus
de l'algorithme du LaRC sont encore pesentes sur le pro& 755 nm mais elles sont tes
atentees.
Pour lexenement au nord, le pro| LaRC est tes proche du prol LOA entre 10 et 24
km. Les dierences relatives sont globalement regativeg l'exception du pic d'extinction
cetece par l'algorithme du LaRC). Elles sont comprises atre -8 et 0%. Au-dessus de 24
km, la comparaison est moins bonne, les dierences relagg setendent de -44a -20%.
Au sud, la comparaison estegalement tes bonne. Les diesnces relatives sont comprises
entre -13 et 5% entre 10 et 24.5 km. Au-dessus de cette altitides dierences augmentent
(en valeurs absolues) atteignant -60%a 26 km puis se rappizent de zro.
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Fig. 4.22 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 755 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).
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Le coe cient d'extinction a&rosolsa 869 nm :
La contribution de I'ozone, de plus en plus faible est encopeise en compte dans ce canal.
Au nord et au sud, l'altitude plafond pour les prols LaRC estde 27.5 km et pour les
prols LOA de 39 km. Les esultats de ces comparaisons sontggenes sur les gures
4.23.
Pour I''emisphere nord, la comparaison entre les 2 pro Isest tes bonne sur toute la
gamme d'altitude etudee excepta 27.5 km (la dieren ce relative y est de 38%). Si on
ne consicere pas le pic d'extinctiona 17 km (moins intensa cette longueur d'onde), les
dierences relatives sont regatives (c'esta dire k'2¢ < k°2). Elles sont comprises entre
-8 et 0% entre 10 et 26.5 km et sont moins bonnes au-dessus.
Au sud, la comparaison estegalement tes bonnea l'excamn des plus hautes altitudes
(au-dessus de 25 km) au les dierences relatives variental-25%a 25%. Entre 10 et 25
km, les dierences sont comprises entre -4 et 6%.

_ 281 - _
L N1
L
. 241 / |
B € L ‘
= =3 ‘
3 * 8 20- B
2 2
< =< r
- 16 - -
- 12 |- % .
7\\\ Lol L Lol L L \\7 7\ 1 L 1 L ‘ L 1 L 1 L
10° 10° 10* -80 -40 0 40 80
Coef. ext. aér 870 nm (ki Différence relative (%)
8 m—
= i
Bl B 281 o N
L L C/ —+=
24 f 241 E
5 g (
g 20 i 2 200 \ .
2 =2 |
= =< r
16 f 16+ B
12 b 12 b
7\\\ Lol L Lol L L \\7 7\ 1 L 1 L L 1 L 1 L
10° 10° 10° -80 -40 0 40 80
Coef. ext. aér 870 nm (K Différence relative (%)

Fig. 4.23 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 869 nm (en rouge : LOA et en bleu : La®).



4.2 Validation avec les produits du LaRC 101

Le coe cient d'extinction a&rosolsa 1022 nm :
La tes faible absorption de l'ozone est encore consicee a cette longueur d'onde. Les
esultats sont pesenes sur les gures 4.24.
Les altitudes plafonds pour levenement de I'remisplere nord sont de 35 km pour le LaRC
et de 30.5 km pour le LOA. Pour lexenement au sud, elles sdarde 28 km pour le LaRC
et de 32.5 km pour le LOA.
Au nord, les dierences relatives sont comprises entre -8t &% entre 10 et 26 km, les
coe cients d'extinction LaRCetant le plus souvent inker ieursa ceux du LOA. Au-dessus
de 26 km, les dierences augmentent, devenant positives & 28 km.
Pour lexenement de I'remisplere sud, les dierences relatives sont regativesa toutes les
altitudes (saufa 27 km). Elles sont comprises entre -10 e@0 en dessous de 24 km et entre
-43 et -13% au-dessus. Pour cetevenement, les coe cienidextinctiona cette longueur
d'onde ceduits de l'algorithme du LaRC sont inkrieursa ceux issus de l'algorithme du
LOA.
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Fig. 4.24 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
tinction des arosolsa 1022 nm (en rouge : LOA et en bleu : IRC).
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Le coe cient d'extinction a&rosolsa 1545 nm :
Rappellons ici qua 1545 nm, l'extinction du rayonnement st uniguement duea la di u-
sion mokculaire, a I'absorption du dioxyde de carbone & l'extinction des arosols. La
prise en compte de l'absorption du C@dans les 2 algorithmes a cepet discuee dans
la section 4.1.1.2. Nous pesentons ici les esultats desmparaisons entre les coe cients
d'extinction aerosola 1545 nm issus des 2 algorithmes (gres 4.25).
Les altitudes plafonds pour lexvenement au nord sont de 4&m pour le LaRC et 40.5 km
pour le LOA. Pour lexenement au sud, elles sont de 38 km paue LaRC et 40.5 km pour
le LOA.
Pour levenement au nord, la comparaison est tes bonne tre 10 et 27 km. Les dierences
relatives sont comprises entre -6 et 7%. Au-dessus de 27 kes Hierences deviennent
plus importantes.
Au sud, les dierences relatives sont comprises entre -5 0% entre 10 et 26 km. Au-deh,
les comparaisons deviennent moins bonnes.

Fig. 4.25 { Identiquea la gure 4.16 mais pour les pro Is verticaux du coe cient d'ex-
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4.2.2.2 Etude statistique

Les 2 lemispleres seront consickes eparemment. lEtude est meree sur un en-
semble de 2000 evenements par femisphere, choisis atoirement. Aucune distinction
saisonnere ne seraetudee. Pour chaque produit SAGE || nous calculerons les moyennes
des dierences relatives DIFF), lesecart-types (noes ET) sur le calcul de ces moyenes
et les pro Is des racines carees des moyennes des caressdlierences relatives (qu'on
notera par la suite RMS pour Root Mean Square) :

%@ 4
DIFF(2) = mDlFFi(z) (4.23)

\d i=1

N(2)

ET(2) = t | ﬁl DIFF(z) DIFF;(2) ° (4.24)

: \d (2)

y(z
RMS (z) = t ﬁl(DIFFi(z))Z (4.25)

i=1
al DIFF (z) est la dierence relative a l'altitude z pour la conc idence i entre les
produits issus de l'algorithme du LaRC et ceux du LOA (voir dquation 4.22) et N(z)
le nombre de concidences utiliees dans ces calculsaltitude z. Le pro| de moyenne
des dierences relatives permettra de mettre enevidencen biaiseventuel de la grandeur
consiceee, lecart-type est une estimation de la dispesion des dierences relatives autour
de leur moyenne et le RMS des dierences relatives caracise I'accord moyen entre les 2
grandeurs.

L'ozone :

Les prols d'ozone LOA sont successivement compaes aux @ls d'ozone LaRC
mesospleriques, 'mir' et 'aer'. La gure 4.26 pesente ks esultats de cette etude statis-
tique. La colonne de gauche concerne I'remisprere nordeke de droite, I'remisptere sud.
En ce qui concerne les comparaisons avec l'ozone nesosiojie ( gures du haut), au-
cune disparie inter-remisplerique n'apparat. En moyenne, les dierences relatives sont
regatives (c'esta dire que le produit LOA est en moyenne gerieur au produit nmeso-
spterique du LaRC). Des dierences relatives assez faibs, comprises entre -10 et 0% sont
obsenees de 50a 60 km au nord et de 52a 67 km au sud. Sur cemgnes d'altitude, les
dispersions sont comprises entre 10 et 45% au nord et entreet’55% au sud et les RMS
entre 17 et 45% au nord et entre 18 et 57% au sud. De telles dispens et de telles RMS
ne permettent pas, en cepit de dierences relatives prochs de zro, de conclure sur un bon
accord entre les 2 produits sur ces gammes d'altitudes. Ercdeet au del de ces gammes
d'altitude, les dierences relatives sont plus importantes atteignant -65% et -80% au nord
et au sud respectivement avec des dispersions et des RMS imgates. En moyenne, les
pro Is LOA d'ozone ne sont donc pas en accord avec les pro Isesospteriques du LaRC.
Il faut noter ici que l'algorithme du LOA n'utilise pas le caral UV de SAGE lIII.

Les comparaisons entre les pro Is d'ozone LOA et les pro Isnlr' du LaRC montrent un
tes bon accord au nord entre 10 et 45 km et au sud entre 15 et 4ih (dierences relatives
entre -5 et 0%, dispersions et RMS entre 5 et 20%). En dehorsaste gamme d'altitude,
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Fig. 4.26 { Prols des moyennes des dierences relatives (en rge) entre les concentra-
tions en ozone issues des algorithmes du LOA et du LaRC (en haw3; nesospterique,
au milieu : Os mir et en bas : Q ar). Les dispersions sont repesenees par les lignes
pointilees rouges et les pro Is des RMS des dierences tatives sont en bleu. La colonne
de gauche concerne I'remisptere nord et celle de droitétdmisphere sud.
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les dispersions et les RMS sont trop importants pour conckiisur un bon accord entre les
2 pro ls.

Les pro Is d'ozone du LOA sontegalement en tes bon accor@vec les pro Is d'ozone 'aer’
du LaRC. Au nord, entre 10 et 55 km, les dierences relativesont comprises entre -3 et
3% avec des dispersions et des RMS inerieursa 20%. Au sud, meilleur accord moyen
est trouwve entre 13 et 55 km (méme valeurs de dierences ftatives, de dispersions et de
RMS qu'au nord). Au deh de 55 km, les dispersions et les RM&udiennent tes important.

Le dioxyde d'azote :

Rappellons ici que les prols de N@ sont obtenusa partir du canal SAGE Il centea
441.4 nm, que ce canal est a ece par un cefaut de neutraéitspectrale de l'atenuateur
solaire et que les deux algorithmes ne gerent pas ce praike de la m&me facon (voir para-
graphe 4.1.1.4). De plus, les sections e caces d'absorptiadu NO, et de O; utilisees dans
l'algorithme du LOA sont xes quelle que soit la temperature (voir paragraphe 4.1.2.1).
La gure 4.27 pesente le esultat de letude statistique.

Les esultats obtenus dans I''emisphere nord sont senslement identiques a ceux obte-
nus dans I'remisptere sud. Entre 15 et 40 km, les moyenne®sl dierences relatives sont
comprises entre -10 et 10% avec des dispersions et des RMSpraentre 14 et 40%. Les
meilleurs accords sont trouwes entre 23 et 35 km au nord et ga 20 et 36 km au sud
(dierences relatives entre -5 et 7% etecarts-types et RMG inerieursa 20%). De plus,
entre 20 et 36 km, les RMS sont globalement inkrieurs aux d¢ertitudes sur la restitu-
tion du NO, (de 10a 20%a ces niveaux). L'accord entre les concentrains en dioxyde
d'azote issues des algorithmes du LOA et du LaRC peut doncrétconsicee comme bon
a ces altitudes. Au-dessus de 40 km et en-dessous de 15 krs, despersions et les RMS
deviennent trop important (sugerieursa 40%) pour pouvor conclure sur un bon accord
moyen entre les 2 pro Is SAGE Ill de dioxyde d'azote.
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Fig. 4.27 { Prols des moyennes des dierences relatives (en rge) entre les concentra-
tions en NG, issues des algorithmes du LOA et du LaRC. Les dispersions sm@pesentes
par les lignes pointilees rouges et les pro Is des RMS degetlences relatives sont en bleu.
La gure de gauche concerne I'remisplere nord et celle derdite, I'remisplere sud.
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Le coe cient d'extinction des a&rosolsa 385 nm :
Les pro Is verticaux sont pesenes sur la gure 4.28.
la encore, aucune dierence inter-remisplerique n'es agrante. Au-dessus de 11.5 km,
les moyennes des dierences relatives sont regatives poles deux temispleres (c'esta
dire k@€ < k%) Globalement, un bon accord est obtenu dans les deux remleres
entre 11.5 et 30 km (dierences relatives comprises entre20 et -2% au nord et au sud
si on excepte les esultats obtenusa 10.5 et 11 km). Dandémisphere nord, le meilleur
accord est obtenu entre 14 et 28 km et au sud , entre 15 et 27 kmeg(gnces relatives de
l'ordre de -2a -4%, dispersions et RMS inkrieursa 20%)A ces niveaux, les RMS sont
inerieursa l'incertitude sur notre produit (20a 30%). Ainsi, hous pouvons conclure que
les coe cients d'extinction des arosolsa 385 nm issus dedeux algorithmes sont en bon
accord compte tenu des incertitudes sur ces deux produits.
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Fig. 4.28 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 385 nm.

Le coe cient d'extinction des a&rosolsa 448.5 nm :
Comme pour la concentration en dioxyde d'azote, la restitidn du coe cient d'extinction
des arosolsa 448.5 nm sou re du cefaut de neutralie del'atenuateur dans ce canal.
la aussi, les 2 algorithmes ne traitent pas ce probeme dealméme facon. La qualie du
coe cient d'extinction des arosols est directement leea celle de la concentration en N@
Les esultats sont repesenes sur la gure 4.29.
Globalement, la moyenne des dierences relatives est regive (K¢ < k1) pour les
deux kemispleres. Elle est comprise entre -20 et -5% au ribet entre -22 et -3% au sud.
Le meilleur accord est obtenu entre 14 et 25 km au nord et au sgdierences relatives
comprises entre -15 et -5%, dispersions et RMS inerieuss20%). Aussi, les incertitudes
sur la restitution du coe cient d'extinctiona cette longu eur d'onde est de l'ordre de 15
a 20% entre 14 et 25 km. Ainsi pouvons nous conclure sur un b@aecord entre ces deux
produits entre 14 et 25 km compte tenu des incertitudes. Darles deux remispheres,

au-dessus de 25 km, les moyennes des dierences relativesdsgradent et les dispersions
augmentent.
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Fig. 4.29 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 448.5 nm.

Le coe cient d'extinction des a@&rosolsa 520 nm :
Les esultatsa 520 nm sont pesenes sur la gure 4.30.
A partir de 10 km, les moyennes des dierences relatives sbmegatives dans les 2
femisplreres (kK¢ < k0a),
Dans I'remisplere nord, entre 10 et 22 km, les moyennes ddeerences relatives sont com-
prises entre -10 et -1% avec des dispersions inkrieure28% et les RMS des dierences
relatives compris entre 10 et 22% (de I'ordre de l'incertide sur notre produita ces ni-
veaux). Entre 22 et 30 km, les moyennes des dierences reias sont comprises entre
-20 et -10% avec desecarts-types et les RMS des dierenceslatives augmentant avec
l'altitude (de 20a 40% et de 22a 47% respectivement). On pg donc conclure sur un
bon accord entre les pro Is des coe cients d'extinctiona 20 nm entre 10 et 22 km dans
I'remisptere nord.
Au sud, les dierences relatives sont en moyenne comprisestre -12 et 0% entre 10 et
25 km avec des dispersions et des RMS relativement faiblesgfieuresa 20 et 24% res-
pectivement). Ici, les RMS sont un peu sugerieurs aux incgtudes sur notre produit (15
a 20%). Au-dessus de 25 km, lesecarts-types augmententsgue -40% ne permettant pas
d'a rmer un bon accord entre les 2 pro Isa ces altitudes en dpit de dierences relatives
moyennes acceptables (entre -24 et -12%).
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Fig. 4.30 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 520 nm.
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Le coe cient d'extinction des a&rosolsa 601 nm :
Les esultats des comparaisons sont repesenes sur lagure 4.31.
Les esultats ne pesentent pas de dierences inter-lemispteriques agrantes. De bons
accords sont trouves dans I'remisplere nord entre 10 et 2 km et dans I'remisptere sud
entre 13 et 21 km (les moyennes des dierences relatives s@mtre -10 et 1%, les disper-
sions inkrieuresa 20% et les RMS des dierences relates entre 19 et 27%). Toutefois,
les incertitudes sur notre produita ces altitudes sont pla faibles (de l'ordre de 10%). En
dehors de ces gammes d'altitude, les dispersions et les RM§raentent empéchant de
conclure sur un bon accord en moyennea ces altitudes.
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Fig. 4.31 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 601 nm.

Le coe cient d'extinction des a@&rosolsa 675 nm :
Les esultats sont pesenes sur la gure 4.32.
Dans I'remisphkere nord, un bon accord (compte tenu des irastitudes de I'ordre de 20%
sur notre produit) est obtenu entre 10 et 22 km : les moyenne®sl dierences relatives
sont comprises entre -6 et 0%, les dispersions sont infris a 20% et les RMS entre
13 et 20%. Au sud, un tel accord n'est obtenu qu'entre 15 et 20nk En dehors de ces
gammes d'altitude, lesecarts-types sont consicees wp important pour pouvoir conclure.
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Fig. 4.32 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 675 nm.
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Le coe cient d'extinction des a&rosolsa 755 nm :
La gure 4.33 pesente les esultats de letude statistiquea 755 nm.
Notons qua cette longueur d'onde, l'incertitude sur note produit est comprise entre 8 et
12% entre 10 et 24 km. Au nord comme au sud, les dierences agives sont en moyenne
bgerement regatives (k¢ < kloa),
Dans I'remisplere nord, I'accord est tes bon (compte tewu des incertitudes) entre 10 et
26 km : les moyennes des dierences relatives sont entre -#2-1%, lesecarts-types sont
inerieursa 20% et les RMS sont compris entre 5 et 23%.
Au sud, entre 10 et 27 km, l'accord entre les deux produits esés bon (compte tenu
des incertitudes) : dierences relatives entre -10 et -1%carts-types inkerieursa 20% et
RMS entre 6 et 23%. Dans les deux femispteres, au-deh de83&m, les moyennes des
dierences relatives ne descendent pas sous -20% mais laspeérsions et les RMS sont
trop importants pour garantir un bon accord entre les deux grduitsa ces altitudes

24

Altitude (km)
S
T
|
Altitude (km)
S
T
L

12F . 12F .

L 1 L 1 L . L 1 L 1 L 1 L L 1 L 1 L L L
-80 -40 0 40 80 -80 -40 0 40 80
Différence relative (%) Différence relative (%)

Fig. 4.33 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 755 nm.

Le coe cient d'extinction des arosolsa 869 nm :
Les esultatsa cette longueur d'onde sont pesenes sula gure 4.34.
En moyenne, les dierences relatives sont faiblement regfives sur toute la gamme d'al-
titude etudee et dans les deux femispleres.
Aucune dierence inter-Femisplerique n'apparat de facon agrante a cette longueur
d'onde. Au nord, comme au sud, l'accord entre les deux pro Idu coe cient d'extinction
des aerosolsa 869 nm est tes bon entre 10 et 27 km (comptertu des incertitudes de
l'ordre de 10%) : les dierences relatives sont en moyennemprises entre -6 et 0% avec
desecarts-types et des RMS inkrieursa 20%. Au-dessused?7 km, les dierences rela-
tives ne descendent pas sous -10%, mais les dispersions pbrg importantes (entre 20
et 30%). L'accord entre les deux produits au nord comme au speut ainsi étre tout de
méme consicke comme correct.
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Fig. 4.34 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 869 nm.

Le coe cient d'extinction des a@rosolsa 1022 nm :
Les esultats des comparaisonsa 1022 nm sont pesenesur la gure 4.35.
Aucune dierence inter-remisplrerique n'est mise enevidencea cette longueur d'onde. Par
congequent, la discussion suivante s'applique aux deweimispreres. Compte tenu des in-
certitudes (de I'ordre de 10%), un tes bon accord moyen erg les deux pro Is est obtenu
sur la quasi-totalie de la gamme d'altitude etudee. Les moyennes des dierences rela-
tives sont comprises entre -10 et 5%. Lesecarts-types es|&MS des dierences relaives
sont inkrieursa 20% en-dessous de 27 km. Au-dessus de 2W,Kes ecarts-types et les
RMS augmentent seulement jusque 32%a 30 km. L'accord enties pro Is des coe cients
d'extinction est donc tes bon sur toute la gamme d'altituce.
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Fig. 4.35 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
arosolsa 1022 nm.

Le coe cient d'extinction des a&rosolsa 1545 nm :
A 1545 nm, la contribution de I'absorption du dioxyde de carbne esta prendre en compte
(voir paragraphe 4.1.1.2). Les esultats sont pesens sur la gure 4.36.
Pour ce produit, nos incertitudes sont de l'ordre de 10% eredsous de 24 km. la aussi,
les esultats dans les deux remispheres ne pesententgs de disparies agrantes. Entre
10 et 24 km dans I'remisphere nord, les dierences relatres sont en moyenne comprises
entre -5 et 7% avec desecarts-types entre 4 et 20%. Sur cetfeamme d'altitude, les RMS
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sont inkerieursa 22%. Pour I'remisplere sud, ces méms esultats sontegalement obtenus
mais jusque 26 km. Les dierences obsenees entre les pie du coe cient d'extinction
des arosolsa cette longueur peuvent étre attribtees @ dierences issues du calcul de
l'absorption du CO, dans les deux algorithmes [Tetard et al., 2008]. Au-dessus 84 km
au nord et 26 km au sud, les dierences relatives augmenteratteignant 25% (au nord)
et 23% (au sud)a 30 km. Lesecarts-types et les RMS augmemteaussi. Ces dierencesa
haute altitude peuvent &tre en partie impueesa la faibke charge en arosola ces altitudes
rendant la restitution di cile.
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Fig. 4.36 { Identiquea la gure 4.27 mais pour les pro Is des coecients d'exinction des
aerosolsa 1545 nm.

4.2.3 Conclusions

Globalement, les produits issus de l'algorithme d'inversh du LOA sont en bon
accord avec ceux de l'algorithme du LaRC. Aucun biais n'aettrouwe, si ce n'est pour
le pro | d'ozone dans la mesosptere. En e et, les dierences trouwees dans la mesosptere
sont principalement lees au fait que l'algorithme du LOA riutilise pas le canal UV de
SAGE Il contrairementa l'algorithme o ciel. La prise en ¢ ompte de ce canal s'awere donc
recessaire et sera donc e ectiee de manerea obtenir upro | d'ozone nesosplerique de
bonne qualie.

Aucune dierence inter-remispherique agrante n'aet e mise enevidence.

Cette etude a permis d'intervalider les produits SAGE Ill issus de deux algorithmes
dierents. Nous confrontons maintenant les produits SAGEIIl du LOAa ceux issus d'un
troiseme algorithme.

4.3 Validation avec les produits de l'algorithme du
SPbSU

4.3.1 Description de l'algorithme du SPbSU

L'algorithme d'inversion ceveloppe par lequipe de l'universie de Saint-Petersbourg
[Polyakov et al., 2005] pesente la particularie d'utiliser une paranetrisation pour repe-
senter |'extinction des aerosols. Cette paranetrisatio est base sur des esultats de
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mocklisations nuneriques utilisant une base de donreesl'arosols de tailles et com-
positions dierentes incluant aerosols volcaniques etexosols sulfaes [Timofeyev et al.,
2003]. Quatre paranetres par altitude sont ainsi recessa@s pour ceterminer le coe cient
d'extinction des arosolsa chaque longueur d'onde. Uneatihode d'estimation optimale
[Rodgers, 2000] est ensuite adopee pour ceterminer cesiare paranetres ainsi que les
concentrations en ozone et en dioxyde d'azote. Un inconvemt de la nethode d'estima-
tion optimale dans ce cas est que la esolution verticale teeegracke. En e et, la largeur
a mi-hauteur des averaging kernel repesentant la esaltion verticale a une valeur de 1.5
km. La grille d'altitude utiliee pour I'ozone setend de 10.25a 99.75 km, celle pour le
dioxyde d'azote de 10.25a 49.75 km et pour les arosols d8.25a 44.75 km.

4.3.2 Comparaisons

Letude de validation avec les produits de l'algorithme duSPbSU est e ectiee en
deuxetapes : la premere consiste en la comparaison dewements individuels (un au sud
et un au nord) choisis akatoirement et la deuxemeetapeconsiste en uneetude statistique.
Les coe cients d'extinction des arosols ne seront pas cqgmaes icietant donre que les
pro Is a&erosols du SPbSU sont issus de paranetrisationsSeuls les pro Is de concentration
en ozone et en dioxyde d'azote seront compaes. Leurs valttbns ontet e ectiees par
Polyakov et al. [2005] par comparaisons avec les pro Is SAGQH operationnels, avec des
pro Is de sonde-ozone, de mesures lidar et de mesures sdedl (HALOE). En esune,
l'accord moyen entre les pro Is d'ozone du SPbSU et les preldes ballons sondes est de
I'ordre de 10a 20 % (RMS des dierences relatives) dans la oyenne et haute stratosplere.
Dans la basse stratosplere et la haute troposptere, I'aoed est moins bon, il est parfois
sugerieur a 40%. Les comparaisons des prols ozone avecslenesures lidar montrent
egalement un bon accord au-deh de 17 km (5a 20%) et un deccord en-dessous de 17
km. Les comparaisons ozone avec les pro Is HALOE pesenteanne dierence de l'ordre
de 10%. En ce qui concerne le dioxyde d'azote, des dierersceysematiques de l'ordre de
20a 40% (en moyenne et en RMS des dierences relatives) doobsernees entre les pro Is
de l'algorithme du SPbSU et les pro Is SAGE Il o ciels, ces cerniersetant superieurs.
Les grilles d'altitude utilisees par les 2 algorithmeseant dierentes, nous avons interpoé
la grille du SPbSU sur celle du LOA. A I'heure de lecriture @ cette these, les scienti ques
de l'universie de Saint-Retersbourg n'ont appligue leur algorithme qu'au 5 premiers mois
de mesures de SAGE Il (pour la version 4 des transmissions).

Pour chaqueewenement, les dierences relatives sont daukes sur le mockle de lequation
4.22 en remplacant la grandeur 'LaRC' par la grandeur 'SPbS'.

4.3.2.1 Prols individuels

Pour I'remisplere nord, lexenementetude a eu lieu le 12 mars 2002a 5h (TU). I
est localiea la latitude de 71 nord et 173 ouest (dans la mer des Tchouktches, nord du
cetroit de Bering). La tropopause thermique est sittee a 9.8 km et la temperature est y
est de 9.8 K. Levenement choisi pour I'remisplere sud &t sitte au sud-est de la Nouvelle-
Zelande (56.9sud et 179 ouest). Il a eu lieu le 2 juin 2002 a 3h20 (TU). L'altitude de
la tropopause est de 8.7 km et la temperature y est de 217 K. Lgure 4.37 montre les
pro Is de temperature NCEP lesa cesewenements.
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Fig. 4.37 { Pro|s de temperature assoces auxeenements 18220 @ gauche) et 237210
@ droite). Les lignes noires correspondent a l'altitudede la tropopause : 9.8 km pour
125220 et 8.7 km pour 237210

L'ozone :
Les gures 4.38 pesentent les esultats des comparaissrpour ces deuxevenements entre
les pro Is verticaux de concentration en ozone issus des afghmes du LOA (en rouge)
et du SPbSU (en bleu). A titre indicatif, les pro Is verticaux de concentration en ozone
issus de l'algorithme du LaRC sontegalement repeseng dans la partie nesospherique
(pro lissu des canaux ultraviolets de SAGE Ill). Les pro Isverticaux sont ici repesenes
jusque 70 km. Les dierences relatives assocees y sonjalement repesentes.
Pour les deuxewnements, les accords entre les deux pre kont tes bons entre 11 et 50
km. Les dierences relatives pour lexenement nord n'y exedent qu'en de rares niveaux
les 1%. Au sud, elles sont le plus souvent comprises entre @&t. Au-deh de 50 km, les
pro Is d'ozone du LOA pesentent des oscillations que I'ome retrouve ni sur les pro s
du SPbSU ni sur les proIs nmesospleriques du LaRC. A ces haes altitudes, ces deux
derniers pro Is sont en bon accord dans les deux remisples.
Aucune dierence inter-remispherique n'apparat au vu de ces deux comparaisons indi-
viduelles. Les pro Is ozone issus des algorithmes du SPbStide LOA sont en tes bon
accord dans la stratosphere (en-dessous de 50 km). Commeausd'avons dans le chapitre
4.2, l'algorithme du LOA fournit un pro | vertical d'ozone mesospterique peu able.

Le dioxyde d'azote :
Il est important de noter ici qu'aucune correction n'est e etiee dans l'algorithme du
SPbSU pour pallier le cefaut de neutralie spectrale de htenuateur. Il en esulte des
pro Is verticaux gereralement plus oscillants. Les gures 4.39 montrent les esultats des
comparaisons pour les 2evenements. Les pro Is LaRC ontgalementet repesenes sur
ces gures. Pour les deuxewnements, les pro Is du SPbSUbst, en e et, plus oscillants
gue ceux du LOA et du LaRC. Au nord, les dierences relativesont les plus proches de
Z£ro entre 26 et 36 km. Elles sont comprises entre -20 et 104 gette gamme d'altitude.
En dessous de 26 km, les dierences relatives oscillent eat-120 et +120%. Au-dessus de
36 km, les dierences relatives augmentent (la concentrain en ozone issue de l'algorithme
du SPbSU devient sugerieure a celle issue de l'algorithmdu LOA) atteignant plus de
100% vers 45 km. Entre 15 et 36 km, les prols LOA et LaRC sont s#lables, celui
du SPbSU etant plus dierent de ces deux derniers. Entre 36t 40 km, la concentration
d'ozone du LOA devient sensiblement intrieurea cellesudLaRC et du SPbSU qui sont
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Fig. 4.38 { Prols verticaux de concentrations en ozone @ gauck) assoces aux
evenements 125220 (en haut) et 237210 (en bas). En rouge, pro | issu de l'algorithme
du LOA, en bleu, le pro| SPbSU et en noir, le pro | LaRC 'nesao’. Les incertitudes sont
repesenees pour les pro Is LOA et SPbSU. Les pro Is vericaux des dierences relatives
assocees sont repesenes dans les panneaux de droite.

ici assez proches. Au-dessus de 40 km, les 3 proIs dierenli importe ici de constater
que, d'apes le pro | de temperature (voir gure 4.37), les sections e caces d'absorption
utilises sont adapees aux temperatures jusque pes d 35 km (212< T < 230 K)

Au sud, les meilleurs accords entre les prols LOA et SPbSU msioegalement obtenus
entre 26 et 36 km. Les dierences relatives y sont comprisesitre -20 et 12%. En-dessous
de 26 km, les dierences relatives oscillent entre -80 et pt de 100%. Notons qu'entre 20
et 32 km, les temperatures sont inerieuresa 210 K (voir gure 4.37). Par congquent, il
faudrait utiliser les sections e cacesa basse temperatte. Cela augmente les dierences
relatives d'approximativement 10 points, aneliorant cdes inkrieuresa 4% (soit quelques
niveaux dans cette gamme d'altitude). Au-dessus de 36 kmJesd augmentent globalement
(sauf en 3 niveaux au elles sont regatives), atteignantgalement plus de 100%. Sur toute
la gamme d'altitude etudee, le pro|l SPbSU diere des prols LOA et LaRC qui eux,
sont globalement semblables.

Les pro Is de concentration en dioxyde d'azoteetudes icsont globalement en desaccord.
Le fait que l'algorithme du SPbSU n'e ectue pas la correctio faite par I'algorithme du
LOA et par celui du LaRC (concernant la neutralie spectrak de I'atenuateur) semble
etre la raison de ces desaccords.
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Fig. 4.39 { Identiquea la gure 4.38 mais pour les pro Is verticaux de concentration en
NO, (en rouge : LOA, en bleu : SPbSU et en noir LaRC).

4.3.2.2 Etude statistique

Letude statistique est e ectlee sur l'inegralie de sewenements traies par lequipe
Russea I'heure de lecriture de cette trese. Soit 1176enements dans I'remisplere nord et
1082 au sud. Les 2 kFemispleres seront traies sparemmea n de cetecter deventuelles
disparies inter-remispleriques dans les comparaisan Comme pour letude statistique
e ectiee entre les produits SAGE IIl du LOA et du LaRC, nous @lculeronsa chaque
altitude la moyenne des dierences relatives, lecart-iype sur le calcul de cette moyenne
et le RMS des dierences relatives (voir lesequations 4.2a 4.25).

L'ozone :
Les pro Is verticaux des moyennes des dierences relatigesont repesenes sur les gures
4.40. Lesecarts-types y sont repesenes par les barrede dispersion autour de chaque
pro | moyen.
Au nord, les moyennes des dierences relatives sont compeas entre 0 et 7% en-dessous de
55 km (SPbSU> LOA). Entre 14 et 45 km, les dispersions sont tes faiblesiferieuresa
10%). En-dessous de 14 km, elles sont plus importantes, ajteant 60%a 10.5 km. Ainsi,
dans I'remisplere nord, entre 14 et 55 km, les pro Is de carzentration en ozone issus des
deux algorithmes sont en tes bon accord. Cette conclusiagst con riree par le pro | des
RMS des dierences relatives. Sur cette gamme d'altitudeles RMS sont compris entre 1
et 25% et sont globalement inkrieures aux incertitudes sde produit LOA (inkrieuresa
10%). Entre 22 et 45 km, les RMS sont m&me inkrieursa 5%. idessus de 55 km, les
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moyennes des dierences relatives sont positives jusqu Bm (c'esta dire SPbSU> LOA)
puis deviennent regatives atteignant -37%a 70 km. Dans laresosplere, les dispersions
sont de plus en plus importantes atteignant plus de 100% awell de 67 km. Au-dessus
de 55 km, les RMS augmententegalement tes fortement de 30120%. Cela con rme le
manque de abilie du produit ozone nesospterique du LOA Au sud, les moyennes des
dierences relatives sont positives (SPbSW> LOA) en-dessous de 62 km. Sur cette gamme
d'altitude, elles sont comprises entre 0 et 20%. Entre 12 eR&m, elles sont inkrieures
a 10%. Cependant, les dispersions et RMS ne sont faibles#imeuresa 10%) qu'entre 23
et 50 km. Sur cette gamme d'altitude, on peut conclure qu'undn accord entre les deux
inversions existe compte tenu des incertitudes sur le protll.OA. Au-dessus de 50 km,
les dispersions et les RMS augmentent fortement (atteignarespectivement 110 et 140%
a 70 km) ne permettant pas de conclure sur un bon accord enttes deux algorithmesa ces
altitudes. La aussi, les pro Is nesospteriques d'ozonalu LOA sonta mettre en question.
En-dessous de 23 km, les dispersions et RMS augmentent@&gaént mais ils n'atteignent
tout deux que 80%.
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Fig. 4.40 { Pro Is verticaux des moyennes (en rouge) et des RMS (&teu) des dierences

relatives entre les concentrations en ozone issues des aflgmes du LOA et du SPbSU

pour I'remisplere nord @ gauche) et pour I'remispler e sud @ droite). Les lignes hori-

zontales repesentent la dispersion des dierences rdi@es autour de leur moyenne. Les
moyennes sont calcukes sur les 1176ewenements au nordles 1082 ewnements au sud
traies par lequipe du SPbSU.

Aucune dierence inter-remispheriques ne ressort de cte etude. En moyenne, les
pro Is d'ozone issus des 2 algorithmes sont en tes bon acdodans la stratosplere pour
les 2 remispleres. Dans la nesosplere, les proIs sontrecesaccord. Les comparaisons
individuelles du paragraphe peedent et les esultatsdes etudes de validation du pro-
| d'ozone SPbSU Polyakov et al. [2005] ont monte que l'algrithme du SPbSU fournit
des pro Is d'ozone nesospherique en bon accord avec cewssus de l'algorithme o ciel,
ceux ceduits de mesures de ballon sonde et de lidar et ceusus des mesures satellitaires
de HALOE. Cela conrme que l'algorithme du LOA ne fournit pasde prols d'ozone
mesospherique ables.

Le dioxyde d'azote :
Les prols verticaux des moyennes des dierences relatige (et les ecarts-types) entre
les concentrations en dioxyde d'azote issues des algorittendu LOA et du SPbSU sont
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pesenes sur les gures 4.41.
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Fig. 4.41 { Identiguea la gure 4.40 mais pour le dioxyde d'azote

Globalement, I'accord moyen entre les pro Is de dioxyde dzte est moins bon que
celui entre les pro Is d'ozone.
Pour I'remisplere nord, au-dessus de 15 km, les moyenneggsldierences relatives sont
positives (c'esta dire SPbSU> LOA). De 15a 35 km, elles sont comprises entre 0 et
16%, lesecarts-types et les RMSetant relativement failds (de 12a 40% et de 13a 50%
respectivement). Ces relativement faibles dispersions BMMS coupks a des dierences
relatives moyennes faibles permettent de conclure sur uncacd correct entre les pro-
duits NO, entre 15 et 35 km dans I'remisptere nord. Au-dessus de 35 kries dierences
augmentent jusque 46 km passant de 16%a 98%. Au-dessus dekd§ elles diminuent,
atteignant 5%a 49.5 km. Lecart type est en constante augrantation au-dessus de 35 km.
Il est alors di cile de conclure sur un bon accord entre les 2rmpduits NO, au-dessus de
35 km dans I'remisplere nord. En-dessous de 15 km, l'imptance des dispersions et des
RMS (tout deux superieursa 60%) ne permet pas de conclursur un bon accord entre
les 2 produitsa ces niveaux.
Au sud, les dierences relatives sont positivesa partir & 16 km jusque 47 km. Elles sont
comprises entre 2 et 76%. En moyenne, les meilleurs accorast ©btenus entre 25 et 39
km (de 2a 16%) avec des ecarts-types relativement faiblegle 13a 37%) et des RMS
entre 13 et 35%. En-dessous de 16 km, les dierences relas/sont regatives (comprises
entre -1 et -70%) avec desecarts-types importants (de 1@0160%). Au-dessus de 47 km,
les dierences relatives sont regatives (en moyenne), coprises entre -13 et -100%, les
ecarts-typesetant superieursa 100%.
Les pro Is moyens des dierences relatives concernant leiakyde d'azote pesentent de
egeres disparies inter-remispleriques. Dans la basse stratosphere (de 15a 25 km), les
moyennes des dierences relatives dans I'remisplere nd sont plus proches de la va-
leur 2ro que dans I'remisplere sud. Lesecarts-typestelativement importants dans les 2
pro Is (nord et sud) sur toute la gamme d'altitude etudee, montrent que les dierences
relatives individuelles sont tes disperses. Cette fde dispersion des dierences relatives
est le re et du fait que l'algorithme de l'universie de Sant Petersbourg ne prend pas en
compte la non-neutralie spectrale de I'atenuateur sohire dans les canaux sities autour
de 450 nm (zone spectrale ai I'absorption du dioxyde d'azetest maximale).
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4.3.3 Conclusions

En conclusion de cette etude de validation, les prols de amentration en ozone
issus des algorithmes d'inversion ceveloppes au LOA et aBPbSU sont, en moyenne, en
tes bon accord dans la stratosplere. Au-del de 50 km, k& proIs du LOA ne sont pas
ables. En ce qui concerne le dioxyde d'azote, letude statique eele un accord moyen
relativement correct (entre 2 et 16%) entre 15 et 35 km dand@misplere nord et entre
25 et 37 km dans I'remisptere sud.

4.4 Validation avec les produits de POAM |

4.4.1 Description de l'algorithme de POAM Il|

L'algorithme d'inversion mis en place par lequipe du NRL mur inverser les pro Is
verticaux desepaisseurs optiques le long des lignes deegiglans les 9 canaux de POAM
Il cebute par l'inversion spectrale. La speci cie de c ette inversion spectrale eside dans
le fait que la contribution des arosols n'est pas ceternmee canal par canal. A chaque
altitude tangente, lepaisseur optique d'extinction desaerosols le long des lignes de viee
a la longueur d'onde ; est contrainte par la paranetrisation suivante :

aer (i) = ot 1% 212 (4.26)

al ; =In ;etles 3 paranetres o, ; et , seronta ceterminer. Cette paranetrisation
fournit une repesentation acequate des cependances ggtrales calcukes a partir de
mockles d'aerosols [Lumpe et al.,, 2002]. A chaque altitue]l une nethode d'estimation
optimale est mise en uvre pour esoudre ce syseme de 9 agations (9 canaux)a 7
inconnues (concentrations en ozone, dioxyde d'azote, vaped'eau et oxygene et les 3
paranetres de lequation 4.26). La esolution verticale, ce nie comme la largeura mi-
hauteur des averaging kernel, est de 1a 1.5 km jusqua 25 kmour tous les canaux
arosols. Finalement, les pro Is verticaux sont obtenus l'aide d'un code d'inversion spa-
tiale standard (nmethode d'estimation optimale [Rodgers,2000]). La grille d'altitude du
produit nal setend du sol jusqua 60 km avec un pas de 1 km.

Les produits aerosols, dioxyde d'azote et ozone de POAM Idntek valices par Randall
et al. [2001, 2002, 2003].

4.4.2 Comparaisons

Les produits POAM IIl utilises pour e ectuer les comparaions avec les produits
SAGE Ill du LOA sont issus de la quatreme version de l'algathme d'inversion ceveloppe
par lequipe scienti que de POAM lIl. Les produits compares sont :

1. Prols verticaux de concentration en ozone,
2. Prols verticaux de concentration en dioxyde d'azote,

3. ProIs verticaux des coe cients d'extinction en arosda :
{ 448.5 nm (SAGE Ill) et 442.2 nm (POAM Ill),
{ 601.23 nm (SAGE Ill) et 603 nm (POAM lII),
{ 1022.1 nm (SAGE Ill) et 1018 nm (POAM Il1)
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Fig. 4.42 { Distribution spatiale des mesures de SAGE IlI (en row), de POAM Il (en
bleu) et des concidences entre ces 2 instruments (en rase)

Letude de validation des produits SAGE Ill obtenus par l'dgorithme du LOA
a l'aide des produits POAM Il estegalement meree en dewetapes. La premere est
une comparaison des pro Is verticaux de la meilleure cofdence spatio-temporelle entre
SAGE Ill et POAM Il et la deuxeme, uneetude statistique.
Dans cette etude, les dierences relatives sont calcues suivant lequation 4.22 en rem-
plecant la grandeur 'LaRC' par la grandeur 'POAM III'.
Le pas en altitude utilise par POAM Il (1 km) est dierent d e celui utiliee pour les
produits SAGE 111 (0.5 km). Ainsi, les comparaisons se ferosur la grille de POAM Il1I :
de Oa 60 km ou plus bas selon le produit.
Pour trouver les concidences entre 2 mesures SAGE |1l et M 1lI, nous ce nissons
un criere de concidence spatio-temporelle. Une distase maximale de 500 km entre les
positions des points subtangentsa 20 km de SAGE Ill et POAMII et unecart de 2h
entre les 2 mesures constituent ce criere. Les concidees sont recherclees sur la periode
de temps pendant laquelle les 2 instruments etaient en foticnnement : du 27 evrier
2002 au 5 cecembre 2005. La gure 4.42 repesente les paaits de I'ensemble des me-
sures de SAGE Ill (en rouge), celles de POAM Ill (en bleu) aingjue les mesures en
concidence (selon le criere ¢k ni ci-dessus - en rose)Avec ce criere, 679 concidences
ontet trouwees, toutes dans I'remispltere nord. Les paranetres orbitaux de ces 2 instru-
ments ne permettent pas de trouver des concidences dan®ihisprere sud. Rappellons
que, dans I'remisptere nord, les occultations de POAM llicorrespondent toutesa un
lever de soleil (par rapport au satellite) alors que cellesedSAGE Ill correspondenta un
coucher de soleil (par rapport au satellite). Ceci peut erdfner des dierences de nature
instrumentale. En e et, quand un capteur observe un lever dsoleil, il sort de 'ombre de
la Terre et commence ainsi sa mesure alors qu'il esta bassariperature. Au contraire,
lorsqu'il observe un coucher, il esta haute temperature.
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4421 Prols individuels

La meilleure concidence entre ces 2 satellites eut lieu 1® avril 2005. La distance
entre les 2 points subtangents n'est que de 14 km et la dueetee les deux mesures de 3
minutes. Ces 2 mesures ont eu lieu au nord-est de la Sikerlee tableau 4.3 pesente les
2ewenements correspondanta cette concidence.

| orbite | date | heure | latitude | longitude
SAGE Il 01663920 | 10/04/2005 9h49 63.84 140.01
POAM I 36537 10/04/2005 9h52 64.92 139.78

Tab. 4.3 { Detail desevenements SAGE Il et POAM llI les plus pr oches spatialement
et temporellement.

Selon le pro| de temperature NCEP (utilises par SAGE lll), la tropopause ther-
mique est sitteea une altitude de 9.1 km. La temperature yest de 216 K, temperature
la plus basse du pro I. Pour POAM ll1, les pro Is utilies sont issus des donrees du Uni-
ted Kingdom Met O ce (UKMO). Les 2 proIs de temperature sont en bon accord, les
dierences relatives sont inerieuresa 3% en valeurs abolues.

L'ozone :

La gure 4.43 (en haut) pesente les pro Is de concentratia en ozone pour levenement
SAGE llI (en rouge) et pour lexenement POAM Il (en bleu) et les dierences relatives

assocees. Dans la stratosptere, les 2 pro Is sont en tebon accord : les dierences rela-
tives sont comprises entre -5 et 12% entre 11 et 31 km puis sl#®ont regatives (c'esta dire

OF'M < O3"') entre 32 et 50 km. Au-deh de 50 km, le pro | du LOA devient tes oscil-

lant et les dierences relatives augmentent. Rappelons qule pro | d'ozone nmesospterique
du LOA est tes peu able.

Le dioxyde d'azote :

Les prols POAM llI de dioxyde d'azote sont calcues de 20a40 km. Sur cette gamme
d'altitude, les temperatures sont comprises entre 220 et3® K. Ainsi, les sections e caces
choisies sont bien adaptes. La gure 4.43 (en bas) pestnles pro Is de concentration
en dioxyde d'azote pour levenement SAGE Il (en rouge) etpour lexenement POAM 11
(en bleu) ainsi que les dierences relatives assoceesalconcentration en dioxyde d'azote
issue de la mesure de POAM Il est globalement inerieureaelle de SAGE Ill, sauf entre
24 et 26 km eta 36 km. Hormis les quelques valeurs positivdes dierences relatives
sont comprises entre -27 et -1%.

Les coe cients d'extinction a&rosola 448.5 nm (SAGE Il1) et 442.2 nm
(POAM 1) :

Les pro Is d'aerosols POAM Il ne sont calcues que jusque25 km.
Méme si les deux coe cients d'extinction des arosols neost pas exactementa la méme
longueur d'onde, la comparaison entre les prols SAGE Il ePOAM Ill est e ecte
sans interpolation spectrale. D'un point de vue treoriquele coe cient d'extinction de
POAM Il devrait étre superieura celui de SAGE Ill. En e e t, si on consicere une simple
loi d'’Angst®m pour mockliser les variations spectraleset un arosol de taille moyenne
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Fig. 4.43 { A gauche, pro Is verticaux des concentrations en ozer(en haut) et en dioxyde
d'azote (en bas) pour la meilleure concidence spatio-tgorelle SAGE 1l / POAM 1.
Les barres d'incertitude sont reporees en traits pointits. Les pro Is SAGE Il (LOA)
sont en rouge et les pro Is POAM Il en bleu. A droite, pro Is verticaux des dierences
relatives assocees.

(coe cient d'Angstmegala 1), il vient :

4422 1

Kaer (4422) = Kaer (4485) 1485

= 1:014 Kyer (4485) (4.27)

Ainsi, la dierence relative induite par les dierences de longueur d'onde entre les
deux instruments n'est que de 1.4%. Les esultats pour cetenement sont pesenes sur
la gure 4.44 (en haut). Comme on s'y attend, les dierencegelatives sont positives (sauf
a 11, 21, 23 et 24 km). Elles sont comprises entre 2 et 30% poles valeurs positives
et entre -20 et -2% pour les dierences regatives. A 21 km.el pro | POAM Ill pesente
une singularie notable : le coe cient d'extinction devient plus faible. SAGE Ill pesente
egalement cette singularie mais elle est moins pronome. En cepit de la dierence de lon-
gueur d'onde, les coe cients d'extinctiona 448.5 nm de SAE Il (LOA) sous-estiment
ceux de POAM llI pour cetevenement.

Le coe cient d'extinction a@rosola 601.23 nm (SAGE IIl) e t 603 nm
(POAM I11) :
La dierence de longueur d'onde entre ces 2 canaux induirgidans le cas de mesures
SAGE Il et POAM III identiques une dierence relative seulement egale a -0.3% en
consicerant aussi les variations spectrales selon la lgifchgstr®m (coe cient d'Angstrem



122 Algorithme d'inversion de SAGE IlI

T
241 B 241 .
22 f 22+ B
. 20f f . 20 B
& &
o 18F N <5 18- } _
3 E {
2 16- f 2 l6- B
14 B 14 .
12+ f 12+ B
Y e ——— : . o, , R
10* 10° -80 -40 0 40 80
Coef. ext. aér. 448 nm - 442 nm (Km Différence relative(%)
241 B 241 .
22F 7 22 b
. 20r f . 20 T B
E &
g 18- . 3 18 ,
= =
£ 16r f Z 16- > B
14 B 14+ / .
12+ f 12+ B
e E— ] o, R
10* 10° -80 -40 0 40 80
Coef. ext. aér. 601 nm - 603 nm (Km Différence relative(%)
T
241 B 241 .
2 . - .
—_ —
.20 T f . 20 B
€ £ —
= s
E 18 N g 18- \\ B
=1 =]
Z 16 f Z  16f < . B
14 B 14+ ’ _
—
12+ \ f 12+ \ *
10:#77‘**‘ ‘*fﬁTfi‘ii‘\A\T\ ] 107‘ [ R
10° 10* -80 -40 0 40 80
Coef. ext. aér. 1022 nm - 1018 nm (km Différence relative(%)

Fig. 4.44 { Identiquea la gure 4.43 mais pour les coe cients d'etinction des arosols.
En haut : 448.5 nm pour SAGE Il et 442.2 pour POAM I1l. Au milieu : 601.23 nm pour
SAGE lll et 603 nm pour POAM lIl. En bas : 1022.1 pour SAGE Il et1018 pour POAM
1.
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egala 1). La gure 4.44 (au milieu) pesente les esultats de ces comparaisons. Globale-
ment, les dierences relatives sont aussi positives (saafll, 12 et 21 km). A 21 km, le
pro | POAM IlI pesente le méme "trou"egalement observe sur le pro | SAGE IlIl mais
avec une amplitude moindre. Les dierences relatives pdsres sont comprises entre 0 et
20%. En dehors de la singularie obsenee par POAM llI autar de 21 km, les coe cients
d'extinctiona 601 nm de SAGE Il (LOA) sous-estimeegalenent ceux de POAM Il pour
cetevenement.

Le coe cient d'extinction a&rosola 1022.1 nm (SAGE Ill) e t 1018 nm
(POAM I11) :
Avec les mémes hypotheses que celles faites peedemmhela dierence relative gereee
par la dierence de longueurs d'onde n'est ici que de 0.4%.ds esultats sont pesenes sur
la gure 4.44 (en bas). Entre 18 et 22 km, les dierences retaves sont regatives. Sur cette
gamme d'altitude, elles sont comprises entre -160% et -29%es fortes dierences sont
essentiellement duesa la singularie obsenee par POAMII autour de 21 km. En-dessous
de 18 km, le pro | POAM Il oscille autour du pro| SAGE Ill. Le s dierences relatives
sont comprises entre -30 et 60%. La comparaison entre les 8 [ n‘aboutit pas pour cet
evenement eta cette longueur d'ondea un accord satisfesant.

En conclusion de cette comparaison concernant la meillewrencidence spatio tem-
porelle entre SAGE Il et POAM 1, un bon accord aet mis enevidence pour les pro Is
d'ozone stratosplterique (probeme dans la nesosprerg@our le pro | SAGE Il1) et pour le
dioxyde d'azote (dierence relative autour de -10%). Pourles arosols, les comparaisons
sont moins satisfaisantes. A 448 nm et 600 nm, les coe cientBextinction SAGE Il sont
inerieursa ceux de POAM IIl. A 1020 nm, les deux pro Is ne ®nt pas en bon accord.

4.4.2.2 Etude statistique

Letude statistique est meree sur les 679 exenements SGE Il et POAM Il en
concidence spatio-temporelle. lls sont sittes entre 56t 75nord. Nous rappelons ici le
criere utiliee : 500 km entre les deux points subtangent®t 2 heures entre les deux mesures.
En plus de ce criere de concidence, nous avonseliminkes concidences pour lesquelles
un desevenements est susceptible d'étre perturke paré&lentuels nuages stratospleriques
polaires. Lesewnements dont la temperature stratosprique cecro’t en-dessous de 198
K n'ont pas ek consickes. 16 concidences ont ainsiee supprinees conduisanta un
ensemble de 663 concidences. On rappelle ici que les mesude POAM Il au nord
sont e ectwees lors d'un lever de soleil et celles de SAGEIlllors d'un coucher de solell
(pour le satellite). La moyenne des dierences relativesles dispersions sur le calcul de
cette moyenne et la RMS des dierences relatives seront caleesa chaque altitude pour
chaque grandeur consiceee (concentration en ozone, dige d'azote et coe cient d'ex-
tinction aux trois longueurs d'onde comparables).

L'ozone :
La gure 4.45 @ gauche) pesente les esultats obtenus pur la concentration en ozone.
Il apparat en moyenne que les proIs verticaux de concerdtion en ozone ceduits des
mesures des deux instruments sont en bon accord. Entre 14 &tldn, les moyennes des
dierences relatives sont comprises entre -4 et 1% avec ddspersions entre 8 et 20% et
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des RMS des dierences relatives entre 9 et 23%. Au-dessus d0 km, on constate un
biais regatif de l'ordre de -8a -7%. Au-deh de 50 km, si |s dierences relatives moyennes
n'exedent pas les -10%, les dispersions augmentent avidtitude, atteignant 40%a 60
km. Les RMS atteignentegalement 40%a 60 km. En-dessous del km, les dierences
relatives sont en moyenne entre -10 et 10% mais lesecaryges sont superieursa 20%.
Il ressort de cette etude que le pro| d'ozone issu des meses SAGE IIl (LOA) sont en
tes bon accord entre 14 et 50 km.
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Fig. 4.45 { Prol vertical des moyennes des dierences relative (en rouge) entre les
concentrations en ozone @ gauche) et en dioxyde d'azota {roite). Les barres de disper-
sion sur le calcul de cette moyenne sont repesentes enipties. Le pro| de la RMS
des dierences relatives est repesent en bleu.

Le dioxyde d'azote :
Les esultats concernant la comparaison des produits NCSAGE 11 (LOA) et POAM I
sont pesenes sur la gure 4.45 @ droite).
On constate un biais positif de I'ordre de 10% entre 22 et 25 k(NOZ"' > NO3"").
Letude statistique fournit des esultats satisfaisants. En e et, les moyennes des dierences
relatives sont comprises entre -3 et 6% entre 25 et 40 km. Seatte gamme d'altitude, les
ecarts-types sont compris entre 10 et 25%. Les RMS sont deddre de 15a 25%.
Compte tenu des dicules inferentes a la chimie du dioxy de d'azote tes rapide au
cepuscule, les comparaisons e ectwees fournissent utmnne inter-validation des pro Is
de concentration de NQ entre SAGE IIl (LOA) et POAM lII.

Le coe cient d'extinction des arosolsa 448.5 nm (SAGE Il ) et 442.2
nm (POAM III) :
On rappelle ici que la dierence de longueur d'onde entre &canaux de SAGE Il et de
POAM IlI induit une dierence relative de l'ordre de 1.4%.
Les esultats des comparaisons pour les arosolsa cestpueurs d'onde sont pesenes sur
la gure 4.46 ( gure du haut).
On constate un biais positif (10%) entre 15 et 18 km et un biaiegatif (-20%) entre 21
et 25 km. Les dierences relatives moyennes sont comprisestre -20 et 10% entre 7 et 25
km. Sur cette gamme d'altitude, les dispersions et les RMS sidierences relatives sont
comprises entre 20 et 45%.
En moyenne, l'accord entre les prols du coe cient d'extindion des srosolsa ces lon-
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gueurs d'onde issus des mesures de SAGE IIl (LOA) et de POAM kst assez bon.

Le coe cient d'extinction a&rosola 601.23 nm (SAGE IIl) e t 603 nm
(POAM 111 :
Les esultatsa cette longueur d'onde sont pesenes sula gure 4.46 ( gure du mileu).
Un biais regatif (de l'ordre de -15%) est constate entre 8 12 km. En moyenne, les
proIs SAGE Il (LOA) et POAM Ill en concidence sont en relativement bon accord
entre 13 et 25 km. Les dierences relatives moyenne sont cqmses entre -2 et 5% avec
des dispersions de l'ordre de 20%. Les RMS des dierencesateves sont de I'ordre de 20
a 25%. En-dessous de 13 km, les dierences relatives sontsez importantes (entre -15 et
20%) avec desecarts-types et des RMS superieursa 30%. i, nous ne pouvons conclure
sur un bon accord moyen entre les pro Is SAGE IIl (LOA) et POAMIII pour les grosols
a 600 nm qu'entre 13 et 25 km.

Le coe cient d'extinction a&rosola 1022.1 nm (SAGE lll) e t 1018 nm
(POAM I1I) :
Les esultats sont pesenes sur la gure 4.46 ( gure du hbas).
Les dierences relatives moyennes sont le plus souvent pgtiges (k34' < kPl ). Entre 12
et 15 km, on constate un biais positif (de I'ordre de 15a 20%$5ur toute la gamme d'alti-
tudeetudee, les dierences relatives moyennes entreds pro Is d'extinction des arosolsa
1020 nm issus des mesures concidentes de SAGE 11l (LOA) eDRM I1l sont comprises
entre -20 et 20%. Les RMS des dierences relatives sont deoiitlre de 30 a 40% tout
comme lesecarts types. Du fait des fortes valeurs desetsitypes et des RMS, nous ne
pouvons conclure que sur un accord assez bon entre les prali®rosolsa 1020 nm entre
ces deux instruments.

4.4.3 Conclusions

Les produits SAGE Ill (LOA) et POAM Il sont globalement en bon accord. En
moyenne, les concentrations en ozone restitlees par lesuddanstruments sont en bon
accord entre 10 et 50 km (dierences relatives de l'ordre deda 1% entre 10 et 40 km
et RMS entre 10 et 20%). On note un biais de l'ordre de 8% entresl deux mesures
au-dessus de 40 km. Pour le dioxyde d'azote, l'accord estagment bon en moyenne
(dierences relatives entre -3 et 6% au-dessus de 25 km et Rdde l'ordre de 15a 20%).
On note egalement un biais de 10% entre 22 et 25 km. Pour lesecaents d'extinction
de arosols dans les trois canaux comparables, les diarees relatives sont en moyenne
comprises entre -20 et 20% mais avec des RMS relativement ngobon (de I'ordre de 20a
40% approximativement). Ainsi, on conclut que les produitserosols SAGE Ill (LOA) et
POAM llI sont en assez bon accord. Ces dierences peuventr® notamment attriblees
au fait que SAGE Ill observe un coucher de soleil et POAM Il utever dans I'remisplere
nord. Ces esultats sont en bon accord avec les esultatsedetude de Thomason et al.
[2007].
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Fig. 4.46 { Identiquea la gure 4.45 mais pour les coe cients d'etinction des arosols.
En haut : 448.5 nm pour SAGE Il et 442.2 pour POAM I1l. Au milieu : 601.23 nm pour
SAGE lll et 603 nm pour POAM lIl. En bas : 1022.1 pour SAGE Il et1018 pour POAM
1.
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4.5 Validation avec les produits de SAGE Il

4.5.1 Description de l'algorithme d'inversion de SAGE I

Les produits SAGE Il utiliees dans le cadre de la validatiordes produits SAGE Il
- LOA nous ontet fournis par lequipe du LaRC. lls sont issus de la version 6.20 de l'al-
gorithme d'inversion ceveloppe au LaRC [Chu et al., 1989Thomason et al., 2007]. L'ap-
proche utilisee dans le processus d'inversion des transsions de SAGE |l est semblable
a celle utilie pour SAGE I1l (LaRC). Tout d'abord, lese paisseurs optiques tangentes de
di usion mokculaire sont calcukees avec les pro Is de tengerature et de pression NCEP.
Les contributions de I'absorption des especes gazeusesdet I'extinction des arosols a
452, 525 et 1020 nm sont ceduites des epaisseurs optiquesgentes corrigees de la dif-
fusion mokculaire par une nethode de moindres cares. &paisseur optique tangente des
aerosols dans les canaux 'cedes' aux especes gazeugdd8 nm pour NG, et 600 nm pour
O3) sontevaltees a l'aide d'une combinaison lireaire despaisseurs optiques tangentes
des arosolsa 452, 525 et 1020 nm. Lepaisseur optiquertgente d'extinction des aerosols
a 386 nm est ensuite ceduite simplement par soustraction&s contributions de I'absorp-
tion de l'ozone et du dioxyde d'azote et de la di usion mokalairea lepaisseur optique
tangente totale. La proedure s'acteve par une inversiorspatiale base sur la nethode
d'inversion non lireaire de Chahine modiee par Twomey [B75].
Les pro Is verticaux de concentration en ozone issus des mess de SAGE Il ontek va-
lices par Cunnold et al. [1989]. Le produit NQ aee valice par Cunnold et al. [1991]. Les
coe cients d'extinction des arosols ont quanta euxete valices notamment par Ackerman
et al. [1989].

4.5.2 Comparaisons

Les comparaisons entre SAGE Il et SAGE Il - LOA concernent $eproduits sui-
vants :

1. Les pro Is verticaux de concentration en ozone
2. Les pro Is verticaux de concentration en dioxyde d'azote

3. Les pro Is des coe cients d'extinction des aerosolsa :
{ 386 nm (SAGE Il) et 384.2 nm (SAGE IlI)
{ 452 nm (SAGE II) et 448.5 nm (SAGE III)
{ 525 nm (SAGE II) et 520.3 nm (SAGE III)
{ 1020 nm (SAGE Il) et 1022.1 nm (SAGE III)

Letude de validation seraegalement meree en deuxetaps. Dans la premereetape,
nous comparerons les proIs issus des deux exenements SEGI et SAGE Ill les plus
proches temporellement et spatialement et ensuite, nouseetuerons uneetude sur I'en-
semble desevenements SAGE Il et SAGE Il en concidencepstio-temporelle. Le criere
de concidence choisi est le méme que celui utilie pou techerche de concidences entre
SAGE Il et POAM Il (voir section 4.4) : 500 km et 2h entre les 2mesures. La periode
de temps utilisee setend d'avril 2002a juin 2005. Nous appellons ici que la couverture
spatiale des mesures de SAGE Il setend de 72suda 72 nordet celle de SAGE Il de
50a 80 nord et de 30a 50 sud. Ainsi, les concidences ontee trouwees aux latitudes
couvertes par SAGE Ill (voir gure 4.47) : il y en a 328 dans lémisplere nord et 185
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dans le sud.
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Fig. 4.47 { Distribution spatiale des concidences spatio-teporelles entre les mesures de
SAGE Il et de SAGE llI entre avril 2002 et juin 2005.

Les dierences relatives sont calcukes dans ce paragrap selon lequation 4.22 en
remplacant la mesure SAGE IIl (LaRC) par la mesure SAGE II.
Notons qu'une etude pealable de comparaisons entre lee cients d'extinction des
aerosols de SAGE Il et de SAGE Il (produits o ciels du LaRC) aet meree par Yue
et al. [2005]. En esune, l'accord trouwe est de l'ordre & 30% en valeurs absolues entre 18
et 26 km pour toutes les longueurs d'onde. lls ont constatug les coe cients d'extinction
des arosolsa 385 nm issus de la mesure de SAGE llletaiesuperieursa ceux issus de
la mesure SAGE Il et l'inversea 1020 nm.

45.2.1 Prols individuels

Nousetudions ici les 2 pro Is SAGE |l et SAGE Il les plus praches temporellement
et spatialement. Cette concidence se ceroula le 25 octod 2003 au nord-est des es Ker-
guelen (48sud et 78est). La distance entre les points sub&angents des deux mesures @
20 km) n'est que de 23 km et lecart temporel de quelques sewtes. Le\enement SAGE
Il correspond icia un coucher de soleil (tout comme SAGE I)I L'analyse du pro | de
temperature fourni avec la mesure SAGE Il ewle une alitude de la tropopause ther-
miquea 11 km (pour une temperature de 214 K) et un minimum de210 Ka 18 km.

L'ozone :
La gure 4.48 montre les comparaisons entre ces deux mesuocescidentes concernant
les pro Is d'ozone (en haut).
Il apparat que les deux prols d'ozone sont en tes bon aard entre 15 et 50 km : les
dierences relatives sont comprises entre -10 et 5%. Au-dsus de 50 km, le pro | d'ozone
issu de la mesure SAGE Ill (LOA) oscille autour du pro| de SA& Il qui parat plus
lise a ces altitudes. Dans la basse stratosptere, en-ggous de 15 km, la concentration
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Fig. 4.48 { A gauche, pro Is verticaux des concentrations en ozer(en haut) et en dioxyde
d'azote (en bas) pour la meilleure concidence spatio-tgrorelle SAGE 111 / SAGE II. Les
pro Is SAGE Ill sont en rouge et les pro Is SAGE Il en bleu. A drite, pro Is verticaux
des dierences relatives assocees.

d'ozone SAGE |l est inErieurea celle de SAGE Ill. Les dierences relatives descendent
meéme sous les -30% en dessous de 9 km.

Le dioxyde d'azote :
La comparaison des pro Is de concentration en dioxyde d'apour ces deuxevenements
est pesenee sur la gure 4.48 (en bas).
Les temperaturesetant sugerieuresa 210 K, on peut congkrer que les sections e caces
utilisees dans l'algorithme du LOA sont bien adaptes et e pourront donc pas &tre la
cause deventuelles dierences entre les deux produit€Entre 17 et 31 km, I'accord entre
les deux pro Is est bon : les dierences relatives sont comses entre -6 et 10%. Au-dessus
de 31 km, les dierences relatives sont positivesNO5" > NO 3! ) atteignant plus de
100% au-dessus de 44 km.

Le coe cient d'extinction a&rosola 384.26 nm (SAGE IIl) e t 386 nm
(SAGE 1I) :
En consicerant une loi d'Angstem pour moctliser les varations spectrales et un coef-
cient d'Angstmm egala 1, la dierence relative indui te par la dierence de longueur
d'onde n'est que de 0.2%. Les esultats des comparaisonsupdes arosolsa cette lon-
gueur d'onde sont pesenes sur la gure 4.49 (en haut).
Les coe cients d'extinction issus de la mesure de SAGE Il sonnkrieursa ceux issus
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Fig. 4.49 { Identiquea la gure 4.48 mais pour les coe cients d'etinction des arosols.
Du haut en bas : 384.2 nm pour SAGE Il et 386 nm pour SAGE I, 448 nm pour SAGE
Il et 452 nm pour SAGE II, 520.3 nm pour SAGE Il et 525 nm pour 8GE Il, 1022.1
pour SAGE Il et 1020 nm pour SAGE II.
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de SAGE Ill sur toute la gamme d'altitude etudee (saufa 12, 19.5 et 30.5 km). Les
dierences relatives sont comprises entre -100% et -10%.

Le coe cient d'extinction arosola 448.5 nm (SAGE Ill) et 452 nm
(SAGE 1) :
Ici, la dierence relative induite par les dierences de longueur d'onde n'est que de l'ordre
de 0.4%. Les esultats des comparaisons sont pesenegrda gure 4.49 (deuxeme gure
en partant du haut).
Comme pour les comparaisons peedentes, les coe cientbextinction des arosols SAGE
lla 452 nm sont inkrieurs aux coe cients d'extinction de s serosols de SAGE lIlla 448.5
nm sur toute la gamme d'altitude etudee saufa 14 et 19.5 kn. Les dierences relatives
sont comprises entre -40 et -20% jusque 24 km puis au-dessascdite altitude, elles di-
minuent fortement atteignant -120%a 26 km.

Le coe cient d'extinction a@rosola 520.31 nm (SAGE IIl) e t 525 nm
(SAGE 1) :
Ici, les dierences de longueurs d'onde induisent des derences relatives de l'ordre de
0.45%. Les esultats de la comparaisona ces longueurs dae sont pesenes sur la gure
4.49 (deuxeme gure en partant du bas).
Entre 10 et 24 km, les dierences relatives sont le plus soewt regatives (3} < k3l
Elles sont comprises entre -20 et 10%. Au-dessus de 24 kmeslont positives (sauf
a quelques altitudes). Elles sont comprises entre -6 et 60%lobalement, l'accord est

meilleura cette longueur d'onde que pour les deux compasgns peedentes.

Le coe cient d'extinction a&rosola 1022.1 nm (SAGE lll) e t 1020 nm
(SAGE 1) :
La dierence de longueur d'onde n'implique ici que -0.1% dalierences relatives. Les
courbes du bas de la gure 4.49 pesentent les esultats@es longueurs d'onde.
Il appara’t qu'en-dessous de 21 km, les dierences relats sont positives k31 > k3!

Sur cette gamme d'altitude, elles sont comprises entre 1 e@%. Au-dessus de 21 km, les
dierences relatives sont tantdt positives, tantot re gatives, comprises entre -50 et 50%.

4.5.2.2 Etude statistique

Letude statistique est meree ici sur les exenements SAE Il et SAGE Il en
concidence spatio-temporelle. Un ltre sur la temperaure (inerieurea 198 K pour les
evenements de hautes latitudes nord ou sud) aet applige an deliminer les mesures
a ecees par deventuels PSC menant a un total de 499 evenements a etudier : 314
dans I'remisplere nord et 185 dans I'remisphere sud. Ilesta noter que, pour toutes
les concidences trouwees, remispteres nord et sud ctondus, les esenements SAGE I
correspondenta un coucher de soleil alors que pour SAGE |lles exenements corres-
pondenta un coucher au nord eta un lever au sud. Cependantaucune dierence in-
terremisplrerique dans les comparaisons moyennes n'aemise enevidence. Ainsi, nous
ne pesenterons ici que les comparaisons e ectliees suetisemble des concidences (sans
distinction d'remisptere).

L'ozone :
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Les esultats de letude sur I'ensemble des concidenseentre les mesures SAGE Il et SAGE
[l concernant la concentration en ozone sont pesenesus la gure 4.50 @ gauche).

En moyenne, les pro Is de concentration en ozone sont en $bon accord entre 15 et 55
km : les dierences relatives sont comprises entre -7 et 7%ec des dispersions inkrieures
a 25%. Les RMS des dierences relatives sont entre 6 et 30%\u-dessus de 55 km, les
dierences relatives, lesecarts-types et les RMS augmeéent fortement. En-dessous de 15
km, les dierences relatives sont en moyenne regatives ‘@sta dire O3'' < O35"' ) mais
avec de fortes dispersions.
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Fig. 4.50 { Prols verticaux des moyennes des dierences relates (en rouge) entre
les concentrations en ozone @ gauche) et en dioxyde d'azof droite) des evenements

SAGE lll et SAGE Il en concidence. Les dispersions sur le lcall de cette moyenne sont
repesenees par des segments horizontaux. Le pro | de IRMS des dierences relatives
est repesene en bleu.

Le dioxyde d'azote :
Les courbes de droite de la gure 4.50 repesentent les ekats des comparaisons pour
les concentrations en dioxyde d'azote.
Les dierences relatives moyennes entre les concentratie issues des mesures des deux
instruments sont faibles entre 16 et 36 km : elles sont comges entre 0 et 10%. Cepen-
dant, les dispersions et les RMS des dierences relative®rg relativement importantes
(tout deux compris entre 20 et 45%), ce qui nous permet simphent de conclure sur un
relativement bon accord entre les pro s de concentrationredioxyde d'azote de SAGE
Il et SAGE Ill. Au dek de 36 km, les moyennes et RMS des dieences relatives et les
dispersions augmentent fortement.

Le coe cient d'extinction a@rosola 384.26 nm (SAGE IIl) e t 386 nm
(SAGE 1) :
Les comparaisons entre les pro Is verticaux des coe cientd'extinction des arosolsa ces
longueurs d'onde sont pesenees sur la gure 4.51 (en haa gauche).
Au-dessus de 12 km, les moyennes des dierences relativesitsregatives (c'esta dire
kS < kSI'). On constate un biais de I'ordre de -40a -20% entre 12 et 24rket un biais
plus important (* -60%) au-dessus de 27 km. Les dispersions sont importanteie :20%

vers 18 kma plus de 100% aux plus hautes altitudesetudee
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Fig. 4.51 { Identiquea la gure 4.50 mais pour les coe cients d'etinction des arosols.
En hauta gauche : 384.2 nm pour SAGE Il et 386 nm pour SAGE IIEn hauta droite :

448.5 nm pour SAGE Il et 452 nm pour SAGE Il. En basa gauche :Z9.3 nm pour
SAGE Ill et 525 nm pour SAGE Il. En basa droite : 1022.1 nm pourSAGE Ill et 1020
nm pour SAGE II.

Le coe cient d'extinction arosola 448.5 nm (SAGE Ill) et 452 nm
(SAGE 1) :
Les courbes en hauta droite de la gure 4.51 pesentent leesultats des comparaisons
entre les pro Is verticaux d'extinction des arosolsa ce longueurs d'onde.
la aussi, les moyennes des dierences relatives sont regjives kS! < k3!!' ) au-dessus
de 10 km. Sur cette gamme d'altitude, on constate un biais gatif (-40a -10%), les
dierences relatives augmentant (en valeurs absolues awd'altitude). Le meilleur accord
est obtenu entre 17 et 22 km (dans la couche d'aerosols de §&) : dierences relatives
de -10a -6%, ecarts-types et RMS inkrieursa 20%. Au-dssus de 22 km, les dispersions

et les RMS augmentent (de 20a 60%).

Le coe cient d'extinction a@rosola 520.31 nm (SAGE IIl) e t 525 nm
(SAGE 1I) :
La gure 4.51 pesente les esultats des comparaisons aes longueurs d'onde (en basa
gauche).
En-dessous de 25 km, les dierences relatives sont prochés zro mais avec desecarts-
types compris entre 16 et 50%. Au-dessus de 25 km, les digrees relatives augmentent
fortement, cepassant 60% au-dessus de 30 km.
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Le coe cient d'extinction a&rosola 1022.1 nm (SAGE lll) e t 1020 nm
(SAGE 1) :
Les esultats des comparaisonsa ces longueurs d'onde spesenes sur la gure 4.51 (en
basa droite).
Il appara’t que les dierences relatives sont en moyenne gsitives k34 > k' ). Un
biais de 8a 30% entre les deux produits est constae. Le nikur accord moyen est encore
obtenu dans la couche de Junge (entre 16 et 23 km) : les dianees relatives moyennes
sont comprises entre 8 et 12% avec des dispersions ineresa 30%. Au-dessus de 23 km,

les dispersions et les RMS augmentent fortement.

45.3 Conclusions

Les concentrations en ozone et en dioxyde d'azote issues desures SAGE Il et
SAGE IIl (LOA) sont en bon accord (entre 15 et 55 km pour @ et entre 16 et 36 km
pour NO,). On constateegalement que les coe cients d'extinctiona 385 et 448 nm sont
en cesaccord : les coe cients d'extinction de SAGE Il surstiment ceux de SAGE Il. A
1020 nm, c'est l'inverse : SAGE Ill sous-estime SAGE II. A 526m, on obtient un bon
accord en-dessous de 25 km. Au-dessus de cette altitude, FAE sous-estime SAGE II.
Ces esultats sont en bon accord avec letude faite par Yuet al. [2005] avec les produits
SAGE lll o ciels.

4.6 Validation avec les produits de SPIRALE

4.6.1 Description de l'instrument SPIRALE

SPIRALE (SPectroscopie Infra-Rouge par Absorption de Lase Embarqies) est un
spectronetrea 6 diodes laser accordables embarquableusoballon stratospherique [Mo-
reau et al., 2005]. Il aet eali® par le LPCE (Laboratoire de Physique et Chimie de
I'Environnement - Orkans) avec la collaboration de 'ONERA (O ce Nationale d'Etudes
et de Recherches Aerospatiales). Il est consace a la mese in situa haute esolution
spatiale et temporelle d'especes chimiques depuis la hautroposptere jusqua 35 kma
la monee aussi bien qua la descente du ballon. Les espes chimiques mesurables par
SPIRALE peuvent étrea longue duee de vie (CO, Q, CHy4, N,O, COF,, CO,, HCI) ou
a courte duee de vie (NO,, HNO3, NO, HOCI, H,0,, OCS).

Les rayonnements issus des diodes laser sont injeces damee cellule a l'air libre a

e exions multiples (de type Herriott) place sous la naelle. Cette cellule est constittee
de 2 miroirs distants de 3.5 m autorisant un trajet optique d800a 500 m. Les longueurs
d'onde des rayonnementsemis par chacune des diodes lasmntsajustables en eglant la
temperature et le courant d'injection ip dans chacune d'elles. Dierentes micro-fenétres
spectrales infrarouges (de 3a 10m) sont ainsi choisies selon la nature des especes viees.
Par exemple, le tableau 4.4 liste les micro-fenétres usdes par chaque diode lors du vol
de Janvier 2003a Kiruna (Swede).

La esolution spatiale de l'instrument cepend de la vitese de l'ascension (ou de la
descente) du ballon et de la fequence d'acquisition des swes. Cette dernere est de
1 Hz permettant une esolution verticale de 5 m approximatiement.

La technique de mesure s'appuie sur l'absorption directe 'inkensie du rayonnement
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Diode laser Nombre d'onlde Largeur spl)ectrale Esgeces cibles
central (cm -) (cm *)
1 2082.15 0.59 CO, 03, CO;,
2 2925.90 0.54 HCI
3 1262.10 0.50 N,O, CH,4
4 diode non instalee
5 1598.60 0.54 NO,, H,O
6 1701.50 0.45 HNO3, O3

Tab. 4.4 { Liste des especes mesuees lors du vol de SPIRALEa Kina en janvier 2003.
D'apes Moreau et al. [2005].

au nombre d'onde transmis apes un trajet L dans la cellule secrit d'apes la loi de
Beer-Lambert :

()= "Tlo()exp( ()nL) a() (4.28)

al lg( )etl () sontrespectivement les intensies incidentes et transises, ( ) la section
e cace d'absorption de I'espece, n la concentration de I'sgece consiceee, L la longueur
du trajet optique et g ( ) le pro | normali® du faisceau laser (cecrit par une gausienne
ou une lorentzienne). Les informations spectroscopiquesligees sont issues de la base de
donree HITRAN 2004 [Rothman et al., 2005].

L'objectif de l'algorithme ceveloppe au LPCE est de cedure de la mesure du signal
absorke la concentration n de l'espece absorbante. Pouredaire, un spectre synthetique
est calcuka partir des donrees spectroscopiques et itrementales. Plutdt que d'utiliser
ce spectre pour retrouver la concentration (en la faisant vi@r jusqua minimiser lesecarts
entre le spectre syntletique et le spectre mesue), l'algrithme utilise un ajustement par
la technique des ckerivees secondes. La proedure est egenee sur la gure 4.52 ( gures
du haut et du bas, celle du milieu correspondanta la nethod standard d'ajustement des
spectres d'absorption). Tout d'abord, le signal sans abguiton est reconstruit. Ensuite, la
cerivee seconde du rapport entre la cerivee du signal msue et ce signal sans absorption
est ajusee a la cerivee seconde du spectre calcuk. Qantitativement, la methode des
cerivees secondes est plus pecise que la nethode staadd par ajustement des signaux
dans le cas au de nombreuses raies d'absorption d'espeahsrentes intererent dans la
micro-fenétre consiceees [Moreau et al., 2005].

4.6.2 Specicie du vol de janvier 2003

Le vol de SPIRALE du 21 janvier 2003 a Kiruna (677 nord - 21:1 est) aet
utilise durant mes travaux de tlesea des ns de comparaisns avec les produits ozone
et dioxyde d'azote de linstrument SAGE Ill. Ce vol nocturnecebutaa 19h (TU) et
s'achevaa 21h (TU). A cette eriode de l'anree eta cet erdroit, le soleil se eve vers 9h et
se couche vers 13h (TU). Les mesures ontet collecees d®a 32 km lors de la monee
du ballon. Cependant, selon lI'espece consiceee, la game d'altitude des pro Is retrouves
varie : l'absorption de l'ozone aet mesuee de 10.625 kim 32 km et celle du dioxyde
d'azote de 18.625 kma 32 km. Dans cetteetude, l'altitude era plutdt exprinee en terme
de temperature potentielle, les transports de masse d'age faisant sur des trajectoires
isentropes c'esta dire sur des trajectoiresa temperatue potentielle constante. La gure
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Fig. 4.52 { Processus de restitution de la concentration ensCet en CO. En haut :
signal d'absorption (en noir) et signal sans absorption reastruit (bleu). Au milieu :
spectre d'absorption syntretique (en rouge), exgerimetal (en pointile noir) et le esidu
(en bleu). En bas : cerivees secondes des spectres d'algmn syntretique (en rouge) et
exgerimental (en pointile noir) et esidu (en bleu), do nrees geophysiques et concentrations
retrouees. D'apes Moreau et al. [2005].

4.53 pesente les variations de la temperature potentiéd avec l'altitude pour le vol de
SPIRALE.

La principale speci cie de ce vol de SPIRALE est sa positon par rapport au vortex
polaire. En e et, SPIRALE a cotoye la frontere du vortex, etant tantdta I'exerieura
l'inerieur oua la frontere au cours de son ascension. la gure 4.54 montre les cartes de
vorticie potentielle a dierentes temperatures pote ntielles calcukes a l'aide du mockle
MIMOSA (Moctlisation Isentrope du transport Mesoechelle de 'Ozone Stratospterique
par Advection) [Hauchecorne et al.,, 2002]. A 417, 483 et 500 IK nacelle est hors du
vortex, a 547 et 573 K, elle est rentee dans un lament de vdexa 670 et 723 K,
elle se situe entre le lament et le vortex lui-méme et au-de elle esta l'inerieur du
vortex. Ces positions par rapport au vortex polaire rendenfa comparaison avec toutes
autres mesures di ciles. En e et, la vorticie potentiell e devient ici une grandeur devant
intervenir comme criere de concidence entre 2 mesuresianéme titre que la distance et
la duee les ®parant. La comparaison recessite donc deattre en place 3 crieres pour
e nir une concidence : les crieres d'iso-PV, temporé et spatial. Comme le montre le
tableau 4.5, aucunewenement SAGE Ill ne se trouve dans lagion de Kiruna le jour du
vol de SPIRALE permettant une comparaison directe.
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Fig. 4.53 { Temperature potentielle en fonction de l'altitude pendant I'ascension de SPI-
RALE.

Orbite Heure (TU) Latitude Longitude

556620 16:14 69.80 -71.78
556720 18:00 69.82 -97.97
556820 19:45 69.84 -124.3
556920 21:30 69.86 -150.46
557020 23:16 69.88 -176.78

Tab. 4.5 { Exenements SAGE Il le 21 janvier 2003 entre 16h et 23lBdans I'remisplere
nord. Les longitudes regatives correspondent a I'ouest el Greenwich. Les latitudes et
longitudes indiglees correspondenta la position du poinsubtangenta 20 km.

4.6.3 Comparaisons

La recherche de concidences a doncet e ectlieea chage niveau, le long de trajec-
toires isentropes avant et arrere calcukesa l'aide duogiciel HYSPLIT?! (Hybrid Single-
Particle Lagrangian Integrated Trajectory)a partir des positions de SPIRALE. Les trajec-
toires sont calcukes sur neuf jourrees avec un pas d'unelwre. Lesevolutions de I'ozone
et du dioxyde d'azote le long de ces trajectoires ne sont paaniblables. En e et, I'ozone
peut &tre consicee comme un traceur sur quelques jouses alors que le dioxyde d'azote
est une espece ayant une variation cyclique diurne tes pnonee. La gure 4.55 pesente
de facon sclematique le cycle de variation du rapport de glange du dioxyde d'azote dans
la stratosplere. La teneur en dioxyde d'azote est maximakela tombkee de la nuit puis
diminue au cours de celle-ci. Au lever de soleil, la conceatiion en dioxyde d'azote decrot
tes rapidement (principalement du fait de la photolyse duNO,). Au cours de la jourree,
la concentration en NQ reste basse mais augmente egerement. Au coucher du sbléa
concentration en NQ augmente rapidement (eaction de I'ozone avec NO).

Le vol de SPIRALE est e ectie de nuit quand le rapport de nebnge en NQ est
maximal et les mesures d'occultation de SAGE Ill sont e ecaes aux cepuscules. Par
congquent, il sera recessaire, apes avoir troue lesenements comparables, de corriger
les proIs de NO, de SAGE lIII.

thttp ://www.arl.noaa.gov/ready.html



138 Algorithme d'inversion de SAGE IlI

Fig. 4.54 { Cartes de vorticie potentielle pour dierentes altitudes de SPIRALE de 417
a 885 K (16a 32 km). La position de SPIRALE est repeee par une croix blanche ou
noire. Cartes fournies par F. Coquelet, LPCE Orkans.
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Fig. 4.55 { Cycle diurne du dioxyde d'azote.

Recherche de concidences :

{ Le premier criere utiliee est spatial : on cherche pour diaque point de la trajectoire
si une mesure SAGE Ill a eu lieua moins de 600 km de ce point.

{ Le deuxeme criere utiliee est lecart temporel entr e la mesure SAGE Il et I'heure
le long des trajectoires. Du fait des variations tes rapid de NQ au lever ou au
coucher de soleil, unecart de moins d'une heure est acceptne premere lection
est ainsi e ectileea chaque niveau.

{ La dernere slection e ectlee permet de s'assurer quda masse d'air traveree
par la trajectoire est bien la méme que celle soncee par SAGIII. Le criere
de vorticie potentielle est applige sur la base de cartede vorticie potentielle
fournie par F. Coquelet (LPCE) et calcukea l'aide de MIMOSA.

A certains niveaux, aucune concidence n'a pu etre troevdu fait de la tes grande
proximit des trajectoires simukes avec le vortex polae (criere PV non respece). L'uti-
lisation de trajectoires avant s'est awee vaine, aucua concidence avec SAGE Il ne fut
trouwvee. Le tableau 4.6 recense les concidences trowe le long des etrotrajectoires.

Temp_srature Orbite Date Distance c!e SAGE "l
potentielle (K) a la trajectoire
417 556320 | 21-01-2003 280 km
452 556320 | 21-01-2003 417 km
483 556320 | 21-01-2003 550 km
500 552620 | 18-01-2003 455 km
547 556420 | 21-01-2003 440 km
573 556420 | 21-01-2003 463 km
670 556420 | 21-01-2003 588 km
723 556420 | 21-01-2003 499 km
796 552220 | 18-01-2003 409 km
885 556320 | 21-01-2003 490 km
Tab. 4.6 { Cowncidences iso-PV, temporelle et spatiale entre 3 Il et les

etrotrajectoires issues du vol de SPIRALE.
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An de tenir compte de la dierence entre les esolutions \erticales des mesures
SPIRALE (quelques netres) et SAGE Il (0.5 km), le pro | SPIRALE aet lisea l'aide
d'une fonction triangulaire de largeur 1 kma la base.

La gure 4.56 pesente les prols de rapport de nelange de SGE IIl - LOA et
SPIRALE pour I'ozone ainsi que les pro Is des dierences ratives entre ces deux pro Is.
Les dierences relatives calcukes sont comprises entrd0 et 10% pour six niveauxetudes
sur dix. Aux autres niveaux, les dierences relatives resnt tout de méme inkrieuresa
30% en valeurs absolues. Gereralement, la concentratioen ozone issue de SAGE Il -
LOA est sugerieure a celle issue de SPIRALE saufa 452, 508t 796 K. Pour ces deux
derniers niveaux, les concidences SAGE Il trouvees omu lieu trois jours avant la mesure
SPIRALE rendant la comparaison plus celicate.
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Fig. 4.56 { Pro s verticaux des rapports de nelange d'ozone megs par SPIRALE et
par lesevenements SAGE Il -LOA en concidence avec legtrotrajectoires @ gauche).
Le pro | rouge correspond au pro | SPIRALE non convolie, les points rouge aux mesures
SPIRALE convole et les points bleus aux mesures SAGE Ill - QA. Les barres d'incer-
titudes sont reporees en trait plein. Le pro | des diere nces relatives assocees est dans
le panneau de droite. Elles sont calcuees comme la dieree (SAGE Il - SPIRALE) sur

la moyenne des deux mesures.

Pour la plupart des niveaux, la concidence trouwee a lie@au matin du vol de SPI-
RALE. La quantie de dioxyde d'azote mesuee par SAGE Il pour ces concidences eta
ces niveaux n'est donc pas comparable directementa celleesuee par SPIRALE. Pour
tenir compte de la dierence temporelle entre les deux meses, un coe cient issu du
mocktle lagrangien MIPLASMO (Microphysical and Photochental Lagrangian Stratos-
pheric Model of Ozone) [Rivere, 2001] est appligiea la aleur mesuee par SAGE Ill. Le
rapport de nelange K, de SAGE Il corrige se calcule comme suit :

_ NO3
rﬁOOZ = rmgsz NOS (4.29)

al l'exposant 'sr' cesigne la valeur calcuee par MIPLASMO au lever du soleil le jour
de la mesure SPIRALE et I'exposant 'spi' vaut pour la valeur alcuee au moment du
vol de SPIRALE. A 500 et 796 K, lesewenements SAGE IlI trougs ont eu lieu au lever
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du soleil, 3 jours avant le vol de SPIRALE. Les m&mes coe cigs (ceux mocktlisant la
variation de dioxyde d'azote entre le moment du vol et le levade soleil du méme jour)
ontek appligles. Les esultats obtenus sont pesenes sur la gure 4.57. Les dierences
relatives entre les pro Is SPIRALE et SAGE Il - LOA corrige s setendent de -60a -30%
(SAGE IlI - LOA inkrieura SPIRALE) et de 30a 60% (SAGE Ill - LOA superieura
SPIRALE) pour d'autres niveaux. La correction diurne aneiore les comparaisons sauf
a 500 K eta 723 K pour des raisons inexpliquees. Ces cesaords sont consistants avec
l'une des conclusions de l'article de Berthet et al. [2007]es desaccords entre les pro Is
de NGO, issus de mesures a distance et ceux issus de mesures in-siat attribltes a
I'nypotrese d’homogereie sprerique utilise dans les algorithmes d'inversion des mesures
d'occultation. En e et, dans le cas de situation dynamiquea@mplexe (abords du vortex), le
long trajet optique traverse des zones hors vortex (riche &O,) et des zonesa l'inerieur
du vortex (pauvre en NQ) gererant des structures dans le pro | de NG, ne reetant pas
la ealie.

Les desaccords persistants entre SPIRALE et les mesures GB Il corrigees sou-
lignent le fait que la methode d'occultation est mal adapée a la mesure d'especes tes
eactives dans le cas de situations dynamiques complex&efthet et al., 2007].
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Fig. 4.57 { Prols verticaux des rapports de nelange de dioxyde 'dzote mesues par
SPIRALE (en rouge) et par lesewenements SAGE IIl - LOA (en Beu) en concidence
avec les etrotrajectoires @ gauche). Le pro | en trait continu rouge correspond au pro |
SPIRALE non convolte, les points rouges aux mesures SPIRALconvolees, les points
bleus aux mesures SAGE Il - LOA non corrigees et les pointoses aux prols SAGE
[11 - LOA corriges. Les barres d'incertitude sont reporees en traits pointiles. Les pro Is
des dierences relatives assocees sont repesenes droite. Elles sont calcuees comme la
dierence (SAGE Il - SPIRALE) sur la moyenne des deux. En rauge, avec SAGE Ill non
corrige et en bleu avec la correction diurne.
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4.7 Conclusions

Ce chapitre a cetaile les dierentes etapes de l'algorithme d'inversion des trans-
missions spectrales de SAGE Ill. Les produits obtenus aingue leurs incertitudes ont
egalementet pesenes. A des ns de validation, ces poduits ontee confrones aux pro-
duits SAGE Il o ciels eta ceux issus de l'algorithme du SPbSU. Des comparaisons avec
des mesures concidentes des satellites SAGE Il et POAM lbhtegalementee pesenes.
Enn, les pro Is verticaux de l'instrument sous ballon SPIRALE ontee compaesa des
mesures corelatives de SAGE III.

Nous esumons dans le tableau 4.7 les esultats des di@ntes comparaisons ef-
fectiees. Dans la stratosplere, les concentrations ena@ze ceduites des mesures de SAGE

SAGE llI SAGE llI
(LaRC) (SPbSU) POAM IlI SAGE I SPIRALE

O; +++ +++ +++ +++ ++
NO, ++ + +++ ++

384 ¥ ND ND ND
448 ++ ND + ND
520 ++ ND ND + ND
600 ++ ND ++ ND ND
675 ¥ ND ND ND ND
750 ++ ND ND ND ND
869 ++ ND ND ND ND
1020 ++ ND ND
1545 ++ ND ND ND ND

Tab. 4.7 { Resune des comparaisons e ectiees entre les prodsi SAGE IIl (LOA) et
les produits issus d'autres algorithmes et d'autres instraents. Le nombre de symbole
+ traduit la qualie de l'accord entre les 2 produits et le nanbre de l'importance du
cesaccord. ND signi e que le produit concerre n'existe pgs ou n'est pas disponible.

Il par notre algorithme sont en tes bon accord avec celleseduites des algorithmes du
LaRC et du SPbSU. En comparant ces produits issus d'une ménmeesure mais d'al-
gorithme d'inversion dierents, nous inter-validons cestrois produits. Cependant, nous
devons recourir aux produits d'autres instruments ("pevalices”) a n de valider la me-
sure de SAGE Ill. Nous avons ainsi compae notre produita eux des instruments SAGE
[I, POAM lIl et SPIRALE. Un tes bon accord estegalement obtenu (dans une moindre
mesure avec SPIRALE). Dans la stratosplere, nous pouvon®ic avoir con ance dans les
mesures d'ozone issues de ces instruments. Il nous restadtmisa aneliorer les concen-
trations en ozone dans la nesosptere par |'utilisation d& canaux UV de SAGE III.

La ekcetection par occultation solaire du dioxyde d'azote est, quanta elle, plus cklicate.
En e et, une mesure d'occultation est e ectwee au lever ouacoucher de soleil, au moment
al les concentrations en NQ varient le plus fortement. L'accord obtenu entre notre pro-
duit est ceux issus des deux autres algorithmes d'inversiale SAGE Il est globalement
bon. Les comparaisons e ectwees avec les concentratioms O, ceduites des instruments
SAGE Il et POAM Il fournissent de bons esultats : globalenent, de bons accords sont
obtenus. Notre produit NG, est par conequent touta fait exploitablea des ns scierti-
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gues. Toutefois, les esultats de la comparaison avec SRALE nuancent cette conclusion.
En e et, les forts cesaccords trouves entre notre produitet celui ceduit des mesures in
situ de SPIRALE montrent que les mesures de cette espece paccultation solaire (ou,
plus gereralement les mesures au limbe) sonta consider avec pecaution dans le cas
de situations dynamiques complexes telle la proximie duaortex polaire. Il ressort donc
de cesetudes que notre produit N@ est able en dehors de ces situations. Il est pevu,
an d'aneliorer encore notre produit NO, d'inegrera notre algorithme d'inversion un
mockle permettant de prendre en compte les variations deahgle 2nithal solaire le long
de la ligne de viee. De plus, dans la prochaine version detr@algorithme, les sections
e caces d'absorption utilisees ne seront plus xes mais veables selon la temgerature :
nous utiliserons les quatre jeux de sections e caces dont ue disposons (voir paragraphe
4.1.2.1).

Pour les arosols, l'accord entre les produits du LOA et caudu LaRC est bon, four-
nissant ainsi une bonne inter-validation de ces produits.ds comparaisons avec les co-
e cients d'extinction des arosols des mesures POAM Ill enconcidence ont permis de
valider les coe cients d'extinction de SAGE Il (LOA)a 448 .5 nm et 600 nm. Par contre,
le coe cient d'extinctiona 1020 nm n'a pu étre valice par POAM IIl. Sur une grande
partie des altitudes obserees, le coe cient d'extinction SAGE Illa 1020 nm sous-estime
en moyenne celui de POAM lll. Les comparaisons arosols av8AGE Il con rment ce
cesaccord obsene a 1020 nm : le coe cient d'extinction SAGE 11l (LOA)a 1020 nm
sous-estime celui de SAGE IlI. A l'oppo<, les proIs d'extiction SAGE Il surestiment
les pro Is SAGE lla 385 et 448 nm. Il est alors di cile de condure quanta la qualie des
produits arosols de SAGE Il dans les canauxa 385 nm etad20 nm qu'ils soient ceduits
de l'algorithme o ciel ou de notre algorithme. Nous pouvongout de m&me a rmer que
notre algorithme fournit des produits arosols de relatigment bonne qualiea 448, 520
et 600 nm, utilisables pour exploitations scienti ques.
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Chapitre 5

Les arosols stratospleriques issus
de feux de forét

Ce chapitre esume tout le travail e ectle dans l'attente de pouvoir appliquer notre
algorithme d'inversion aux transmissions de SAGE Ill. En eet, ces transmissions, points
de cepart de l'algorithme, n'ontee misesa notre disposition que tardivement. Ainsi, tout
ce travail aet e ecte avec les produits o ciels de SAGE Il (version 3). L'initiative
de cette etude revienta la presse! En e et, en septembre 23 (date de mon entee au
LOA pour mon stage de DEA), la presse internationale mettaien exergue l'intensie des
incendies de forét de l'ouest du Canada. La province de Coibie Britannique fut plus
particulerement touchee avec 275 000 hectares de foretoraks. Lee 2003 est lee au
cours duquel le plus grand nombre d'incendies de fortes inwes fut recense dans cette
egion du Canada au cours des 15 derneres anrees [Filmp2004]. Dans une moindre
mesure, la province d'Alberta futegalement fortement toclee.

Plusieurs prols SAGE IIl de coe cients d'extinction des aerosols en ao0t 2003 dans
ces egions ont eek la pesence de structures inhaliuelles dans la basse stratosplere :
des couches d'aerosols (de quelques kilonmetres) de fortee cients d'extinction ontee
mises enevidence. Une relation de causea e et entre lesufe de forét et ces structures
a alorsek suppose. Un plenonene de pyro-convectiorpourrait &trea l'origine de ces
couches d'aerosols dans la basse stratosptere. Les imaddODIS (MODerate resolution
Imaging Spectroradiometer) ont monte que ces structurepouvaient étre le fait des feux
de forét. L'indice arosol TOMS (Total Ozone Mapping Specometer) correspondant
sembleegalement I'a rmer. A l'aide des mesures spectratede SAGE I, nous avons alors
cetermire les proprees microphysiques de ces arosls. Apes un peambule pesentant la
geographie des lieux consiceees, la situation neeaologique et les incendies de lee 2003,
nous pesenterons les observations satellitaires corpegdantes ainsi que la restitution des
proprees microphysiques des arosols ceteces parSAGE IlI.

Ce chapitre a fait I'objet d'une publication dans un compte endu de conges [Tetard
et al., 2005].
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5.1 Geographie, conditions neeorologiques et incen-
dies de l'ouest canadien en aott 2003

5.1.1 Geographie

Les provinces canadiennes qui nous ineressent ici sontles de Colombie Britan-
nique et d'Alberta (voir carte 5.1). Elles sont comprises gpoximativement entre les
latitudes 50 et 6(ord et entre les longitudes 110 et 130est. L'ouest du Canada est
une egion montagneuse. Les montagnes rocheuses congtiula frontere sud entre les
provinces d'Alberta et de Colombie Britannique. Elles culmmenta pes de 4000 m. Les
montagnes des chaines coteres, dans l'ouest de la ColamiBritannique sekvent quant
a elles jusqua plus de 4000 m.
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Fig. 5.1 { Carte des provinces du Canada.

Une grande partie de ces deux provinces est constitlee deéfts. Il s'agit essentielle-
ment de foréts de esineux en Colombie Britannique alorsug la forét d'Alberta peut &tre
compose de esineux et de feuillus. Il esta noter que lessineux constituent un meilleur
combustible que les feuillus et que les incendies de esimesont plus intenses. Ces foréts
sont pesentes dans les valees ainsi que sur les contregfodes montagnes.

Ihttp ://atlas.nrcan.gc.ca/site/index.html



5.1 Geographie, neeorologie et incendies 147

5.1.2 Conditions neeorologiques de ke 2003 au Cana da

Les cartes nekorologiques issues des archives du seeviceeorologique du Canada
(voir cartes 5.2) montrent que les provinces de Colombie Bainnique et d'Alberta eurent
unet 2003 plus sec et plus chaud que la normale. Les pgstations (carte 5.2a gauche)
au sud de la Colombie Britannique et de I'Alberta furent inérieures de pes de 60%a la
normale. Les temperatures (carte 5.2a droite) furent sugrieures de 1.5a 3C par rapport
a la normale dans le sud de ces egions. Cette situation paéura sur la quasi-inegralie de
lee 2003 du fait d'un anticyclone ance pes de la cote ouest du Canada. Pour illustrer,
la ville de Kelowna (sud de la Colombie Britannique) connutre2003 sonet le plus sec
depuis 1899 avec 44 jourrees congecutives sans pluie!

L
* Matocrolngical Siervice of Canats  Sarvice méthoralopiaue ou Cansds
Ciimate foscarch Branch Direetion do ia recharcns climataiogique

Fig. 5.2 { Cartes d'anomalies de pecipitations @ gauche) et & temgeratures @ droite)
pour les mois de juin, juillet et ao0t 2003. D'apes les sgices netorologiques du Canada.

5.1.3 Les incendies de forét

Toutes les conditions requises pour d'intenses feux dedofirent alors eunies dans
ces deux provinces canadiennes. Cependant, la saison deg fat tout de méme d'une
ampleur inattendue de par letendue des incendies et de p&urs intensies. Des 2 egions,
la Colombie Britannique fut la plus touchee. Pes de 2500dux de forét furent recenses
en Colombie Britannique (275 000 ha de foréts incendeegt 1200 en Alberta (75 000
ha). La carte 5.3 montre la epartition spatiale et letendue des feux de forét en Colombie
Britannique sur la periode de juina ao0t 2003. La majorié des feux de forét eut lieu dans
le sud de la Colombie Britannique, egion alors tes ®ch. C'estegalement au sud que les
feux de forét setendant sur plus de 100 ha eurent lieu. litensie de ces feux de forét
est renforee non seulement par la nature du combustibler{enajorie des esineux) mais
aussi par la pente des montagnes (voir photographie 5.3).

Notons quevidemment ces incendies ne se sont pas areg la frontere anericano-

canadienne. En e et, letat du Washington connut egalement beaucoup d' incendies de
forét en aolt 2003.
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Fig. 5.3 { A gauche, cartes des feux de foréts en Colombie Britagne pendant lee
2003. Chague point coloe corresponda un feu de forét. Ardite, photographie d'un de
ces intenses feux de foréts. D'apes Filmon [2004].

5.2 Observations satellitaires de feux de forét

L'intensie de ces feux de foréts (voir la photographie dda gure 5.3) fut telle
gue d'impressionants panaches de funees et de poussefagentemis jusqua plusieurs
kilonmetres d'altitude dans la troposptere. Par congqient, nous nous sommes demandes
si les instruments satellitaires couvrant cette zone distguaient une signature particulere
duea ces panaches de funee. Cette section esume l'endamdes observations satellitaires
utiliees dans cetteetude.

5.2.1 L'instrument MODIS

MODIS est un radionetre imageur ceveloppe par la NASA [Sdomonson et al., 1989]
visant au nadir. Deux versions de cet instrument sonta bordle 2 plateformes satellitaires
nomnees EOS-Terra (lanee en cecembre 1999) et EOS-Aquéancee en avril 2002). lIs
gravitent sur la méme orbite (feliosynchrone, 700 km)a gelques heures de decalage. La
large fauctee de MODIS (plus de 2000 km) permet de couvririnegralie du globe en
une ou deux jourrees. MODIS possde 36 canaux spectrauxaait de 0.405 ma 14.385

m.
Nous utiliserons ici les images esultant de la combinaisades canauxa 670 nm, 876 nm
et 2155 nm. Chaque point rouge repesente une anomalie derigerature cetecee par les
canaux infrarouges de MODIS. Il peut alors s'agir de feux owetluptions volcaniques. Les
panaches de funee sont clairement identi ables et distirte des nuages. Ces images sont
disponibles publiguement sur le site internet de MODIS
Nous pesenterons ici, a titre d'exemple, deux cartes MOI5 ( gures 5.4). La carte de
gauche correspond aux feux de foréts de Colombie Britanom du " ao0t 2003 et celle
de droitea ceux du 3 ao0t 2003.

2http ://rapid re.sci.gsfc.nasa.gov/
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Fig. 5.4 { Feux de forét vus par MODIS. A gauche, la carte du®l ao0t 2003 de 48a
5%ord et de 112a 126ouest. A droite, la carte du 3 ao0t 2003, de 49a 55ord et de
113a 127ouest.

A chaque point rouge correspond une anomalie de temperatirOn remarque donc
que l'instrument MODIS cktecte les feux de forét. Seulenm, nous ne pouvons en tirer
gue des conclusions qualitatives. Rien ne nous renseigne l@aititude ou la composition
des panaches de funee, nous pouvons simplement conclure ges feux de forétemettent
comme on s'y attendait d'importants panaches de funee.

5.2.2 L'instrument TOMS

TOMS aet lan®a bord de dierentes plateformes satel litaires : Nimbus 7 de 1978a
1993, Adeos de 1996a 1997 et Earth Probe de 1996a 2005) [M¢t&'s et al., 1998]. TOMS
mesure la luminance di usee par I'atmosplere dans six baaes spectrales entre 308.6 et 360
nm. Il est principalement destirea la cetermination de la colonne totale d'ozone. Lequipe
scienti que de TOMS fournitegalement un produit serosol appek l'indice aerosol (Al).

Il s'agit en fait d'une grandeur repesentant la dierence entre la luminance mesuee
(c'esta dire la luminance de I'atmosptere, incluant notanment la di usion mokculaire et
I'extinction des aerosols) et la luminance simuke d'unetmosphere purement mokculaire :

Al = 100 log 560 (5.1)

On quali e l'indice arosol deleve quand il approche ou exede la valeur 8. Trois raisons
peuvent expliquer de fortes valeurs de l'indice aerosol Bt et al., 1999] :

{ une forteepaisseur optique des arosols,

{ un faible alledo de di usion simple (aerosols fortementabsorbants),

{ une altitudeelewee de la couche d'aerosol.

De fortes valeurs de l'indice arosol (entre 25 et 32) ontee pecedemment relewees
par Fromm et al. [2005, 2006] lors devenements de pyro-owection. Dans ces deux cas,
l'altitudeelevee du panache de furree (de l'ordre de 12al6 km) est la cause de ces forts
indices erosols.

Méme si les indices arosols assoces aux feux de forét tbuest canadien en 2003 n'at-
teignent pas de telles valeurs, ils sont tout de méme impats : le 2 ao0t 2003, l'indice
aerosol atteint la valeur de 6 et le 3 aoQt, il atteint 8.5 (wir cartes 5.5). Cependant, rien
ne nous permet de conclure sur la raison de ces forts indicessols, nous pouvons &a
encore juste conclure sur I'importance desemissions @®sols leesa ces feux de foréts.
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Fig. 5.5 { Indice arosol (TOMS) le 2 ao0t 2003 @ gauche) et le 200t 2003 @ droite).

5.2.3 L'instrument SAGE II1I

La forte intensie des feux de foréts de I'ouest canadienneaolt 2003 est awee.
Nous nous sommes alors demances s'ils etaient su sammernntenses pour atteindre la
haute troposptere voire la basse stratosplere. L'analgs de plusieurs pro Is verticaux
du coe cient d'extinction des arosols a monte, pour tous ces evenements une forte
augmentation dans la basse stratosptere. Cesewenemensont recenes dans le tableau
5.1.

n° de L heure latitude longitude
levenement n* dorbite date (TU) nord O?Jest
1 00819820 2 ao0t 2003 4h 51.7 121.4
2 00821120 3 ao0t 2003 2h30 52 103.8
3 00822520 4 aoOt 2003 3h 52.3 112.4
4 00823920 5 ao0t 2003 3h45 52.7 121.1
5 00826620 7 ao(Ot 2003 3h 53.4 112.1
6 00828020 8 ao0t 2003 3h45 53.7 120.8
7 00830720 10 ao0t 2003 3h 54.5 111.8
8 00832120 11 ao0t 2003 3h45 54.9 120.5
9 00834820 13 ao0t 2003 3h 55.7 111.5
10 00843020 19 ao0t 2003 3h 58.4 111.3

Tab. 5.1 { Liste desevenements SAGE Ill dans 'ouest canadienreaot 2003 pesentant
une anomalie d'extinction arosols dans la basse stratdgpe. Le nunero a ecea chaque
evenement sera repris dans la suite de ce chapitre.

La gure 5.6 montre ces dierents pro Is de coe cient d'ext inction des arosols. On
distingue aissment pour ces 10ewenements I'augmentadin du coe cient d'extinction aux
longueurs d'onde de SAGE Ill dans la basse stratosplere (glgues kilonetres au-dessus
de la tropopause thermique). Ces augmentations pourraie@tre impueesa dewentuelles
eruptions volcaniques de fortes intensies mais aucun€eut lieua cette periode de l'anree,
ni les mois peecdents. Cette augmentation pourrait egéement etre le fait de nuages
de hautes altitudes. Ainsi, nous avons examire pour chacutes exenements SAGE IlI
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le produit nuage fourni par lequipe du LaRC. Ce produit comsiste en deux 'ags', un
indiguant la pesence (ou l'absence) de nuages et l'autrepesente l'incertitude sur ce
produit. La pesence de nuages correspond aux ags 3 et 4alisence correspond aux
ags 1 et 2 (le ag 0 montre que certaines donrees manquent pio pouvoir ceterminer
correctement le ag). Les ags incertitudes 2, 3 et 4 indiquat que le ag pesence assoce
est douteux (pour diverses raisons, voir McCormick [2002])e ag incertitude 1 indique
gue le ag pesence correspondant est tes able et le agmcertitude O montreegalement
gue certaines donrees manquent pour pouvoir ceterminerocrectement le ag pesence.
La gure 5.7 montre les pro Is verticaux de ces ags pour les @ewenements SAGE IlI
etudes. Il apparat que pour tous lesevenements, homis les 1? 3 et 7, I'absence de nuages
est constakee (ag pesence 1) avec une bonne certitude &g incertitude 1) aux altitudes
al les augmentations du coe cient d'extinction des aro®ls sont obsenees. Pour les
evenements n° 3 et 7, l'algorithme nuage du LaRC conclue sur I'absence deages mais
avec une incertitudeelewee.
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Fig. 5.6 { Prols verticaux des coe cients d'extinction des arosols issus des mesures de
SAGE lll dans l'ouest du Canada durant le mois d'ao0t 2003. & ligne horizontale noire
corresponda l'altitude de la tropopause.
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Fig. 5.7 { Prols verticaux du ag 'pesence de nuage' (en rouge)et du ag 'incertitude’
assoce (en bleu) issus des mesures de SAGE Ill dans l'oudst Canada durant le mois
d'aodt 2003. La ligne horizontale noire corresponda I'ditude de la tropopause.
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5.2.4 L'instrument POLDER 2

L'instrument POLDER 2 (POLarization and Directionality of the Earth's Re ec-
tances) est un radionetre imageur grand champ cevelopppar le CNES [Deschamps et al.,
1994]. Il aet mis en orbitea bord de la plateforme ADEOS2 en cecembre 2002 et a fonc-
tionre jusqu'en octobre 2003. Il fournit les caraceristques spectrales, directionnelles et
polaries du rayonnement solaire eechi par I'atmospgere terrestre. POLDER 2 possde
plusieurs canaux polaries : 443, 670 et 865 nm.

Un algorithme permettant de restituer l'altitude des coucks d'aerosols aetelaboe au
LOA [Cerard, 2006]. En esune, cet algorithme utilise le fait que le canala 443 nm est
sensiblea l'altitude de la couche d'aerosol. A l'aide desanauxa 670 et 865 nm, lepaisseur
optique et le mockle d'aerosol sont cetermires. On cetermine ensuitea l'aide d'un code
de transfert radiatif [Deuz et al., 1988] la luminance palriea 443 nm pour dierentes
altitude de la couche d'arosol et on slectionne alors tte qui permet de retrouver au
mieux le signal mesue.

Une etude a ekt meree par Benoit Gerard, concernant la restitution de l'altitude des
aerosols dans I'ouest du Canada en ao0t 2003. Cetteetu@gemonte que certaines couches
d'aerosols atteignaient l'altitude de 15 km. Notonsegaément qu'en cas de s@ne nuageuse,
l'algorithme ne peut cetecter la pesence d'aerosols atdessus du nuage. Ainsi, seule une
mesure de POLDER corresponda une mesure de SAGE Ill (lenement 10). Ces deux
mesures ne sont ni colocaliees ni simultarees. La mesAGE Il a eu lieu le 19 ao0t
(3h TU) et la sene POLDER le 18 ao(t (vers 18h TU). Une etiotrajectoire (e ectlee
avec le logiciel HYSPLIT) de 24h e ectweea partir de la mesire de SAGE 11l montre que
la masse d'air soncee par SAGE Il correspond biena celleedPOLDER. La gure 5.8
montre cette etrotrajectoire ainsi que l'altitude des arosols selon POLDER. Il appara’t
gue linstrument de POLDER a cetece des arosolsa pes de 15 km (vers 55ord et
115ouest) dans la basse stratosplere (la tropopause etat sitteea 11.8 km). Dans ces
zones, lepaisseur optique est de 'ordre de 1.5a 2a 443m Le pro | SAGE llI correspon-
dant (voir gure 5.6) pesente quanta lui une augmentation du coe cient d'extinction
des arosols vers 12 - 13 km et vers 15 - 16 km.

Comme on l'a dit peedemment, I'absence d'autres mesusecorelatives POLDER 2 et
SAGE Il ne nous a pas permis de poursuivre cetteetude.

En conclusion, les aerosols obserees dans la basse stsgitere sont probablement
originaires des intenses feux de foréts de l'ouest canadi€Cependant, aucune preuve
formelle n'a pu étreetabliea partir de ces observationsLa prochaine etape permettant
d'abonder vers cette hypotlese est la cetermination desmpprees microphysiques de ces
aerosolsa partir des mesures spectrales de SAGE llI.

5.3 Proprees microphysiques des arosols de feux
de forét

L'analyse des variations spectrales des coe cients d'exiction des arosols des
evenements SAGE Ill va nous permettre de restituer les prprees microphysiques des
aerosols responsables de la forte extinction obsenee mala basse stratosplere. Ces pro-
prees sont le rayon e ectif et les densies de surface £de volume des arosols. Nous
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Fig. 5.8 { Retrotrajectoires issues des points de la mesure SAGH du 19 ao0t (en haut)
et altitude des arosols obtenuesa partir des mesures deORDER-2 le 18 ao(t 2003 (en
bas). Letoile corresponda la position de la mesure SAGEII du 19 aoqt.
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cetermineronsegalement la concentration d'aerosolsCes notions sont ¢ niesa partir de
la distribution en taille des aerosols et de leur indice deefraction (voir section 2.1.2.4).

5.3.1 Methode

Nous supposerons les particules stratospheriques de farsplerique a n de pouvoir
appliquer la theorie de Mie (voir section 2.3.3.2). Nous faposerons egalement dierents
indices de efraction correspondanta des arosols s@es contenant 75% en masse d'acide
sulfurique et 25% en masse d'eau [Palmer and Williams, 1984pes arosols de feux de
biomasse [Dubovik and King, 2000] eta des arosols de sy&wCP, 1986]. Il faut noter ici
gue les indices utilies par Dubovik and King [2000] corrpsndenta des arosols issus de
feux de la forét amazonienne. Nous utiliserons tout de mé&nees indices faute d'indices de
efraction mieux adapes aux arosols issus des forétde esineux canadiennes. Le tableau
5.2 pesente ces indices de efraction.

Sulfate Bralis Suie
Longueur
d'ondge (nm) : k : k : k
448 1.455 1.10°8 1.531 0.04 1.75 0.454
520 1.454 1.10°8 1.537 0.033 1.75 0.450
675 1.452 1.108 1.551 0.020 1.75 0.430
755 1.449 2.108 1.556 0.018 1.75 0.430
869 1.447 6.10 / 1.590 0.015 1.75 0.430
1020 1.443 1.10° 1.580 0.011 1.75 0.440

Tab. 5.2 { Indices de efraction des aerosols sulfakts, desetosols de bralis et des arosols
composes de suie pour dierentes longueurs d'onde. n esa Ipartie eelle et k la partie
imaginaire tel que m = n - ik.

La distribution en taille des arosols stratosplreriquessera ici consiceee comme
etant bien repesentee par une fonction log-normale moomodale, ainsi, trois paranetres
sonta consicerer : le rayon nmedian ry,, la ceviation standard geonetrique 4 et la concen-
tration totale d'aerosols Ng. Pour s'a ranchir de ce dernier paranetre, nous utiliseras
des distributions normaliees. Un ensemble de 480 disttibons est utilie : 48 rayons
medians (entre 0.01 m et 10 m) et 10 ckviations standards (entre 1.1 et 2). A partir
des dierentes fonctions log-normales, nous avons alorslcuk les coe cients d'extinc-
tion des arosolsa 7 longueurs d'onde de SAGE Il (448.5,28.3, 675.6, 755.4, 869.3 et
1022.1 nm) pour chaque granulonetrie et pour chaque indicge efraction. Les canaux
de SAGE llla 384.3, 601.2 et 1545 nm ne sont pas utiliees dancette etude, ces trois
canauxetant fortement bruies relativement aux autres. De plus, l'information fournie par
le canala 1545 nm est peu in uente. En e et, les variations gectrales pour les grandes
longueurs d'onde sont tes faibles. L'ajustement e ecte ne perd donc pas en pecision
sans ce canal. Nous avons ensuite stocle les rapports entes coe cients d'extinction et
le coe cient d'extinctiona 755.4 nm (k® () =k®! (7554)) dans 3 tables (une par indice
de efraction). Nous avons choisi cette longueur d'onde oame etrence car I'ozone et le
dioxyde d'azote n'absorbent pas (ou peu en ce qui concernezbne) dans ce canal. De
plus, les incertitudes assocees aux coe cients d'extirtion dans ce canal sont en moyenne
faibles. Il sut alors de trouver la distribution en taille ( donc les paranetres f, et )
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dont les rapports des coe cients d'extinction se rapprochd le plus de ceux ceduits de
la mesure de SAGE lll. A chaque altitude, on ¢k nit une granceur rendant compte de la
gualie de l'ajustement e ectite noe AD (pour I'acronym e anglais Aerosol Di erence) :

V yal a
u U 1
RS (TEE N
AD@ = e & mo (-2)
i=1 kgl (755)

al NB repesente le nombre de longueur d'onde utilisable chaque altitude, les indices
'mes' et 'mod' cesignent respectivement le coe cient d'exinction mesue et celui calcuk.
La distribution en taille etant maintenant connue, il nous restea calculer les paranetres
ineressants : rayon e ectif, densie de surface et de valme (voir la ce nition de ces
parametres dans la section 2.1.2.4). Le nombre de parti@d par unie de volume est
calcuke en faisant le rapport,a chaque longueur d'onde, rére le coe cient d'extinction
ceduit de la mesure et celui calcuke avec la distribution dg-normale normaliee la plus
adapee aux mesures. La moyenne sur toutes les longueursmtie utiliees nous fournit
alors le nombre de particules par unie de volume (.

5.3.2 PResultats

Les esultats obtenus avec les indices de efraction d&osols contenant des suies
montrent que quelque soit levenement SAGE llletude, les ADs sont sugerieuresa 75%
sur toute la gamme d'altitude etudee. Nous pouvons donc @nclure que les arosols res-
ponsable des augmentations d'extinction obsenees darsslbasse stratosprere ne sont pas
constites de suie.

Nous pesenterons ici les esultats obtenus pour levmement 10 pour les indices de
efraction des arosols sulfakes et des aerosols de feude biomasse. Les esultats concer-
nants les autresevenements sont similaires. Ils sont psenes en annexe B.
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Fig. 5.9 { Ajustement des rapports d'extinction par la methode @s moindres cares entre
la mesure SAGE Ill r?10 (en vert) et la mocklisation e ectwee pour 2 jeux d'indices de
efractions dierents (en rouge, pour les arosols de fax de biomasse et en bleu pour les
aerosols sulfaes).
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L'ajustement entre la simulation et la mesure est e ecte e faita l'aide de 5 lon-
gueurs d'onde car on ajuste les rapports des coe cients d'&gmction (le canala 755 nm
sert de etrence). Cet ajustement pour levenement 10 est pesene sur la gure 5.9
pour les 2 jeux d'indices de efraction dierents. Peu de derences appara’ssent entre les
ajustements : ils sont tous les deux aussi bons. Cela est core par la gure 5.10-(A)
al est repesent le pro | vertical de la dierence ar osol. Les ADs sont inerieursa 10%
pour les deux ajustements entre 13 et 23 km. Globalement, lastitution des proprees
microphysiques des arosols avec les mesures spectraeSAGE 1l semble peu sensible
a l'indice de efraction utiliees. Nous avons e ectie | a mémeetudea partir de proIs ne
pesentant pas d'augmentation du coe cient d'extinction des arosols dans la basse stra-
tosphere. Il en ressort que 'ajustement en consicerant s indices de efraction d'aerosols
sulfaes est meilleur que celui obtenu en consicerant leserosols de feux de biomasse
(quelques pourcents contre quelques dizaines de pourcgnts

La gure 5.10-(B) pesente les rayons e ectifs des arode de levenement n°10.
On constate que les rayons e ectifs obtenus pour les serdsale feux de biomasse sont
inerieursa ceux obtenus pour les arosols sulfaes su'inegralie du pro |. Globalement,
les aerosols de feux de biomasse ont un rayon e ectif comprapproximativement entre
0.1 et 0.15 m et ceux sulfaes entre 0.15 et 0.25m. Au niveau du maximum d'extinc-
tion obsene dans la basse stratospltere @ 15.5 km), lee@sols de feux de biomasse et
ceux sulfaks ont un rayon e ectif respectif de l'ordre de A2 et 0.14 m. Ces valeurs
correspondent aux valeurs gereralement obsenees polgs arosols de fond [Lenoble and
Brogniez, 1985, Thomason et al., 2006]. Ainsi, 'augmentah du coe cient d'extinction
des arosols obseneea 15.5 km pour cetevenement ne peétre impuea l'augmentation
de la taille des particules quel que soit le jeu d'indice defraction utilise.
Les variances e ectives sont repesenees sur la gure B0-(C). On ne constate pas de
dierences agrantes entre les variances e ectives de laidtribution obtenuesa l'aide des
indices de efraction des arosols de feux de biomasse eug sulfaes. En dessous de 20
km, les variances obtenues oscillent entre leur valeur mmale (0.009) et 0.6. Au-deh de 20
km, les variances sont faibles (entre 0.009 et 0.2). Nous ebsnsa 15.5 km une variance
de l'ordre de 0.3 pour les arosols de feux de biomasse et dé pour les arosols sul-
faes. Ces valeurs sont superieuresa celles habituelieent obtenues pour la mocelisation
des arosols de fond (0.25 d'apes [Lenoble and Brogniek985]. Plusieurs autres valeurs
superieuresa cette dernere sont obtenuesa dierentes altitudes, notamment entre 18 et
20 km.
Les gures 5.10-(D) et (E) pesentent respectivement lesehsies de surface et de volume
des arosols eteces par SAGE Ill. Rappellons que les dsies de surface des arosols de
fond sont de l'ordre de 0.5a 1 m?.cm 3 et que les densies de volume sont de I'ordre de
0.05a 0.1 m3.cm 3. Nous observons ici trois pics vers 13, 15 et 19 km a les vaits obte-
nues exedent les valeurs pour les arosols de fond. Lendiees de surface y atteignent les
valeurs de 4, 8 et 9 m?.cm 2 pour les aerosols de feux de biomasse et 4, 5 et B?.cm 3
pour les arosols sulfaes. Quant aux densies de volumeelles atteignent 0.1 m3.cm 3a
19 km et 0.2 m3.cm 3a 13 et 15 km. Les augmentations des densies de surface et d
volumea 13 eta 15 km sont corekesa I'augmentation du coe cient d'extinction. Le pic
a 19 km correspond aussia un pic d'extinction mais de moineg ampleur (voir la gure
5.6 et 5.10).
L'examen des densies de particules ( gure 5.10-(F)) momé une augmentation prononee
du nombre de particules dans la stratosphere au niveau desaximums d'extinction ob-
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senes (c'esta direa 13, 15 et 19 km) quelle que soit la naire des particules (aerosols de
feux de biomasse ou arosols sulfaks). Aux niveaux descpiobsenes, les densies de par-
ticules obtenues si on consicere des arosols de feux derbasse sont superieuresa celles
obtenues pour les arosols sulfaes : elles atteignent 0300 et 200 particules.cn? pour
les aerosols de feux de biomasse et 200, 50 et 150 particuies ® pour les aerosols sulfaes
a 13, 15 et 19 km. L'augmentation du nombre de particules danla basse stratosphere
explique donc l'augmentation de I'extinction des aerossla ces niveaux. Les intenses feux
de forét peuvent ainsi &trea l'origine d'une intrusion deerosols de feux de biomasse dans
la basse stratosplere.

5.4 Conclusions

Les intenses feux de forét de l'ouest canadien (ColombieifAnnique et Alberta)
ont geree d'importants panaches d'aerosols. Plusieus capteurs satellitaires ont cetece
la signature de ces arosols. L'instrument MODIS recensdugieurs images en couleurs
recomposes de ces feux de foréts. Les panaches de fungessnt clairement identi ables.
L'indice aerosol ceduit des mesures de l'instrument TOMSa enregiste en ao0t 2003
d'importantes valeurs. Cependant, ces 2 seuls capteurs nermettent de ceterminer ni
l'altitude, ni la nature des arosols. Les pro Is verticax des coe cients d'extinction des
aerosols issus des mesures de plusieurs exenements SABGEdans I'ouest du Canadaa
cette periode de I'anree pesentent une forte augmentabn dans la basse stratosptere. La
pesence de cette couche d'aerosol teselewee peuttée duea des pkenonenes de pyrocon-
vection et donc étre issue de ce feux de foréts. Uneetudasbe sur les mesures polariees
de l'instrument POLDER 2 aegalement ek la pesence d'aerosols dans la basse stra-
tosphere (vers 15 km) le 18 ao0t 2003. Unewenement SAGEII du 19 ao0t ayant cetece
une couche d'aerosols dans la basse stratosplere est cenga la mesure de POLDER 2.
En e et, l'historique de la masse d'air soncee par SAGE Il &t reconstruit et il s'awere
gu'elle est passe par la zone as POLDER 2 a cetece une acche d'arosol dans la basse
stratosprere. Malheureusement, aucun autreevenemenPOLDER 2 n'a pu étre traie. En
e et, aucune concidence spatio-temporelle entre POLDER et SAGE Ill n'aet trouwe,
méme apesetude des historiques de masses d'air.

La restitution des proprees microphysiques des arosls, base sur la theorie de Mie, sur
les variations spectrales de SAGE Il a monte que I'on ne pg& pas determiner la nature
de ces arosols. Neanmoins, nous avons pu conclure que d&osols ceteces ne sont pas
de dimensions superieuresa celles des arosols de forkéh raison de lI'augmentation du
coe cient d'extinction des arosols dans la basse stratgdere aete imputea l'augmen-
tation du nombre de particules par unie de volume dans la bsse stratosplere causee par
les intenses feux de forét.

Cette etude peut étre approfondie par I'examen de l'inggralie des archives des instru-
ments d'occultation solaire pour dcetecter d'autres evenements de ce type. De plus, les
indices de efraction des arosols issus des feux de fodpendent fortement du com-
bustible consicee. Ainsi, une meilleure caracerisaion de l'indice de efraction s'awere
recessaire pour ceterminer les proprees microphysjues des arosols stratospleriques.
L'introduction de distribution bimodale pourraitegalement aneliorer cette restitution.
Aujourd’hui, une telleetude pourrait étre e cacement amelioee par les donrees du lidar
CALIOP (Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization).
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Fig. 5.10 { Prols verticaux repesentant la qualie des ajustements e ectiees (en A)
pour lexenement n°10, les rayons e ectifs des arosols (en B), leurs variaree ectives
(en C), leurs densies de surface (en D), de volume (en E) eedparticules (en F) pour
2 jeux d'indices de efraction : en rouge pour les arosolde feux de biomasse et en bleu
pour les arosols sulfaes.
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Chapitre 6

Validation des mesures des
Instruments de ACE-SCISAT

Depuis la n des missions SAGE II, SAGE Ill et POAM Ill, les indruments de
la mission ACE-SCISAT sont les seulsa e ectuer des mesur@boccultation solaire de
facon routinere (hormis SOFIE en orbite depuis avril 20@). Il nous est ainsi apparu
opportun de poursuivre nos etudes de la stratosptere en g ineressant aux donrees
de ces instruments. Les travaux pesenes dans ce chapgrs'inscrivent dans le cadre de
la validation des produits issus des mesures des instrumerdu satellite ACE-SCISAT.
Ces produits seront compakesa ceux issus d'une mesure itusde l'instrument SPIRALE
(le 20 janvier 2006 a Kiruna) ainsi qu'aux mesures de ekktection de SAGE Il et de
SAGE IlI. Chronologiquement, cette etude a commene pards comparaisons entre les
coe cients d'extinction des arosols issus des mesures de&CE-Imager et ceux issus des
mesures de SAGE Il et SAGE Ill (LaRC). Par la suite, nous nousosnmes inereses
aux comparaisons entre les rapports de nelange en ozone stdtoxyde d'azote deduits
de ACE-FTS et de ACE-MAESTRO et ceux ceduits des mesures deASE Ill. Cette
etudeetant cep e ectiee par uneequipe anericaine , nous l'avons tout de méme e ectee
mais avec notre produit SAGE Ill. Finalement, connaissantds vols des instruments SPI-
RALE et SALOMON en janvier 2006, nous avons propo%a legipe du LPCE d'e ectuer
les comparaisons entre les donrees de ces instruments dtesede ACE-FTS et ACE-
MAESTRO. Malheureusement, le vol SALOMON (16 janvier 2006h'est pas exploitable
pour ces comparaisons, faute de concidences directes wodirectes.

Nous pesenterons successivement les esultats de la igation des produits de l'instru-
ment ACE-FTS, de ACE-MAESTRO et en n de ACE-Imager, ces tros instrumentsetant
cecrits dans le chapitre 3.

Plusieurs articles en cours de publication ou publes igrent les esultats issus de cette
etude.

6.1 ACE-FTS

6.1.1 Introduction

Les produits de l'instrument ACE-FTS (que I'on notera dansd suite simplement
FTS par souci de simpli cation) utilies dans cette partiesont issus de la version 2.2 de
l'algorithme d'inversion [Boone et al., 2005]. Brevemety les paranetres restites (pro Is
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verticaux de temperature, de pression et de rapports de range de plus de 30 especes
dierentes) sont cetermires simultarement selon la methode non lireaire de Levenberg-
Marquardt. Le processus consiste en deuxetapes. Tout d'akd, les pro Is de pression et
de temperature sont ceduits des spectres mesues en uiglant les micro-fenétres conte-
nant les raies d'absorption de C@ Le rapport de nelange de chaque espece est alors
calcuk avec ces prols de temperature et de pression en gminant les informations de
plusieurs micro-fenétres electionrees de facona mimiser les intererences gazeuses. Pour
la cetermination de ces rapports de nelange, des pro Is wicaux 'a-priori' sont requis. Ils
sont issus des pro Is obtenus par ATMOS (Atmospheric Trace Klecule Spectroscopy),
instrument similairea FTS qui operaa diverses reprisesa bord de la navette spatiale
ATLAS (en 1985, 1992, 1993 et 1994) [Gunson et al., 1996]. $it éneressant de noter
gue les produits naux ne sont pas sensiblesa ces prols aipri. Les paranetres spec-
troscopiques recessaires aux calculs des rapports de amjjes des diverses especes sont
issus de la compilation HITRAN 2004 [Rothman et al., 2005].ds incertitudes fournies
avec les rapports de nelange correspondenta l'erreur diatique issue du processus de
moindres cares utilie. Elles n'incluent pas notammentles incertitudes sysematiques.
Rappelons que la esolution verticale de FTS cepend de lagnetrie d'observation, varie
avec l'altitude tangente (sans exader 3a 4 km). Les prodts sont disponibles sur cette
grille non uniforme (qu'on nommera grille tangente) et sur me grille interpoke tous les
kilorretres (grille que I'on quali era d'interpoke) par une nmethode quadratique.

Nous confronterons dans les paragraphes suivants les prislFTS avec ceux obtenus par
l'instrument in situ SPIRALE et par l'instrument de ekd etection SAGE |1l (LOA).

6.1.2 SPIRALE
6.1.2.1 Peambule

L'instrument SPIRALE est cecrit dans la section 4.6 et dansl'article de Moreau
et al. [2005]. La mesure de SPIRALE a eu lieu le 20 janvier 2086tre 17h45 et 19h45
(TU). La nacelle a pris son envol depuis la base de Kiruna (6ord, 21.5%st). La prise
de mesure aee e ectiee seulement durant la monee du bHon. Au cours de son ascen-
sion, la nacelle n'a pratiguement pas cerive : seulement 0.2en latitude et en longitude.
La gamme d'altitude setend de 13a 28 km pour toutes ces espes sauf pour le dioxyde
d'azote mesue entre 17 et 28 km.

Aucune mesure des instruments ACE n'est colocalie spaliement et temporellement
avec la mesure de SPIRALE. Seule la mesure ACE du 21 janvier0OBOnomnee sr13151
permet une comparaison. Le point subtangenta 30 km de cettmesure de ACE est lo-
calia 380 km de Kiruna (64.2&ord et 21.56). Elle a eu lieua 8h (TU) soit 14h apes
le cebut du vol de SPIRALE. Une analyse dynamique des massd&ir est alors requise
pour s'assurer que les deux masses d'air soncees a plusgeteures d'intervalle par les
deux instruments sont semblables. Cette analyse est e eetuavec le moccle MIMOSA
[Hauchecorne et al., 2002]. Les cartes de vorticie potaetle sont pesenees sur les gures
6.1. Il s'awere que la situation dynamique entre les deux nseres est relativement stablea
tous les niveaux inkerieursa 26 km : I'accord entre les vdicies potentielles est inkrieur
a 10%, les deux mesuresetant e ectieesa l'inerieur du vortex polaire. Cependant, au-
dessus de 26 km, la mesure de ACE est tes proche de la fremgé du vortex ( gures non
pesenees). Ainsi, les conditions geophysiques perntient une comparaison directe des
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Fig. 6.1 { Cartes de vorticie potentielle correspondantes auxnoments de la mesure de
SPIRALE (gures de gauches) et de celle de ACE (gures de dr@s) pour dierentes
altitudes. De haut en bas :a 16, 19, 21, 23, 24 et 26 km. La pten de SPIRALE est
repeee par une croix et celle du point subtangent de ACE paun point. Cartes fournies
par F. Coquelet, LPCE Orkans.
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especesa longue duee de vie (telles § N,O, CO, CHy,, HCI et HNO3). Pour le dioxide
d'azote, espece tes eactive (voir gure 4.55), il faudra prendre en compte les variations
diurnes.

Les esolutions verticales des instruments sont tes derentes : quelques netres pour SPI-
RALE et quelques kilonetres pour FTS. Ainsi, la comparaiseo entre les pro Is verticaux
ne peut se faire qu'en degradant la esolution de SPIRALEA chaque altitude, la mesure
SPIRALE est convoliee suivant les indications de lequig scienti que de l'instrument
FTS avec une fonction triangulaire dont la largeura la basest prise constante,egalea 3
km, repesentative de la esolution verticale de FTS.

Un compteur de particules STAC (Stratospheric and Tropospric Aerosol Counter)
etaitegalement instale sur la nacelle. Nousetudionsici les esultats obsenes dans trois
gammes de tailles : 0.7a0.9m, 0.9a 1.3 met 1.3a2 m. Au cours de son ascension, le
compteur de particules a detecea 20 km, une couche d'aosols de 1 km depaisseur (voir
la gure 6.2). Cette couche est constittee notamment d'aosols de dimension sugerieure
au micronetre. Il s'agit probablement d'un PSC. Letude du pro | de temperature de cette
couche d'aerosols ainsi que letude de son historique vaons permettre de le con rmer.
Le pro | de temperature enregiste lors de la monee du bdlon est repesene sur la gure
6.3. On constate que les temperatures enregistees au ei&u du suppoe PSC sont de
I'ordre de 195 - 196 K. Ces temperatures correspondent auuslede formation de PSC
de type la (NAT). Nous avons alors etude le pase de cettecouche d'aerosol a l'aide
du logiciel HYSPLIT en partant des altitudes 20, 21 et 22 kmala date du 20 janvier
2006, 18h (TU). Il s'awere que, depuis le 18 janviera 12hels temperatures obsenees le
long des trois etrotrajectoires sont de I'ordre de 196a 27 K. Cette longue expositiona
de faibles temperatures, toutefois sugerieuresa 195 Ka pu favoriser le developpement
de particules de PSC correspondanta la cetection e ectae par STAC. Uneetude plus
approfondie est en cours au LPCE pour comprendre la formatiade ce PSC dans ces
conditions geophysiques.

Fig. 6.2 { Prols verticaux des concentrations en arosol dansrbis gammes de taille
teecees par le compteur de particules STAC.

Comme nous le verrons dans les paragraphes qui suivent, ceCRta l'origine des
structures particuleres obsenees sur certains pro ISSPIRALE.
Nous allons, dans la suite, pesenter les comparaisonsexgppar espece entre les prols
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Fig. 6.3 { A gauche, pro | vertical des temperatures enregistees pendant le vol de SPI-
RALE. A droite, etrotrajectoires issus des points de la msure de SPIRALEa 20, 21 et
22 km et temgeratures le long de ces trajectoires calcubepar le mocele HYSPLIT.

SPIRALE et les prols de la mesure ACE sr13151. Il est recease de gardera l'esprit
toutes les speci cies de ces comparaisons peseneesi-dessus.

6.1.2.2 O3

Les prols d'ozone version 2.2 dit 'update’' de l'instrumentFTS ont subi une im-
portante modi cation par rapporta la version 2.2. En e et, le produit version 2.2 utilise
deux ensembles de micro-fenetres, I'une vers B (2000 cm?') et l'autre vers 10 m
(1000 cm ). Il aek constat un biais de 10% avec d'autres instrumets satellitaires au
niveau du maximum de concentration en ozone. Ce biais aetnput a I'utilisation de
ces deux ensembles de micro-fenétres. En ne gardant que larmfenétrea 10 m, ce
biais dispara. Ainsi, I'archive des donrees de ACE-FTS et retraiee avec le nouveau
calcul du rapport de nelange de I'ozone. Un produit ozone mare 'version 2.2 update' a
ainsiee geree. C'est ce produit que nous utiliserons ici.

Les dierences relatives DIFF(z) sont calcukesa chaqe altitude z comme suit :

Of™(z) O57'(2)

DIFF =2
(2)=200 Gersiz)+ o5P()

(6.1)

Pour la cetermination du rapport de nelange en ozone, I'ajorithme d'inversion de SPI-
RALE utilise les raies d'absorptiona 2086.0191 et 2086.92 cm ®. Les incertitudes sur
cette cetermination, sont de 6% au-dessus de 18 km et de 8% @essous. Cette incertitude
est la racine caree de la somme des cares des erreurs aysitiques (largeur spectrale
de la raie laser et non lirearie du cetecteur) et akatoires (uctuation du signal laser et
rapport signal sur bruit). Les esultats sont pesenes sur la gure 6.4.
L'accord entre les 2 mesures est bon, les dierences relais sont comprises entre

7%. Au-dessus de 21 km, le rapport de nelange FTS est syetiguement sugerieura

celui de SPIRALE. Ces esultats sont repris dans l'articlede Dupuy et al. [2008].
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Fig. 6.4 { A gauche, pro Is verticaux des rapports de nelange enzamne de la mesure FTS
sr13151 (en rouge) et de la mesure SPIRALE (en bleu). Les pisimoirs correspondent aux
mesures SPIRALE convolees (voir texte). Les incertitude sont reporees sur les pro Is

FTS et SPIRALE convoles. A certains niveaux, elles sont diaibles qu'elles ne sont pas
distinguables. A droite, pro | vertical des dierences relatives calcukes selon lequation

6.1 avec le pro | SPIRALE lis=.

6.1.2.3 NO,

Les micro-fenétres utiliees par l'algorithme de FTS sdrsitlees entre 1581 et 1642
cm 1. Dans ces micro-fenétres, seuls certains isotopes de lpaar d'eau pesentent une
faible absorption. SPIRALE utilise quanta lui, les raies enteesa 1598.5 et 1598.8 cm'.
L'incertitude sur la mesure de SPIRALE aet estimeea 50% en-dessous de 23.8 km, 20%
entre 23.8 km et 24.28 km et 6% au-dessus de 24.28 km.

La comparaison concernant le dioxyde d'azote recessite geendre en compte les varia-
tions de cette espece dans le temps. En e et, les deux messi®mpakees ici sont espaces
de 14h, celle de SPIRALEetant nocturne et celle de FTS au lev de soleil. Pour prendre
en compte cette variation, les esultats d'un mocele de pbtochimie ceveloppe par C.
McLinden sont disponibles sur le site cede aux instrumets de la mission ACE [McLin-
den et al., 2006]. A partir de la connaissance du rapport deatange de NQa une date
t1, ce mockle permet de calculer le rapport de nelangea uneate t; :

VM Rmod (Z; tZ)
VM Rmod (Z; tl)

VMR (z;t;) = VMR (z;1y) (6.2)
al VMR o4 (Z;t2) et VMR o4 (z; t1) sont les rapports de nelange aux dates;tet t, issus
du mockle.

Les esultats sont pesenes sur la gure 6.5. Les dierences relatives sont calcukes suivant
lequation 6.1. Il apparat un evident cesaccord entre le pro| SPIRALE et les prols
FTS. Le pro| SPIRALE pesente en-dessous de 24 km, un rappbde nelange proche
de zro (en tenant compte des barres d'erreur). Cela est donme avec la cenoxy cation
habituellement obseree dans le vortex polaire et avec le®nnaissances actuelles sur la
chimie stratosplerique polaire. Le pro | SPIRALE estegadement en accord avec un pro |
simuk par le mocele REPROBUS (REactive Processes Rulinthe Ozone BUdget in the
Stratosphere) [Lekvre et al., 1998]. Les prols FTS, corges ou non, ne pesentent pas
de rapports de nelange proches de zro. FTS cetecte au ctyvaire une concentration en

thttp ://www.ace.uwaterloo.ca/
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NO, non regligeable dans la basse stratosplere. La correctiee ectwee sur le rapport de
nmelange de FTS equation 6.2) conduit, en accord avec lesavations naturelles du NQ,

a une augmentation de ce rapport, cegradant alors la compaison. En-dessous de 24 km,
les dierences relatives sont comprises entre 50 et 120% yroFTS non corrige et entre
110 et 160% pour FTS corrige. Ce desaccord est attribie auinhomogereies le long de la
ligne de viee de FTSa haute altitude gererant des concetrations non nulles en NQ dans
la basse stratosplere. Ces inhomogereies esultentd'une situation dynamique complexe
a haute altitude a la ligne de viee traverse des massesalr en dehors du vortex (riche
en NO,) eta l'inerieur du vortex (pauvre en NO ;) [Berthet et al., 2007]. Dans ces cas,
I'hypothese d’homogereie sprerique de la stratosplere, hypotrese utilisee dans tous les
algorithmes d'inversion des mesures au limbe, esta rematten cause. Au-dessus de 24
km, les rapports de nelange de N@ ceduits des mesures de SPIRALE augmentent et le
esaccord entre les 2 instruments se eduit alorsa moinsle 50%.

Ces esultats sont repris dans l'article de Kerzenmachett al. [2008].
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Fig. 6.5 { A gauche, prols verticaux des rapports de nelange en ®, de la mesure
FTS sr13151 (en rouge), de la mesure SPIRALE (en bleu) et du nkte REPROBUS (en
rose). Les points noirs correspondent aux mesures SPIRAL&wolees (voir texte) et les
points vert aux mesures FTS corrigges. Les incertitudes soreporees sur les pro Is FTS,
SPIRALE et REPROBUS convoles. A certains niveaux, ellesat si faibles qu'elles ne
sont pas distinguables. A droite, pro Is verticaux des dierences relatives calcukes selon
lequation 6.1.

6.1.24 N0

Le protoxyde d'azote est une mokcule tes importante das l'atmosptere : elle
constitue la principale source des oxydes d'azote dans Hadsplere et est un gaza e et
de serre tes puissant. Son suivi revét alors une importae de premier ordre. La source
de cette mokcule est localieea la surface du globe. Ine dans la troposplere, elle migre
vers la stratospherea travers la tropopause tropicale. @ns la stratosplere, 90% du NO
est photolys par le rayonnement UV (185a 220 nm). Les 10%estants sonta l'origine
des oxydes d'azote stratospleriques. Ainsi, dans la stragéplhere, le rapport de nelange
de N,O diminue avec l'altitude.

L'algorithme de l'instrument FTS utilise 69 micro-fenétes centeesa 1200, 1905, 2210,
2455 et 2555 cm'. Dans ces fenetres, les mokcules intererentes sont GOO3 et CHy,
leurs concentrations sont restittes simultarement. SPRALE utilise la raie d'absorption
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a 1275.49 cm !, L'incertitude sur la restitution de SPIRALE est estinee a 3% en-dessous
de 26 km et 6% au-dessus.

Les esultats sont pesenes sur la gure 6.6. En-dessoside 25 km, l'accord est assez bon :
les dierences relatives (calcukes selon lequation 6l) sont comprises entre -15 et 19%. A
25.5 km, les rapports de nelange issus des 2 instruments soes faibles. La dierence
relative y atteint 49%. Entre 17 et 24 km, les rapports de malinge de NO issus de la
mesure de FTS sont sysematiquement inkrieursa ceux sus de la mesure de SPIRALE.
Les esultats de cetteetude ontet publes dans l'article de Strong et al. [2008].
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Fig. 6.6 { A gauche, pro Is verticaux des rapports de nelange en O de la mesure FTS
sr13151 (en rouge) et de la mesure SPIRALE (en bleu). Les pisimoirs correspondent aux
mesures SPIRALE convoliees (voir texte). Les incertitude sont reporees sur les pro Is

FTS et SPIRALE convolies. A certains niveaux, elles sont diaibles qu'elles ne sont pas
distinguables. A droite, pro | vertical des dierences relatives calcukes selon lequation

6.1.

6.1.2.5 HNO 3

La mokcule d'acide nitrique intervient dans la chimie de dstruction de l'ozone
polaire (voir section 2.2.3). Rappellons simplement que fghotolyse de l'acide nitrique
au retour du soleil (apes la longue nuit polaire) enrichitla stratospkere en NG,.. Celui-
ci cesactive alors les mokcules chloees interrompanginsi le cycle de destruction de
I'ozone. Au cours de la nuit polaire, I'acide nitrique est egrande quantie au niveau des
PSC (voir la eaction reerogene R23 de la section 2.2.34). Si les temperatures restent
su samment basses, les particules de PSC croissent et segentent, entramant avec elles
I'acide nitrique : c'est la cenitri cation.

Pour restituer les pro Is verticaux d'acide nitrique, l'instrument FTS utilise des micro-
fenetres sitlees entre 867 et 880 cm et entre 1691.5 et 1728.6 cm. Plusieurs especes
intererent dans ces egions : HO, O3, N,O et CH,;. Ces mokcules seront restitiees
simultarement. En-dessous de 10 km, seule l'informationed micro-fenétres centees a
873.5 cm? est utilisable. Au-dessus de 35 km, les micro-fenétres teesa 1710 cm 1
sont utilises. Entre 10 et 35 km, les 2 egions spectralesst utilies. SPIRALE utilise
quanta lui, les raies de la micro-fenétre 1701.5-1701.81ct. L'erreur globale sur la mesure
de SPIRALE aet estineea 25% en-dessous de 17 km et 20% alessus.

Les gures 6.7 montrent les esultats de cetteetude. On cestate sur le pro | SPI-
RALE une couche cenitriee entre 20.7 et 22 km, juste au-dssus de la couche d'aerosols
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Fig. 6.7 { Identique a la gure 6.6 mais pour HNO; et avec en plus, les rapports de
nmelange de FTS sur la grille tangente (en vert).

obsenee par STAC. Les etrotrajectoires e ectlees auxniveaux de cette couche cenitriee
(voir la gure 6.3) montrent que les temperaturesetaient de 'ordre de 196 -197 K depuis
2 jourrees, concordant ainsi avec la pesence d'un PSC aes altitudes. Au moment de
la mesure de SPIRALE, celui-ci aurait dimene se trouvat alors vers 20 km. Au cours
de sa :dimentation, le PSC entrame avec lui les mokaes d'acide nitrique, ce qui ex-
plique la couche cenitriee cetecee par SPIRALE vers 21 km. Cette cenitri cation n'est
pas cetecee par la mesure de FTS. En e et, la grille tangete de FTS pour cette orbite
donne des rapports de nelangea 19.3 et 22.7 km (voir les ps verts sur la gure 6.7).
Ainsi, apes interpolation sur la grille 1 km, FTS est incafable de restituer une structure
particulere de 1.7 km depaisseur sitlee entre 2 altitudes tangentes.

Les rapports de nelange de FTS sont sysematiquement sepieursa ceux de SPIRALE.
Entre 15 et 23 km, les dierences relatives sont de I'ordre & 20a 45% et 13% au-dessus
de 23 km. Une raison possiblea ces dierences eside dafa spectroscopie : I'inversion de
HNO3 ACE est obtenuea partir des bandesa 870 et 1700 cm et celle de SPIRALEa par-
tir de la bandea 1700 cm ! uniquement. Ces 2 egions spectrales n'ont pasetetudes ni
par les mémesequipes, ni de la méme manere. Ceci peutgandrer de grandes dierences
dans les pro Is restittes [Rothman et al., 2005]. Cette etide est incluse dans l'article de
Wol et al. [2008].

6.1.2.6 HCI

La mokcule d'acide chlorhydrique est un eservoir impoant d'especes chloees dans

la stratosplere. Elle est principalement issue de la edon entre le methane et un atome
de chlore issu de la photolyse ou de l'oxydation des CFCs &etion R16 de la section
2.2.3.4). L'instrument FTS utilise 22 micro-fenetres siees entre 2700 et 3000 cnt et
SPIRALE utilise une bande sittee a 2925 cm?. Les incertitudes sur la restitution de
SPIRALE sont de 20% en-dessous de 16 km. Elles diminuent jugeql3%a 23 km puis
sontegalesa 7% au-dessus de 23 km.
Les esultats de la comparaison sont pesenes sur la gre 6.8. On constateegalement ici
sur le pro | SPIRALE, une diminution du rapport de nelange entre 20 et 23 km. Elle est
ici aussi attribtee au PSC cetece par STAC. Comme pour HND3, FTS n'est pas sensible
a cette structure du fait de sa esolution verticale. Les @erences relatives entre 20 et 23
km sont comprises entre 40 et 60%.
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Les proIs FTS et SPIRALE des rapports de nelange de HCI sonén bon accord entre 16
et 20 km et au-dessus de 23 km. Pour ces altitudes, les diarees relatives sont comprises
entre -2 et 27%. Gereralement, le rapport de nelange de HIGkduit de la mesure de FTS
surestime celui ceduit de SPIRALE saufa 24.5 km. Ces eslats ont fait I'objet d'une
publication par Mahieu et al. [2008].
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Fig. 6.8 { Identiqguea la gure 6.6 mais pour HCI.

6.1.2.7 CH,

Le nethane est une mokcule tes importante a plusieurs niveaux. Il s'agit tout
d'abord d'un puissant gaz a e et de serre. Il est aussia l'oigine du eservoir stra-
tosprerique d'acide chlorhydrique. Le nethane joue ainisun réle non regligeable dans
la chimie de l'ozone. Le nethane pesent dans I'atmosphee provient principalement de
sources biologiques de types marais, rizeres, digestidas ruminants du fait de baceries
dites nethanogenes vivant dans des milieux pauvres en oxygene mais aussi destés
de gaz naturels.

L'algorithme de l'instrument FTS utilise plusieurs microfenétres entre 1245 et 1463 cr
et entre 2610 et 2888 cmt. SPIRALE utilise quanta lui une bande centeea 1275 cm 1.
L'incertitude sur la restitution du rapport de nelange de CH, par SPIRALE est de 5%
sur toute la gamme d'altitude soncee.

Les esultats de cette comparaison sont pesenes sur lagure 6.9. Les pro Is de rapport
de nelange de CH ceduits de la mesure de SPIRALE et de celle de FTS sont en bon
accord en-dessous de 24 km. Notons tout de m&me qu'en desso@ 19 km, les barres
d'erreur des 2 instruments ne se chevauchent pas. Entre 1522 km, les dierences re-
latives sont inkrieuresa 10%, les valeurs de FTSetant gerieuresa celles de SPIRALE
saufa 22.5 km. Au-dessus de 24 km, les dierences relatiseaugmentent, atteignant 37%
a 25.5 km. Cetteetude est incluse dans l'article de De Maaie et al. [2008].
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Fig. 6.9 { Identiquea la gure 6.6 mais pour CH4.

6.1.3 SAGE Il (LOA)

Letude pesente ici est une comparaison statistique ptre les pro Is verticaux des
rapports de nelange en ozone et en dioxyde d'azote deduitdes mesures de FTS et de
SAGE IlI. Les produits SAGE Il utilies ici sont ceux issusde l'algorithme du LOA.
Comme dans la section pe®dente, les produits NOde FTS sont issus de l'algorithme
version 2.2 et les produits @ de la version 2.2 'update’.

Les crieres de concidences spatio-temporelles utés pour cette etude sont les méme
gue ceux que nous avons utilises pour ce nir les concideces entre SAGE I1I/SAGE I
et SAGE III/POAM Il : une distance maximale de 500 km entre |ls points subtangents
des 2 instruments et 2 heures entre les 2 mesures. Notons quayr l'instrument FTS, le
point subtangent est ¢ ni par rapporta la ligne de viee a 30 km d'altitude alors que
pour SAGE lll, le point subtangent est & nia 20 km. Apes \eri cation, il apparat que

la latitude et la longitude du point subtangent de SAGE Illa 20 eta 30 km ne dierent
gue de quelques dixemes de deges.

En appliquant ce criere, un total de 719 concidences ae trouwe entre evrier 2004 et
ctecembre 2005. Dans I'remisplere nord, SAGE Ill observales couchers de soleil (vu de
la plateforme satellitaire) et au sud, il observe uniquemenles levers de soleil. Le satellite
ACE observe quanta lui, coucher et lever dans les deux hespleres. Lors d'un lever de
soleil, le satellite sort de I'ombre de la Terre alors que pown coucher, il rentre dans
'ombre de la Terre. Ainsi, les cetecteurs ne sont pasa la Ame temperature selon le
type d'occultation. Sachant que le comportement des cetéeurs peut etre dierent se-
lon sa temperature, nous eparerons les comparaisons @elleur type et on les nommera
ACEss pour un coucher de soleil vu par ACE et ACEsr pour un lewg¢idem pour SAGE
[11). Nous avons donc trouve 627 concidences du type ACESIlIss, 71 concidences
ACEss/SlllIsr, 18 concidences ACEsr/SllIss et seulemenB concidences ACEsr/SllIsr.
La gure 6.10 pesente la distribution verticale des costidences. On constate que les
concidences ACEss/SllIss sont localises sur 2 bandes thtitudes, 'une entre 70 et 80N
et l'autre entre 47 et 54N. Les concidences ACEss/SllIsrsont principalement localiees
autour de 605. Les concidence ACEstr/Slliss sont sittes entre 46 et 59\. Certaines
concidences de ce dernier type ontee trouwees plus amord, vers 85 En n, les 3 conci-
dences ACEsr/SllIsr sont localiees vers 42N. Notons quees nombres de concidences
varient egerement avec I'espece consiceee (Q et NO,) et I'instrument consicee (FTS ou
MAESTRO). Les valeurs pesenees ci-dessus correspongeaux concidences FTS/SAGE
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Il pour l'ozone.

Nous pesentons pour chaque type de concidence, les ple verticaux des rapports de

nmelange moyens de FTS et de SAGE Il ainsi que les pro Is veidaux des moyennes des
dierences relatives entre ces rapports de nelange. Lesieences relatives sont calcuees

pour chaque concidence selon le moctle de lequation B.en substituant la grandeur

SPIRALE par celle SAGE lIlI.
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Fig. 6.10 { Distribution spatiale des concidences ACE/SAGEII. Chaque diamant bleu
corresponda une mesure au coucher (vu du satellite) de ACE ehaque point noira une
mesure au lever de soleil de ACE.

6.1.3.1 O3

Les esultats concernant I'ozone sont pesenes sur lagure 6.11. Globalement, un
bon accord est obtenu pour les quatre types de concidences
Pour les concidences concernant ACEss (gures du haut),noobserve un biais positif
(FTSss > Slll) entre 12 et 45 km quelque soit le type d'occulation de SBE Il : les
moyennes des dierences relatives sont comprises entre 0 &% pour les concidences
FTSss/Slliss et entre 0 et 13% pour les concidences FTSSHIIsr. Les dispersions sur
ces dierences relatives moyennes sont relativement fdis, inerieuresa 20% au-dessus
de 15 km et entre 20 et 40% en-dessous de 15 km. Au-dessus dem5lés dierences
relatives augmentent fortement du fait de la mauvaise qudidu produit SAGE Il issu
de l'algorithme du LOAa ces altitudes.

Les comparaisons pour les concidences ACEsr/SIII sont s&i bonnes. Entre 16 et
45 km, on retrouve un biais positif pour les 3 concidencesTiSsr/ACEsr : les dierences
relatives sont comprises entre 0 et 10% et lesecart-typeers inkrieursa 15%. Pour les
comparaisons entre ACEsr et Slliss, les dierences relates sont en moyenne positives
(de Oa 15%) entre 12 et 32 km puis regatives (entre -8 et 0%yugque 45 km.
En conclusion, les rapports de nelange d'ozone ceduits da mesure de FTS et de celle
de SAGE Il (LOA) sont en bon accord jusque 45 km. Au-dessus aette altitude, nous
obtenons en moyenne des rapports de nelange d'ozone FTSesigursa ceux issus de
SAGE IIl. Notons que Dupuy et al. [2008] ont e ectle la m&metude mais avec le produit
SAGE Il issu de l'agorithme du LaRC. lls concluentegalemet sur un bon accord entre
les 2 produits avec des dierences relatives comprises erogenne entre -6 et +6% entre
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Fig. 6.11 { Prols verticaux des moyennes des rapports de nelaegd'ozone pour les
mesures FTS et SAGE Ill (LOA) en concidence spatio-temp@ile @ gauche en trait
plein) et moyenne des dierences relatives @ droite). Le pro Is en pointiles sur les gures
de gauche et les barres pointilees sur les gures de droitorrespondent auxecart-types
sur le calcul des moyennes. Les gures en haut correspondenix concidences ACEss et
celles du bas aux concidences ACEsr. A gauche : les pro IHISr (en bleu) sont assoces
aux pro Is FTS (en rouge) et les pro Is SllIss (en vert) aux po Is FTS (en noir). A droite :
les moyennes des dierences relatives FTS/SllIsr sont enouge et celles FTS/SIlIss en
noir.

12 et 42 km. Au-dessus de 42 km, ils constatent que les rapsode nelange d'ozone FTS
sont en moyenne superieursa ceux issus de SAGE Il (10a 29).

6.1.3.2 NO,

Les esultats concernant les comparaisons entre les rappde nelange en dioxyde
d'azote sont pesenes sur la gure 6.12.

Concernant les concidences FTSss/SllIss, on constate umais regatif (FTSss <
Slliss) entre 15 et 40 km : les dierences relatives sont, emoyenne, de l'ordre de -15a
-10% avec desecart-types relativement importants, comientre 15 et 40%. Au-dessus de
40 km, les dierences relatives sont en moyenne positivesec des dispersions tes grandes
(superieuresa 50%). Les comparaisons entre lese\enamts de type FTSss et Sllisr sont
en moyenne bonnes entre 16 et 27 km (dierences relativesmprises entre -2 et 10%)
mais, les dispersions sont tes grandes : elles sont congas entre 45 et 100%. Entre 27
et 40 km, on constate un biais regatif (de lI'ordre de -20%) &c desecart-types entre 20
et 60%. Au-dessus de 40 km, on observe des dierences relas allant de -35a 80%.
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Fig. 6.12 { Identiguea la gure 6.11 mais pour le dioxyde d'azote

Pour les 3 concidences FTSsr/Sllisr, un biais regatif dd'ordre de -40% est constae
entre 18 et 40 km, les dispersionsetant relativement imptantes (de 30a 60%). Un biais
regatif estegalement constae pour les concidences FSsr/SllIss entre 17 et 40 km : en
moyenne, les dierences relatives sont comprises entre0-4t -20% avec des dispersions
entre 30 et 60%.

En conclusion, les rapports de nelange de N(GBAGE 111 (LOA) surestiment ceux ceduits
de la mesure de FTS entre 18 et 40 km pour les concidences B$5llIss, FTSsr/SllIsr
et FTSsr/Slllss. Un comportement moyen dierent est obsere pour les concidences
FTSss/SllIsr : les dierences relatives ne sont regative qu'au dessus de 27 km. Dans
l'article de Kerzenmacher et al. [2008], la m&meetude estectiee avec le produit o ciel

de SAGE Il sans distinguer le type d'occultation obsene lever ou coucher de soleil par
rapport au satellite). lls constatent egalement une surdsnation de FTS de l'ordre de
-15% entre 14 et 40 km.
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6.2 ACE-MAESTRO

6.2.1 Introduction

Rappelons que MAESTRO comprend deux spectronetres : I'uroavrant une gamme
spectrale allant de 285a 565 nm (esolution de 1.5 nm) et lsecond de 515a 1015 nm
(esolution spectrale de 2 nm). On les nommera par la suiteespectivement spectronetre
UV et VIS. La proedure d'inversion consiste en deuxetapg Tout d'abord, les donrees
brutes sont corrigees de divers e ets (lumere parasiteyariabilie du temps d'inegration
de chaque pixel,...) puis converties en spectres calibes longueur d'onde (en utilisant les
raies de Fraunhofer). Pour ceterminer les concentrationde I'ozone et du dioxyde d'azote
a partir de ces spectres, un code d'ajustement spectral lisant un moindre care non
lireaire est utili’ pour ajuster desepaisseurs optiges tangentes mockliesa celles ob-
senees pendant une occultation. Les sections e caces d®z2one et du dioxyde d'azote
utilisees sont celles de GOMEa 202 K (pour Q) et 221 K (pour NO,) [Burrows et al.,
1999, 1998]. Les pro Is verticaux sont ensuite obtenus eniligant une nmethode de relaxa-
tion non lireaire [Chahine, 1972]. Comme pour FTS, les pradts sont fournis sur deux
grilles : la grille tangente et une grille interpoke tousés 0.5 km. Les rapports de nelange
sont obtenus en utilisant les pro Is de temperature et de pession dceduits de la mesure
de FTS. Pour plus de cetails concernant cet algorithme, sefrera l'article de McElroy
et al. [2007].

Nous utiliserons dans cette partie les produits MAESTRO veion 1.2. Deux produits
'ozone’ sont disponibles : on les nommera ozoneUV et ozon8Vpour le produit du
spectronetre UV et VIS respectivement. Un seul produit NQ est disponible, il est issu
du spectronetre UV. Notons que MAESTRO et FTS partage le mée champ de vue.
Ainsi, ces deux instruments sondent simultarement les nm@e masses d'air mais avec des
esolutions verticales dierentes : de 1a 2 km pour MAESTRO et inkrieuresa 3 - 4 km
pour FTS. Les gures 6.13 montrent les pro Is verticaux desapports de nelange d'ozone
et de dioxyde d'azote FTS et MAESTRO pour 2eenements chais akatoirement.

Nous constatons que les pro Is d'ozone des deux spectrome$s de MAESTRO sont
plus proches en-dessous de 30 km qu'au-dessus. De plus,essals de cette altitude, les
deux prols sont assez proches du prol FTS, les prols du speronetre visible etant
toutefois plus proches des pro Is FTS. Au-dessus de cettditalde, les pro Is d'ozone UV
dierent fortement des deux autres. Pour ces deuxewenerents, les pro Is des rapports de
nmelange en dioxyde d'azote des 2 instruments sont en bon acd. Ces quelques compa-
raisons nous donnent un apercu de la colerence des donseges deux spectronetres. Une
etude compekte aee ealiee par Kar et al. [2007]. Cette etude a monte que les prols
des rapports de nelange en ozone des 2 spectronetres sontken accord sur la gamme
d'altitude ai les donrees UV ont un bon rapport signal sur buit (s 15 - 30 km). Pour
les rapports de nelange en ozone de FTS et MAESTROVis, ils mstakrent en moyenne,
un accord de 5% entre 16 et 50 km pour lesevenements SS et enR2 et 42 km pour les
evenements SR. Pour le dioxyde d'azote, I'accord moyen ede I'ordre de 10a 15% entre
15 et 46 km pour lesevenements SR et entre 22 et 40 km pour eenements SS.

Cette section pesente les comparaisons e ectiees a lide de SPIRALE et SAGE IlI
(LOA).
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Fig. 6.13 { ProIs verticaux des rapports de nelange en ozone ($e2 gures du haut) et
en dioxyde d'azote (les 2 gures du bas) pour 2ewnementshoisis akatoirement. Pour
l'ozone, en rouge : FTS, en bleu : MAESTROVis et en noir : MAESHOuv. Pour NO,,
en rouge : FTS et en bleu : MAESTRO.

6.2.2 SPIRALE

Nous utilisonsegalement ici la mesure de SPIRALE e ecte le 20 janvier 2006 au
tepart de la base de Kiruna et celle de MAESTRO du 21 janvier @GD6. Les speci cies
de ce vol sont cecrites dans la section 6.1.2. An de prendren compte les dierences
de esolutions verticales des 2 instruments, les pro Is SRALE sont convolies avec une
fonction gaussienne de largeura mi-hauteuregalea 1.7rk. Cette valeur corresponda la
meilleure esolution verticale de MAESTRO.

6.22.1 O3

Les esultats de la comparaison entre SPIRALE et MAESTRO por les rapports
de nelange en ozone sont pesenes sur la gure 6.14. Se&dl les comparaison avec le
spectronetre visible sont pesenes ici. En e et, on a canstae que, sur la gamme d'altitude
etudee ici (de 14a 28 km), les rapports de nelange en ozee du pro | spectronetre UV
sont de l'ordre de 10*%a 10 ° ppv alors que pour les spectrometres VIS et pour SPIRALE,
les rapports de nelange sont de I'ordre de quelque 10ppv.
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Un tes bon accord est obtenu entre les 2 pro Is : les diereces relatives sont comprises
entre -7 et +5% sur la gamme d'altitude etudee. Ce esultat est inclus dans l'article de
Dupuy et al. [2008].
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Fig. 6.14 { Identiquea la gure 6.4 mais pour les comparaisons SRALE / MAESTRO-
Vis.

6.2.2.2 NO,

La comparaison entre le pro | du rapport de nelange en dioxge d'azote de SPI-
RALE et de MAESTRO est pesenee sur la gure 6.15. Comme par FTS, la cenoxy ca-
tion obsenee par SPIRALE en-dessous de 24 km n'est pas dgte par MAESTRO : les
dierences relatives sont comprises entre 60 et 140%. Larcection apporee sur la mesure
MAESTRO pour tenir compte des 14 heures de dcecalage entresl@ mesures n'aneliore
pas la comparaison ; apes correction, les dierences ralives sont comprises entre 120 et
170%. Au-dessus de 24 km, les rapports de nelange augmenteour les 2 instruments.
Les dierences relatives sont alors comprises entre -14 e45% sans la correction et entre
40 et 60% avec la correction. La raison de ce cesaccord aad@f expligiee dans le para-
graphe 6.1.2.3 : I'hypotrese d’'homogereie spterique utilisee dans I'algorithme d'inversion
de MAESTRO gerere dans ce cas (ligne de viee traversart haute altitude des egionsa
l'inerieur eta I'exerieur du vortex) des concentrati ons en NQ non nulles dans la basse
stratosplere. Ces esultats sont inclus dans l'article  Kerzenmacher et al. [2008].
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Fig. 6.15 { Identiquea la gure 6.5 mais pour la comparaison SPIRLE / MAESTRO.



178 Validation des mesures des instruments de ACE-SCISAT

6.2.3 SAGE Il (LOA)

Nous pesentons ici uneetude comparative statistique dre les pro Is verticaux des
rapports de nelange en ozone et en dioxyde d'azote de MAESTRet SAGE Il (LOA).
Le criere de concidence spatio-temporel est le méme qucelui utili pour les compa-
raisons e ectiees entre SAGE Il et FTS (500 km et 2h). Nous ectueronsegalement la
distinction entre lesewenements MAESTRO e ecties lors d'un coucher de soleil et lors
d'un lever de soleil (vu du satellite). Nous les noterons nesctivement MAEss et MAESt.
Nous pesentons dans ce chapitre les prols moyens des rapps de nelange obtenus
pour chaque ensemble de concidences ainsi que les pro &rticaux des moyennes des
dierences relatives. Les dierences relatives sont catukesa chaque altitude suivant le
moctle de lequation 6.1.

6.2.3.1 O3

Nous pesentons les comparaisons e ectiees avec le spectetre VIS de MAES-
TRO. Nous avons trouwe 593 concidences MAEss/SIlIss, 7€oncidences MAEss/Slllsr,
15 concidences MAEstr/SllIss et 3 concidences MAEsr/3lsr. Les gures 6.16 pesentent
ces comparaisons. Pour les concidences MAEss/SllIss eiABss/SllIsr, les rapports de
nmelange des 2 instruments sont en tes bon accord entre 12 45 km : les dierences
relatives sont comprises entre -5 et +5% avec de faibles et#ypes (de l'ordre de 5a
10%).
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Fig. 6.16 { Identiqguea la gure 6.11 mais pour le spectronetre IS de MAESTRO.

En ce qui concerne les 3 concidences MAEsr/Slllsr, les naprts de nelange en
ozone sont en tes bon accord entre 15 et 50 km : les dierees relatives sont de l'ordre
de -5a +5% avec des dispersions comprises entre 0.5 et 10%-dessous de 15 km, les
dierences relatives sont regatives (MAEsr< Sllisr). Pour les concidences MAEsI/SIIIss,
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on constate un biais regatif au-dessus de 25 km : les moyesrges dierences relatives
sont de l'ordre de -10% avec desecart-types entre 25 et 35%es rapports de nelange
d'ozone desewnements MAEsr sous-estime les rapports delange Slliss. En-dessous
de 25 km, les dierences relatives sont aussi regativespmprises entre -70 et -0.4%.
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Fig. 6.17 { Identiquea la gure 6.11 mais pour le spectronetre ¥ de MAESTRO.

Analysons maintenant les comparaisons entre les rapport® drelange en ozone
ceduits des mesures SAGE Il et du spectronetre UV de MAESRO. Ces comparaisons
sont pesenees sur les gures 6.17. Les pro Is moyens MA&S ( gures en hauta gauche)
pesentent un comportement inhabituel au-dessus de 40 krin e et, les augmentations
des rapports de nelange obseneesa partir de 40 et 45 km rm@rrespondent pasa ce qui est
habituellement obsene : en e et, au-dessus de 40 km, le rpprt de nelange en ozone est
plutot cecroissant. De plus, les dispersions pour les pte moyens MAEssa ces altitudes
deviennent tes grandes. Cela est imputable au rapport sl sur bruita ces altitudes
qui est assez faible. Ainsi, les rapports de nelange en oeode MAESTRO UV ne sont
a consicerer qu'en dessous de 40 km (Kar et al. [2007] lineht eux les pro Is verticauxa
30 km). Entre 15 et 40 km, les dierences relatives pour lesoscidences MAEss/SIlIss
sont en moyenne comprises entre -10 et 0% et pour les covarides MAEss/SllIsr entre
-30 et 6%. On constate ainsi qu'en moyenne, les rapports deslange en ozone MAEss
sous-estiment ceux de Slliss au-dessus de 13 km et SlII srdassus de 17 km.

Pour les 3 concidences MAEsr/SlllIsr, les rapports de malnge sont en bon accord entre
18 et 44 km : les dierences relatives sont en moyenne compeis entre -5 et 7% avec
desecart-types entre 1 et 15%. Au-dessus de 44 km, les diences relatives augmentent
fortement en valeurs absolues atteignant -60% vers 50 km. Em qui concerne les conci-
dences MAEstr/SllIss, les dierences relatives sont regéves sur toute la gamme d'altitude
etudee, elles sont comprises entre -60 et -1% avec desssions allant de 20a 50%. On
constateegalement que le rapport de nelange moyen MAEswoaespondanta Slliss aug-
mentea partir de 45 km. Le meilleur accord est obtenu entredlet 33 km : les dierences
relatives sont entre -20 et -0.5% mais avec des dispersionsprises entre 25 et 45 %.
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6.2.3.2 NO,

Nous pesentons maintenant les comparaisons entre les @pts de nelange en
NO, de MAESTRO (spectronetre UV) et ceux de SAGE Il (LOA). Ces esultats sont
pesenes sur la gure 6.18. Pour les concidences MAES$SIlIsr, on constate des dierences
relatives comprises entre -20 et +20% entre 20 et 40 km avecsdgispersions de l'ordre
de 15a 40%. Les dierences relatives sont en moyenne pasegs (MAEss > Sllisr) en
dessous de 28 km et regatives au-dessus. Lesecart-typesld moyenne des rapports de
nmelange MAEss augmentent fortementa partir de 37 km. A patir de cette altitude, les
rapports de nelange MAEss stagnent puis augmententa pait de 40 km et diminuenta
43 km. Pour les concidences MAEss/SAGEIIIss, les dieraces relatives sont en moyenne
entre -20 et 20% entre 16 et 42 km. A ces niveaux, lesecartpigs sont compris entre 9
et 40%. En-dessous de 24 km, les dierences relatives moyes sont positives (MAEss>
Slliss). Elles sont regatives au-dessus de 24 km et posdés/au-deb de 40 km.
Les 3 concidences du type MAEsI/SIlIsr sont en desaccordOn constate un biais de
l'ordre de -20% entre 18 et 40 km avec des dispersions de 20%2@ Les rapports de
nmelange issus des mesures de MAEsr sous-estiment ceuxssga Sllisr. Pour les conci-
dences MAEsI/SllIss, on constate egalement ce biais regjentre 17 et 40 km : les
dierences relatives sont entre -30 et -10%. Les rapportsadnelange issus des mesures de
MAESsr sous-estimentegalement ceux issus de Slliss.
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Fig. 6.18 { Identiqguea la gure 6.12 mais pour MAESTRO.
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6.3 ACE-Imager

6.3.1 Introduction

Les 2 imageurs, inclus sur la plateforme satellitaire ACEneegistrent des images du
soleila 525 nm eta 1020 nm. Par souci de simpli cation, on gali era ces deux imageurs
de VIS pour I'imageura 525 nm et NIR pour limageura 1020 nm Ces instruments sont
cecris plus en cketails dans l'article de Gilbert et al. [2@7]. Un algorithme decrit dans ce
méme article permet,a partir de ces images, de gerererab pro Is verticaux d'extinction
atmospleriquea ces 2 longueurs d'onde. Nous esumonsi ikessentiel de cet algorithme.
Le rayonnement incident traverse tout d'abord un ltre attenuateur neutre (poureviter
la saturation des cetecteurs lors des mesures hors atmosg) puis est diviee en deux
faisceaux diriges chacun vers un imageur. Les imageurs egrstrent alors une image du
soleil de 256 256 pixels. Apes analyse, I'image est eduitea 64 64 pixels. Durant une
occultation, une telle image est ainsi enregistee toutdss 0.25 seconde. Le rapport signal
sur bruit est tes bon (de l'ordre de 1500 pour une image du Bl sans atenuation).
Certains probemes a ectent les imageurs :

{ le 'dark current'. Il s'agit de la faible eponse des cetecteurs en l'absence de

rayonnement incident.

{ Une augmentation lireaire anormale de la eponse des decteurs qui a lieu lors
d'une occultation. Ce probeme a ecte plus I'imageur NIR aue I'imageur VIS. Une
correction est appligee pour pallier ce probeme, cepealant la pecision de cette
correction est incertaine.

{ Des images multiples causes par des e exions sur le fe atenuateur se forment
sur les cetecteurs.

{ Le syseme de mise au point de l'imageur NIR cause des imageues. La raison
de ce probeme de mise au point n'est pas connue.

Les images sont corrigees du 'dark current’, des images rtiples et de I'augmenta-
tion anormale de la eponse des cetecteurs. Le rapport erg les images obtenuesa chaque
altitude tangente et limage de ekrence fournit alors &s pro Is verticaux des transmis-
sions atmospleriques le long des lignes de viee. Une irsien spatiale est alors appliqiee
pour produire les pro Is verticaux des coe cients d'extindion total.

Nous utilisons dans cette etude, les donrees de l'imagewersion 2.2. Actuellement, au-
cun produit aerosol o ciel n'est disponible. Nous avons ansi calcuk les pro Is verticaux
des coe cients d'extinction des arosols dans les deux caox. L'extinction du rayon-
nement est causee par la di usion mokculaire, I'absorpbn de l'ozone (principalement
dans le canal visible) et du dioxyde d'azote (uniquement darle canal visible). Les coe -
cients d'absorption de l'ozone et du dioxyde d'azote sont lcauksa partir des rapports de
nmelange de ACE-FTS et des sections e caces mesuees painstrument SCIAMACHY
[Bogumil et al., 2003]. Le coe cient de di usion mokculaire est quanta lui calcuka par-
tir des sections e caces de di usion mokculaires de l'aricle de Bodhaine et al. [1999] et
des pro Is de temperature et de pression ceduits des meses de FTS. Pour tenir compte
de la largeur spectrale des imageurs, les sections e cacegeat convoliees par les fonc-
tions ltres de ces imageurs. Les coe cients d'extinction @s arosols sont alors obtenus
simplement en soustrayant les coe cients d'absorption de Qet de NO, et le coe cient
de di usion mokculaire aux coe cients d'extinction tota ux.

Nous pesentons ici letude de validation des coe cients d'extinction des arosols des
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imageurs e ectiee avec les mesures concidentes des mshents SAGE Il et SAGE IlI.
Nous utilisons ici les produits SAGE Il o ciels car lequi pe scienti que en charge des
imageurs nous l'a demance. Les dierences relatives somalcueesa chaque altitude selon
lequation suivante :

aerIMA aerSAGE

DIFF (2) =200 e

(6.3)

ar aer'™A correspond au coe cient d'extinction des arosols des ingeurs etaerSASE
celui de SAGE Il ou SAGE lIl. Notons que, pour le calcul des meynes, nous avons d0
appliquer un Itrage a n deliminer les outliers : apes u n premier calcul de la moyenne
(X)) et de lecart-type ET, nous n'avons garce que les valeurgdierences relatives ou
coe cient d'extinction) incluses dans l'intervalle X  3ET; X + 3ET pour une nou-
velle estimation des moyennes et desecart-types. Nous dans ce faisant pes de 98% des
valeurs de cepart. Ainsi, les moyennes etecart-types calles ne sont pas in uen@s par
les quelques valeurs particuleres trop grandes ou trop ifdes par rapporta la premere
moyenne calcuke.

Le criere de concidence choisi pour cetteetude est : 4Dkm entre les deux points subtan-
gents et 2h entre les deux mesures. Nous avonsetude lesudeemisplteres spaement.
Cetteetude aee inegeea l'article de Vanhellemon t et al. [2008].

6.3.2 SAGE Il

128 concidences respectant le criere spatio-temporehoisi ontet trouwees entre
evrier 2004 et septembre 2005 : 42 dans le nord et 86 dans ielsDans I'remisptere
nord, elles sont eparties entre 10 et 65de latitude. Dansl'remisptere sud, elles sont
sittees autour de 7Cet autour de 20sud. Les produits SAGE Il version 6.2 sont utilies.
Les coe cients d'extinction SAGE Il fournis sont aux méme bngueurs d'onde que celle
des imageurs. Les esultats des comparaisons faites sug teencidences SAGE Il / Imager
sont pesenes sur la gure 6.19.

A 525 nm, on observe sysematiquement des coe cients d'exiction moyens de l'ima-
geur VIS regatifs au-dessus de 25 km. En-dessous de cettigtade, les deux instruments
couvrent la méme gamme de coe cient d'extinction si on tieh compte des barres de
dispersion. Dans I'remisplere sud, les moyennes des cogents d'extinctiona 525 nm
de SAGE Il sont sugerieures a celles de l'imageur VIS sur wte la gamme d'altitude
etudee. Au nord, on constate que le coe cient d'extinction moyen de l'imageur VIS est
superieura celui de SAGE Il en dessous de 22 km puis inBgur au-dessus. Ces derneres
constatations sont valables egalement sur les pro Is desi@tences relatives moyennes
en-dessous de 20-22 km, les moyennes des dierences re&stisont positives au nord et
regative au sud.

A 1020 nm, les pro Is moyens des deux instruments sont similes sur toute la gamme
d'altitudeetudee. Le coe cient d'extinction de I'imag eur est sysematiquement sugerieur
a celui de SAGE Il. Au nord, les moyennes des dierences ratives sont de l'ordre de 20
a 40% entre 10 et 25 km. Au-dessus de cette altitude, les dirences relatives augmentent
de 60a 100% avec une valeur regative vers 27 km. Dans I'ragphere sud, les dierences
relatives sont en moyenne comprises entre 0 et 20% entre 7 &tKin. Au-dessus de 15
km, elles augmentent : elles sont comprises entre 20 et 100%.



6.3 ACE-Imager 183

canaux visibles

. 40, .
IMAGER E 35F 4
SAGE Il L
] Ve -
5 1 E »— .
8 8 R
£ . £ 20+ P R
< < S
e 15 N =
. L
101 = 101 b
5- b 5- b
0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00 120 1.40 -100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Coéfficient d'extinction (krt) x 10° Différence relative (%)
40f, E 40 p
!
351,: IMAGER = 351 =
i SAGE Il
.‘l B 30k -
e I e
3 ] E |
E s e
2 R £ 20F 1 4
< < =
il 151 il
| 10 Em— |
5¢ B 50 4
0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00 120 1.40 -100 -80 -60 40 -20 0 20 40 60 80 100
Coéfficient d'extinction (krit) x 10° Différence relative (%)
canaux infrarouges
40 N 40k ]
351 ‘ IMAGER = 35¢
SAGE |
30- 4 B 30- ‘\ 4
E o : E xf e 4
[} \ [}
=] =]
£ 204 4 £ 204 é E
< < U
151 B 151 B
10 e — 100 > 4
5 —T—T 11 | | e 5 e i
0e+00 2e-04 4e-04 6e-04 8e-04 1e-03 -100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Coéfficient d'extinction (krif) Différence relative (%)
40 N 40k 4
35+ IMAGER 4 35 =
SAGE Il =
301 - 30 <l
E o . E e
£ 20- B £ 20- i bl
< . < B —
151 R 151 P R
101~ e d B 101 2 f
5 ] 5 o 1
0e+00 2e-04 4e-04 6e-04 8e-04 1e-03 -100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Coéfficient d'extinction (krif) Différence relative (%)

Fig. 6.19 { ProIs verticaux des moyennes des coe cients d'extintion des arosols @
gauche) dans les canaux visible et infrarouge de ACE-Imag@n rouge) et de SAGE I
(en bleu). A droite : prols verticaux des moyennes des dieences relatives. Premere
ligne : canaux visible, remisprere nord. Deuxeme ligne canaux visible, lremisptere sud.
Troiseme ligne : canaux infrarouge, femisplere nord. @atreme ligne : canaux infrarouge,
Femisphtere sud. Les barres repesentent lesecart-typs de chaque moyenne.
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6.3.3 SAGE IIl (LaRC)

La comparaison entre les coe cients d'extinction des images et ceux de SAGE
Il aet e ectee avec les produits a&rosols SAGE Ill o ciels, version 4. Les coe cients
d'extinction des arosols utilies sonta 520.3 nm et 102.1 nm. La dierence induite par
les dierences de longueurs d'onde de SAGE Il et des imagesipeut raisonnablement
etre consickee comme regligeable. Les concidencesitee recherclees entre evrier 2004
et cecembre 2005. Un total de 593 concidences aet trom : 538 dans I'remisplere
nord et 55 au sud. Les concidences trouvees au sud se trem principalement vers
60sud et celles au nord vers 8hord et 551ord. Par congequent, un criere ecartant les
comparaisons impliquant deventuels PSC au nord aet nms en place : les exenements
d'hiver dont la latitude est superieurea 7Cet dont la tem perature est inkrieurea 198 K
ne sont pas consicees. En e et, les lignes de viee poue$ 2 mesures etant dierentes,
elles ne 'traversent' pas le nuage avec la méme geonetijeu méme, l'une peut le traverser
et pas l'autre) et par congequent, I'extinction du rayonnenent le long des 2 lignes de viee
dierent.
Les gures 6.20 montrent les esultats de ces comparaisan& 525 nm, nous constatons
egalement des valeurs regatives pour l'imageur VIS au-dsus de 25 km. En-dessous de
cette altitude, on observe un accord raisonnable entre lesuk instruments : les dierences
relatives sont de l'ordre de -20a 20% entre 10 et 20 km au noet de 10a 40% entre 10
et 23 km au sud.
A 1020 nm, on constate que les pro Is de limageur sont syseatiquement superieursa
ceux de SAGE Il : les dierences relatives sont en moyenneed'ordre de 40a 80% dans
I'nemisplere nord et de 30a 60% entre 10 et 22 km dans I'fenisplere sud.

6.3.4 Interpetations

Il est important de noter ici que l'algorithme o ciel utilise pour obtenir les pro Is
verticaux d'extinction totale est encorea uneetape pdiminaire.
Le coe cient d'extinction de l'imageur NIR surestime en mogenne ceux de SAGE Il et
de SAGE Ill. Les dierents probemes a ectant ce cetecteur (augmentation lireaire de la
eponse du cetecteur, probeme de mise au point) peuvenetre la cause des dierences
obsenees.
Pour le canal visible, on constate, au dessus de 25 km un dagge du coe cient d'ex-
tinction moyen de limageur de l'ordre de 4.10Pa 8.10 ° km ! par rapporta SAGE Il
et SAGE I, soit 6.10 ®> km ! en moyenne. Par consquent, le coe cient d'extinction
total mesue par l'imageur est en moyenne a ece par ce dcealage regatif. On peut at-
tribuer ce cecalagea de la lumere parasite. Si on excepgt toute autre source d'erreurs,
kext = kext 6:10 °. Ainsi, la transmissiona une altitude tangente z secrit :

mes vrai
Z

Tmes = €Xp 9(z:; S) kines ds (6.4)
Z
exp 9(z;s) k&% a ds (6.5)
A
Tuai €Xp @  9(z;s)ds (6.6)
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Fig. 6.20 { Identiqguea la gure 6.19 mais pour ACE-Imager et SAGEIII.
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al a est le cecalage obsene (=6.10° km 1) et g(z,s) est la longueur du trajet du rayonne-
ment dans un segment ds. L'inegrale sur la ligne de vieeahne alors le trajet parcouru
par la lumere a travers I'atmosptere. Ce trajet est calcuk a partir de consicerations
geonetriques et des lois de Snell-Descartes. A 33 km par@xple, ce trajet vaut approxi-
mativement 1800 km, soit :

Tmes l Tvrai exp (01) = Tvrai (1+0:1) (67)

Ainsi, 10% de lumere suppkmentaire lee aux e exions sur le ltre atenuateur
pourrait expliquer le cecalage regatif obsene. Il fautajoutera cela les incertitudes lees
aux dierents probkemes a ectant I'imageur visible. Gil bert et al. [2007] ont estine cette
apport de lumere parasite a 5-8%. Il est important de note que les mesures au sol
recessairesa la cetermination de l'intensie, de l'orientation et de la position des images
multiples n'ont pu étre e ectwees du fait de restrictions budgetaires.

6.4 Conclusions

Ce chapitre esume les contributions apporees lors de mtesea I'exercice de va-
lidation des produits des instruments de ACE.
Dierentes especes gazeuses ceduites des mesures dadtrument FTS ontee compaees
aux mesures in situ de l'instrument SPIRALE et aux mesures dSAGE Ill (LOA) en
concidence spatio-temporelle. Nous esumons ci-dessoles esultats de ces comparai-
sons :

Slliss (LOA) Sllisr (LOA) SPIRALE
FTSss +++ +++ ND
FTSsr +++ +++ +++
MAESTROss
VIS +++ +++ ND
MAESTROST . ot s
VIS
MAESUT\EQOSS +++7 <40 km | +++z <40 km ND
MAESTROsr ++ +++ ND
uv 18<z< 32 km 13<z<45 km

Tab. 6.1 { Resune des comparaisons e ectiees entre les prodsiozone issus des mesures
des instruments FTS et MAESTRO (VIS et UV) et ceux issus des nsares de SAGE Il
(LOA) et de SPIRALE. Les comparaisons entre instruments selflitaires sont spaees
selon le type d'observation e ectwe (ss=coucher et sr=leger de soleil). Le nombre de +
traduit I'importance de l'accord entre les 2 produits. ND gyni e que le produit concerre
n'existe pas ou n'est pas disponible.

Les rapports de nelange d'ozone des instruments de ACE, SAQI, SAGE IlI et
SPIRALE sont en tes bon accord.
Globalement, les rapports de nelange de dioxyde d'azotesiss des instruments FTS et
MAESTRO ne sont pas en bon accord avec les donrees SAGE 11l 8PIRALE (sauf pour
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Slliss (LOA) Sllisr (LOA) SPIRALE
FTSss ND
FTSsr
MAESTROss + + ND
MAESTROSsr

Tab. 6.2 { Identiquea la gure 6.1 mais pour le dioxyde d'azote.¢ nombre de indique
l'importance du cesaccord.

SAGE 1l SIIT (LaRC)

Imager VIS
nord
Imager VIS
sud
Imager NIR
nord
Imager NIR
sud

Tab. 6.3 { Resune des comparaisons e ectiees entre les prodsi a&rosols issus des me-
sures de linstruments Imager (VIS et NIR) et ceux issus desasures de SAGE Il et
SAGE Il (LaRC). Les comparaisons dans I'temisplere nordsont spaes de celles au
sud. Le nombre de + symbolise l'importance de l'accord entles 2 produits et le nombre
de [l'importance du cesaccord.

les comparaisons impliquant MAESTROSsSs). On constate que FSTet MAESTRO sures-
timent fortement SPIRALE a basse altitude. Les inhomogeaies le long de la ligne de
vieea haute altitude semblent &tre la raison de ces degcords. Cette conclusion peut étre
cereralige a tous les instruments d'occultation et aux autres especes eactives [Berthet
et al., 2007]. En e et, aux abords du vortex polaire, la situgon dynamique des masses
d'air le long des lignes de visee de ces instruments peutrétcompliqiee et gererer des
concentrations anormalementekwees ou basses aux naax inerieurs.

Les instruments Imager ne permettent pas, pour l'instant, & produire des coe cients
d'extinction en bon accord avec SAGE Il et SAGE Ill. Lequipe scienti que chargee du
traitement des instruments Imager travaille encore aujowuthuia I'anelioration de son al-
gorithme, notamment par une meilleure caracerisation dedierents probemes a ectant
ces instruments.

D'autres especes ceduites des mesures de FTS onteke cqraeesa la mesure de
SPIRALE. Nous esumons ci-dessous ces comparaisons.

{ N,O : bon accord avec SPIRALE (-15a 19%) en dessous de 24 km (FTS
SPIRALE).

{ HNO3 : FTS surestime SPIRALE de 13a 45%. De plus, une couche derkri-
cation n'est cetecee que par SPIRALE,

{ HCI : En dehors d'une couche ai le rapport de nelange de HCést faible selon
la mesure SPIRALE, l'accord entre les 2 instruments est de 4345% (FTS >
SPIRALE).
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{ CH4 : bon accord en dessous de 24 km (-7a 10%).
La esolution verticale des instruments de ACE ne permettd pas de restituer des struc-
tures nes (de l'ordre du kilonetre) telle la couche de certri cation obseree par SPI-
RALE.
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Le travail pesent dans cette these est divie en troisparties distinctes. Ces trois
parties ont toutefois en commun l'utilisation de donrees aellitaires issues de la méme
methode de mesure (d'un point de vue geonetrique) : I'ocaltation solaire. Ce type de me-
sure est cede principalementa letude des hautes coubes de I'atmosplere (stratosplere
et mesosplere). La premere partie concerne l'inversin des donrees de l'instrument SAGE
Il et la validation des mesures de cet instrument, la deugme est uneetude concernant
les aerosols de feux de foréts et la troiseme consiste éa validation des donrees des
instruments de la mission ACE-SCISAT.

Nous avons recens et cecrit les dierents instruments atellitaires d'occultation
solaire qui ont servi dans cette tlese, a savoir SAGE IlI, S&E Ill, POAM III et les
instruments ACE-FTS, ACE-MAESTRO et ACE-IMAGER. Parmi ceux-ci, seuls les ins-
truments ACE sont encore en fonctionnement aujourd’hui. linstrument SOFIE, mis en
orbite en avril 2007 utiliseegalement I'occultation solae. Nous ne nous sommes pas servi
des donrees de cet instrument.

L'essentiel du travail e ectte pendant ma these concernd'inversion des transmis-
sions spectrales de l'instrument SAGE IIl. Une version sintipe d'un algorithme avait
ek teskee sur des transmissions simukes et sur des doees d'un instrument sous ballon
par Bazureau [2001]. Nous avons appliqte cet algorithme adransmissions ceduites des
donrees de SAGE llI et nous l'avons anelioe.

Il apparut alors que les pro Is verticaux de concentration e dioxyde d'azote obtenus par
notre algorithme pesentaient de fortes oscillations queque soit lexenement SAGE i1
etude alors que les prols issus de l'algorithme o ciel ne pesentaient pas ces oscilla-
tions. De méme, les pro Is verticaux de concentration en NOissus d'autres instruments
n'oscillent pas de la sorte. Ce probeme est lea un cefait de l'instrument SAGE 11 :
l'atenuateur utilise pour eviter la saturation des e tecteurs en mode solaire n'est pas
neutre, principalement dans la egion spectrale a le diwyde d'azote absorbe le plus (vers
450 nm). Ce probkme est esolu, dixit lequipe du LaRC, en appliquant un lissage en
altitude. Compte tenu du fait que I'atenuateur n'est pas neutre vers 450 nm, ce probeme
devrait a ecter non seulement la restitution de la concenttion en NO, mais aussi le
coe cient d'extinction des arosolsa 448.5 nm. Nous avom ainsi cecice d'appliquer ce
lissage aux transmissions tangentes dans les canaux sstueers 450 nm. Les oscillations
obsenees dans les pro Is verticaux de concentration en NGont alors supprinees.

Dans le canala 1545 nm, I'absorption du dioxyde de carbonet prise en comptea l'aide
du mocele MODTRAN version 5. Lesepaisseurs optiques d'aworption de CQ, que nous
avons obtenues avec ce moctle sont en tes bon accord avetles obtenues par lequipe
du LaRC (nethode EGA). Ainsi, l'accord entre notre coe cient d'extinctiona 1545 nm
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et le coe cient o ciel s'awere tes bon.

Une proedure de Monte Carlo prenant en compte les incertiles sur les transmissions
tangentes, les temperatures, les sections e caces et It#tlide fut mise en place pour
evaluer les incertitudes sur les dierents produits.

La sensibilie de notre algorithme aux donrees spectrospiques et au coe cient de dif-
fusion mokculaire a et etudee. Concernant ce dernier, il s'awere gu'aucune in uence
notable ne peut &tre impute au choix des sections e cacase di usion mokculaire. Pour
la spectroscopie (@ et NO,), nous avons tese I|'in uence de la temperature a laquele
ontee calcukes les sections e caces utilies dans atre algorithme sur les produits ob-
tenus. Nous avons constae que la temperature n'in uait pas la restitution de I'ozone et
in uercait celles du dioxyde d'azote (dierences de l'ordre de 10%) et peu celles des co-
e cients d'extinction des arosols.

Letude de validation de nos produits e ectiees avec les pduits SAGE Il o ciels et avec
les produits issus d'un troiseme algorithme (noe SPbSY a ewk un bon accord pour
tous nos produits, a I'exception du produit ozone nmesosghnique. L'utilisation du canal
UV de SAGE Il s'awere recessaire pour obtenir un pro | d'ozone nesosplerique able.
Nous avonsegalement compae nos produits avec ceux issts mesures concidentes des
instruments SAGE Il et POAM Il et constae un bon accord pou I'ozone et le dioxyde
d'azote. Pour les comparaisons avec POAM IlI, nous obtenons bon accord pour les
aerosols a 448 et 600 nm et un desaccorda 1020 nm. Les coeients d'extinction des
arosolsa 385 eta 450 nm de SAGE Ill sont globalement sugrieursa ceux de SAGE
Il : on constate un biais de 30% entre les deux mesures. A 5201620 nm, SAGE III
sous-estime SAGE II.

Une comparaison aegalementet e ectwee avec les dorees du vol du 21 janvier 2003 de
l'instrument sous SPIRALE. Aucune mesure concidente etant disponible, nous avons
e ectle une recherche de concidencea chaque altitudentre les etrotrajectoires calcuees
a partir de SPIRALE et SAGE Ill. Un bon accord est obtenu pourl'ozone mais pas pour
le dioxyde d'azote. Il reste des dierences importantes @rhe en prenant en compte les
variations diurnes de NQ le long de la etrotrajectoire. Ces dierences sont attribleesa
la situation dynamique. En e et, lesevxenements SAGE Il ancidents ont lieu aux abords
du vortex polaire. Ainsi, la ligne de viee de SAGE Ill travese des zones en dehors du
vortex (riche en NQ,) eta l'inerieur du vortex (pauvre en NO ;). Les pro Is de concen-
tration en NO, restitles sou rent de cette situation dynamique complexeet, dans ce cas,
I'nypotrese d'homogereit splrerique n'est plus \er iee.

Globalement, I'algorithme d'inversion de SAGE Il cevelppe au LOA fournit des pro-
duits ables. Il est pevu d'inegrera notre algorithme d'inversion les sections e caces
d'absorption de lI'ozone et du dioxyde d'azote adapeesaa temperature de chaque niveau.
Ainsi, notre produit NO, serait encore anelioe.

Une etude des @rosols issus des feux de foréts de l'ouestnadien en ao0t 2003
est pesenee dans la deuxeme partie. Nous avons, dan®tte partie, utiliee les produits
SAGE Il o ciels. Ces intenses feux de foréts ontet cetece par les instruments TOMS
(indice aerosolelew) et POLDER 2 (couche d'aerosol olsenea pes de 15 km d'altitude).
Les mesures de SAGE Ill dans cette egion eta cette geriod pesentent une augmentation
importante du coe cient d'extinction dans la basse stratoptere. A I'examen du produit
SAGE lll nuage, nous pouvons armer que ces augmentations nsont pas duesa la
pesence de nuages dans la basse stratosptere. Nous avalw's analys les variations
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spectrales des coe cients d'extinction de SAGE Il en condgerant des arosols sulfaes
ou de feux de biomasse ou de suie. Il s'awere qu'il ne peut giade suies. Par contre, nous
n‘avons pu ceterminer s'il s'agissait plutdt d'aerosok sulfats ou issus de feux de biomasse.
A I'examen des proprees microphysiques de ces partices que nous avons cetermire, nous
avons constae que la taille des aerosols dans cette couch'est pas dierente de la taille
des @rosols juste au-dessus ou en-dessous de cette couehe contre, ils sont en plus
grand nombres. C'est cette augmentation du nombre d'aerofs dans la basse stratosplere
qui esta l'origine de l'augmentation des extinctions obgsee. L'origine de ces arosols
n'a cependant pas pu etre cemontee. Les donrees altietriques de POLDER 2 nous ont
permis de corroborer l'altitude d'une de ces couches d'asol.

La dernere partie de cette these est consacee a la vatlation des produits des in-
truments de la mission ACE-SCISAT. Pour ce faire, nous avongtili® les donrees de
mesures concidentes des instruments SPIRALE, SAGE Il etA&E I
Globalement, les produits Q, N,O et CH,4 de l'instrument FTS sont en bon accord avec
la mesure SPIRALE. Pour HNQ et HCI, SPIRALE cetecte une couche de 1.5 km vers
22 km dans laquelle les rapports de nelange de ces 2 espesest faibles. FTS ne dcetecte
pas cette couche du fait de sa esolution verticale. En del®de cette couche, FTS sur-
estime SPIRALE pour ces deux especes. En ce qui concerne )NOn desaccord persiste
méme apes prise en compte des variations diurnes. Ce dexord estegalement attrible
aux conditions dynamiques complexesa haute altitude. Lait d'avoir pu travailler avec
les mesures SPIRALE m'a permis d'approfondir mes connaiss&s sur la chimie stra-
tospherique. Les comparaisons e ectiees entre les doeas FTS et les donrees SAGE |l
(LOA) ont monte un bon accord pour I'ozone et que FTS sousstime SAGE IIl (LOA)
pour le dioxyde d'azote.

Les donrees de la mesure de SPIRALE ontegalementee copaees avec celles de l'ins-
trument MAESTRO-VIS : on trouve un tes bon accord pour I'ozone et un desaccord
pour le dioxyde d'azote. Les comparaisons entre les mesudesMAESTRO-VIS et SAGE
[l (LOA) montrent globalement un bon accord pour l'ozone. les rapports de nelange
en ozone du spectronetre UV sontegalement en bon accord ew SAGE IIl (LOA) en
dessous de 40 km. Pour N on trouve un bon accord pour les comparaisons du type
MAESss/Slliss et MAEss/SllIsr et un desaccord pour les deuxautres types de conci-
dences.

Les coe cients d'extinction des earosols ceduits des mages des imageurs visible et
proche infrarouge ne sont pas en bon accord avec ceux de SAGEtISAGE Il (LaRC).
L'anelioration de l'algorithme d'obtention desepaissairs optiques atmospleriques tan-
gentes est recessaire a n d'obtenir des coe cients d'extiction able. Cela est d'autant
plus important que cet instrument est le seul instrument d'ocultation solaire fournissant
aujourd'hui un produit arosol stratosplrerique dans le dmaine visible - proche infrarouge.
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