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Résumé

Cetravail de these a consisté a étudier la nature chimique, les origines, ainsi que les
propriétésoptiquesRSa | SNR &2t & Sy ! TNAILjdzS RS f QhdsSaido
les liens entre la composition chimique des particules fines en surfaces gortgpriétés
2LIiAljdzS4a RS& | SNRa2tad® b20NB SiGdzRS aQSad LWL
OFYLI 3IyS RS GSNNIAY {I1!5h2 adaNJ S &aA4S RS
RQ20aSNIIGA2ya Ay Sy al)dadsoiembfe 2015 fhfviert201€ @®IY H 11 M |
2).

Un dispositif instrumental permettant une caractérisation chimique en ligne et a haute
résolution temporelle des aérosols submicroniques (TEERINUS, ACSMethalomeétre) a

SGS YAa Sy LI I OS> Sy LI NI fdriétds Sptiged Heg aéiobutizY Sy ( a
en surface dethalometre, néphélomeétre) et sur la colonne atmosphérique par télédétection
(photomeétre, Lidar).

Les données météorologiques couplées a différents outils statistiques ont permis de classer

les espéces ayantur@2 Y UNR 6 dzi A2y € 20FfS Sitk2dz NBIA2Y | £ ¢
fQ2NRAIAYS RSA FT2NISa 02y OBoghieNd (FMFRayparais fine Y2 R
analyse approfondie de la fraction organique des ;PWhettant en évidence une
photochimie tré&d | OGAGS SO f QAYTFf dzSyO0S RQlFIOGAGAGSEA |
déchets, fumage de poisson).

b2dza | @2y a Lz OF N} OGSNAASNE aStzy I alrArazys
b ftQSEGAYOGAZ2Y RS& LI NI ADAz BSNIF AlyBya A SIpdENBBS
les liens/différences entre mesures de télédétection et propriétés chimiques/optiques des
particules fines au cours des deux POI.

Mots clefs

AérosolsPM;, composition chimiquePMFE ACSM, abalometre, télédétectiod a Q. 2 dzNJ



Abstract

The aim of this thesisonsistsin studying the chemical naturghe originsas well ashe
optical properties ofaerosols inWest AfricaWe focusedon establishinghe links between
the chemical composition of fine particles at sudaand aerosols optical propertieQur
study is based omeasurementscquired during the SHADOW field campaigrplemented
2y GKS aQ. zitztringfv&istéhave biservationperiods: March to June 2015
(IOR1) and November 2015 to January 2016R2).

For this purpose, an instrumentation allowing online chemical characterization of surface
PM; (ACSM, TEOMDMS, aethalometer)at high time resolution was implemented in
parallel with instruments measuringerosolsoptical propertiesat surface (aethalometer,
nephelometer) andilong the atmospheric columy remotesensing (Lidar, photometer)

The coupling of meteorological dataith statistical tools allowedletermining the local
and/or regional contribution of the different species, and idénhg the source areas
responsible for the high concentrations observed on site. The source receptor model (PM)
allowed to further investigate thesubmicronic organic fraction, highlighting a fast
photochemistry andhe influence of specificanthropogenicactivities (waste burningfish
smoking.

We were also able to characterizger seasonthe type of aerosolgontributing to the fine
particle extinctionmeasuredat surface as well aso showlinks/differencesbetweenremote
sensing and surface cheraltoptical properties of fines particles during the two I0P.

Key words

AerosolsPM,;, chemical compositiorPMF ACSM, aethalometer, remote sensiiMBour
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Chapitre 1. Introduction

1.1 Contexte général

[ QAYLI OG RSa | Ol A DA liéa pakicddémuk §hitssionsidazlydz & &fet Of A Y
de serre et mis en évidenceau cours des dernieres décennigsr la haussede la
température moyenne de la Terrestl dz2 2 dzhMdReQjdU daientifique et sociétal majeur.

Afin de mieuxcomprendreles variations climatiquesbservée | dz2 2 dzBtRI€énir

celles qui se produiront dans les années a vehiest importantR Q I O |j utheS \&foriNJ

complete descomposésatmosphérique et parametresqui influercent les variations du

climat

Depuis le début du XIXe siecle haisseglobaledes températures la surfacale la Terre

a été observéelaFigurel.1 illustre cettetendance avecune augmentatiorR Q Sy @38°GI2 Yy 1
des températuresmoyennesde surfaceobservéesentre 1956 et 2005par rapport a la
moyenne de 1901 a 2000

Anomalies de la température de |'air proche de la surface (°C)
I

T T T T T
—— Observations ] N ; .
Variabilité solaire + Volcans + GES + aérosols

Variabilité solaire + Volcans

Anomalie de température en °C

as0 1900 K 1850 2000
nnee

Figurel.1. Evolutbn de 1850 & 2008e la température annuelle moyenne & la surface de la Terre par rapport &

la température moyenne de la période 1902000 prisecomme référence, mesurée (courbe noire) et calculée

parlesmodélesdu CNRMO wC! / { O00GNX AGA LRAYGATESao SG RS tQLt {]

compte que des forcages naturagbndis que les courbes orange tiennent compte des forsagurels et des

forcages anthropiquesSource: http://www.insu.cnrs.fr/environnement/climatchangementclimatique/les

resultatslestemperatures

Dans leur rapportle 2013 les experts duGIEQGroupeRQSELISNI & Ly G SNH2 dzd S |
f Q9 @2 f dimnat)dnf anfbdzé comme extrémement probable le réledominant des
activités humaines sur le réchauffement climatique mesuré depuis milieu du XX siécle.
Ces experts onimajoritairementattribué ces changements climatiques farcage radiatif
causé pr lesémissionsanthropiquesde Gaz a Effet de Serre (GEBautres constituants



Chapitre 1. Introduction

non gazeux, notamment ldsSNR 42t a3 R2yld € Sa O2yOSYiGN) A2y
de croitre depuis la révolution industriellPar exempleles concentrationsatmosphériques

de GES tels que dioxyde de carboneu le méthanesont passérespectivement de 270 ppm

et 700 ppben périodepréindustriellea 350 ppmet 1800 ppben 2010(IPCC, 2013) QA Y LJ O

de ces composés sur le climat est illustréigure 1.1. Cettefigure montre que les
modélisations prenant en compte les forgag naturels(énergie solaire et volcansket
anthropiques, incluant lesGES et aérosols, réseitt en une meilleure estimation des
températures mesurées en comparaisanx modélisations effectuées a partir des forcages

naturels seuls.

Laconnaissancede @2 YLI2aAGA2Y OKAYAljdzS RS fQF GY2&LKSN
la compréhension du réchauffement climatique actuel. La composition chimique de

f QF (Y2 3&LIKS NsBbt deSreiNGseaixi thBngemest et &S (G NB dz@S | dz22d
directement influencé par les rejetsanthropiquesqui provoquent ainsi deperturbations
importantes, notammentde ses propriétés radiativeg\lors que les forcages radiatifs des
principaux GES sont relativement bien quantifiés, les ingactiatifs des aérosols indust

par leurs popriétés physiques et chimiqueajnsi que leus roles sur les proprietésdes
nuagesdemeurentmal quantifiés(IPCC, 2013)

En paralléle de cet impact global surlecliffaSa | SN2az2fasx t f QSOKSft S
avoir un impact sanitaire sur les populations qui sont directement exposées a leurs
émissims. Dans un communiqué d2014,1Q2 NBF YA al G A2y YWoldHedlth S RS
Organization a ainsi attribué a la pollution atmosphérique environ 7 millions de déces
prématuréspar an(WHO, 204).

Dans le but 8 02 y (i Nanélitz&tiid des estingations de ces impacts, nous nous
intéresserons dans la suite de ce travail aux propriétés optigetea leur dépendance aux
propriétés microphysiques et chimiquetes aérosols atmosphériques.

1.2 Lesaérosols

Les aérosolseprésententla part descompo®s atmosphériqguesion-gazeux lls sont ainsi

définis commaedes particules sous forme solide, liquide wumélange de ces deux étaen
suspensionR I ya f QI (DR delixits dddfférencier les aérosols des particules

nuageuses, les hydrométéoresqui qualifientft Q Sy & SY 6 f SO RYSRIS yFa2INdYaS &R S |
R I yaimodpkere telles que les gouttelettdda€au, la neigeou lescristaux de glace sont

exclus de cette définitian

La multiplicité des sourée R QI SIRAX S {i & R QS Hiveksité lawzS ien HuSpdiat]
de vue morphtogique de leur composition chimiquet de leur taille,que de leurs
propriétés optiquesCes particulesdont la taille peut varier de quelgues nanomeétres a 100
um, peuvent ére classées selon leur diametre aérodynamiqug).(@n distingue ainsi les
PMio (da < 10 um), les Pk (da< 25 pum)et les PM (da < 1 pm).Ces particulegprésentes en
permanenceR I ya f QI,ont @ed pdpaENS etdes niveaux de concentratisntrés
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variables R | ya f S i'JSY,t:ééj dA (i Ok WE&H [AJI 0S8 f QSadGAYlI A2y
radiatifs.

Les aérosols se différeect égalementpart S& YSOFyAaYSa t f QGhNAIAYS
distingue ainsiles aérosols primaires qui proviennent R Q dzgh8ission direce dans

f QF (Y 2au dvérN\sSBit derocessus mécaniqueadtion du vent sur une surfagsoit

par des processus de combustiopartielle (matieres fossiles, biomasse, éruptisn
volcaniques)des aérosols qualifiés de secondair€es derniersrésultent de la conversion

en particulesR S  LINB OdzNBA SdzNBE 3+ T SdzE ldsINdptisufesttanialoRl ya f ¢
formées pardes phénoménes de nucléation, condensation ou coagulation

Une fois en suspensidR I ya { QI &t ¥ebrdleukidréedsie vie les aérosols vont étre
transportés sur des distances plus ou moins long@akza ljede@kmination dans la basse
atmosphére qui se prodiit par dépbt sec (sédimentation)ou humide précipitatiors). Le

temps de résidence des particules dépeprihcipalement de lewg tailles et des conditions
meéteorologiques résultant pour les particules les plgsandesen ure durée de vietrés

courte def Q2 NRjdEBueRiures Les particules les plus fines peuvergrsister dans

f QF GY2suLiles dtdes allant typiguementk @elzsemaine a une dizaine de jours

f 2NRIjdzQStfSa az2yid NIy aueNlUgSpoekurs mbtRrdaieY A S R
transportéesen altitude

[ RAGSNEAGS RSa &a2dz2NODS& RQSY Asadans FaysactioR S LI |
suivante, et les transformationgiue les aérosolssubissentdurant leur transportvont
grandementinfluencer leurs compositiors chimiques et leurs tailleset par conséquent

modifier leurs propriétésoptiqueset ultimement radiatives

1.2.1 SourcesettypesR QI SNR &2 f a

Les aérosols peuvent étre classés selon dguandesfamilles de sourcesles sources
naturelleset anthropiques Chacunedeces sourceSYSU RSa& ljdzr yiAdSa @I N
(et/ou de précurseurgyazeuy, dont les estimationsannuelles globales sont reportées dans

le Tableaul.1.

I £ QSOKStfS 3If20ltS> fF YlFLaasS Gd2GFrfS RS LI NJ
nettement supérieure a celle des particules anthropiquesmme le montre les éissions

globales répertoriées dans Tableaul.1.5 Q | LDKlEa&a et al(2005) les sources naturelles
représenteraient 70 a 90% des émissions totalesnasse deaérosols.

[ Sa LI NI INF LIKSE& a&dzi O lleg (pancipdeasbirces RnatlirdlesiR R S O N.
FYOGKNRLIAIL dzS&8 RQIF SNRaz2f as elsyémiSons primiedNadey i & dzO
SYAaaArAz2ya Sy LINBOdzZNASdzZNE RQlF SNRaz2f a

Lasource marinereprésente la source naturelle la plus importaiReQ | S Néh aneftait

entre 1000 et6 000 TgR Q S Y 6 mNailing par an (Tableaul.1). Ces &rosolsmarins, de
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types primaires,sont produits part Q| Qriédaigfiedu vent surla surface des océans
(Woodcock et al., 1953) Q S Yrida éeda@rosolsdépendainsiprincipalement des vitesses

de vent, quiau-delaR Qdzy O S NaBrinettght I SNIBAIE O K & WiSe/ein ssPeinsior

RFEya f QI deyatd dik § 8B &8 diaszét® Hef ces embruns marins peut varier
RQdzyS OSyidlAyS RS yI y2Ys§ (i NBsiemhrundmatgelvernt | Ay S |
contenir une part de matériel biologiqueet des sels inorganiqueglus généralement

appelés sels marins (SBour sea salf. En terme de flux massiquea Imajeure partiedes
émissiongde cesselsmarinsse fit dans lafraction supermicroniqueda> 1pm)o h Q52 6 R S i
al., 1997) les émissions en PMhe représentant que 24g par an seloRignati et al(2010)

Les sources terrigges qui correspondent majoritairement aux régions désertiquamt a

f Q2 NAIAYy S pRrSaites Gepolistidrds 2nifdiles (MD pourmineral dus}, dont les
diamétres sontcomprisentre une centaine de nanometres et une dizaine de micrometres.
Tout comme poures embrurs marins, leprocessus de soulévement des poussieess
mécanique ety SOS&aaA S S RSéesbeandindndls yids veRtS dny stirfad® A U
(Marticorena and Bergametti, 1995 ette vitesse seludépend également de la rugosité du
sol et de son humiditéLes quantités de MD émises par an sont elles aussi relativement
élevées entre 1 000et 3000 Tg, donf Qdzy' S R Se% plus gt &st le désert
saharien avec des émissions estiméedre 585 et 759 Tg par an entre 1996 et 2001
(Laurent et al.,, 2008)Ces sources émettent en majorité dé4D supermicronique
(da>21 pm).

Les sources volcaniques possédent desémissions nettement plus variablegllesvont

dépendre de la fréquence des éruptions volcaniques érvetsdirectesRIF ya f QI (Y 2 & LIK
de cendresvolcaniques qui se composent principalement de roches pulvérisées et de
minéraux. Ces aérosols volcaniques primairesde diametre généralemensupérieur au

micron @2y G | @2AN) dzyS O2dzNIS RsaNBiSI RBA 1088653 RI FAS
f SdzNJ LISNXY SO RQl G0 En yetraNdBe césl érugtiar® i @AALXKLIEINSY S v
dégagemerd gazeuxriches en composés soufrés tels qu&Q et HS dont les émissions

annuelles sont comprises entre 6 et 20 Tg de soufre pgffahleaul.l).[ Q2 E@ Rl GA2Y R
f QF Y2 3aLIKeS NyBz pieGirseudO2 Yy RdzA G £ f | FT2okalesi A 2y F
submicroniquesquia St 2y f QF f A GdzRS t I |j dzStsdSviedd & a2y
guelques semaines (troposph&ra plusieurs mois va@années (stratosphere)

La biosphéreSYS G dzy OSNI I Ay VY2 Y doies $paéssmisB hatéud LINA Y
de 30 Tg/aret lespollens qui correspondent a des aérosols relativement grosserec des

tailles comprises entré et 100 um. Les bactéries et virus sont également considérés comme

des particules biogéniques, leur diametre pouvant varier de quelgues nanometres a
plusieurs microns pour les plus grosses bactériess dernieres correspoadt a des

émissions de 40 a 800 Gg/an Lesémissionsdes embruns marins au niveau des océans
peuventégalemententrainer unemise ensuspension de matérigrganique lié aux activités
biologiques marinesNB a dzf GFyi Sy RS& SYAadubdigfaiqueR QlF S N
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primaires(Leck and Bigg, 2008}es émissions participent a desiésions annuelles totales

Sy |SNerazfa oA23SyAl dzS D0 TNBeY Isdundds erreBtrs et Q 2 NR
20SEyAljdzSa az2yid S3aAl f Sdeé§af firécrsedrrPefisilavigétatiorR QS Y A &
(plantes et alguesgmet Rl ya f QI (Y2 & Lil&sS iMibrtarReS Ile dprdpbsgsi
organiques volatils (CO¥nsi quedes quantités plus modéréds Q2 ER RIST 2,5.6n 6 b h

y2 0SSN j dzQSy  LJX dziertaihé&s achidtés plangtonigiesi Sndettent du
diméthylsulfure(DMS. Les terpenes sordes COVprincipalement émis par les plantes avec

des émissions annuelles pouvant aller4D a400 TgDansune étude de 2014, les émissions

globales en COVbiogéniques ont étéestiméesa 760 Tg/an(Sindelarova et al., 2014)

[ Q2E@RIFIGA2Yy RS rédufied en laNBroatdnh Bagzbshls secondaires
submicroniquesie natureorganique soufréeet azotée

Les feuxde biomasse qui conduisenta la combustion denatiére organiquevégétale sont
responsablestout comme pour les sources biogéniqudsf QAy 2SOl A2y RlIya fQ
précurseursgazeuxtels queles COV, NQ SQ et NH. La combuson partielle decette

matiere organique génere en plus desaérosols primaires dont lesomposés organiques
OFND2ySas LINRAYOA LI f Rexgggne efOdRdydgene) et dzSadbonR Sule (i 2 Y S &
(BC pourblack carboly majoritairement composé @ I { € deScarbone. Ces sources

naturelles Ra&rosols issus de la combustion de biomagse BB poutbiomass burniny

comme les feux de foréémettentau totalentre 20et35 TgRQF SNR &a2ft & LI NJ |y

Bien que les émissions anthropiques ne représentent §L@% en masse des émissions
G240 t ®sols, BskonGentrations en nombraele particules produitesont nettement
supérieures a cellesbservées pour leaérosols naturel§Boucher, 2015)

Les feux de biomassk Q 2 NAnfrbpigSe tels que la culture sur brdlis ou le chauffage au
bois,reprSaA SY Sy i t f QSOKSfdéHaWg2loy ® SORSASHNEIE aRQ
RQI SNEP & 2t B soudbehdy BB\ axiBrapkjue apparait comsupérieure a la source

naturelle. De plusces aérosols primaires possédent des diameétrgsincipalement
submicroniques(Rau, 1989) A y auie fractoa@supermicroniqugPark and Lee, 2003)

La combustionde combustibles fosiles tels que le charbon ou le pétrolegst notamment

employée par les industries dafes production énergétiquet par le transport automobile.
Ellereprésente lgprincipale source de pollution rencontrée dans les pays développés ou en
développement. Cdte & 2 dzZNDOS SYSG RANBOGSYSYyd RbEya fQ
importantes de B@t de carbone organigueavec des émissions annuelles respectives-de 6

10 et 2030 Tg/an Ces processus produisent également des quantii@s négligeabls de

SQ (7090 Tdan) et NQ« (30-40 Tgan), qui seront par la suite convertis en sulfates et

nitrates submicroniquesLa majorité des aérosols primaires ou secondaires émis par ces
sources sont de taille submicroniquéertaines industries ainsi queti@nsport automobile

vont également étre des sourcesle MD par émission directe ouresuspension
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respectivemen® | f QSOKSttS 3Jft20FfSxT OS laigémeiB RQSY
minoritaire en comparaison des sources désertiques.

Les activités agrioles, SG  y20F YYSyé S QF 28A S dyf crfiiNdenty G Sy a A
également auxmissions de gaz précurseueds que les COVetND t f QSOKSf € S 3f
FOGAGAGSE NBLINBASYGSY(d &dzNI 2 dzi ; dadées paNBsy OA LI
RS2SOlGA2ya I yAXdeintrsiethart 822 RIS ¥ RISTASEN RSy ANI A
1998;Warner et al., 2017)

Tableaul.l. Cf dzE F LILINBEAYIF GATA RQSYAAdaarzya RSa LINRyOA LN dzE
RQIFSNRazf a as O2g/miliorstBanneSeyGge H g millerside tonnes) paan C: carbone,
S: soufre, N: azote Source Boucler (2015)

telJSa RQI SNeraz2f & CfdzE RQSYA&&EA
Naturels
Primaires
Embruns marins 1000-6000 Tg
Poussieres désertiques 1000-3000 Tg
Aérosols de feux de biomasse 20-35Tg
Aérosols biogéniques terrestres 5S f Q2 MNG R
dont bactéries 40-1800 Gg
dont spores 30Tg
Précurseurs
Diméthylsulfure PM9 20-40Tg S
SQ volcaniques 6-20Tg S
Terpénes 40- 400 Tg
Anthropiques
Primaires
Poussiéres industrielles 40-130Tg
Aérosols de feux de biomasse 50-90Tg
Carlone suie (issu des carburants fossiles) 6-10Tg
Carbone organiquéissu des carburants fossiles) 20-30Tg
Précurseurs
GComposédOrganiquesvolatils (COV) 100-560 Tg C
SQ 70-90Tg S
NH; 20-50Tg N
NQ, 30-40Tg N

1.2.2 Composition chimique

La diversité des sources naturelles et anthropigue€) | S N&salte [bgijuementen une

variété toute aussi importantede la composition chimiqueles particulesémises dans

f QI Y 2 MadrédedlBitations liées au caractére in situ des mesuragcessaes a la
caractérisation chimiqueles aérosolslesinstruments et S OK y A |j dzSsdispBribles/ | f & & S
| dz2 2 dzb&triekted#A ine caractérisationplus compléte des principauxcomposants
particulaires(Laj et al., 2009)

Unexemple dece type decaractérisaibn est donné-igure 1.2qui montre lescompositions
chimiques moyennes annuelles obtenuaspartir de mesuredglifférées effectuées sur39
sites européen, pour les aérosolassocié auxparticules grossierePM,s.10) et pour ceux
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associés aux particidenesurées dans leBM, s (Putaud et al., 201@®
caractérisation chimique totale est mise en évidence papds significativeen matériel
indéterminé (Unacgpour unaccounted, lj dzS
PMys pour la plupart des sites. Ces compositions chimiquesntrent une variabilité
importante selon les typesle sites(urbains, pérurbains, ruraux, fond régionattc.), et en
fonction de leur localisation Ces résultats montrent égalemerdes différences de
composition chimique selon Iefsactions en tailles de particles considérés. On observe

lj dzQSy

[F

02 Y lel

f Q2y NB i NP dz0 S PMRdofta

9 dzN.Bs kdst>donfin€sdpar tlea sulfateson marins (Ns$Q), les composés
organiques QM), avec égalementine fractionimportante due aucarbone élémentaire (EC).

Les nitrates sont des especdent les contributims apparaissent a peu pres équivalentes
dansles PM;s et dans lesPM;s.10, alorsque les MD et SSinfluencent majoritairement la
fraction grossiere et sont plus élevés selon leur localisation (proximité du Sahara ou des
littoraux, respectivement)
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Figure 1.2. Composition chimique annuelle d fraction grossiére d&PM (coarse PM;s.10) et PM, 5 de 39 sites
européens de différentes typologiefPutaud et al.,, 2010)Les sites sont classés selon leur position
géographiqueg(de gauche a droiteEurope dunord-ouestdu sud et centralé. Le fondcoloréindiquesi lesite
estde typologie « fond rural» - vert, « urbain» -jaune ou «péri-urbain» - rose
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Au cours des dernieres années, les avancées instrumentélaisées en terme de
spectrométrie de masseRSRA SS L dest aBi®doldtRVS pour Aerosol Mass
Spectrometry ont permis desaractérisatios en ligne eta haute résolution temporellde la
composition chimiqueet de la distribution en tailledes aérosols submicroniques nen
réfractaires, ou NRPM; (pour nonrefractory-PM;), qui correspondent aux espéces
vaporisabls a des températures inférieures@0°C Cette technique de mesure exclut donc
les poussieres minérales, sels marins, et carbone élémentaire, mais permet en revanche de
guantifier les concentrationgdansles PM) en ammonium, sulfates, nitrateghlorures non
marinset matiere organiqueBien que la plupart des AMS ne permettent pas de mesurer les
PM, réfractaires (ou FPM;), notons que certaies versions desAMS rendent possible la
caractérisation pluspgcifique des BC, SS ou M[Cross et al., 2009; Onasch et al., 2012)

[ Q! / AeasoldChemical Speciation Monjthig et al. 20119, récemmentdéveloppépour

la caractérisation chimique en routine et a long terme desAWR, est basé sur le méme
principeque f Q!, safis toutefois donner acces a la distribution en tailet instrument
déployédans notre étudegoour la caractérisation chimique des aérosasra décrit plus en
détail dande chapitre 2Zde ce manuscrit
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Figurel.3. Concentratios et compositiors chimiques des aérosols submicroniques mesurés par spectrométrie
de massgorganique: vert ; sulfate rouge ; nitrate : bleu ; ammonium : orange ; et chlorure : videat)des
sites urbaingnom en bleu), périurbains(noir) et ruraux(violet) (Zhang et al., 2007b)

Au cours des dernieres années, le déploiement de spectrométres de masse dédiés aux
aérosols lors de campagnes de terrain menées sur différents continents a permis de mettre
en évidence des tendances géograples et saisonnieres de la composition chimique des
NRPM;. Ainsi, Zhang et al. (2007)ont répertorié les compositions chimiques et
concentrations moyennes en NRVL, mesurées sur 37 sites ou des campagnes AMS ont été
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mises en place. Ces résultats, préssnfigure 1.3, montrent que, malgré une certaine
variabilité de la composition chimique, les RR} sont globalement dominés par les

especes organiques et les sulfates, avec des fractions respectives de 45 et 32% en moyenne
ddzNJ £ QSy aSyYot Sbsdrvé dgalement ué @Ssiie® urliaiyfs, situés a proximité

RSa a2dz2NDS& RQSYA&aarzya ASSa& dzE | OGAOBAGS:
St S@sSa Sy yAiGuNrGSao / S&a yA@S|IdzE L)X dza St S@Sa
des NRPM; (au RyaumeUni, voir site de Manchester Figure 1.3), sont principalement
rencontrés durant la période hivernale, lorsque les températures sont suffisamment faibles

L322 dzNJ LISNXYSGAONB 1 F2NXIGA2Y O6LI NI O2yRSyal GAz2

1.2.3 Propriétés microphysigus

I f QKSUSNRISYSAGS RS t1  02YLR a diueksiéyle €D A Y A |j dz
sourcesy a4 Ql 22dziS @ N& Hed tailfe MdésgerostISobsan@NHars2 £ 2 T A ¢
f QI Y 2 Baltaklé elBorme des aérosols dépendent principalementsdgources et des

processus meécaniqgeou chimiques ayant conduit a leur formationlLa notion de

distribution granulométue a été introduite afin de caractériserf QSyaSYof S RQ
L2 Lddzf F A2y RQIFSNRaz2zta Sy RAAUGNMOpattiglliés eda G G A &
fonction de leus diametres.

Lesdistributions granulométriques des populations de particulegenéralementrencontrées
RIFEya € QI aingizjdellds graddsds  Q ARUB foryh&ions et de leurs dépots

sont présentédrigurel.4a (distribution envolume). Lesdiametres correspondant aux RM
PMs et PMyp ainsi que ceux des particules ultrafines, fines et grossiene®galementété

reportés a titre de comparaisonCette figure montre en particulieque 1Qr&$emble des
particules en suspension (ou TSP pdatal Suspended Partic)ese réparti autour de trois
modes

Le mode ultrafinqui correspond aux particules de diamétres inférieurs,a | im (noté UF

Figure 1.4), est en majeurepartie composéR QF S NP & 2 f & CeirBo0e yitiafin N5
décompose en deux modes distincts, le mode de nucléation, qui corresponpr@cessus

de nucléationdes gaz précurseurs résultant enftamation de particules dont le diametre

est généralementa@mpris entre 001 etQ01 pmS G £ S Y2 RS RQ! OG0 1 Sy LI dz
diamétre compris entre 01 et Q1 um.

[ S& LI NOGAOdzZ Sa FAYySaX ljdzh O2NNBALRYRSyd t f
25k YZ @2y G O2YLINBYRNB { médf alttafinpaing quR &les isstieslIi A O dz
de la condensation des gaz sur ces particules ultrafines ou a leur coagulation. Ces
phénomeénes conduisent a la formation de particules de diamétres supérieurs a 0,1 um qui
@2yid RS OS FIAG | LILKNRFWARNI | zAY2RS ROQHZDGSdzR dizf
est généralement considérée a 1 @berdorster et al., 2005; Whitby et al., 19H¢n que

certaines études lui préférent la valeur de 2 ihacobson, 2005; Nazaroff, 2004)
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Les aérosols dont le diametre est supérieur appartiennent au mode grossier, principalement
O2yadAiddzS RS LI Nlnénatdeéll&talleslddeNe¥ MD, MSpbllerik ORlddIsets A
marins.
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Figurel.4. (a) Schéma degrincipauxLINRE OSa ddza NBIAaal yid € Sa Llehddydeli A2y a F
pour chaque population selome distribution en taille volumiqueadapté deOberdorster ¢ al. (2005)avec UF
pour ultrafine. (b) Distributions théoriques en nombre, surface et volume généralement rencontrées pour des
aérosols de sites ruraux, adapté Seinfeld and Pand{2006)

La représentation de la distribution granulométrique la plus répandue des aérosols est celle
décrite par & loi de distributionstatistiguelog-normale deJaenickg1993)(cf Tableau 2.1

Les concentrations en particules peuvent étre exprimées en nombre, surface, volume ou
massede particulespar unité de volumeR Q | LAFNire 1.4 est une représentation typique

de la distribution entafl S RQF SNR A2t & NBsfubekey @HdiE &n foRdtioha f Sa
de la nature «rurale influencée» RS y2GNB aA0S RQ20a&KNDI GA2Y
caractérisée padzy S R2YAY I GA2y RSa | SnRiaflgenckpluRQIBIENA IA Yy S
de souces anthropiques. Cette domination des aérosols naturels résulte en une domination

de la distribution en taille volumique par les aérosdismode grossierLa contribution des

aérosols anthropiquesest au contraire plus importante sur la distribution eaille en

nombres de particulesgaractérisée par une augmentation aoode fin (mods Aitken et
accumulation.

1.2.4 Propriétés optiques

Les propriétés optiqgues des aérosols sont directement liées a la taille et a la composition
chimique des particuled. QI (rilo§ gudmyonnement lumineux par les aérosols dépend
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1.2 Les aérosols

principalementde la composition chimiquR S& LJ- NIi A Odzf S&a Sd()&sS € f

NI 82yySYSyld AYyOARSYyG® [ QAyYy T {RRXUYWSS LEBENE & O dzOR
rayonnementest représentée ar sonindice de réfraction

y 0 =<w)S 6 ifmi< 0 (Eq. 1.1)

ou la partie réelle(Re renseigne sur les propriétés de diffusionlddumiére patda particule

tandis que & partie imaginaireln) S& i NBf A SS | dzE LXbBtlUSBFaBUsSa RQF
sont comprises entre ,@ et 1,0 pour des composés absorbants tels quecdgbone suie

(Bond and Bergstrom, 20Q6)

[ iGlice de réfraction intervient ensuite dans le calcul @S T FA QS EK G §eORA 2 v
particules individuellesnotée 1 1 (Eq. 12). La quantification de ce phénwene passe

par la définition des sections efficacds diffusion8 )S (0 R QI 0% 20NLJIRRZ2WU of Q dzy
est le m2, qui exprimet IS RS3INB RQAY(ISNI OGAZ2Y RQdzZe&s LI NI .
grandeursreprésentent la surfaceffective R Q A attiors éxdre le rayonnement lumineux et

la particule, soit la probabilité lj dzQme particule Ra@bsorber ou diffuser la lumiére. Le

rapport entre ces sections efficaseet les sectiongéométriques des particulesy() ¢ égales

L T NH RlEya 8 OFa dSraydulr dNdohn® dafcdsdux effitait® NA lj dzS &
RQI 6 & 2 NlJ)ehddiffusion ) qui sont, de ce faitgdes grandeursans unité. La

sommede cesdeux termesdonnelQ S ¥ ¥ A @3 R KYWSORA 2 y ©

1 1 1 1 1 (Eq.1.2)

A une altitude donnéeglQ A y 1 ST NI G A 2 Yy efSnctionSdala disthibbtiorDdn @Gillel S &
RQdzy Sy aSyYotsSdécRd&ci pailllaNdnationdag), &G + dzyS 2 y 3 dzS dzNJ
donnée LISNXSiG RQ200SYyAN tSa((OrRDFHGARMNLIIG 2 RS R
RQSE G AFXOLI Af2ly &f 2 Y 3dzS dzNJ R GEqy1R3e [O2 NDBEATIR NV BRA §FYiE
R2y i f Qdzy A (i SadiStande(géndleyhenSangiiée BiQVimbu kni'), rend ainsi

compte de la quantité de rayonnement absorbé ou diffusé par les aérosols.

e

%P0 A 1 A 1 1 G 1 & AG OAO (Eq.l3)

La grandeur qui mesure lacapacité des aérosols a atténuer le rayonnement solaire sur

f QSyasSyofS RS I ,(Gappele ¢phiSseul aptifdssn Lake S didulj AXS

pour AerosolOptical Thicknes} correspond FAQY G SANI A2y Rdz O2SFFTFAOAS
lasuface @ SG €S a2YYSlnRSBEQf 10 & Y[2AILIKE NS&a ® T RSLISY
f 2y 3dzSdzZNORSAVREBzy Sahiél y RSdzNJ a4l ya

A %@d AU (Eq.1.4)
[ I RSLISYRFIYOS &aLISOUNIfS RS&a O2STFFAOASyYylUa R

f QSLI A 33 SuAefodISTA & | 8By aSA Ty SS LIANGStrdnSregpiitis O2 ST T
(notés AEpour Angstrom Exponen dz h 0 & [ R G OMNKI K 2 §/ S m@artir dedzf RS
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Chapitre 1. Introduction

Y S & dzNB ZeffeRtgbestéR S dzE  f 2 v 3 dzS dSNB)P<R[QR & RBlEenbidawmE R Q! 9
sur la taille des particuleing et al., 1978En effet,pour urS @ fAB pedeheRI€®O, les
particules présentes sur la colonne sont principalermistribuéesdans le mode grossieA

f erse us G AR dakri®ea 1,5 ou 2 décrit une domination de la colonne
atmosphérique par des aérosols du mode(fubovik et al., 2002; Schuster et al., 2006)

I % j (Eq.1.5)

Lacontribution de ladiffusionat QSEGAY OlA2y S&ad R2yySS LI N fQ
SSApour Single Scattering Albed&q. 16). Cettegrandeur (sans unitést calculée a partir

duN} LILI2ZNI SYGNBE S O2STFAOASY( M8ns Rikakld dzaAz2zy
particules purement diffusanteda valeurdu SSAsera donc égale a.les valeurs de SSA
diminuent en présence de particules plus absorbantdses valeurs de SSAtant

dépendantes de la composition chimique des aérosals paramétre peuti S NIA NJ RQA Y RA (
dultl @ LIS RQI SNP &2 tSay 9y NIMBOAOEWMESNI aQAf Sad O02Yoir

331 (Eq.1.6)

51 ya fdeBubazR & al.(2002) huit années de mesures radiométriquéstégrées
verticalementdepuis le sol et effectuées sur les différents sile réseau mondial AERONET
(Holben et al., 1998, 20019nt permisde déterminer les propriétés optiques des principaux
08 LiSa RopdSpiRiguesiLaFigurel.5 présenteles profilsspectrauxmoyens des
SSA (440 et 1020 nrp et les distributiors en taille associés R Ql S N@eatgpesa
urbain/industriel,de feux de biomasse, de poussieres désertiques et océaniques

Les aérosols urbains/industriels,taQ § E O LILGERGGyddakl Space Flight Centeet

ceux des feux de biomasse possedent globalement des SSA plus faiblesuwyudes
aérosols désertiques et océanigyesettant en évidence les propriétés plus absorbantes de
ces particulesDes différenes de dépendance spectrale sont également observées avec des
dépendances positives pour les aérosols désertiques et négatives pour les autres types
R QI S NRtales fdépendances trés marquées pour les aérosols de feux de bionasse.
restitution des distibutions en taille volungues pour ces différents aérosols montrent une
nette domination du mode grossier pour les aérosols désertiques et océaniques, avec des AE
associés inférieurs 3,4 LesvaleursRAE plusélevéesassociés aux aérosols émis par les
activités urbaines et par les feux de biomasseter@tSy S@ARSYy OS €I LINBa$sS:
plus firs, ce que soulignent ledistributions volumiques des aérosols urbaimdustriels,
davantage répartisur les modes fin et grossier
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1.2 Les aérosols
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Figure 1.5. Moyennes des propriétés optiquest distributions en taille volumique dedifférents types

RQIFI SNRaz2fa OGNRLIRALIKSNAI dzS& NI dds adiodn Sraainfidtubstiiel, s&rofull & S I dz
de feux de bioh 84 S>> S fSa L}R2dzaaAsNBa YAYSNI f S7lesimergsdls NI LINS 2
océaniquspour un AOT de,052 | ¥S O f Abgtbmiasiné i partiRd@s AOT & 440 et 870. Source:

Dubovik et al(2002)

1.2.5 Variabilité spatiotemporelle

WS F2Aa& SYAAd RIya fQFrUY23LIKSNBE tSa I SNpaz2f
moins longus qui vont dépendre des conditions météorologiques (vitesse de vent,
précipitation) régulantf SdzNJ 6 SYLJA RS NBAARSYOS FRidsAce, f QI (Y
SAFESYSyid FLIISES RdAdz2NBS RS ©OAS: @I ,callaNd SN
composition chimiquea la taille des particulest aux processuR Q S f A Yauxqueliseieg y

seront soumiss |l existe deux grands types de dép6t, le dépbt @& sédimentation) et le

dépb6t humide (influence des nuages et précipitationss particules les plus fines, moins
soumises a la pesanteur, ont donc tendance a étre transportées sur de plus grandes
distances par rapport aux particules grossiéres quideposent plus rapidement, leur

diamétre accélérant leur sédimentation. Le dépdt des particules fines se produit
principalement par lessivage (dép6t humide). Les particules hygroscopiques les plus fines

LI NOHAOALISYd +t 1  F2 NI uide 2lafs 1€ Sdaged endgariabifdS G 0 S a
noyau de condensation et vont ainsi directement sédimenter lors des précipitations. Ces
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Chapitre 1. Introduction

précipitations entrainent également un lessivage des aérosols situés en dessous du nuage
par coagulation.

Les conditions météorologigsSy Ay Ff dzSy cel yi €S GNIyaLR2NI RS
GFNAFGA2ya RS GSYLISNI dzNBasxs RQKAzZYARAGS S RS
variabilités de la distribution verticale et horizontale des aérododsvariabilitéhorizontale

des aérosols est illusteé Figure 1.6a avec lesmoyennes mensuellesglobaless RQ! h ¢
satellitaires fournies par MODES 550 nmpour les mois de novembrelécembre 2015 et

janvier 2016[ $a Yy A @S| dzE R (ehtlertévidenca 18 XaEbBitité desBténiisen

aérosolssur la colonne atmosphériguavec des valeurs importantes (AOT,#) Qu niveau

RS f QUeénthike eSS  Oh daSeRIHQ { dzZR S G RS AméfigRigidin SUdA y & A |
[ QAY LI Ol RS s chrtedrsJers aérosblsizdkl souligné ici avec les émissions
importantes de la forét amazonienne en Amérique du Sud, les émissaimgriennes et les

feux de savanes en Afriguet des émissions cumulées du désert @ebiet desactivités
anthropiques erAsie.

[ S& RAFTFSNByidiSa a2dz2NOSa RQSYAaaAirzyaszr S GNJ
FSNRPaz2fa RIya ftQFriY24LKSENS az2yd ldzilyd RS 7F
aérosols. La comparaison entre les contenus en MD sur la colon@d) (&t les
concentrations modélisées en surface moyennées entre novembre 2015 et janvier 2016, fait
ressortir la variabilité de la distribution verticale des aérosols. On observe ainsi des
concentrations élevées en surface (Figure 1.6d) localisées preipat a proximité des
a2dz2NDOS&a RQSYAaaAzya alKFENASyySaszs GlFyRA& | dzS
en avant un transport en altitude des MD avec des extinctions élevées sur des zones
RA&GLISNARSSA &adzNJ dzy S Y I 2 SwetsBbsdhiblidhiieA S RS € Q! FNAR |j

Les variations dans le temps des sources émettrices en particules et des conditions
YSUS2NREt 23aA1jdzSa AyRdzAaSyid dzyS G NARFOoAfTAGS
différentes échelles de tempshoraire (cycle diurne), journaliere,aisonniéere, et
interannuelle.

La variabilité saisonniere des aérosols fins est par exemple illustrée Figure 1.3, avec

f QrdAYSYyildlradAzy RSa O2yOSYyiGN}GAzya Sy yAlNT
GSYLISNI GdzZNBa | Ayai |jdzS  Qratidrs ¥rbagrosols drgaiyiglies Sy S
secondaires liée & une hausse de la photochimie y & A 1lj dzQl dzE S Y Desad A 2 y &
variations journalieres et mensuelles des contenus totaux en aérosols sont également
observables a partir des données satellitaires, cégnmt QA f f dzA G NS € S& ! h¢ Y
par MODIS reporgs Figurel6l ® hy 206aSNIBS |Ayaasz LIRdzNJ tSa
et centrale (et la régioramazonienné = RS& AyiGSyairisa VY2RSNBSa
(maximum autour de 0,6), et des intensités nettement plus élevées en décembre, avec des
valeurs supérieures a 0,8.
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1.2 Les aérosols

Les concentrations des aérosols varient également sur des échelles temporelles trés courtes.

Un exemple de ces variations a court terme estlui des cycles journaliers des
concentrations en aérosols secondaires issus de réactions photochimiques qui augmentent
ISYSNIfSYSyid RdzNIyid tSa KSdzNBa RQSyaz2ftSAttSy
est a son zénittjPrévot et al., 2000; Takegawa et al., 20@B¢ méme, selon le type dées

les concentrations en aérosols anthropiques de combustion tendent a augmenter le matin,

fS YARA SiG S &a2ANE a2Ad0 f2NBA RSa LISNA2RSa
automobile ou aux activités de cuisson domestique.

¥ >

11/2015

0.206

11/15-01/16
d) E

-

11/15-01/16

Figure 1.6 (a) Moyennes globales mensuelles des AOT a 550 nm fournies par les mesures satellitaires du
radiométre MODIS pour les mois de novembre 2015, décembre 2015, et janvier 2016.
Moyennesuf Q! FNRAI|jdzS RS y2@0® Hnmp Lt 2FLyd Hamc 660 RS Q! hd
4 550 nm (modéle MERFRA et (d) des concentrations de MD (kg)nrmodélisées en surface (modéle MERRA

2). Source https://giovanni.sci.gsfc.nasa.gov/

Cette variabilité spatd-temporelle des concentrations en aérosqlscouplée a des
changements ddeurs propriétés chimiques, microphysiques et optiquas cours de leur
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Chapitre 1. Introduction

transport et vieillissementyont conduirea desimpactscomplexesi dzNJ f QSY GA NB Y Yy SY
climat et sur la santé humaine. Ces effets seront le sujet de la section suivante.

1.3 Impactsdes aérosols

En plus de leurs effets climatiques et sanitaires, les aéramuisavoir différentsimpacts
environney Sy (i | dzZE RdzNJ y i f SdzNJ NI yaLIR2 NI Rllgua € QF
RSL® G 6L dzAiS&a I OARS&X AYLI OGAa adzNJ £ @S3ASil
est a noter que les tres forts contenus en aérosols émis dans certaines con(litionEtes

de poussieres désertiques, éruptions volcaniques) générent également des fortes
perturbations des activités humaines (trafic routier et aérien).

1.3.1 Sanitaires et environnementaux

IQAY Tt dzSyOS RSa I OiAGA(GSaA Keldxthille geS dérosodzNgi f I O2
gue lerdle joué par lesaérosolssurla formation des nuages surles précipitations, tend a
modifier la nature chimique des pluies en les rendant plus acfdes .pluiegnrichies en NQ

et SQ affectent directement la végétan en entrainant une dégradation des feuillesde

la chlorophylle et altérant les activités photosynthétiquesssenticles a la survie des
plantes Le ruisselement de ces pluies tend a augmenter le pH des eaux souterraines, rivieres
et lacs I A Yy a Arédljirdzeg niveaux en sels minéraux des ,salscessaire au bon
développement dewégétaux(de Vries et al., 2014)Un autre exemple du rélpué par les
aerosols dans les échanges chimiques entre les sphéres composant le edincaiui di

dépbt de poussieres désertiguemnsles océangui favorise les blooms planctoniques via

f QF LILI2 NI RS vy dpariamiMtsrydi ter déng BsSeguR 8B urfa@ehulz et al.,
2012)

/| 2YYS y2dza QI @2ya YSYGA2yyS Sy AYyUuUNRBRdAzOOA 2
f QSOKSTt t S LI dréyhGuirdeR NS X M2 W 2MWNIL Y A f f qu@ayiée RS LIS N
SGS FGd0dNROGdzSS HWHOI 2014)Rel fectrdrdhes émiarirant lag impasis des
FSNRPaz2fa adzaNJ £+ RSAINIRIFIGAZ2Y RS I ljedofitA(dS R
multipliées ces derniéres années, avec notammelty OSNIIFAY Yy 2Y0NB
épidémiologiques et toxicologique@raujo, 2010; Brown et al., 2013; Kim et al., 2015)

I dz22 dZNRQKdzA 06 S| dzO2dzLd RQS (G dzRS&a Sy (p&tifules, RS YA
ces derniéres ayant été reconren 2013LJF NJ £ Qha{ LJ2dzNJ f WO, STFS
2013)

En effet, de pardur taille microscopiqueles particules atmosphériques sont capables de

LISY SGNBNJ RIya f Q2NBI yAAaYS. LesdetudeNdp@démplbgigR Sa @2
2yi0 Y2YOGNB 1jdzS§ f QSELRaAdGAz2y t RS F2NIGSa 02
entrainait une hausse des maladies cardiovasculaires et des inflammations pulmonaires en
particulier chez les personnes a risq{Brook et al., 2004)Ainsi,méme sit QAY Kl €  GA2 Yy
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1.3 Impacts desérosols

particules du modegrosser se limite auxvoies supérieures du systéme respiratoire, ces
particules peuvent participera la transmission de maladieen servant de vecteurspour

certains virus et bactérieou en fragilisant les voies respiratoiredinsi, danst QS G dzZRS RS
Martiny et Chiapello (2013un liena étémisen évidence entre les épidémies de méningites

et le contenu en poussiéres minérales dans deux payls 82 dzS & {(Mali & NigeOQllesd y
particulesde plus petit diamétre onttendande LIJSY SUGNBNJ LI dzd LINRPF2Y RSY
respiratoire(Esworthy, 2013y Q 3e&ds ds particules submicroniqueémisesnotamment

par ks activités humainegjui apres avoir atteint les bronches et les alvéoles pulmonaires

vont pouvoirtransférer dande sangdes substances dont les effets toxiques sur la santé vont

étre directement liés a la composition chimiques particules Lesdiredives de @®MS

relativest. £ | |j dzt £ A ( SrecBrfmafdéhiddsdelil§okiriafelsTd&ESI2N50 ug m

® respectivement pour les PMys et PMy, valeurs awdessus desquelles QS E LR & A GA 2 Y
particules devient nuisiblpour la sant§ WHO, 2006)

1.3.2 Climaique

[ QAYVGSNI OGA2y RSa | SNRPA@2Z NIk 8 Si02 ( Thitizdviaio? iy § Sy
et visible et terrestre grandef 2 y 3 dzS dzNihfrRrouge/ &nSi que lews influences sur

les propriétés des nuages provoquamt déséquilibre au niveau des échanges énergésque

ayant lieuR I y & QI , qudlBiédessr@@deBadiatif Lesdifférents processis au travers

desquels les aérosols interagissent avec le rayonnensemt décrits parleurs effets

radiatifs, présentésFigurel.7. La quantification de ces effese fait par le calcul désrcages

radiatifsdes aérosols, qui vib correspondre soit a urefroidissement(forcage négatifsoit
a unréchauffanent (forcage positifRS €t QI (Y2 & LIKS NB @

Le premier effet est QSFFSG NY RAFK (0 ST ( RARMB OiidzZE  LINR2 LINR S i
diffusion des aérosols et a leurs interacticagec les rayonnements solaire et tellurig(®u

etal., 2006 9y STFSG> aStz2y €t ylIGdz2NBE L} dza 2dz Y2A
tendance a diminuer le rayonnement incident, entrainant une réduction des températures

RS &ada2NFIFOS Si RIya dzy YsYS GSYLJ Figayel ™5 OK I dzF°
ldz a2YYSG RS fQFiY2aLKSENE fSa QGFINAFGA2ya R
f QF f 06 SR2 (MallBt etiatzIR0DY) BvEpour des aérosols ayant les mémes propriétés
RQIF0a2NLIiA2y X dzy NB T NEchaRfferachtBiEsygus desNBeasd@uO G A @S
(respectivement tres) réfléchissantes. Un aérosol -absorbant va lui aussi induire une

réduction des flux incidents mais cette fois par un phénoméne de rétrodiffusion en réduisant

le flux solaire en surface. Seslles particules possédant un diamétre supérieur a 1 um vont

pouvoir interagir avec les rayonnements infrarouges, augmentant ainsi les températures

niveau de la surface

Les changements induits par les aérosols viennent en plus perturber les prdiitsuwe de
GSYLISNI dzNBaz f QKdzYARAGS NBfIIGA®S S tF adalo
les conditions de formation des nuag@sansen et al., 1997 et effet correspond &8 QS F ¥ S (i
semtdirect (Figurel.7a).
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[ QS T ¥ S ((Fighrg1Ih) N&Sniadifeste a travers la capacité des aérosols a agir en tant

gue noyaux de condensatiates nuagesGCN pouCloud Condensation Nugl¢Haywood

and Boucher, 2000; Lohmann aRdichter, 2005p [ S& // b Sl yid £ f Q2 NX
RSa&a 32dzidStSiaSa RQSlIdz RIya €Sa ydzZ 3Sasx LI
32dz6GSESGaSa tQSad SG LXdza fF GFrAf€S RSa 3
accroitre la réfletivité du nuage, favorisant une baisse des températures par rétrodiffusion

du rayonnement solaire; cela représente le premier effet indirect. La réduction en taille des
32dz6 St SG0GSax Sy RAYAyYydzZ yid fQAyGSyamniage RSa L
et donc sa réflectivité, donnant & nouveau lieu a un forcage radiatif négatif, ce qui constitue

le deuxiéme effet indirect.

a Irradiance Changes from Iradiance Changes from
Aerosol-Radiation Interactions (ari) Aerosol-Cloud Interactions (aci)

.\

5irect EHect gm’-arect Hects Elom Albedo % metlme ?laugmg g!amatlon

& mermodynam[c ) Effects

Effective Radiative Forcing (ERFari) Effective Radiative Forcing (ERFaci)

Figurel.7 Représentation des différents effets radiat{fs) direct et (b) indirect, des aérosols, sourcélPCC,
2013)

RERL TN

Dans lerapport du GIEC de 2013, la somme de ces effets direeimidirect et indirects a

FAYaA LISNX¥YAE RQSAGAaEDNMBROZ N ANMEIS I3 00NGK R IR Aj ©zS
50,1] W mi? (IPCC, 2013)a diversittRS & | SNRPaz2f a8 LINBaASyidiad RIya f
variabilité de leurs propriétés physiechimigdzSa S 2 LJiAljdzSax az2yid t
incertitudes associées a cette estimation.

1.4 LestypesRQ2 04SNl GA2Y A

SATFSNBY(GSa &id Nlpeuga e adogea® $ a BWID| drd 2fy@z2y OK S N.
plus spécifiguemenles proprieéésphysiques et/ouwchimiques des aérosols, ou leunspacis

sanitaires, environnementauxou climatiques. ! Ay aA X f QS (sddR & ps@ign A Y LI
atmosphériqueparticulairesur la santé se fait principalement traversde lasurveillance

RS I | dzl, etddng putttS pdrti HeAnmdbures in sitau niveau de lassurface
(http://Iwvww.atmo-france.org. [ S& adl GA2ya RS adz2NBSAffl yOoS
généralementrépartiessur des sitesle typeurbains, pérurbainset ruraux (Putaud et al.,
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1.4 LestypeR Q20 a SN A2y a

2010) Les parametres mesur@&s continusur ces stations restergénéralementimités aux
concentrations des PMet PMys en rapport avec les législations en vigu€Buerreiro et al.,
2014)

En complément de cesesures de routine, il estimportant de mett&y  dzde8NdSures

in situ et en ligne des propriétgghysiquespptiques,et chimiques des particules en surface
mais aussien altitude via des mesures aéroportéadalgré le développementécent de
spectranétres de masse plus adags aux mesures en routine (ACSMNg et al. 201)1 les
observations fine®t a long termede la composition chimique et de la taille des particules
par spectrométrie de masse demeute difficles & mettre en placedans certains
envronnements(besoins de calibration et de maintenance limitant leur automatisation et
leur duréede déploiement (Laj et al., 2009)

Les méthodes de télédétection peis le sal aéroportées,ou par satelliteconstituent un

I dzG NB (@ LIS ssSROUpd SNDEEA2YV2yaiARSNIof SYSyi RS@
années pour documenter les propriétés des aeros@s. type de mesures renseigne sur
certaines propriétés des émosols intégrées verticalement sur toute la colonne
atmosphérique (télédétection passive de type photometre au sol) ou fournit des profils
verticaux de ces propriétés (téledétection active de type Lidags avancéesrécentes

réalisées sur leproduits arosols fournis par la télédétection spatiale ont permis de
documenter les propriétés optiques, ainsi que les impaetdiatifs des aérosls a des

echelles régionales ou globalgpermettant de spatialiser les mesures fournies par les
stationsau sol.

Parmilesmesuresde télédétectionau solles plus utilisées pour documenter les aérosots

peut citercelles fournies pale réseau photométriquenondial AERONE{RAerosols RObotic
NETworkHolben et al., 1998)konstitué de plusleo nn & A G S & Rigs2qoetefeNI | (0 A 2
du réseau EuropéenR Q2 0 & S NI | EARRINE[Europedh | Addosols Research Lidar
NetworK) constitué de 27 sitesnis en place plus récemme(Rappalardo et al., 2014pour

ce qui concerne les observations spatialds, constellation de satellites Atrain
(https://atrain.nasa.gov) congitué de 5 satellites francemeéricaing a été mise en

opération dans les années 2Q00es satellites ont été équipés ddsrnierestechniques
RQ20aSNII GA2Yy34 RSRASSH[ D9 OWSENIRESY RSWAIQF @YX 24
2011 [ QAYa i NHzYSy dF GA2y RSLI 2 &8rbi ded oladErvationgansRA FF S N
précédentdes propriétés des aérosols, aimgie des interactions aérosolayonnement,et

des interactionsaérosolsnuages(Stephens et al., 2002)eradiométre MODI$Tanré et al.,
1997)embarquésur les satellites AQUA et TERRt#®&lédétection passivedu encore leLidar
CALIORWinker et al., 2004¢mbarqué sur le satellite CALIP@®@ole, 2002¢onstituentdes

exemples deapteurs spatiaukres utilisésces derniéres annédsl2 dzNJ f Qfvarddii® RS
horizontale, verticale, et temporelle deaérosols.

Une des difficultés actuellegsteR Q S (i 1é lierf ehtices différents types de mesures des
propriétés des aérosols, in situ (deplassol ou aéroportée) et de télédétection (depuis le

19


https://atrain.nasa.gov/

Chapitre 1. Introduction

sol, aéroportée ou par satellitel. t S&G t y203SNJ ljdzS t£Sa YSadaNBa
en général sur des périodes longues (pluriannugligermettant de documenter la

variabilité des aérosola des échelles de temps saisonniéres et annuelsrevancheges

mesures in situ sont le plus souvent déployées lors de campagnes de terrain de plus courtes
durées (de quelgues semaines a quelques mois tout au ,plag)s permettant des
caractérisationgplus précises etcomplétesdes propriétésphysicechimiquesdes aérosols
atmosphériqueset a plushaute résolution temporelleg dza |j dzQt mipudes) {L4j erz&la

2009) Le couplageentre cesdeux grands types de mesuresstel dz2 2 dzNJRtRemant

complexe nécessairementimité dans le temps dzE LISNA 2 RS& RQ26a SN (A
de campagnes de terrain, @u fait des spécificitésles paramétres aérosolfournis par

chaquell & LJBstrin@nt, rendant lescomparaisonglusdifficiles

Dans la section suivante seroabordéesles différentes campagnes qui ont cherché a
OF N OGSNAAaSN) tSa I SNeraz2fa RIya fI NBtE®g2y RS
employés afin de répondre aux différents objectifs fixés pour chaque campagne.

1.5 Les aérosolseh FNA Ij dzS RS f QhdzS4a i

I fQSOKStfS Y2yRAIfTSY tSa a2d2NOSa RQSYA&aaAz2
apres les océans sont les étendues désedg)Tableaul.1), comme le désert de Gobi dea

SaharaCS RSNYASNI Said t fQ2NARAIAYS RS fQSYAaarzy
désertiques par aifAndreae et al., 2004).es aérosols provenant des feux de biomasse ont

eux aussi une part non négligeable dans lesRRS YA A aA 2y 3, 8taved48% Sy | S
(van der Werf et al., 2006) Q! FNA lj dzS L2 &aasRS | Qlzxstamalerd dzi A 2y
quS f Q! RFFS\A 1) @45 dzS & dinsia ProxiinikPddn@i$ grandes sources émettrices

RQI S NI Bahdraiaveles poussiéres minérales, le Sahel alexaérosols issus de feux

de biomasseet les sels marinkIN2 @Sy | yi RS  Qh @8udes cotes)Ceciy G A lj dzS
explique les contenus en aérosols détectés par les observations sdelitaises dans cette
région,parmi les plus élevés et les plus persistants de la planéete.

En dépitdes quantités élevéesk Q| S Né&etésisur le continenafricain et de la
démographie importante et croissante de certaines grandes \{ileged Nations, 2017)es

impacts sanitaires et radiatifs liés a la ptibn atmosphériqueparticulairey sont longtemps

restés relativement peu renseignéSy O2Y LI NI} Aa2y t RQDegiiNSEa NE
guelques années cependanin certain nombre deampagnes de mesuréstalement ou en

partie RSRA SSa t f{ QIS dndARSIépRYEEsankcstteéRéFionet sontreportés

dans leTableaul.2. On notera qude programme de mesures le plus compddfiectué dans

la région def Q2 dzS & (INBIATINR @ ISA yLINE 3 NJ Y Ypfnaire 0el l3yMolssoh S a dzf
Africaine (AMMA)R2 Yy i f Q2 0 2 Btai(ide Tnieud LoMmPrddre les processus
AYFEdsSSyoelyld fF Y2dzaazy RQ! FNRAI dzS Rebsurfl®h dzS &
climat (Redelsperger et al., 2006} e projet qui comprenaitun volet consacré auxérosols,
AQISARSNR Az S Sy LI dzAASdzNE Sal LISa SO dzyS LIS
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HAaMAnX dzyS LISNA2RS RQ20aSNBIIGI RE¥a t $BIEFRPRNEIAS KA h
Spéciales (SOP) en 2Q0Qébel et al., 2010)

Enmajorité, toutes ces campagnes se sont focalisésur les propriétéphysicachimiques,

optiques et radiatives des poussiéres minéralea Afrique def Qh deSGAIG F A G y 201 Y'Y
f Q202S0OGA T FHADEHdhara® bustLExp@rimrgui a consisté en des mesures

de propriétés optiques in sitat de télédétection depuis Isol et aéroportésentre les iles

Rdz / F L3 £SNI S enapds d& daddurés{oftifudsddatellilair€ganré et al.,

2003) Ces mesures ont notamment permis la validation de modéles de transfert radiatif,
mettant Sy S@OARSYyO0S dzy ySi STFFSi RG4AWBFpRIESRA & & S)
poussiéres minéraleCes observationsnd été complété&spar une caractérisation chimique

de la composition des MD présentes en altituformenti et al., 2003)Les campagnes

DODO Dust Outflow and Deposition to the OcedricConnell et al, 2008t la premiére

campagne SAMUMpour Saharan Mineral Dust Experime(Willer et al., 2009, 2012;

Petzold et al.,, 2009)qui se sont déroulées eparallele duprojet AMMA, se sont aussi
focalisées sula caractérisation depropriétés optiquest microphysiquesles MD avec des

mesuresin situ aéroportées et en surfacd.es propriétés optiques des MD, et plus
particulierement leus SSA et lewdistributions en taille, ontégalementconstitué le sujet
RQSGdzZRS LINAYOALIt RS f OF YLdar3 |4 &gics Mali 8tO  |j dzA
de la Mauritanie(Ryder et al., 2018 [ S& NBadzZ Gl da RS 0O0Sa Ol YLJ
nette dominaton de la distributionen taille massique des Mpar les particules dunode

grossier tandis que le mode fin pouvait dominer la distribution en nombre, avec une
distribution granulométrique de rayaallant de Q04 a 15 um.

La SO R Q! aftedtuBe durart la saison séche de 2006t enrichie des mesures
aéroportées du projet DABEXDust And Biomasisurning EXperimenta visé a déterminer a

la fois les propriétéphysiques et optiques des BB et des MD a partir de mesuiresitu et de
télédétectiona hautes résolution temporelles depuis la surface et en altity@sborne et

al., 2008) Durant cette période intensive les sites AERONET de Banizoumbou (Niger),
Tamanrasset (Algérie), Niamey (Niger), Djougou (Bénin) et M'Bour (Sénégal) ontsvu leur
plateformes étre enrichesR Qdzy’ y 2 Y6 NB A Y LJ2 afifli de yeiidre R@dibje s NHzY S y
caractérisations aussidn optigues, physigus que radiatives des aérosol§Haywood et al.,

2008) Les instrumentdj dzA 2y 0 S0GS A YLIX SYSgontpréseriédis 1€ S & A 0
Tableaul.2. UneRS&a ONRA LG A2y L dza O2YLX §0S RS& AyailNHzY
aArxisSa RQ! aa! S adipar Sagwohdi etizl.(2008NBed Shgdivationsnt en
particuliermis en évidence un transport des BRizA  du@dEFéralSraeat entre 1 et 5 km

RQI f ((JotinsaR 6t al., 2008; Osborne et al., 2008) des valeurs deSSA intégrés
verticalementet mesurés in situ soulignant un mélangde MD et de BEntre 0,9 et 23 km

RQI f {(DefindaR 8t al., 2008; Osborne et al., 2008 mélangeR QF SN a2f a RS
type, MD et BBen altitude aégalement étéobservéaux iles du Cap Vedurantla deuxieme
campagneSAMUM en janvier et février 2008Toledano et al., 2011)

21



Chapitre 1. Introduction

Durant SAMUM? et AMMA, les recherches se sont également tournées ¥efsS Gt dERS RS
composition chimiquele mélanges pluscomplexessur la verticaleles MD avec des aérosols

urbains et marisetdef QA Y L#eniélarigy&surles propriétés optiques et radiativees

particules Au cours de SAMUM = f QAYLJ OG RSa YStlyasSa SyiNF
aérosols urbains émis a Dakar sur les propriétés optiques et microphysigitésétudiésur

la colonne au moyen de mesurtiglar aéroport@d @ [ QI y I f didafdeRe&dld etINR F A §
a. (2011) f 2NE RQdzy S@SYySY ayhis eniélidebof 303 dARAS SaEd I G A2y
f QSEGAYOGA2Y fASS t f QI LlLJenNfioveRace des aciiés RQI S
anthropiquesde la villede Dakar. En revanchenalgré QA Y LI OG RS O%& LI NI .
propriétés R Q| 0 & 2 (Mdeffi A @ } &bsbiiptionR §SA) les propriétés optiques sur la

colonne restent dominées par les MEe qui tend asouligrer le caracterepluslocal de la

pollution anthropique

La caractérisation de ces mélande®2 | SNR a 2 f a { QY dajhlaidetjitdeperrhise

grace a des analyses différéeQ S O K | golleitésdepuié & sol et durant les vadwions

dansles fractions PNy et PMys. 9 Yy LJ- NI A O dzDeéb&ubtlettal (2610)or2 alzdeivé
majoritairement (dans 76% des calgs melanges externes en poussieres minérales (78%),
espéeces carbonées (9%) et sels marins (l2&inant la fraction totale en partices
analysées en surfackes meélanges internes, bien que minoritaires, ont été observeés avec en
moyenne 23% des particules totales pour un mélange binatrenoins de 1,1% pour un
meélange tertiaire selomeboudt et al. (2010)Ces mélangese produisentprincipalement

entre MD et espéces carbonées BB e . / R Q2 NRA 3 A gf Boins jféguemmendA |j dzS v :
entre MD et sels marin®gt ce au travers de différents processus (coagulation, absorption de

& dzNJ | Gh&i %tliakb(2008)grace aux mesures aéroportées effectuées durant DABEX

YAad Sy S OAde$ysOdn Nifjedz@ | composition en aérosol dans la colonne
FOY2aLIKSNRIjdzS SiGl AlG O2 émprenardagoussiordgyminéfages | y 3 S
présentes aussi bien dans la partie fine (P 85%) que grossiére (> EMvec 100%kt
desaérosols issude processus de combustion (15%) uniquement dans la partie fine.

Des caractérisations de la composition chimique réalisées en surfacea Q. 2 dzN&d R dzNJ Yy
méme période parFlament et al. (2011) ont établi une composition similaire du mode
grossier (2L0 um) avec une contribution en masse supérieure a 80% pour les aérosols
RSaSNIAldzSas dzyS FNIOGA2Yy LlRdzFyid FfftSN RS
(principalement représentés par les N&, Md™", NH", Cl, NQ', SQ* et PQ*), de 0,9 & 5%

pour le carbone élémentaireet de 0,4 a 13% pour les particuleganiques En revanche le

mode fin préserdit une domination des composés organiques et une composante en M

plus variable Des vols effectués autour de Niamey Btakar durant la SG® AMMA, ont

Y2y iNB | dzRQ&dzeménsddNdinés par defeux de biomasse les aérosols
submicroniques étaient majoritairement composés de matiemganique(2 dza |j dapuis y p

par le BGentre 10 et 16%) (Capes et al., 2009)es oxydes de Fer composant les MD étant
responsableRS f S dzNJ LINE LINR S (i S & es cavaitéridhhiohsyplusSspécifitjiey &  Q
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de la composition des Mt notamment de leur contenu en Fent également étémises en
dzdz@ (@Bboudt et al., 2012; Formenti et al., 2008; Paris et al., 2010)

Ly [ dziNB 202SO0AT RQ! aa lesfoblénfesieniR@GneRENEUKEA NI f S
sanitaires et les conditions climatiques rencontrées dans cette régmnme cela a été le

OF&a Rdz2N} yi 5h5h [|desSID etiplasPartizicemBrize R tdnténu en

Fer, sur les océangParis et al., 201@® [ QS (MdzBng an& Shiapellq2013) couplant

mesures photométriques et données épidémiologiques obtenues durant AMiVEAiIt
NEAZa2NIAN f QAYTFE dzSy O0S RSa 02y lnfeysitgidesicaslde NI | y
méningites De plusles mesuresle PM;o déployées sur les différents sites du Niger, Mali et
{SyS3alt Idz O2dzNE RQ! aa! pafMarticdnaehrah(20i0)de YA 4 S
f QA Y LI O G poténtiey desi forfs NeBntens journaliers en PMg sur les populatios

RQ! T N ljQdzSIPGR & cemmentel programme consacré a la POLIlution des Capitales

I FNAOI Ay Sa ot tslirdds imesdards $nanées b DikizESEénégal), Bamako (Mali)

et Yaoundé (Camerourgntre 2007 et 201Qpour S dzRASNJ f QA Y LI OG0 RSa |
particules) urbains sur la sant@®oumbia et al., 2012)La caractérisatiorthimique des
aerosolsurbains @ns s modes grossier, fin et ultrafin, leurs soureassi que leur role sur

laqu& AGS RS fét@invesNguéYaliet al. 2¢18)A

[ S aA0S RS aQ. bkl aulrédray nydRIAERONHIDEN (@t al., 1998)
depuis décembre 1996(Léon et al., 2009t est déds t f QS UG dzRS LI NJ (St ¢
aérosolsCea A S Saidx I SO OSftdzhi RS Attt SySdwS RQ!

LI NI €S [h! ® Lf | SGS SljdzALIS RQdzyS y2dz@SttS |
SOPRO0 en 2006 (voifTableaul.2), aveccertains instruments comme le TEO3 le Lidar
CIMELtoujours en fonctionnementr dz2 2 dZNRQKdzA @ ! LI NI ANJ RSa 2

photométrique obtenus durant AMMA,éon et al(2009)a établi une premiéranalysede la

variabilité des mesures optigueR QF S NRBsieg fdé la t¢ SRSGSOGA2Y t a
[ QF OOdzydzf | Gdeptyy RSS AN BA RSadzNBa S tQlylfeas
RSLIMzA a 2y 0 LISNXAa fQ2o0d0SydAz2y RS OfAYlFG2f213
études deMortier et al. (2016)sur ks propriétés optiques et microphysiques des aérosols
intégrées sur la colonne et de leur distribution verticad¢,de Kaly et al.(2015) sur les
concentrations de PMY Sa dzZNBSa Sy &adz2NFIF OS t aQ. 2 dzZN®

Les mesures de télédétectiau sol, notamment celles effectad Sy O2 y (i foyitdz £ a Q
permis une caractérisation des propriétés optiques et ropghysiques des aérosols
intégrées/distribuées sur la colonnesur des périodes de temps pluriannuell&h revanchge

f S& G§SOKYAI|sisSfitresRBF OGO E5Sa 2dzaljdzQt YIFAY OISyl y
fine des PMy et PMos Sy | T NR |j dzS t Bt limitéesh strtSgani des2réSolutions
temporelles de plusieurs heures (limite des ana$ydéférées, soit a une caractérisation
chimique sur des périodes de temps relativement courtgeufs asemainesou quelques

volspour les mesures aéroportgs
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Bf O2yOfdzarazys fSa OFYLI3aySa STFFSOGdzSSa 2dzlj
surtout focalisées sur les propriétés optiques et la composition minérales des poussiéres
sahariennes. Certaines se sont également intéressées au mélange de ceérpsusgec des

especes telles que les aérosols de feux de biomasse, les sels marins ou des aérosols
anthropiques et a leur impact sur les propriétés optiques. Les études menées sur la
composition chimique des aérosols dans la région ont été principalenéatisées a partir

de mesures sur filtres limitant leur caractérisation chimique a des résolutions temporelles de
plusieurs heures et sur des périodes de temps restreintes. On notera également que la
majeure partie des mesures in situ effectuées dans ceitgon ont été aéroportées. Ainsi
O2YyiUNIANBYSYl t RQIdzZiNB& NB3IAZ2Ya Rdz Y2YRS 2
premiére caractérisation chimique d&k (Figurel.3),t f QKSdzNBE | Ot dzSt t S5 |
la composition chimige en temps réel et a haute résolution temporelle de la fraction

4dz0 YAONR YAl dzS RS& | SNRrazta Sy &ada2NFIF OS yQl S
RQIFIAff SdzNE 1jdzQdzyS &aSdzZ S SidzRS FRa%té feporté®@guy LI2 & A U
le continentafricain durant laquelle un ACSM a été déployé durant une année sur un site de
F2yR NBIAZ2YLFE RQ! FNA (i et Bldz20J402R s ipacts Slés3 S 3 dzy
particules fines sur la santé des populations ainsilgues effetsclimatiques (réle de noyau

de condensatin) que nous avons mentions€INS OSRSYYSy iz a2dzZ A3y Syl
caractérisation chimique et optique de la fraction submicronique des aérosols dans cette
région du mondeOn peut toutefois souligner la mise en place récemment (été 2016) de
mesuresAMS en surface au Bénin, et aéroportées (Bénin, Ghana et Nigéria) réalisées en
parallele de mesures optiques dans le cadre du projet européen DACTAMAAUL.2).
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Tableaul2® Ly &G NHzySyGa SG LI NI YSGNBA YSadNBa RdNIyd fSa OFYLl3IySa RSRASSE t f Q$SGdRS
Campagne PérioddLieu Instrumentation [Sol¢ Set/ ou Aéroportée ¢ A] Paramétres mesurés Fraction Resolution
oud, temporelle
SHADE Sept. 2000 Télédétection
(Tanré et al., 2003] Cap Vert Photomeétres CIMEL [S] AOT, SSA TSP 15 min
POLDER version aéroportéd AOT, AE TSP 1 min
Radiometres Flux radiatifs
In situ
Néphélometreco < onpnZppnXZ Tnana Y Y| Coef. diffusion PM, <1 min
Compteur de noyaux de condensation (CPC) [A] Concentration des particules PM, <1 min
PCASPP@assive Cavity Aerosol Spectrometer Prpbe Distribution en taille 0,1¢3 um <1min
Filtres[A] Composition chimique analyses différées PM >20 min
AMMA 2006 a Télédétection TSP 1 al15 min
(Léon et al., 2009) | au2 2 dzZNR Q| Photométre Cimel{S] AOT, SSA, digaille
Sénégal Lidar Cimél(532 nm)[S] Profil vertical coef. extinction
(@ Q. 2 dzNJ | Pyranometre (208600 nm)[S] Mesures de flux radiatifs dan différents
Pyrhéliometre (2081000nm)[S] domaines spectraux
Pyrgéometre (4,%,2 um)[S]
AMMA 01-02/2006 In situ
SOPO Sénégal PSAP[S] Coef. absorption TSP <1 min
(Haywood et al., | 6 aBéur) Aethalomeétre 7<[S] Coef. absorption et concentration en BC TSP <1 min
2008) Bénin bSLKSt 2YBINBE 6mM<0 Coef. diffusion TSP <1 min
Niger Compteur de particules las¢B] Distribution ennombre 0,3¢5 um ~1 min
Nigéria TEOM (PMy) [S] Concentration massique 0,3¢5 um 5 min
Mali CP(Gs] Concentration en nombre des particules PMyo ~1 min
AMMA 01-02/2006 Impacteur en cascade (4 étages) [S] Echantillonnage par taille pour analys] 0,3¢5pum 1/jour +
SOPO Sénégal différées de composition et forme dg événement
(Deboudt et al., 0 aBbur) particules individuell€s
2010)
DABEX et 01/2006 In situ
(Haywood et al., | Nigéria Bénin | PSAP (567 nm) [A] Coef. absorption o A PM, <1min
2008) Niger Néphélometreco < o6npnZppnZ Tnan Y Y| Ccf diffusion m{{!z 025 PM, <1 min
DODG1 02/2006 PCASP[A] Dist.taille 0,05¢ 1,5 um
DOD@®2 08/2006 GRIMMI[A] Dist.taille 0,15¢ 20 um <1 min
(McConnell et al., | Sénégal (Dakar] CDP ¢loud droplet probe[A] Dist. Taille 2,5-20 pm < 1min
2008)
AMS(en ligne)A], Composition chimiqueanalysée en ligne 0,04¢ 0,7 pm 5 min
Filtres[A] Composiion chimiquepar analyses différéés 04¢10 pm > 20 min
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SAMUM1 2006 Télédétection
Maroc Lidar[A] Profils verticaux TSP 1 min
SAMUM?2 2008 In situ
(Ansmann et al.,, | Cap Vert PSAP8 onctTZX p[AlnXZ ccn yYO Coef. absorption PMs
2011) PCASPI[A] Dist.taille 0,1-3 pm 1 min
GRIMMOPCIA] Dist.taille > (025 um
CPC [A] Concentration des particules PM; 5
Filtres[A] Composition chimiquear analyses différéés PMs-PMio >1 heure
POLCA JanFév 2009 In situ
(Doumbia, 2012) | Déc. 2009 Néphélometre ¥ (520 nm) [S] Coef.diffusion TSP <1 min
Sénégal Aethalomeétre 7<(370-950 nm) [S] Coef.absorption TSP <1 min
(Dakaj
Mali Collecteur PMS] Composition chimiquear taille par analyses PMo/PM; 5 48h
(Bamak9 Echantillon STAPLE{ différées(Hydrocarbures aromatiques PM/PMo 1
ImpacteurDEKATIELPI (13 étagg)[S] polycycliqzies espécesarbonéesioniques,
hydrosolubles X ©
Fennec 2011a2012 Télédétection
(Ryder et al., 2013] Mali Photométres Cimel AOT, SSA TSP 15 min
Mauritanie Lidar 532 nm [S+A] Profil vertical coef. ext TSP <1 min
Algérie In situ :
PSAP (567 nm) [A] Coef. absorption m{{'s 028 / < 1 min
Néphélomeétreco < énpnEppns tan y Y| Coef diffusion / <1 min
PCASHA] Dist. Taille 0,1¢3 pm <1 min
GRIMMA] Dist. Taille 3¢ 112 um < 1 min
CDP [A] Dist. Taille 0,3-41 um < 1 min
DACCIWA Eté 2016 https://www.dacciwa.eu/aboutdacciwa/whatis-dacciwa
*installé sur le site depuis fin 1996 et en opératmmntinue depuis mai 2003
PLASMA: K2G2YS8GNB [ SISNI ! SNRBLIR2NIS LRdzNJ £ {dzNBSAttlIyOS RSa alaasSa RQ! ANJ

*PSAP Particle Soot Absorption Photometer

“TEOM Tapered Element Oscillating Microbalandée TEOM PM est opéré par le LISA (Laboratoire Interuniitaige des Systémes Atmosphériques) et le Lidar opéré par le LOA, ajouté sur
fS aAGS RS aQ. 2dzNJ RdzN>X yi !'aa! Sy HnncI a2yl (2dz222d2NB Sy F2y0GA2yo

®analyse différée par SEM/TEM et fluorescence au raganec dépendance spectrale (WBF)
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1.6 Objectifs et stratéges de la thése

Le premierobjectif généralde cette theseest de fournir unequantification robuste des

aérosolsdu mode finen surfaceSy | FNRI|j dzS RS f{ Q& eésSndesutesieSy a Ql |
campagnes SHADOWaHAran Dust Over West Africa in Spribéployéessur le site de

aQ. 2 dzNJ Gef YBEDIUBARte approcheinclutt QI v defladvari&bilitéd moyen

terme (sur plusieurs moisgt a haute résolutiortemporelle (30 minutes)de la composition

chimique des aérosols mesurés ainsi qiiedentification des sources responsables des
concentrations observées sur le sitf Q2 NA 3 A yidtré ApiprSche Répose sur le

RSLI 2ASYSY(d RQdzyS AYyaGNXzySydadl adazy LISNXYSOGGl y
ligne et & haute résolution temporelle des aérasslibmicronique® | dz Y2& Sy RQdzy !
sur une période de plusieurs mois, etcel?2 dzNJ f I LINBSYASNBE F2Aa RIya

f QhdzSaid o

Cette caractérisation chimiquéles particules fingseffectuée en parallelale mesures de
propriétés optiquegles aérosolsur le siteR S a Quapgedzidtre la réalisation dsecond
objectif de cette thésey A f R G [ Aidviiehnt latc@nposition chimique des aérosols
mesurée in situau sol et éurs propriétés optiguesnon seulementau sol, mais aussi
intégrées et distribuéesverticalement sur la colonnefournies par les mesures de
télédétection

Pour cela nous utiliserons en synergie desinées aérosolde télédétectiondu photometre

et du Lidarqui opérenten continusdzNJ £ S & A (eSes R&uesiifsiti2dgaNdropriétés
chimiques et optiquesles aérosolsles campagnes SHADORétte analys&€ombinée vise a
contribuer & amélioref QA Y G SNLINBUGF A2y RSOE S NBSBESRIG(I Sa 2
télédétection depuis le sql et offre également la pd& LIS O aidenZiSla \Rl@ation de

produits aérosolR Q A y @& iNglem2ny en développement, particuliérement ceux visant

a identifier la nature chimique des aérosalgartir de mesures photométriqugsan Beelen

et al., 2014; Li et al., 2013; Xie et al., 2017)

Pour répondre a cesleux problématiques cette these sebase sur lesnesures acquises

durant les deuxcampagns SHADOWqui ont été déploy@sa dzNJ £ S & A:ilaPORS a Q. z
{1 15h2 &aQS&i RSNEP dzed fh dés&sonyskcNehetu courd dda périoden m p =

de transition vers la saison humidalors qued POI2 SHADOW a été menéatierement en

saison seche de novembre 2015 a janvier 20M6est a noter également que les
connaissances acquis@spartir des mesures de télédétection effectuéadspuis plusieurs
annéessur le site RS a Q ndadzNént surles propriétés optiques des apticules

présentes awniveaude la colonneatmosphérique(Derimian et al., 2008; Léon et al., 2009;

Mortier et al., 2016)constituent un atout supplémentairgour mener a biemotre étude.

Dans ce premier chapitre nous avons d@mésentéles notions principales qui définissent
les aérosols leurs preriétés et leurs caractéristiques, ainsi que leurs impaldisus avons
égalementessayé de répertoriefes différentes campagnes de terrain et ldspositifs
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Chapitre 1. Introduction

instrumentaux qui ont étédéployésau cours de ces dernieremnéespour documenteres
propriétés desaérosolsrencontrés Sy | T NA |j dzS NoRsSprédefdronzS daris le
Chapitre2 f QA y a ( NHzws8 ghipladipau? Igf caractérisation chimique et optique des
aérosols en surfacdurant les deuxcampagne SHADO\\et les méthodes employées/eti
déweloppées pouinterpréter ces mesures et répondi@ixobjectifsde la these

La suitedu manuscritsera consacré aux résultats,lj dzA  a @ontNalitduOait tris

chapitres Les chapitres 3 et 4 présentent une analyse détaillée de la composition chimique

Si RSa& a2 dzNDdbdicromgQds SeNPsarface dau ¢éours des deux périodes
RQ20aSNDI GA2ya AyiaiSyargdSa layhaRho |jR8dzf$ O FOQN
propriétés optiguesmesurées in situ et parle photométre etlidar Cimel Le chapitre 4

présente égalementune compamison entre des propriétés chimigsieoptiques etles

sourcesdes aérosolsdéterminéesaux cours deces deux POILe chapitre Ssera dédiéa

f QS (ddgRliénsentre la composition chimique des RMn surface et les propriétés

optiques des aérosols mesurées en surface et sur la colpanéglédétection (photométre

et Lidar)
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Chapitre 2. Instrumentation et méthode

[ S o0dzi RS OS OKIFLAGNBE Said RS LINBaSydaSNI t QA
{1175h2 |FAY RS LISNXNSI (cdhitposifio@ shimigReSet RajriétésA Sy S
optigues des aérosols. Le jeu de données combinant les mesures in situ en surface et les
mesures de télédétection depuis le sol, ainsi que les méthodes employées pour la
RSUSNNXAYIFGA2Y RS& &2 dz2NIB#ién deR @onpds@sadapsbrhant i f |
rayonnement UWisibley sont également décrits.

2.1 Lescampagns SHADOW

La campagne SHADOW a été déployée a partr dé mNE HAamp adz2NJ €S (2A0
WSOKSNOKS Sié 5S@St2LIISYSy( oRigws2d), vikecotiar® . 2 dzNJ
du Sénégalqui comporte 181825 habitants et plus de 60M00 habitantsdans sa région

I 2YYS y2dza fQlF @2ya YSyidA2yaStatienl df dnestireés deOK | LIA |
aQ. 2dzNJ S ellau M$eauimo@K S ! 9whb9¢ RSRAS t QSidz
télédétection, depuis décembre 1996€on et al., 2009t fait partie des deux principaux

sites pilotés par le LOAe siteade plusSG S SljdzA LIS RQdzyS y2dz@SttS A
des campagns de mesureAMMA en 2006 (voirTableau2.1), notamment de certains
instruments comme un TEOMIgdpered Element Oscillating Microbalajc®ujours en
fonctionnement actuellement pour la mesure desncentrations massiques en RMians le

cadre de la surveillance dbahelian Dust Transeges deux autres sites étant Banizoumbou

au Niger et Cinzana au MaKaly et al., 2015)

La campagn&SHADOWA été meneéesous la direction de P. Goloub (LOI&)projet étant
financé par le Labex CaPEemical and Physical Properties of the AtmesphLe projet
SHADOW a ainsi permis giunir les instruments de 6 laboratoires de recherche (LISA, LOA,
SAGE, LPCA, LASIR, ICARE) et a été planifié sur 2 paterges de mesurda premiére
allant de mars a juin 2015 (RO et la seconde de nowgbre 2015 a janvier 2016 (RQ),
avec une mise en veille des instruments au cours de la mousson {jeiltéire 2015).

5dzN> yi fF alrAiazy &asOKS Af | felpudSeidl.62010; LI NJ
Derimian et al., 2009;éon et al., 2009; Mortier et al., 201§)dzS € S &aAiS RS aQ. 2
km au sud de DakaFigure2.1a), esttresinfluencé par les épisodes de poussieres minérales
RQ2NAIAYS R MnSaldus)jetiziar lésaagrasolsle feux de biomass€BB,

Biomass Burning Les instrumentsle télédétectionmis en place sur ce sitiepuis plusieurs

annéesont ainsi permis de mieux comprendre les interactions entre ces deux types
RQFSNRazfas Sy LI NIAOdZ2ABNII 058 RRBINHUSH S aY SIf]
leurs impacts radiatifs(Derimian et al., 2008; Haywood et al., 2008) a Q. & dzNEk f
contribution des sels marin$SS Sea Sajtest également a prendre en considération du fait

de la proximitédirecteRdz & A0S | @SiQuet Qh OSFy ! Gty
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a) O Mbeubauss r b)
: Dakar O Gandiga
Saly Douté
Atlantic Ocean A ©
e 1 M’'Bour
M’Bour o
*,
0 10 20 30km : t | 0 4 8 12km

Figure21.6 k0 [ 2 OF FTGA2Yy S0 RStAYAUFGAZ2ZYA 68y 2NIy3so R
a2dzNOS&a RS O2Yodzadiiazya 201t Sa NiBchadgest GidlBuSeait (cerded 2 dzZNJ R
GSNI VX aAidSa RS Fdzyr3S RS LkRAaaz2y OGNARIy3IES ofSdzwxz S

RNRBAGS t 31 dzOKS0U RQdzyS O2YodzaiAzy €SyiS RS RSOKSGa
intense dans lalécharge a ciel ouvert de Saly Douté et stand de fumage de poisson (étape de séchage) en
ol Yyt ASdzS RS aQ. 2 dz2NI

Tableau2.1®d Ly aidNHzySyida Sié LI NIFYSGNBA FSNRaz2fa YieadiNBa &
SHADOW.

Type de N Résolution
iy Instruments Parametres
propriétés temporelle
In situ en surface
ACSM NRPM; (OM,SQ, NG, NH,, Chl) 30 min
Chimiques Aethalometre BC Feet BrC 1 min
TEOMFDMS/TEOM PM;, indéterminés (fermeture massique) M 1 heue

1900 0O0T<0 [/ 2SFFTAOASY(O RQIo6a2NLIAZ2:
l 9HH OomM<U0 [/ 2STFFTFAOASY(H RQIo6a2NLIAZ2:
Optiques 1 min
Néphélométre(3<) Coefficient de diffusion des BM(PO11) et PM (POI12)
| 28FFAOASY (I ROORIAYOGAZ2:

Distribution verticale

Lidars:
Optiques  LiLAS (9 t NPFAf RQSEGAYOGA2Y RS& 5min
Cimel (532 nm)

Intégrée sur la colonne atmosphérique

Epaisseur optique (AOT) 15 min

Optiques  Photométre solaire | " "e™ "2 61 "5 s 2 NQJi A2y SG ! h¢  1heure

le TEOM PM est opég par le LISA (Laboratoire Interuniversitaire des Systemes Atmosphériques) depuis 2006
en opération depuis 2006
installé sur le site depuis fin 1996 et en opération continue depuis mai 2003
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2.2 Instruments

2.2 Instruments

2.2.1 Mesures in situ en surface

Dans cette partieant détaillés les principes de fonctionnement des principaux instruments
employés dans la caractérisation chimigeteoptique des aérosolgn surface Au cours des
campagnes SHADOW, nous avoopgamment mis en placd dzNJ £ S & A (1 SCSMS a Q. 2
un aethalometre AE33 ein TEOMFDMS (pour Filter dynamics measurement Systées.

mesures in situ des propriétés optiques des aérosols ont été effectagenoyen de deux

ael K f2Y8(UNBa Si RQdzy ySLKSt2YSGNB GFyRAA [ dzS
intégrées verticalement sur la colonne ont été effectuées avec des Lidars et Photometre.

2.2.1.1 Aerosol Chemical Speciation Monitor (ACSM)

[ Q! /| gresenté enFigure2.2 et commercialisé par la société Aerodyne Research Inc.,
permet la caactérisation chimique en temps réel #&utes les 30 minutes, des aérosols
submicroniques noméfractaires(NRPM;) tel que les composés organiques (OM @Apour

Organic Matterou Organic Aerosolrespectivement les sulfates(SQ), nitrates (NG),

chlorures (Chl)et ammonium(NH:) (Ng et al., 2011b)Les poussiéres minéralds carbone

suie (BC pouBlack Carbon) et les sels maringSS)3oivent étre soumis a des températures
supérieures a 600°@our pouvoir étre vaporisg et ne peuvent donc pas étre détectés par

f QF LIPISNBANRGY OA LIS RS Q! / { a ASasal Mass SpeptrodaleN OSf d
SEOSLIIS jdzQAf yS LISNXYSG LI & RS YSkkedu®ms I R
utilisé ici est un QACSM car le détecteur esh analyseur quadripolairge quientraine

également une diminution au niveau de la résolutien masse (typiguement une unité)

I Ay a A sdpsikilitdzyluS faibleles limites de détection déterminées pdg et al.(2011a)

sont, en ug m, de 0,28 pour N 0,15 pour OM, 0,02 pour $S00,01 pour N®@et 0,01 pour

Chl.l QAyad NHzySyd Sidlyd dziAfAalrofS Sy NRdAziAyS>
terrain & long terme][ QF y It @84S SdFyd o6FassS &dzaNJ RS I &LJs
espéces NR mention®éa LINBOSRSYYSyid aS NBFSNByld t I a
espéece définie dans un tableau de fragmentati@ilan et al., 2004; Canagaratna et al.,

2007) De ce fait, les sommes désmgmentsH, weSkaeQuwki G@rrespondent au sulfates,

NH, xe axammoniuns, NQ, xe eHNQ auxnitrates, H, »eGtvaux chlorurest le reste des
fragmentsestattribué aux OM

[ QSOKIFyiGAfft2yylF3aS RS tQFANI I YOALFLY(d aQSTFFSOid
E £ @SNI A Ohttage R Sux HeBinmyia CattEAGSe est équipée en amont
RQdzy S {(siS RS,s(URGCysIddS 0GHEH, Chapel Hill, NC, UPapsant

ensuite par un sécheur de type Nafig@D200F12 MPS, Perma PUrefin de réduire

f QKdzYARAUSRNBE QIAWSYy omwll 2y ® [ LISNIS Sy LI NI
a été estimée a moins de 2% entre 50 nm et 1 um (la gamme de tailles échantillonnée par le
a2308YS RS ftSyuGAaftftS | SNPPRiclk LossACpldofatddveoppe Q! / { a |
par Von der Weiden et a[2009) La méthode de mesureonsiste ensuite en un passage du
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¥ f dzE auRr@ersRNDdzynSe ad Ilvoiepermettantla mesureen soustrayant ain mode

« échantillonnage»> incluant gazet particules un modecair filtré », sans particulesApres

passage dans lentille aérodynamiqueles particulessont concentrées en un faisceguis

introduites vers des chambres maintenues sous vide par 3 turbopompes. Elles sont ensuite
vaporisées lors de leur impact sur une surfaceforme de cone invers€hauffée a 600°C,

puis les molécules volatilisées soitnisées par impact électroniqug0 eV) Ces ions vont

étre détectés par un spectrométre de masse quadripolaire (R@hAResidual Gas Analyzer
permettant la caractérisation des différentes espéces par obtention de spectres de
masse/charge. Les spectres de masse de «ga filtré » sont ensite soustrais aux
ALISOGNBa y2y TAf GNBa | Bpeyifigue amméras@sy A NJ dzy & LISOI

' Y
Laptop R
Computer (\’
) ;

[ | Thermal
L | Vaporization

&
R Y. e -.{b-'ﬂ. 0Pt O, -—L/‘ /Eleclron
N F Impact

lonization

Aerodynamic Lens \/\

sox/fr

Aok

Particle Inlet (1 atm)

Naphthalene
3 Pumps molecules

Figure22.{ OKSYl RS T2y OiA2YyySNgeyali20RE. ¢ Q! / {a SEGNIAG RS

I 2YYS y2dza QI @2y a YSyghaque fyaghed mixesBspestRSaeY Sy i =
massesSaid It 2NR | GOGNROGdzS t dzyS 2dz LJ dza A SdzNE
fragmentation développé pafllan et al.(2004) et amélioré parCanagaratna et a(2007)

[ QF GONROGdzIA2Y RS 0Sa aLISOGNBa LISNMSdhaqieQ2o6 G Sy
SA2LI8OS ldz Y28Sy RS fQSljdzr GA2Yy &dzA @y (S

# - B) # (Eq.2.1)

ol le CHpour Collection EfficiendY02 NNBa L2 Yy R t  QS.%MEsobddctohdeS RS«
f QSTFAOI OAGS RS (NI y Poler @nashrgey par RsGva ded\ pigsadu Rdz |
naphtaléne, émis en continu sous la zone de vaporisaion)wL 9 f S&a SFFAOI OA
relative a chaque espece s comparées a JRBozle facteur de réponse des nitrate®) et G

le débit volumique (crhs™) et ke gain du multiplicateur durant la mesure et leurs équivalents

(Qeal €t Gea) Obtenus lors de la calibration du \RE; et IGif QA Y 1 Sy & A G $aquedz & A Ty
TN} IYSyd A RS t£QSaLls oS ao

> Qx

OFfAONI 0A2y&a Rdz wC aQSTFFSRODEIYIE 2 Y NS ¢
YUSYAaA(Sr SRAZNBBIVIINI Q! / {a Sy NBLRyasS t f

0 O

[
t
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connuede N@Q[ I ISYSNI GdA2Yy RQI SNEP andpfiodisparss seyfalt pad G S F
G LRNAE&F GA2Y RQdzy SING Bigneéidrichy99.0%) azo<ddmsl L'Rcés b |

I SNRP&2t & 3IASYSNBA | dz Y28Sy RQdzy |G2YAASdzNI a2y
RS &AAf A0S0 Lidzh a TFAf ( M#Esa seivalt aYéRwed yianuRlI@rdeyit laa & & ( &
O2y OSYy iGN GAZ2Y Sy | SNP asastun cldsditateur élRistatij®s Sy @
O6Y2R8tS onyns ¢{LO® /S OflaairTiolldifGamy Said
mobility analyzeb |j dzZA @I LISN¥YSGGNBE RS &St SOGA2YYSNI f¢
au moyen de leur charge électriqgue. Cé&sasols monodispersés sont ensuite envoyés en

LI N} ff8fS @SNR dzyy O2YLIiSdzNJ RS LJ NI AOdzZ Sa o/t
de la taille des particules (300 nm) et la concentration en nombre de particuigg @dnné

LI NJ £S /t/ &8 NXBdentr&ion e® R@R pg nt), calculée au moyen de

f QSljdzt G A2y HO®H

./ . 3 6 m — (Eq.2.2)

avec S le facteur de forme pris égale a 0,8V @2t dzYS RQdzy S IknNIi A Odz
O2YAARSNI yi f8& LI NIAOdzt S& &LIKSNAMI dzSHea -~ £}
M(NQ) et M(NHNQO € Sa Yl aasSa Y2ftlANBa NBaLSoOuAgSa R
Le RF est alors obtenu par régressioBlinA NB Sy 4 NB f QA y;(eSampeke§)S Rdz &
qui correspond a la somme des signaux'if@z 30) et NG 6 Yk 1 nc0 YSadaNBa LI
et la concentrationen nombreobtenue via le CPC (Eg. 2.2). Le RIE dueliHobtenu en

parallele, en remplacarR I y & WS |j dzi; pak I2H/et en divisant 18 pebtérobtenue

LI NJ NBINBaarzy fAYSI ANEG (s@nmé 8 m/z BALG ¢t SAYetlesi S Rd
[NHi]cpc par la valeur du Rios Lesvaleurs de RIE d80, et Chl par rapport au nitrate sont

obtenus de facon similaire a celle du NH

Pour des raisons pratiquessl calibratiors du RF et des RIE deQ I LILIbnN{Euiéfre y Q
réaliséessur le sitemémeR S a QGgeddsdt un certain nombre de calibrations ont été
2LISNBESa @yl ADSY@AFRARY dZDBDI ARYNINB G 2 dzNJ | FA-
NA&ljdzSNFr Ad RQIFIFFSOGSNI £Sa R2yySSao [Sa Oz2y
déterminées en appliquankes valeurs de RF et RIE de chaque espece reportées dans le
Tableau22. / Sa @I f SdzNBA O2NNBaLRYyRSyd t I Y2e&Sy)
effectuéese dza lj dzQSy 2| y POWNISH n mza 1jJ22218)y f 2 les RIEN mc  LJz
desOM etNQ; sont estimésa 14 et 1,1, ces valeurs étant celles généralement utds@our

les AMSCanagaratna et al., 200os valeurs de REsde 3,61 et 3,63 10™ utilisées pour

les deux POI sont relativement proches de la moyenne de (0%)x 10! obtenue lors

RS  QAy i SND2 Y-AGSMIqui & éuylieu R Bariavem 20€Cenn et al 2015) On

notera toutefois que les incertitudes associées aux concentrations massiques mesurées par
spectrométrie de masse sont estimées a-28%de la masse tot&l aprésBahreini et al.

(2009).5 dzNJ y (i f QA vy, [CeMNEalY (RNt dudedant dterminé f Q AtifudeS NJ
étendue de reproductibilité desoncentrations mesurées par lesATSMa 9, 15, 19, 28 et

36% pour respectivement les Ny, NG, OM, SQet NH,.
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Tableau2.2. Valeurs de calitations des RF et RIE (et les écarts types associés) employées pour les mesures
ACSM au cours des POIs SHADOW.

RF(NQ x10"7 | RIE(OM) RIE(SQ RIE(NG) RIE(N) RIE(ChI)
PO 3,63(0,51) 14 0,581(0,007) 1,1 5,72(0,55) | 2,26(0,02)
PO2 3,61(0,51) 1,4 0,622(0,010) 11 6,01(0,70) | 2,30(0,04)

De plus, une étude récente d&eber et al. (20163 mis enévidenceun biaissurla mesure

du signal C® (m/z 44)caus par la réaction desels inorganiques sue vaporiseur. Ces
interférencesapparaissensigniicativest 2 NE Ij dzS € I F Nls@sh sugéseur&@@D A y 2 NH
50% elles sont égalemer a 10 fois plus importaesLJ2 dzNJ £ S& YA GNF 6S&a RQ
pour les sulfatesS i RSLISYRSy(d y20FYYSyd RS f QKAad2NAIJ
ayant été déplé SS Sy HampZI | dzOdzyS OFft A0 NI GA2Y STTF.
permettre la quantification de ce biais. Nous avons néanmaoiresuréesau cours de la POI

M OLISNA2RS | SO tSa L)dza F2NISa FTNIXOdGA2ya RC
des rapports élevés de NDM et SQ/OM élevés  GadBeidlarsque les interférences

devraient étre les plus importantesf( Annexel Figure A.1). Les calibrations postérieures a

la campagne, réalisées aprés 6 mois de mesures sur le toit du LOA, nopsrimig de

calculer un rapport de m/z 44 sur N@e 9% .Ainsi la prédominance des Odl des S@lors

de la POL, la domination des OM en RQlet lesniveaux relativement faiblede NQ

rencontrés sur les deux P@hous amenent a considéreomme négligeale ce biais sur le

m/z 44pour les deux campagnes

Certains parametres tendent a confirmer que les valeurs de calibrations eha@sint
correctes comme le montre par exempla équilibreionique dont la pente est proche de 1
(voir chapitre3.1.1.3).

Une O2 NNBOGA2Y RdzS t fQSTFFAOFIOAGS e RB lesD2f £ SO
concentrai A 2 Y & Y S & dzNBudvant ledlalydrithin®s déelappés pdiddlebrook et

al. (2012) Ceuxci ont été mis en place afin de prendre en considération les pertes pouvant
survenir lors du passage des particules au niveau de la lentille aérodynamique (Huffman et

al., 2005) ainsi qie lespertes au cours du processus de vaporisation notamment par rebond

des particules avant leur vaporisation ou par déviation des particulesspbériques. Les

LINAY OA LI dzE FF OGSdzNBE Ay FfdsSycel yi /9 az2yi R2y
LI NI AOdzf Sax €S 02y iGSydz Sy KB dauNkinide latigng deA  |j dzS
prélevement. Les valeurs de CE varient ent#50et 1,et sont présentéesen Annexel

(Figure A.2) pour les deux jeux de donnéeka présence du sécheur en anmode

f QAYaidNHzYSyd | NBYRdz AydziAftS dzyS O2NNBOUGAZ2Y
dépassé 30%.es mesures ont été fawed température et pression ambiantes les temps

reportés correspondend f h&ure universelle (UTE) A RSy (i Adjlatz8e £+ f QK S dzNJ
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2.2 Instruments

2.2.1.2 Aethalometre AE33

[ YSadaNB Sy GSyLla NBSt Rdz 02 S7Fgeéq@antesti RQl
employée dans la détermination doontenu en carbone suie (BC) dans les;PaMété

réaliséet.  f QI JadthSlomiette drftype AE33 (Mgee ientific) Ce modéle fonctionna

T f2y3dzSdzZNE RQ2Y RS 06013 n Tenpdssquelym& solpittm > ¢ ¢ N
temporelle fine, de f Q2 NRNBE RS fF YAydziSd® [ QAyadNHzySy
prélévementfiltrant les particules ayant un ainétre supérieur a 1 pmh dz Y2 @ Sy R Qdz
cyclone(modele BGI SGE.197, Waltham, MA, USX £ QI ANJ SGl yi LINBf S@S
min'® [ S LINJagth@lomelBeOR Pz 8 0S t YS & dZNBRDAzD 6 B B § 6B |
lumineux (loi de BeeiLambert)suitet &1 GNI yaYAaaiazy | dz 4N 9SN&
particulesse déposent aveeeltemps. 5 O2 ST FA OA Sy (i alds@onieiti ey dz G A 2
O2STFTAOASY( LRAING DXNIJ@A2 £ 2y I dzSdzNJ RQ2y RS @

5l ya S O}deux Bofectior@ IséhivappliguédsTAY RQ20GSYANJ OS C
premiére étant celle d&Veingarner et al. (2003yont le but estdei QI F¥F N} Y OKA NJ RS &
G2 YY$S f Qldasayphbdent2 v QA Y (i S Nh Smdoaritudzfackelir C& BIS
ALISOATAL dZS | dz F(Prindvecet ak 0191 & devoadée MNAIBCEY utilise la
technologie «dual spot>pourd S RS Tl ANB R Snerit SilFeI St QR$a OHK6 NH S
OF N} OGSNAAGAdz8§4a RS f QAyAGNHzYSy( Drindvetiet RSOS T
al. (2015) Les concentrations en BC sont ensutelculéesLIr NJ | LILX A OF A2y RQ
STFAOFOS RQI 642 NLlJiou MYE (po&Masshsaip8on Hfiiddd) BUF ke lj dzS
O2STFTFAOASYH RQFr0a2NWIAZ2Y t vyyn yY® [/S&a a!
respectivementde 18,47: 14,54; 13,14; 11,58; 10,35; 7,7 et 7,19m* g, de 370 & 950 nm
(Moosmiller and Chakrabarty, 2011)

Cependant, comme mentionné précédemment, le §t& a CQestaftd de maniére non
négligeable par deMD apportéed LI NJ £ S& Yl aaSa RQI blNdesSy LINR
particules de BB en provenance du sud et du centre du continent africaiprésence de ces
particules LJ NJ f SdzNJ O2y (i NAR O dziA2y | dzE O2&®HtEsA OA Sy i
f 2y 3dzSdzME aRBQAWRRAZANI A G LI N RSa LHésisait @A Sy i a
dzy S adzaNBadAYlIGA2Yy RSa O2yOSyuNrGAz2ya Sy ./ &
O2YAaARSNYGA2Yyd . ASYy 1jdzS fSdz2NJ O2y i NRoOdziA2Y L
peut étre négligée du fait des fortes concentratiarsicontrées sur le site lors des tempétes

de sable. Le carbone brun (BrC) issu de la combustion de biomasse participe également a
fQFroaz2NLIiA2yY t yyn YYXI YsYS aAx Gz2dzi O02YYS f
RQF0&A2NLIGIA2Y LI dz2 dzMl 83 dz§ 8 § 3 ASiguslh délRrdie@RS ¢

par la suite les valeurs réelles sleoncentratiors en composés absorbants (ou LAC pour

Light AbsorbingGCompound en employant difféerentesnéthodes de correctionbasées sur les
dépendances spectrales spégifes de chacune de ces espefesr partie2.2.4).
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2.2.1.3 Microbalances TEOM
Faction PM,

Afin de mesurer les concentrations massiques en particules submicroniquéd§Q@M-DMS

(1405F, Thermo Scientifi@d également étédéployé sur le site sa ligne de prévement

SOl yd Sl dzi LIV (TRefhuzyFiSher (Beieintllic Inejontée sur un cyclone PM

(SCC 2.229, BGI Inc., Waltham, MAFS O dzy Tt dzE R QS Ol yAil seinf 2 y Y | -
Rdz 42aG8YS RS FA{GONB Reyl YAl dzZRQF ©2aNR>E NBRRIE {0
ASOKS owlfHup20 FFAY RQSOAGSNI f Sa (Qrovgiga.l Ol a f
2005) Une fois séchées, les particules échantillonnées atteignent une valve qui les dirige
alternativement (toutes les 6 minutes) soit directement vers le filtre de collecte, soit par une
G2AS EtGSNYFGADBS RiEya t11jdzSttS f Senirdnd2E RQI Al
dans le but de condensan phase particulairda ¥ NI O G A 2 Y selRitbftiesditrant a

ainsi les espéces volatiles et non volatilds t QS OK|l YKifa t Y68 RSdzE OF
echantillonné est ensuite dirigée versflgre de collecteau niveau du TEONRupprecht &

Pataschnik, Modele 1400jonctionnant a 30°Cou a lieuune mesure gravimétrique en

continu.

[ S LINAYOALIS RQdaf S&G9Id NBA i ARGE G REBAIWBIj dzSy OS
conigue. Les variations de fréquence sont ensuite transcrites en concentrations massiques
RS f QF ANJ SOKI yyiS\ t R eB/ABS RQII INTIAWY IRz STFS O dz

' AYaAZ RdAzNF yi ¢ YAydziSaz tF @FENAFGAZ2Y RS Yl
directement vers le filtre donne accés a la concentration massique en espece®ladifes.
Durant les 6Y A y dzi S&a &adzA @l yidSas tF @GFNAIFIGAZ2Y RS Y 2

F NNAGFyYyd Fdz yADBSlIdz Rdz ¢9ha Said FA{GNBS RSa
en espéces senvolatiles.De cette faconla concentration massiqu@ug ni’) totale enPM,
correspondant a une moyenne horaire glissante des concentrations sommeées en especes
non-volatiles et semvolatiles (+ 2 pg i), est renseigné@ une résolution temporelle dé

minutes Les contributions journalieres des fractions en;Pdmivolatiles et non volatils

durant les deux POI, ainsi que les profils diurnes desdemivolatiles sont présentées en

Annexe 1Figure M®o ® [ Q! / { a S nthad ur@ mesurg/ddecteideNaMp&tida |
matériel réfractaire (hors BC) contenu dans les;R&1 que les ND et SS,le montage @

paralleledu TEOMC5a{ | LISNX¥Aad RQSTFFSOGdzSNJ dzyS TFSNY
submicronique

Faction PMy

'y ¢9ha | SUS RSLX2eS adzNJfS aA0S RS aQ. 2dzNJ
concentrations massigs en PMoLJr NJ AN} GAYSUONRS dal NIAO2NBY !
Slj dzA LIS RRMizyTBermbd §Fi§h&r Scientific In@3t opéré par le LISA et produit des

mesures en continu depuis son déploiement en 2006. A la différence du -HEOMNB, celui
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cichaufS  QF ANJ SOKIyGAff2yyS 2dzaljdzQt pnc/ FFAY
pas de prendre en compte la part de composés seutatils.

2.2.1.4 Néphélometre

Le néphélométre rhiodéle Aurora 3000, ECOTECKmployé durant SHADOWSt un

instrument permettant lanesure en temps réel et en continu du coefficieletdiffusion des

LI NI AOdzf S& t o f 2y 3dzSdzNH RGNS @&rSp sFd Apin plIk SN
rayon lumineux au travers@dzy @2t dzY'S R Q ladrosdls@2 rdyorBeynényvéa RS a
étre réflédi difféeremment en fonctiorde la nature des composgde laforme etde lataille

de chaqueparticulel @I y i REBASONS | dz Y2@8Sy RQdzyS LIK23G2RA
f Q20 0SY (A2 ydeRIBusioRSTT ROASBY SOKI yiAf firdglglsi RI y &
de BeerLambert

[ QA Y & (aNtEa6GpE @u cours de la P@I R Q dzy So. Bogrila$P G2 la passage a la

fraction PM; a été préféré dans le but déacilter les comparaisongntre composition

chimiquein situdans les PM; et propriétésoptiques de diffusionLes données de diffusion

yS a2yid LI a O2NNAISSa RS f QKdzYARAUGS NBf I A DS
fS MH RSOSYONB Hnmp SiG €S y 2Fry@ASNI namc 06LJ
en POLR), la diffusion st considérée comme seche. Le néphélometre a été calibré en
SYLX 28l yd RS fQFANI FAEGNB RS YIFIYyASNE [dz20ARA
CQ avant, durant et apres la campagnLe coefficient de diffusion a été corrigé des

artefacts de mesres liés a la troncature et a la ndnRSF £ AGS | y3dz | A NB
lumineuse. Les facteurs de correction appliqués au coefficient de diffusion sont déterminés

par rapport aux valeurs proposées pdMiller et al., 2011)pour chaque longueur d'onde.
Cesfacteurs de corrections vont aussi dépendre de la taille des particules échantillonnées

j dzZA  LISdzii sGNB NBUOUNRAz@SS t LI NIARdEdsoR &d Odren Y S & dzN
(1998)proposent dzys & SdzA f R dngsirénS(@75) drasfoyidant & des particules
sub-etsuperY A ONR YA ljdzSa | FAY RQI LILX Alj dzSewAdn&a 1, FI OGS
Tableau A.1 Les séries temporelles des coeffitede diffusion dzE G NR A & € 2y 3 dzS d:
mesurés dans les PMen POR avant et aprés correctionsntre 20h et minuit pour la

journée du 12 décembre 20Kwnnt reportées en Annexe Ejgure A.4.

La synergie entre mesures des coefficients de diffusioR &l 6 8 2 NLJiA 2y 2LISNBS
PO | LISNX¥Aa RQFOOSRSNIt RAFTFSNBYy(diSa LINPLINRS
les mesures de télédétection. Les équations employées pour le calcul des différentes
grandeurs optiques sont présentées dans le @abRo ® b2dza GSy2ya t &2d:
AYVGSNLREF GA2y RSE dxS & d2NERIzSRIINES aRRONIWIRASR Y Rdz V' S
et635 nmlk SGS LINBFTFSNBS L}Rdz2NJ fI a@ySNHAS | gS0O f
extrapolation des mesures de diffusion aux f 2y 3dzSdzNR RER RS RS f
OKeLR2UKSEAS RQdzyS fAYSIENAGS RS deldiffufo8 diSy Rl y O
I S NB a &t gue pé@ probabledans toute la gamme spectrale couverte par le
néphélonetre (Obiso et al., 2017)
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Tableau2.3. Propriétés optiques intensive et extensives in situ des aérosaligrivées des mesures du
néphélonetre et R Saethatdometre, inspir@sREalo et al(2016)

Propriétés optiques extensives

Propriétés optiques Symbole < 0YyY0 Méthode
Diffusion PM|PM 44 0 aPk G 450,525,635 décrite en section 2.2.1.4
Absorption PM ol 'Sav.lé 0 370, 470, 520, décritesection 2.2.1.2

590, 660, 880,

950
Extinction PM Extw, 450, 525, 635 Extl' © & Ol {als) b

Propriétés optques intensives

9 E LJ2 & AngsliomiRi€) SAE 450 4 635 Coefficient directeur de
diffusion 1TA AAO AN
9 E LJ2 a AngstiomR Q AAE 470 & 660 Coefficient directeur de
RQI 60a2NlJiA?z2 P14 OAAOA N
9 E L2 a AngsiomR Q EAE 450 & 635 Coefficient directeur de
R QS éionA Y 1 1%920 A D
Albedo de simple SSKow, 450, 525, 635 3 3.1 @ OAAO
diffusion ' p OAAG AAO

2.2.2 Mesures de télédétection
2.2.2.1 Lidar

Un LIDARL{ght Detection And Rangingst un gstéeme de télédétection active qui utilise un

laser comme source radiatiyecontrairement aux techniques passives qui utilisent une

source de rayonnement naturelle. Dans le cas du Lidar CIMEL (n®@E&k)-C)en place a

aQ. 2dzNJ RSLJzA & H espalges 632 ninbragSeNds Badisbians réhcontrent

des aérosols, nuages ou molécyleesvont interagir (diffusion et/ou absorptionfe facon

plus ou moins importante selon les propriétés physgjet optiques des particules. Le

récepeur (dans le as du CIMEL, un télescope) situé en dessous du laser va collecter les
photonsrétrodiffusés et les diriger vers des détecte(kéortier, 2013) Les signaux obteus

par les détecteurs sont ainsi mesurés continude jour comme de nuiavec une résolution
verticalede 15m[ Sa OF N} OG SNR AU Alj dzSa & LIS oatMané &a S €
directement liss a la composition et aux concentrations des d#fés composants

rencontrés le long de la colonne atmosphérique.LLDAR du réseau AERONEBine ainsi

I O084& L dz LINPFAE RQSEGAYO(IAZY By QREBA 22NN (RN RAAI
[ QSGFf2yyl3S RS I 02y OS yeffadiuéiatitanyatigiyientp NP a 2 f .
couplage avec les mesures photométriques. Les incertitudes autour du coefficient
ROQSEGAYOGA2Y LINRBRdzZA G LI NJ £ 8 [ L5! (Mortleleta®,[ &2 VY i
2013)

Les observations duidar LILAS (multi 2 y 3 dzS dzZNB R Q 2 yIRd® SHARG¥MDNY G f |
été analysées dans une étude focalisée sur les évenements de poussiéres désertiques de la
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campagne(Vesebvskii et al., 2016)Les données utilisées et présentées dans les chapitres
suivants proviennent des mesures du Lidar CIMEL.

2.2.2.2 Photometre Cimel

Le photometre estin instrumentde télédétection passive qui effectue des mesures directes

du rayonnementsolaile etde la luminance du ciel a plusieurs longueRr® 2 y RS odonn
440, 500, 675, 870 €t020 nm)depuis le solCet instrumentautomatique LIS N S RQ20 0 S
des mesures deropriétésmicrophysiqueset optiquesdes aérosols intégrées verticalement

sur kh colonne atmosphériqueCet appareil employant la lumiére du soleil comme source
radiative ne peut donc pas effectuer de mesure en cas de couverture nuageuse. Le
LIK202YS8UNB a2t ANBkfdzyF ANB LINBaSyd t aQ. 2dzNJ
minutes de jouren ciel clairet également de nuitlans certaines condition®iftre la denmi

lune et la pleine lung

La principale propriété optique restituée a partir des mesutesayonnement solaire direct

05{0 Rdz LIK202Y80NB S do8ol(AQTSurla dobbrin&atmbbpBérigiuey |j dzS ¢
j dzA O2 NNBaALRYRGEt $§ QSENNNDEE 2KS f QS LI A &aSdzNJ 2
Si RS I RAFTFdzaA2Yy wle&ftSAIK OFftAONBS& adzNJ F
f 2y 3dzS dzN& w¥r$RE RBRE (IOANYSGENX S O ft Odd RS f QSE
RQdzy O2 dzLJ RQ!'h¢ t RSdzE t2y3dzSdz2NBE RQ2y RS ®
comparaisons avec les mesures in situ, nous avons choisi les AE a 440/670 nm et 440/870

nm, quisont ledJf dza LINP OKSa RS& f 2y 3dzSdzNEHOR€@2HARS RS
(1998) ont estimé que les incertitudes sur les AOT mesurées par les photomsbres
AYFSNASAINBA £ 5 nxnm LI2dz2NJ RSa f2y3dzSdzZNAE RQ2Y

R
S

[ S LK2G2YSGUNBE az2ftFANB /La9[ LISNX¥SG S3ltSySyi
LJ2dzNJ n ol yRSa aLISOGNrtSa onnn ctnX ytvn Si

Sy OASt y2y ydzt 3SdzE t faGrale longdd phaa priachdl (adgB &  LJI
azimutal solaire constant et angles zénithaux variables) et le lonfy 8d- € Y dzOl y i NJ 6
RQSt SOl GAZ2Y a2t ANB O2yadlyds Fy3tsSa 1 SyAdkl
L2 dzNJ OS&a YSadzaNBa fAYAGS S y2YONB RQIF Olj dzAa a A
RQSyaz2t SAttSYSyld Rdz aAdS0 LI NJ 22dzNI

Les mesures solais directes combinées a celles de ciel diffusé sont ensuite inversées par
fQFf 32NAGKYS RQAYOSNEAZY oO6y20S L5 (DiubbMkft I &dz
and King, 2000pour acéder aux propriétés telles que la distribution en taille des aérosols,

le rapport volumique de particules grossiéres (Vc) sur particules fiiés3(V £ W! h¢ Rdz Y2
(AOFnel S f QFf 6SR2 RS &g ScaiterimyMbefldzs InGaifuded { { | LJz
I 8420ASS4a | dzE LINPRdzZAGa RQAYODSNEBAZ2Y:aoasYS 8
AYOSNIAGdzRSa adzNJ £ S RS ! naRy (f SNAEIRKES SBQIRISE { 2
Ff2NB 1jdzS LI2dzNJ RSa ©0,2% IS debeE v 0LISdzal T2 Mo/ IRNS =R RISt
0,050,07 (Dubovik et al., 2002)La précision sur la distribution en taille en volume des
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LI NI A Odzf S& NBadsS ljdzyd £ SttS O0OSLIiFotfS Si
0,05 (Dubovik and King, 20Q0) Q Sryb#e des grandeurs optiques obtenues par
photométrie et les équations permettant leur calcul sont reportées daaldea?.4.

Il est important de rappeler que les données sont traitées et librement disponibles sur le site
AERONET Https://aeronet.gsfc.nasa.gdvavec des produits restitués a partir des mesures
photométriques sous 3 versions correspondant a des améliorations de gestion et de
traitement desdonnées: les versions 1 (V12 (V2, 2006) et 3 (V3, 201T)es données sont
égalementdisponibles pour 3 niveaux de qualitéle Level n  O2 NNBalLl2yR t f QSy
données acquisesauxquelles sont appliquées un traitement basique (coefficient post
étalonnage) et en quasemps rél; le Level 15 correspond aux données ptalonnées

pour lesquelles un premierfiltre nuagesest appliqué pouvantoutefois encoreétre affecté

par la présenceRd@domalies(nuageuses ou autres)e Level2.0 correspond aux données
corriglesRQdzy AO2S8¥H RQSOIf2yyl3S RSFAYAUATF- 6AYy0S
OF YLI 3y S0 Sy LX dza R Q{2 oOaditgniatighiet (\&3) deddorindessBe Y I y d
produits AERONET employés dans la suite du manuscrit sont issus de la V2 et du Level 1.5
pourlQSyaSvyofS RSa-182adzNBSa RSa thil

Tableau2.4. Propriétés optiques intensive et extensives des aérosolestituées a partir des mesures
photométriques.

Propriétés microphysique et optiques extensives

Propriétés optiques abréviation < 0YyYu Méthode

Epaisseur optique en 340, 380, 440, 500,

| o~ e
aérosol AOD ou AOT 675, 870, 1020 I Owoa Qq
. . R
Dlstrlbut|oq en taille A 60 ® . .p I I‘l—
volumique SD / o1 —=Qwn - —
0.06¢r ¢ 8.76 um " VIC ¢
Propriétés optiques intensives
N L BTV (A
9 E LJ2 & AngstiomF AE 440/670/870 I % ?6 ;;6 ®
Albedo de simple _ m OAM O
diffusion SSA 440/670/870/1020 3 3 b » OARB O o AAD

*\/p correspond & la concentration volumj dzS= NJ £ S NI @ 8syle rRyordeyoen dulvillind géoiziét8ozie, NJ
I@cart type géométrique

2.2.2.3 Filtrage des mesures intégrées verticalement

Lf Sad AYLRNIIYd RS az2dzZ A3ySNI |jdzQl @ yi RS LR
surface etcelles intégrées verticalememtu photometre, il est nécessaire de se défaire des

cas ou les aérosols ne seraient pas répartis de facon homogéne entre la surface et les

Ff GAGdzZRSa L) dza St S@SSad 9y SFFSGSX f luddeNBaSy
conduirait a comparer une grandeur au sol qui ne serait pas représentative de cette méme
grandeur intégrée verticalement sur la colonne. Pour éliminer ce type de situations, nous
avons appliqué des filtres en employant les profils lidar du coeffie@®S EG Ay Ol A2y O2 ¢
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

avec les mesures photométriques. Les filtres appliqués a ces mesures seront davantage
détaillés dans le chapitre 5 section 2.2.1.

2.2.3 Instrumentation météaologique

Les parametres de dynamique atmosphérique comme la vitesse des velets @irection

Sy &adzaNFIFOS 2yl SiS 20i0Sydza t mddaelUSARSMERERdzy |y
GmbH. Un LIDAR vert également été déployéur le site par le LPCA/ULCO donnant ainsi

acces auwitesses et glections de vents en altitude et en 3 dimsons La station météo

présente sur lesite a fourni les données météorologiques telles que le niveau de
précipitatiors, le RHet la température extérieure. Ces données ont ainsi permis de calculer

fS NILLRZNI RS YStly3asS Wafer EpotIMxizRaG kstlzino 2 + a w
AYRAOI GSdzNJ Rdz @& LJS R-8essWsda sitéhu deudsda PR BuTat2 v i NB S
RS tQFroaSyO0OS RS YSadaNBa RS RANBOGAZY SiG @AGS
a 18h15, ces dernieres ont été complégépar les mesurede vitesse et direction deents

isstes dela station météo(DAVIS Inc weather station, Vantage PJsifuée sur le toit de

tf Q LOn5otera cependant une plus faible résolutemgulairede ces mesuref2,59 par

rapport acellsde QI Yy SY 2 Y§ (i NB rédeluésNILA 2 V A |j dzS

2.3 Préanalyse et traitement des jeux de données

2.3.1 Disponibilité et coincidence des données

[ QdzG AT A&l GA2Yy RS YSadz2NBa nkdges différéndes Quilpoink& (St S
@dzS RS f SdzNE LISetRes RéSdiutions Qetnpdfelel dpgcifigies a chaque
instrument. De plus, au cours des deux $£dd la campagne, certains instruments ont subi

des interruptions pour diverses raisons (dysfonctionnement, maintenance, calibrations), ou

ont vu une partie dedurs données invalidées. Ces périodes ne coincidant que rarement

pour la plupart des instruments, nous avons dredagés leTableau2.5, un bilan du nombre

de données collectées et du nombre de jours de mesuresngtiument, de leur résolution

temporelle respective et ce pour chacune des POI.

I FAY RQSTFFSOGdzSNI £Sa O2YLINIXAazya SyiNB S
chimique, propriétés physiques et optiques), les différentes variables ont di étre mogenné

ddzNJ RAFFSNByda LI a RS GSyLaod [Sa | LI NBAfa ¢
le Lidar, effectuant des mesures toutes les minutes de facon robuste ont posé peu de
contraintes. En revanche, les mesures photométriques ont rendu plus Idiffieurs
comparaisons avec les mesures in situ, notamment du fait de leur résolution temporelle plus
FILAOESE Ffflyld RQdzyS YS&adzaNBE G2dziSa €Sa mp Y
direct) a 610 mesures par jour pour les mesures de rayonnententiel diffusé. Pour cette

raison, les jeux de données ont été moyennés en fonction des différents pas de temps pour

ne prendre en compte que les mesures coincidentes des différents instruments. Les
principales résolutions temporelles employées ont étédaolution a 30 minutes pour les
comparaisons avec la composition chimique (données ACSM), celle qualifié@Stepour
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Direct Surcorrespondant au pas de temps des mesures de rayonnement solaire direct des
photometres, et le pas de temps des mesures rdgonnement diffus des photométres

appelé «D» car utilisant € QL Y @S NR M2y [5X0ko/2BXE A RF GA2Y S C
YSyiA2yySSa LINBOSRSYYSyld FAyaar 1jdzS fQlFroaSyc
instruments ont considérablement réduit le nombde données pour lesquels des mesures
simultanées de chaque variable étaient disponibles.

~

Tableaw2.5. Jeux de données des différentes grandeurs chimiques et optiques mesurées in situ ainsi que celles
mesuges a300 m et intégrées verticalement sur la colonne aux cours des deux POl SHAD@W.
parentheses : pourcentage de données invalidées pour les instruments in situ.

Composition chimique

30 min 10 min 6 min 1 min

Instrument ACSM TEOM TEOMFDMS AE33
o Nb jours 91 82 79 95
8 Nb données 3931(3%) 22858(10%) 17719(15%) 144355(3%)
o Nb jours 66 62 54 86
g Nb données 2811(1%) 15786(4%) 11911(23%) 113962(1%)

Propriétés optiques
ID DS 1 min

Instrument Photométre Photométre AE33 Néphélomeére™  Lidar
o Nb jours 80 81 95 36 91
8 Nb données 461 2832 144355 (3%) 109618 3027
o Nb jours 53 53 86 30 88
8 Nb données 382 2433 113962 (1%) 30203 9568

*|

complété par les mesures vents de la station météb 6 & CPIMij pbur la POIL et PM pour POR2
"mesuresmoyennéesur 15 minute

X«

[ QSyasSyotS RSa GNXAGSYSyda
Igor Pro Version 6.37.

S R2yySSa 2yi S

2.3.2 Outils de détermination des sources

2.3.2.1 Classification des masse€}d A NJ Sy & dzNF I OS

[ LX FGSTF2NXS AyadNUZA Sy deps Sa R&A aQQRWAL dzZSy OS
Al KStASYy 02YL}2aS RQdzyS aliazy &asOKS Si RQdz
généralement de novembre a avril et correspond a une période margaéaine absence

de précipitation(Kaly et al., 2015) a période de mai a octobre est définie comme la saison

humide, au cours de laguelleles précipitations peuvent étre observées bien que la réelle
alA&a2y RS& LX dzA S& X T NB I sizSeYivite i iguelquésOnoiy, leltrd y S S &
2dzA t £ SG SO &S LI SYoNay efral, PEL5) € Ste edtlinfuerBR@r dau® . 2 dzNJ
importants flux de vents: IQ 1 | NJY (ot ali+éyeontinental) est amené sur le site par des
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

vents en provenance du Nord et du NeEdt (NNE, 045°) durant la saison seche. La
mousson est associée a la saison humide et amene au contraire des vents en provenance de
IQh OS I y-&ZdireCd Sadduest au NordDuest SONO, 225315°).. A Sy |j dzQ | dzO dz
LINBOALIGEGA2Y yQFEAG SGS YSadaNBS RdzNI yid fSa |
GSYLRNBtfSa RS GSYLISNI GdzZNB S i FigueRazemdddth 6 S& N
compte des conditions dominant au niveau de la surface. LaPOlj dzA & QS a i RSN dz
b 2dzZAy wHamp | LISNXAA FAyair fQ20aSNBFiAzy RS
avril) vers le début de la saison humideajuin). Tandis que la PQ| de novembre a

2 YPASNE aQSaid SFFSOGdzSS SYGASNBYSyd LISYRFyl
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Durant la POL, deux principales directions de vent ont éteesurées comme le montre la
Figure2.4a. La premiére correspond a une influence océanique caractérisée par des vents de
surface provenantdes secteurs OuesfudOuest a NoreéDuest (216300°) avec 56% de
TNBIdz2SyO0S RQFLILI NRGAZ2Y S RSE L&%edoi®adiréction Y2 e Sy
est celle des secteurs allant du Nebdiest au NoreEst (30060°) avec une fréquence

R QI LILJId&A2M6 fe2dgs vitesses de vents également autour de 2 & 4. Besle une

minorité des vents (2%) ont été rencontrés dans le secteur allant de 60 & 210°. La vitesse
maximale de vent mesurée, de 6,8 i a étéatteinte le 21 juin2015 entre 14h et 18hte

associée a des directions de SDdest.

La dynamique des vents en surface de la-PPtésente des tendances tres différentes de
celedelaPanzs I+ SO dzyS YI22NAGS RS @Syia BINROSY!
dire du NO au NE (300 a 60°, auee fréquence de 45%). Cette fréquence atteint méme

THE: air fQ2y SUSYyR OS aSO0SdzNJt fQ9ad o6onn t
vontde 1a4m& | fQ2LIR&ST tSa @S y30m®) sontScettd HIO G S dzNJ
clairement minoitaires avec une fréquence de 21%. Ces vents sont associés a des vitesses
vents relativement faibles (<h s') et ne dépassant pas 3 rit.d e reste des vents mesurés

adzNJ £ S aAadsS o6dwm:r0 2y0 SGS FOGGNAROMzSa we RQI dzi
davantage de vents de secteur NE et SO durant novembre et décembre en comparaison avec
fS Y2Aa RS 2Fy@ASNW !yS {S3ISNBE RAFFSNByOS
mesurées, cellesi allant de 1 & 5 m’sen novembredécembre tandis que jarsi présente

surtout des vents entre 2 et 4 ni's

Pour les deux P§)I nos observationssont globalement cohérentes avec les moyennes
mensuelles de fréquences des directions de vents reportee&algret al(2015)entre 2006

Si wHwnwmn EneffeQlew? diNdlogié Y 2 vy (i N@intelnpg(@ Isitiz se retrouve
généralementd 2 dzifluefic@de ventsT I G2 NRA &l yi RSdzE &S GaDS dzN& =
prédominant en marsavril) et du NordOuest au Suuest (225315°, prédominant en mai

juin).
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données
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Figure2.4. Graphiques de fréquence desnte (en %) durant (a) la P@O] marsavril et maijuin et (b) par type

de journée: continentale, brise de mer et marine. Equivalent durant (c) laZ?®bvembredécembre et
janvier et (d) pour les directions de vents employées pour lasiflaation pari @ LIS RS Yl aaSa
continentak et marine

Chaque jour de mesure de la PD4& été classé en prenaah compte la direction des vents
de surface. Trois catégories de journées ont ainsi été identifiéeqi) les journées
exclusivement sous influend®@ QI £ A T S &ux énPrbieraycsd giuliNord (N), i.e. entre +
45° autour de la direction Nord (0°), associées a des influences contiegntat été défini
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comme «journées continentales» (Figure 2.4b). (ii) Les journéesexclusvement sous

influence de@Sy (i & R Qéntre$ a5fautduhdé 27002 NNBa L2y Rl yi t RSa
océanique ont été classifiée comme «journées marines». (iii) La derniére catégorie

qualifiée de«journées debrise de mem correspond a un cas ietmédiaire: au cours de ces

journées ure dynamiqueparticuliere estobsenée avec en début de journée généralement

avant 14hg des vents de secteurs NE, suivis par un changement plus ou moins rapide du N

vers O entre 14h et 19h (heure initiale et durgariable), et enfin un retour en fin de

journée vers un secteur NO (Figure3.7d). Au cours de ces journées, et notamment au cours

du phénomeéne de krise de men X S NI} LILER NI RS YStlry3asS Sy
considérablement au moment ou les températurecroissent rapidement avec une
RAFTFSNBYOS LRdzdlyd FffSN 2dzaljdzQt mnc/ I YI NJjc
SGS 20aSNIBS adzNJ dzy OSNIFAY y2YoNB RS airisSa
campagne AMMADeboudt et al., 202; Derimian et al., 2008; Léon et al., 2Q0@s cas

LI NIA Odzf ASNE RS&a S@WsySyYySyia RS OoNRA&S
2LIAldzSa SO fF O02YLRaAGA2YyY OKAYAldzS R
préparation(Crumeyrolle et al.,Eprép.)

RS YSN
Sa st
Dans un premier temps nous avons appliguéniéme classificatioaux mesures de la PQl

Les résultats ont montré une tres nette majorité des journées de type brise de mer avec 54

jours sur les 66 que compte la PQJ une minorité de journéesoatinentales (8 jours) et
aucunejournée marine soit respectivement 82% et 12% (les 6% restants correspondent a

des journées complétes ou partielles sans mesures de vents en surface ne permettant pas
ROSTFSOUGAzSNI € OfF AaAXE GBS WA 2Y NDE SS TNB & dzflj @aSG
est principalement sous influence continentale au cours de la saison séche, comme on

f Q20 AaSNIBS I dz G§NI OSNE FR&ER4AcF NBIlj dzSy0Sa RS @Syida

Afin de mieux distinguer les influercenarines et continentales en R®Inous avons opté

L2 dzNJ dzyS Of F AaaAFAOlI GA2Yy LI NI aSO0SdzNJ RS @Sy

f QSOKStfS RS I -122eaidqiSces@& Bitsichr@spdhgantds forit été
reportées Figure2.4d. Nous avons considéré un premier secteur continental, comprenant
G2dza fSa @Syda Sy LINRGSYylIyOS RQdzy I NHS aSoO
YIFadSa RQFANI NByO2y(iNBSa az2dza tired, led fois SdzNJ S
correspondant ont été classé sous leterm¥& 8 4 Sa R QI A NILeSBognal segt€uy G | £ S :
considéré océanique comprend les vents de direction ouest, compris entre 210° et 315°. Ce
secteur, appelé ¥ 84S R Qb,leidit¥en fdiR yiSI LI NI 20SIF yAljdzS R
rencontrées lors des journées de type brises de mer.

[ S& NBadzysa RS&a OflaaAFAOFGAZ2ya LI N (éLlSa R
des deux périodes sont résumés dan3dbleal2.6. Parmi les 91 jars de la PGL, 19% sont

class& comme continentaux, 32% sontdmurnées de brise de mer et %Bcorrespondent

a des jounées marines Ces occurrences importantes de journées marines peuvent

& QS E LI A lLiESRI2 IRISNIR{QIF iaciud Iatdrsiioh ¢ ya sdjisdn séche a la saison
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

humide se produisant généralement entre avril et juin dans la région Sahélienne
(Redelsperger et al., 2006; Slingo et al., 2088 laPO#2, 75% des données proviennent du

secteur cotinental contre 20% en provenance du secteur océanique et associé aux
phénomenes de brise de mdra seconde période ayant lieu au cours de la saison seche, le
AaA0S a8 GNRdz@S LINRYOALN f SYSy (i (ka® dgaal, 2% y T dzS
Marticorena et al., 2010mais également dans les premiers kilométres de la colonne
atmosphériquegChiapello et al., 1995; Léon et al., 2009; Mortier et al., 2013)

Tableau2.6. Nombre et pourcentage de jours classgelon les types continental, brise de marmarin sur

f QSy aSYof-Bet pobir le§ périotleb de massril et maijuin prises séparémentNombrede jourset

pourcentage dedonnéesclassés en fonctiondes origines continentales et marines ¢ 8 8 S& Rsrl A NJ o a!
f QSy a S Yo -2%t ppubles pdriodésité novembidécembre et janvier.

J. Continental J. Brise de mer J. Marin

Nb de jour % Nb de jour % Nb de jour %

POt1 17 19 29 32 45 49

mars-avril 13 32 19 48 8 20

mai-juin 4 8 10 20 37 72

MA continentale MA marine al RQ2NAIA
(31590°) (210315°) indéterminée

Nb de point % Nb de point % Nb de point %

POI2 2117 75 574 20 120 5
nov.-dec 1187 71 361 22 120

jan 930 81 213 19 0 0

2.3.2.2 Rétrotrajectoires et origines géographiques

La caractérisation des couloirs de transport desidaS & R QI A NJ | aNNeduldg’ i & dzN
la surface, a été effectuéau travers de rétrai NI 2S OG2ANB&A RS Yl aasSa
moyen de la version PC du modele HYSRybrid Singldarticle Lagrangian Integrated
TrajectoriesDraxler and HesE997, 1998; Stein et al., 201%)e modele a été utilisé avec des

mesures météorologiques provenant de la base de données GDA&gré)et appliqué pour

une altitude correspondant a la moitié deHauteur de lacouche limite.

Les rétrotrajectoires présentées dans la suite du manuscrit retracent le chemin parcouru
parlesY 8454 RQFANI (2dziSa fSa o KSdzZNBa 2dzaljdzQt
important de noter que les phénomenes locaux de brise de mer, qui se produisent sur des
courtes échelles de temps et en surface, ne peuvent étre reproduits de faciagsnte

par ce type de modele. Par conséquent, il est possible que lestréjextoires arrivant sur

le site & 15h et éventuellement a 18h pour les jours de type brise de mer (< 8,2%) soient
impactées et ne soient donc pas représentatives de la dymaenobservée en surface.

[ QSy & SY 0 f-Bajedaes dishdnibidsRour la POlet la POPR ont été conservées et
NBEINRPdzLISSa LI NJ Of dzaliSNJ Sy T2y OiAz2y RS f SdzNJ
périodes puis en fonction du type de jour pdarPOIl.
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t 2dzNJ AYOSAGAIdzZSNI f Q2NAIAY S 3IS2 IdsalrdslirazS RS &
en premiére approche des roses de pollutienr ya €S odzi RQARSYGAFASNI
qui G SYRSY G t  FF@2NARASNI f QF LILI2 NJent RSqueLlest f dzI y
concentrations sont élevéeLette méthode a été appliquée pour chaque espece et aux
différents facteurs déterminés par la suite en utilisant la modélisation sourdmsepteur (cf.
§2.3.2.3).Récemmentje logiciel ZeFir, développé pRetit & al. (2017) et distribué sous

Igor Pro, a mis & disposition des utilisateurs plusie@urts offrant la possibilit¢R Q S E LI 2 NB NJ
RAFTFSNBY(iSa YSGIK2RS&a RQIYyIlIf2aSRORSHI BBYaRSAE
les origines géographigs des po f dzZl yi & | GY2&ALIKSNRAIjdzSad 5 SdzE
employésdans ce travail :

0] Les graphiques de régression des vents non paramétrique (NWR Numur
parametric Wind RegressiprfHenry et al., 2009) combinant le lissage des
concentrations aux directions et vitesses de vent en surface, r@nglessible la
discrimination entre sources locales et/ou sources distantes/régionales

(i) Les cartes PSCF (poaotential Source Contribution Functjidholissar et al.,
2001 utiliséespour les espéces dont une part au moins est liée a des sources
NEIAZ2YIlIfSasx O2dzZJ Syd Sa aSNASa -dGSyYLR)
0N} 2SO0 2ANBA dass nofre &as Sdlles RifdNUeNIiaoHYSPLIT)
permettant ainsi une redistribution géographie des concentrations observées
ddzNJ £ S aAdGS Sy RAFFSNByildSa YIAftfSa RQSY.

Des paramétres constants ont été employés pour les cartes PSCF, a savoir que seules les
valeurs awdessus du 75percentile ont été prigs en compte et couplés avec les rétre

trajectoires toutes les 3h avec une taille de cellule de 0,1 et un lissage a 1. Pour les NWR, du
FFEAG RS € YSAftdnSuuNde uNBsantbedes dodnées Br puféde

tracées avec une résolution angulaire et radiale defgbur touteslesvitesses de vent, avec

des lissagegespectifsde 2 et 1 pour lesngles et rayons. La plupart de ces paramétres ont

été conservédurantlaPOH t f QSEOSLIi A2y RS efixde caiefdishiaia S RS
m s* lors des tracés des NWRs mesureRS € Q! {! &l yid SiS O2YLX S
station météaologique

2.3.2.3 Factorisation en matrice positive (PMF)

La PMF Rositive Matrix Factorizatignest un modéle sourcegcepteur développé par

Paatero and Tapperl994) Cette méthode est dz2 2 dzNigddiérdzemplbyée dans la
détermination des sources lorsque la contribution et le profil des sources en présence sont a

priori mal connus. La PMF est classiquement utilisée avec les mesures présentant un nombre

RS LRAyiGa RQ20aSNDI (kpir sppdtrén@fie de Oassevedectié&a Y S
par les ACSM et AMBIg et al., 2011bPetit et al., 2014 dz £ LI NI AN RQI y I f &
(Doumbia et al., 2013)our ce qui concerne les aérosols.
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2.3 Préanalyseet traitement degeux de données

Dans note étude, la PMF a été appliguée sur les spectres de masse des composes
organiques (et chlorés, cf. chapitre 3) en utilisant un moteur multilinéaire (NIE2atero

and Tapper, 1999t la version 5.3 puis 6.3 du Source Finder (SoFi) décritCamsnaco et

al. (2013) La PMF est umodélebilinéaire decrit par les équations suivantes

8 '& % (Eq.2.3)
@ B Cqi&g A (Eq.2.4)

2G -2 fI YIGNAROS RQSY I pufRs deOhetks desifrafmients dzE
massiques (m/z) organiques et chlorés, et G et F sont les matrices des séries temporelles et
LINEFAEA Ykl RQdzy FIFO0GSdzNJ LI 2G A RSy2aGS S
de facteurs p est déterminé fornfelS Y Sy G LJ- NFigu@aiz)i Rafmatice esSddelg 6

E, contenant la fraction de données non résolues par le modéle, est minimisée par itérations
du modéle au moyen de la fonction:Q

1 BB — (. 2.5)

oui représente les incertitudes sur la mesure du fragment j a un temps i. La valeur Q est
ensuite normalisée par &, représentant le degré de liberté de la solution. Cette

a

L

normalisation § NI RQAYRA Ol G SdzNJ LI NJ NI LILI2 NI t of b FAL

egal a un, signifie que le modele parvient a expliquer totalement a la fois la variabilité et les
incertitudes.

xST,m/z ZF gST,Fxfm/z,Fx eST,m/z
| * |
~a d~d77 2 \
al i N&OS RSy i NB Facteur 1 Facteur 2 { Matrice résiduelle \
N ] o Spectre de masse X Spectre de masse N 2 etz
= X Loz . 010 = ©
04 E wﬂ T m? E o D
(2" R — 8 § oos 0o
o Er & 5 o004 & 5 oo o o
° e Z| |7 o “J‘—lhm £ < 0% ° e
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Figure2.5. Principe dda PMF appliqué aux OM(Canonaco et al., 2013)

En premier lieu, les PMF ont été lancées sans contraintes avec un nombre de facteurs testés

FftFryd RS W t wmn | @Fyid Rvdldes(Rahtezband Hagk8, Y S K

2009) Cette méthode est généralement employée lorsque des souprésentent une
ambiguité qui peut étre due ane variabilité temporelle proche ou a des profils m/z
similaires. Pour différencier ces sources, des profils m/z associés a des sources spécifiques,

49



/| KFLAGNB o® t NBYASNB LISNR:

RA&ALRYAOESEa RIya fF fAGGSNYGdzNB FAYyaa |[jdzS &«
du Coloraddhttp://cires1.colorado.edu/jimenemyroup/AMSsd), ou des séries temporelles

peuvent étre introduits en entrée de modele avec des niveaux de contraintes plus ou moins
AYLRNIOFyGad /Sa O2yiGNI AyGSa a2svaluggBiqeuii I 6t Sa
varier de 0, pour une contrainte totale, a 1 pour une contrainte nulle.

La PMF va ainsi permettre une estimation du nombre de sources, de leur composition et de
leur contribution a partir des évolutions temporelles de concentrations mesurées sur site.

PO

Au cours de la P€ll, les Chl affichent un comportement relativement similaire a ceux des

OA. De ce fait les signaux a 35 et 36 ont été examinés dans le but de les incorporer dans la
matrice en entrée de modeéle. La série temporelle du m/z 35 présentaitnombre
AYLRNIFYG RS @FfSdz2NA f SISNBYSYy (i VSA+EIxDBSE 0O
10" voir Figure26) NB & dzf G yi LINRoLFo6fSYSyd RQdzyS fSyas$s
réfractaires ayant lieu a la foisrlodes mesures filtrées et ndiltrées comme observé par

Nuaaman et al(2015) Pour cette raison, seul le signal m/z 36 a été ajouté a la matrice
organique et cela sans normaliséa 2y RS az2y aAaylfts &az2y Ay
NBfIFIOGAGSYSYyld LINRPOKS RS OStfS RSa FTNX3IYSyida R

t 2dz2NJ SGNB F22dziS RFEya fF YFGNAOS RQAYOSNI AU
étre estiméesLa limite dedétection (DL) a été considéréegale a 3 fois le rapport signal sur
ONHzZA G LJ2dzNJ £ QF ANJ FAEGNB® [ YSGK2RS RS RSGSN
RQSGdzZRSad RS RSUSNXAYIFGAZ2Y RSa FlAanghialS 20130 | &4 S S 2
Tauler et al., 2009)Lorsque les concentrations massiques étaient inférieures a la limite de
détection, elles ont été remplacées p@ni/2 et les incertitudes calculées au moyen de

f QSljdzr GA2y adzZA @l yas

3 mtx # $ Jo (E9. 2.6)

Si les concentrationgtaient supérieures a la limite de déteoti £ 2 NAE € QSljdzr G A2y
employée:

3 mp # $ Jo (Eo. 2.7)

Les solutions issues des modélisations rmmmtraintes employant le jeu de données
organiquescomplété du signal HCau cours de la®F1, pour un nombre de facteurs testés

allant de 2 a 10, ont conduit & une attribution quastiale (95%) du signal m/z 36 a la source

de combustion locale appelée LCQécal CombustionOrganic Aerosol3, au sein duquel le

fragment représente 40% de lalma &S (G 2G1 £ S Rdz FI OGSdzN®» ! FAY R
FIAG RQdzyS L)2aaiofsS &ALISOATAOAUGUS RSA&A SYAaaa:
employant la méthode dea-valueavec une liberté de 10% (a = 0,1) sur les profils de sources
primaires, a sair LCOA (obtenu depuis les solutions non contraintes), @OAkinglike
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

Organic Aerosojet HOA KlydrocarboHike Organic Aerosols)btenues pour la solution a 4
facteurs sur les cas de brise de mer.

POI2

Aucours de la P@, de nombreux feux de®iYl 84S 2y {4 Sdz t ASdz Rl ya f|
aux alentours du sitectf Annexe 2Figure R&.1). Par conséquent, des aérosols issus de la
combustion de biomasse ont été observés en altitude par les instruments de télédétection

Sy 2LISNI} A2y dencead@ BR aiidslus dulsite ndd&impose de prendre en
considération une possible contribution de ces particules en surface, via des dynamiques
descendantes comme les jets nocturnes, par dép6t ou par un apport en surface de masses
RQFANI LINE OGSy | FGi2 NASEA yiS2 YRS OSa FSdzEd 'y LINBY
LINBaSyOS Said f QlF dzayY Sy {QGHOX drggmeRtdzara@tdridtifle fdu £ YK
levoglucosan émis lors de la combustion de biomass&lgré une fraction moyenne

toujours égale a 0,3% peaapport a la masse totale des organiques.
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Figure2.6. Boites a moustachedes signaux m/z 35 (gauche), 36 (milieu) et 60 (droite) en anpeaueles 2
POI Pour chaque boite la ligne du haut représent@3percentile, la ligne du bas 25° percentile, la ligne du
milieu le 56 percentile (médiane) la moustache du haue 95e percentile, et la moustache du bage 5°
percentile.

Les intensités des fragments 35 et 36 ayant significativement baisséamaort a la POL et

la variabilité des Chl ne montrant que peu de similitudes avec celle des OM (r = 0.17), une
PMF conventionnelle a été appliquée sur les spectres de masse des OM de2alle®l

solutions, notamment celles a 3 et 4 facteurs, mettemoauveau en évidence la difficulté du
Y2R8fS t &ASLINBN £Sa FFOGSdzNAE I h! SiG /htxz O
Oxygenated Organic Aerosplgui lui ressort tres nettement. Un facteur BBCBiofnass

Burning Organic érosol$ a également pu étradentifié, son profil étant similaire (r=0.94) au

profil moyen de BBOA reporté palg et al.(2011p 9y NB G yOKSS 2y y21(¢
facteur LCOA qui avait été observé de facon récurrente dans les solutions (contraintes et non
contraintes) de la P&l SHADOW. Méme lorsque le praf@OA de la PQla par la suite été

contraint, les solutions qui en ont résulté présentaient le facteur LCOA comme une part du
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profil OOA. Cela peut signifier soit une rapide et forte oxydation de ce facteur, soit que cette
a2dz2NDOS yQSaild ik dela2Poii® NDSENI dQDRGSyidAz2y RS 1|
avons a nouveau employé la méthode daes/alue avec cette fois des libertés plus
importantes (de 30 a 50%) sur les profils des sources primaires. Les profils utilisés pour
contraindre COA et HOBont ceux qui ont été déterminés au cours de la-POleurs
corrélations étant plus que satisfaisantes avec les profils issus de la littérature. Pour le profil

de BBOA nous avons contraint celui de Ng et al. (2011).

2.3.2.4 Déconvolution des composés absorbants

Le site dea Q. 2 dzNJtréS influghé par les MD, une surestimation des niveaux de
concentrations enlBCdéduitsRSa Y S&a dzNBEa RQI odi 2aNdds prappieteRS f Q!
RQI 6 &2 N1Ji Mck ¢tre priSeden eompfe. En effet, plusieurs espéces absoesaou

LAC pour Light Absorbing Compousd peuvent venir interférer avec les mesures
RQFOAZ2NILIIA2Yy® / QSadG y2il YYSy((BénGan®Bemstrent, y & |
2006) Les éepisodes de MD en provenance du Sahara et du Sahel peuvent étre observés sur

le site toutau long8 f QF yySSs GFyRA& ljdzS fI LINBaSyOS R
les campagnes AMMA en surface feboudt et al.(2010)et en altitude par Hand et al.

(2010)et Paris et al(2010) soit principalement entre novembre et février. Aucune influence

RS .. YQF SGS YS A& daNgBitde) adyfdnt IESRGYM & fzNF b B5 | dzA Sa
RSNRdzt SS | dz LINAYyGSYLIAS FLINBa fF alAazy RSa 7
Rdz 60AF A& AYRdzA G LI N §tSa a5 tSa O2STFFAOASYGaA
méthode proposée pafFialho et al.(2005, 2006, 2014%) 1j dzS  Q2y y2YYSNJI
méthode 1[ Q20 a SN A2y RS -2.SHADDWzneOw@udzh pas peBnisfute t h L
F LILX AOF A2y RANBOGS RS fF YSUiK2RS M® ! FAY RS
O2Y0AYSS RS& a5 Sinécessairgde défeloppetBaialtre ImgtipHoks
permettant defaire une distinction simultanée dees différentes espéeces. Cette méthode,

j dz§8 f Q2 y méthbde)Dtse Hadd également sur les différences de dépendance
spectraleRdz O2SFFTAOASYG RQIFI0A2NLIIAZ2Y Sy TF2yO0GAz2y
consiste a effectuer la déconvolution des cbef OA Sy 1a RQIFI 0&a2NLJiA2y | d
PME Les concentration®nt ensuiteété recalculées en se basant sur une combinaison de la
méthode 1 aveda méthode développe par le Laboratoire Central de Surveillance de la

v dzI £ A (0 S(LCRG@ApoLr@stiheldés concentrations en espéces carbesdsses de la

combustion de biomasse et du trafic automobile a partir desnées AE33

Méthode 1:

Celleci consiste en una@éconvolutiontemporelle basé sur la dépendance spectrale de
f QI 0 a 2adhdiiosodss” 1hO, en deux termes qui prennent en compte la contribution

~ A

RSa a5 SG RS ./ &aStz2y tQSldzr GA2y adaA@dlyas

A 1O £ 1O £ 10 (Eq.2.8)
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ook 10etk 1RO représententrespectivementes coefficiens R Q| 6 & 20BIRJ&tA 2 Y
desMD,lj dzS8 f Q2y LISdzi SELINAYSNI Sy T#yddiazy RS&a O

A IO + 1 & OO0 (Eq.2.9)
A 1O + 1@ 60 (Eq.2.10)

+ et+ étant des constards empiriques caractéristiquedef QA Yy a i Nty Seg i S
S E L2 & lAngstramRRQ 6 & 2 NlJiedpRcyffs died BC%tIM Les valeurs del pourh

et -4 pouri ont été déterminéeglans le visible (entrd70et 660 nm) pafialho et al(2014)

apaNIi A NJ RQdzy <Ld8qlisabxSles®i2GAYy %el, situées approximativement a
5000 Y £ fQ2dzSad .Rdz aAGS RS aQ. 2dzNJ

Fialho et al(20092 y i FF A G f QI LILINE E A ¥Mespousgiéyes digseBiquésl O2 y i
f QI 6 &2 Nlpiopotighnelf@ tacancentration erFer élémentairecontenu dars ces
particuleg OS ljdzA LISNXYSG RS NBSONANB fQSljdzZ GA2Yy H

+ ®» OO0 + @ OO0 (Eq.2.11)
9y STTFSG> f D ésticdrinirIpolr2éfe pRrisipalement influerée par leur
contenu enoxydes derer(Lafon et al., 200&tcelamalgrd | FlF A6t S TN OGA2Yy |
par rapport a la masse totlen poussiers minérales. Comme souligné pdfialho et al.
(2014 0SGGS YSGK2RS RQSaldAYlFGA2y RSa 02y OSy NI
quQSy fQFroaSyO0OS RS OFNb2yS oNdzy o6.NJIovd [/ SLISY
contribution du signal m/z 60 a la fraction totale en OM est restée en moyenne sur-h POI
egale a la valeur seuil de 0,3% suggéreeCparison et al(2011) ce qui atteste de niveaux
NBfFGABSYSYyld FlLAofSa RQI SeNBanasses. Ca Ppaintdzidera RS  f
notamment adressé dans la partie consacrée a la détermination des sources, dans laquelle
ce signal m/z 60 est principalement attribué a un autre type de source. Il est important de
Y20GSN) ljdzS fSa R2YYSSESRQIOF arx NLIGEA22\A |j 2260 f SO S
GNRBdz@F A0 a2dza €t QAYyFfdzSyOS RQI SNRaz2fa SYAaAa L
ROSYSGGNBE RS&a SaLlsoO0oSa RS GeLlS OFNb2yS o6 NXzyo
point sera également discuté dats | LJF NIAS O2y al ONBS t f QSGdzRS F

9y 02 Y o dustibn2illaecles équations 2.8, 2.9 et 2.10, on obtient

v @ 00 + @ 0o (Eq.2.12)

Cette équationpeut étre résoluepar régressioninéaire a chaque temps ¢t pour les

f 2y3dzSdzZNE RQ2Y RS Bufey hNInf ©2 NR 21y Y $6ld fEnMelb@RIQA I A Y
de la droite de régressioiGscet Gee SOt ainsi calculés en utilisakgc= 14625 pm' m? g*

et Kee= 0234 uni m?g?:

® 00 — (Eq.2.13)
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¥ 00 — (Eq.2.14)

[ QF LILX AOIFGA2y RS fF YSUK2RS RS LINRUDGEtGAZY |
RS fI LISydS o 6od> > LI2dzZNDOS Yy riabdits deQ0% pouizetS Sy
i -Fialhoetal., 2000) R2YyyS dzyS AyOSNIA(GdzZRS 3f20FfS RQ!
Sy CSNJFAyaA SadAyYSSao /SLSYRFEy(GzZ fQFf3I2NRGK
Gl NR I O BEYell OROUVP® hNE YsYS air £Sa oJIftSdNAR RQ!
combustion de carburants fossiles sont relament bien connuest entre 0,8 et 11

(Hansen, 2005; Zotter et al., 2017)2 y LJSdzi O2y adtk GSNJ ljdzS OSt I vy
des MD. Dans cette thése, la valeur dea été fixée a-4, en se basant sur la valeur
déterminée parFidho et al. (2006) pour des échantillons mesurés aux iles des Acores et
AYyFEdzSyO0Sa LI NI RSa a5 RQ2NAIAYS al KFNASyySao
littérature (Tableau2.7), avec une gamme allant d&.6 a-6.5, ensachant que ces valeurs

I NASYyld O2yaARSNIoOftSYSyld asStzy S R2YIFAYyS alL
gue les fractions de taille dans lesquelles les MD sont mesurées influencent également les

Gl £ SdzZNE RQ!!1 95 LldzZA aljdzStk STORY G &Paz 4¥ dzBS8SE RE
egalement de la taille des particules, le Fer se trouvant principalement dans la fraction fine

des solfJournetetal.,2014) [ Sa @I f SdzNBE RQ!' 1 9 YSadaNBSa LISy
mai a juin 2006, au Maroc) soulignent cette importante variabilité, avec des valeurs allant de

1.6 a 51 reportées pour des mesures de MD en surface effectuées dans une méme fraction

de taille Tablea2.7).

Tableau2.7. + I £ SdzNE RQ! ! 9 RSa ()JrmméasipduNiiférentés Sainfaldest de desirk
effectuées autour de la régiaaharienne.

Référence Lieu / Période [ 2y 3dzS dzNJ Fraction i
(nm)
Fialho et al(2006)* lles des Acores
Juillet 2001 Juin 2005 370950 ) 4
Miuiller et al.(2009)% | Tinfou, Marod SAMUM) ] N
6t6 2006 467/660 PMyo 2,25 a-5,13
Petzold et al(2009)° SudEst du Maroc e
(SAMUM16 2006 467/660 PMs 210-6,5
Schladitz et a2009)* Tinfou, Maroc R
(SAMUMt6 2006 537/637 PMuo -1,6 24,73
Linke et al(2006)° Maroc _ 4,2
Eaypte 266/522 PM, s
Caponi et al(2017)° Maroc 375850 -2,6
Lybie 375532 4.1 ¢3,2)
Algérie 375850 PMes(PMod) | 55 (55
Mali 375532 -3,4

*Mesure insitu depuislesoPa S& dzNBa | SNR L2 NI SSa dz aSAY RQdzy LIyl OKS
COELISNAYSyYyidldAz2y Sy 102N G2AB | gSO NB&dzaLISYyaAz2y RQS

[ QF LILX AOF A2y RQdzyS | dzAYSydGldA2y o6NBiasuwSOGADS
notre jeu de données entraine une diminution de 33% (respectivement augmentation de
50%) de la concentration en Fer estimée, comme le montFagare2.7. Il est important de

54



2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

NBYF NJjdzSNI ljdz§ f Sa @I Niementle ¥anceriratiGng abfjollres des LI O |
CS SG ./ yQ2yid [[dzS LISdz RQAYLI OGa &adzNJ f SdzNA

9y O2yOf dzaAz2y adzaNJ OSGGS YSGK2RS: a2y dziAf A
loaz2ftdzS&a Sy CSNE | @ Satituied dziatbemarit élevé’ SudregafdddsS | dzE
Y2YONBdzaSa KelLRiKSAaASA SiG Rdz OF N} OG8NB SYLIA NR
fS CSNJ SG €S ./ &t LINILANI RSa YSadsNBa RQl O
obtenues (Figure 3.2), ainsi que lldé des graphes NWR et PSCF (Figure 3.10) sont
cohérents avec les comportements attendus pour un traceur de MD.

’
16- © Fe(B=-36) 32 & B
® Fe(h=-44) K3 K
14— A
(2] ¢

-
N
|
-~
-
.
A Y

=X) (ugm’)

Fe (R

c’_LI' I I I I I
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Fe(B=-4)(pgm )

Figure2.7. Diagramme de dispersion des concentrations en Fer (en J)gobtenues au moyede la méthode
M F@SO FLILX AOFGA2Y RS pME: &dzNJ t-4CEtabli® paFlho eads 280¢, O2 Y LI

2014) et utilisée dans cette these.
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Méthode 2:

ISa GNRAA S&aLBOSa 02yl NR ddznylaiPOR sofit dtedais2eBl1I0 A 2 Y

MD, les composés carbonéissis de la combustion de carburants fossiléBC)et de la
combustion de biomass€BG,, ou BrC) La secondeméthode utilisée en PGR2 se base,

comme la méthode 1, sur la dépendance spectidl& & LINE LINA S (i Ge&esRQl 0 &

O2YL}R&a4Sa® b20iNB YSiK2RS &Ql NIrighe28.S | dzi 2 dzNJ

a) XoA ZF Yeont,LacfoLac s mz
| x 1 i
[ @ e lsda o n -
al iNROS ' RAS y i NB B v BGp Fe ) ‘Matrice résiduell\e
Spectre abs. }-950 830> 370 N Spectre abs. ‘ Spectre abs
‘: = LT E E N AT L Maldu,
o, =3 E f © 1
K fo Bt c X fogc,, i o, Fe S
G H 1 + il
9z 119 F |mimi L1 91,7R0 |3 AAE>2,0 N
c
5 ]
© j Lo lississlid
8sT,BCff 8ST,BCbb 8sT Fe
b) Contr. norm. Matrice
du fer a chaque A d’absorption du Fe

‘ f il = | sl gfg::

Matrice "
Ll

d’absorption totale i W WM '“ﬂ ‘

Ehmﬂ@.

:

0LE

bl sl
%L Matrice Matrice
=3 i d'absorption du Fe d’absorption du BC 30

Eh | *31“ . ; 20
b Mﬂ@& © " 3 10
=} o mi wwomm a

o -— » 0
. ]

Figure2.8. Schéma de la méthode 2 développée pour déterminer les concentrations erCrat, BC a partir
RSa YSadaNBa RQIFIo&R2NLIiA2Yy RdNI yid 1 thil

2 |
RS

- La premiéreétape consiste aRSO2y @2f dzSNJ £ S O2SFFAOASY
f 2y 3dzSdzNJ R Q250 Rr) Par aphplicatioo denla PMFdure2.8- 0 & 5 QI LINE ?

fQo9g® 2w I R2yO Sy YIOINAROS RQSYGNBS:

-2

RQI 0 &2 NafiArlyd oD S C O2NNBaLRyRSyid NBa&L

contributions relativesa OK I lj dz8 < Si I+ dz 4L OGNBE RQl 6

A AL A A

les équations2.6 et 2.7 - appliqgués aux m/z des chlorures aux mesures
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

RQI 0 a 2 Delldimérgeyfabodj dzW Ied SIB, nous avondans un premier temps
RQ20GSYAN RS:
nous renseignent sur les espéagse le modeleparvient aidentifier plus ou moins

facilement En effet, §
Tableau 3pe chaqueLAC Or, connaissant legammes dans lesque$ se situentes

S Aine ebpBcedNchaquel?2 & a A 0 |
LJ2 dzNJ £ S ;etlelire I, Axt2pBur &S & A

appliqué le modeéle sans contrainteR | y &

AAEdenos302 YLJ2 a4Sazx
al @2 ANJ |j dzS

facteurd |

At

y 2 dza

tS

o dzii

aLISOUNB 2RI Syadz NILIE MRS f &R DOS RS

le BrC(Forrister et al., 2015; Sandradewi et al., 2008; Zotter et al., 2(Ad)rles
poussiéres désertiques sahariennesmme on a pu le voir précédemment, la valeur

RS

T

ySIAFGATOD

A YYS
G§SYLR2NBfttS

t Q!

a
2,5 a 4, tandis que les solutions a 3 facteurs donnent lieu £wWIBR T A f
R dznmOé&abt Tniajbritakeshgntl

Sai
mesures se faisant dans la fraction submicronigi@bleaw2.7).[ 2 N&E RS
f 2 y 3 dzS didsEsoluofs2aydBUR facteurs sans contraintes ont montré des
LINR TAL &

0SI dzO2 dzLJ L) dza péddumIal2oriosS &

b 2
f QS Y LJX

RQIF0A2NLIASY ORKSFdzEAISBD-GReY dizS dzii 2 @R

[ QAYGSyaaras
causeée par les HAPydrocarburesAromatiquesPolycycliques), nous avons limité la

AaLISOGNY £ S

RIy &

t Q!

+

L nTtn
RS i Lésisauldnk & 2 fActedrs sans gontraintes

R2y G W
RQI 6
vYY SiG N

présentent alorsun facteur avec un AAE entred3t 4, un scond profil avec un AAE

entre Q7 et 1,2 ettoujoursun facteur négatifPar la suiteune contrainte sur le profil

RQI 6 & 2diJEdia ke tgstée avec unéépendance spectrale (AA&)antde 24 a

4,4 (avec un pas de 0,4) ahe liberté de 10%voir Tableau2.8). Les solutions a 3
facteursont cette foisabouti & des profils spectraux prochesidde @ £ SdzZNE RQ! ! 9
de la littérature pour les composés carbonékes AAE de chaque espéece ont été
moyennés a partir des itératiorabtenues pour chaque modélisation pour lesquelles

f S

LINER T A §

RS

ab

SiS O2YyiNI AYyd®

[ 84 O

variabilité, son profil ainsi que celui des MD ont été contraints avec des AAE
respectifs de 3,4 et 1,8our la solution finad.

Tablea28. + I f SdzNB Y28 8yySa RQ!!'9 S RSa O2yiNRodziaizya RSa
contraintes avec différents profils de MD.
AAEMD | fterations | Aae | BC AAE | BIC AAE | %MD %BC | %BrC
contraint valides*
2,4 3 2,26 0,75 1,71 29 56 15
2,8 5 2,84 0,62 2,06 20 56 24
3,2 6 3,29 0,77 1,81 18 64 18
3,6 6 3,68 0,73 1,84 17 65 19
4,0 9 4,10 0,67 2,06 14 64 22
4.4 7 4,48 0,66 2,11 14 63 23
Moyenne 3,44 0,70 1,93 19 61 20
Ecarttype 0,75 0,05 0,15 5 4 3

*itérations conduisant a des AAE itds

57



/| KFLAGNB o® t NBYASNB LISNR:

- La deuxiéme étape consiste a recalculer les séries temporelles des coefficients
RQIF0oa2NLIiA2y Sy Ydzt GALIX ALFYyd fQFroaz2zNLIiAZ2yY
contribution relative du Fer (AchadzS <0 RSUSNXYAYSS Rigwea f QS
2.8b). Une fois ces valeurs déterminées, on peut alors retrouver la concentration en
Fe en appliqguanf QS |j datrdiivin2 yI LINB & NBaz2t dziazy &S QS|
chaque temps t:

£ 1O + @& 04 (Eq.2.15)

ol Sad s3It £ t1 @IfSdNI RQ!'!'9 2060SydzS t L
facteur Fe de la solution PMF précédente, la valeur de 0284 m* g pour Kee
utilisée dans la méthode 1 et déterminée par Fialho et al. (2006) a été conservée.

- t2dzNJ £ RSNYASNBE Sl LIS y2dza | g2ya OK2Aa.
dévelgpé par le LCSQA initialement proposépar Sandradewi et al2008) afin de
déconvoleer la part decomposés carbonédue a la combustion de combustibles
fossiles (Bfessil fue, typiquement liée au trafic) de celle due a la combustion de
biomasse (Bfeod burning- Dans notre approchenous avons utilisé la notationBC»
pour les espéces carbonées réfractaires issues de la combustion de carburants
fossiles, et BrC» pour les composés formés lors de la combustion de biomasse. On
I 02YYSyOS LJ NJ a2dza (i NJ HuNBr cadlculde Qrécederaneht(l A 2 v
(Figure280 00X | FAY RQ20USYANI ft QFoa2NLIiA2y G204l
(pour BC + BrC), permettant de recalculer la concentration totale en composés
carbonés, gegt LI NI A NJ Rigante: QS lj dzl G A2 Y

# O X Yyl - ! Wy (Eq.2.16)

2G al! 9o0yynuv O2NNBaLRyR t ftQSTFAOIOAGS RQl
7,7 nf g* (Drinovec et al., 2015)

[ S& O2yiNROdziAzyada £ fQlFI0oaz2NLIiA2Y t yyn VYY
étre utilisées dans le calcul sleoncentrations en BC et BrC au moyen des équations
suivantes

h

# O # 0 — (Eq.2.17)

# 6 # 0 — (Eq.2.18)
t £ dZAASdz2NE |t SNyl GA@Sa az2yld Sygral3aSlkotSa dzy
BteRSUSNNAYSSa Sy O2WAARSNI yiG fQSljdzd A2y

# 0 —— (Eq.2.19)
Cependant elles nécessitent, pour la plupart, de connaitre les valeurs de MAE de chacun des
composeés (fournies par la littérature ou par expérimentation) a une ou plusieurs longueurs

RQ2Yy RS ®
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2.3 Préanalyseet traitement des jeux de données

On notera que la méthode endf 28 SS AOA Sad SYLANRIdzS SiG vy
SELISNAYSYGFfSYSyid LI N RQldzZiNBa GéeLlSa RS YSe
tenons a souligner que, du fait de la nature chimique du(@Br@reae and Gelencsér, 2006)

At SadG L2aarofsS 1jdzQdzyS LI NI RSa O2yOSyidNI .
AYyGSaANBSa RIFIya t£Sa O02yOSyiNridAiAzya Sy ha YSad

Les concentrations en Fe, BC et Br€sentées et analyséatans lasuite de la these feront
donc référence aux valeurs calculées au moyen de la méthodeut la POIl et de la
méthode 2 pour la PE.
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Chapitre 3. PNSYASNE LISNA2RS RQhoa
(POI1)

/'S OKIFLAGNBE Said O02yalONB t f QAydeSHMhIISGl GA 2
submicroniques et des sources responsables des concentrations en surface durantlla POI
(mars a juin 2015). Les mesures des propriétés optiguessitu et de télédétection
(intégrées et distribuées verticalement) depuis le sol, qui ont été résdisd parallele de la
caractérisation chimique, y sont également discutées.

3.1 Composition chimique et identification des sources de PM

3.1.1 Composition chimique des PMet variabilité temporelle
3.1.1.1 Concentrations massiques des ¥Rl PM, et PMyg

Comme mentionné grcédemment, le Sénégal est fortement influencé par des évenements

de poussiéres deésertiques (MD) transportées depuis les régions arides etsdéesi du
{FKFN}Y SO Rdz {II KSft®d 5SS Ldzaxz €S aAGS RS aQ.:
f Q208 lyydAljdzSE aS GNRdz@S S3ALt SYSyGeaddigda f QA Y
pourraient potentiellement représenter une part non négligeable des concentrations
YIaaAljdzSad LE Sad R2yO | LI Nz ySOSaalsAiNBE RQ
RQF SNRrazta RIya fSa FTNIOlA2ya FAyS SG 3INRAA
fermeture massique a été menée pour les 3 types de journées définies au chapitre
précédent (jour continental, brise de mer et marin) en soustrayant a la masse tiadhdA
(TEOMFDMS), les concentrations massiques des-PNR (ACSM), ainsi que des
concentrations en Fe et BC (AE3® part restante (Unacc. poumaccountedl est alors

associée a du matériel indéterminé, correspondant aux contributions des deux especes
réfractaires, MO(sans leur fraction de Fej SS, dans les RM

LaFigure3.1a montre les séries temporelles respectives desANR, PM, et PMy, mesurées
durantlaPOM® Lf Sad AYLERNIIYd RS yd #0ENds hem@esy (i NB
de concentrations massiques totalesenPMy & RH s UNB Ay @l f ARSSa Rud:
du TEOMFDMS pendant des tempétes de poussiéres minérales, au cours desquelles les
GSYLISNI GdzNBa 2yad FGdGSAYyG codnirdtion® en Phbrgai briE S G |
excédé les 600 pg

A

[ QS@2f dziA2y GSYLRNBt{S RPE, PMNE PE,NnRMEEBESNBY G S
évidence aucune corrélation particuliere entre elles (r maximum de 0,39 pour 2666 points

entre PM et PMy). La faiblecorrélation obtenue entre NlRM; et PM; (r=0,26, n=2946)

peut étre expliquée par la contribution des especes réfractaires (notamment MD et SS) aux

PM G201 dzEd 9y SFFSGI tQAYyFtdzSyOS Ol NAIo6tS S
soulignée pard contribution moyenne de 71% des RR, aux PM (Figure 3.3)et par les

valeurs maximales en BNbtal ne correspondant pas nécessairement a des maximums en
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NRPM, (Figure3.1r S Ou® 9y NBJI yOKSI (f=0080rEHgAdS (210
ainsi que la faible contribution (8%) des-RR; aux PM étaient attendues en sachant que

dans cette région la fraction grossiére est tres nettement dominée par les MD(Ete®&nt

et al.,, 2011) Durant la PG1, malgré une forte variabilité (entre 4 et 25%) les particules
submicroniques (PM représentent en moyenne 11% des BNt ce quel que soit le type de

jours Figure3.1b). Ce phénoméneRS 2t SGS 20 aSNIIS adzNJ RQI dzi NB:
Grenade(Titos et al., 2015)u les fles du Cap VdRio et al., 2014)eux aussi influencésap

fS&d& a5 RQ2NAIAYS alKFENASYyySo
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Figure3.1. (a) Séries temporelles moyennées sumddutes des NFPM;, PM, et PM;; mesurées durant la POI
1, (b) diagramme de dispersion des Pk PM, et (¢) NRPM, vs PM moyennés sur 2h pour les jours de type
continental (gauche), brise de menifieu) et marin (droite)
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3.1 Compositiorchimique et identification des sources de PM1

Malgré des ordres de grandeurs similaires entre-M\R et PM, totaux, leurs rapports
manifestent des tendances différentes selon le type de jobigufe3.1c). Pour les journées

marines de la P@l, lacomparaison (pente : 0,71, r = 0,82, n = 452) met en évidence la
domination des PMpar les NFPM,;, ce qui suggére une influence mineure deseS®1D

RFya €1 FTNIXOGA2Y TFTAYSd /Sa 20aSNBIGA2ya &2y
(2011) durant lacampagne AMMA (SQP0 t a Q. 2dzNE |j dzA , &8ontNB LJ2 NIi
O2YL»2asa RS my t 1tm: RS a5 SiG RS Y2Ayoda RS HJ
encore a Barcelone p&éez et al.(2008 ou les SS ne représentent que 1% des.Adur

les autres typs de jours, les comparaisons des concentrations efPMRet PM; totaux
(Figure3.100 RAGSNEBSY UG RQI@GFydlF3Ss YSGidlryd Sy SOAF
fSa YIFraasSa RQIFANI Sy LINR @GSy yecbmpssiion Crémiglier y Sy G «
totale des PM(Figure3.3b), les contributions de cette fraction sont respectivement de 27%,

26% et 16% pour les jours continentaux, brise de mer et marins. Si une plus grande
différence était attendue pout Sa 22 dzN}ySSa O2yUAySyidlfSaz OS
comme mentionné précédemment, les niveaux de concentrations enyPR2 y i  LJ & LJdz
mesurés du fait du dysfonctionnementdu TE@W a { & QSUGl y i LINBPRdAzZA G € 21
de poussieres de fin mardébut avril. Malgré cela, ces résultats viennent confirmer la
YySOS&aaAidsS RQILILI AljdzSNI £ O2NNBOUA2Y RS CAL f |
fQFroa2NLIiA2y RS&a a5 SO ./ o

3.1.1.2 Concentrations en composeés absorbants dans les PM

Apres application deal méthode 1 de déconvolution des especes absorbantes, les valeurs
moyennes respectives de concentrations en Fe et BC obtenues dans lessmMe (0,55 +
0,85) et (0,36 + 0,37) pg hulurant la POL.

La déconvolution a conduit a une réduction de 45%ategentrations en BC (soit un facteur
2,2), une valeur plus élevée que les 11% de réducappliquée  dzE Y S & dzNB &
aethalomeétre (modele AB2)a Dakar paDoumbia et al. (2012pu les sources locales de BC
sont plus prédominantes. Dans notre étuda, dorrection atteint méme la valeur de 83%
lorsque le site se trouve influencé par les événements de poussieres désertiques.

X<

[ & yA@SIdzE RS ./ YSadaNBa t aQ. 2dzNJ az2yid o6S|
observés a Dakaturant la campagne POL{@2oumbia et al., 2012pula moyenne annuelle

de BCatteignait (10,5 + 3,5) pg th soit une valeur presqu80 fois supérieure & celle de

MW. 2dzNX» al f INB OSi SOFINI= tSa yA@SlEdzE RS ./
grandeur que ceux reportés par Liousse et al. (201@yee0,4 et8,2 pg nt, sur le site de

Djougou (Béniny' Sa dzZNB & LI NJ dzy | S K| fedtre sécedibre2005et 2 y 3 dzS «
février 2006

LaFigure3.2YSG Sy S@ARSYyOS RS&a O2yOSyuN}idAz2ya Sy
m32dz dzyAljdzSYSy G Fdz O2dz2NBE RQSLMA&a2RS& LRyOidzS
O02YYS 0QS&aid tS OF& Rdz H | @bshdtteintenQepivednGdedzy S @

63



/| KFLAGNB o® t NBYASNB LISNR:

concentrations sont généralement attribués a des sources de combustion localésf de

leur covariance (=@ 1 o0 | SO ¢S GNI OSdzNJ YkI pt RS Q!
combustion (voirFigure3.2a).Lf Sad t y2GSNJ ljdzS Q!9 RS wm
déconvolution est la valeur généralemeassociée a des BC produits par la combustion de
carburants fossiles, ce qui tend a favoriser la mise en évidence des émissions liées au trafic
automobile dans les concentrations en BC restituées.

Logiquement, les niveaux medians les plus faibles en BCrsnoontrés au cours des
journées marines avec une valeur de 0,11 pg tandis que les médianes des journées
continentales et de brise de mer sont 3 fois plus élevéggufe3.2b). On notera cependant
que les centiles 75 et 9es journées marines sont supérieurs & 0,3 |1y o® qui suggeére

j dzQdzy'S LI NI RSa ./ LI2dzNNIAdG siNB SYAas LI NI F
ddzNJ £ NI 2SOG2ANB RS (NI yaLI disres RGir s€xoNII | Ay S
3.1.2.9.

[ QSaldAYlFGA2y RS&a O2yOSYyGN}YGAazya Sy GSat LI N
nous permettre de les utiliser comme indicateur de la présence de MD au sein de la fraction
fine.

Comme mentionné précédemment, la concentration moyenne en Fer @snBM est de

0,55 pg nt avec des valeurs comprises entre 0 et 11,20 [fg(moyennées sur 30 min) sur

f QSy a S Yo t-1SToireois foh pett hoter que cette concentration est diminuée a 0,39

pgmt 2 NElj dzQ2y &S fAYAGS | dzaux Resyfes 8ePhdu FEOM9 oo Oz
C5a{> Sl t nZpo f2NEI|dzQ2Yy O2yaARSNB dzyAljdzsSY
PMip du TEOMCcf Tableau 2.5)Nos valeurs moyennes sont supérieures a celles reportées

par Val et al.(2013)avec des concentrations en Fe dans les B&0,07ug m* (en absence
RQSOBSYySYSyild RS LJ2dza &A s NBagn’ b Baoekd, Espdctiviide® i RS
alya SiG 9SO 200d2NNByOS RQS@sySYSyidia RS as5o
de 0,39, qui ne prend pas en compte les fortes valeurs rencontrées durant le premier
événement de MD, reste supérieure (+ 0@ mi°) & lavaleur moyenne de celle mesurée a

. FYF12 Fdz O2dz2NB RQS@SySYSyida RS a5 [ @FfSd
evenement de poussieres (fin mars) apparait nettement supérieures aux concentrations en

Fer généralement mesurées dans la région dassRM. En effet, cette derniére est du

méme ordre de grandeur que celles des moyennes en Fe mesuréiesaus du NiggiParis

et al., 2010durant AMMA dans les PM, avec des valeurs de 7,8 pg’ e sein de couches
mélangeant BB et MD et 15,9 pg°mdans des couches de MD pures. Elle est également
supérieure & la concentration moyenne de 10 pg mesurée en surface dans les R\
BanizoumboyFormenti et al., 2008)

Les concentrations en Fer présentent des corrélations modérées avec legr&8b5,
N=246)et les indéterminés (r=0,47, N=1985), et plus forte avecH®), (r=0,70 N=3278,
voir Figure3.20 @ / SOA LISdzi &4 QSELX AljdzSNJ Sy LI NLAS LI
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3.1 Compositiorchimique et iéntification des sources de PM1

FDMS et donc de PNbrs des tempétes de poussieres observées en début del PO sait
également qudes MD influencent tres fortement la fraction grossiére des aérosols.

Comme le montre l&igure3.2b, les faibles niveaux en Fe sont surtout atteints lors des
journéesmarinesavec une valeur médiane 6 fois plasbie que pour les deux autres types
de journéesLes maximums sont eux associés aux journées continentalesud h) et de
brise de mer (10,7 pg M, avec des centiles 90 respectivement de 2,0 et 1,8 jig @es
maxima coincident avec de fortes contmtions en PMy (> 400 pg i) et viennent
confirmer que le Fer mesuré est bien un composant des poussieres désertiques.

12
a) Regression linéaire:
r=0.70 (n = 3278)
10
= 87
z
— 6 —
@
w
4 -y
2 -
0 \ N
0 200 400 600 800 1000
;15/03/15 15/03/15 29/03/15 12/04/15 26/04/15 10/05/15 24/05/15 7/06/15 21/06/15 AR & PM,,
: : : ' Régression linéaire:
r=0.79 (n = 3854)
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Figure 3.2. (a) Séries temporelles (haut) des concentrations en Fe ef, P&h pg nt) et (bas) des
concentrations en BC etedn/z 57 (ig m®) moyenn@ssur 30 minutes et (droite) diagramreele dispersion
associés avec leurs régressions linéaires respeativeslui du Fevs. PM, estcoloré en rouge pour les jours
continentaux, vert par brise de mer et bleu pour marins. [Byites a moustaches (de gauche a droite) du BC,
du Fe et du ratio en Fe/(Fe+Unacc.) sel@typesde jours.

9y TFlLAalyld fQKeLR(iKsasS T2 N8sBnédiiggedle, hypothése NI R
soutenue par la@mparaison entre NfRM; et PM; pour les journées ®arines» (voirFigure

3100 y2a R2yySSa y2dza LISNYSGGSY (pvMDSA GA Y SN
Rappelons que les concentrations en pglsont estimées par différencentre les PM et la

somme des contributions des N, et BC (Eq. 3.1).
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-3 51 AdMBA 0o- /- 3/ .1 . ( #EI"# (9. 3.1)

Nos fractions de Feans les MBy1 sont en moyennes de 23, 21 et 16% respectivement pour

les journées continentales, brise de mer et marine. Ces moyennes demeuedement

plus élevées que les médianes de 14, 13 et 5% dénotant de la forte variabilité des ratios
(Figure3.2c), ceci étant di aux événements extrémes rencontrés durant lllHOR S G dzZRS RS
Val et al. 2013, la seule ayant nmré les concentrations en Fer dans la fraction

4dz0 YAONRYAIljdzS RSa& I SNZnieh avidéhge une EdikbjtitnSdFeRS f Qh
de 8% par rapport aux poussieresinéralesdans les PM(voir Tableau 3.1avec estimation

des MDu: & partir des co® Sy i NJ G A 2 yadDakRr @EIER RSB OS RQSOsSYySYS
poussigres] S& O2YGNROGdziA2Yy A |jdzS y2dza | g2ya SadAyYs
3 fois supérieures a cefiétabliesa partir des mesures de Val et al. (2013).

Tableau3.1. Comparaison du contenu en Fer (%) mesuré dans des échantillons de poussieres sahariennes et
dans des échantillons de sols.

Référence Lieu Méthode ? Fragillfen en %Fe’
Echantillons de poussiéres minérales
Lafm et al.(2004) Banizoumbou (Niger) | XRF; CBD| TSP 6,3; 7,8
Lafon et al(2006) Banizoumbou, XRF; CBD TSP 4,3¢6,1
Lafon et al(2006) Cap Vert XRF; CBD TSP 5,3¢6,0
Formenti et al(2008) Banizoumbou CBD 40 pm 5,8
Val et al(2013) Dakar (Sénégal) ICRMS 1pum 7,8
23 (continental)
PO41 | 21 (brise de mer)
Cette étude aQ. 2dzNJ cf. texte 1pum 16 (marine)
14 (continental)
PO ™12 (brise)
Echantillons de ds
Régionsaharienne ICRAES/
Moreno et al.(2006) (9 échantillons) ICRMS TSP 2,0c4,7
. ] 10,2 um? 53
Lafon et al. Z2006) Banizoumbou XRF; CBD 2.5 pm? 5.8
: a Q. 2 dzNRIgérid,N
Joshi et al(2017) Nefta (Tunisie) XRD 100 um <0,5

4 XRF: Fluorescence Rayort.  { LISOGNRYSGNAS LI2dzNJ f QlFylfe&asS SftSYSyid+ ANBT /.
bicarbonatedithionite (CBD) pour laquaktT A Ol A2y RS& 2E&@RS&4 RS CSNE FRILWGSS RS f
® Pourcentage en Fer relatif & la masse totale en oxydes, prenant en compte les oxydes classiques qu©sbdhgdla

ALG;, SiQ, KO, CaO, Tkt FeO;.

PQOKIylGAtt2ya RS &a2fa NBadzaLISYRdza Sy dzZiAfralyd dzy ddzyySt R
5lya S ¢+FofSkdz odm az2yid NBLSNI2NASSE RQF dzi N
MD pour des fractions supérieures aux PBienlj dzQ Il dzOdzy S O2 YLJI NI A a2y R
étre réalisée avec nos ratios de Fe/MRA f Sad (2dziST¥2Aa AyuSNBaal
des rapports de Fe mesurées dans les MD obtenues autour de la région saharienne. Les
concentrations atomiques eaxydes @ Fer se trouvant majoritairement dans les fractions

les plus finegJournet et al., 2014; Kandler et al., 2008) contribution en Fedans les

fractions grossiéresles MDdevrait étre plus faible que dans la fractiondjnce qui est

cohérent avec les valeude 4 a 8%eportées dans ldableau 3.1
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3.1 Compositiorchimique et identification des sources de PM1

3.1.1.3 Composition chimique moyenne des PM

LeTableau3.2 synthétisef S& YSadzNBa FFIAGSAE LI N tQ!/{a Lt a
juin 2015, ainsiqué S& Slj dzA @I f Sy (i & deRefdindaitdiiSd mdhdeYaydhta y S &
employé un ACSMlotre étude met en évidence une valeur moyenne pour lesPNRRde

5,4 ug nt avec une valeur maximale de 68,3 pd (pas de temps de 30 minutesj une
concentration maimale de 95 pg Mt £ QS OK St f e @BwzMiyeénheA ppuNS

élevée de 8,2 g fest obtenue pour les PMotaux (maximums sur 30 minutes de 143 g

m? et sur 24h de 42 pg M), alors que les P} atteignent une valeur moyenne 10 fois
supérieure @ec 103,5 pg f sur la méme période. Ces valeurs de;Psbnt cohérentes

avec les ordres de grandeurs reportés paly et al. (2015t a Q. 2 dzNJ LJ2 dzNJ f | L
marsjuin de 2006 a 2010 (entré3 et 126 pg n¥). En comparaison de mégapoles comme
Pékin(Sun et al., 2012pu Paris, notamment en hivéPetit et al., 2014 a Q .pRadziNI |
nettement moins polluée par les aérosols submicroniques. En terme deNykes valeurs
YSadzaNBSa t aQ.2dzNJ a2yid NBftFGIAGSYSyild LINRBROKSa
Welgegund(Tiitta et al., 2014 pour le site de fond continental de MontSec en Espagne
(Ripolletal., 208)2 dz Sy O2NB RS& yA@BSlIdzE 26aSNWSa t tl|
de 4,5 pg it (Petitetal.,, 20180 [ QA YL} O RS& a5 068G t Y2AYRNE
2G fQ2y 204aSNIBBS dzyS RAFFSNBYOS ¢ SASNBWSyYy I LI
et PM, avec 28 pgmSa G LI dzad YI NJjdzSS 1jdzS LRdzNJ OSt t Sa |
différenceobservée & Paris, en décembre, avec 1,7 [idPetit et al.2014)

La composition chimique moyenne des-RR; YS&AdzZNBES + a Q. 2dzNJ NBYyR
domination des OM (39%) et $(35%) suivis par les NKL5%), N@(9%) et Chl (2%). Cette
composition est a nouveau tres similaire aux observationsTiitea et al. (2014) pour la

région sudafricaine. De plus, cette domination des espéeces organiques et soufrées a été
observée dansal majorité des villes ou des campagnes avec ACSMI@olieau3.2) et AMS

(Zhang et al., 2007nt été déployées ainsi que pour des sites cotigrse et al., 2017)
bSIyY2Ayas RdzNIyid t QKAGSNE fF FTNIOGAZ2Y FAYS
Paris (Petit et al., 2015)Cabauw(Schlag et al., 201&u Zurich(Lanz et al., 2010)se

retrodzdS &d2dza fF R2YAYlIGA2Yy RSa yAGIGNIGS&a SO 2N
penser que la forte contribution des sulfates est causée par un nombre important de
sources, autres que les sels marins, comme l'oxydation du diméthylsulfure (DMS) émis pa

les micre2 NBI yA&aYSa | dz yang Sledes RrissionsQgossBlesyde, SO
anthropique, notamment par les bateaukesactivités biologiques peuvent étre retracées

dz Y288y RQ20aSNUIFGA2ya &l fe$prddiits dumdidsétre § St S
MODIS (embarqué sur le satellite AQUAavec notamment les concentrations en
phytoplancton estimées le long des c6tes sénégala{€xsan biology processing group,

2003)[ Sa Tl A0t Sa yAODSI dzE S yer paldindtlré SmoldidS ded Sy (i &
NHINO;O2 YO AY SS t dzyS Y2AYRNB dziAf Aal daxé&pgar RQSy 3|
O2yasSldsSyd 1 F2NX¥YIFGA2y RS yAGNIGSa RQlFIYY2Y)
AY@SYy Gl ANBA RQSY Ned aniisdigha anfjuditas e Ridladtiire andydnA6
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annuelle de 53 kT/an en 2010 au Sénégal contre 870 kT/an en France ou encore 204 kT/an
aux PaydBas gsource EJJRC/PBL. EDGAR versiontip://edgar.jrc.ec.euppa.eu/, 2011).

LaFigure3.3 représente la contribution moyenne despeces déterminéedNRPM,, BC, Fe

dans la fraction fine ainsi que la fraction submicronique totale obtenue par fermeture
chimique,a dzNJ f QS y a S ¥ etfsgcififjumeft Ipourt lshidurnées continentales, de
brises de mer et marines. LEgure3.3a montre que malgré des contributions moyennes
proches pour les organiques et les sulfates sur les 3 mois de mesures, des différences
addservent en fonction du type de jours. En effet, les journées continentales et de brise de
mer possedent des compositions similaires avec une contribution majoritaire des OM, de 36

a40%,etdesSCRS HM t Hm:r®d / Sa AAYAL A agoston audS dzg Sy (

influences continentales pour ces deux types de journées, avec des vents en provenance du
secteur nord, la brise de mer (vent de secteur Ouest) ne se produisant que durant quelques
K S dzNB a-midiQ | LINB &

La composition chimique totale desV? met en évidence la domination de la fraction
submicronique par les S@29%), les MD (Unacc. + Fe, 25%) et les OM (23%), et cela de
facon relativement homogeéne au cours de la BROLes poussiéres minérales dominent
egalement durant les journées contimiales et de brise de mer avec des contributions

NBEA&LISOUALYWSa RS o)l yFrOO® b CS0U RS op Sl o0mx:® -

influence marine est assez nettement dominée par les sulfates avec des contributions de
40% dans les NRM; (36% das les PN), tandis que la contribution des OM diminue a 25%
(NRPM,) et 19% (PN). Dans les PM on peut également noter que, pour les journées
YENARYSas €F LI NI RQAYRSOSNXYAYySa GOGSAyda at
sulfates pour legours sous influence marine est un phénomene généralement observé pour
des sites maringLee et al., 204). Ces changements de composition peuvent étre causés

L

RFya dzy LINBYASNI SYLA LIN £Sa YIFraasSa RQF AN,
OKI NBS Sy SalLi’s0Sa &a2dzFNBSa A&aadzSa RS § Q2Eé@R|
sulfates sous forme gazeude/ K NI a2y S&G I f ®X mMchoy T T CHRGT ISNI

f YSOKS f,G&hdwe etal@00#)ét mis en évidencear modélisation et comparaison

a des mesures, quedratios mensuels deMSA(acide méthylsulfoniquesurnssSQ étaient

plus élevésntre mai etaolt. On notera cependant quelus récemmentHoffmann et al.
(2016) ont reporté que les interactions halogéAeMS et quea chimie du DMS en phase
aqueuse influencaient fortement les processus de formation du MSA et de&SdSans un
deuxieme temps, ces changements peuvent étre expliquésepaansport a longue distance
RS YIaasSa RQI ANdonfingnt laiNghéd Suf le \ite Sprés un certain temps
passé atRS ad ddza RS f @&dotilesyb »OFypa NPBdeN®y S S G dzRS t
sur la composition chimique des RMsur les fles du Cap VdRomba et al., 20149 mis en
évidence des niveauxedlés en OM et S{&n été, et des maximums é¥H, au printempset

 dz RS0 dzii doRtSles #ris3iinS sont principalement causées par les activités
biogéniques.
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Tableau3.2. Concentrations moyennes en N/ (en g m3) et PM ¢ avec maximums indiqués entre parentheses si disponigles contributions respectives des
composés NR pour notre étude et celles menées de par le monde avec des ACSM et AMS.

NRPM,/PM;

Contributions relatives (%)

moyenne-pg i  OM SO  NO;, NH chl Périodes Localisaton Type de site Référence
50.0/-- 40 18 25 16 <1 Juin- aolt. 2011 Pékin (Chine) Urbain Sun et al(2012)
25.9/-- 58 23 7 11 <1 Sept- déc. 2015 Hong Kong (Chine) Urbain Sun et al(2016)
16.8/-- 69 19 4 8 <1 Eté 2011 Budisulistiorini l.
Atlanta (USA) Urbain udisulistiorini et a
13.7/-- 74 10 8 7 <1 Automne 2011 (2014)
14.0 (80)/15.7 ~44 ~6 ~38 ~11 ~1 Jan.-mar. 2012 Paris (France) Suburbain Petit et al.(2014)
14.2/15.3 58 12 21 8 1 Mar. 2013¢ mar 2014  Ispra (ltalie) Fond rural Bressi et al(2016)
Menyuan, Plateau
10.8 (~75)/11.4 45 30 11 13 1 Sept.- oct. 2013 o . Rural Du et al.(2015)
tibétain (Chine)
9/9.5 31 12 41 14 2 Jul. 2012 juin 2013 Cabauw (PayBas) Rural Schlag et al2016)
7.5(89)/9.1 48 32 7 13 <1  Sept. 2010-aodt. 2011
) ) Welgegund -
36 44 5 15 <1 Saison humide _ Rural Tiitta et al. (2014)
_ . (Afrique du Sud)
63 18 9 10 <1 Saison seche
7.2/-- 52 29 7 12 <1 Juil.- sept 2010 NewYork (USA) Urbain Ng et al. (2011)
. Grandes Plaines dsud
7.0/-- 57 12 21 9 <1 Nov. 201G juin 2012 (USA) Rural Parworth et al(2015)
~7.0/7.3 54 19 11 11 <5 Juin 2012 juil. 2013 Montseny (Espagne) Rural Minguillén et al(2015)
6.96/-- 46 17 20 15 2 Mars 2014 Preila (Lituanie) Fond rural Ulevicius et al(2016)
5.4 (68.3)/8.2 39 35 9 15 <1 Mar. - juin 2015 ) _ i i
] aQ. 2dzNJ 6 { Sy Ruralinfluencé Notre étude
5.4(90.7)/18.1 74 11 6 8 <1 Nov. 2015 jan 2016
4.9-- 53 25 7 12 <1 Jul. 201% Avr. 2012 Montsec (Espagne) Rural Ripoll et al(2015)
0.29 (9.6)/0.31 45 31 7 17 / Oct. 2012 oct. 2013  Jungfraujoch (Suisse) Rural Frohlich et al. (2015)
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3.1 Compositiorchimigue et identification des sources de PM1

[ Sa origide aRhPopique, et Fe émis depuis le continent sont également nettement
moins abondants au court des journées marines par rapport aux journées
continentales/brise de mer, avec des contributions passant respectivement de 7 a 3% et de
14-16% a 3%.

Des@yl YAljdz§4 O2YLI NI o6fSa 2yd SiS 20aSNBSSa t
RS fQhdSaid -RdZRRYV&alf®  Heywods EeSal RIS ant mis en

évidence le transport en altitude de BB3 km)RS LJdzA & €S O2y GAy Sy d | FNR
Atlantique, les BB étant ensuite-ieNJ Y & L2 NIiS& @JSNE S O02yéAySyl
secteur SueéDuest. De plus, des contributions assez similaires ont été reportées par Tiitta et

al. (2014) a Welgegund (Afriqgue du Sud) ou les PiElsurés durant la saison séche étaient

dominés par les OM (57%), suivis deg @86%) et BC (10%), les P&h saison humide étant
caractérisés par une domination des ,S(G2%) et une diminution des OM et BC
(respectivement a 35 et 4%).

[ POIM(6,2pgm?) | [ J.Continental (6,0 ugm?) | [ J.brisede mer(6.3pugm=) | | J. Marin (6,1 ugm?) |
OM 40%

OM 31%

NH, 18%

NH, 10%

Fe 14%

Chl 1%
BC 7%
NO3 9% NOs 6% 10r NO, 8% BC7%

Chl 1%

| POI-1 (8,2 ug m3) ‘ | J. continental (9,4 pg m-) | | J. brise de mer (9,4 pg m-3) } | J. marin (7,4 ug m-2) }
NH4 13%

NH4 16%

NH4 8% OM 31%

OM 27%
OM 23%
OM 19%

S04 20%

S04 29%
S04 36%

NO3 6% NO3 6%

Chi 1%

o

Unacc. 27% BC 5% Unacc. 26% e 3%

Fe 8% — NO38% BC 3%
Chi 1%

Unacc. 20% Unacc. 16%

NO3 7%
Chi<1% Fe5%

BC 4%

Figure3.3. Contributions moyennes des (haut) NBV,;, BC et Fe et (bas) des/, totaux pour la POL, et pour
les journéesie typecontinental, de brise de mer et marine (avec les concentrations moyennes eff pgtne
parentheses).

I aQ. 2dzNJ LISV &l ¥dirélafion significhtive a été obtenue entre les séries
temporelles de BC et OM (r = 0,7bigure 3.4 S dzy NI} GA2 Y2814 RS f
été calculé quel que soit le type de jour.SOA & dz23ISNB dzyS &2 dzNDOS O;
RQ2NAIAYS O2yiGAySyidltS:T a2A0 RANBOGS&&YyU f AS
affichant des contributios plus importantes durant les journées sous influence continentale,
a2A0 O dzasSS LI N dzy YSEly3aS RQSYA&aarzya | yiKl
des aérosols organiques secondaires (AOS).
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Figure3.4. (a) Profils journaliers des rapports d&C/OMpour les jourscontinentaux, brise de merget marins
avec les diagrammes de dispersion des concentratiamsmgems) en BCet OM pour (b) la POF1, les journées
de type (cxontinental (d)brise de meet () marine

[ QF OA Rdrasds pdudtie considéré 02 YY S  dzy A yayd des paficdtes] d® S f Q
LIF NJ £ SdzNJ ySdzi NI f Aal GA2y | dz O2 dNBS RISddgEINIzNI 4 S
RQl OHeR fesp&es inorgah | dz64 YSadNBESa | dz Y2esdSy RS fQ
mesurées en NH(soit les ionsNH,', N et NH,) sont comparées a des valeurs de ;NH

recalculées, qui sont égales au niveau de Nétessaire a la neutralisation totale des anions
sulfates, nitrateS i OKf 2 NHzZNB&a Sid OSft I | (dzang 2talS3007RS f QS |j

- (f - q (Eq.3.2)

avec SG, NQ et Cl les concentrations massiques (gg m-) des espéces inorganiques et
M(X)leurs masses moléculairédH, 18; SQ 96; NQ 62; and Cl 35 g mot').

La pente de D2 (r = 0,92 Figure3.5), obtenue entre les NHmesurés et prédits, souligne

j dzZQdzy'S YIF22NAGS RS& SalLlBs OSa Ay2ANBilifighidpasa a2y
plupartdu temps celleOA &S GNRdz@Sy G az2dza 1 HBANE RS a
NBadzZ G130 NBYR S3IFfSYSyld @gisrdekivdleuR e caliratiora Sy OS

appliguées sur les mesures AC3IMst toutefois important de noter que certains ipts sur

la Figure3.5a& QS O NJidBoyfelil:1, R8iquént une neutralisation partielle des espéces.
5QdzyS LI NI = fS& Llrdessisae |a dratg AT sudgdérenhgdeSIasSNA G | dz
prédits pour la neutralisation deQSyaSyYof S RSa |yAz2ya yS az2yi
f QSYasSvyof2o aBNOISkEIld / Sa RSNYASNE aASNRBYyd R2yO
fSa YyAOGIGNY GSax adzZ FI 1Sa 2dz Fykre250BNBureBR®R YY 2y A
mettent en évidence que ces points sont associés a de fortes concentrations en OM, BC et

Chl (entourées en rouge). Ces fortes valeurs dg MBS NI A Sy G R2y O RQl @t y i
espéces aminées émises par des processus de comyfusto T+ A0t S YA OBSI dz RQK
(< 50%Figure3.5b), ou a des espéces chlorées provenant de la combustissale de mer,

suite a leurs dépbtsur les déchets au sein des déchatgegou de la combustion de
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3.1 Compositiorchimique et identification des sources de PM1

matieres plask I dzZS&3 ® 5QF dziNB LI NI X Ho» RS&a R2yySSa &
associées a un ratio d€Hs me/NHa preqit inférieur a 0,75 Kigure3.5a), ce qui indique que le

NH; mesuré ne permet pas une neutralisation totale dasions. Les NHdisponibles

réagissant préférentiellement avec les sulfates pour formerp8@, ce seront les nitrates

et chlorures qui se trouveront sous une autre forme quesNB ou NHCI. Ceci peut
AQSELX AljdzSNIJ a2A (G drifaddkhibréeS pak desi grozessusRd@ SomhustionS a

f 20l dzE O02YYS RA&a0dziS LINBOSRSYYSyllsssurYes A & | d:
poussiéres. Ce phénomeéne, qui a déja été reporté dans la littérdfeaelie et al., 2010;

Savoie et al.,, 1989%st cohérent au regard des faibles valeurs du ratio généralement
20aSNWSSa t2NREIdzS S aAdS Figuk3sh)NRegeddant, &#e& dza f ¢
périodes correspondent également a de faibles niveaux en especes inorganiques
submicroniques.

a) a=-0,000 o* b)
4|b=1024 o 11
r=0.92 (n=3931) ° :
o
S 100
2
- 80
(] 90
7
60
g Z
£ 3 80
- 40 =
% 60 ’%
20 40 &
20
0

C) 4 6+
BC (ugm”
- 3 — 3
3 - 2 - 2
&
T
z
H L ﬁ'- . 1
z A
>
i
= 0 ° — 0
L4 L4
T T T T I T T I
. 0 20 40 60 0 0.5 1 1.5 2
X = - - -3 -3,
s0,” (ugm”) NO; (ugm”) OM (ugm™) chl (ugm”)

Figure3.5. (a) Diagramme de dispersion entre Niesuré et préditoloréendy OG A2y RS f QKdzYA RA i S
(b) rose de pollution associégc) Rapport NH meadNHs preq €N fOnction desconcentrations ersQ, NQ, OMet

Chl,ouf S& R2 PM 8t3& ChR€nt colorées suivant les concentrations en IBS ellipses raes

délimitent les points se détachant nettement du ratio fjli correspond a une neutralisation daérosols.
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3.1.1.4 Variabilités de la composition chimique des RM

LaFigure3.6 présente la variabilité des especes-RR; a deux résoltions temporelles, 30

minutes et 24 heures, au cours de la AOLe pas de temps de 30 minutes a permis la
détection de 13 événements de pollutions, caractérisés par des concentrations -&MNR

excédant une valeur seuil de 15 mi° (égale & 3 fois la Yeur moyenne de NRM; sur la

périodext 9y GSNXS RQIO02YRIFIYyOS adzNJ £ Sa o Y2Aa RC
concentrations moyennes les plus fortes sont les OM, avec2j1®° et les SQ avec 1,85

ug M (n = 3931). Les OM présentent égalernene forte variabilité sur de courtes périodes

de temps, avec par exemple le 12 mai 2015, ou les coret#orts augmentent de 0,9 a 671,

ug M au pas de de 30 minutes, tandis que les concentrations des autres espéces demeurent
inférieures a 1qug m°.

Ofy L)Sdzi S3ALESYSyl 20aSNIBISNI £t fQSOKSt§S 22dz
présentent des tendances opposées, avec des périodes dominées a plus de 30% par les OM

au début de la P@l ainsi que du 20 mai au 8 juin et qui correspondent majoritairendgent

des journées continentales ou de brises de mer. Les fortes concentrations en OM
rencontrées durant ces périodes sont généralement associées a des épisodes intenses mais

L2y OldzSta O0RS RdzZNBS AYTFSNASAINBE t wmKdctvitdsdza 3 S NI
FYGKNRLAIdzSa f20FfSa LIXdzisd 1jdzS RS az2dz2NDSa f
Hp | ONRE Fdz wm YIA SG FLINBa €S o 2dZAy HAamp
f Q20Sty az2yidz StfSaz R2YAY eSds des-coldcehtratdns a dzf F I
Y2RSNBSa S NBtFGIABSYSyih OzyaidlyidiSas t f QSEC
pHg m® est atteint pour les NBPM® [ QAY Tt dzSy OS RS& a5 Said YA
contributions journalieres importantes en indéterminddn@c) durant les premiers jours

RS tF OFYLI3IySed alfaANB  QFPMSSINBIHzIaN A2lg avit,S a Y ¢
les fortes concentrations en Fe (sur 30 min et sur 24Rjnsi que les mesures du TEOM

PMo (Figure3.2) ¢ au ours de cette période permettent de détecter les évenements de
poussieres minérales (section 1.1.1.Bn fin de PQL, le site est principalement sous
AYyFEdzSyOS YIFINARYS 6@Syida RQ2dzSaidovosxs OS ljdza &S
indéterminés Fe et BC et par des concentrations plus élevées geiSTH,.
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Figure3.6. Séries temporelleempiléesdes concentrations en NRM,, Fe, BC et indéterminé (Unacc.) a la résolutior3@eninutes (haut) etjournaliére (baspvec ajout
des concentrations journaliéres totales en PMes aires colorées correspondent aux types de journées avec en rouge clair les journées continentales, en vert les journées

de brise de mer, et en bleu les journées marines.
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Lesprofils journaliers des différentes espéces identifiées dans les BSIPMo ainsi que les
parametres meétéorologiques, tels que la vitesse de vent, la température et les roses des
vents, sont présentés eRigure3.7 selon le tpe de journées. De fortes similitudes peuvent

étre observées entre les profils des jours de types continental et de type brise de mer, avec
des pics communs le matin autour de 8h, marqués par une nette augmentation des
concentrations en OM (> 4 pg ¥y BC(~1 pg nt) et Fe (> 1 ug 1) et dans une moindre

mesure une augmentation des hlet Chl. Un pic commun a ces deux types de jours apparait
également vers 20h. Bien que moins intense que le pic du matin pour les jours continentaux,

ce pic montre néanmoinane augmentation des OM, BC et Fe. On notera cependant une
intensité plus importante de ce pic pour le profil des jours de type brise dg@\ér-4,5 g

m3 et BC~0,9 pg m°) par rapport aux jours de type continen{@\ ~3,5 ug m® and BG-

0,7 pgm™). Il a été mentionné précédemment que le rapport BC/OM est en moyenne de
0,13-0,14 pour ces deux types de journées (\Figure 3.4, mais au cours des pics du matin

S Rdz a2ANJ OS NI LILIRNI LISdzi FGGSAYRNB wzy YI EA
des processus émettant davantage de BC ont lieu au cours de ces heures. Deux pics,
spécifiques aux journées continentales, sont observés. Le premier, a midi, est caractérisé par
RSa FdzAYSyialdAz2ya Sy ha SaG ./ | géuDmadayialeN: G A 2
de Fe (> 1,51g m°) liée également & cette heure & des activités anthropiques locales. Le
second pic, & 14h, est marqué par un léger picep(8®& ugntv Sy LI dza RQdzy S
augmentation des OM et NH combinant des émissions prodament locales a une
diminution de la dispersion induite par une légére baisse de la vitesse de-GeBmrf §).

Pour les journées de brise de mer, on constate cette fois un pic autour de 15h associant a

une forte augmentation en OM, une augmentatioruplmodérée des SQet une faible
FdAYSyalradAaz2y Sy ./ o002yRdzA &l Yyd t dzy NI (A2
RQSGFrofAaaSYSyld Rdz LIKSy2Y8§yS RS oNRA&AS RS YSH
et par une diminution de température généralemt associée a une augmentation de RH et

R2y O Rdz O2y(iSydz Sy @I LJSdzNJ RQStdzd [ S LINRPFAL 2
RQAY G Sy a pging porSe pic Xlwm matin (8h), une valeur qui est cohérente bien

i dzZQA Y FSNRA SdzNB | dziionsrhorBitesymhesuélS @ .y FiohEidNgt Al

(2010t y K= mMcK Sjgm)mK/ 86&8dAJ GBL2yid SGS YSadNBa
LIN2 @SY Il yOS Rdz O2yidAySyd SO O2NNBaLRYyRSyd |
domestiques (cuisson). Les picSd / Kf | 83420AS4& t OSdzE LJ¥ dz& Ay
O2YFTANNSNI f QSYAaaAzya RS O0Sa SaLi’soSa LI N

pu étre observé a Pékin, en hiver, @&un et al(2013)

X«
(0p))

q

Les profils journaliers pour les journées de type marin montrent un schéma bien distinct en
comparaison des deux aefs types de jours, avec une diminution trés nette des niveaux de
concentrations en OM, BC et Fe, et des concentrations en N& et Chl relativement
constantes au cours de la journée. Les concentrations en sulfates montrent également des
niveaux assezonstants au cours de la journée, mais affichent des valeurs de concentrations
nettement plus élevées que pour les deux autres types de jours, autour de 2,4°ugen
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LIKSY2YS8YySS FFAYyaa |jdzS f Smidid@antRaSmisé eafpfhde WeSl 2 6 & S
ONAR&S RS YSNE &dzZ3358NB F2NISYSyid S GNIyaLRN
YFraadSa RQFANI 20SEyAljdzSad hy LISdzi S3IrtSYSyid
LINEFAf A RQha Si . /makimalesde A5/e60/356 ugtfitedphidivergehtf S dzNE&
au cours de la nuit (entre 20h et 6h) et sont associés a des vents fdiigese.7d). Ainsi,

cette augmentation nocturne des concentrations mesurées au cours des jours de type marin

L2 dzZNNJ A G & Q S faibl# dyripmiafuslde Ldispitsiciryied aérosols émis localement.

Des observations similaires ont été reportées en Corée du Subiopguing et al(2004) avec

une augmentation significative des concentrations ern, 303 et NH;, pour des épisodes

sous influence océanique.

Figure3.7. Profils journaliers des conceations en (a) NRPM,, (b) BC, Fe et PM (c) vitesses de vents et
températures pour (de gauche a droite) les jodestypescontinentaux(médianes en pointillésprises de mer,
et marins. (d) Poses de vents associées colesénfoy’ Ol A 2y  RUC) verheS dmeEes de vem (e s')
reportées en rayon
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