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Résumé

Pour quantifier I’influence des activités humaines sur 1’évolution de la composition atmosphérique, il
est essentiel de disposer de mesures précises et continues des gaz a effet de serre (GES) tels que le
CO> et le CHas. Les mesures infrarouges a haute résolution spectrale au sol sont un moyen efficace
d'obtenir des abondances troposphériques précises de différentes especes gazeuses. De nombreux
spectrometres sont utilisés dans les réseaux NDACC et TCCON pour valider les données satellitaires
de niveau 2, mais leurs grandes dimensions et leur masse importante les rendent inadaptés aux
campagnes de terrain. Afin de surmonter cet inconvénient, l'utilisation de spectrometres portables a
été récemment étudiée. Dans ce contexte, le travail de cette these a consisté, dans un premier temps, a
caractériser le prototype instrumental CHRIS (Compact High-Spectral-Resolution Infrared
Spectrometer). Cet instrument présente des caractéristiques uniques telles que sa haute résolution
spectrale (0,135 cm™ non apodisé) et sa large gamme spectrale (680 a 5200 cm™). Son principal
objectif est la caractérisation des gaz et des aérosols dans les domaines thermique et infrarouge a ondes
courtes. C'est pourquoi il nécessite une grande précision radiométrique et une grande exactitude, qui
sont obtenues en effectuant les calibrations spectrale et radiométrique ainsi que la caractérisation de sa
fonction d’appareil. En outre, les capacités de CHRIS a restituer des profils verticaux de CO2 et de
CH. sont présentées par le biais d'une étude complete de contenu en information, d'une sélection de
canaux et d'une estimation du bilan d'erreur dans 1’optique de participer aux campagnes de mesures en
cours et a venir, telle que MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse gases
through multi-Instruments Campaigns) pour surveiller les GES et valider les missions spatiales
actuelles et futures telles que IASI-NG et Microcarb.

Abstract

To quantify the influence of human activities on the evolution of atmospheric composition, accurate
and continuous measurements of greenhouse gases (GHGs) such as CO> and CHy4 are essential.
Ground-based high-spectral-resolution infrared measurements are an efficient way to obtain accurate
tropospheric abundances of different gaseous species. Many ground-based spectrometers are used in
the NDACC and TCCON networks to validate the Level 2 satellite data, but their large dimensions
and heavy mass make them inadequate for field campaigns. To overcome this drawback, the use of
portable spectrometers was recently investigated. In this context, the work of this thesis consisted in
characterizing the instrumental prototype CHRIS (Compact High-Spectral-Resolution Infrared
Spectrometer). This instrument has unique characteristics such as its high spectral resolution (0.135
cm! non-apodized) and its wide spectral range (680 to 5200 cm™). Its main objective is the
characterization of gases and aerosols in the thermal and shortwave infrared regions. Therefore, it
requires high radiometric precision and accuracy, which are obtained by performing spectral and
radiometric calibrations as well as the characterization of its instrumental line shape. Furthermore,
CHRIS’s capabilities to retrieve vertical CO2 and CHy profiles are presented through a complete
information content analysis, a channel selection and an error budget estimation in the attempt to join
ongoing campaigns such as MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse gases
through multi-Instruments Campaigns) to monitor GHGs and validate the actual and future space
missions such as IASI-NG and Microcarb.
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Introduction générale

L’atmosphére terrestre est le siége de nombreuses interactions chimiques complexes a
différentes échelles de temps et d’espace. La composition chimique, en particulier, n’a cess¢ d’évoluer
notamment depuis le début de 1’ére industrielle. L’augmentation brusque de la population mondiale a
conduit a une multiplication des moyens de transports et donc a I’augmentation des émissions des gaz
traces. En plus, le progres technique et I’expansion des activités industrielles et agricoles contribuent
aussi a ces émissions. Ces facteurs anthropiques (liés a D’activité humaine) ont accéléré les
changements physico-chimiques de notre atmosphére, et par conséquence ’effet de serre.

La réponse du systeme climatique a la perturbation due a ces facteurs est tres difficile a
quantifier et nécessite encore beaucoup de recherches. La conséquence de ces changements sur les
modes de vies présents et futurs s’aveére étre un des grands défis a relever pour I’ensemble des
écosystémes, 1I’économie mondiale et la santé humaine. Dans le but de réduire les risques sanitaires et
les impacts de nos sociétés sur notre environnement, des mesures réglementaires ont été mises en place
par les pays signataires de la convention cadre des nations unies comme 1’Accord de Paris
(FCCC/CP/2015/4). Ce dernier ayant pour objectif de diminuer I’impact du réchauffement climatique
puisqu’il engage tous les pays du monde a réduire leurs émissions de gaz a effet de serre (GES).

Pour toutes ces raisons, la communauté scientifique doit travailler en synergie pour pouvoir
mieux mesurer les gaz a effet de serre. Des mesures précises signifient une meilleure quantification
des concentrations des GES, donc une meilleure compréhension de leur dynamique spatiale et
temporelle. Cela conduit a une estimation de flux précise et donc une distinction des sources et puits
des GES. Dans ce contexte, il est évident que les observations continues de la composition
atmosphérique sont indispensables, ainsi que la comparaison de ces données avec des modeles
climatiques pour comprendre et quantifier d’'une maniére efficace tous les mécanismes impliqués dans
ces phénomenes.

Les mesures de CO2, qui est I’un des principaux gaz a effet de serre, ont débuté dans les années
1960 au sommet de 1’Observatoire de Mauna Loa, Hawai, Etats Unis (Keeling 1960). Au début des
années 1970, des programmes d’observations par satellites étaient développés afin d’obtenir une
couverture spatiale plus grande, dont on trouve une revue dans (Persky 1995). Les plateformes
satellitaires effectuent des mesures a une échelle plus grande que celle depuis le sol, voire globale pour
les satellites héliosynchrones. Pour cela, I’instrumentation au sol n’est pas seulement complémentaire
aux satellites, mais aussi, grace a des mesures locales précises, une méthode de validation satellitaire.

La télédétection passive a transformée de Fourier permet d’observer la colonne atmosphérique
d’une maniére non-intrusive, et d’analyser simultanément de multiples composants atmosphériques
grice a sa couverture spectrale tres large. Les spectres mesurés contiennent plusieurs milliers de
signatures spectrales caractéristiques des différentes molécules rencontrées qui permettent d’étudier
I’évolution de la concentration atmosphérique au cours de la journée puisque chaque mesure
correspond a un état de 1’atmospheére, en terme d’abondance gazeuse, a un instant donné.

Le travail de cette thése a consisté a caractériser le prototype instrumental CHRIS (Compact
High-spectral Resolution Infrared Spectrometer) qui est un spectrometre infrarouge a Transformée de
Fourier fonctionnant en mode de visée solaire. En outre, grice a la comparaison des mesures et
d’analyse par différents instruments ayant des résolutions et des couvertures spectrales différentes, ce
travail présente un intérét méthodologique : Est-il possible de mesurer, avec une précision acceptable,
les concentrations de CO2 et CH4 atmosphérique en utilisant ce nouveau prototype instrumental ? Les
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résultats sont-ils en accord avec ceux obtenus par d’autres instruments ou méthodes ? Y a t-il un intérét
a faire de la synergie spectrale TIR (Thermal Infared) + SWIR (Short Wave Infrared) + NIR (Near
Infrared) ?

Les objectifs scientifiques de ce travail de these sont de répondre a ces questions en procédant
comme suit :

e Caractérisation complete de CHRIS en termes de fonction d’appareil, de calibration
radiométrique et spectrale ;

e La mesure des GES lors de campagnes de terrain ;

e Exploitation des mesures de CO et CH4 et éventuellement les gaz traces en étudiant le modele
direct et la méthode inverse pour 1’éventuelle comparaison avec les restitutions provenant
d’autres instruments ;

e La comparaison des résultats issus de CHRIS avec ceux obtenus a partir des mesures a haute
résolution de I'instrument IFS125HR du réseau TCCON et 1’étude de complémentarité avec
I’EM27/SUN dans la cadre de la campagne MAGIC. Le but étant d’évaluer I’impact de la
résolution spectrale et la synergie spectrale sur la restitution du CO».

Le Chapitre 1 rappelle 1’état actuel de la compréhension du systéme climatique et les propriétés
des gaz a effet de serre anthropiques. Ensuite, le Chapitre 2 présente les caractéristiques de la
spectroscopie infrarouge a haute résolution et les différents parametres amenant a la résolution de
I’équation de transfert radiatif. Pour aboutir aux objectifs mentionnés ci-dessus, le Chapitre 3 sera
consacré a la présentation et la caractérisation compleéte de CHRIS. La nécessité d’avoir des mesures
continues a long termes de ces gaz a encouragé la communauté francaise a établir une campagne de
mesure nationale annuelle appelée MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse
gases through multi-Instruments campaigns). CHRIS est impliqué dans cette campagne ainsi que
d’autres instruments depuis le sol comme I’'IFS125HR du réseau TCCON et ’EM27/SUN. Dans ce
contexte, en plus de I’étude de contenu en information de CHRIS nous présentons dans le Chapitre 4
une étude similaire pour les deux autres instruments au sol. Une étude comparative avec l'instrument
IFS125HR est alors présentée. Puisque CHRIS et 'EM27/SUN ont une bande commune dans la région
SWIR, on présente aussi une étude de complémentarité qui montre I’impact de la synergie spectrale
sur la quantification du couplage TIR-NIR-SWIR pour ces deux instruments. En outre, on décrira aussi
la sélection des canaux qui nous permet d’adapter au mieux les canaux de CHRIS par rapport aux
vecteurs d’états choisis. Finalement, le Chapitre 5 présente une premiere comparaison de colonnes
totales de CO» obtenues par les différents instruments impliqués dans MAGIC.
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Chapitre 1 : Contexte.

Introduction

Les conséquences du réchauffement climatique sont au cceur des préoccupations sociétales
actuelles, avec une évolution rapide et inédite depuis 1’essor des activités industrielles. Ce
réchauffement se traduit par une augmentation du niveau moyen des océans, et la diminution de
I’albédo de surface des terres interprété par une réduction des quantités de glace sur les continents et
dans les océans au pdle nord. L’explosion des activités industrielles et agricoles suivie par la
multiplication des moyens de transports ont entrainé une modification progressive de la composition
chimique de I’atmosphére terrestre.

Certains gaz minoritaires appelés « gaz a effet de serre » (GES) peuvent absorber le
rayonnement infrarouge et donc impacter I’équilibre radiatif de la planéte. Ces gaz sont naturellement
présents dans I’atmosphere (vapeur d’eau, dioxyde de carbone, méthane, etc.) et contribue a 1’effet de
serre naturel qui rend la terre habitable. Toute modification de la concentration atmosphérique d’un
GES induit une modification de I’équilibre radiatif, et peut s’accompagner d’une dégradation de la
qualité de D’air. Ici, on s’intéresse aux principaux gaz a effet de serre d’origine anthropique (liés a
’activité humaine) qui sont le CO- et le CH4 qui participent activement a 1'effet de serre.

Plusieurs décisions réglementaires ont été prises pour limiter I'impact de 1’homme sur
I’environnement comme le protocole de Kyoto en 1997 (Ki-moon 2008) et I’accord international de
Paris lors de la COP21 en décembre 2015. Dans ce contexte, le suivi de 1’évolution de la concentration
atmosphérique de CO> et CHs est un enjeu majeur au cceur des recherches climatiques. En
conséquence, 1’'urgence maintenant est de pouvoir mieux mesurer les GES en développant des
techniques innovantes pour quantifier les émissions de ces gaz. La restitution de la concentration de
COz et CH4 aboutit a une meilleure compréhension de leur répartition spatiale et temporelle et donc la
capacité d’anticiper les conséquences du réchauffement climatique.

1.1. Structure et composition de ’atmospheére terrestre.

1.1.1. La structure verticale de I’atmosphére.

L’atmosphere terrestre est une enveloppe gazeuse découpée en quatre couches principales qui
dépendent du gradient de la température. La limite de chaque couche indique un changement brusque
du gradient de la température. Ces couches sont classées dans 1’ordre croissant d’altitude : la couche
limite débutant au niveau de la mer et s’¢élevant a 2 km, est directement influencée par la présence de
la surface terrestre. Cette couche réagit aux forcages de la surface avec un temps tres court, donc sa
hauteur varie tres rapidement. Une des techniques utilisées pour identifier et vérifier la variabilité de
la couche limite, est le lidar (cf. section 1.4.2.1). La troposphere libre, dont la température diminue
avec l'altitude, débute a 2 km et s’éléve en moyenne jusqu’a 8 km d’altitude en régions polaires, 12
km sous les latitudes moyennes et 18 km sous les tropiques (altitudes de la tropopause). Cette couche
est trés importante car, d’une part elle est le sicge de phénoméenes météorologiques intenses qui sont
en lien direct avec les activités anthropiques, et d’autre part, elle contient la majeure partie de la vapeur
d’eau ainsi que 80 a 90% de la masse totale de I’air. Au-dessus de la tropopause se trouve la
stratosphere allant jusqu’a 60 km d’altitude avec une augmentation de la température en fonction de
I’altitude. Cette couche contient principalement le diazote (N2) et I’oxygene (O2) mais aussi I’ozone
qui absorbe le rayonnement solaire ultraviolet nocif a I’organisme vivant. Cette absorption provoque
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une ¢lévation de la température dans la stratosphére puisqu’elle est accompagnée d’un dégagement
d’énergie sous forme de chaleur. Au-dessus de 60 km ; se situe la mésosphere avec une nouvelle chute
de température di a I’émission infrarouge du CO». Finalement, la couche la plus haute de I’atmosphére
est la thermosphere qui se situe au-dela de 90 km ou les rayons solaires UV de longueur d’onde
inférieure a 175 nm entrainent 1’augmentation de la température et la dissociation des molécules d’air
et provoquent une ionisation des atomes. C’est dans cette couche que se produisent les aurores
boréales. Apres cette derniere couche, la densité des molécules est tres faible donc elles peuvent
parcourir des centaines de kilometres sans collision, ce qui permet aux particules de s'échapper
constamment vers l'espace. Le taux de perte de I’hydrogeéne, qui est le gaz le plus volatile, est de 259.2
tonnes par jour (Catling and Zahnle 2009). Généralement, on considere I’altitude limite en fonction
des applications, par exemple en aéronautique elle est fixée a 100 km, tandis que pour les applications
météorologiques elle varie entre 100 et 120 km.

L'atmosphere standard est une représentation idéalisée de 1'atmosphere basée sur des conditions
moyennes a long terme, trés utile en instrumentation. L’atmosphére standard américaine (1976)
(National Geophysical Data Center 1992), est un standard tres largement utilisé. Cette derniere est
illustrée sur la Figure 1.1 qui montre la structure verticale des températures de l'atmosphere,
représentative des conditions des latitudes moyennes, jusqu'a un peu plus de 100 km d'altitude, ainsi
que les couches et limites atmosphériques. La température diminue avec 1'altitude dans la troposphere,
augmente dans la stratosphere, diminue a nouveau dans la mésosphere, puis ré-augmente dans la
thermosphere.
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Figure 1.1: Structure verticale de la température de l'atmosphere s'étendant de la surface de la Terre jusqu'a
une altitude d'environ 110 km, comme indiqué dans I'US Standard Atmosphere (1976). Les principales
couches définies par cette structure de température et les limites entre elles sont présentées. Comme indiqué,
l'ozone se trouve principalement dans la stratosphere. La pression est illustrée a gauche en millibars (1
mb=100 Pascal) et l'altitude géométrique a droite (km). (source: Schlatter 2010)
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1.1.2. La composition de ’atmosphére terrestre.

L’air « sec » est composé principalement de diazote (N2, 78.08%), de dioxygene (O2, 20.95%)
et d’argon (Ar, 0.93%). L air sec mélangé a la vapeur d’eau constitue I’air humide. D’autres gaz, dits
mineurs, peuvent étre également trouvés avec un volume inférieur a 0.03% (voir Figure 1.2), appelés
gaz traces. Ces derniers peuvent avoir un impact important malgré leur tres faible concentration. En
effet, ces gaz jouent un rdle déterminant dans la physico-chimie de I’atmosphere, sur I’effet de serre
(H20, CO», O3, CH4) ou sur la qualité de I’air (N2O, CO, SO»).

Autres:0.04 % ——

=i

Argon: 0.93 % \\

Oxygeéne: 20.95 %

Azote:78.08 %

I Azote [ Oxygéene | | Argon [ Autres
Figure 1.2: Répartition du volume des gaz constituants |’air sec (sans H>O).

L’abondance des especes atmosphériques peut s’exprimer en densité moléculaire
(molécules.cm™), ou plus couramment par un rapport de mélange en volume, noté vmr pour volume
mixing ratio, qui exprime le rapport entre le nombre de molécules d’une espece et le nombre total des
molécules d’air dans un volume donné. Il peut étre exprimer en ppm (particules par million, 10°°), en
ppb (particules par billion, 10”) ou en ppt (particules par trillion, 1072).

Une autre quantité appelée fraction molaire moyenne d’air sec, est utilisée a la place de la
colonne totale puisqu’elle est moins sensibles aux variations de la pression de surface et de la vapeur
d'eau. Cette caractéristique est avantageuse pour les études du cycle du carbone car elle permet de
comparer directement les mesures des gaz traces pendant des saisons différentes, entre les sites et avec
les mesures in situ. Pour calculer ces fractions, la colonne totale du gaz d'intérét est divisée par la
colonne d'air sec, que nous mesurons en utilisant 'oxygene, multiplié par une fraction molaire d'air sec
supposée étre de 1'02 (0.2095) :

columng 1.1

X; =——— % 0.209
¢~ column 0, 0.2095

La précision de ces valeurs est définie par I’organisation météorologique mondiale (WMO)
comme |’accord entre des mesures répétées dans des conditions spécifiées. Pour cela, les valeurs de
X obtenues sont liées aux données obtenues a 1'étalon actuellement accepté par cette organisation.
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Dans la suite de ce manuscrit, le « profil vertical » d’une espece désigne la distribution verticale
de son rapport de mélange. Tandis que, la « colonne » d’une espeéce symbolise la quantité intégrée de
la distribution verticale de la densité moléculaire. Ces quantités sont exprimés en fonction de 1’air sec.

1.2. Dynamique de ’atmospheére.

1.2.1. Bilan radiatif de I’atmospheére.

Le rayonnement solaire est la source principale d’énergie du systéme climatique terrestre, donc
il est a I’origine de la plupart des phénomeénes physiques. L'énergie recue, réfléchie, absorbée et émise
par la terre forme les composantes du bilan radiatif de la Terre, exprimée en W.m™. Le principe de
conservation d’énergie nous permet de déduire que ce bilan radiatif représente 1’équilibre trouvé
lorsque le rayonnement solaire absorbé (entrant moins sortant) est égal au rayonnement émis dans
I'infrarouge. Un bilan déséquilibré peut entrainer une augmentation ou une diminution de la
température de I'atmosphere et, a terme, affecter le climat.

Le rayonnement provenant du soleil est constitué des rayons ultraviolets, visibles et une partie
de I’infrarouge. Ce systéme recoit en moyenne une énergie d’environ 1361 W.m™? au sommet de
’atmosphére et une énergie de 340 W.m™ 2 la surface de la terre (voir Figure 1.3). Une partie de ce
rayonnement entrant est réfléchie par les nuages (100 W.m™>) et une autre est absorbée par
l'atmosphere. Il reste donc 240 W.m™2 d’énergie solaire absorbée par la Terre, qui est presque équilibrée
par 1'émission thermique vers l'espace. Les constituants de 1’atmosphere interagissent avec le
rayonnement et en absorbent une partie, ce qui provoque un réchauffement de 1'atmosphere. Le
systéme étant chauffé, il émet vers ’espace de 1’énergie sous forme de rayonnement infrarouge
(grandes longueurs d’ondes) qui réchauffe la basse atmosphere, et a son tour réchauffe la surface de
notre planete.

Si la quantité d’énergie absorbée est égale a la quantité d’énergie émise ou réfléchie, on dit
qu’il y a équilibre radiatif du systéme climatique illustré sur la Figure 1.3. Sinon, il y a modification
de I’équilibre radiatif qui entraine ce qu’on appelle « forcage radiatif ». Ce dernier exprimé aussi par
W.m2, décrit la perturbation du bilan radiatif du systéme climatique par des facteurs extérieurs, tels
que les émissions anthropiques de gaz a effet de serre. S’il est positif, il y a réchauffement du systéme ;
et refroidissement dans le cas inverse.
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Figure 1.3: Bilan global d’énergie du systeme climatique dans les conditions actuelles. Les chiffres indiquent
les flux d’énergie exprimés en W.m™. (Source : NASA/science)

Les échanges d'énergie entre le soleil, la terre et 1'espace sont observés a partir de plateformes
spatiales et I’instrument CERES (Clouds and the Earth's Radiant Energy System, (Wielicki et al. 1996))
est I’un des plus connus. Cet instrument est a bord des satellites Aqua et Terra de la NASA, et mesure
avec précision le rayonnement a courtes longueurs d’ondes réfléchi et le rayonnement a grandes
longueurs d’ondes émis dans 1'espace comme illustré dans la Figure 1.4. Ces mesures ont permis de
déterminer le bilan radiatif total de la Terre (Loeb et al. 2009, Kato et al. 2013).

Reflected Solar Radiation (W/m?) Emitted Heat Radiation (W/m?)
_ N 4 e

] ] 350

Figure 1.4: Le rayonnement réfléchi et émis par la terre comme mesuré depuis ['instrument CERES a bord
des satellites Aqua et Terra. (Source : NASA/Goddard Space Flight Center Scientific Visualization Studio)

Cependant, il y a un déséquilibre qui apparait en fonction de la latitude : il y a un excédent
d’énergie aux basses latitudes et un déficit d’énergie au-dela de 45° de latitude comme indique la
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Figure 1.5. Cela entraine un transfert d’énergie des basses vers les hautes latitudes, responsable en
partie de la dynamique atmosphérique mais aussi océanique. A 1’échelle globale, seules les zones de
moyennes latitudes sont en équilibre radiatif.
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Figure 1.5: Bilan radiatif annuel (W.m?) de ’atmosphére (net radiation) en fonction de la latitude, défini
comme différence entre le rayonnement entrant (incoming radiation) et celui sortant (outgoing radiation) par
[’atmosphere. (Source : (Herbin and Dubuisson 2016))

1.2.2. Effet de serre.

Le rayonnement infrarouge (grandes longueurs d’ondes) émis par la surface (voir section
précédente) est absorbé par des gaz appelés gaz a effets de serre GES (H20 et CO> principalement) ce
qui réchauffe notamment la basse atmosphére. A son tour, I’atmosphére réchauffée émet des radiations
de grandes longueurs d’ondes, dont une partie rayonne vers la surface de la terre et la réchauffe : c’est
I’effet de serre. Malgré leurs faibles concentrations dans [’atmosphére, ces gaz donnent une
température moyenne a la surface de 15°C au lieu de -18°C (s'il n'y avait pas d'atmosphere) ce qui les
rend essentiels pour le maintien de la vie. L'augmentation des concentrations des GES augmente la
température de la basse atmosphere en limitant le passage vers 1'extérieur du rayonnement émis, ce qui
entraine un "réchauffement climatique". Les principaux gaz a effet de serre naturel sont H>O (55%),
CO2 (39%), CH4 (2%), N20O (2%) et O3 (2%) comme le montre la figure suivante.
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Figure 1.6: Contribution a [ effet de serre naturel des différents gaz présents dans I’atmosphere.

En plus des gaz déja mentionnés, les halocarbures (groupe de gaz comprenant le fluor, le chlore
ou le brome), tels que les chlorofluorocarbones (CFC) et hydrofluorocarbures (HCFC) modifient les
capacités oxydantes de I’atmosphere puisqu’ils atteignent la stratosphére, grace a leur stabilité
moléculaire, ou la dissociation par le rayonnement ultraviolet libere des atomes de chlore, qui
catalysent la destruction de 1'ozone stratosphérique (Harrison 2018). Le protocole de Montréal en 1987
a conduit a I'élimination progressive de la production et de l'utilisation des CFC dans le monde entier.
Par contre, on arrive toujours a les détecter, notamment le CFC-11 et -12, puisqu’ils ont une durée de
vie dans I’atmosphere largement supérieure a 50 ans.

On note également la présence des gaz réactifs, dérivés du carbone, de I’azote ou du soufre qui
contribuent a la formation photochimique de 1’ozone et dont I’oxydation produit des acides parfois
sous forme de précipitations (H2SO4, HNO3). Ces gaz ont un effet nocif sur pour la faune et la flore.
Leurs concentrations ont augmenté considérablement depuis le XIX® siecle, principalement du fait des
activités humaines.

Depuis I’eére industrielle, les émissions anthropiques des gaz a effet de serre n’ont cessé
d’augmenter, en grande partie sous l'effet de la croissance économique et démographique, entrainant
une augmentation de la température de la terre. La période de 1983 a 2012 a été la période la plus
chaude des 800 derni¢res années dans [’hémisphere nord (IPCC 2014), ou les données montrent un
réchauffement de 0,85°C sur la période 1880-2012. Ces émissions anthropiques ont conduit a des
concentrations atmosphériques de dioxyde de carbone et de méthane et de protoxyde d’azote sans
précédent (Figure 1.7).
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Figure 1.7: Concentrations atmosphériques des gaz a effet de serre : dioxyde de carbone (CO, vert),
méthane (CHa4, orange) et protoxyde d’azote (N-O, rouge) déterminées a partir des données de carottes de
glace (points) et des mesures atmosphériques directes (lignes). (Source: IPCC 2014)

Ces données alarmantes ont poussé la communauté internationale a se réunir afin de réduire les
émissions des gaz a effet de serre pour lutter contre les changements climatiques. De nos jours, des
actions politiques et économiques sont mises en place, comme par exemple I’ Accord de Paris qui est
I’accord international obtenu a la COP21 sur le changement climatique en 2015. C'était la 21°™ session
annuelle de la Conférence des Parties (COP). L'accord est entré en vigueur en 2016 lorsqu'il a été
rejoint par 55 pays qui représentent ensemble au moins 55 % de I'effet de serre mondial, dont les trois
premiers sont la Chine, les Etats-Unis et 1’Union Européenne.

1.3. GES : Importance du dioxyde de carbone et du méthane.

Dans cette section, on s’intéresse a 1’étude des gaz a effet de serre d’origine anthropique qui
sont le CO; et le CH4 et leur potentiel de réchauffement (GWP : Global Warming Potential). Ce dernier
est défini comme le forcage radiatif intégré dans le temps dii 2 une émission d'un composant donné,
par rapport a une émission d'une masse égale de CO. Evidemment, le dioxyde de carbone a un GWP
= 1, tandis que le méthane possede un potentiel de réchauffement 28 fois plus élevé que le CO2 sur un
horizon de 100 ans (Zhou et al. 2018). La concentration élevée du CO» le classe comme le gaz le plus
nocif pour le climat ce qui fait du méthane le deuxieme gaz a effet de serre anthropique le plus
important.

1.3.1. Le dioxyde de carbone.

Le dioxyde de carbone est le deuxieme gaz absorbant a effet de serre naturel (apres la vapeur
d’eau) tandis qu’il est le principal GES d’origines anthropiques. Ce gaz peut étre considéré comme la
composante mobile du cycle du carbone défini comme une série de réservoirs de carbone dans le
systeme terrestre, qui sont reliés par des flux d'échange de carbone. Les autres principaux gaz traces
du carbone sont le méthane CH4 (discuté en détails dans la Section 1.3.2) et le monoxyde de carbone
CO.

1.3.1.1.0rigines et sources.

Le cycle de carbone contient deux domaines dénommés « domaine lent » et « domaine
rapide ». Ce dernier est constitué du carbone dans I'atmosphere, 1'océan, les sédiments océaniques de
surface et sur terre dans la végétation, les sols et les eaux douces avec d'importants flux d'échange et
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une rotation relativement "rapide" des réservoirs. Le temps de renouvellement des réservoirs, varie de
quelques années pour l'atmosphere a des millénaires pour les principaux réservoirs de carbone terrestre
et océanique. Le deuxieme domaine lent est constitué par les énormes réserves de carbone dans les
roches et les sédiments qui échangent du carbone avec le domaine rapide par le biais des émissions
volcaniques de CO», de l'altération chimique, de 1'érosion et de la formation de sédiments sur le fond
marin. Les temps de renouvellement des réserves (principalement géologiques) du domaine lent sont
de 10 000 ans ou plus. La Figure 1.8 présente un schéma simplifié du cycle global du carbone ou les
fleches indiquent les transferts des atomes de carbone a travers les différents réservoirs.

Atmosphere Volcanism

Fossil fuel
emissions

(Gas exchange

from 10-500 yrs

Earth crust

z >10,000 yrs
Sediments

Figure 1.8: Schéma simplifié du cycle global du carbone montrant les échelles de temps de renouvellements
typiques pour les transferts de carbone a travers les principaux réservoirs. (Source : IPCC 2013)

Les flux d'échange naturels entre le domaine lent et le domaine rapide du cycle du carbone
¢taient relativement constants jusqu’a la révolution industrielle qui a conduit a une consommation plus
importante de combustibles fossiles. Cette source anthropique a provoqué une perturbation sans
précédent du cycle du carbone, induite par 'homme et par conséquence une augmentation de la
concentration du CO2 dans I’atmosphere.

Le carbone des combustibles fossiles provient de dépots géologiques de charbon, de pétrole et
de gaz qui ont été enfouis dans la crofite terrestre pendant des millions d'années. Les émissions
mondiales de CO: provenant de cette source ont augmenté de 3,2% par an en moyenne au cours des
années 2000-2009, contre 1,0% par an dans les années 1990 (IPCC 2013).

La deuxiéme source majeure d’émissions anthropiques de CO> est due au changement
d’utilisation des sols, principalement la déforestation ainsi que la conversion des écosystémes naturels
en écosystemes gérés pour la production d'aliments pour les étres vivants. Les émissions de cette
source sont donc liées a la combustion de matieres végétales, la décomposition des plantes mortes ainsi
qu’au carbone organique du sol. Depuis le milieu du 18°™ siécle, les changements anthropiques
d'utilisation des terres ont entrainé 1'utilisation d'environ 50 millions de km? de terres cultivées et de
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paturages, ce qui correspond a environ 38% de la superficie totale des terres exploitables, comparée a
une superficie estimée entre 7,5 et 9 millions de km? vers 1750.

Depuis le début de I’ére industrielle, les émissions anthropiques cumulées de CO» dans
I'atmosphere ont entrainé une augmentation de 40% de la concentration de CO> passant de 278 ppm
en 1750 a 390.5 ppm en 2011. La variation de la concentration de ce gaz est établie a partir des
observations sols depuis 1957 (Foucher et al. 2011). Environ 40% de ces émissions sont restées dans
I’atmospheére ; le reste a été retiré de I'atmosphere et stocké sur terre (dans les plantes et les sols) et
dans I'océan. L'océan a absorbé environ 30% du CO; anthropique émis, entrainant une acidification
des océans.

1.3.1.2.Puits.

Il est bien établi que 1’augmentation atmosphérique observée de la concentration globale de
CO; depuis la révolution industrielle est due aux émissions anthropiques de CO». La combustion de
combustibles fossiles et le changement d'affectation des terres ont été identifiés comme les principales
sources anthropiques. Ces sources émettent dans I’atmosphere 555 PgC (péta grammes de carbone) de
carbone anthropique. Moins de la moitié de cette quantité (240 PgC) s'accumule dans I'atmosphere.

Le reste du carbone anthropique est absorbé par les océans et la biosphere terrestre qui constitue
les "puits" de carbone, représentés dans la Figure 1.9. Ces puits sont dus a des processus physiques,
biologiques et chimiques agissant a différentes échelles de temps et qui dépendent également de la
facon dont I'exces de carbone est transformé et redistribué dans les réservoirs de puits. Le puits terrestre
dues aux changements d'affectation des terres accumule 180 PgC de carbone anthropique. Un exces
de CO2 atmosphérique favorise la photosynthese du CO; par les plantes, qui est stocké sous forme de
biomasse végétale. La durée de vie du carbone stocké sur terre varie de quelques jours a plusieurs
siecles.

L'augmentation de la concentration de CO: a entrainé une absorption de ce gaz par I’océan et
donc un puits océanique pour le CO,. L'exces de ce dernier est absorbé par l'océan de surface ou
transporté vers 1'océan par les systemes aquatiques (par exemple, les rivieres, les eaux souterraines).
Ensuite, il est enfoui dans les sédiments cotiers ou transporté vers les eaux profondes ou il est stocké
pendant des décennies, voire des siecles. Le carbone des profondeurs de I'océan peut dissoudre les
sédiments carbonatés de 1'océan pour stocker l'exces de CO; sur un intervalle de temps allant de
plusieurs siecles a plusieurs millénaires. L'océan a stocké 155 PgC de carbone anthropique depuis I’¢re
industrielle.

Il existe un troisieme puits appelé le « puits de carbone résiduel » des terres, c'est-a-dire
'absorption de CO; dans les écosystemes et les sols a 1'exclusion des effets du changement d'affectation
des terres. Dans ce cas, il y a augmentation du stockage de carbone dans 1’écosysteme terrestre due a
photosynthese accrue et a des dépots d'azote plus élevés, ainsi qu'a des changements climatiques
favorisant les puits de carbone, tels que des saisons de croissance d’herbes plus longues aux latitudes
moyennes et élevées.
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Figure 1.9: Emissions annuelles de CO, d'origine anthropique et leur répartition entre l'atmosphére, la terre
et les océans (PgC/an) de 1750 a 2011. (Haut) Les émissions de CO des combustibles fossiles et du ciment
par catégorie sont présentées. (Bas) Les émissions et puits de CO; sont représentées : les émissions des
combustibles fossiles et du ciment de la partie en haut (partie grise), les émissions de CO: dues au
changement net d'utilisation des terres, principalement la déforestation (partie jaune), le taux de croissance
du CO; atmosphérique (partie bleu clair), le puits de CO; de l'océan (parie en bleu foncé) et le puits terrestre
résiduel (partie verte) calculé a partir du résidu des autres termes, et représente le puits de CO» anthropique
dans les écosystemes terrestres naturels. Les émissions et leur répartition n'incluent que les flux qui ont
changé depuis 1750, et non les flux naturels de CO-. (Source : IPCC 2013)

Le taux de croissance du CO: est la résultante de I'équilibre entre les émissions et les puits.
Plusieurs observations, ont amené la communauté scientifique a en déduire que I’utilisation des
combustibles fossiles et le changement d’affectation des terres sont les sources principales de
I'augmentation du taux de croissance du CO» dans I’atmosphére :
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- La diminution observée de la teneur en oxygene de l'atmosphere au cours des deux dernieres
décennies, notamment dans 1’hémisphére nord, sont compatibles avec 1’utilisation des combustibles
fossiles ;

- La plupart des émissions de CO> provenant des combustibles fossiles ont lieu dans les pays
industrialisés au nord de I'équateur. En conséquence, en moyenne annuelle, les stations de mesure dans
I’hémisphére nord enregistrent des concentrations de CO: plus élevées que les stations dans
I’hémisphere sud, comme par exemple I’observatoire de Mauna Loa, Hawaii et celui du pdle sud.

1.3.1.3.Variabilités et impacts sur le vivant et la terre.

L'exploitation des ressources naturelles par I'nomme a fait augmenter la concentration de CO>
dans l'atmosphere de 280 ppm a 1'époque préindustrielle a 390 ppm en 2011. Il n'est pas surprenant
que cette grande perturbation ait des conséquences importantes sur le climat et sur le vivant. Le CO; a
renforcé l'effet de serre de 1.46 W.m™ depuis I'époque préindustrielle, ce qui correspond a 55 % du
forcage radiatif de tous les gaz a effet de serre et de 1'ozone a la fois (Houweling et al. 2004). Les
réponses climatiques a ce forgage, telles que les changements de température et de précipitations, se
répercutent sur le cycle du carbone en influant sur les écosystemes dans diverses zones climatiques.

La teneur en CO; de I’atmosphére est soumise aux variations temporelles et spatiales avec une
variation de 1’ordre de £50 ppm/jour. Cela est di au fait que le matin, la photosynthése débute et on
observe une diminution de la teneur en CO>, dont on observe un minimum journalier dans I’apreés-midi
(fin de la photosynthese). La nuit, le niveau de COz revient a son maximum. Une variation saisonniere
est aussi observée : par exemple en été, pour I'hémisphere nord, la concentration de CO> est minimale
puisque les forets absorbent de plus en plus ce gaz (Ciais et al. 2019).

De nos jours, il existe un besoin croissant de réduire les émissions des gaz a effet de serre. Pour
cela, une motivation politique a long terme est établie dans le cadre du protocole de Kyoto (Oliver
2005) sur la convention des Nations Unies sur le changement climatique, afin de réduire ces émissions.
En juillet 2003, 111 pays ont rejoint ce protocole, s'engageant ainsi a réduire leurs émissions de gaz a
effet de serre au cours de la période 2008-2012 d'un certain pourcentage par rapport a I'année de
référence 1990. Cependant, la vérification de ces réductions, qui incluent les changements dans les
réservoirs naturels de carbone, a 1'échelle nationale reste tres difficile.

La crise financiere mondiale de 2008-2009 n'a entrainé qu'une baisse de courte durée des
émissions mondiales (-0,3%), avec le retour a des taux de croissance annuels élevés de 5,1% et 3,0%
en 2010 et 2011, respectivement.

L'émergence du COVID-19 a été identifiée pour la premiere fois le 30 décembre 2019 et
déclarée pandémie mondiale par I'organisation mondiale de la sant¢ (WHO) le 11 mars 2020. A cause
de sa propagation rapide, d’abord en Chine en Janvier, puis en Europe (principalement 1'Italie, la
France et I'Espagne) et aux Etats-Unis, des mesures de plus en plus strictes ont été mises en place par
les gouvernements pour lutter contre ce virus. Les mesures imposées sont passées de 1'isolement des
individus symptomatiques a l'interdiction des rassemblements de masse, a la fermeture obligatoire des
écoles et méme au confinement total de la population. Ces politiques gouvernementales ont
radicalement modifié la consommation de 1'énergie dans le monde qui a entrainé des impacts sur les
émissions de CO,, notamment celles liées aux combustibles fossiles.

Puisque les populations ont été confinées chez elles et de nombreuses frontieres internationales
ont été fermées, les émissions mondiales quotidiennes de CO> ont diminué de -17% au début du mois
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d’avril 2020 par rapport aux niveaux moyens de 2019 (Le Quéré et al. 2020). Cette évolution est
représentée sur la Figure 1.10 ou une diminution évidente peut étre repérée sur 1’émission de CO»
fossile dans tous les secteurs. Pourtant, elles ne correspondent qu'au niveau des émissions de 2006. La
diminution annuelle associée sera beaucoup plus faible (-4,2 a -7,5 % selon (Le Quéré et al. 2020)).
Ces changements seront probablement temporaires, notamment apres la reprise des systemes
économiques apres-confinement.

(Forster et al. 2020) ont utilisé des analyses ascendantes (bottom-up) des tendances d'émissions
qui reposent sur la collecte de divers indicateurs et statistiques liés a I'industrie de I'énergie. Ils estiment
que I’effet direct de la réponse de la pandémie sera négligeable, avec un refroidissement d’environ
0,01 £0,005°C d'ici 2030 par rapport a un scénario de référence qui suit les politiques internationales
actuelles.
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Figure 1.10: Evolution des émissions quotidiennes mondiales de CO; fossile par secteur (Mégatonnes de
COy/jour). Les zones ombrées représentent les fourchettes d'incertitude sur l'ensemble des estimations. Les
changements sont relatifs a la moyenne annuelle des émissions quotidiennes de ces secteurs en 2019.
(Source : (Le Quéré et al. 2020)).

1.3.2. Le méthane dans ’atmospheére.

Le méthane étant le deuxieme GES anthropique avec une longue durée de vie comparée aux
gaz traces qui est d’environ 8 a 10 ans (Kirschke et al. 2013). Cela indique que ce gaz a eu le temps de
bien se mélanger dans la basse atmosphere entrainant de grandes incertitudes quant a la localisation et
a l'intensité des sources d'émission. Environ 17 % de l'augmentation totale du forcage radiatif entre
1750 et 2010 concernant les gaz a effet de serre a longue durée de vie en I'atmosphere est due au CHa,
avec un forgage radiatif de 0.48 W.m™ (IPCC 2013).
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Les émissions de méthane dans le monde sont d'origine biogénique, thermogénique ou
pyrogene (Neef, van Weele, and Velthoven 2010), et elles peuvent étre le résultat direct d’activités
humaines et/ou processus naturels. Les sources biogenes sont dues a la dégradation de la matiere
organique dans des conditions anaérobies (zones humides naturelles, ruminants, déchets, décharges,
rizieres, eaux douces, termites). Les sources thermogenes proviennent de la lente transformation de la
matiere organique en combustibles fossiles (gaz naturel, charbon, pétrole). Les sources pyrogenes sont
dues a la combustion incomplete de la matiere organique (combustion de biomasse et de
biocarburants). Certaines sources peuvent éventuellement combiner une origine biogénique et une
origine thermogénique (par exemple, les sources géologiques naturelles telles que les volcans de boue
ou les hydrates de méthane).

Au cours des années 2000, les sources naturelles de CH4 représentent 35 a 50 % des émissions
mondiales moyennes. La source naturelle de CHg4 la plus importante est constituée par les émissions
provenant des zones humides. Le terme « zones humides » désigne ici une variété d'écosystemes
émettant du CH4 sous les tropiques et les hautes latitudes : sols humides, marécages et tourbieres. (van
Groenigen, Osenberg, and Hungate 2011) attribuent 1’augmentation de ce type d’émissions a
l'augmentation de 1'humidité du sol due a la réduction de la demande en eau des plantes sous 1'effet
d'une augmentation du CO».

Les émissions provenant de la fonte du pergélisol et des hydrates de CH4 constituent une autre
source naturelle de méthane qui deviendra importante au 21°™ siécle, car elles pourraient augmenter
considérablement en raison du réchauffement climatique rapide de I'Arctique et des grands réservoirs
de carbone qui y sont stockés (Tarnocai et al. 2009). La combustion de la biomasse des foréts
tropicales et boréales et la combustion traditionnelle de biocarburants (sources pyrogenes) joue un role
beaucoup plus faible que les zones humides dans le flux global des émissions des années 2000, sauf
pendant les périodes de feux intenses.

Cependant, les sources anthropiques du méthane représentent entre 50 et 65 % des émissions
mondiales pour les années 2000. L'augmentation massive du nombre de ruminants, les émissions
provenant de 1'extraction et de 1'utilisation de combustibles fossiles (mines de charbon, industries du
gaz et du pétrole), I'expansion de la riziculture et les émissions provenant des décharges et le traitement
des déchets sont les principales sources anthropiques de CHa (Razavi et al. 2009). En conséquence, sa
concentration a été multipliée par 2,5 depuis 1'€poque préindustrielle, passant de 722 ppb en 1750 a
1803 ppb en 2011 et a 1900 ppb actuellement.

Le méthane joue un role clé dans les processus chimiques troposphériques et stratosphériques,
ou il réagit avec les radicaux OH, affectant I’oxydation atmosphérique. Cette réaction est le principal
puits de CH4, contribuant a plus de 90% de sa perte totale dans la troposphere, c'est-a-dire 9% de la
charge totale de CH4 dans I'atmosphere (IPCC 2014). Un autre puits mineur est la réaction du CH4
avec les radicaux Cl et O dans la stratosphére, ainsi que I’absorption par le sol et le transport vers la
stratosphere ou le méthane est rapidement détruit. La Figure 1.11 représente le cycle global du
méthane : les sources naturelles et anthropiques sont présentées par des fleches ascendantes tandis que
les puits par des fleches descendantes, ainsi que les flux annuels sont indiqués en Tg(CHa4)/an (terra
grammes par an).
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Figure 1.11: Schéma du cycle global du méthane. Les chiffres représentent les flux annuels en Tg(CH4) /an
(terra grammes par an) et les réserves de méthane en Tg(CH4) : l'atmosphere et trois réservoirs géologiques
(hydrates sur terre et dans le fond des océans et réserves de gaz) estimés pour la période 2000-2009. Les
fleches noires indiquent les flux naturels depuis 1750, les fleches rouges indiquent les flux anthropiques, et la
fleche de couleur marron indique un flux naturel et anthropique a la fois. (Source : IPCC 2013)

Actuellement, on observe une augmentation exponentielle de la concentration du CH4 depuis
I’ére industrielle comme indique la Figure 1.12, qui est un effet cumulatif des émissions
anthropogéniques. La concentration a été stable dans les années 1999-2006 avec une nouvelle
augmentation a partir de 1’année 2007 (Rigby et al. 2008). Cela peut étre expliqué par I'augmentation
des émissions anthropiques, notamment la production d'énergie dans les économies asiatiques en
croissance, mais aussi par 1’augmentation des surfaces des zones humides. Apres 2009, la croissance
de la concentration de CHy4 s'est poursuivie avec un taux de 4 a 5 ppb/an.
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Figure 1.12: Le changement de la concentration atmosphérique du méthane au cours de [’ere industrielle,
déterminé a partir des carottes de glaces (points en jaune) et de mesures atmosphériques directes (ligne
bleue). (Source : IPCC 2013)

Cependant, le satellite Sentinel-5P (voir section suivante) a mesuré une augmentation
substantielle des concentrations de méthane durant la pandémie du COVID-19 par rapport a 2019,
notamment sur le bassin Permien qui est la plus grande région productrice de pétrole des Etats-Unis.
La Figure 1.13 montre 1’augmentation de cette concentration dans cette région. Cela pourrait
s'expliquer par le fait qu'en raison de la baisse de la demande de gaz due au COVID-19, celui-ci est
briilé et ventilé ce qui entraine une augmentation des émissions de méthane dans cette région.
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Figure 1.13: L'image de gauche montre |’augmentation des concentrations de méthane dans le bassin du
Permien, tandis que l'image de droite met en évidence la fuite du méthane. (Source : ESA)

Un cycle diurne peut étre observé pour le méthane ou la concentration de CH4 augmente durant
la nuit due a I’¢lévation de la couche limite. Dans I’hémisphére nord, un cycle mensuel a été observé :
en octobre et septembre le CH4 a une concentration maximale et en mars et avril une valeur minimale.
Cela est dii a la fluctuation de la couverture végétale qui peut contribuer a réduire la concentration de
méthane.

En conséquence, I’effort maintenant est d'améliorer les estimations des sources et des puits de
CO; ades échelles temporelles et spatiales diverses. Les spectres infrarouges acquis par les instruments
depuis I’espace et/ou depuis le sol (niveau L1) passent par un processus d’inversion pour la
quantification des colonnes totales des gaz (niveau L2) qui sont aprés moyennés a 1’échelle globale
(niveau L3), pour aboutir a une carte de flux de GES (niveau L4) qui décrit les sources d’émissions et
les puits de ces gaz. Ce travail de thése fait partie des efforts nationaux puisqu’il s’inscrit dans le cadre
des projets visant a une meilleure détermination des concentrations des GES. Notre instrument CHRIS
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est compact, ce qui permet d’avoir des mesures infrarouges depuis le sol a des échelles spatiales
(différents endroits) et temporelles (le long d’une journée) différentes.

1.3.3. Estimation des flux.

Pour pouvoir déterminer les sources et les puits de CO; et de CH4, une estimation de flux doit
étre calculé qui attribue une anomalie a un type d’émission spécifique. Cette estimation n’est pas un
probleme simple d’autant plus que I’hétérogénéité spatiale et la variabilité temporelle de I’activité des
sources et des puits est importante. Un ensemble de modeles suivants deux approches complémentaires
sont utilisés pour I’estimation des flux.

La premiere approche appelée « ascendante » (bottom-up) nous permet de comprendre les
mécanismes qui gouvernent les mesures de flux en répertoriant I’ensemble des phénomenes naturels
contrdlant les sources et les puits au niveau local puis les extrapoler a I’échelle régionale voire globale.
Elle s’appuie sur une modélisation biogéochimique, hydrologique et une connaissance des flux
anthropiques a l'exclusion des émissions de combustibles fossiles. Cette méthode contient des
inventaires précis des caractéristiques naturelles qui peuvent influencer les flux comme les données
d’inventaire des différentes couvertures végétales, la covariance des tourbillons, ainsi que 1’étude fine
des conditions météorologiques affectant les différentes régions concernées. Par contre, des études
statistiques de I'utilisation de 1’énergie par les différents secteurs des activités humaines (cf. Figure
1.10) sont nécessaires pour décrire les flux liés aux activités anthropiques. La base d’inventaire des
émissions anthropiques la plus connue est EDGAR (Emissions Database for Global Atmospheric
Research) (Cheewaphongphan and Chatani 2019). Cette approche a tendance a surestimer les flux
(IPCC 2013).

La deuxieme approche appelée « descendante » ou inverse (top-down) repose sur la mesure des
rapports de mélange atmosphérique des gaz a effet de serre pour inférer les sources et les puits a la
surface. Dans la section 1.3.1.3, une explication rapide de cette méthode pour estimer le flux de CO»
a été présenté. Cette approche relie les observations atmosphériques aux émissions a la surface par le
biais de modeles de chimie et de transport atmosphérique. En partant d’une connaissance a priori des
flux, la variabilité des constituants atmosphériques est restituée suivant quatre dimensions (latitude,
longitude, altitude et temps). Ces modeles sont fondés sur des équations physiques décrivant les
processus atmosphériques qui interagissent avec les gaz émis a la surface. Ces équations passent par
un processus itératif afin de déterminer les flux optimisés qui permettent un accord optimal entre les
concentrations observées et celles restituées.

En 2013, ’'IPCC a fourni pour la premiére fois, dans son rapport ARS, une synthese cohérente
du bilan de CH4 par décennie en utilisant de multiples modeles d'inversion du CH4 atmosphérique et
des approches ascendantes pour attribuer des bilans décadaires aux différents processus émettant du
CHas. L approche inverse fournit une contrainte atmosphérique principalement pour la source totale de
CHa par région, et l'utilisation d'observations supplémentaires (par exemple, les isotopes) permet de
déduire les émissions par type de source. Ceci étant, de grandes incertitudes subsistent dans la
connaissance actuelle du bilan et de son évolution dans le temps.

Dans le cadre de cette theése, la modélisation inverse est 1’approche utilisée puisqu’elle repose
sur des observations atmosphériques multiples. Le dioxyde de carbone, ainsi que le méthane, sont
actuellement mesurés par plusieurs types d’instruments a bord de satellite, d'avion ou depuis le sol a
I’aide d'instruments de spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR) installés dans des
réseaux internationaux. Ces différents instruments sont expliqués en détails dans la section suivante.
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Le CO; et le CH4 possedent une durée de vie assez longue (100 et 10 ans respectivement) donc
ils ont le temps de bien se mélanger dans I’atmosphere. En effet, le modele standard américain (1976),
mentionné dans la section 1.1.1, déclare que les concentrations du dioxyde de carbone et du méthane
sont constantes (330 ppm et 1700 ppb respectivement) sur la colonne verticale de I’atmosphére (de 0
a 120 km). Toutefois, avec le développement des observations atmosphériques et des outils
informatiques, les profils de CO; et CH4 peuvent étre maintenant mesurés avec précision. Les deux
profils CAMS (Copernicus Atmosphere Monitoring Service (CAMS) et NCEP (National Centers for
Environmental Prediction) sont illustrés ici pour les comparer avec le modele standard.

Les profils CAMS sont exploités par '’ECMWF (European Center for Medium-Range
Weather), qui fournit des données d'analyse et de prévision en temps quasi réel (Inness et al. 2019),
ainsi que des données de réanalyse mondiale de la composition de I'atmosphere. Les profils NCEP
sont dérivés d’un modele climatique qui a été initialis€ avec une grande variété d'observations
météorologiques : navires, avions, données de stations et observations par satellite. L'ensemble de
données est maintenu a jour grace a des observations en temps quasi réel.

La Figure 1.14 montre les profils de CO2 et CH4 pour une journée a Aire-sur-1’Adour qui seront
détaillés dans le Chapitre 5. On peut remarquer que les concentrations ne sont pas constantes sur la
colonne verticale, d’ou I’intérét de I’instrumentation depuis le sol pour fournir des mesures locales. En
plus, la structure verticale de ces profils montre que ces gaz ne sont pas mélangés dans la couche limite.
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Figure 1.14: Les profils NCEP et CAMS du CO; (gauche) et CH4 (droite) sur la verticale atmosphérique.

1.4. Mesures pour les gaz a effet de serre.

Les activités humaines ont fortement impacté la variabilité des concentrations des gaz a effet
de serre, ce qui a motivé la communauté internationale a mieux comprendre 1’origine de ces €émissions.
Afin d’obtenir une information suffisante sur la nature (origine/puits) de ces gaz, différents techniques
de mesure ont été concues. Pour cela, on explique dans cette section les différents types de mesures
déployés pour 1’étude du CO; et du CH4 afin de mieux comprendre leurs répartitions spatiale et
temporelle.

1.4.1. Mesures in-situ.
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La détection in-situ peut étre définie comme une méthodologie utilisée pour acquérir des
informations sur une source a proximité du capteur, ou encore nommée "détection en place". Dans
notre contexte, la méthode de mesure in-situ est utilisée pour quantifier les émissions des gaz a effet
de serre, notamment le CO2, provenant de sources localisées (Ciais et al. 2015), ainsi que pour valider
les données obtenues par télédétection (Krings et al. 2018). 1l faut bien noter que ce type de mesure
peut étre effectué¢ depuis le sol, a bord d’un ballon troposphérique ou stratosphérique et utilisé dans
des mesures aéroportées. Plusieurs instruments in-situ sont déployés dans le monde, mais on présente
ici deux techniques fréquemment utilisées dans la communauté francaise : le Picarro et le Spirit.

Le Picarro est un instrument commercial basé sur la méthode appelée « wavelength-scanned
cavity ring down spectroscopy (WS-CRDS) » et développée par Picarro Inc. (Santa Clara, Californie,
Etats Unis). Cette cavité utilise un moniteur de longueur d'onde breveté qui régle activement le laser
sur des longueurs d'onde absolues avec une grande précision. En ciblant plusieurs longueurs d'onde,
une raie d'absorption moléculaire entiere est balayée ce qui augmente la précision des mesures.

Un des analyseurs les plus utilisé est le modele G2401m (voir Figure 1.15) qui permet de
mesurer le CO2, le CHy, le CO et la vapeur d’eau en utilisant un laser proche infrarouge. Cet instrument
permet de mesurer la concentration du gaz cible avec une haute précision et une tres faible sensibilité
aux molécules interférentes. Le gaz circule dans une cavité de mesure optique dont la longueur de
trajet effective peut atteindre 20 kilometres. Ainsi, I'analyseur conserve une linéarité, une précision et
une exactitude élevées dans des conditions environnementales changeantes, avec une procédure de
calibration minimale requise.

Gatkowski et al. 2020 présente les résultats obtenus avec cet instrument durant la campagne
CoMet 1.0 (Carbon dioxide and Methane mission). Ce modele est aussi utilisé a bord de I’avion
Falcon20 de SAFIRE (Service des Avions Frangais Instrumentés pour la Recherche en
Environnement) dans les campagnes MAGIC, ainsi que d’autres modéles utilisés pour interpréter la
colonne d’air capturée par 1’ Aircore (Karion et al. 2010) discuté en détails dans le Chapitre 5.

. _a v’ i
Figure 1.15: Une vue globale de I’analyseur G2401m utilisé pour la mesure du dioxyde de carbone, le
méthane, le monoxyde de carbone et la vapeur d’eau (Source : NASA/airborne science).
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SPIRIT est une série de Spectrometres Infra-Rouges In situ Troposphérique développée par le
LPC2E pour la mesure des gaz traces. Cet instrument est décrit en détails dans (Catoire et al. 2017).
Ce spectrometre utilise des lasers a cascade quantique (QCL) fonctionnant a une température proche
de I’ambiante ayant une meilleure qualité spectrale que les diodes lasers classiques. Les faisceaux
infrarouges des QCL sont absorbés par les constituants de 1'air ambiant échantillonnés dans une cellule
multi-passage (83,88 m de trajet optique) a pression réduite (33 hPa), et détectés a I'aide d'un détecteur
MCT refroidi. Par conséquent, les raies rovibrationnelles fondamentales fortes sont mesurées avec un
temps de scan rapide (1.6s) et une haute résolution spectrale de I’ordre de 10 cm™'. L'abondance totale
des molécules est déduite a partir d’un logiciel développé par le méme laboratoire utilisant la base de
données HITRAN 2012 (Rothman et al. 2013) avec une précision de 0,3 ppb pour le CO.

Ces spectrometres laser a haute résolution spectrale, sont bien évidemment transportables et
peuvent étre exploités dans différentes versions, notamment depuis le sol ou sur avion ou encore sur
ballons. Ils sont utilisés principalement durant les campagnes de mesure sur des ballons
stratosphériques (BSO). Le SPIRIT sol (Figure 1.16a) a pour objectif les mesures de N2O et de CHa,
et SPIRIT avion (Figure 1.16b) installé a bord le Falcon20 pour la mesure de N.O, CH4, H>O,CO,
NO2, NH;.

Figure 1.16: Les différents instruments : SPIRIT sol ( gaue ) et SPIRIT avion ( roite ). (Source : LPC2E)

1.4.2. Télédétection.

Les techniques de télédétection ont gagné beaucoup de popularité au cours des dernieres
décennies en raison du besoin croissant de surveillance continue de 1'atmosphere. Les gaz a effet de
serre et les gaz traces ainsi que les nuages et les aérosols sont détectés et leurs propriétés physiques
restitués, améliorant ainsi notre compréhension de la chimie, de la physique et de la dynamique de
I'atmosphere. Dans cette section, on explique les méthodes active et passive de la télédétection pour
aboutir a I’introduction de notre instrument.

1.4.2.1.Télédétection active.

Le lidar (Light Detection And Ranging) est une classe d'instruments qui utilise la technique de
télédétection active par un faisceau laser pour étudier, entre autres, les gaz atmosphériques, les aérosols
et les nuages. Cette technique peut étre employée depuis le sol, sur un avion et sur satellite. Le faisceau
laser collimaté est envoyé vers 1’atmosphere, dont une partie du rayonnement transmis est diffusé par
les composants atmosphériques et revient au lidar pour étre recueilli par un télescope (Weitkamp 2005).
Cette technique est utilisée sur le satellite CALIPSO (Cloud-Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder
Satellite Observation) (Winker et al. 2010) a bord de la plateforme CALIOP qui a pour objectif I’étude
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du transport et I’interaction des aérosols dans I’atmosphére pour aider a concevoir des stratégies de
limitation de la pollution et pour améliorer les prévisions de conditions de qualité de 1'air.

Le lidar contribue également de maniere significative a la validation des mesures satellitaires
(Siva Kumar, Rao, and Krishnaiah 2003). Au LOA, un lidar multi-longueur d’onde-Raman, appelé
LILAS, est utilisé pour détailler plus finement les propriétés des aérosols, mais aussi pour déterminer
un profil du rapport de mélange de fond de CH4 dans la basse troposphere (Veselovskii et al. 2019).

Dans le réseau NDACC, plus de trente instruments lidar basés au sol sont déployés dans le
monde pour surveiller I'ozone atmosphérique, la température, les aérosols, la vapeur d'eau et les nuages
stratosphériques polaires. L’un des lidars avion les plus utilisés dans la communauté francgaise,
notamment dans le projet MAGIC, est le lidar CHARM-F (CO2 and CH4 remote monitoring-Flugzeug)
de I’agence spatiale allemande (DLR). Cet instrument a pour objectif la mesure des fractions molaires
des colonnes d’air sec XCO»> et XCH4 dans I’atmosphere. Ce lidar mesure la lumicre diffusée et
réfléchie par la surface de la terre et le sommet des nuages qui sont éclairés par deux impulsions laser
de longueurs d'onde 1égérement différentes, appelées Aon €t Aor.

CHARM-F servira également comme démonstrateur technologique pour MERLIN (Methane
Remote Sensing Lidar Mission) qui est un projet spatial conjointement développer par le DLR et le
CNES, dont le lancement est prévu en 2024 (Wiihrer et al. 2019). Cette décision a été actée le 8
décembre 2015 au Bourget, dans le cadre de la COP21. Un schéma de principe est illustré dans la
Figure 1.17. Sa mission est de mesurer avec précision la concentration de méthane dans 1’atmosphére
pour permettre une caractérisation des différentes sources d’émission, qu’elles soient d’origines
naturelle ou anthropique. Ces sources jouent un rdle déterminant dans le réchauffement global ainsi
que leur variation constitue un enjeu majeur dans la compréhension de la machine climatique.

.-~ Flight trajectory

Receiver
Laser transmitter

Instrument {
Bl £+ 6t

Emitted laser ——=—
radiation

Received laser
radiation

'-'Backscattering

e o
ce.o?"f%e Qel\‘
S

e
0\5 6$NG

o
Ny e

-

e

Laser (@
footprint

atmospheric
transmittance

o

! .
fott 7on wavelength

Figure 1.17: Schéma d'une mesure du satellite MERLIN. Ce lidar utilise la petite fraction du rayonnement
laser émis qui est réfléchie par une cible "dure"” (surface de la Terre ou sommet d'un nuage) vers le récepteur
de l'instrument, puis convertie en signaux électriques par un photodétecteur. Les signaux des impulsions en
ligne (Aon) et hors ligne (Lof) sont numérisés et corrigés en fonction de l'énergie des impulsions laser émises
qui sont controlées dans l'instrument. Ces paires d'impulsions sont accumulées le long du trajet au sol de
l'instrument pour augmenter la précision des mesures. La contribution des facteurs autres que le gaz trace est
généralement constante a l'échelle spectrale, comme le montrent les lignes en pointillés dans le coin droit.
(Source : (Ehret et al. 2017))
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1.4.2.2.Télédétection passive.

La télédétection passive, contrairement a la télédétection active, capte des rayonnements émis
naturellement par le milieu sondé. La majorité des plateformes satellitaires en orbite contiennent des
instruments a voix passive effectuant des observations a I'échelle globale. Plusieurs parametres
caractérisent les plateformes satellitaires quel que soit leur type d’orbite ou domaine d’applications
définis ci-apres :

e Trace au sol : ensemble des points a la surface, situés a la verticale du satellite ;

e Cycle orbital : nombre de révolutions accomplies par un satellite autour du globe pour se
retrouver au-dessus de son point de départ ;

e Période de revisite : c’est la période nécessaire pour que l’instrument embarqué sur la
plateforme satellitaire observe de nouveau un méme point de la surface du globe ;

e JFOV (Instateneous Field Of View) : c’est I’angle solide (mrad) avec lequel le détecteur de

I’instrument est sensible au rayonnement électromagnétique ce qui sert a définir la résolution

spatiale de I’instrument.

Plusieurs instruments infrarouges existant ont pour objectifs 1’étude du cycle de carbone, ses
origines et ses puits ainsi que le suivi continu des gaz a effet de serre primaires : le CO2 et le CH4. Ces
instruments ont surtout I’avantage de pouvoir fournir des mesures spatiales plus étendues que celles
obtenues depuis le sol.

Quelques instruments satellitaires actuels et futurs ainsi que leurs parametres sont présentés
dans le Tableau 1.1. Dans ce tableau, on peut distinguer trois grandes familles, dont chacune a ses
avantages et ses inconvénients. La premiere étant la mode de visée au limbe comme ACE-FTS qui a
une discrétisation verticale tres fine y compris a haute altitude, mais il posseéde une couverture spatiale
trés faible. Les instruments utilisant le mode de visée nadir dans la partie thermique de I’infrarouge
sont par exemple AIRS, IASI/IASI-NG et TANSO-FTS. Cette famille d’instruments fournit des
mesures de jour comme de nuit sur la surface des terres et des océans, avec une revisite pouvant aller
jusqu’a deux ou trois fois par jour, permettant ainsi une surveillance journaliere des variations des
GES. Cependant, ces derniers souffrent d’une faible résolution spatiale et d’une sensibilité verticale
limitée. La troisieme famille dans ce tableau concerne les instruments qui utilisent le mode de visée au
nadir mais dans la partie SWIR de I’infrarouge, comme OCO-2 et -3, ainsi que la deuxieéme partie du
spectre de TANSO-FTS, et le futur satellite Microcarb. Ces instruments captent la lumiere réfléchie
par la surface ce qui donne une meilleure résolution verticale et une meilleure sensibilité dans les
basses couches atmosphériques. Par contre, la résolution spatiale reste modeste avec une faible
sensibilité dans la couche limite. De plus, ce type d’observations n’est pas adapté aux mesures de nuit
et au-dessus des mers.
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Instruments/Plateformes Dates de lancement Domaine spectrale (cm™!) Période de revisite Références
(jours)

ACE-FTS sur SCISAT-1  Aout 2003 750-4400 (Boone et al. 2004)
AIRS sur Aqua Mai 2002 650-2665 1 (Aumann et al. 2003)
HIRDLS sur Aura Juillet 2004 575-1608 16 (Gille et al. 2008)
IASI sur Metop A/B/C Octobre 2006 645-2760 1 (Clerbaux et al. 2002)
0CO-2 Juillet 2014 CO; : 6146-6273, 4790- 16 (Crisp 2011)

4894
OCO-3 sur ISS Mai 2019 CO, : 6146-6273, 4790- 3 NASA/JPL

4894
TROPOMY/ Sentinel-5P Octobre 2017 4184-4329 1 ESA/Sentinel-5
TANSO-FTS sur GOSAT Janvier 2009 700-1800, 4800-13200 3 (Suto et al. 2006)
TanSat/CarbonSat Décembre 2016 4854, 6211 <16 (Liu et al. 2014)
IASI-NG sur Metop-SG Prévu pour 2022 645-2760 1 (C Crevoisier et al. 2014)
Microcarb sur Myriade Prévu pour 2022 4800-6250 25 CNES
CO2M sur Sentinel 7 Prévu pour 2025 12936-13386; 5970-6289 ; 10-12.5 ESA

4773-5025

Tableau 1.1: Missions spatiales actuelles et futures pour le suivi des gaz a effet de serre.
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Les mesures depuis 1’espace s’effectuent a partir des instruments performants pour pallier aux
manques de répartition géographique des mesures de référence depuis le sol. Cependant, les mesures
sols ont une meilleure résolution spectrale et un meilleur rapport signal sur bruit (SNR). Pour cela, ils
servent a la validation satellitaire et completent les observations depuis 1’espace et sont ainsi regroupés
dans des réseaux internationaux. Ces derniers fournissent des informations plus précises notamment
sur la couche limite, mais aussi sur les especes de courte durée de vie qui restent dans les basses
couches et qui sont difficiles a détecter depuis 1’espace.

Les mesures sols sont regroupées majoritairement dans deux réseaux internationaux NDACC
(network for the detection of atmospheric composition change, https://www.ndsc.ncep.noaa.gov/) et
TCCON (total carbon column observing network, https://tccondata.org/) équipés de spectrometres a
transformée de Fourier (FTIR).

Le réseau TCCON comprend un peu plus de 20 stations de mesures (voir Figure 1.18) qui ont
pour objectif la mesure précise des colonnes totales de CO2, CO, CH4, N2O, H20O, HF et autres gaz (D.
Wunch et al. 2010) afin de valider les missions spatiales. Les instruments TCCON mesurent
I'absorption de la lumiere solaire directe par les gaz atmosphériques dans la région spectrale du proche
infrarouge (NIR). Ce réseau a effectué¢ des mesures durant la campagne MAGIC dont les résultats
seront décrits dans le Chapitre 4.
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Figure 1.18: Carte mondiale regroupant les différentes stations de mesures au sol du réseau
TCCON (https://tccon-wiki.caltech.edu).

L'un des FTIR de haute précision le plus répandu est I'lFS125HR de Bruker™ avec plus de 30
instruments actuellement déployés dans le monde au sein des deux réseaux mentionnés. Cet instrument
particulier (voir Figure 1.19) a une grande différence de chemin optique, donc une tres haute résolution
spectrale (0,02 et 5x107 cm™! pour les réseaux TCCON et NDACC, respectivement). Cette derniére
est au détriment de la taille de I’instrument qui est de 2mx1mx3m et une masse de plusieurs centaines
de kg.
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Figure 1.19: (a) Le tracker solaire et la station météorologique de l'instrument FTIR a ['observatoire de
Maido sur l'ile de la Réunion. (b) Le spectrométre infrarouge a haute résolution spectrale (IFS125HR) se
trouve dans la piece en dessous du tracker (Baray et al. 2013).

Cependant, ce spectrometre n'est pas adapté aux campagnes de terrain a cause de son grand
encombrement et la nécessité d’avoir un personnel qualifié¢ sur place, ce qui limite 1'extension au sol
des mesures atmosphériques. Plusieurs projets ont été mis en ceuvre afin de répondre a ces limitations.

Une alternative est le nouveau IFS125M de Bruker (Pathakoti et al. 2019), qui est la version
mobile du spectrometre IFS125HR. 11 est identique au IFS125HR, mais il est plus léger et peut étre
monté et démonté plus facilement, notamment durant les campagnes de mesure. L’IFS125M utilise
des miroirs paraboliques a 60° sur les axes, qui sont plus difficiles a aligner. Ce spectrometre offre une
haute résolution spectrale, mais il a encore une longueur d'environ 2m et il doit étre aligné de maniere
laborieuse apres chaque transport.

Une autre solution consiste a utiliser des instruments plus compacts de moyenne a basse
résolution qui sont en cours d’étude, tels qu'un spectrométre a réseau (0,16 cm™), un interférometre
Fabry-Pérot a fibre (deux configurations présentées dans Kobayashi et al. 2010) et I'FS66 de Bruker
(0,11 cm™) décrit dans Petri et al. 2012.

L'EM27/SUN est le premier instrument a offrir un spectrometre compact, optiquement stable,
transportable (Gisi et al. 2012) avec un rapport signal/bruit (SNR) élevé et qui fonctionne dans la
région infrarouge a courte longueur d’onde connu sous le nom SWIR (short-wave infrared region).
L'Equinox 55 est un instrument de Bruker qui combine les avantages de la haute résolution de I’IFS66
et la grande stabilité de ’EM27/SUN. Il offre une trés grande stabilité par rapport aux perturbations
thermiques et mécaniques avec une résolution de 0,26 cm™ (Petri 2017).

L’EM27/SUN est comparé a un IFS125HR colocalisé du réseau TCCON qui confirme sa
stabilité sur des périodes de plusieurs années. Grace a cette stabilité a long terme de ’EM27/SUN et
son efficacité a mesurer les GES, il a été décide de former un réseau de collaboration pour I’observation
de la colonne de carbone COCCON (Frey et al. 2019). Ce dernier deviendra un complément utile au
réseau TCCON dans les régions reculées. L'un des principaux objectifs de COCCON est de fournir
des services de mesures de performance et de qualité aux EM27/SUN a I'Institut de technologie de
Karlsruhe (KIT).
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Un prototype appelé CHRIS (Compact High-Spectral-Resolution Infrared Spectrometer), a été
congu pour répondre a des caractéristiques tres spécifiques : une haute résolution spectrale (0,135 cm”
!, meilleure que celle de TANSO-FTS et du futur IASI-NG) et une large gamme spectrale (680-5200
cm) pour couvrir les bandes infrarouges des satellites actuels et futures et optimiser la quantité des
especes mesurées. En outre, ce prototype est transportable et peut fonctionner pendant plusieurs heures
sur batterie (>12 h), ce qui le rend adapté aux campagnes de terrain. Avec ce prototype, toutes les
régions spectrales de 1I’infrarouge sont maintenant couvertes soit par I’IFS125HR des réseaux NDACC
et TCCON, soit par ’EM27/SUN et CHRIS pour aboutir a une amélioration significative de la
restitution lorsque la synergie TIR/NIR/SWIR est utilisée. En plus, CHRIS a pour objectif la
comparaison des concentrations des gaz traces a ceux obtenues par les instruments satellitaires comme
IASI-NG.

Tous ces efforts rentrent dans la perspective de pouvoir utiliser les mesures des gaz a effet de
serre pour I'évaluation des réductions d'émissions telles que spécifiées par les traités internationaux,
dont le protocole de Kyoto et l'accord de Paris, et une meilleure compréhension de la machine
climatique.
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1.5. Conclusion.

Ce chapitre a rappelé 1’état actuel de la compréhension scientifique du systéme climatique ainsi
que la composition physico-chimique de I’atmosphére dans les deux premiéres parties. Ensuite, les
deux principaux gaz a effet de serre (GES) d’origine anthropique (CO> et CHs) sont discutés dans la
troisieme partie de ce chapitre, en fonction de leurs origines, source, puits et variabilités dans
I’atmospheére terrestre.

Pour comprendre les procédés mentionnés ci-dessus, I’observation de I’atmosphere terrestre
est essentielle, notamment pour surveiller I’évolution de la concentration des gaz a effets de serre.
Dans ce contexte, des initiatives environnementales ont été mises en place pour lutter contre
I’augmentation de la concentration des GES. C’est pourquoi les différents types d’instruments (passifs
et actifs) ainsi que les différentes méthodes, notamment les plateformes satellitaires et les mesures
depuis le sol, ont été présentées dans la quatrieme partie de ce chapitre.

En outre, il est indispensable de développer de nouvelles techniques instrumentales plus
sensibles afin d’avoir des spectres mieux résolus et ainsi valider les données satellitaires et d’observer
I’évolution de la composition atmosphérique de maniere routiniere a long terme. De plus, on a présenté
dans cette partie les synergies instrumentales employées pour sonder 1’atmosphére afin d’en déduire
le maximum d’informations (structure verticale, ¢tude simultanée de plusieurs gaz traces, comparaison
des signatures dans différents domaines spectraux).

Avant de discuter les résultats obtenus dans ce travail, nous rappelons, dans le chapitre suivant,
les notions de bases de la spectroscopie et le principe de telles mesures.
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Chapitre 2 : Principe de mesures FTIR a visée solaire.

Introduction

La mesure de télédétection depuis le sol en visée zénithale repose sur principe de I’interaction
rayonnement (soleil) - matieére (atmosphere) et requiert ’utilisation de la spectroscopie moléculaire
afin de déterminer les concentrations de gaz dans 1’atmosphere.

La spectroscopie infrarouge a haute résolutions spectrale (IRHSR : Infrared High Spectral
Resolution) est une technique tres utilisée en télédétection spatiale, notamment car elle offre des
observations radiométriquement précises (Revercomb et al. 1988). C’est un outil essentiel pour évaluer
la composition chimique de I’atmosphére afin d’en déduire son évolution, notamment pour mieux
comprendre I’influence des activités anthropiques sur I’environnement.

Les spectres mesurés dépendent des variables de température et de pression, qui sont
impliquées dans 1’équation de transfert radiatif présentée dans la premiere section de ce chapitre. Cette
derniere implique la connaissance des parametres spectroscopiques comme la position, I’intensité des
transitions et la forme des raies pour pouvoir analyser le spectre. Ces parametres, ainsi que d’autres
phénomenes affectant la forme des spectres a basse fréquence comme les continua et le line-mixing
sont expliqués dans la deuxieme partie.

La derniere partie est dédiée a la résolution de I’équation de transfert radiatif a 1’aide d’un
algorithme raie-par-raie. Plusieurs algorithmes utilis€s dans les communautés francaises et
internationales sont présentés, ainsi que le code ARAHMIS développé au LOA utilisé dans le cadre
de cette these.

2.1. Transfert radiatif.

Les spectres mesurés par un spectrometre a transformée de Fourier (FTIR) sont interprétés en
termes d’abondance, de température et de pression grace a I’inversion de I’équation de transfert radiatif
(ETR) en atmosphere purement absorbante. Dans cette section, on cherche a présenter cette équation
ainsi que le spectre solaire qui est la source d’énergie essentielle de notre spectromeétre.

2.1.1. Equation de transfert radiatif en milieu absorbant.

Un spectre mesuré dans la plage spectrale correspondant a 1'émission solaire correspond a
I’intensité du rayonnement électromagnétique ayant traversé 1’atmosphere qui a son tour refléte la
composition en concentration des gaz atmosphériques. Ces concentrations sont obtenues a partir d’un
algorithme d’inversion des spectres mesurés puisqu’il s’agit d’une mesure indirecte de I’action des gaz
sur le rayonnement. Cependant, le cceur d’une méthode d’inversion réside dans la précision du modele
direct (voir section 4.1.2). En méme temps que la conception du modele direct, il faut aussi concevoir
le modele qui calcul les fonctions de poids ou les Jacobiens (section 4.1.2) qui représentent une partie
importante du processus d’inversion.
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On prend le cas simple ou ’ETR est calculée dans une seule dimension verticale. Ainsi, on
considérera que le milieu atmosphérique est stratifié en couches homogenes, paralleles et sphériques
(voir Figure 2.1). Chaque colonne atmosphérique, définie généralement a partir de la température et
la pression a ses limites, est considérée comme indépendante et les interactions d’une colonne a ’autre
ne sont pas prises en compte. La formulation de I’ETR est issue de la loi de Beer-Lambert qui permet
de décrire 1’évolution de I’intensité d’une onde électromagnétique I(v), v (exprimé en Hz) étant la
fréquence, lors de I’interaction avec une couche atmosphérique le long du trajet optique dz (cm) :

dl(v) = —k&s I(v) dz 2.1

ot, k2PS: (exprimé en cm™) est le coefficient d’absorption du milieu.

La couche atmosphérique traversée émet également un rayonnement décrit par la formule
suivante :

dl(v) = k&™s J(v,T) dz 2.2

ot k&M (v) est le coefficient d’émission du milieu et J (v, T) est la « fonction source » qui dépend de
I'émission thermique de la température du milieu.

En équilibre thermodynamique local, ou seule la température provenant de 1’émission
thermique gouverne la répartition des molécules dans les différents niveaux d’énergie, le rayonnement
émis par chaque couche ne dépend que de sa température et /(v) est donné par la fonction de Planck :

Jw, T) = B(v,T) = 2hv3c?[exp(hv/kT) — 1]71 2.3

ou ¢ représente la célérité de la lumiere (m/s), k la constante de Boltzmann (1.380649x10° 2 J.K ™) et
h la constante de Planck (6.62607015x10>* J.s). Cette fonction correspond au rayonnement émis par
un corps noir a la fréquence v exprimée en Hz et a la température T exprimée en K. En appliquant la
loi de Kirchhoff a chaque couche de 1’atmosphére (les coefficients d’absorption kS et d’émission
k{imis' sont égaux), on obtient une nouvelle forme de I’ETR :

dl(v)/dz = —k,[I(v) — B(v,T)] 2.4

En introduisant la transmission gazeuse intégrée Ty, sur un intervalle spectral Av et sur un trajet
géométrique entre deux altitudes z; et z,, on peut obtenir la formulation générale pour I’ETR :

Z 2.5
[(v,z) = 1yTy, + f k,(z)B(v,T)exp[—k,(z)]dz
avec, '
Ty =— [ d J Y epl—ko(D)]d
wegp) v | ekl

1

ou [, correspond au rayonnement émis par la source lumineuse, qui dans notre cas est le soleil, en z =
0. Ainsi, a partir de la formule générale précédente, on peut établir I’équation de la luminance spectrale
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(radiance en anglais), dans le cas d’une atmosphére purement absorbante, pour une visée au zénith ou
en d’autres termes, pour une mesure depuis le sol :

H h H
Ly = f ko (W)B(v, T) exp(— f o (R)dRY dh + Logrgy exp(— f ko (W) dR)
0 0 0

ou h représente ’altitude des couches atmosphériques, exprimée en cm, comprises entre la surface
(z; = 0) et le sommet de I’atmosphére (z, = H). Les spectres mesurés par CHRIS couvrent la région
thermique de I’infrarouge (680-1300 cm™), ou I’émission atmosphérique ne peut étre négligée par
rapport au rayonnement solaire direct. Le premier terme correspond au rayonnement émis par les
couches atmosphériques et transmis en direction de CHRIS (partie 1 de la Figure 2.1). Tandis que le
deuxieme terme représente le rayonnement solaire direct (partie 2 de la Figure 2.1).

o
& Sol: Psurf.. Tsnrf, Csol §

Figure 2.1: lllustration de I’observation du rayonnement provenant des couches atmosphériques (1) et du
soleil (2) en mode de visée au zénith.

2.1.2. Spectre solaire

Dans ce travail, le soleil est la source d’énergie essentielle pour I’obtention d’un spectre
atmosphérique en visée de zénith. Le soleil émet un spectre variant des rayons gamma aux ondes radio,
en passant par ’'UV, le visible et I’infrarouge. Au niveau de la mer, seules les radiations dont la
longueur d’onde est supérieure a 300 nm peuvent €tre observées puisque 1’atmosphére terrestre est
opaque en dessous de cette valeur a cause de I’absorption tres forte par 1’ozone, de I’O2 et Na. 1l faut
bien noter que le soleil se comporte comme un corps noir a une température moyenne d’environ 5800
K.

A I’équilibre thermodynamique, la loi de Planck décrit la luminance B;(T) d’un corps noir en
fonction de sa température et sa longueur d’onde :
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2hc? 2.7
By(T) = [W.m™2.sr t.m™1]

7 [exe () 1]

avec k la constante de Boltzman. La Figure 2.2 présente les variations spectrales de la luminance
solaire au sommet de I’atmosphere (TOA) et au niveau de la mer (BOA) en absence de nuages et
d’aérosols. La luminance diminue en intensité parce que la totalité du flux solaire n’arrive pas a la
surface terrestre, notamment dans I’infrarouge car il est absorbé par certains constituants
atmosphérique comme la vapeur d'eau, le CO2 ou 1'0O3. Cependant, il existe certaines plages spectrales
dans l'infrarouge ou 1'atmosphere est transparent, appelées "fenétres atmosphériques”. L’enveloppe de
ces deux courbes est issue de la fonction de Planck correspondant a un corps noir de température
moyenne d’environ 5800 K.

T0A
BOA
—_— T=5800K

2000

pam

1500

1000
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Spectral Radiant Exitance (W.m’

10°
Wavelength (um)
Figure 2.2: Spectre solaire au sommet de [’atmosphere (TOA )et modélisé au niveau de la mer (BOA).

L’enveloppe de ces courbes est le spectre d’un corps noir a une température moyenne de 5800 K. (Source :
(Herbin and Dubuisson 2016))

En réalité, la luminance solaire a la surface est un produit de la fonction de Planck (Equation
2.7) et la géométrie de visée solaire (spectre de transmittance solaire) depuis le sol comme calculée
par (Toon 2015). Trishchenko 2006 a démontré que la température de luminance effective dépend
fortement du nombre d'onde, donc elle n’est pas une valeur constante de 5800 K. Ainsi il a combiné
le travail de quatre spectres solaires de référence récents, dont deux sont pris en considération avec
une différence relative de 0,1% (ASTM et Kurucz). Ensuite, la fonction de Planck est calculée dans
chaque fenétre spectrale de I’infrarouge correspondant a la plage spectrale de CHRIS ce qui donne
’effet escalier dans la courbe noire de la Figure 2.3. Au final, la fonction de Planck calculée est ajustée
par un polyndme de degré 6 (ligne rouge sur la Figure 2.3).
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Figure 2.3: La fonction de Planck solaire calculée a partir de Trishchenko 2006 (courbe noire) et le fit
polynomial de degré 6 de cette fonction (courbe rouge).

Toon 2015 a calculé le spectre de pseudo-transmittance correspondant a la lumiere solaire
directe du centre du disque solaire pour les observations satellitaires ainsi que pour les mesures depuis
le sol. Le spectre correspondant a des mesures depuis le sol est utilisé comme spectre solaire incident
interpolé sur la grille spectrale de notre instrument. La convolution du spectre de pseudo-transmittance
de Toon et le fit polynomial calculé précédemment, nous donne la luminance solaire qui correspond a
la courbe verte de la Figure 2.4. Cette étape est indispensable pour la modélisation du signal mesuré
par I'instrument CHRIS.
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Figure 2.4: Convolution de la fonction de Planck (courbe rouge de la Figure 2.3) avec le spectre de pseudo-
transmittance de Toon (2015).
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Un élément supplémentaire essentiel fait partie des parametres caractéristiques d’un spectre
infrarouge d’absorption qui est I’angle zénithal solaire (SZA : Solar Zenithal Angle). Chaque SZA
correspond a un chemin optique différent donc si ce parametre est mal calculé il introduit une erreur
significative dans le processus d’inversion et par conséquence dans les concentrations des gaz
atmosphériques retrouvées. Dans ce manuscrit, la routine expliquée dans (Michalsky 1988) est adoptée
pour calculer I’angle zénithal solaire associé a chaque spectre dont le code est donné en Annexe. Cette
routine dépend de 1’heure de mesure et de I’emplacement (latitude et longitude) de I’instrument. Ces
parametres sont essentiels pour calculer la date julienne qui servira a calculer 1’ascension et la
déclinaison (dec). Ensuite, le temps local en radians est calculé pour établir 1’angle horaire (ha) en
radians. Au final, I’élévation solaire est obtenue en calculant I’inverse du sinus comprenant la latitude,
la déclinaison et I’angle horaire. L ’angle solaire zénithal est le complément de I’¢lévation. Le SZA est
une source d’incertitude importante et sera intégrée dans le bilan d’erreur de CHRIS. En pratique, lors
des expériences nous utilisons un GPS qui nous donne une information sur la latitude, la longitude et
I¢lévation du lieu de mesure.

2.2. La spectroscopie d’absorption infrarouge.

Dans cette section, on définit I’ensemble des parameétres nécessaires a la compréhension du
processus d’absorption du rayonnement infrarouge qui entraine la formation des spectres
rovibrationnels. Les modes de rotation, vibration et rovibration sont essentiels pour déterminer la
position des raies. En plus, les formes des raies spectrales sont définies pour pouvoir déterminer les
profils verticaux des GES. Des parametres supplémentaires jouent un role important en spectroscopie
moléculaire, comme le line-mixing (Mendonca et al. 2016), les absorptions induites par collision
(CIA) (chapitre VI, (Hartmann and Boulet 2008), et les continua de CO» et H>O (Rodimova 2018). La
formation du spectre rovibrationnel du CO; est donné comme exemple puisqu’il est le sujet essentiel
de cette these.

2.2.1. Positions des raies.

2.2.1.1. Généralités.

Lors de I’interaction d’un photon avec la matiere, des processus d’émission et d’absorption
sont établis entre des niveaux d’énergie d’'une molécule ce qui aboutit a des changements structurels
de la matiere. En fonction de 1’énergie de la radiation incidente (longueur d’onde), plusieurs effets
peuvent étre mis en jeu qui vont affecter les différentes couches et états des molécules ou des atomes,
comme illustré sur la Figure 2.5. Dans le domaine spectral UV-visible ou I’énergie du photon incident
est supérieure a 2 eV (1.6x10* cm™), la distribution électronique de la molécule change. Dans le
domaine infrarouge, les noyaux des molécules subissent un changement de configuration, en passant
de I’état fondamental a des états vibrationnels précis, alors que dans le domaine des micro-ondes et IR
lointain, les molécules restent en mode rotationnel sans atteindre les niveaux vibrationnels et
électroniques. Le spectre infrarouge d'une molécule donnée est unique et peut étre utilisé pour
identifier cette molécule, similaire a une empreinte digitale qui est propre a chaque individu (Griffiths
and de Haseth 2007).
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Figure 2.5: Principaux effets de l'interaction lumieére-matiere.

Une transition entre les niveaux d’énergie d’une molécule est déterminée a partir de la formule
suivante :

AE = hv = hc/A = hcv 2.8

ou & est la constante de Planck, c la vitesse de la lumiere, v la fréquence, 4 la longueur d’onde, et v est
le nombre d’ondes. Les transitions moléculaires sont décrites par un spectre énergétique que 1’on peut
déterminer en résolvant I’équation de Schrodinger :

ﬁlpn(r, t) = Enlpn(r: t) 29

ot Y, (1, t) est la fonction d’onde caractéristique de 1’état quantique n, telle que :

E, '
Yn(r,t) = P (r,t) exp(—iTt) 2.10

E,, est I’énergie de I’état n, et H est I’opérateur Hamiltonien. Ce dernier contient deux termes, un
correspondant a 1’énergie cinétique des noyaux et des électrons et I’autre correspondant a I’énergie
potentielle.

Pour une molécule composée de noyaux de masse My et de i électrons de masse m,, |’équation
2.9 devient impossible a résoudre pour les systemes moléculaires. Toutefois, une molécule est
constituée d’atomes qui sont formés par des noyaux et des €lectrons orbitant autour de ces derniers.
Puisque la structure de 1’atome fait que le noyau est plus lourd que les électrons, il apparait que le
mouvement des noyaux est trés lent par rapport aux déplacements des électrons. Cela conduit a
I’utilisation de I’approximation Born-Oppenheimer, qui fait I’hypothése que les variables nucléaires

et électroniques peuvent étre séparées en deux parties distinctes, on peut alors écrire :

E, = E; + E, + E, + Eg 2.11

avec Eg I’énergie électronique associée aux mouvements des €lectrons, E;, E,, Eg reflétent I’énergie
interne des noyaux et correspondent respectivement a des mouvements de translation, de vibration et
de rotation. De maniere générale, E; < E, < Eg, ou ces énergies sont quantifiées de sorte qu’elles ne
peuvent prendre que des valeurs précisément déterminées, définies par 1’état quantique de la molécule.
Cette derniere, dans le cas d’une vibration, exécute un mouvement complexe. Ce mouvement peut étre
décomposé en des mouvements plus simples en classant la molécule dans des groupes fonctionnels de
symétrie moléculaire, ce qui permet de déterminer la structure d’un spectre.
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2.2.1.2. Spectroscopie rovibrationnelle d’absorption.

En spectroscopie rovibrationnelle, on observe des transitions entre des niveaux d’énergie
rotationnelle associées a des niveaux de vibration différents. Dans le cas de molécules diatomiques, ou
polyatomiques linéaires comme le CO2, I’énergie rotationnelle est définie comme 1’énergie cinétique
(énergie potentielle négligeable) d’un rotateur rigide ou la liaison entre les atomes est représentée par :

EIt=BJ(J+1)=DJ?(J + 1)2 2.12

avec la constante de rotation B [cm™1] = h?/8m?I = h?/(8m?uR%) , ou I = uR% est le moment
d’inertie, J le nombre quantique de rotation, et D la constante de distorsion centrifuge.

Le mouvement de vibration pour ce type de molécules peut étre modélisé en mécanique

classique, qui considere que les atomes sont reliés par un ressort obéissant a la loi de Hooke. L’énergie
vibrationnelle est alors :

ExP(v) = we [(v + %) — X, (v + %)21 213

oll w, [cm™1] est la constante vibrationnelle, v le nombre quantique de vibrations, et x, est appelée
constante d’anharmonicité.

Par application de I’approximation de Born-Oppenheimer (Equation 2.11) et en considérant
1’état fondamental électronique constant, 1’énergie de rotation-vibration s’écrit :

E,(v,]) = E;° + EX™ (v) 2.14
2
=B](]+1)—D]2(]+1)2+wel(v+%>—xe(v+%) l

L'absorption du rayonnement infrarouge n'est possible que si les molécules ont la capacité de
modifier leur moment dipolaire non nul pendant la transition, ce qui conduit aux regles de sélection
suivantes :

Av= +1,%£2,43,... et AJ=0,%1

Un schéma des niveaux d'énergie illustrant les transitions rovibrationnelles possibles est donné
dans la Figure 2.6.

Lors des transitions vibrationnelles entre v et v + 1, / change de +1 et de 0 ce qui conduit a
des raies d'absorption qui peuvent €tre divisées en trois groupes différents, appelés les branches d'un
spectre :

e Les transitions de v a v + 1 avec AJ] = —1 construisent la branche P qui est située du coté des
basses fréquences.

e Les transitions de v a v + 1 avec A] = +1 construisent la branche R qui est située du coté des
hautes fréquences.

e Les transitions de v a v + 1 avec AJ = 0 construisent la branche Q entre la branche P et la
branche R. Elle n'est autorisée que pour les molécules dont les moments angulaires sont
paralleles a leur axe de symétrie.
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Figure 2.6: Diagramme énergétique des transitions d 'une bande rovibrationnelle pour une molécule linéaire.
(Source : (Banwell 1983))

Dans un spectre de molécule diatomique, les spectres de rotation-vibration sont les plus simples
et seuls les transitions A = +1 et A] = —1 sont permises.

Le domaine spectral qui nous intéresse ici est I’infrarouge moyen, typiquement compris entre
600 et 5500 cm!, qui est le siege des spectres de transitions rovibrationnelles des molécules
polyatomiques, notamment dans notre cas d’étude (CO2 et CH4). Cependant, les transitions
rovibrationnelles ne peuvent étre observées qu’en phase gazeuse et pour des molécules légeres.
Puisque la constante de rotation B est inversement proportionnelle a la masse réduite u (cf. équation
2.12), B sera négligeable quand la masse de la molécule augmente, donc la structure rotationnelle ne
peut étre résolue. C’est le cas des chlorofluorocarbures (CFC) qui ont une longue durée de vie dans
I’atmosphere (>50 ans) et qui absorbent fortement dans I’infrarouge.

Les spectres de molécules polyatomiques comme le CO:z et le CHs sont beaucoup plus
compliqués. Une molécule non-linéaire possede 3N-6 degrés de liberté de vibration, N étant le nombre
d’atomes en considérant que chacun posseéde trois degrés de liberté et que parmi les 3N degrés de
liberté, trois correspondent a une translation et trois correspondent a une rotation. Il faut bien noter
qu’une molécule linéaire a seulement deux degrés de liberté de rotation, donc elle possede 3N-5 modes
fondamentaux de vibration.

Maintenant, on considere le cas de CO; qui est une molécule linéaire polyatomique ayant 3N-
5 degrés de liberté de vibration soit 4 modes normaux de vibration. Ces derniers sont représentés sur
la Figure 2.7 avec leurs nombres d'ondes correspondants. La vibration d'étirement symétrique
n’absorbe pas dans I’infrarouge en raison du moment dipolaire inchangé, contrairement aux trois autres
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modes qui sont centrés 4 666 cm’!' et 2350 cm’!, correspondent A des bandes d’absorption dans le
spectre. En ce qui concerne les vibrations d'étirement (symétrique et asymétrique), J ne peut pas étre
égal a 0, puisque le moment dipolaire change parallelement a I'axe de la molécule. Ce n'est pas le cas
des vibrations de flexion (bending), qui éliminent la linéarité de la molécule et entrainent une variation
du moment dipolaire perpendiculaire a I'axe de la molécule. La structure d'une bande 2v; + v3 de CO2
(Rothman et al. 2005) enregistrée par CHRIS a Izafia est présentée dans la Figure 2.8, ou les lignes
spectrales sont dues a des combinaisons de modes vibratoires différents.

O C O O C O

-o—@0—e- ~o——o-

Symmetric elongation Asymmetric elongation
1340cm! 2350cm™
Bending Bending
666cm? 666cm™

Figure 2.7: Les vibrations fondamentales (modes normaux de vibration) de la molécule linéaire de dioxyde de
carbone, ou la vibration d'étirement symétrique (en haut a gauche) n’absorbe pas dans I’infrarouge
contrairement aux autres. (Herbin and Dubuisson 2016)
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Figure 2.8: Spectre d'absorption infrarouge de la bande 2v, + v3 de CO; enregistré avec CHRIS a Izarfia.

2.2.2. Profils des raies.

Une transition entre deux niveaux d’énergie est représentée par I’Equation 2.8, illustrée par un
profil de raie qui correspond a la distribution spectrale de la probabilité d’interaction par unité de
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longueur, d’un photon et d’une molécule. Cette transition est décrite mathématiquement par un pic de
Dirac en négligeant I’influence des erreurs dii a I’instrumentation. Cependant, les raies spectrales sont
souvent élargies naturellement, par effet de pression et par effet Doppler.

2.2.2.1. Elargissement naturel.

D’aprés le principe d’Heisenberg, la durée de vie d’un niveau d’énergie et sa position ne
peuvent pas étre exactement déterminées :

AE.At > h 2.15

ou 7 est la constante de Planck réduite (ou constante de Dirac).

En d’autres termes, pour avoir une énergie parfaitement définie, il faut que le temps de vie de
I’état excité soit infinie, ce qui est impossible en pratique. Pour cela un élargissement des raies est
observé.

On peut relier cet élargissement Av au moment de la transition M), comme suit :

Ap = AE _ 1 32m3v3 M2 2.16
VSR T (4mey)3hc3 Ml

qui est beaucoup plus important pour un état électronique que pour un état de rotation. Dans les
conditions atmosphériques, notamment dans [’infrarouge, la largeur naturelle de la raie est
typiquement entre 107 et 10 Hz. Cette valeur est négligeable en comparaison des autres sources
d’élargissement.

2.2.2.2. Elargissement par pression.

Cet ¢élargissement résulte de la collision entre les molécules d’un méme milieu sous 1’effet de
la pression (P>133 Pa), donc dans la basse troposphere (<50 km). Ces collisions successives, avec une
durée moyenne T entre eux, provoquent un déphasage de la radiation émise ou absorbée, ce qui conduit
a un élargissement du profil de raie Av qui s’écrit comme suit :

1 2.17

gaz :

1 kT 1 2.18

ou 7 est la vitesse moyenne des molécules, o est la section efficace de collision, et k la constante de
Boltzmann. La largeur de raie est donc proportionnelle a la pression P : plus la pression est élevée,
plus les collisions sont nombreuses, plus le temps passé sur un niveau est court et plus la largeur de
raie augmente.
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La forme des raies affectées par des collisions intermoléculaires due a la pression est exprimée
a I’aide de la loi de Lorentz :

a,/m 2.19
(v —vy)? + a?

fiw) =

ol v est le nombre d’ondes et o la demi-largeur a mi-hauteur (HWHM), tel que : a; =

ao(p/Po)(To/T)Y?, ay étant la largeur a mi-hauteur a pression et température standard,
respectivement pg et T.

2.2.2.3. Elargissement par effet Doppler.

La forme et la largeur des raies d’un gaz dans un spectre de vibration-rotation dépend fortement
de la pression, P. Pour les gaz a faible pression (P<133 Pa), la forme et la largeur d’une raie spectrale
est déterminée par la vitesse de déplacement de la molécule par rapport au détecteur, autrement dit
I’effet Doppler. Cet élargissement est prédominant dans le cas des gaz dilués donc dans la haute
atmosphere a des altitudes supérieures a 40 km. La forme d’une raie Doppler centrée a un nombre
d’onde v, est donnée par :

() = exp I (v - vo) l 2.20

ou ap est la demi-largeur a mi-hauteur donnée par :

vy [2(In2) kT 2.21

a =

b= ¢ m

ol k est la constante de Boltzmann, 7 la température (en K), vy le nombre d’onde central de la
transition, ¢ la célérité de la lumiere (en m/s), et m la masse de la molécule (en kg).

Pour les mesures atmosphériques, notamment celles effectuées par des satellites en mode de
visée au nadir ou par des spectrometres en mode de visée solaire, comme CHRIS, I’ensemble de la
colonne atmosphérique est observé. Ainsi, le spectre mesuré reflete la combinaison des effets de
pression et de température. Dans ce cas, la forme d’une raie est donnée par une convolution des profils
Lorentz et Doppler ; connue sous le nom de profil de Voigt.

2.2.2.4. Profil de Voigt.

Le profil de raie appelé profil de Voigt, résulte alors de la convolution des deux profils
Lorentzien (section 2.2.2.2) et Gaussien (section 2.2.2.3) et s’écrit :

1 a
32 ¢ (v - vo)2 + a?

r__ 2 2.22
£y ) = u] v

5 exp l—
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Les profils de Voigt ne peuvent pas €tre exprimés analytiquement mais numériquement. Ce
probléme est bien connu pour un calcul raie par raie de 1’équation de transfert radiatif (voir section
2.1.1) puisqu’il nécessite un temps de calcul élevé. Le profil de Voigt est le plus souvent utilisé pour
les sondages de I’atmosphere, notamment en mode de visée au zénith. Tous ces profils sont illustrés
dans la Figure 2.9. 11 est a noter qu’il existe des profils de type « Non-Voigt » (Wcisto et al. 2016)
utilisés pour des mesures en modes de visée différentes, mais ils ne seront pas discutés ici.

1.0 S

Gauss Largeur Naturelle

0.8 4

0.6 4
Lorentz

0.4 4

Intensité relative (u.a.)

0.2 S

0.0

Fréquence relative (u.a.)

Figure 2.9: Formes spectrale de raie : la courbe noire correspond a une pure fonction Gaussienne
(¢largissement par effet Doppler) et la courbe rouge a une pure fonction Lorentzienne (élargissement par la
pression). La convolution de ces deux profils de raies est approximée a un profil de Voigt couramment utilisé
pour modéliser la forme des raies d’absorption atmosphérique (courbe verte).

Pour définir le coefficient d’absorption, on donne dans un premier temps I’intensité d’une
transition entre deux niveaux de vibration-rotation, exprimé en cm’/(molécues.cm™), a la température
de référence Trer=296 K qui s’€écrit :

8n3 2.23
)M,S,m-%—

hvgny gk
Sk = (1 - 312

CN Iing

ol n, et nm; définissent les populations des états bas et haut respectivement, g, et g; sont les
dégénérescences des niveaux k et /, avec N la densité moléculaire et M},; le moment de transition.

La loi de distribution de Boltzmann donne la population des états. A 1’équilibre
thermodynamique, la fonction de partition de population est donc exprimée comme suit :
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& _ &ex (_ﬁ 2.24
Nl g1 p kT

L’intensit¢ d’une transition a une température donnée T peut étre calculée aprés la
détermination de Sy; pour Te=296 K et Prer=1 atm :

0(T,ep) exp(~ 2575 [1 = exp (- 25780)]

T hCE hCv
Q( ) exp(_ kTre’;) [1 B exp <_ kTT‘ekfl>]

2.25

St(T) = St (Tres)

hCEy
kT

ol E}, est I’énergie de 1’état du bas (cm™) et Q(T) = Xx gk exp( — ) est la somme de la fonction

de partition interne.

Finalement, le coefficient d’absorption, exprimé en molécule’!/cm?, d’une transition j est le
produit de I’équation 2.25 avec le profil de Voigt donné par :

kjabs.(v, T,p) = Sj(v, T,p).f(v, v;, T,p) 2.26

Pour généraliser ce coefficient pour plusieurs raies proches spectralement, on somme les
coefficients d’absorption de chacune des transitions j et on le multiplie par la quantité d’absorbant u
de chacune des especes moléculaires i, comme suit :

Ug
i=1 J

La Figure 2.10 montre I’intensité d’une bande spectrale du monoxyde de carbone (CO) simulée
avec le code de transfert radiatif du LOA (ARAHMIS) (cf. Chapitre 3). Les branches P et R sont
clairement visibles ainsi que les variations de positions et d’intensités des raies en fonction des
différentes valeurs de J.

2.27
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Figure 2.10: Spectre de transmission du CO simulé avec le code de transfert radiatif du LOA (ARAHMIS), ol
les branches P et R sont clairement visibles.

2.2.3. CIA et continua d’absorption.

L’approche Line-By-Line (LBL) consiste a calculer le coefficient d’absorption de chaque
espece gazeuse a tous les niveaux de 1’atmosphére avec une résolution spectrale fine (Herbin and
Dubuisson 2016). Ensuite, une convolution de la luminance (Equation 2.6) calculée a la résolution de
I’instrument par la fonction d’appareil instrumentale (ILS, voir section 3.2.5.2) est nécessaire pour
simuler la luminance telle qu’elle est mesurée par 1’instrument.

Dans cette étude, ARAHMIS est le code de transfert radiatif line-by-line qui nous permet de
simuler la radiance sur le domaine spectral thermique et infrarouge moyen (1.9-14.7 pm)
correspondant a CHRIS. L'absorption gazeuse est calculée a partir de la base de données HITRAN
2016 mise a jour (Gordon et al. 2017).

Le profil de Voigt introduit dans la section 2.2.2.4, nous renseigne sur la forme spectrale d’une
raie d’absorption dans le spectre. Cependant, lorsque les molécules interagissent, des changements
transitoires du dipoOle et de la polarisabilité se produisent, ce qui entraine dans certains cas des
modifications importantes de la forme de raie. D’apres (Crawford, Welsh, and Locke 1949), si la
densité du gaz est suffisamment élevée, méme les gaz "inactifs" dans l'infrarouge (molécule isolée
n'absorbant pas les radiations) montrent de larges bandes d’absorption ce qui entraine le spectre appelé
"Collision-Induced Absorption" (CIA).

Un des spectres CIA utilisés dans notre étude est celui de N2-air. Ce dernier s’il n’est pas utilisé
engendre une erreur dans la simulation du mode¢le direct d’ ARAHMIS comme illustré dans la Figure
2.11. Les CIA utilisés dans le code ARAHMIS sont issus de la base de données HITRAN (Karman et
al. 2019).
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Figure 2.11: Comparaison entre les spectres simulés par Arahmis avec et sans le CIA de N»-air
(respectivement en rouge et noir).

En raison de I’absorption induite par O, un effet d’accumulation des ailes lointaines peut étre
observé dans certaines régions spectrales pour lesquelles le nombre et I’intensité des raies sont
importants. C’est le cas de quelques molécules, particulierement la vapeur d’eau, qui entraine un
spectre d’absorption continu appelé « continuum d’absorption ». Les continuums d'absorption pour
H>0, COz (Rodimova 2018) et N0, qui ont une contribution importante dans I’infrarouge, proviennent
du modele MT-CKD (Clough et al. 2005a).

2.2.4. Line-mixing et sections efficaces.

Le spectre mesuré peut étre sensiblement différent de celui calculé avec le profil de Voigt
habituel introduit dans la section 2.2.2.4, en raison d’un effet appelé « line-mixing ». Ce dernier décrit
des situations lorsque les collisions rotationnelles sont suffisamment nombreuses et efficaces pour que
certaines raies ne soient pas "isolées", c'est-a-dire lorsque les contributions des différentes transitions
se chevauchent de maniere significative (Hartmann and Boulet 2008).

Cet effet peut affecter les régions centrales de raies peu espacées et suffisamment élargies en
pression, ainsi que les régions de faible absorption. C'est le cas des branches Q, par exemple, qui
peuvent présenter un rétrécissement important par rapport au comportement des raies isolées. (Ozak,
Aharonson, and Halevy 2016) discutent les spectres d'absorption calculés avec et sans les effets du
line-mixing du COz. Les raies étroitement espacées subissent une modification de leurs formes ce qui
entraine des transferts d'absorption de la région des ailes de la bande vers le centre de la bande. Ce
calcul est implémenté dans ARAHMIS mais ses effets ne seront pas discutés.

Un autre effet important affectant les spectres, notamment dans I’infrarouge thermique, est
I’existence des chlorofluorocarbures (CFC). Ces molécules atmosphériques polyatomiques sont des
especes dites «lourdes » et inertes dans la troposphere. Par contre, leur stabilité¢ leur a permis
d'atteindre la stratosphere, ou la dissociation par le rayonnement ultraviolet a libéré des atomes de
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chlore, qui catalysent la destruction de 1'ozone stratosphérique (Harrison 2018). Ces molécules sont
trés importantes et présentent des caractéristiques infrarouges significatives dans des régions spectrales
spécifiques pour lesquelles il n'existe pas actuellement une quantité suffisante de parametres de raies,
ni mesurés a haute résolution ni calculés théoriquement, dans les bases de données. L'utilisation des
CFC-11 et CFC-12 dans les réfrigérants a été interdite en 1987 mais a cause de leur longue durée de
vie dans I’atmosphére (>50 ans), on peut toujours les détecter, notamment dans la partie thermique de
I’infrarouge. Ces CFC sont utilisés pour simuler le spectre d’absorption de CHRIS dans la bande
infrarouge thermique. Les sections efficaces de ces molécules sont interpolées en utilisant la
triangulation en supposant une dépendance linéaire sur les deux axes p et T (Dudhia 2017). Aucune
extrapolation n'est appliquée ; tous les points en dehors de la zone triangulée sont ramenés a la plus
proche grille comme 1’indique la Figure 2.12.

Temperature
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‘ y .
& 5
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>

Pressure ,

Figure 2.12: Diagramme montrant la méthode utilisée pour interpoler les coordonnées d’une grille
irréguliere (p,T) des données de la section efficace. Les points noirs représentent l'ensemble des coordonnées
(p,T) des données tabulées et les lignes pointillées la grille de triangulation ajustée. Si une coordonnée(p,T)
requise se trouve dans la grille (rouge), sa valeur est interpolée a partir des trois points tabulés qui forment le
triangle local. Si le point se trouve en dehors de la grille (bleu), sa valeur est obtenue a la limite la plus
proche de la grille, point (indiqué par une fleche) des deux points tabulés adjacents.

2.3. Résolution de I’équation de transfert radiatif (ETR).

Plusieurs approches sont utilisées pour calculer la luminance et résoudre I’ETR et I'une des
approches les plus couramment utilisée est le calcul a haute résolution spectrale dit raie-par-raie ou
plus couramment Line-by-Line. Cette solution est précise mais nécessite des temps de calcul
importants dans le cas d’un intervalle spectral large.

2.3.1. Bases de données spectroscopigques.

Pour un calcul de type LBL, on a besoin des parametres spectroscopiques tels que la position
spectrale des raies, leur largeur a mi-hauteur obtenus de calculs théoriques (ou mesures en laboratoire)
issus de la mécanique quantique et de la physique statistique. Ces parametres sont disponibles sous
forme de bases de données utilisées en entrée d’ARAHMIS :

- HITRAN (High-resolution transmission molecular absorption database) qui est issue d’un
travail effectué depuis les années 1960 par I’ Air Force Cambridge Research Laboratories
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(AFCRL), et poursuivi de nos jours par le Atomic and Molecular Physics Division, Harvard-
Smithsonian Center for Astrophysics (USA) : https://hitran.org/ (Gordon et al. 2017).

- GEISA (Gestion et Etude des Informations Spectroscopiques Atmosphériques) est créée en
1972 et développée par le groupe ARA (Atmospheric Radiation Analysis) du laboratoire LMD
(Laboratoire de Météorologie Dynamique, France) : https://geisa.aeris-data.fr/ (Jacquinet-
Husson et al. 2016)

2.3.2. Codes LBL.

Apres avoir introduit les spectres rovibrationnels dans le domaine infrarouge, on a établi
I’équation de transfert radiatif en atmosphere purement absorbante. Les paramétres nécessaires a la
résolution de cette équation, notamment la position et formes des raies, sont ensuite expliquées. La
résolution numérique de ’ETR est réalisée a 1’aide d’un code de transfert radiatif de type raie-par-raie
(Line-By-Line en anglais).

Le code LBLRTM (Line-By-Line Radiative Transfer Model) (Clough et al. 2005b) permet de
réaliser des calculs tres précis et est actuellement considéré par la communauté du transfert radiatif
dans D’infrarouge comme une référence. Toutefois, il reste difficile d’utilisation, de par sa
programmation il s’avére quasiment impossible a modifier malgré le fait qu’il soit open-source et est
relativement couteux en temps de calcul. Ainsi, des algorithmes de type rapide tel que 4A/OP
(Automatized Atmospheric Absorption Atlas) (Scott and Chedin 1981), ou ultra-rapide tel que RTTOV
(Saunders et al. 2018) ont été développés. De méme, dans le cadre des instruments de mesures sol,
d’autres modeles spécifiques sont utilisés tels que SFIT2 (Pougatchev and Rinsland 1995; Pougatchev,
Connor, and Rinsland 1995) ou PROFFIT 9.6 (F' Hase et al. 2004) pour le réseau international
NDACC, et GFIT (Debra Wunch et al. 2011) pour le réseau TCCON.

Afin de répondre aux besoins de cette theése, un nouvel algorithme appelé ARAHMIS
(Atmospheric Radiation Algorithm for High-spectral Measurements from Infrared Spectrometer) et
développé au LOA (H. Herbin et F. Ducos) a été utilisé. Ce dernier est un code raie-par-raie congu en
C++ et se voulant extrémement versatile afin de pouvoir simuler avec précisions n’importe quel type
d’observation de I’infrarouge lointain jusqu’a I’UV aussi bien depuis ’espace que depuis le sol. 1l a
également été pensé pour pouvoir €tre facilement mis a jour et parallélisable. Cet algorithme est
également couplé a un processus d’inversion utilisant la méthode d’estimation optimale (OEM)
expliquée dans le Chapitre 4, ainsi que plusieurs autres méthodes de minimisation telles que Gauss-
Newton, ou Levenberg-Marquardt.
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Conclusion

Pour étudier I’évolution de la composition atmosphérique, des spectres d’absorption en mode
de visée au zénith sont enregistrés dans le domaine de 1’infrarouge. Chaque spectre correspond a des
propriétés radiatives intrinseques des gaz enregistrés lors d’interactions avec le rayonnement solaire.

Les interactions gaz-rayonnement solaire peuvent étre modélisées par I’équation du transfert
radiatif qui a été exprimée dans le cas du processus d’absorption dans le domaine de ’infrarouge. La
résolution de cette derniere requiert une connaissance approfondie des parametres spectroscopiques.
Pour cela, les caractéristiques des raies d’absorption et I’importance de 1’effet de la pression et de la
température sur le profil d’une raie ont ét¢ décrite. D’autres parametres affectant la forme basse
fréquence des spectres, comme les CIA, ont été présentés dans la deuxiéme partie de ce chapitre.

La résolution de I’équation de transfert radiatif par un code LBL a été discutée dans la derniere
partie de ce chapitre, en soulignant 1’utilisation du code ARAHMIS développé au LOA.

Les bases théoriques étant posées, les descriptions instrumentales de notre prototype
instrumental utilisé dans ce travail font I’objet du chapitre suivant.
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Chapitre 3 : Caractérisation instrumentale de CHRIS.

Introduction

La spectrométrie a transformée de Fourier est une méthode tres répandue pour surveiller le
changement de la composition atmosphérique, dont on présente ses bases théoriques, notamment dans
le contexte de CHRIS. Actuellement, des observations continues et automatisées sont effectuées via
les plateformes satellitaires et des réseaux de mesure depuis le sol (NDACC et TCCON). Ces derniers
reposent sur 1’exploitation de I’instrument IFS125HR qui permet d’obtenir des mesures treés précises
et avec tres haute résolution spectrale, mais qui ne peut pas étre exploité pour les mesures terrains. De
plus son volume, sa stabilité optique et sa complexité de mise en ceuvre, entre autres, limitent son
expansion a plus grande échelle. Pour cela, des instruments plus compacts et plus faciles d’acces ont
récemment ét€ mis en ceuvre.

Notamment, un nouveau prototype instrumental opérant dans I’infrarouge thermique et moyen
a été concu par Bruker™, a partir d’un cahier des charges rédigé par Hervé Herbin et Frédérique
Auriol. Cet instrument appelé CHRIS (Compact High Spectral Resolution Infrared Spectrometer), et
ses caractéristiques instrumentales sont présentés dans la deuxieme partie de ce chapitre, notamment
son rapport signal sur bruit et les artefacts spectraux.

La partie expérimentale de ce travail a consisté a caractériser la fonction d’appareil de cet
instrument, en utilisant deux approches différentes. La calibration absolue a 1’aide d’un corps noir
cavité est effectuée pour s’affranchir des erreurs dépendantes de la linéarité du détecteur, la réflectivité
des miroirs et de la longueur d’onde. L’ensemble de ce travail de caractérisation instrumentale est
essentiel pour éliminer les erreurs éventuelles sur la quantité de gaz restituée.

3.1. Spectrometres a Transformée de Fourier.

Les instruments a haute résolution spectrale enregistrent des spectres avec une résolution
spectrale de ’ordre de grandeur de la largeur Doppler des raies, afin de résoudre la structure
rovibrationnelle des especes moléculaires gazeuses. L’outil principal utilisé en télédétection est le
spectrometre a Transformée de Fourier (FTIR) qui peut mesurer d’une maniere quasi-instantanée une
tres large gamme spectrale.

La conception des interférometres performant dans le domaine infrarouge est basée sur celle
de l'interférometre concu par Michelson en 1891. Cet interférometre divise un rayon lumineux en deux
faisceaux a I’aide d’une séparatrice semi réfléchissante et les recombine apres I’introduction d’une
différence de chemin optique. Un rayon lumineux arrive sur la séparatrice, qui réfléchit une partie du
rayonnement vers le miroir fixe et transmet 1’autre partie vers le miroir mobile. Les deux faisceaux se
recombinent au niveau de la séparatrice, ou la différence de chemin optique & dépend de la position
du miroir. Cet interférometre constitue le cceur d’un spectrometre a transformée de Fourier comme le
montre la Figure 3.1. Apres étre pass¢ par l’interférométre de Michelson, le faisceau passe par
plusieurs autres composants optiques pour €tre finalement collecté par le détecteur. Ce dernier
détermine l'intensité en fonction de la différence de chemin optique, ou la partie alternative AC
(Alternative current) résultante du signal est appelée un interférogramme.
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Figure 3.1: Le schéma de principe d 'un interférometre de Michelson. (Source : (Griffiths and de Haseth
2007))

La différence de chemin entre les deux rayons atteignant le détecteur est 6 = 2(OM — OF),
qui est appelé différence de marche optique (OPD : Optical Path Difference). Ainsi, les ondes vont
interférer de manieére constructive (en phase) pour les valeurs entieres de § et destructive (hors phase)
pour les valeurs demi-enti¢res. Dans le cas d’une onde monochromatique, 'interférogramme 1(8) qui
en résulte est donc une oscillation harmonique et peut étre décrite comme une fonction cosinus :

1
1(8) = S(vg) (1 + cos(2mvyd)), avec v = 7 3.1

Puisque le soleil est la source principale d’un FTIR, la source est polychromatique. La valeur
mesurée de l'interférogramme est la résultante des interférogrammes qui correspondent a chaque
nombre d'onde v :

to 3.2
1(6) = J S() (1 + cos(2nvd) dv

— 00

= J+m5(v) dv + J+OOS(U) cos(2mvé) dv

e}

= Ipc(8) + Lc(6)

— 00

Cet interférogramme est divisé en un terme constant (Ipc) et un terme modulé (I,.). Ce dernier
est le plus important et il est généralement appelé interférogramme. En appliquant la transformée de
Fourier sur 1(6), on obtient le spectre :

too 3.3
S(w) =f Lyc(&)cos(2mvd)ds

Mais cette fonction est paire donc elle peut étre réécrite comme suit :

+o 3.4
S) = ZJ Ly (8)cos(2mvd)ds

0

Cette équation montre qu’en théorie, on pourrait mesurer le spectre complet sur une distance
infinie (de 0 a +o0) & une résolution infiniment élevée. En pratique, ce n’est pas possible, pour cela la
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résolution et donc la fréquence d'échantillonnage est limitée et contrdlée par un laser He-Ne précis
(avantage de Connes). L'échantillonnage se fait 2 un nombre limité de § avec des distances A égales.

Pour des valeurs discretes et équidistantes de Ad, la transformée de Fourier discrete (DFT :
Discrete Fourier Transform) doit étre appliquée :

N-1 3.5
I (nA6)=i S(mAv) ex (—iZn@)
AC \/N p N
m=0
1 = nm
M) =— Y L(nA —i2m—
S(nAv) N e 6)exp( i2m N)

0

S
Il

avec N le nombre de points de mesure discrets et équidistants. Les variables continues § et v utilisées
précédemment sont maintenant remplacées par nAd et mAv respectivement. Dans un spectre, la
distance Av est liée & A§ comme suit :

1 3.6

A= Tas

On peut donc remarquer que la résolution est inversement proportionnelle a la plus grande
différence de marche optique OPDmax. En plus, le spectre ne doit pas contenir de fréquences
supérieures a la fréquence de Nyquist en raison de I'échantillonnage discret de I'interférogramme :

1 3.7
2A6

Unyquist = Umax — Umin

Umax €t Umin sont les limites supérieurs et inférieurs du domaine spectrale du FTIR et sont appelés
limite de repliement haute (HFL : High Folding Limit) et limite de repliement basse (LFL : Low
Folding Limit). Plus A§ est petit, plus la région détectable est grande. En pratique, I'analyse sur la base
de la DFT avec I’équation 3.5 est rarement utilisée, puisqu’elles nécessitent beaucoup de temps. C'est
pourquoi la transformation de Fourier rapide (FFT : Fast Fourier Transform) de Cooley and Tukey
1965 est plus couramment utilisée.

En limitant la trajectoire du miroir, l'interférogramme est tronqué a 1'OPDnax, ce qui entraine
des artefacts spectraux discutés en détails dans la section 3.2.4. Ce phénomene est décrit
mathématiquement comme la multiplication d'un interférogramme a 1’infini par une fonction porte (ou

créneau) D(6) (Figure 3.2), appelée couramment Boxcar :

D(8) = {1 Si — OPDypgy < 8 < +0PDypa 3.8
- 0 i 8 > |OPDyya|

L’interférogramme peut €tre ainsi réécrit :

Lic(8) = 1,(8).D(8) 3.9

ou I, représente 1’interférogramme mesuré a une distance de marche optique infinie.
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Figure 3.2: La fonction Boxcar utilisée pour l’intégration de l’interférogramme sur un domaine de distance

fini.

Le spectre théorique S(v) est alors la convolution des transformées de Fourier de I, (8) et
D(6), ou la transformée de Fourier f de D(&) est la fonction suivante :

_ sin(2mv OPDyyax) 3.10

2mv OPD,, 4
= sinc (2nv OPDyyqy)

Cette fonction représente une fonction sinus cardinal théorique. En pratique, la fonction
mesurée est couramment appelée instrumental line shape ILS (fonction d’appareil) illustrée dans la
Figure 3.3a. Elle est centrée autour de v = v, et coupe I'axe des nombre d’ondes en v = n/24, avec
n=1,2,3..., de sorte que la premiere intersection se produit a un nombre d'onde égale a 1/2A, A
représentant I’OPDpax.

0.605/A

P, il
AV Ve

B(v)

(b) /_\\//\ N -
\ YW\
v, - 1/(2;_:; v, +1/(2a)
Figure 3.3: (a) Transformée de Fourier d'une fonction Boxcar d'amplitude égale a 1 s'étendant de
+A qui représente l'OPD,,,, a —A; cette fonction a la forme d'une fonction sinc x. (b) Transformée de
Fourier d'un interférogramme sinusoidal généré par une ligne monochromatique ayant un nombre d’onde v;.
(Source :(Griffiths and de Haseth 2007))

La résolution spectrale dépend alors du chemin optique (retard maximum) de l'interférometre
(=1/2A). Plusieurs criteres ont été utilisés pour définir la résolution des spectrométres. Les deux
méthodes les plus populaires sont le critere de Rayleigh et la méthode de largeur a mi-hauteur
(FWHM). Le critere de Rayleigh a été utilisé a 1'origine pour définir la résolution d'un spectrometre a
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réseau, dont I'ILS peut étre représentée par une fonction ayant la forme sinc %x. Selon le critere de
Rayleigh, deux lignes spectrales adjacentes d'intensité égale, chacune ayant une forme sinc %x, sont
considérées résolues lorsque le centre d'une ligne est a la méme fréquence que la premiere valeur de
l'autre. Toutefois, si le méme critere est appliqué a une raie qui a un ILS correspondant a une fonction
sinc x, les deux raies ne sont pas résolues.

Le critere FWHM stipule que deux lignes de forme triangulaire d'intensité égale et la demi-
largeur ne sont pas résolues tant que 1'espacement entre les lignes n'est pas plus grand que la FWHM
de I'une ou l'autre ligne. La FWHM d'une ligne dont la forme est un sinc x donnée par I'Equation 3.10
est 0.605/A (voir Tableau 3.1). En pratique, le premier minimum est inférieur a zéro d'un montant
égal a 22% de la hauteur. Si une deuxieme ligne faible est présente dans le spectre au nombre d'onde
de ce minimum, elle ne sera pas visible dans le spectre calculé. Les lobes secondaires de cette fonction
conduisent a des valeurs irréalistes dans le spectre mesuré. Une méthode pour contourner ce probléme
est le processus connu sous le nom d'apodisation.

L’apodisation peut réduire les oscillations autour de la raie centrale en multipliant la fonction
Boxcar par une fonction dite d’apodisation qui peut prendre différentes formes (triangulaire, Norton-
Beer, ...). Cette dernic¢re permet de diminuer significativement 1’intensité des lobes secondaires, mais
en contrepartie dégrade la résolution spectrale.

Le calcul de la résolution en fonction de ’OPDnax pour différents fonctions d’apodisations est
représentée dans le Tableau 3.1. 11 faut bien noter que dans ce travail, aucune apodisation n’a été
appliquée pour pouvoir exploiter la pleine résolution spectrale de I’instrument CHRIS.

ID Name FWHM

NO No instrumental effect 0

BX Boxcar (no apodisation) 0.6033/ OPDmax
TR Triangle 0.8859/ OPDmax
TP Trapeze 0.6187/ OPDmax
HG Happ-Genzell 0.9105/ OPDmax
NW Norton-Beer Weak 0.6768/ OPDax
NM Norton-Beer Medium 0.7820/ OPDmax
NS Norton-Beer Strong 0.8111/ OPDax
B3 | Blackmann-Harris 3 Points 1.0535/ OPDnax
B4 | Blackmann-Harris 4 Points 1.1204/ OPDmax

Tableau 3.1: Différentes fonctions d’apodisations et leur largeur de raie (résolution) correspondante.

La résolution spectrale d’un FTIR peut étre améliorée en augmentant la longueur du bras du
miroir et par conséquence en augmentant la différence de marche optique maximale (OPDmax).

3.2. CHRIS

3.2.1. Caractéristiques générales.

CHRIS est un prototype instrumental portable d'une masse d'environ 40 kg et de dimensions
de 70x40x40 cm, ce qui le rend facile a utiliser sur le terrain. Le tracker (Figure 3.4), similaire a celui
installé sur 'EM27/SUN est décrit en détail dans (Gisi et al. 2011), conduit le rayonnement solaire a

travers de multiples réflexions sur les miroirs jusqu'a une fenétre en silice dans un champ de visée
(FOV) de 6 mrad.
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Figure 3.4: le Sun-Tracker de CHRf;S; et de ’EM27/SUN.

La Figure 3.5 montre une vue intérieure de CHRIS (El Kattar, Auriol, and Herbin 2020), ou
le chemin optique du faisceau solaire est représenté par des fleches rouges : apres de multiples
réflexions sur les miroirs du tracker, le rayonnement solaire entre dans le spectrometre a travers
I'ouverture et est ensuite réfléchi par le premier miroir ou la caméra CCD vérifie la collimation du
faisceau sur le second miroir ayant un filtre solaire. A ce niveau, CHRIS dispose d'une roue porte-
filtres qui peut étre équipée d'un maximum de 5 filtres optiques d'un diametre de 25 mm. Les filtres,
illustrés dans la Figure 3.7a, sont souvent utilisés lors des mesures solaires pour réduire le bruit et les
effets de non-linéarité du détecteur, mais comme ils ont également pour effet de restreindre le domaine
spectral mesurable, aucun filtre n’a été utilisé¢ dans ce travail.

Figure 3.5: Vue intérieure de CHRIS. Les fleches rouges illustrent le chemin optique du faisceau solaire a
l'intérieur du spectrometre.

Pour ce type de spectrometre, les miroirs plans sont remplacés par des miroirs en coin de cube
(cube-corner) qui renvoient le faisceau d’une maniere parallele a celui incident. La raison principale
de l’utilisation de ces miroirs est leur capacité a minimiser les problémes d’alignement dans
I’interférométre. Le mode de fonctionnement de ces miroirs est illustré dans la Figure 3.6.
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Figure 3.6: Principe d’un miroir en coin de cube : les deux miroirs sont bien alignés, il n'y a donc pas de
différence essentielle avec le cas d'un interférometre de Michelson a miroir plan. (Source : (Griffiths and de
Haseth 2007))

Apres réflexion sur le second miroir, le faisceau entre dans l'interférométre RockSolid™ qui
possede deux miroirs en coin de cube pour assurer la stabilité de I'alignement optique du faisceau et
une séparatrice en KBr. Ensuite, le rayonnement est bloqué par un diaphragme a ouverture réglable,
présenté dans la Figure 3.7b, qui peut étre réglé entre 1 et 18 mm. Cela limite le diametre du faisceau
parallele et peut étre utilisé pour réduire l'intensité du rayon lumineux en cas de saturation du détecteur.
Le rayonnement restant arrive sur un détecteur MCT (tellurure de mercure-cadmium), qui se charge
de le numériser pour obtenir des spectres d'absorption solaire exprimés en unités arbitraires.

i1

Figure 3.7: a) Roue a filtresqui peut étre équipée jusqu'a S filtres optiques d'un diametre de 25 mm chacun ;
b) diaphragme d’ouverture réglable.

Ce détecteur utilise un systeme de refroidissement en circuit fermé de type Stirling (nommé
aussi cryo-cooler), de sorte qu’on peut s’affranchir de I'utilisation de l'azote liquide. Comme les
vibrations du compresseur peuvent introduire du bruit dans les spectres (voir section 3.2.4), une vitesse
de balayage élevée (120 KHz) est nécessaire. Un laser 2 He-Ne standard ayant une longueur d’onde
de 632.8 nm, controle 1'échantillonnage de l'interférogramme. La condensation de l'air chaud et humide
sur la séparatrice, due a son transport entre des environnements de température variable, est la raison
principale de I'utilisation d'une cartouche de desiccant qui nous permet d’opérer le spectrometre dans
diverses conditions environnementales. CHRIS possede également un corps noir interne, qui peut étre
chauffé jusqu'a 353 K pour s'assurer qu'il n'y a pas de dérive dans la région thermique du spectre
infrarouge, et il sert également de source optique pour vérifier régulierement la réponse du détecteur
(voir section 3.2.2).
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3.2.2. Méthode d’acquisition.

La méthode d'acquisition des données de CHRIS est expliquée comme suit : les
interférogrammes sont échantillonnés et numérisés par un convertisseur analogique-numérique
(ADC), puis ré-échantillonnés numériquement a des intervalles constants de différence de chemin
optique par le signal du laser de référence He-Ne contrdlé par I’ouverture du diaphragme.

Lorsque le point zéro de différence de marche optique (ZPD : Zero Path Difference) est au
début de l'interférogramme, il est appelé single-sided ou asymétrique (Figure 3.8a). Lorsqu'il est placé
au milieu, l'interférogramme est appelé double-sided ou symétrique (Figure 3.8b). De plus,
l'interférogramme peut étre bidirectionnel, ce qui signifie que les données sont recueillies dans les deux
sens du miroir (forward and backward). La mesure des interférogrammes single-sided possede
I’avantage de la réduction du temps de collecte ce qui augmente la vitesse de calcul de la transformée
de Fourier. Par contre, une correction de phase (voir section 3.2.4.3) est nécessaire pour s’affranchir
de ’asymétrie que pose ces interférogrammes. La collecte des données dans CHRIS se fait en mode
single-sided forward-backward, contrairement a celle dans I’EM27/SUN qui adopte le mode double-
sided forward backward.

Single-Sided, Single-Direction Interferogram Double-Sided, Single-Direction Interferogram
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Figure 3.8: Différents types d’interférogrammes : a) interférogramme single-sided; b) interférogramme
double-sided; c) interférogramme single-sided forward-backward; d) interférogramme double-sided forward-
backward.

Pour éviter la saturation du signal tout en déterminant une ouverture appropriée du diaphragme,
des mesures doivent étre effectuées dans une atmosphere claire (pas de nuages ni d'aérosols) et non
polluée (pas de gaz a forte réactivité chimique). A cette fin, une campagne de mesure a été menée a
l'observatoire atmosphérique d'Izafa (28.30 N, 16.48 W) sur l'ile de Tenerife. Cet observatoire
particulier est situé a une altitude élevée (2374 m), loin des sites de pollution et posséde le spectrometre
IFS125HR répertorié dans les deux réseaux NDACC et TCCON.

La saturation du détecteur du CHRIS est atteinte a une valeur de 32 000 comptes numériques.
Le détecteur MCT est connu pour sa grande précision photométrique. Cependant, quand le flux
d’énergie augmente la réponse du détecteur MCT, illustrée dans la Figure 3.9, devient de plus en plus
non-linéaire. Pour cela, dés son acquisition des mesures a haute altitude (Izana) ont été effectuées dans
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le but d’obtenir un signal important sans saturation, et donc déterminer une ouverture convenable du
diaphragme. Les différents tests ont conduit au choix d’un diametre de 5 mm, qui est le meilleur
compromis entre la saturation et le flux d'énergie incident.

A
Increased MCT detector response
\
N

A 4

Increased energy flux

F

Figure 3.9: Réponse du détecteur MCT en fonction du flux entrant.
Chaque spectre mesuré correspond a la lumiere de transmission solaire dans la colonne

atmosphérique totale. La plage spectrale s'étend sur la région de 680 a 5200 cm™ (1,9 a 14,7 um), ce
qui correspond a la région de 1'infrarouge moyen (MIR).

3.2.3. Gain échantillon et préampli.

Une autre caractéristique importante est I'effet de I'amplitude du gain (et des préamplis) sur les
spectres, qui joue le role d'amplification du signal avant la numérisation. Le gain présent dans I’onglet
Optique du programme OPUS et affiché dans la Figure 3.10 contient plusieurs options : x1, x2, x4,
x8, x16 et Automatic, et juste a coté se trouve le préampli qui a comme options A, B, C et Référence.
Les étapes d'amplification sont approximativement : 1 :3.1 :10 :67. Ces parametres doivent étre choisis
de telle sorte que le compte ADC du détecteur soit le plus convenable, c.-a-d. dans une gamme ot il
n'y a pas de saturation du détecteur. Augmenter le gain augmente le signal, mais augmente également
le bruit de fond d'un montant similaire. L'utilisation d'une telle option dans la procédure de mesure
peut étre envisagée dans les cas ou le signal est tres faible, comme les mesures lunaires.
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Figure 3.10: L onglet Optique avec les différentes options modifiables : vitesse de balayage, gain et
préampli...

I1 faut noter qu'il existe d'autres moyens d'augmenter l'intensité du signal, comme 1'utilisation

de filtres amplificateurs de signal (Figure 3.7a) ou l'augmentation de 1’ouverture du diaphragme
(Figure 3.7b).

3.2.4. Artefacts spectraux.

Il y a généralement plusieurs artefacts spectraux affectant un spectrometre a transformée de
Fourier : l'aliasing, 1'effet Picket-fence (également connu sous le nom d'erreur de biais de résolution)
et la correction de phase. Ces artefacts (Herres and Gronholz 1984) sont bien maitrisés dans CHRIS
et sont expliqués dans les sections suivantes.

3.2.4.1. Aliasing.

Un aliasing apparait quand la transformée de Fourier ne produit pas un spectre unique mais
plutdt le spectre et son image miroir. Ce dernier entraine des erreurs dans les abondances des colonnes
restituées en raison de son chevauchement avec le spectre original. Le laser He-Ne, ayant une longueur
d'onde A de 1/15800 cm (632,8 nm), génere les positions d'échantillonnage de l'interférogramme a
chaque passage par le point zéro. Chaque passage par zéro se produit tous les /2, donc 1'espacement
minimal possible entre les échantillons Ax est de 1/31600 cm. Aucun chevauchement ne se produit si
le signal du spectre est nul au-dessus d'un nombre d'onde maximum v,,,4, €t si Upy,qy €St plus petit que
le nombre d'onde de repliement (folding waveumber) v = 1/(2.Ax). Cela correspond a vy =
15800 cm™1, c'est-a-dire que la largeur de bande maximale qui peut étre mesurée sans chevauchement
possede une largeur de 15800 cm™. Cette erreur est donc particulierement importante pour les spectres
acquis dans le proche infrarouge. Toutefois, pour I’infrarouge moyen, la largeur de bande étudiée est
bien inférieure de sorte que Uy,q, est inférieur 2 5200 cm™!, alors les spectres de CHRIS ne sont pas
affectés par ce probleme (Dohe 2013; Griffiths and de Haseth 2007).
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3.2.4.2. L’effet Picket-fence.

L'effet picket-fence, ou lerreur de biais de résolution, devient évident lorsque
l'interférogramme contient des fréquences qui ne coincident pas avec les points d'échantillonnage des
fréquences. Ce probleme est surmonté dans nos spectres par la méthode classique du facteur de
remplissage par zéro (ZFF : zero filling factor) ou des zéros sont ajoutés a la fin de 1'interférogramme
avant I'exécution de la transformée de Fourier, doublant ainsi la taille de l'interférogramme original.
Cette procédure a pour effet d'interpoler le spectre, ce qui réduit 1'erreur. De maniere générale, il est
préférable de doubler au moins la taille de l'interférogramme original en le remplissant par zéro, donc
en choisissant un ZFF de deux. Il convient de noter que cette méthode n’introduit pas d'erreurs car la
fonction d’appareil reste inchangée, et correspond simplement a une procédure de sur-échantillonnage.

3.2.4.3. Correction de phase.

Les filtres électroniques congus pour éliminer le bruit haute fréquence de l'interférogramme ont
pour effet d'appliquer un angle de phase dépendant du nombre d'ondes 6,,, notamment pour les mesures
en single-sided, similaires a celles acquises par CHRIS. Pour comprendre ce processus, on doit, dans
un premier temps, présenter 1’interférogramme réellement mesuré. Pour cela 1’équation 3.2 devient :

+o 3.11
1(6) = f S(v)cos(2mvd — 6,)dv
0

D’aprés la relation trigonométrique : cos(a — ) = cos a cos § + sina sin 8, on peut voir
qu’une fonction sinusoidale est ajoutée a I’interférogramme. Deux propriétés des ondes sin et cos se
présentent ici :

a) cos @ et sin ¢ sont orthogonaux

b) cos@ — ising@ = exp(—ip)
Pour cela, I’équation 3.11 peut étre réécrite de la fagcon suivante :

to 3.12
1(6) = J S(v) exp(—2mivd) dv
0

Pour cette représentation, on dit que 1(8) et S(v) sont liés par la transformation complexe de
Fourier. La correction de phase de Mertz est la méthode utilisée par CHRIS pour surmonter ce
probléme, qui consiste a extraire la partie réelle du spectre de la partie complexe par multiplication de
cette derniere par l'inverse de I'exponentielle de phase, éliminant ainsi la partie complexe du spectre
généré.

3.2.4.4. Artefact spécifique a instrument CHRIS.

Outre ces artefacts classiques, nous avons remarqué au cours de nos tests I’apparition d’un
signal dit « ghost » dépendant des vitesses de balayage. Ce signal apparait a faible vitesses de balayage
(par exemple 40 KHz). Cependant, I’utilisation d’une haute vitesse de balayage (160 KHz) diminue le
spectral qui peut étre couvert parce qu’on arrive a la fréquence de coupure du détecteur (Figure 3.11).
Pour cela, le choix d’une vitesse de balayage convenable est trés important.
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Figure 3.11: Spectres du corps noir externe avec deux vitesses de balayage différentes : 120 KHz (noir) et
160 KHz (gris clair).

Ce signal est spécifique a CHRIS car il est causé€ par le bruit introduit par les vibrations du
compresseur utilisé dans le refroidisseur, comme mentionné dans la section 3.2.1. Le choix d'une
vitesse de balayage de 120 KHz, comme le montre la Figure 3.12, est un compromis entre deux
caractéristiques importantes : I'élimination du signal « ghost », qui apparait a des vitesses de balayage
inférieures a 80 KHz, et la diminution du domaine spectral couvert a une vitesse de 160 KHz.
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Figure 3.12: Spectres du corps noir interne de CHRIS avec des vitesses de balayage de 40 KHz (noir) avec
les « ghosts » dans les cadres noirs et 120 KHz (gris clair).
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3.2.5. Mesures et analyses.

3.2.5.1. Rapport signal sur bruit (SNR).

CHRIS est un interférometre a balayage rapide « rapid scan ». Le miroir mobile se déplace a
une vitesse constante pendant chaque scan. Le SNR du spectre est amélioré par des mesures répétées
(un grand nombre de scans) et I’addition des interférogrammes. Le signal s’ajoute de maniere
cohérente, contrairement au bruit qui est aléatoire et n'augmente donc qu'avec la racine carrée du
nombre des scans. Le miroir mobile commence la collecte des données au point central de
lI'interférogramme ou ZPD. Le miroir se déplace ensuite a travers la différence de marche jusqu'au
retard maximum de l'autre c6té de l'interférogramme jusqu’a la résolution désirée. L'interférogramme
est échantillonné selon le critere de Nyquist. Lorsque le retard maximum a été atteint, le miroir mobile
décélere pour repartir a sa position initiale. Ce processus est répété aussi souvent que nécessaire pour

atteindre le SNR souhaité. Un scan correspond donc a un mouvement de déplacement du miroir
mobile, de sa position initiale a sa position maximale.

Dans la Figure 3.13, le spectre avec un nombre de 10 scans a une intensité plus forte que ceux
a 50 et 100 scans, mais les spectres a 50 et 100 balayages sont nettement moins bruités que ceux a 10
scans. Ceci est dl au fait que I’augmentation de nombre de scans entraine une augmentation du SNR
et donc par conséquence le bruit diminue, alors les spectres avec un grand nombre de scans ont une
intensité moindre que celui de 10 scans. Cependant, puisque le SNR est proportionnel a la racine carrée
du temps d'acquisition, et comme le détecteur est dominé par le bruit de grenaille, il y a une limite au
nombre de balayages au-dela de laquelle aucune amélioration du SNR n'est obtenue. C’est pour cela
que les spectres de 100 et 200 scans ne présentent pas de différence significative.

En plus, il y a des criteres spécifiques pour choisir le nombre de scans approprié. Notamment,
quand on veut mesurer des especes dont la concentration change rapidement comme par exemple les
panaches volcaniques, on a besoin d’un nombre de scans relativement petit pour pouvoir suivre
temporellement le changement de la composition atmosphérique. En revanche, lorsque des mesures
relativement stables de la composition atmosphérique sont effectuées, par exemple les GES (CO2 et
CHa4), le nombre de scans peut étre porté a 100. Par exemple, le temps nécessaire pour un scan avec
une vitesse de balayage de 120 KHz est de 0,83 s, donc 100 scans prennent environ 83 s, ce qui est
faible par rapport a la variabilité du CO2 et du CH4 dans 1'atmosphere.
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Figure 3.13: Amélioration du SNR avec différents scans et une vitesse de balayage fixe de 120 KHz.
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Le SNR est calculé en utilisant deux méthodes différentes. La premiere consiste a estimer la
valeur moyenne dans OPUS en utilisant la fonction SNR avec 'option "fit parabola". Les instruments
EM?27/SUN et IFS125HR du réseau TCCON s’appuient sur cette méthode pour calculer la valeur
moyenne du SNR sur leurs domaines spectraux. Cette procédure donne une estimation du rapport
signal sur bruit moyen pour CHRIS d’environ 780 qui est utilisée dans le reste de ce manuscrit. La
deuxieme méthode, est le rapport entre un spectre brut de CHRIS, qui est dans ce cas la fonction de
Planck solaire (Figure 2.3), et un spectre de bruit de fond (). Le rapport signal sur bruit, qui varie ici
spectralement, obtenu par cette approche est représenté sur la Figure 3.14b. 11 faut bien noter que ce
SNR varie en fonction du nombre de scans comme le montre la Figure 3.15.
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Figure 3.14: a)Spectre de bruit de fond de CHRIS, b) Estimation du rapport signal-sur-bruit en fonction du
nombre d’onde.
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Figure 3.15: La variation du SNR avec le nombre de scans.

3.2.5.2. ILS et résolution spectrale.

La fonction d’appareil de I’instrument définit le pouvoir de résolution instrumental et affecte
les observations, il est donc essentiel de parfaitement la caractériser. Une mauvaise estimation de la
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fonction d’appareil peut conduire a des erreurs de 1’ordre de 10% sur la quantité restituée des gaz traces
(Bernardo and Griffith 2005). Dans ce qui suit, on a abordé deux approches différentes pour
caractériser cette fonction. La premiere en effectuant une mesure open-path avec le corps noir calibré
HGH comme source, similaire aux travaux de Wiacek et al. 2007, tandis que la deuxieme s’appuie sur
les travaux de Frey et al. 2015.

La Figure 3.16 représente la premiere méthode utilisée pour enregistrer un spectre open-path
sans apodisation. Nos collegues du laboratoire PC2A nous ont fourni une cellule de 18 centimetres de
long, avec un diametre de 5 cm ot la pression a l'intérieur est controlée par une jauge capacitive. Cette
cellule est mise sous vide par pompage. Apres avoir vérifié qu’il n’y a pas de fuite dans la cellule
(pression inchangée), un flux constant de monoxyde carbone (CO) passe par la cellule au moment de
I’enregistrement des spectres. Les mesures ont été faites a température ambiante donc proche des
conditions de mesure standard avec une température du corps noir a 1523 K pour avoir un maximum
de signal.

XN

Infrared
Systems

Figure 3.16: Expérience de détermination de I’ILS au laboratoire PC2A.

Le monoxyde de carbone (CO) est choisi puisqu’il absorbe au milieu de notre domaine spectral
sans €tre totalement saturé. En plus, les raies de CO sont nettement séparées (constante rotationnelle
B élevée) avec peu ou pas d’interférences avec les autres molécules gazeuses (cf. Figure 4.1 du
Chapitre 4). Cette bande, comprise entre 2050 et 2250 cm’!, est illustrée dans le cadre orange de la
Figure 3.17. 11 faut bien noter que la cellule utilisée possede des fenétres planes ou plusieurs réflexions
se produisent ce qui fait apparaitre des oscillations de grandes amplitudes sur 1I’ensemble du spectre
illustrées dans le cadre vert de la Figure 3.17. Ces oscillations doivent étre éliminées du spectre pour
obtenir une fonction d’appareil précise.
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Figure 3.17: Le spectre du corps noir obtenu a 1523 K apres circulation du CO dans la cellule a gaz. Le
cadre en orange représente la bande de CO entre 2050 et 2250 cm™ et le cadre vert montre les oscillations
liées a la réflexion du signal sur les miroirs de la cellule.

Mathématiquement, on représente la contribution de la fonction d’appareil par un produit de
convolution avec le signal incident :

Sm() =SW) ® f(v) 3.13

FFT (Sy,) = FFT (S) X FFT (f)

donc
f= FRT1 (FFT (Sm))
FFET (S)

ou S(v) est le spectre calculé avec ARAHMIS a résolution infinie correspondant a 1’équation 3.4,
f(v) est la fonction ILS recherchée et S,,(v) est le spectre mesuré par CHRIS. La Figure 3.18
représente les fonctions d’appareils du spectre de corps noir mesuré (en noir) corrigé des oscillations
et celle théorique (en bleu). On peut remarquer qu’il n’y a pas une différence significative, notamment
sur les deux premiers lobes, entre ces deux fonctions. De plus, on constate une baisse d’environ 20%
sur le premier minimum, comme mentionné dans la section 3.1, qui est toujours existante pour une
fonction sinc x respectant le critere de Nyquist (Griffiths and de Haseth 2007). Toutefois, il y a une

légere augmentation des lobes secondaires par rapport a ceux théoriques.
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Figure 3.18: Schéma de la réponse de l'instrument (fonction ILS) expérimentale dérivée du spectre CO de
corps noir (en noir) et celle théorique (en bleu).

La deuxieme approche consiste a enregistrer des spectres open-path a I’aide d’une source de
lumiere externe a quelques metres de 1’instrument. Les mesures ont été faites a température ambiante
sous des conditions de pression, température et humidité enregistrées avec une cellule PTU de type
VAISALA. Une lampe Osram Halogéne 50 W est utilisée comme source de rayonnement, ainsi qu'une
lentille de collimation asphérique de 5 cm de diametre. Le systeéme est monté sur un trépied stable et
réglable en hauteur, ce qui facilite le réglage et permet d'obtenir un faisceau lumineux uniforme sur le
trou d’entrée de CHRIS, comme illustré dans la Figure 3.19. Une alimentation stabilisée en courant
continu est utilisée. La distance entre 1'instrument et la lampe ne doit pas €tre choisie trop petite car
dans cette procédure le chemin optique dans I’instrument est négligé, ainsi que la chaleur de la lampe
pourrait introduire une erreur systématique (Frey et al. 2015).
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Figure 3.19: Expérience de détermination de I’ILS au centre du CNES sur le site de Aire-sur-1’Adour.

La fonction d’appareil est restituée a partir de 1’enregistrement de plusieurs raies de H2O et du
logiciel LINEFIT développé au laboratoire KIT (Karlsruhe Institute of Technology) (Frank Hase,
Blumenstock, and Paton-Walsh 1999). Le principe de ce dernier est d’utiliser en entrées les valeurs de
pressions, température et humidité relative fournies par la cellule PTU, ainsi que la distance entre
I’instrument et la lampe. Le code simule alors la portion de spectre enregistrée a 1’aide d’une fonction
sinus cardinal théorique et va ajuster par itération successives la phase, I’intensité et la modulation en
minimisant I’écart entre la simulation et le spectre enregistré par le biais d’'une méthode d’estimation
optimale.
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Figure 3.20: Schéma de I’ILS expérimentale derivée d’une raie de vapeur d’eau du spectre de corps noir (en
rouge) et celle théorique (en bleu).

La courbe rouge de la Figure 3.20 illustre ’ILS de LINEFIT. On peut bien remarquer que la
fonction théorique (en bleu) convient a celle restituée par LINEFIT (en rouge). Comme précédemment,
la baisse de 20% se voit sur les deux premiers lobes.

La fonction ILS nous a permis de déterminer un OPDyax de 4,42 cm correspondant a une
résolution spectrale de 0,135 cm™' en utilisant la fonction Boxcar. Les spectres CHRIS sont
échantillonnés tous les 0.06025 cm™!, en respectant le critére de Nyquist.

Pour conclure, on a superposé les trois fonctions dans la Figure 3.21 pour pouvoir comparer
les différentes méthodes de restitution de I’ILS. On peut s’apercevoir que les deux méthodes donnent
des résultats cohérents mais avec un écart au niveau de 1’intensité des lobes secondaires. Cela peut étre
expliqué par I’existence des oscillations liées a la réflexion des fenétres planes de la cellule de CO qui
entrainent une légere déviation. Par contre, il faut bien noter que 1’approche de la cellule de CO est
normalement plus précise puisqu’on traite le spectre CHRIS mesuré avec le chemin optique de la
cellule.

97



-
o
1

——ILS exp. CO

—— ILS Théorique

0.8 4 —— ILS Linefit
2 5
©
s
o 0,6
g ]
=]
=
2 04-
[«)]
2
o 0,2
Q.
‘O
(v

0,0

-0,2 -

T T T T T T T
2175 2176 2177 2178

Nombre d'ondes (cm™)

Figure 3.21: Schéma de la réponse de ['instrument (fonction ILS) expérimentale dérivée du spectre CO de

corps noir (en noir), théorique (en bleu) et celle dérivée de LINEFIT (en rouge).

3.2.5.3. Stabilité radiométrique.

Pendant les campagnes et apres de longs transports, des mesures constantes du corps noir
interne, qui peut étre chauffé jusqu'a 353 K, sont effectuées dans la région infrarouge thermique qui
est la plus affectée par les dérives. La Figure 3.22 montre les variations du corps noir interne au cours
de plusieurs campagnes de terrain : on peut observer une petite fluctuation en fonction des conditions
de mesure, mais selon les lieux et méme les années, aucune dérive systématique ne peut étre détectée,
ce qui nous permet d'affirmer que l'instrument est assez stable entre chaque calibration en laboratoire.
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Figure 3.22: La stabilité radiométrique de l'instrument obtenue en suivant les variations du corps noir interne
au cours de multiples campagnes de terrain. IZA: Izana; MBR: M’Bour; VDA: Villeneuve d’Ascq,; ASA: Aire-

sur-1’Adour.
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3.2.5.4. Calibration radiométrique.

Dans ce qui vient, les calibrations spectrale et radiométrique sont discutées afin de convertir
les spectres de comptes numériques (exprimés en unités arbitraires) en luminance (W.m™2sr~"1cm).

Pour un instrument ayant la résolution de CHRIS, les erreurs dépendantes de la sensibilité du
détecteur en fonction de la longueur d’onde, de la réflectivit¢ de tous les miroirs et le bruit
radiométrique sont amplifiées dans le processus d’inversion. Pour cela, une grande précision
radiométrique et spectrale est nécessaire pour retrouver les parametres atmosphériques a partir d'un
spectre. La raison principale de 1’utilisation d’un corps noir cavité est liée a la couverture spectrale de
lI'instrument CHRIS que le corps noir interne ne permet pas de couvrir. De plus, les raies d’absorption
de la silice (orifice d’entrée) qui apparaissent dans le spectre constituent une raison supplémentaire
pour calibrer I’instrument.

Nous calibrons nos spectres en utilisant la méthode de calibration en deux points expliquée
dans (Revercomb et al. 1988). Cette méthode consiste a utiliser les observations de sources de référence
de corps noirs chauds et froids qui serviront de base a la calibration en deux points a chaque nombre
d'onde. Un corps noir cavité a été acquis par le LOA pour effectuer des calibrations radiométriques
régulieres. Ce dernier est un HGH/RCNI1250N2 certifié par le LNE (Laboratoire National de
métrologie et d'Essais) comme ayant une émissivité supérieure a 0,99 dans le domaine spectral couvert
par CHRIS, une stabilit¢ de 0,1 K a 1173 K, un diametre d'ouverture variable jusqu'a 50 mm
(correspondant a celui de CHRIS), et couvrant les températures de 323 a 1523 K. Ce corps noir cavité
est monté sur un banc optique, comme montré dans la Figure 3.23, et utilisé avant et apres chaque
campagne de terrain pour effectuer des calibrations radiométriques absolues par des mesures a voie
ouverte et s'assurer que cette calibration est stable sur tout le domaine spectral.

gﬁGH‘ Infrared

N ”)Systems

Figure 3.23: Installation de | de calibration radiométriqﬂe.
Ces deux températures de corps noir sont visualisées sur la Figure 3.24,pour déterminer la

pente m et I’offset b (Equations 3.14 & 3.15) qui définit la réponse linéaire de l'instrument a chaque
nombre d'onde. Ces deux parametres peuvent €tre écrits d'apres Revercomb et al. 1988 :
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Se = Sn 3.14

~ By(T.) — By(Tp)
_ S¢.By(Tw) — Sp-By(T) 3.15

BU (Th) - Bu (Tc)

m

ou S est le spectre du corps noir enregistré et B, correspond a la luminance du corps noir de Planck
calculée ; les indices h et ¢ correspondent respectivement aux températures chaude (1473 K) et froide
(1273 K) du corps noir. Enfin, le spectre calibré exprimé en W.m™2sr~1cm est obtenu en appliquant
la formule suivante :

S-b 3.16

L="—
m

ou S est le spectre mesuré par CHRIS.
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Figure 3.24: Les spectres corps noir cavité (CN) aux deux températures : 1273 K (en rouge) et 1473 K (en
noir).

3.2.5.5. Calibration spectrale.

L'échantillonnage de l'interférogramme est contrdlé par un laser a He-Ne standard, d'une
longueur d'onde de 632,8 nm qui sert de référence lors de la conversion de 1'échelle de distance a
I'échelle de nombre d'onde. L'instrument est soumis a des changements de pression et de température
puisqu'il fonctionne dans des endroits différents, donc dans des conditions météorologiques
différentes. Cela entraine une modification de l'indice de réfraction et, par conséquent, une
modification de la longueur d'onde de référence du laser, ce qui entraine une instabilité du processus
de conversion et donc la nécessité d'une calibration spectrale pour réduire cette erreur.

La raie ILS définie auparavant est utilisée pour resimuler des raies d'absorption isolées de la

base de données HITRAN (Gordon et al. 2017) en considérant des spectres non apodisés, ce qui permet
d'exploiter la pleine résolution spectrale. En résumé, nous choisissons une raie d'absorption de vapeur
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d’eau intense, non saturée et toujours présente dans les spectres avec un nombre d'onde v, puis nous la
comparons avec la simulation et calculons son nouveau nombre d'onde v* :

v'=v(1l+a) 3.17

oll a est le facteur de calibration. La précision de cette équation est limité 2 0,038 cm™!, estimée a partir
de la moyenne des écarts entre les raies spectroscopiques théoriques de HITRAN et celles mesurées
par CHRIS pour H>O.

La Figure 3.25 montre la comparaison entre un spectre calibré et un spectre non calibré ainsi
que la fonction de Planck solaire. Cette fonction est calculée dans chaque domaine spectral de CHRIS
déterminé a partir de Trishchenko 2006, abondamment expliquée dans le Chapitre 2. La procédure de
calibrations spectrale et radiométrique est automatisée a l'aide d'un code Matlab afin de convertir
instantanément les spectres de comptes numériques en luminance absolue.

800
700 - —— Calibrated spectrum
] —— Solar Planck function
E 600 - Pseudo-calibrated spectrum
q -
T 500 -+
(I! 4
v 400 -
g ]
= 300-
@ |
=
8 200 ~
= |
o 100 -
0- o Y 1
-100 T T T T T T T T T T T
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000

Wavenumbers (cm'1)

Figure 3.25: Le processus de calibration (spectrale et radiométrique) transforme le spectre non calibré (gris
clair) en un spectre en luminance (noir) qui correspond a la fonction de Planck solaire expliquée dans le
Chapitre 2 (ligne grise continue).

La vapeur d'eau provoque la saturation que 1'on observe entre les bandes, ce qui explique le
signal nul. Par conséquent, nous avons divisé le spectre en quatre bandes spectrales distinctes : BT
(bande thermique ; 680-1250 cm™), B1 (1800-2300 cm'!), B2 (2400-3600 cm™) et B3 (3900-5200 cm’
1. Cette annotation est utilisée pour le reste du manuscrit.
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Conclusion

La spectrométrie a transformée de Fourier représente un outil puissant pour 1’é¢tude de la
composition atmosphérique, grace a sa large couverture spectrale et son pouvoir de résolution qui
permet de résoudre les bandes rovibrationnelles des gaz. Les notions théoriques d’une telle méthode
d’observation sont présentées dans la premiere partie de ce chapitre aboutissant a 1I’explication de la
fonction d’appareil qui, & son tour, définit la résolution spectrale.

La popularité des spectrometres infrarouges utilisés pour la validation satellitaire, a conduit a
la conception de CHRIS dont on a présenté les caractéristiques instrumentales dans la deuxiéme partie
de ce chapitre. Nous avons également décrit son fonctionnement ainsi que ses parameétres d’acquisition
en termes de rapport signal sur bruit, de vitesse de balayage et de nombre de scans nécessaires pour
obtenir des mesures précises des GES. En outre, deux méthodes instrumentales différentes ont été
utilisées et comparées pour la caractérisation de la fonction d’appareil qui est un parametre
instrumental essentiel.

Finalement, afin d’éliminer les erreurs sur la quantité de gaz restitué, une calibration absolue
est effectuée via un corps noir cavité. Cette étape est d’une grande importance puisqu’on peut
s’affranchir des erreurs dépendantes de la linéarité du détecteur, la réflectivité des miroirs et de la
longueur d’onde. Ce processus est automatisé a I’aide d’une routine Matlab qui nous permet d’obtenir
un spectre calibré quasi-instantanément apres la mesure.

L’ensemble des parameétres expérimentaux étant désormais parfaitement maitrisé, le chapitre
suivant aura pour objet la détermination du potentiel de mesure de cet instrument.
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Chapitre 4 : Capacité de mesure de CHRIS.

Introduction

Apres avoir établi les caractéristiques instrumentales de CHRIS, on cherche dans ce chapitre a
quantifier sa capacité a restituer les GES. Il est donc important, dans un premier temps, de vérifier
I’adéquation du modele direct utilis¢ pour simuler les mesures de I’instrument et déterminer la
sensibilité de celles-ci aux concentrations gazeuses que 1’on cherche a restituer. A cette fin, les bases
théoriques de la méthode d’estimation optimale (OEM) sont décrites.

Pour bien analyser la capacité de mesure de CHRIS, les averaging kernels et le bilan d’erreur
sont étudiés en fonction des matrices de variance (diagonales) et de covariance. En plus, les
incertitudes sont expliquées en fonction de leurs contributions statistique et systématique. Les degrés
de liberté sont aussi calculés pour quantifier la mesure sur la verticale pouvant €tre mesurée par
CHRIS.

Dans ce chapitre, nous allons également comparer la capacité de mesure de GES de CHRIS a
celles des autres spectrometres impliqués lors des campagnes de mesures, ’EM27/SUN et
I’IFS125HR. Nous présentons également une étude de complémentarité avec ’EM27/SUN afin
d’étudier I’éventuelle amélioration de la restitution en utilisant la synergie spectrale TIR/SWIR/NIR.
Tous ces travaux ont un objectif commun qui est d’établir un plan de validation a long terme des
produits de niveau 2 des satellites présents et futures.

Enfin, en vue de la mise en place du processus d’inversion, une sélection de canaux est

présentée afin d’¢éliminer I’information redondante et adapter au mieux les canaux de CHRIS par
rapport aux vecteurs d’états choisis.

4.1. Etude de contenu en information.

4.1.1. Principe général.

La restitution des parametres géophysiques, qui correspond ici au processus d’inversion, peut
étre considérée comme la résolution d’un ensemble d’équations en présence d’une erreur
expérimentale. Ce processus dans le cadre de la télédétection est un exemple typique d’un probléme
mathématiquement mal-posé, puisque plusieurs valeurs peuvent étre solutions du systeme. Afin de
s’affranchir de ce probléme, il est possible de contraindre I’espace des solutions valides en ajoutant
des conditions sur le résultat final par le biais d’une connaissance a priori de la solution et de sa
variabilité.

D’une maniére générale, un spectre enregistré renseigne sur la composition chimique de
I’atmosphére au moment de la mesure. La méthode d’inversion, développée par Rodgers 2000,
consiste a déduire la meilleure estimation statistique de 1’état de I’atmosphere, en termes de profil
vertical de gaz, a partir de 1I’observation qui est le spectre en luminance et du modele direct qui consiste
arésoudre 'ETR a l'aide d'un code de transfert radiatif. .
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Les quantités qu’on souhaite restituer sont rassemblées dans le vecteur d’état, noté x, contenant
n éléments. Ces éléments caractérisent, dans cette étude, la concentration de la colonne totale ou
répartie selon la verticale (CO2 et CHa), les parametres de 1’instrument et ceux du modele. Les quantités
mesurées par I’instrument afin de déterminer x peuvent étre représentées par le vecteur de mesure y
constitué par m éléments, correspondant aux luminances mesurées dans 1’intervalle spectral couvert
par ’instrument. Les mesures sont effectuées avec une précision finie, pour cela le bruit de mesure
sera indiqué par le vecteur &.

4.1.2. Le modele direct.

Le modele direct F(x) est, dans notre cas, le code ARAHMIS introduit dans le Chapitre 1, qui
décrit 1a dépendance entre le vecteur de mesure y et le vecteur d’état x en reproduisant le signal détecté
par I’instrument pour un état de I’atmosphere et une géométrie donnée. Ce spectre synthétique dépend
de I’état de ’atmosphere x et des parametres b du modele qui ne sont pas parfaitement connus
comprenant, entre autres, les parametres spectroscopiques, les parametres non-inversés, la fonction de
I’instrument, les données météorologiques et 1’élévation solaire. Ce formalisme s’écrit comme suit :

y=F(x,b)+¢ 4.1

avec ¢ le vecteur de bruit sur la mesure et le parametre b I’erreur du mode¢le.

Pour bien étudier le contenu en information d’une mesure, il est plus pratique de supposer un
probleme faiblement non-linéaire, ou 1I’équation 4.1 autour I’état de référence x, conduit a la formule
linéaire suivante :

oF 4.2
aScx)(x—xo)+e=K(x—xO)+£

y—F(xo) =

ol on introduit la matrice Jacobienne K(mn X n) = dF (x)/0dx qui représente la sensibilité de la mesure
Yy aux parametres Xx.

Pour tester le modele direct de CHRIS, on a choisi de simuler des mesures réalisées sur le site
d’Izana (Ile de Ténérife), qui offre des mesures claires et non polluées, a haute altitude et loin des
principaux sites de pollution. Dans cette étude, le terme "toutes bandes" fait référence a 1'utilisation
simultanée des bandes BT, B1, B2 et B3 de CHRIS.

En plus des parametres introduits dans la section 2.2 du Chapitre 2, le trajet optique doit Etre
connue pour calculer 1'absorption spectrale du rayonnement solaire lors de son passage dans
I'atmosphere. Pour cela, le temps et la durée de chaque mesure sont enregistrés, a partir desquels
1'élévation solaire requise (respectivement l'angle zénithal solaire (SZA)) est calculée selon la routine
expliquée dans Michalsky 1988. Les calculs sont donc effectués sur la base de la concentration du
profil atmosphérique a priori, notamment des informations de profil telles que : la température, la
pression et I'humidité relative qui sont dérivées des radiosondes
(http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html) ; et les profils de CO; et CH4 qui sont issues de la
base de données climatologique TCCON (Debra Wunch et al. 2016), tandis que les concentrations de
03, N2O et CO sont calculées a partir d'un profil saisonnier typique aux latitudes moyennes.
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La Figure 4.1 montre les résultats de la simulation issus du modele direct superposés aux quatre
bandes infrarouges mesurées par CHRIS. Pour chaque bande, nous présentons le spectre solaire,
I’influence des GES (CO2 et CH4) et des principales molécules absorbantes. Nous pouvons constater
que les bandes d'absorption simulées par le modele direct sont bien en accord avec la mesure de
l'instrument CHRIS dans des conditions de ciel clair.

10 1.0

0.5 0.5

0.6 0.64 {

04 0.4m ' ‘

0.2 - 0.2 |

o2 o0- il

B s & B 1L b LR Ak I e P m— 1.0

0.8 mf 0.8

0.6 0.6m ||| || ul | 'Illl l' ’

0.4 0.4

0.2 Observed Band 0.2

0.0 con 0.0+

oy - g i Lo ——

AW E 3 Y

0.6 o N0 0.6

0.4 ‘ CO 0.4ud

0.2 = 0.2

0.0m 0.0m

1.0 = 1.0 : ‘ T

0.5 m 0.5m j‘ il

0.6 0.6 |

0.4 0.4 A i ‘ ‘

0.1 0.2 ‘

0.0= 0.0m

BT %0 8o ,;'“’:n']e:?umblelf?s a ;::oo_ " 1300 1400 B1] = 1900 = :'io:lumbei!gn(cm'l) 200 3ike

1.0 10

0.5 0.5

0.64 0.6

0.4 0.4

0.2 0.2«

0.0 0.0=

1.0 1

0.5 | 0.5

0.6 ’ 0.6

0.4 0.4

0.24 0.2

0.0 0.0

1.0 1.0

0.8 0.8

0.6 0.6

0.4 0.4

0.2 m 0.2 -

0.0 0.0m

1.0 1.0w

0.5 0.5 =

0.6 0.6

0.4 0.4

0.2 . 0.2 o

0.0 0.0+

B2 |E j‘m J}II? . sofm 3;60 _ll-lblli $0M‘) B3 | .m'oa A;H f..lm .lﬂ:n .L;De _1 500; 525;

Wavenumbers (em™") Wavenumbers (cm~ ")

Figure 4.1: Le spectre CHRIS mesuré et simulé en transmission en conditions de ciel clair a l'observatoire
d'Izaria. Chaque bande est calculée a partir de I’algorithme ARAHMIS et des spectres de pseudo-
transmittance solaire rapportés par (Toon 2015).
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4.1.3. Bases théoriques de I’anlayse de contenu en information.

Dans notre cas, le processus d’inversion est un probléme sous-contraint qui admet souvent
plusieurs solutions. La méthode d’estimation optimale introduite dans Rodgers 2000, contribue a
trouver la meilleure solution ou la solution « optimale » de notre systeme. Cette méthode est tres
répandue pour I’inversion des parameétres géophysiques, notamment en mode de visée au zénith.
Toutefois, avant 1’étape finale de I’inversion, il est nécessaire d’estimer la sensibilité de cette solution
optimale et quantifier sa relation a 1’état réel de I’atmosphere. Pour cela, la caractérisation des diverses
sources d’erreurs susceptibles de se propager jusqu’a la solution retenue est une étape primordiale de
I’inversion.

Dans 1'é¢tude suivante sur le contenu de l'information et 1’analyse d’erreurs, deux matrices
caractérisent pleinement l'information fournie par CHRIS (Rodgers 2000; Herbin et al 2013a):
I’averaging kernel A (noyaux de moyennage) et la matrice de covariance a-posteriori S,.

La matrice A permet de caractériser la capacité du systeme d'observation a mesurer une
variation du vecteur d'état, et est définie par (Rodgers 2000) :

0x 4.3

ou K est la matrice jacobienne introduite dans I’équation 4.2, ou chaque ligne correspond a la dérivée
partielle de chaque luminance spectrale mesurée par rapport a chaque élément du vecteur d'état et K7
sa transposée. La matrice de gain G dont les lignes correspondent aux dérivées de 1'état restitué par
rapport aux luminances spectrales, est définie par :

ox 4.4
G= i (K'S;'K + S, 'K's ;1

ou S, est la matrice de covariance a priori décrivant notre connaissance de l'espace d'état avant la
mesure et . représente la matrice de covariance du modele direct Sy et de la mesure Sy, :

Se =Sm+ KySpK}, = Sm + ¢ 4.5

Les éléments A(j, j) de la matrice A représentent la sensibilité aux paramétres que 1’on cherche
a déterminer. A un niveau d’altitude donné, le pic de A donne une information sur la sensibilité
maximale du spectre par rapport a chaque parametre inversé, ainsi que sa largeur totale mi-hauteur
(FWHM) qui est une estimation de la résolution verticale. Ce concept peut étre formalisé, en le reliant
au nombre total des degrés de liberté du signal (DOFS : degrees of freedom of signal) qui est la trace
de A. Cette grandeur indique la quantité d'informations indépendantes que 1'on peut extraire des
observations par rapport au vecteur d'état. Pour un systeéme d’observation idéal, A serait égale a la
matrice identité avec un DOFS égal a la taille du vecteur d'état. Par conséquent, une mesure de
l'information sur chaque parametre qu’on désire restituer est donné par le degré de liberté partiel
représenté par chaque élément diagonal de A.
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La deuxieme matrice importante dans cette étude est la matrice de covariance d'erreur S, qui
décrit notre connaissance de l'espace d'état a posteriori de la mesure. Cette matrice peut €tre écrite
simplement comme suit :

Sx = Ssmoothing + Smeas + wad.mod. 4.6

A partir de I’équation 4.5, on peut décomposer I’erreur totale a posteriori en trois composantes :

- La matrice de covariance de I’erreur de lissage (smoothing) peut étre considérée comme une
estimation d'un état lissé par les noyaux de lissage moyen plutdt que comme une estimation de
I'état réel :

Ssmoothing =A- I)Sa(A - I)T 4.7

- La matrice de covariance de I’erreur due a la mesure a travers S,,, qui est calculée a partir du
bruit spectral :

Smeas = GSmG" 4.8

- La matrice de covariance de I’erreur a posteriori a travers Sy la matrice de covariance d’erreur
du modele direct, qui illustre la connaissance imparfaite des parametres non inversés du
modele, est telle que:

Stwamoa. = GKpSp(GKp)" = GS;G" 4.9

avec S, représentant la matrice de covariance des erreurs des parametres non inversés (voir Tableau
4.1).

4.1.4. A priori.

L'analyse de contenu en information utilise des spectres de luminance simulés de CHRIS dans
les bandes : BT, B1, B2 et B3. Les concentrations verticales de CO2 et de CH4 du vecteur d'état a priori
X, sont basées sur un profil discrétisé par 40 couches verticales, s'étendant du sol a 40 km de hauteur
avec un pas de 1 km. En outre, le profil vertical de la vapeur d'eau, la température et I’angle zénithal
solaire (SZA) sont inclus dans les parametres non inversés et sont discutés dans la section 4.1.4.3. Les
valeurs a priori et leurs variabilités sont résumées dans le Tableau 4.1 et sont décrites dans les sections
suivantes.

4.1.4.1. Matrice de covariance a priori.

Les mesures in situ ou la climatologie du lieu de mesure peuvent nous donner une évaluation
de la matrice de covariance des erreurs a priori S,. Comme ['utilisation de matrices de covariance a
priori diagonales est répandue pour la restitution a partir de mesures spatiales (par exemple (De
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Wachter et al. 2017)), et comme cette étude est consacrée aux informations provenant de la mesure
plutdt que des observations de climatologie ou in situ, nous supposons tout d'abord que S, est une

eme £

matrice diagonale dont le 1™ élément diagonal (S, ;) est défini comme suit:

—_ 2 _ Perror
Sqii = 0q; avec 0g; = Xa,i* o0 4.10

c

ou o, ; représente la écart-type. L'indice i représente le im parameétre du vecteur d'état. L'erreur a
priori du profil de COz est estimée a partir de U. Schmidt 1991. L'erreur a priori de CHy est fixée a
Perror = 5%, comme celle utilisée dans Razavi et al. 2009 pour la restitution du méthane obtenu a
partir de I’instrument IASI. Néanmoins, la corrélation des couches verticales est davantage exprimée
par les éléments de la matrice hors diagonale. Pour cela nous utilisons également une matrice de
covariance a priori, illustrée dans la Figure 4.2, ou la climatologie dérivée du réseau TCCON est
utilisée pour construire cette matrice. Cette derniere est similaire a celle utilisée dans Eguchi et al.
(2010), ou on a combiné la climatologie issue du modele NCEP pour les profils de CO; et CHy sur
I’année (2015) et les éléments diagonaux de la matrice de covariance diagonale. L'étude avec ces deux
matrices de covariance est présentée pour CHRIS dans les sections qui suivent.
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0.5

b)
Figure 4.2: La matrice de covariance a priori de a) CO; (ppm) et b) CH4 (ppb) exprimées en Log o, similaires
a celle utilisée dans Eguchi et al. 2010.

4.1.4.2. Matrice de covariance de mesure.

La matrice de covariance des erreurs de mesure est déterminée a partir des performances et la
précision de l'instrument. La précision est liée au bruit radiométrique exprimé par le rapport signal-
sur-bruit. Cette matrice de covariance des erreurs est supposée étre diagonale, et peut €tre exprimée
comme suit :

— 42 _Ji
Smjii = O, AVeC Opm; =2 4.11

ol 0y, ; est la déviation standard du i*™ canal spectral du vecteur mesure y, représentant le bruit en
luminance. Le SNR pour CHRIS est estimé a 780 (cf. Chapitre 3) comme indiqué dans le Tableau 4.5,

ainsi que d’autres caractéristiques instrumentales.
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4.1.4.3. Caractérisation et précision des parametres non-inversés.

Les effets des parametres non-inversés constituent une partie complexe de I’analyse d’erreurs.
Dans notre cas, ces incertitudes sont limitées a I’interférence des molécules de vapeur d'eau et I'effet
de la température, ou une incertitude verticalement uniforme est supposée pour les deux parametres.
Il est important de noter que dans cette étude, la vapeur d'eau est considérée comme un parametre non
inversé, a des fins de comparaison avec Herbin et al. 2013a, mais elle fera partie du vecteur d'état
restitué dans le processus d'inversion. D'une part, nous avons supposé une colonne partielle avec une
incertitude (Pcmor) de 10% au lieu d'une erreur de profil pour H>O. D'autre part, nous avons supposé
une incertitude réaliste de 6T = 1K, compatible avec les valeurs typiques utilisées pour I'assimilation
du European Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWF), sur chaque couche du profil de
température. De plus, nous avons supposé une incertitude réaliste de 0,35° sur le SZA, correspondant
a la différence de I'angle solaire lors de 'acquisition d'une mesure correspondant a 100 scans. Toutes
ces variabilités sont reportées dans le Tableau 4.1.

La matrice de covariance des erreurs totales du modele a terme (Sy), supposée diagonale dans
la présente étude, est donnée par la somme des contributions de chaque élément diagonal, et le i®™
€lément diagonal (S ;;) est donné par :

n level 4.12
S, = 0'2 -+ 0'2 -+ 0'2 i
fii fiTji f,H,0,i f,SZA,i

j=1

Ici, les effets spectroscopiques tels que les parametres de raie et les erreurs issues des continua ne sont
pas pris en compte, mais ils sont discutés avec 1'estimation de la colonne X dans la section suivante.

Parametres du vecteur T H>O SZA CO2 CH4

d’état

Valeurs a priori Radiosondes Radiosondes  10°/80° TCCON TCCON
database database

Incertitude a priori 1K/couche  10% 0.35° 1.3-8% 5%

Tableau 4.1: Parametres du vecteur d’état a priori.

4.2. Analyse de contenu en information pour les GES.

Une analyse du contenu en informations est effectuée sur 1'ensemble du spectre pour CO; et
CHs séparément afin de quantifier les avantages de la synergie multi-spectrale thermique et ondes
courtes (TIR/SWIR). Le terme « séparément » signifie que le vecteur d'état est constitué d'une seule
des concentrations de gaz ci-dessus a chaque niveau entre 0 et 40 km pour correspondre aux altitudes
atteintes par le réseau TCCON et les instruments déployés durant MAGIC (ballons et avions atteignant
des altitudes de plus de 25 km). Cela correspond au cas ou nous avons estimé chaque profil de gaz seul
alors que tous les autres parametres atmosphériques et tous les autres profils de gaz sont connus a partir
de données auxiliaires avec une variabilité ou une incertitude spécifique. Deux SZA différents (10° et
80°) sont choisis pour démontrer I'effet de la marche optique du soleil sur I'étude puisque la sensibilité
est corrélée a la géométrie d'observation. De plus, deux matrices de covariance a priori différentes sont
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utilisées pour montrer 1'effet de 1'utilisation de données climatologiques décrivant la variabilité des
profils des GES. Dans les sections suivantes, 1’averaging kernel, le bilan d'erreur et les estimations
totales des colonnes sont décrits en détails.

4.2.1. Averaging kernel et estimation du bilan d’erreurs.

La Figure 4.3 montre I’averaging kernel A et I'erreur a posteriori totale S, pour CO> pour un
SZA de 10°. Les figures pour SZA (80°) ne sont pas illustrées car les distributions verticales de A et
des erreurs sont assez similaires et ne présentent que de 1égeres différences d'amplitude. Cependant,
les résultats sont différents, c'est pourquoi ils sont discutés afin de quantifier la variabilité de
l'information avec la géométrie de visée.

A est obtenu pour le CO; indépendamment en utilisant la variabilité introduite dans la section
4.1.4.1, et en considérant un systeme d'observation composé de la bande BT, B1, B2 ou B3 séparément
et de toutes les bandes ensemble pour quantifier la contribution de chacune des bandes spectrales et
montrer les avantages de la synergie spectrale TIR/SWIR. Chaque ligne colorée représente les lignes
de A a chaque couche de la grille verticale. Chaque élément diagonal de A représente le degré de liberté
partiel du gaz a chaque niveau qui indique la proportion des informations fournies par la mesure. En
fait, si la valeur est proche de 1'unité, cela signifie que l'information provient principalement de la
mesure, mais une valeur proche de zéro signifie que l'information provient principalement de notre
connaissance préalable de 1'état a priori. Nous pouvons clairement voir qu'a des altitudes plus basses
et jusqu'a 10 km, les noyaux de moyennage sont proches de 1'unité, ce qui suggere que la mesure a
amélioré notre connaissance, alors qu'a des altitudes plus €levées (au-dela de 10 km), les valeurs de
noyaux sont proches de zéro. Il est également important de noter qu'en utilisant toutes les bandes
simultanément, la distribution des informations des noyaux est améliorée et est plus homogene le long
du profil vertical.

La mesure peut fournir des informations sur le CO2 provenant du sol jusqu'a 12 km d’altitude
(toutes les bandes), alors qu'a des altitudes plus élevées, les informations proviennent principalement
des a priori, en raison d'une moindre sensibilité de ces gaz dans la haute troposphere. Ceci est
clairement représenté dans le bilan d'erreur : l'erreur totale a posteriori (ligne noire pleine) est
significativement plus faible que l'erreur a priori (ligne rouge) dans la partie inférieure de 1'atmosphere
(entre O et 12 km), ce qui signifie que la mesure a amélioré notre connaissance du profil du CO; ; alors
qu'au-dela de 12 km, l'erreur totale a posteriori est égale a l'erreur a priori, ce qui suggere une tres
faible sensibilité a haute altitude. De plus, on peut remarquer que 1'erreur de mesure reste tres faible
quelle que soit la bande utilisée, ce qui prouve que l'erreur li€ée au SNR est négligeable. De méme,
l'erreur du modele direct en fonction des parametres non inversés reste assez modeste. Cependant,
l'erreur de lissage prédomine sur les autres erreurs et devient prépondérante au-dela de 12 km, ce qui
signifie que l'information est fortement contrainte par le profil a priori a haute altitude, et que peu
d'information est introduite a partir de la mesure.

114



s

BT

BT

]

B1

B1

3B 5 35 35
30 0 30 30
‘é"ZS 258 ?25 -3
3 =
§ 2 2 §20 20
<5 15 <5 15
10 10 10 10
5 5F 5 5
0 e —— , 0 0 (8 0 =
02 0 02 04 06 08 0 2 4 0.2 0 02 04 06 0B 0 4
Averaging kernel CO2 Error (%) Averaging kernel CO2 Error (%)
B3 B3 All bands All bands
40 - 40 - 40 - - - — 40 r -
— —Smoothing
=i —Measurment
% % % = % Forward Model |
—: +—Total
3 30 3 — 30 {—a priori
=% % ] — %
!
§ 2 L :g 2
£ £ =
<15 15 <15 = 154
=
10 10 10 — 10
=
5 5 5 - 5
—
— i

o=
8 -02 0 02 04 06 08 1 0
Averaging kemel CO2

02 0 02 04 06 08 ] 0
Averaging kemel CO2

Error (%) Error (%)

Figure 4.3: Averaging kernels et les bilans d'erreur des profils verticaux de CO; pour les bandes BT, Bl et B3
séparément et toutes les bandes ensemble pour un SZA de 10° pour CHRIS. Les lignes rouges et noires
pleines représentent respectivement les erreurs a priori (Sa) et a posteriori (Sx) ; les erreurs de lissage

(Ssmoothing), de mesure (Smeas :) et de parametres du modeéle direct (Spva:mod :) SONt respectivement représentées
par des tirets/points, des tirets/étoiles et des points.

Une autre étude similaire a été menée, mais avec une matrice de covariance a priori non
diagonale (Eguchi et al. 2010), pour se rapprocher des conditions atmosphériques réelles. La
distribution verticale est plus homogene a travers toutes les couches. La forme du bilan d'erreurs est
tres similaire a celle de la variance. Cependant, les erreurs a priori et a posteriori sont considérablement
réduites. Les erreurs de mesure et les erreurs du modele direct restent faibles, mais il est important de
noter que malgré le fait que l'erreur de lissage soit plus petite, la contrainte est plus forte. Cela a pour
effet de diminuer l'incertitude, mais d'augmenter la propagation de l'erreur de lissage le long des
couches verticales, ce qui explique les valeurs plus faibles du DOFS.

Enfin, les valeurs de DOFS totales pour le CO2 sont indiquées dans le Tableau 4.2 pour les
angles de 10° et 80°. Il montre que, pour une matrice de covariance a priori diagonale, on pourrait
récupérer entre deux et trois colonnes troposphériques partielles pour le CO, et comme prévu, le
DOFS est 1égerement plus élevé a 80° puisque le chemin optique des rayons solaires dans chaque
couche est plus long. Cependant, en utilisant une matrice de covariance a priori non diagonale, on
obtient une colonne troposphérique partielle de moins, mais avec une amélioration significative de
l'estimation du bilan d'erreur.
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BT B1 B3 B4 Toutes les
bandes
DOFS DOEFES Erreur
CHRIS Angle 10 2.01 2.32 262 - 295 2.89%
Angle 80  2.56 2.67 334 - 371 2.6%
CHRIS avec covariance Angle 10  1.45 1.7 215 - 238 1.01%
Angle 80 1.89 1.92 268 - 3.08 0.94%
EM27/SUN Angle 10 - - 2.95 1.63 3.03  2.77%
Angle 80  — - 3.17 2.33 331 2.67%
EM27/SUN avec Angle 10 - - 2.25 1.17 237 1.01%
covariance
Angle 80  — - 2.53 1.71 268 097%
IFS125HR Angle 10 2.15 2.33 3.07 2.62 3.9 2.82%
Angle 80  2.51 2.61 3.59 2.99 423 2.72%
IFS125HR avec Angle 10 1.66 1.85 2.86 2.3 328 097%
covariance
Angle 80 1.97 2.14 3.04 2.61 353 095%

Tableau 4.2: Les DOFS et les erreurs de colonne (%) du CO; pour chaque bande et pour chaque instrument.

Le méme raisonnement est suivi pour CHy: 4 est obtenu pour CHs indépendamment en utilisant
la variabilité introduite dans la section 4.1.4.1, et en considérant un systeme d'observation composé de
la bande BT, B1, B2 ou B3 séparément et de toutes les bandes ensemble. La Figure 4.4 ci-dessous
montre que la distribution verticale des lignes de A pour CH4 est plus homogene que celle de CO» et
nous pouvons voir que ces lignes sont plus larges que ceux du COz, ce qui suggere une corrélation tres
importante entre les couches et une résolution verticale plus faible. L'utilisation de toutes les bandes
simultanément, tout comme le CO>, améliore la distribution des informations le long du profil vertical.
L'erreur de modele direct est plus importante que celle du CO; car le méthane est plus affecté par les
especes interférentes, notamment la vapeur d’eau. L'erreur de lissage est significativement plus
importante que celle du CO», car elle est contrainte par un a priori beaucoup plus €levé, ce qui suggere
un effet plus direct sur la restitution du CHa.
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Figure 4.4: Idem figure 4.3, mais pour CH4 avec les bandes BT, B2, B3 et toutes les bandes simultanément.

De méme que pour le CO», lorsque 1'on utilise une matrice de covariance a priori non diagonale,
la distribution verticale est trés analogue a celle de la variance seule. Cependant, les erreurs a priori et
a posteriori sont considérablement réduites. Les DOFS totaux pour CHs4 sont indiqués dans le Tableau
4.3 pour les deux SZA. Ce parametre montre que, pour une matrice de covariance a priori diagonale,
trois colonnes troposphériques partielles peuvent étre restituées, et une colonne partielle
supplémentaire pour un SZA de 80°.

Enfin, en utilisant une matrice de covariance a priori non diagonale, le DOFS montre qu'une
colonne partielle de moins est restituée. De maniere générale, l'utilisation simultanée de toutes les
bandes au lieu d'utiliser chacune séparément augmente le DOFS total et réduit systématiquement les
erreurs totales des deux especes. En outre, l'utilisation d'une matrice de covariance a priori
climatologique montre 1'importance de réduire 1'erreur des colonnes partielles restituées. Enfin, 1'erreur
totale de profil est dérivée des valeurs relatives de la matrice diagonale de S, (voir Tableau 4.2 et
Tableau 4.3), qui sont examinées en détail dans la section suivante.
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BT B2 B3 B4 Toutes les

bandes
DOFS DOEFES Erreur
CHRIS Angle 10 2.77 2.87 262 - 334 4.4%
Angle 80  3.19 3.88 3.45 - 426 4.19%
CHRIS avec covariance Angle 10  2.03 2.22 1.97 - 257 1.5%
Angle 80  2.23 2.83 256 - 321 1.46%
EM27/SUN Angle 10 - - - 1.69 1.69 4.67%
Angle 80  — - - 2.45 245 4.54%
EM27/SUN avec Angle 10 - - - 1.18 1.18 1.59%
covariance
Angle 80  — - - 1.81 1.81 1.55%
IFS125HR Angle 10 3.37 3.97 3.69 2.56 464 4.23%
Angle 80  3.66 4.42 4.23 3.35 498 4.21%
IFS125HR avec Angle 10 2.45 3.03 2.79 1.83 355 147%
covariance

Angle 80  2.57 3.34 322 245 3.81 1.46%

Tableau 4.3: Les DOFS et les erreurs de colonne (%) de CH4 pour chaque bande et pour chaque instrument.

4.2.2. Incertitude et estimation de ’erreur sur la colonne totale.

Les instruments au sol comme ceux utilisés dans le réseau TCCON ainsi que 'EM27/SUN
effectuent des mesures dans le proche infrarouge, ou les fractions molaires moyennes des colonnes
d'air sec (désignées X; pour le gaz G) sont calculées en suivant la variation des colonnes d'oxygene
observées. X est calculé en divisant la colonne du gaz restitué sur la colonne d'O» restitué pour le
méme spectre qui permet aux EM27/SUN d’éliminer les erreurs systématiques communes au gaz cible
et aux restitutions de colonnes d'O,. Une autre méthode est utilisée, en particulier au sein de la
communauté du réseau NDACC, pour calculer X;; sans utiliser la référence d’oxygene. Sur la base de
la formule donnée dans Wunch et al. 2010 et utilisée dans Zhou et al. 2019, nous pouvons calculer X,
pour COz et CHy :

columng 4.12
XG = .
column dry air
column dry air = — column ;0
y - ] dry H0 dry
a GairMgiy air
oll my, o et my;) sont les masses moléculaires moyennes de I'eau et de I'air sec, respectivement, P la

pression de surface et g,;, 'accélération gravitationnelle moyenne par colonne.

Le calcul de X est donc possible si tous ces parametres sont disponibles, en particulier dans le
cadre de MAGIC ou nous avons acces, ainsi que tous les instruments impliqués, aux données des
ballons et des radiosondes (température, pression de surface, humidité relative, etc...). Pour cela, pour
ces campagnes particulieres, les valeurs X; seront calculées pour CHRIS en utilisant ARAHMIS, et
les résultats seront comparés, avec les autres instruments, en particulier avec I'l[FS125HR du réseau
TCCON et 'EM27/SUN.
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Cependant, les deux équations pour le calcul de X; ne sont pas strictement identiques. Les
erreurs systématiques ne sont pas éliminées pour CHRIS, puisque la bande d'O n'est pas détectée. De
plus, l'incertitude absolue totale de la colonne est calculée en additionnant la concentration de chaque
couche le long du profil pondéré par la colonne d'air sec sur la base des Figures 4.3 et 4.4.

Erreur CO2 CHa4

SZA 10° 80° 10° 80°
Lissage 2.79 2.51 4.34 4.11
Mesure 0.6 0.54 0.59 0.7
Parametres non-inversés 0.14 0.12 0.27 0.5
Totale 2.89 2.6 4.4 4.19

Tableau 4.4: Le total des erreurs de colonne pour les profils de CO; et de CHy pour CHRIS pour les deux
SZA. Les incertitudes sont indiquées en pourcentages (%).

Le Tableau 4.4 présente les incertitudes propagées de la colonne totale pour les deux SZA en
utilisant une matrice de covariance a priori diagonale : I'incertitude de la colonne totale de CO; est de
2,89% et 2,6% pour 10° et 80° respectivement ; tandis que l'incertitude de la colonne totale de CH4 est
de 4,4% et 4,19% pour 10° et 80° respectivement. Les incertitudes sont plus faibles pour un SZA de
80°, car la distribution de 1'information est améliorée avec un chemin optique plus long. De plus, ces
résultats montrent que l'erreur de profil totale pour le CH4 est presque deux fois plus élevée que celle
du CO», mais cela s'explique par le fait que notre erreur de profil est limitée par l'erreur de profil a
priori qui est beaucoup plus élevée pour le CHs que pour le CO2. La composante dominante de
l'incertitude dans I'erreur de profil totale provient du lissage et prédomine les autres incertitudes pour
les deux GES. La vapeur d’eau, la température et SZA sont les parametres les plus importants
contribuant au modele direct, qui sont représentés par l'incertitude des parametres non inversés.

En outre, il est important de noter qu'il existe une incertitude supplémentaire liée a la
spectroscopie non prise en compte dans notre étude, qui est purement systématique. Cette incertitude
n'est pas simple a évaluer dans ce cas, car nous utilisons différents domaines spectraux ayant chacun
des incertitudes spectroscopiques différentes répertoriées dans la base de données HITRAN. Les
valeurs obtenues dans cette étude ne sont pas comparables a ceux exigés par les modélisateurs
puisqu’ils décrivent des erreurs sur le profil et non pas sur des colonnes. Les erreurs sur les colonnes
seront expliquées davantage dans le Chapitre 5.

Cependant, le réseau TCCON ne calcule pas I’incertitude absolue mais 1’estime d’une maniere
différente comme expliquée dans le Chapitre 1. Cette méthode consiste a calculer la quantité moyenne
d'air sec (Xair) pour examiner les biais entre les stations de mesure du réseau TCCON. Cette différence
est expliquée en détails a la fin de la section suivante.

4.3. Etude complémentaire et comparative de I’analyse de contenu en information pour
PEM?27/SUN. IFS125HR et CHRIS.

Pendant les campagnes MAGIC, plusieurs EM27/SUN et deux IFS125HR du réseau TCCON
ont été exploités aux cotés de CHRIS. Pour cela, un exercice d’inter-comparaison a été effectué a
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Trainou, incluant ces trois instruments, afin de comparer et de compléter 1'étude réalisée sur CHRIS
dans la section 4.2.

4.3.1. Etude complémentaire avec ’EM27/SUN.

Dans cette section, une étude de contenu en information est réalisée pour l'instrument
EM?27/SUN afin de le comparer avec nos résultats et d'étudier la possibilité de compléter les données
que nous avons obtenues a partir de CHRIS. Les bandes de 'EM27/SUN utilisées dans cette étude sont
indiquées comme suit : B3, la bande commune avec CHRIS, avec une plage spectrale de 4700-5200
cm!, B4 allant de 5460 cm™ a4 7200 cm’!, et B5 couvrant la région spectrale entre 7370 et 12500 cm”
1

Tout d'abord, une étude similaire a celle de CHRIS est réalisée sur 'EM27/SUN pour CO: et
CHs4 séparément. Comme mentionné dans la section 4.1.3, le vecteur d'état est constitué d'un seul profil
de gaz (CO2 ou CH4) dans une couche allant de 0 a 40 km ; toutefois, nous avons pris en compte le
SNR et la résolution spectrale spécifiques a cet instrument (voir Tableau 4.5). De maniere similaire
au raisonnement suivi pour CHRIS, cette étude montre que l'utilisation de toutes les bandes
EM?27/SUN ensemble conduit a une amélioration du profil d'erreur a posteriori sur les concentrations
de COg, en particulier dans la partie basse de I'atmosphere.

Résolution (cm')  MOPD Région spectrale (cm™) SNR
(cm)
CHRIS 0.135 4.42 BT : 680-1250 780
B1 : 1800-2300
B2 : 2400-3600
B3 : 3900-5200
EM27/SUN 0.5 1.8 B3 : 4700-5200 1080
B4 : 5460-7200
B5 : 7370-12500
IFS125HR (TCCON) 0.02 45 4000-15000 ~750
IFS125HR (NDACC) 0.0035-0.007 128-257 5-5200 ~1000
Tableau 4.5: Caractéristiques instrumentales de CHRIS, EM27-SUN et IFS125HR de NDACC et TCCON.

Le Tableau 4.2 montre le DOFS pour CO> de 'EM27/SUN : en utilisant une matrice de
covariance a priori diagonale pour un angle de 10°, les DOFS totaux pour les bandes B3 (bande
commune avec CHRIS), B4 et toutes les bandes ensemble sont : 2,95, 1,63 et 3,03 respectivement. Si
I'on ne prend en considération que la bande B3, qui est la bande commune, le DOFS de CHRIS dans
cette bande est, comme indiqué précédemment, de 2,62 et 3,34 pour un angle de 10° et 80°
respectivement, contre 2,95 et 3,17 pour EM27/SUN. Par conséquent, le méme nombre de colonnes
partielles peut étre restitué en utilisant CHRIS pour CO2 dans cette bande.

De plus, de maniere similaire a CHRIS, tout en utilisant une matrice de covariance a priori non
diagonale (Eguchi et al. 2010), 1'erreur totale est réduite sur le profil avec une réduction du DOFS.
Comme pour le CHy et en référence au Tableau 4.5, 1a bande 3 de cet instrument commence (4700cm
1Y 12 ot1 1a bande du CHy se termine (4150-4700 cm™') dans I'IFS125HR et CHRIS. Ceci est important
car les réseaux TCCON commencent leurs mesures 2 4000 cm™!, ce qui nous a permis de faire la
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comparaison avec la bande 3 du CHRIS (pour CO; et CHs). Cependant, 'EM27/SUN n'a pas de signal
exploitable avant 4700 cm™ (Gisi et al. 2012), par conséquent les lignes d'absorption du CHa
n'apparaissent pas dans la bande commune entre CHRIS et 'EM27/SUN, les résultats ne seront donc
pas discutés.

Deuxiemement, une étude simultanée du contenu en information a été réalisée sur tous les
canaux de CHRIS et de 'EM27/SUN afin d'analyser 1'aspect complémentaire de ces deux instruments.
Les résultats de cette étude sont présentés dans la Figure 4.5. Le DOFS obtenu pour CO; est de 3,67
et 3,93 pour les angles 10° et 80° respectivement ; et pour CH4 de 3,99 et 4,43. Cela indique une
amélioration significative de I’inversion lorsque la synergie spectrale TIR/NIR/SWIR est utilisée, mais
moins que celle obtenue depuis l'espace (par exemple TANSO-FTS dans (Herbin et al. 2013)), puisque
la mesure est obtenue a partir du méme chemin optique. Par contre, il faut bien noter qu’on est plus
sensible a la couche limite que les instruments satellitaires, puisqu’on a un maximum de sensibilité
entre 0 et 5 km.
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Figure 4.5: Averaging kernels et bilan d'erreurs des profils verticaux de CO; et CHy pour toutes les bandes
pour EM27/SUN et CHRIS combinés pour un angle de 10°. Les lignes rouges et noires représentent
respectivement les erreurs a priori (Sa) et a posteriori (Sx) ; les erreurs de lissage (Ssmnooting), de mesure (smeas
-), et les parametres du modeéle direct (sfva:moa -) SONt respectivement représentées par des tirets/points, des
tirets/étoiles et des points.

4.3.2. Etude comparative avec PIFS125HR.

Les réseaux NDACC et TCCON utilisent le spectrometre infrarouge a haute résolution
spectrale, IFS125HR, pour effectuer des mesures depuis le sol et valider les mesures satellitaires. Une
étude de contenu en information similaire a celles précédentes est effectuée uniquement sur
l'instrument IFS125HR, puisque ce réseau est impliqué dans les campagnes MAGIC et que les résultats
peuvent donc étre comparés. Pour des raisons de simplicité, la méme annotation des bandes est
conservée pour cette section ainsi que la méme méthodologie décrite dans la section 4.2.1 est utilisée.
Le vecteur d'état est constitué uniquement des concentrations de CO; et de CH4 dans une couche allant
de 0 a2 40 km ou le SNR et la résolution spectrale spécifique a I'lFS125HR sont pris en considération
(voir Tableau 4.5).
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Figure 4.6: Averaging kernels et bilans d'erreur des profils verticaux de CO: et de CH4 pour toutes les
bandes de I'IFS125HR pour un angle de 10°. Les lignes rouges et noires représentent respectivement les

erreurs a priori (Su) et a posteriori (Sx) ; les erreurs de lissage (Ssmoothing), de mesure (Speas) €t les parameétres
du modele direct (Sva-moa) SONt respectivement représentées par des tirets/points, des tirets/étoiles et des
points.

La Figure 4.6 montre 1’averaging kernel A et 'erreur totale a posteriori S, pour CO2 et CHg,
pour un angle de 10°. Nous pouvons voir que la distribution verticale des lignes de 4 est plus homogene
que CHRIS et EM27/SUN, ce qui suggere une sensibilité élevée a haute altitude, alors que dans les
basses couches atmosphériques, l'erreur a posteriori S, est significativement réduite. On peut
remarquer le méme comportement sur I'étude du bilan d'erreur : l'erreur totale a posteriori (ligne noire
continue) est distinguée de l'erreur a priori (ligne rouge) méme a haute altitude. Cela s'explique par le
fait que I'IFS125HR a une résolution spectrale supérieure a celle de CHRIS et de 'EM27/SUN, de telle
maniere que la mesure améliore toujours notre connaissance du profil tout au long de la colonne
atmosphérique.

De plus, en utilisant une matrice de covariance a priori non diagonale, l'erreur totale de profil
est considérablement réduite, en particulier pour CHg, tandis que le DOFS est réduit. D'une part, une
colonne troposphérique partielle supplémentaire pour CO: peut €tre restitué par rapport a CHRIS pour
un angle de 10° et ’EM27/SUN pour les deux angles, si toutes les bandes sont utilisées. D'autre part,
une colonne troposphérique partielle supplémentaire peut étre restitué pour CH4 par rapport a CHRIS,
si toutes les bandes sont utilisées et pour les deux angles.

De maniére générale et quel que soit I’instrument, on obtient un DOFS moins important avec
une erreur réduite quand une matrice de covariance est utilisée a la place d’une matrice de variance.
Les erreurs de la colonne totale calculées pour les trois instruments sont quasiment identiques pour
CHRIS et IFS125HR et un peu plus élevées pour ’EM27/SUN. Cette erreur est calculée a partir de la
matrice de variance/covariance sur la colonne totale du gaz, donc elle refléte I’incertitude de la mesure.
Tandis que, les réseaux TCCON et récemment le réseau COCCON (Frey et al. 2019) utilisent une
approche complétement différente. La précision des valeurs de ’IFS125HR et ’EM27/SUN sont liées
a I’échelle définie par I’organisation météorologique mondiale. Cette derniere considére que
I’incertitude d’une mesure est I’accord entre des mesures répétées dans des conditions spécifiées. En
d’autres termes, c’est I’erreur de reproductibilité des valeurs de X sur une longue durée de temps.
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Pour cela, les incertitudes de XCOz et XCH4 (0.25% et 0.5% respectivement d’apres (Debra Wunch et
al. 2015)) ne sont pas comparables a nos valeurs.

4.4. Sélection de canaux.

L'utilisation de tous les canaux dans le processus d’inversion présente deux inconvénients : un
temps de calcul trés important et I’augmentation de 1’erreur systématique a cause de la corrélation des
especes interférentes. Dans ce cas, le vecteur d'état a priori x, et la matrice de covariance des erreurs
S, sont tres difficiles a évaluer. La sélection des canaux est une méthode décrite par Rodgers 2000
pour optimiser la restitution des parametres géophysiques en sélectionnant objectivement un sous-
ensemble de canaux qui fournit la plus grande quantité d'informations provenant des instruments.
Cooper et al. 2006 propose une description simple de cette procédure établie sur le contenu
d’information de Shannon.

Tout d'abord, un "spectre d'information" est créé afin d'évaluer le contenu de 1'information par
rapport au vecteur d'état a priori. Ensuite, le canal qui contient I’information la plus grande est
sélectionné. L’information fournie par le canal sélectionné qui est redondante sur les autres canaux
(non-sélectionnés) est ensuite soustraite. Un spectre d'information est ensuite recalculé et le canal qui
fournit la plus grande information est de nouveau sélectionné. De cette facon, un deuxieme canal est
choisi, basé sur cet espace d'état nouvellement défini, qui fournit un maximum d'informations relatives
a la nouvelle matrice de covariance a posteriori. Ce processus est répété et les canaux sont sélectionnés
de maniere séquentielle jusqu'a ce que les informations de tous les canaux restants tombent en dessous
du niveau de bruit de mesure.

D’apres le formalisme de Shannon et comme le note Rodgers 2000, il est pratique de travailler
en se basant sur 1’idée que les erreurs de mesure et les variances a priori ne sont pas corrélées. Cette
considération est établie afin de comparer l'erreur de mesure avec la variabilité naturelle des mesures
dans I'ensemble de 1'état a priori. Par conséquent, la matrice jacobienne K (voir section 4.1.2) se
transforme en K en utilisant :

= «1/2pc1/2
K=s5, / KSa/ 4.13

Cette équation offre I'avantage d'étre la base ou les deux matrices de covariance a priori et de
mesure sont des matrices unitaires. En outre, Rodgers démontre que le nombre de valeurs singulieres
de K supérieures a I'unité définit le nombre de mesures indépendantes qui dépassent le bruit de mesure.

En supposant §; la matrice de covariance d'erreur pour I'espace d'état apres que i canaux aient
été sélectionnés, le contenu en information du canal j des canaux restants non sélectionnés est donné
par (Cooper et al. 2006):

1 o 4.14
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ol k; estla j*me Jigne de K. En prenant le canal choisi comme étant le canal [, la matrice de covariance
est ensuite mise a jour avant l'itération suivante en utilisant la formule qui suit :

s =Si + k] 415

De cette facon, les canaux sont sélectionnés jusqu'a ce que 90 % du spectre d'information total
H soit atteint de maniere a ce que le bruit de mesure ne soit pas dépassé.

Ensuite, H exprimé en bits est converti en DOFS pour obtenir la Figure 4.7 qui représente
I'évolution du DOFS total de CO; et de CH4 en fonction du nombre de canaux sélectionnés et pour
toutes les bandes spectrales et pour un SZA de 10°. CHRIS compte 75424 canaux au total, 13800 sont
inutilisables en raison de la saturation en vapeur d'eau entre les bandes, alors 61624 canaux restent
exploitables. Une présélection de ces canaux, inspirée de la Figure 4.1, est effectuée ou le nombre de
canaux exploitables est réduit aux zones spectrales ou le CO; et le CH4 sont absorbés (respectivement
13447 et 19751 canaux présélectionnés).

DOFS
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Figure 4.7: Evolution du DOFS avec le nombre de canaux sélectionnés pour CO> (noir) et CHy (gris).

La Figure 4.7 montre que le DOFS de chaque gaz augmente fortement avec les premiers
canaux sélectionnés, puis de fagon plus asymptotique. Le nombre de canaux nécessaires pour atteindre
90% et 99% de l'information totale est représenté dans le Tableau 4.6. Pour CO», sur les 1329 canaux,
55,76% de I’information provient de B3 (bande commune avec 'EM27/SUN), 37,24% de BT et 6,99%
de B1. Tandis que pour CHy, sur les 1387 canaux, 46,86% de I’information provient de B2, 28,19%
de BT et 24,9% de B3.

Ce résultat montre que la plupart de l’information concernant CO; et CHs provient
respectivement de la B3 et de la BT, ce qui indique que I’importance de 1’utilisation de la synergie

TIR/SWIR. En outre, les 1329 et 1387 canaux sélectionnés représentent respectivement 2,15% et
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2,25% des 61624 canaux exploitables. En d’autres termes, un processus d’inversion utilisant les
canaux sélectionnés correspondant a 90% du contenu total de I’information donnerait des résultats
comparables a celui utilisant I'ensemble des canaux, puisque pres de 98% de I'information est

redondante.

CO, CH4
DOEFS 90% 99% 90% 99%
Nombre de canaux 1329 4648 1387 5924
% du nombre total de canaux 2.15% 7.54% 2.25% 9.61%

Tableau 4.6: Nombre correspondant de canaux sélectionnées pour le DOFS de CO: et de CHy et leur
pourcentage respectif du nombre total de canaux pour CHRIS.

Ces résultats montrent donc l'intérét de déterminer un ensemble optimal de canaux pour chaque
gaz séparément, c'est pourquoi cette sélection de canaux sera utilisée dans le processus d’inversion, ce
qui le rendra plus simple avec un temps de calcul moins long.
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Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons développé en détails 1’étude de contenu en information nécessaire
pour quantifier la capacité de mesure de 1’instrument CHRIS. Dans la premiére étape nous avons
simulé le mode¢le direct a I’aide du code ARAHMIS qui génére des spectres synthétiques en fonction
d’un état de I’atmosphére. Puis, on a rappelé les bases théoriques du formalisme de la méthode
d’estimation optimal (OEM) déja décrite en détail dans Rodgers 2000.

Ensuite, on a étudié les averaging kernels et leur distribution verticale sur la colonne
atmosphérique en fonction de deux matrices a priori : une matrice de variance diagonale et une autre
matrice de covariance plus réaliste. Le principe des estimations d’erreurs a également été présenté, en
montrant seulement la contribution statistique?. En outre, les DOFS de chaque gaz ont été discutés et
la capacité de mesure de CHRIS est maintenant bien établie avec 3 a 4 degrés de libertés pour chaque
gaz, pour l'erreur a priori définie en amont.

Ce travail réalisé sur les trois instruments : CHRIS, ’EM27/SUN et I'IFS125HR a permis de
comparer leurs capacités de mesures et de quantifier I’apport de la synergie spectrale TIR/SWIR/NIR
pour la restitution de CO et CHa.

Le dernier chapitre sera dédié a la présentation de la campagne MAGIC et les travaux effectués

durant cette campagne de mesures. [.’analyse des concentrations de CO> obtenues par les différents
instruments y est également présentée.
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Chapitre 5 : Premieres exploitations.

Introduction

Dans le cadre des accords internationaux, plusieurs missions spatiales ont été approuvées pour
surveiller I’évolution des concentrations des gaz a effet de serre dans 1’atmosphére. Dans ce contexte,
CHRIS participe a des campagnes de mesures, qui sont présentées dans la premiere partie de ce
chapitre.

Le projet MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse gases through
multi-Instruments Campaigns) (https://magic.aeris-data.fr/) est une initiative de la communauté
francaise soutenue par le CNES afin de valider les missions spatiales actuelles et futures.
L’instrumentation et les objectifs de chaque campagne depuis son lancement en 2018, sont présentés
dans la deuxieme partie de ce chapitre. CHRIS participe a ce projet afin de réaliser des mesures a la
retombée des ballons ou directement sous la trace des satellites.

La derniere partie de ce chapitre présente les premieres analyses et exploitations des spectres
CHRIS durant les campagnes MAGIC (Crevoisier and Beés 2018). On représente notamment les
simulations du modele direct avec les profils issus des mesures sous ballons et des modeles
atmosphériques, afin de montrer la sensibilité de notre instrument a la distribution verticale des
concentrations de CO». Enfin, nous présentons a titre d’exemple, une comparaison de colonnes totales
de CO; obtenues par les différents instruments dont CHRIS.

5.1. Les campagnes de mesure.

Les campagnes de mesures sont un outil essentiel pour surveiller et quantifier I’évolution de la
composition atmosphérique et valider les produits satellitaires, notamment les gaz a effet de serre. Le
prototype instrumental CHRIS présente plusieurs intéréts pour la communauté scientifique puisqu’en
plus de sa portabilité, il permet de mesurer les bandes rovibrationnelles infrarouges de nombreux
constituants du TIR jusqu’au SWIR avec une haute résolution spectrale et un tres bon rapport signal
sur bruit. Ainsi, comme discuté dans le chapitre précédent, ces caractéristiques completent les mesures
effectuées dans le proche infrarouge par ’EM27/SUN et ’'[FS125HR du réseau TCCON pour une
éventuelle validation des missions satellitaires.

Avant le début de cette these et dés son acquisition, une campagne de terrain s’est déroulée a
I’observatoire d’lzafia équipé d’un instrument IFS125HR qui fait partie des deux réseaux
internationaux NDACC et TCCON. L’objectif ici était d’une part de déterminer le meilleur protocole
expérimental dans des conditions de ciel clair, et d’autre part de comparer les produits de niveau 1
(luminances absolues) de CHRIS avec ’IFS125HR qui est calibré radiométriquement.

CHRIS a ¢également participé a d’autres campagnes « d’opportunités », notamment la
campagne multi-instrumentale SHADOW-2 a M’Bour (Sénégal) afin d’étudier spécifiquement des
évenements de tempétes désertiques et de transports de feux de biomasse ; ainsi que la campagne
IMAGETNA-2 qui avait pour objectif la mesure du dioxyde de soufre (SO») et les aérosols volcaniques
a proximité des volcans Etna et Stromboli (Italie). En outre, des mesures sont effectuées depuis le toit
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du laboratoire et en Région Hauts-de-France. La Figure 5.1 présente les différentes campagnes de
terrain effectuées par CHRIS depuis son acquisition en 2015.

De plus, CHRIS est impliqué dans le projet MAGIC dont I’exploitation des spectres est un des
objectifs de cette these. Ce projet est expliqué en détails dans la section suivante.

Figure 5.1: Carte mondiale regroupant les différentes campagnes de mesure effectuées par CHRIS : 1)
Villeneuve d’Ascq (France), 11) Etna et Stromboli (Italie), 111) M’ Bour (Sénégal), 1V) Izafia (Iles Canaries), V)
Aire-sur-l’Adour (France) et Trainou (France).

5.2. Les campagnes MAGIC.

Suite a la COP21 (Paris) en 2015, trois missions spatiales ont été confirmées : MERLIN
(mission franco-allemande pour la mesure du méthane), MicroCarb (mission francaise pour la mesure
du dioxyde de carbone) et IASI-NG (mission européenne pour la mesure de la composition
atmosphérique et du climat). Afin de préparer ces missions et valider celles actuelles (OCO-2, IASI,
TROPOMI) I’initiative MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse gases
through multi-Instruments Campaigns) a été lancée avec le soutien du CNES afin de fédérer la
communauté frangaise autour de la surveillance et 1’étude de la distribution verticale des gaz a effet de
serre par diverses instrumentations. Cette série de campagnes (Crevoisier and Bes 2018) a été lancée
en 2018 et on présente dans ce qui suit les objectifs, I’instrumentation et I’implication de CHRIS pour
chacune d’elle.

5.2.1. Objectifs.

Ces campagnes de mesures ont deux objectifs principaux :
- Améliorer notre connaissance des distributions horizontales et verticales des GES, leur
variabilité temporelle et les flux associés ;
- Valider les missions spatiales actuelles.
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Ces campagnes présentent également un intérét méthodologique puisqu’elles peuvent servir de
démonstrateur dans le cadre du déploiement des moyens a mettre en ceuvre pour valider efficacement
les futures missions spatiales, en particulier Microcarb, Merlin et IASI-NG. Enfin, le projet MAGIC
présente un intérét stratégique en unifiant la communauté Francaise, lui permettant de pérenniser sa
capacité de mesure et de contrdle des GES.

Durant les trois dernieres années, le projet MAGIC a regroupé des campagnes ponctuelles et
des campagnes plus régulieres menées sur divers sites de mesures (Aire-sur- I’Adour et Trainou
principalement), en lien avec le réseau international TCCON. La Figure 5.2 présente un schéma de
principe du déroulement d’une campagne classique.

Les mesures de profils verticaux de gaz et de colonnes totales ou partielles qui sont réalisées
dans le cadre de ces campagnes visent a répondre a différents objectifs scientifiques :

- La validation des produits de niveau 2 de gaz mesurés depuis I’espace.

- L’estimation des niveaux 2 eux-mémes, avec des questions sous-jacentes de spectroscopie et
de connaissance a priori de I’état de I’atmosphere pour les inversions des luminances mesurées
en colonnes de gaz.

- La compréhension des échanges verticaux de gaz, en lien avec le transport atmosphérique et
les flux de gaz a la surface et dans I’atmosphere.

MicroCarb Merlin IASI-NG
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Figure 5.2: Les campagnes MAGIC multi-instruments sol-avions-ballons. (Source : MAGIC/Aeris)

5.2.2. Instrumentation.

Différents types d’instruments sont déployés durant ce projet regroupant les mesures
acroportées, les mesures sous ballons ainsi que I’instrumentation depuis le sol. Tous ces instruments
seront présentés dans la section suivante.

5.2.2.1. Mesures satellitaires et sur avion.
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Trois campagnes de mesures ont été effectuées depuis 2018 qui est la date de démarrage du
projet MAGIC :

- En 2018 : mesures sous ballons, depuis le sol et sur avion en coopération avec le
DLR (Deutsches zentrum fiir Luft und Raumfahrt) ;

- En 2019 : validation du sondeur IASI a bord la plateforme Metop-C (CNES/EUMETSAT) et
TROPOMI sur Sentinel-5P (ESA) ;

- En 2020 : validation des colonnes totales de CO> et de CH4 des satellites OCO-2 (NASA) et
TROPOMI/Sentinel-5P. En plus, des mesures localisées avec IASI-C et GOSAT (JAXA) ont
été effectuées.

En ce qui concerne les vols avions, le projet s’est appuyé sur I’infrastructure nationale SAFIRE
et ’avion Falcon 20, équipé de deux analyseurs a diodes laser Picarro G2401-m (cf. Chapitre 1)
permettant la mesure trés précise de la concentration entre O et 11 km d'altitude. Le Falcon 20 est aussi
équipé d’un instrument SPIRIT du LPC2E pour mesurer le CH4, CO et NO; (cf. Chapitre 1). En
coopération avec le centre aéronautique allemand (DLR), le lidar CHARM-F qui est le démonstrateur
de la mission Merlin, effectue des mesures de XCHz.

La campagne MAGIC2018 s'est appuyée sur l'observation simultanée de la concentration des
GES par instrumentation aéroportée, sous ballons météorologiques et depuis le sol. Elle s'est déroulée
principalement entre les sites instrumentés d'Aire-sur-1"’Adour (ASA) et de Trainou-Orléans (TRN). Le
Falcon 20 reliait les stations ASA et TRN avec un aller-retour en une journée. Le long du parcours,
cinq profils (en forme de tourbillon) ont été effectués entre 20 m et 11 km au-dessus d’Aire-sur-
I’Adour, Cognac et Trainou, comme 1’indique la Figure 5.3. L’avion Halo du DLR a effectué des
mesures intégrées de la colonne CH4 avec le lidar CHARM-F a partir d'une altitude de 15 km dans le
but de valider les mesures de la colonne en utilisant les profils mesurés simultanément.

2. Forward ﬂlght -24 May 2018 Forward ﬂlght -24 Mav 2018
) .
)| N o
I I \
\g /' ] 20. m b
X N o
E15 o o i
o
g E15 %
£ Y T
Rl 3
£ 0]
5.
5.]
\.' %
S ashd “Cognac_ 3 | ' J
Trainou— 0. I g
0 N e o ASAN | Cognac? '
>._°Toulouse > Trainou
1 46 LN * 48
R 1 ~_ Toulouse—=
EE S 9 2 g
TP R | e
co, (ppm)
1200 1400 1600 1800 2000
CH, (ppb)

Figure 5.3: Les profils de concentration de CO; (a gauche) et de CHy (a droite) mesurés par le Falcon20 de
SAFIRE et I’AirCore (LMD) le 24 mai 2018. (Source : MAGIC/Aeris)

Durant la campagne MAGIC2019, deux semaines de mesures étaient prévues tout en fixant le
13 et le 18 juin comme les jours ou toutes les mesures sont disponibles (autour du jour J). Le Falcon20
a effectué des profils a 4 endroits : Aire-sur-1'Adour (ASA), Trainou, Puy-de-Dome et au-dessus de
l'océan Atlantique, afin de mesurer la variabilité spatio-temporelle des profils de température,
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d'humidité, de CO,, CH4 et CO. La journée du 13 juin était consacrée a des mesures intensives autour
de ASA : 3h30 de vol dans un rayon de 15 km autour de la station CNES, avec 4 montées/descentes
du Falcon 20 entre 0 et 11 km d'altitude.

La semaine suivante, le Falcon20 a effectué un premier profilage a ASA avec des altitudes de
4km-50m-11km. A 11km, 2 dropsondes ont été lachées pour mesurer les profils thermodynamiques
sous l'avion. Au temps de passage de Metop-C et de Sentinel-5P, I’avion continue son chemin vers
I’océan pour effectuer des mesures en spirale de 11 km a 100 m au-dessus de la mer avec 4 dropsondes
lachées. Ces profils océaniques sont effectués sur un diameétre de 12 km correspondant a la taille d’un
pixel IASI au nadir, afin de valider les profils de température et d’humidité. Enfin, deux mesures en
spirale ont été effectuées au-dessus de la base militaire de Bricy et au-dessus de Puy-de-Dome avant
de compléter une mesure finale a ASA.

A cause de la propagation du COVID-19 et le confinement total de la population, la campagne
MAGIC2020 a été reportée mi-septembre. Le Falcon 20 a réalisé des profils a 2 endroits au jour J (11
septembre) : Aire-sur-1'Adour et Toulouse-Francazal, afin d'obtenir des profils verticaux de CO2, CH4
et CO, ainsi que de température et d'humidité. L’avion a effectu¢ deux vols successifs en spirales
ascendantes et descendantes & ASA, comme ’indique la Figure 5.4. Ensuite, un vol sous la trace de
Sentinel-5P était mis en place pour valider les profils TROPOMI.

Sentinel-5P track

\

Aire-sur-l’Adour

(") Dropsondes

O :
' & cHRriS o=
' * AirCore/Amulse . = H H gg

Figure 5.4: Mesures effectuées lors de MAGIC2020 (11 septembre) : Les trajectoires et les altitudes du
Falcon20 sont indiquées, ainsi que les lieux de ldcher de 5 dropdsondes, les 4 spectrometres au sol (3
EM?27/SUN et notre instrument CHRIS) et le site d'atterrissage des AirCore et des Amulse lancé sous des
ballons météorologiques depuis Aire-sur-1'Adour. (Source : MAGIC/Aeris)

5.2.2.2. Instrumentation sous ballons.

Deux types d’instruments sont déployés sous ballons dont on présente les principales
caractéristiques et leurs déploiements durant les campagnes.
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L’ AirCore déployé durant les campagnes MAGIC sous ballons météorologiques permet de
mesurer des profils verticaux de concentration de GES (CO», CH4, CO) jusqu’a 30 km d’altitude. Le
concept de ce systeme est expliqué en détails dans (Karion et al. 2010) et (Membrive et al. 2017).
L’AirCore est basé sur ’utilisation d’un long tube d’acier inoxydable mis sous ballon qui, en phase
ascendante, se vide de son air par son extrémité ouverte, pour se remplir d’air lors de sa phase
descendante. La colonne d’air ainsi capturée est ensuite interprétée en termes de profil vertical de
concentration de gaz a I’aide d’un analyseur CRDS de type Picarro.

Ce systeme apporte des informations primordiales aux études des bilans de carbone régionaux
ainsi qu’a la validation des observations spatiales. Il est aussi complémentaire aux autres mesures
puisqu’il peut accéder a des altitudes non atteignables par des vols avions. Les concentrations de gaz
restituées sont ramenées sur 1’échelle internationale du WMO, comme pour le réseau TCCON (cf.
Chapitre 4).

Une dizaine de ballons AirCore a été déployée durant la campagne MAGIC2018, contre une
vingtaine I’année suivante sur les différents sites. En septembre 2020 et durant la derniére installation
de la campagne, neuf AirCore ont été lachés depuis le site du CNES a ASA.

Le deuxiéme instrument sous ballons utilisé est ’AMULSE (Atmospheric Measurements by
Ultra Light SpEctrometer). Ce systeme est compact et 1éger, pesant 1.8 kg et basé sur la technologie
laser proche infrarouge a 2,04 um couplé a une cellule multi-passage a trajet ouvert de 6 m. Le
fonctionnement de I’AMULSE est présenté dans (Joly et al. 2016). Les mesures sont effectuées a l'aide
de la technique de spectroscopie a modulation de longueur d'onde (WMS) et le spectrometre est donc
dédié a la mesure in-situ des profils verticaux du CO: a des niveaux de précision élevés et avec une
haute résolution temporelle/spatiale (1 Hz/5 m).

L’ AMULSE est donc un capteur aéroporté sous ballons pour mesurer efficacement et en temps
réel les émissions de gaz a effet de serre. Il permet aussi de caractériser la couche limite et ses
différentes sources d’émissions gazeuses. Ce type d’instruments mesure des profils ascendants et apres
éclatement du ballon, il apporte des profils en descente qui nous donnent une idée sur la variabilité
spatiale de la concentration du gaz concerné.

Pour étudier les variabilités spatiale et temporelle, on trace sur la Figure 5.5 les profils
montants et descendants d’'un AMULSE au jour J. L’heure de démarrage et I’heure de fin de mesure
de chaque profil sont précisées ainsi que la position de décollage et d’atterrissage du ballon (latitude,
longitude) et I’altitude. Si on considére un méme profil, par exemple I’ascendant, la latitude et la
longitude de démarrage et de fin de mesure est différente. On peut remarquer qu’il y a une différence
sur la verticale de 37 ppm (384 ppm a 27 km et 421 ppm a 100 m) entre ces deux lieux de mesure.
Maintenant, on considere le méme lieu de mesure mais avec une variation de temps donc « end
position » en profil ascendant et « start position » en profil descendant. Apres éclatement du ballon,
I’AMULSE commence les mesures aprés 6 minutes. Une différence de 5 ppm entre les deux profils
est observée.

Comme déja mentionné dans le Chapitre 1, le modele standard américain (National
Geophysical Data Center 1992) estime que la concentration de CO» reste constante avec 1’altitude.
Ceci est 1ié a la durée de vie du CO; dans I’atmosphére (environ 100 ans), qui lui permet d’avoir le
temps de se mélanger de facon homogene sur la verticale. Cependant, en se référant a la Figure 5.5,
on peut remarquer trois comportements différents de ce profil : entre 0 et 5 km le profil de CO2 n’est
pas constant (variabilité au sein d’un méme profil) et instable (variabilité entre profil ascendant et
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descendant), entre 5 et 15 km le profil devient constant et stable et apres 15 km le profil reste stable
mais avec une décroissance importante jusqu’a 25 km.

End time : 2019-06-18 09:05:26

30 End position: 44.00058,0.28171
End altitude: 27045.6m
ascent
257 descent
20 4 Start time : 2019-06-18 09:11:16
Start position: 44.00364,0.24997
Start altitude: 27025.4m
€ 15
= Start time : 2019-06-18 07:41:34
g Start position: 43.70674,-0.25120
10 4 Start altitude: 100.0m
5 End time : 2019-06-18 09:51:42
End position: 44.17427,0.54329
End altitude: 128.2m
0=
T T ' T T T z T z T
380 390 400 410 420 430

CO2_dry (ppm)

Figure 5.5: Les profils de CO; montants et descendants de I’AMULSE mesurés au jour J durant la campagne
MAGIC2019.

Outre la variabilité spatiale et temporelle, on s’intéresse aussi a la variabilité instrumentale.
Pour cette raison, on montre dans la Figure 5.6 la différence entre les profils de CO2 pour I’AirCore
et PAMULSE lancés du méme endroit (ASA) et au méme moment (9h11 UTC). 1l est a noter que le
profil descendant de I’AMULSE est comparé a I’ AirCore puisque ce dernier ne fait des mesures qu’en
descente. Un comportement similaire a la figure précédente peut étre observé : entre 0 et 5 km les
profils de COz sont trés différents, ensuite entre 5 et 15 km ils deviennent tres semblables et au-dela
de 17 km les profils dérivent a nouveau.
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Figure 5.6: Les profils de CO; descendants de ’AMULSE et de [’AirCore mesurés au jour J durant la
campagne MAGIC2019.

5.2.2.3. Mesures depuis le sol.

Les mesures depuis le sol sont assurées par trois types d’instruments : I’'IFS125HR du réseau
international TCCON, ’EM27/SUN et CHRIS. Le réseau TCCON fourni des colonnes totales de GES
référencées par rapport au standard WMO. Il maintient également une tracgabilité de ses données avec
une précision de 0.1% pour le XCOz. Grice a ces caractéristiques, les mesures TCCON sont largement
exploitées dans le cadre des validations des instruments satellitaires. Dans le cadre du projet MAGIC,
deux stations TCCON sont utilisées : la station de Trainou-Orléans opérée par I’Université de Bréme
et la station TCCON-Paris opérée par le LERMA.

Trois EM27/SUN appartenant a différents laboratoires sont déployés soit sur un site ou région
donnée (2018 et 2019) ou le long de la trace du passage d’un satellite (2020). Il est particulierement
intéressant grace a sa portabilité et sa précision comparable au réseau TCCON pour XCO; et XCHa.
De plus, ces dernieres sont rattachées au standard WMO tout comme les mesures de I’'IFS125HR.

CHRIS est le troisieme instrument utilis€. Son fonctionnement sur batterie lui permet
d’effectuer des mesures n’importe ou avec une autonomie d’une douzaine d’heures. Sa caractérisation
instrumentale présentée dans le Chapitre 3 a conduit a 1’obtention de spectres en luminances absolues
qui permettent de quantifier précisément les concentrations des GES. En dehors de 1’aspect
instrumental, les algorithmes de transfert radiatif utilisées par les EM27/SUN et ’'I[FS125HR sont
différents. Pour cela, un exercice d’inter-comparaison a été réalisé a Trainou avec les EM27/SUN du
CNES et du LSCE et le FTIR du réseau TCCON (Figure 5.7) dont les premiers résultats théoriques
sont présentés dans le Chapitre 4.
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Figure 5.7: L’exercice d mr-ompamzson réalisé a am()u \;e les EM?2 7/8 U '( droite), CHRIS (gauche)
et 'IFS125HR du TCCON.

Le role de CHRIS pour les campagnes MAGIC2018 et MAGIC2019 était d’effectuer des
mesures aux endroits d’atterrissage des ballons lancés (AirCore et AMULSE) depuis la station du
CNES a ASA. L’objectif était donc de se trouver le plus proche et le plus tot possible a la retombée

des ballons. Un récapitulatif des mesures effectuées durant I’année 2019 est présenté dans la Figure
5.8.

La campagne MAGIC2020 était dédiée a la validation des satellites OCO-2 et Sentinel-5P.
Dans ce contexte, I’objectif était de réaliser des mesures coincidentes sous la trace de ces satellites.

» 13 juin:
N » 18juin:
> Mesures a 300 m

' > » Mesures entre le passage de
gr‘:” AIRCORE apres I'avion et lacher AIRCORE
SUres. » Mesures & 200m du AMULSE
aprés 1 heure

»  Mesures simultanées & 800 m
du AIRCORE + IASI/Metop-C

»  Mesures simultanges a 200 m
duy 2ém= AMULSE
+TROPOMI/Sentinel-5P

» Mesures simultanées
a 700 md'un AMULSE

» 17 juin:

» Mesures simultanées
avec EM27-SUN

» Site: CNES-ASA

» 192 juin:

» Mesures a 100 m du
AIRCORE et 3kmde
I"AMULSE apres 1 heure.

ik “ "
Figure 5.8: Récapitulatif des mesures effectuées par ’équipe LOA durant la campagne MAGIC2019.

5.3. Exploitations.

Les mesures de profils de concentrations de gaz collectées durant les campagnes MAGIC par
les divers instruments sont maintenant comparées afin d’étudier la variabilité et la cohérence de chacun
d’entre eux. Cette comparaison est I’un des premiers objectifs de cette campagne, et elle doit prendre
en considération les différentes sensibilités, notamment verticales, des instruments. Ces profils
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serviront également a évaluer les simulations réalisées par divers modeles de transport disponibles,
notamment CAMS (Copernicus Atmosphere Monitoring Service) et NCEP (National Centers for
Environmental Prediction). La Figure 5.9 montre la comparaison entre les profils de CO2 de I’ AirCore,
I’AMULSE, CAMS et NCEP lors de la campagne MAGIC2019 pour la journée du 18 juin. Il apparait
que les modeles entourent les mesures expérimentales et dans la partie censée €tre constante (5-15
km), un biais de 4 ppm (~1%) est observé. Cet écart est particulierement important pour les modeles
CAMS et NCEP, d’autant qu’il peut entrainer un biais dans les estimations des sources et puits de COo.
Il est a noter que I’accord est bien meilleur entre les mesures AirCore et AMULSE. Une comparaison
similaire peut étre faite a partir du calcul des colonnes totales de CO> issues des profils de la Figure
5.9 qui donne : 399.05 ppm et 409.045 ppm respectivement pour les modeles NCEP et CAMS ; 403.73
ppm pour I’ AirCore et 404.89 ppm pour I’AMULSE.

80

| —— cams
70 - —— ncep

| Amulse
60 - — AirCore

50

40 -

height (km)

30
20
10

0

385 39 395 400 405 410 415 420 425 430
co2 (ppm)
Figure 5.9: Comparaison des différents profils de CO; (gauche) pour la journée du 18 Juin 2019 a ASA.

La Figure 5.10 représente les simulations des mesures de CHRIS a partir ’ARAHMIS en
utilisant les profils de CO2 de la Figure 5.9. Les différences observées pour chacune des bandes
illustrent la sensibilité de nos mesures a la variabilité de la répartition verticale de CO». Si on regarde
une raie de CO2 de plus pres (cadre rouge de la Figure 5.10), on peut distinguer les quatre simulations
différentes.

Dans ce qui suit, on sélectionne un spectre enregistré a 40 minutes apres 1’installation de
CHRIS a 800 m de distance du point de chute de I’AMULSE. Ce spectre correspond a une élévation
solaire de 62.92° calculée a partir de la méthode expliquée dans la section 2.1.2 du Chapitre 2 (voir
Annexe I). Afin de déterminer le profil le plus adapté a cette mesure, on a calculé les RMS (Root
Mean Square) du spectre CHRIS avec ceux calculés a partir des modeles CAMS et NCEP, présentés
dans la Figure 5.10. Le spectre calculé a partir du profil CAMS présente le RMS le plus faible, ce
profil a donc été utilis€ comme a priori dans notre algorithme de restitution.
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Figure 5.10: Le modele direct calculé pour les bandes de CO> de CHRIS a partir d’ARAHMIS pour les
différents profils fournis durant la campagne MAGIC2019. Le cadre rouge permet de distinguer les quatre
simulations différentes.

L’inversion a ¢€té réalisée a partir de la méthode d’itération de Gauss-Newton expliquée dans
(Rodgers 2000) et dont on donne dans ce qui suit la formule utilisée pour calculer le nouveau vecteur
d’état :

Xip1 = Xg + (Sa* + K[ S'K) 'K S [y — F(x;) + Ki(x; — x5)] 5.1

X4 est une estimation a priori du vecteur d’état x, F est le modele direct donné par le code ARAHMIS,
K le Jacobien, S, et S, sont respectivement les matrices de covariance a priori et des erreurs du modele
direct et de la mesure introduites dans le Chapitre 4.

La procédure d’inversion des spectres mesurés par les EM27/SUN consiste a choisir un profil
a priori de COz issu des modeles CAMS ou NCEP afin d’inverser uniquement une colonne totale en
ajustant I’ensemble du profil par le biais d’un « scaling factor ». Cette procédure revient a considérer
que la répartition verticale est correcte et que seule son amplitude est variable. L’étude de contenu en
information présentée dans le Chapitre 4 montre que CHRIS est capable d’obtenir jusqu’a quatre
colonnes partielles. Cependant, afin de pouvoir comparer les valeurs de XCO2 de CHRIS a celles des
EM27/SUN, il a été décidé d’utiliser une procédure d’inversion identique. Pour cette raison, les
fenétres spectrales issues de la sélection de canaux des bandes BT, B1 et B3 sont utilisées. Le profil
de CO; a priori est celui du modele CAMS comme mentionné précédemment. Les parametres non-
inversés du modele tels que la pression, la température, I’humidité et les concentrations des molécules
interférentes (H20, CH4, CO) proviennent également du profil CAMS. Le vecteur d’état x, de

141



I’équation 5.1 est alors composé de deux parametres : le scaling factor du profil de CO; et la
température de brillance du soleil, tous les deux avec une variabilité de 1%.

Les résultats de I’inversion pour les différentes bandes sont présentés dans le Tableau 5.1. On
remarque qu’il y a une cohérence entre les valeurs de XCO> obtenues pour chacune des bandes
séparément et toutes les bandes simultanément. Toutefois, il est a noter que la concentration obtenue
a partir de la bande thermique est inférieure aux autres bandes. Cependant, cet écart est toujours
inférieur a 1%. Cela peut étre expliquée par la compensation excessive de la ligne de base puisque la
partie thermique du spectre CHRIS est la plus sensible aux variations de températures solaire et
atmosphérique.

Il est important de noter qu’une inversion de colonne totale en scaling factor sous-dimensionne
le probléme inverse. En effet, la mesure de CHRIS qui contient quatre degrés d’information est ici
réduite a un seul niveau d’information. En d’autres termes, la trace de la matrice 4 (averaging kernel)
donne une valeur de deux. En conséquence, ’erreur de lissage Sgmoothing qui est la source d’incertitude
majeure (voir Chapitre 4) devient nulle (Equation 4.7 du Chapitre 4). Ainsi, I’incertitude associée a la
valeur de XCO» dans le cas de I’inversion « toutes bandes » (Tableau 5.1) est estimée a 0.1%.

BT B1 B3 Toutes bandes
402.12 ppm 405.25 ppm 406.10 ppm 404.56 ppm
Tableau 5.1: Les colonnes totales de CO: calculées pour les différentes bandes de CHRIS.

Le spectre inversé correspond a un spectre obtenu a la retombée d’un AirCore dont la valeur
de la colonne totale (403.73 ppm) peut étre considérée comme la valeur « vraie » la mesure de la
colonne de CO2 donnée par I'AirCore, et qui correspond au spectre utilis€ dans notre restitution, est
de. La valeur de XCO: la plus proche est le résultat appelé « toutes bandes » qui exploite la synergie
TIR/SWIR par I'utilisation conjointe des bandes BT, B1 et B3. L’écart entre la valeur vraie et celle
restituée est alors de 0.83 ppm, soit 0.2%, qui est 1égerement supérieure a I’incertitude estimée (0.1%).
Toutefois, il est important de signaler que cet écart est tres faible compte tenu du fait que les deux
mesures ne sont pas parfaitement simultanées et que le profil vertical n’est pas strictement identique.

La valeur de XCO; obtenue par ’EM27/SUN a la méme heure est 410.4 ppm, donc une
différence beaucoup plus importante (environ 5 ppm). Cela est dii au fait que ’EM27/SUN se situait
a la station du CNES a ASA donc a environ 52 km du point de chute.

Ces résultats sont trés encourageants mais ils restent a confirmer, d’une part avec une
exploitation systématique des mesures réalisées lors des campagnes MAGIC pour les comparer avec
celles des AirCore et/ou des AMULSE ; et d’autre part en traitant les mesures acquises lors de
I’exercice d’inter-comparaison effectué a Trainou avec les EM27/SUN.
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Conclusion

Dans la premiere partie de ce chapitre nous avons présenté la série de campagnes MAGIC qui
a pour but de surveiller et quantifier I’évolution des concentrations des GES. Les différents instruments
impliqués dans ces campagnes et leurs modes de fonctionnement ont également été décrits.

Les profils issus des différents instruments et des modeles CAMS et NCEP sont comparés afin
d’illustrer les variabilités horizontales, verticales et temporelles des profils de concentration de COo.
L’étude montre également une bonne cohérence entre les profils ascendants/descendants de
I’AMULSE et les profils AirCore et AMULSE.

En se basant sur I’étude du Chapitre 4, les valeurs de XCO> ont été calculées pour les bandes
BT, B1, B3 et toutes les bandes par le biais d’une inversion en scaling factor. Les résultats ont montré
que la meilleure valeur de la colonne totale de CO; est obtenue quand la synergie TIR/SWIR est
utilisée. Cette valeur est tres proche de la valeur « vraie » de 1’AirCore avec un écart de seulement
0.2%.

Bien que treés encourageant, ce résultat reste a confirmer en étendant ce travail d’inversion a
tous les spectres MAGIC et les comparer aux mesures des AirCore et des AMULSE. De plus, les
spectres de Trainou devront €tre traités pour une comparaison quantitative exhaustive avec les
EM27/SUN. Enfin, d’autres méthodes d’inversions (par exemple en profil) devront étre testées afin de
définir la meilleure stratégie de restitution et exploiter pleinement les capacités instrumentales de
CHRIS. Tous ces travaux pourront également étre étendus a I’inversion des colonnes de CHa.
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Conclusion générale et perspectives

L’observation atmosphérique est primordiale pour comprendre la variabilité des gaz a effet de
serre dont la concentration a fortement augmenté depuis I’¢re industrielle. Cette augmentation
provoque un changement climatique qui, s’il n’est pas maitris¢, conduira inévitablement a de profonds
bouleversements environnementaux. Ainsi, la connaissance et la quantification précise des
concentrations des GES, tels que le CO> et le CH4, constituent un premier pas vers une compréhension
globale du systeme radiatif Terre-Atmosphere et de ses implications a long terme.

En lien avec les accords internationaux visant a réduire 1I’impact du réchauffement climatique,
la communauté scientifique s’est mobilisée pour diversifier et améliorer les techniques de surveillances
et de controle de 1’évolution de la composition atmosphérique. L’ensemble des travaux présentés dans
ce manuscrit s’inscrit dans cet effort, par le biais de 1’observation de 1’atmosphere par télédétection
passive. Il existe a I’heure actuelle deux réseaux internationaux (NDACC et TCCON) qui regroupent
plusieurs stations dans le monde utilisant la spectrométrie infrarouge a transformée de Fourier a haute
résolution spectrale. Mais les caractéristiques de ces instruments ne permettent pas d’envisager un
déploiement plus important en dehors de quelques observatoires et centres de recherche, et ils sont
également inadaptés aux mesures de terrains.

Le prototype instrumental CHRIS, qui est I’objet d’étude de cette these possede de nombreux
atouts : transportable, fonctionnement sur batterie, haute résolution spectrale (0.135 cm!), bon rapport
signal sur bruit (780) et stabilité optique. Ces spécifications en font un complément ou une alternative
prometteuse pour des mesures précises réalisées depuis le sol. Une premiere partie de ce travail de
these a consisté a caractériser cet instrument en termes de fonction d’appareil, de calibration
radiométrique et spectrale dans le but d’étudier son potentiel de restitution des concentrations des GES.
A cette fin, une étude exhaustive de contenu en information a été effectuée, montrant les capacités de
cet instrument a restituer les GES en utilisant deux SZA différents (10° et 80°) afin de quantifier
I’évolution de l'information au regard du trajet optique. Deux matrices de covariance a priori ont été
utilisées : une diagonale et une autre dérivée des données climatologiques. L'incertitude totale de la
colonne est estimée, montrant que lorsque 1'on utilise une matrice de covariance a priori diagonale,
l'erreur pour un angle de 10° est de 'ordre de 2,89% pour le CO: et de 4,4% pour le CH4 pour toutes
les bandes. Cependant, lorsque 1'on utilise une distribution climatologique, l'incertitude totale de la
colonne pour le méme angle et pour toutes les bandes est réduite a 1,01% pour le CO2 et a 1,5% pour
le CH4 mais avec une diminution significative du nombre de degrés de liberté (de 2,95 a 2,38 pour le
COz etde 3,34 22,57 pour le CHy).

Afin d’étudier la synergie TIR/SWIR/NIR, deux études ont été effectuées : I’une comparative
avec ’IFS25HR du réseau TCCON, et une autre complémentaire avec ’EM27/SUN. L'IFS125HR est
largement utilisé dans le processus de validation des satellites, et I’étude réalisée a illustré les avantages
de la «tres » haute résolution spectrale pour la restitution des GES. L’étude complémentaire menée
sur 'EM27/SUN a montré qu'une amélioration significative peut €tre obtenue : par exemple, avec un
SZA de 10°, les DOFS passent de 2,95 a 3,67, montrant ainsi I’importance de la synergie spectrale. En
outre, une sélection de canaux a été mise en ceuvre afin d’éliminer les informations redondantes dans
les restitutions des colonnes de CO: et de CHy et ainsi améliorer le processus d’inversion.
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Les campagnes MAGIC ont été lancées en 2018 afin de fédérer la communauté francaise autour
des mesures diversifiées et précises des GES et valider les missions spatiales actuelles et futures.
Plusieurs instruments sont impliqués dans ce projet, dont CHRIS. Les premieres exploitations des
spectres obtenus durant cette campagne nous ont permis d’étudier la sensibilité « réelle » de CHRIS a
la répartition verticale des concentrations de CO,. Enfin, les premiers résultats d’inversions de
colonnes totales de CO> ont été comparés avec ceux provenant des autres instruments, notamment
AirCore, AMULSE et EM27/SUN, aboutissant a des résultats tres encourageants.

L’instrument est parfaitement caractérisé a ce stade et les spectres sont calibrés spectralement
et radiométriquement. De plus, le modele direct ARAHMIS qui permet de resimuler les observations
et le module d’inversion basé¢ sur la méthode d’estimation optimale (OEM) sont désormais
opérationnels.

Ainsi a la suite de cette thése, il est prévu un important travail d’exploitation :

- Inversion systématique de 1I’ensemble des mesures MAGIC et la comparaison avec les AirCore
et les AMULSE ;

- Inversion des mesures effectuées a Trainou et la comparaison avec les valeurs de XCO; des
EM27/SUN ;

- Tests d’inversions en profils au lieu de scaling factor ;

- Tests sur les différents profils a priori et leur variabilité (matrices de covariance) ;

- Tests sur les différentes méthodes d’inversions (vecteur d’état logarithmique, OEM, Gauss-
Newton, Levenberg-Marquardt, Thikonov-Philips, etc.)

- Inversion du CHa.

Du point de vue expérimental, les perspectives a court terme sont :

- Participation a la campagne MAGIC2021 qui se déroulera a Kiruna (Suede) incluant des
mesures de ballons stratosphériques (BSO) ;

- Calibration radiométrique de 1’ensemble des EM27/SUN impliqués dans MAGIC ;

- Exercices de comparaison de radiances (Toulouse) avec les futurs instruments spatiaux
Microcarb et IASI-NG.
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Liste des acronymes

4A/OP : Automatized Atmospheric
Absorption Atlas

AC : Alternative current

ACE-FTS : Atmospheric Chemistry
Experiment-Fourier Transform
Spectrometer

ADC : Analog to Digital Converter
AIRS : Atmospheric Infrared Sounder
AMULSE :Atmospheric Measurements
by Ultra-Light SpEctrometer

ARS : Assessment Report

ARA : Atmospheric Radiation Analysis
ARAHMIS : Atmospheric Radiation
Algorithm for High-spectral
Measurements from Infrared
Spectrometer

ASTM : American Society for Testing
and Materials

BOA : Bottom Of Atmosphere

BSO : Ballons Stratosphériques Ouverts
CALIOP : Cloud-Aerosol Lidar with
Orthogonal Polarization

CALIPSO : Cloud-Aerosol Lidar and
Infrared Pathfinder Satellite Observation
CAMS : Copernicus Atmosphere
Monitoring Service

CCD : Charge Coupled Device
CERES : Clouds and the Earth’s
Radiant Energy System

CFC : Chlorofluorocarbones
CHARM-F : CO2 and CH4 Remote
Monitoring—Flugzeug

CHRIS : Compact High Spectral
Resolution Infrared Spectrometer

CIA : Collision Induced Absorption
CNES : Centre National d’Etudes
Spatiales

COCCON : COllaborative Carbon
Column Observing Network

CoMet : Carbon dioxide and Methane
mission

COP : Conference Of Parties

COVID : COrona VIrus Disease

DFT : Discrete Fourier Transform
DLR : Deutsches Zentrum fiir Luft- und
Raumfahrt

DOFEFS : Degrees Of Freedom for Signal
ECMWEF : European Centre for
Medium-Range Weather Forecasts
EDGAR : Emissions Database for
Global Atmospheric Research

ESA : European Space Agency

ETR : Equation de Transfert Radiatif
FFT : Fast Fourier Transform

FTIR : Fourier Transform Infrared
FWHM : Full Width at Half Maximum
GEISA : Gestion et Etude des
Informations Spectroscopiques
Atmosphériques

GES : Gaz a Effet de Serre

GOSAT : Greenhouse Gases Observing
Satellite

GWP : Global Warming Potential
HCFC : Hydrochlorofluorocarbons
HFL : High Folding Limit

HIRDLS : High Resolution Dynamics
Limb Sounder

HITRAN : High-resolution
Transmission molecular absorption
HWHM : Half Width at Half Maximum
TASI/TASI-NG : Infrared Atmospheric
Sounding Interferometer/New-
Generation

IC : Information content

IFOV : Field Of View

ILS : Instrumental Line Shape

IPCC : Intergovernmental Panel on
Climate Change

IR : Infrared

IRHSR : Infrared High Spectral
Resolution

JPL :Jet Propulsion Laboratory

KIT : Karlsruhe Institute of Technology
LBL : Line By Line

LBLRTM : Line By Line Radiative
Transfer Model

LFL : Low Folding Limit

LILAS : Lllle LidarAtmosphereS
LMD : Laboratoire de Météorologie
Dynamique

LNE : Laboratoire national de
métrologie et d'essais
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LOA : Laboratoire d’Optique
Atmosphérique

LPC2E : Laboratoire de Physique et de
Chimie de 1'Environnement et de
I'Espace

MAGIC : Monitoring Atmospheric
composition and Greenhouse gases
through multi-Instrument Campaigns
MCT : Mercury Cadmium Telluride
MERLIN : Methane Remote Sensing
Lidar Mission

MIR : Middle Infrared Region
MT-CKD : Mlawer—Tobin—Clough—
Kneizys—Davies

NASA : National Aeronautics and Space
Administration

NCEP : National Centers for
Environmental Prediction

NDACKC : Network for the Detection of
Atmospheric Composition Change

NIR : Near Infrared Region

OCO : Orbiting Carbon Observatory
OEM : Optimal Estimation Method
OPD : Optical Path Difference

PC2A : PhysicoChimie des Processus de
Combustion et de I'Atmosphere
PROFFIT : PROFile FIT

QCL : Quantum Cascade Laser

RMS : Root Mean Square

SAFIRE : Service des avions francais
instrumentés pour la recherche en
environnement

SCISAT-1 : Scientific Satellite

SNR : Signal to Noise Ratio

SPIRIT : Spectrometres Infra-Rouges In
situ Troposphérique

SWIR : ShortWave Infrared Region
SZA : Solar Zenithal Angle
TANSO-FTS : Thermal And Near
infrared Sensor for carbon Observation -
Fourier Transform Spectrometer
TCCON : Total Carbon Column
Observing Network

TIR : Thermal Infrared Region

TOA : Top Of Atmosphere

TROPOMI : TROPOspheric
Monitoring Instrument

UV : UltraViolet

WHO : World Health Organization
WMO : World Meteorological
Organization

WS-CRDS : Wavelength-Scanned
Cavity Ring-Down Spectroscopy
Z¥F : Zero Filling Factor

ZPD : Zero Path Difference
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Annexes

Annexe 1 : Code Matlab pour la calibration radiométrique et spectrale, incluant le code pour calculer
I’angle solaire zénithal.

clear;

%% insert the spectra
[filename, pathname] = uigetfile('*.*', 'All Files (*.*)',
'C:\Users\El Kattar\Desktop\Fichier ASCII\2019\18-06"', 'MultiSelect’',
‘on');
numfiles = size(filename, 2);
J=0;

%% defining the wn interval BT

for i=l:numfiles
fullspectrum=load(filename{i});$VDA22062018 8h48.0026
wn= fullspectrum(:,1);

wn2=wn (end:-1:1);

wnBT=wn2 (1:11690) ;

v=fullspectrum(:,2);

v2=v(end:-1:1);

vBT=v2(1:11690) ;

%% angle solaire
rad=pi/180;
lat=44.2628*rad;
longitude=0.6339;
year=2019;
day=169;
hour=15.48+7;
% get the current Julian date
delta=year-1949;
leap=fix(delta/4);
7d=2432916.5+ (delta*365) +leap+day+ (hour/24) ;
% calculate ecliptic coordinates
n=jd-2451545;
$force mean longitude between 0 and 360 degs
1=280.46+0.9856474*n;
L=mod (L, 360) ;
if (L<0)

L=L+360;
end
% mean anomaly in radians between 0, 2*pi
g=357.528+0.9856003*n;
g=mod (g, 360) ;

if (g<0)

g=g+360;
end

g=g*rad;
% compute ecliptic longitude and obligquity of ecliptic
1=L+1.915*sin(g)+0.02*sin(2*qg) ;
1=mod (1, 360);

if (1<0)
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1=1+360;

end
ep=23.439-0.0000004*n;
1=1*rad;

ep=ep*rad;
%calculate right ascention and declination
num=cos (ep) *sin (1) ;
den=cos (1) ;
ra=atan (num/den) ;
%force ra between 0 and 2*pi
if (den<0)
ra=ra+pi;
elseif (num<O0)
ra=ra+2*pi;
end
%calculate Greenwich mean sidereal time in hours
gmst=6.697375+0.0657098242*n+hour;
%hour not changed to sidereal sine "time" includes the fractional day
gmst=mod (gmst, 24) ;
if (gmst<0)
gmst=gmst+24;
end
% calculate local mean sidereal time in radians
Imst=gmst+longitude/15;
Imst=mod (lmst, 24) ;
if (Imst<0)
Imst=1lmst+24;
end
Imst=1lmst*15*rad;
% calculate hour angle in radians between -pi, pi
ha = lmst-ra;
if (ha<-pi)
ha=ha+2*pi;
end
if (ha>pi)
ha=ha-2*pi;
end
dec=asin (sin(ep) *sin (1)) ;
Zd=asin (sin (dec) *sin (lat) +cos (dec) *cos (lat) *cos (ha) ) ; $elevation degrees
Z=7d/rad; %elevation rad
J=3+0.03;

%% fonction de planck BT

xqg(:,1)=679.9709:0.06025:5299.8922;

load ('Interpolatedcn540.mat');

cn540wn=cn540(:,1);

cn540value=cnb40(:,2);

load ('Interpolatedcnl200.mat'") ;

cnl200wnBT=cnl1200(:,1);

cnl200valueBT=cnl1200(:,2);

FBT = griddedInterpolant (cn540wn,cn540value, "pchip', 'nearest');
yl BT FBT (wnBT) ;

F2 BT = griddedInterpolant (cnl200wnBT,cnl200valueBT, 'pchip', 'nearest');
y2 BT F2 BT (wnBT) ;

load('Fonction Planck Référence new');
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fT0=(1.1910427e-8* (wnBT."3)) ./ (exp ((1.4387752.*wnBT) /4846.25) -
1)+(1.1910427e-8* (wnBT."3)) ./ (exp ((1.4387752.*wnBT) /292.85)-1);

%% plotting the blackbody functions BT

C540=load ('TestCNCav540 100scans.0.txt');

Cl200=load('TestCNCav1200 100scans.0.txt');

C 540wnl=C540(:,1);

CN540=C 540wnl(end:-1:1);

C 540wn=CN540(1:11690) ;

C 1200wnl=C1200(:,1);

CN1200=C 1200wnl (end:-1:1);

C 1200wnBT=CN1200(1:11690);

C 540v1=C540(:,2);

cn540v=C 540vl(end:-1:1);

C 540v=cn540v (1:11690);

Cnl200vBT=C1200(:,2);

cnl200v=Cnl200vBT (end:-1:1) ;

C 1200vBT=cnl200v(1:11690);

yyl BT=yl BT; %Sl

yy2 BT=y2 BT; %S2

%% calculating the planck functions

B1=(1.1910427e-8* (wnBT."3)) ./ (exp((1.4387752.*wnBT) /813.15)-1);
2=(1.1910427e-8* (wnBT."3)) ./ (exp((1.4387752.*wnBT) /1473.15)-1);

o°

% calculating the gain and the offset
(yyl BT-yy2 BT)./(B1-B2);%gain
(

T=
T=(yyl BT.*B2-yy2 BT.*Bl)./(B2-Bl);%offset

O Q

%% spectrum to calibrate

$facteur 16/25: différence entre les mesures des spectres faites a 5mm et
celles des CN faites a 4mm

Lcal=(vBT-bT) ./gT;

LT=(Lcal*25)/25;

%% Transmittance
TrO=LpostBT./fTO;
x0=max (Txr0) ;
TrBT=Tr0./x0;

%% defining the wn interval Bl
wnBl=wn2 (18590:26391) ;
vB1=v2 (18590:26391) ;

xgBl=xq (18590:26391) ;

load ('Interpolatedcnl000.mat'") ;

cnl000wnBl=cnl1l000(:,1);

cnl000valueBl=cnl1000(:,2);

F1 Bl = griddedInterpolant (cnl000wnBl,cnl000valueBl, 'pchip', 'nearest');
yl Bl = F1 Bl (wnBl);

F2 Bl griddedInterpolant (cnl200wnBT,cnl1200valueBT, "pchip', 'nearest');
y2 Bl = F2 Bl (wnBl);

pT = polyfit(xqgq,A,6);
fT polyval (pT, xq) ;
fTl = interpl (xqg, fT,wnBl, 'linear', 'extrap');
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%% plotting the blackbody functions Bl
Cl1000=load('TestCNCav1l000 100scans.0.txt");

C 1000wnl1=C1000(:,1);

cnl000=C 1000wnl(end:-1:1);

C 1000wnBl=cnl000(18590:26391);
C 1200wnB1l=cnl200(18590:26391);
C 1000v1=C1000(:,2);

cnl000v=C 1000vl(end:-1:1);

C 1000vB1l=cnl000v(18590:26391);
C 1200vB1=cnl200v(18590:26391) ;
yyl Bl=yl Bl; 5S1

yy2 Bl=y2 Bl; %S2

%% calculating the planck functions
1=
1=

B1
B2

%% spectrum to calibrate
cal=(vBl-bl)./gl;
Ll=(Llcal*25)/25;
%% Transmittance Bl
Tl=Lpostl./fT1;
x1=max (T1) ;
Trl1=T1./x1;

%% fonction de planck B2
wnB2=wn2 (27860:48600) ;
vB2=v2 (27860:48600) ;

%% defining the wn interval
xq(:,1)=679.9709:0.06025:5299.8922;

F1l B2 = griddedInterpolant (cnl000wnB1l,cnl000valueBl, 'pchip', 'nearest');

yl B2 = F1 B2 (wnB2);
F2 B2
y2 B2 = F2 B2 (wnB2);

fT2 = interpl (xqg, fT,wnB2, 'linear', 'extrap');

%% plotting the blackbody functions B2

C 1000wnB2=cnl000(27860:48600) ;
C 1200wnB2=cnl1200(27860:48600) ;
C 1000vB2=cnl000v(27860:48600) ;
C 1200vB2=cnl200v (27860:48600)
yyl B2=yl B2; %Sl

yy2 B2=y2 B2; %S2

14

[3e)
<)

C
B1 2
B2 2

o

(1.1910427e-8* (wnB1.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB1)/1273.15)-1);
(1.1910427e-8* (wnB1.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB1)/1473.15)~-1);

alculating the gain and the offset

c
=(yyl Bl-yy2 Bl)./(B1 1-B2 1);%gain
(yyl B1.*B2 1-yy2 B1.*Bl 1)./(B2 1-Bl 1);%offset

griddedInterpolant (cnl200wnBT,cnl200valueBT, "pchip', 'nearest');

alculating the planck functions B2
(1.1910427e-8* (wnB2.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB2)/1273.15)-1);
(1.1910427e-8* (wnB2.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB2)/1473.15)-1);

% calculating the gain and the offset B2
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g2=(yyl B2-yy2 B2)./(Bl 2-B2 2);%gain
b2=(yyl B2.*B2 2-yy2 B2.*Bl 2)./(B2 2-Bl 2);%0ffset

%% spectrum to calibrate B2
L2cal=(vB2-b2)./g2;
L2=(L2cal*25)/25;

%% Transmittance
T2=Lpost2./£fT2;

x2=max (T2) ;

Tr2=T2./x2;

%% defining the wn interval B3
wnB3=wn2 (54030:75420) ;

vB3=v2 (54030:75420) ;

%% fonction de planck B3

Xq(:,1)=679.9709:0.06025:5299.8922;

F1 B3 = griddedInterpolant (cnl000wnBl,cnl000valueBl, 'pchip', "'nearest');
yl B3 = F1 B3 (wnB3);

F2 B3 griddedInterpolant (cnl200wnBT, cnl1200valueBT, 'pchip', "'nearest');
y2 B3 = F2 B3 (wnB3);

fT3=interpl (xq, fT,wnB3, 'linear', 'extrap');

%% plotting the blackbody functions B3
C 1000wnB3=cnl1000(54275:75101) ;

C 1200wnB3=cnl1200(54275:75101) ;
C 1000vB3=cnl000v(54275:75101) ;
C 1200vB3=cnl200v (54275:75101)
yyl B3 = yl B3; %51

yy2 B3 = y2 B3; %S2

14

%% calculating the planck functions B3

Bl 3=(1.1910427e-8* (wnB3.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB3)/1273.15)-1);
B2 3=(1.1910427e-8* (wnB3.73)) ./ (exp((1.4387752.*wnB3)/1473.15)-1);
%% calculating the gain and the offset B3

g3=(yyl B3-yy2 B3)./(Bl 3-B2 3);%gain

b3=(yyl B3.*B2 3-yy2 B3.*Bl 3)./(B2 3-Bl 3);%offset

%% spectrum to calibrate B3
cal=(vB3-b3)./g3;
L3=(L3cal*25)/25;

%% Transmittance B3
T3=Lpost3./fT3;%(1:20576)
x3=max (T3) ;

Tr3=T3./x3;

%% sauvegarder les TR,Rad,FP

wavenumber=vertcat (wnBT,wn2 (11691:18589) ,wnBl,wn2 (26391:27860) ,wnB2,wn2 (4
8600:54030) ,wnB3) ;

valuesRad=vertcat (LpostBT,v2(11691:18589), Lpostl,v2(26391:27860),Lpost2,v
2(48600:54030) ,Lpost3);

valuesTr=vertcat (TrBT,v2(11691:18589),Trl,v2(26391:27860),Tr2,v2(48600:54
030),Tr3);
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[o)

%% calibration spectrale

Pl=find (wavenumber==4699.71222) ;
P2=find (wavenumber==4699.77249) ;
P=sort (valuesTr (P1:P2));
indexl=find (valuesTr==P (1)) ;
Raie=wavenumber (indexl) ;
index2=find (valuesTr==P(2)) ;
Raie2=wavenumber (index?2) ;
x=1/(P(1)+P(2));
calsp=x* (P (1) *Raie2+P (2) *Raie) ;
alpha=(4699.753-calsp)/4699.753;

$delete the duplicated wavenumbers (for Arahmis)
wavenumberl=wavenumber.* (1+alpha) ;

[wavenumber?2, ind] = unique (wavenumberl, 'rows');
% duplicate indices

duplicate ind = setdiff (l:size(wavenumberl, 1), ind);
valuesRad (duplicate ind)=[];

Radiance=[wavenumber? valuesRad.*1.81];
Transmittance=[wavenumberl valuesTr];

save (sprintf ('ASA18062019 Amulse 15H29 Rad %f %i.txt',Z,1i),'Radiance','-

ascii');
end

[o)

%% plot résultats

plot (xq,A, 'r',xq, fT, "k',wavenumber?2, valuesRad.*1.81), ...
xlabel ('Nombre d"onde (cm-1)"'),ylabel ('I(W.m-2.sr-1.cm)");
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Annexe 3 : Bruker OPUS Data collection and analysis FTIR software
program

Apres ’écran de Login il y a une page d’accueil qui énumere des informations sur OPUS (numéro de
version, code de License, etc.).

infa OPUS.
f) OPUS Yersion 7.5Bukd 7,5, 18(20140810)
L Copyight © Brukes Dptk G 2014
Calte version FOFUS o & envegitiée peas

EM2T SYSTEM
Laboratoue S0phioue Atmosphérspse.

Uns parie s co logiiel £ bads s o isval s
Qioups nddpendint JPEG

Figure 1 : Page d’accueil d’OPUS.

Data Collection Details/Settings : ¥ &

Le menu d’acquisition des données est ouvert en cliquant sur Measure (cf. Fig. 2), puis sur Advanced
Measurement. Cela va ouvrir la fenétre des mesures (voir fig.3) ou il y a plusieurs onglets donnant
des détails sur plusieurs aspects du mode d’acquisition, collection de données, le traitement de TF,
etc... La fenétre principale d’OPUS est montrée ci-dessous.

Measure

H"'—‘b“"‘"',m,%

Auto-Scale

EEmE > niae

bz -

File and
window g
use list I

IR spectrum window

| IR Spectrum "Radar” Window I

FTIR status

|Data Collection Info

Figure 2 : Fenétre principale d’ OPUS.
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1-Standard :

Aspect pratique : L'onglet Standard affiche le contenu du protocole expérimental (cf. Figure 3). Ce
fichier s'appelle par exemple « NOM ».xpm et se trouve dans C : \ Program Files \ OPUS \ XPM. Par
défaut, le protocole utilisé est MBOUR.xpm.

Lorsqu’on configure un test spécial et on modifie nos données, on peut enregistrer l'expérience sous
Jorme de fichier XPM.

Dans cet écran il est important de spécifier le nom de fichier marqué Echantillon : cela correspond a
I’emplacement ou les spectres et les données sont stockés. Généralement, on utilise un nom de fichier
informatif du type : « LieuJJmmaaaa_heure », comme par exemple : 1zana02072015_13h11. OPUS
ajoutera un numéro en tant qu'extension de fichier, en commencant par 0. Ensuite, Il va auto-
incrémenter le numéro d’extension a chaque nouveau spectre enregistré en gardant le méme nom de
fichier.

3 OPUS - Opérateur: Default {Administrator) - [Afchage - EM27.ows] E - N =@
€) Fuhier Editer Vues Fenéire Mesure Tiatements Evalustions Affichage Imprimer Maco Vabdation Configusstion  Aide e
I — - — L — = = S—
- Bl Meswre A : )
o o & y | =3
Explorateut OPUS ¥, B sienderd | Bl swancé | Optigue | Acoussion | AL 1F‘M|ﬂﬂmidiﬂnde§g'\d
B8l inchage - 27 ond )
Expéence. | Changer | MEOURpm
Ooéateur
Echarton: TestCNCa1200_200scans Ads
Techrique | fade
Répetors: CDATA\Z0130117
Fichier: TestCNCav1200_200acars
Mesurn Backgound
Mssurs Echantiion
2 o 800 a0 a0
 Vabder & Ouiter ] Heanden | [ Ads
] Aftfichage - EM27.0ws

Pour de [aide, tapez sur FI P23 de thche active NUM sce

Figure 3 : L’onglet Standard sur I’écran de « Mesure ».

Remarque : il y a plusieurs fichiers XPM (Fig. 4), les plus utilisés sont MBOUR pour les mesures
atmosphériques et les fichiers CN40 et CN8O (figure ci-dessous) pour les mesures de corps noir a
I’intérieur de I’instrument. Le protocole MBOUR est le protocole « Standard » pour CHRIS :

e Résolution : 0.2 cm™

e Nombre de scans : 100 et 1 pour background

e Domaine spectral : 680-5200 cm!

e Canal de mesure : External

e Détecteur : Mode AC+DC

e Vitesse de balayage : 120 KHz

e Gain échantillon et préampli : x1, référence.

e Mode d’acquisition: single sided forward backward

e TF: Boxcar
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Remarque : il est important de spécifier I’heure d’acquisition car I’heure est importante pour calculer
1’¢lévation solaire lors de I’exploitation des mesures.

A Apres chaque journée de mesures il faut effectuer des mesures corps noir a 40 et 80°C pour

s’assurer qu’il n’y a pas une dérive dans le détecteur et refaire une mesure SUN directement apres pour
éteindre le corps noir car sinon le corps noir ne s’éteint pas qui nous emmene a un BUG!!
Les mesures corps noir sont des mesures échantillons effectués successivement :
e On choisit un fichier xpm (Figure 4) correspondant a la température souhaitée (40° C d’abord)
et on exécute une mesure « test » le temps que le corps noir se réchauffe,
e On exécute une deuxieme « vraie » mesure a 40° C,
e On choisit de nouveau un fichier xpm mais cette fois correspondant a la température 80° C, et
on effectue les mesures de facon similaire.

- — 3
| Mesure a " . By
B Storderd| B Avanct | Opigue | Acustion | Il TF | Afichage | Backgrund | Mode Signa
Expénance | Sauvegader |MBOURSZm
Fichier: <SNM> Ada |
) Sélection des Paramétres de Mesure @
Chercher dans: XPM «~ @@ Praviovc
R Mom L Medifié le Type -
=l =} CN30apm 6A0/0151525  Fichier s
E“"’[’:c‘:"‘:s‘"" (5] CN30LOAZI072015 xpm NOTNI50909  Fichiers =
(2} €M40L201072015AC xpm QLAOT/0151233  Fichier
T |2l CN40IZ01072015AC D xpm OLAW/M151227  Fichier
(2 Ch0IZ0207201SNBM xprme 0/07/20151206  Fichier
LT |} CNOIZD3072015 pen 03/07/2015 15:45 Fichier
| Chea0.xpm 26/10/20151525  Fichier»
|2l CHB0Z01072015ACDC.apm QLO7/20151239  Fichier >
N [ CHB0IZ020720158X 3pm 0207/20151200  Fichier - =
Bibliotheques : r
(i} CHBOIZN2072015NBM 5P 02/07/20151214  Fichier
(=] CHB0IZ03072015.xpm 03/07/2015 15:51 Fichier
I A! |} CNBOtestFitd xpm 14/11/2016 09:59 Fichier »
it CHN40160KHzZxom 30/06/2015 1409 Fichier> ™
Ordinateur ¢ i )
‘ Nom g fichver: F= B - Ouvii ]
Q‘,’ Fichien du type: _E};lémrmdu mesure; (" xpm) x) Abandon
[ Numbes of Data Foiks | Pt
| Dperator Hame | ChM . L
| Sampe b | SNM L
L ample Mame

Figure 4 : Fenétre de sélection des parametres de mesures.

2-Avancé :

Cet écran "avancé" (Figure 5) a presque tous les parametres communs modifiables : résolution, nombre
de scans, Background et échantillon, domaine spectral, traitement additionnel et les blocs de données
qu’on veut enregistrer dans le fichier du spectre. Les descriptions de ces parametres clés sont discutées
ci-dessous.
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3 OPUS - Opérateur: Default (Administrator) - [Afchage - EM27.cwe) M E=nle x|

i) Fichier Editer Vues Fenétre Mesure Traitements CEvaluations Affichage Imprimer Macro Validation Configuration  Aide _mx
RS - : - - — — — +
e @ [ . : T ] ki
: B e =
7 B Sianderd | B Avance | optiaue | Asquistion | I TF | Affichage | Background | Wode Signal| (477.746. 0.0267
Expénence: | Changer Sauvegarder | MEOURxpm
Fichier: <SNM> fide
Répertoire: CADATANY>-cm3>-<d> El Pide
Résolution: 0.2 om-1
Scans / Durée: 200 Seans | Durée de mesure > B0 sscondss
pourle Background : 10 R z
Sauvegarder de: 5266 emla 680 cm
Spectre Résukat: Absorbance -
[7] Traitement addtionnel
[¥] Compensation atmosphérique
Taille de linterférogramme: 38527 points  Tail de TF: 256 K
Blocs & sauvegarder ~
[ Absorbance [T Spectre de Phase
[ Simple: Faisceau Echartilon [ Background
[7] Interférogramme [ Inteférogramme Backaround
1200 1000 800 e0 400
[ Valder & Quiter ][ Abandon ) [ Aide
4 [ Affichage - EM27.0ws b X
Pour de I'aide, tapez cur FI Pas de tiche active CAP NUM| SCRL (_\l

— ~ g 17/01/2018
Figure 5 : Différentes options modifiables : résolution, nombre de scans, les blocs a sauvegarder... dans l'onglet
Avancé.

I- Résolution :

Aspect pratique : C'est la résolution spectrale de 1'instrument en unité de nombres d'onde (cm™). Le
réglage par défaut est 0.2 cm™ qui correspond a une résolution de 0.135 cm™ de CHRIS (la plus fine
possible), car OPUS n’accepte pas de valeurs inférieure a 0.2 cm™' (sinon erreur). Le pas
d’échantillonnage correspond au critere de Nyquist qui stipule que la fréquence d'échantillonnage doit
étre au moins le double de la plus haute fréquence enregistrée pour une restitution correcte de la
transformée de Fourier. Ce pas est défini par la formule suivante :

Valeur Maximale de nb d'onde — Valeur Minimale

nombre de points

Cette formule donne une valeur de 0.06025 cm™. La différence de marche optique maximale (MOPD)
de I’instrument CHRIS est de 4.42 cm, et puisqu’on utilise une fonction Boxcar on peut se référer au
Tableau 1 (L représente MOPD) pour calculer la résolution spectrale. On obtient une valeur de 0.135
cm’! ce qui est conforme avec le critere de Nyquist.
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ID Name HWHM

NO No instrumental effect 0

BX Boxcar (no apodisation) 0.6033/L
TR Triangle 0.8859/L.
TP Trapeze 0.6187/L
HG Happ-Genzell 0.9105/L
NW Norton-Beer Weak 0.6768/L
NM Norton-Beer Medium 0.7820/L
NS Norton-Beer Strong 0.8111/L
B3 Blackmann-Harris 3 Points | 1.0535/L
B4 Blackmann-Harris 4 Points | 1.1204/L

Tableau 1 : Différents fonctions d’apodisations et leur largeur de raie correspondante ot L est la différence de marche
optique maximale.

Exemple d’exécution : Dans la figure 6 ci-dessous on trace 2 spectres, un correspondant a une
résolution de 0.2 cm’! (rouge) avec un pas de 0.06025 cm™! et I’autre correspondant a 0.4 cm™! (bleu)
avec un pas de 0.2 cm™'. Les caractéristiques générales de ces 2 spectres sont les mémes. Toutefois, les
pics d’une résolution a 0.2 cm’! sont plus intenses et donnent une signature spectrale plus prononcée,
mais remarquons aussi que le bruit augmente avec la résolution.

I —————V G| T

Figure 6 : a) 2 spectres corps noirs avec des résolutions différentes : 0.2 cm™ (rouge) et 0.4 cm™ (bleu) ; b) un zoom sur
les 2 spectres pour observer la différence entre les 2 résolutions.

II- Nombre de scans :

Aspect pratique : Background et échantillon : Nous spécifions généralement ceci avec le nombre de
scans (le temps en minutes est I'autre option). CHRIS est un interférometre a balayage rapide « rapid
scan ». Le miroir mobile se déplace a une vitesse constante pendant chaque scan. Le SNR (Signal-to-
Noise ratio, rapport signal sur bruit) du spectre est amélioré par des mesures répétées (un grand nombre
de scans) et la co-addition des interférogrammes. Le signal s’ajoute de manicére cohérente,
contrairement au bruit qui est aléatoire et n'augmente donc qu'avec la racine carrée du nombre des
scans. Le miroir mobile commence la collecte des données au point central de I'interférogramme ou la
différence de marche nulle (ZPD : zero path difference). Le miroir se déplace ensuite a travers la
différence de marche jusqu'au retard maximum de l'autre c6té de l'interférogramme jusqu’a la
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résolution désirée. L'interférogramme est échantillonné selon le critere de Nyquist. Lorsque le retard
maximum a €été atteint, le miroir mobile est décéléré et sa direction est inversée ou il retourne a sa
position initiale. Ce processus est répété aussi souvent que nécessaire pour atteindre le SNR souhaité.
Un scan correspond donc a un mouvement de déplacement du miroir mobile, de sa position initiale a
sa position maximale.

Remarque : Dans la fenétre « Avancé », on peut indiquer le nombre de scans pour le background,
mais I’instrument CHRIS ne génere pas de signal background (une cellule vide pour tester 1’ instrument
avant de mettre un échantillon). On fixe donc, le nombre de scans background a 1.

Remargque : Notons que le rapport signal sur bruit (S/N) dans un spectre est proportionnel a la racine
carrée du temps d'acquisition (nombre de scans). Donc, si le rapport signal/bruit n'est pas suffisant, on
peut augmenter le nombre de scans d'une puissance de 2 (par exemple de 16 a 256).

Exemple d’exécution : Le spectre avec un nombre de scans=10 (voir Fig. 7a) a une intensité plus forte
que celui a 50 et 100 scans. Par contre, quand on zoom (Figure 7b) on peut voir que les spectres a 50
et 100 scans sont moins bruités que celui de 10 scans qui contient beaucoup plus de bruit. Ceci est dii
au fait que I’augmentation de nombre de scans entraine une augmentation du SNR et donc par
conséquence le bruit diminue, alors les spectres avec un grand nombre de scans ont une intensité
moindre que celui de 10 scans. Cependant, il y a une limite au nombre de scans au-dela duquel aucune
amélioration du SNR n'est obtenue, pour cela les spectres de 100 et 200 scans n’ont pas une grande
différence. De plus, le fond thermique a un réle trés important d’ou il affecte le spectre fortement a des
nombres de scans petits (10 scans) tandis qu’il a un effet négligeable quand on augmente le nombre de
scans (100 et 200 scans). En plus, il y a des criteres spécifiques pour choisir le nombre de scans
approprié. Notamment, quand on veut mesurer des especes dont la concentration change rapidement
comme par exemple les panaches volcaniques, on a besoin d’un nombre de scans relativement petit
pour pouvoir suivre temporellement le changement de la composition atmosphérique. Par contre,
quand on fait des mesures de composition atmosphérique relativement stable comme par exemple les
gaz a effet de serre (CO:2 et CHy) on peut augmenter le nombre de scans jusqu’a 100.

BT A T R TTEE ¢ b oAb b

i e T

Figure 7 : a) Représentation de 3 spectres avec des nombres de scans différents : 10(bleu), 50(vert) et 100 scans
(rouge) ; b) un zoom sur les 3 spectres

III-Sauvegarder la fenétre spectrale : Ceci représente la plage du nombre d'onde qui sera enregistrée
et affichée pour le spectre. Notez que l'interférométre scanne de 0 2 8000 cm™!, mais nous n'enregistrons
qu'une partie de cette plage (680-5200 cm!) car la séparatrice KBr qui se trouve dans CHRIS coupe
le signal a 5200 cm™.
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IV-Spectre Résultat : Cela doit étre réglé sur Absorbance, comme le montre la figure 8. Cette
absorbance est en unité arbitraire (u.a) doit ensuite étre transformée par un processus de calibration en
Radiance qui a pour unité (uW.m™2.sr™t.cm™1).

Spectre Résultat: [Absorbance -

Transmittance
Absorbance
Kubelka Munk
Reflectance
Log Reflectance
ATR Spectrum
PAS Spectrum

Figure 8 : Le spectre résultat a sauvegarder.

V-Traitement additionnel : Afin d’enregistrer les blocs de données en format OPUS et aussi en
format ASCII, nous devons effectuer les étapes suivantes : Quand on clique sur traitement additionnel,
on clique sur le coté droit (...) pour pouvoir choisir une fonction OPUS quelconque. On choisit
Enregistrer sous (Save As, Figure 9a). Ensuite, on définit les parametres (Figure 9b) comme le nom
du fichier et le répertoire. Faire bien attention de préciser le répertoire ou les fichiers sont
enregistrés (Figure 9b) et de cocher la case « Tableau de points » dans I’onglet Mode (Figure 9c).
On vérifie tout et on clique sur OK, une ligne de commande aura été créée dans la boite de dialogue
de mesure avancée. Dans ce cas, il y a toujours 2 fichiers dans le répertoire : un en format binaire
(OPUS .0000) et un autre en format ASCII (.txt).

: .
o i e T, T Sauvegarder spectre sous -
) o Bt s R

wa -0 = F ¥ LI X i L1

Sélection de fichieris) ‘ Mode | Tableau de points / XML

b P8 s B e | dcpntn | | g | g | e S
Eeos o]

Fichier & sauvegarder (Tableau de Foirts)

Sauvegarder sous

Fichier: 1ZA_02072015_13H11_Tr_BT1.0.dpt
Répertoire: CADATAY2018-01-10
[ Sauvegarder l [ Abandon ] [ Aide
Sauvegarder spectre sous @
Sélection de fichierls) | Mode | Tableau de points / XML
Format
(©) Opus () JCAMP DX ) XML
(@ Tableau de Points () Galactic (C) MATLAB 4
() Piroustte dat @ ENVI () MATLAB 5
Options
Tous les blocs Déplacer
[ Enlever toutes les copies
[ Sauvegarder ] ’ Abandon ] ’ Aide ]

Figure 9 : a) L option Traitement Additionnel ; b) Sauvegarder le spectre sous format .txt avec une incrémentation
automatique du nombre du spectre ; ¢) vérifier que la case Tableau de Points est cochée.
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A il faut faire attention a la différence entre 1I’incrémentation automatique des fichiers binaires et

celle des fichiers ASCIIL En effet, I'incrémentation des fichiers binaires (qui seront transformés en
fichier ASCII en exécutant une Macro commande) se fait au niveau de 1’extension des fichiers par
exemple :

e AireAdour23052018_11h30.0000 (.txt)

e AireAdour23052018_11h30.0001 (.txt)
Tandis que I’incrémentation des fichiers ASCII se fait au niveau du nombre du spectre :

e AireAdour23052018 11h30.txt

e AireAdour23052018 11h31.txt

VI-Compensation Atmosphérique : Cette option n’est pas utile pour I’instrument CHRIS et n’affecte
pas les mesures, donc il ne faut pas I’activer.

3- Optique : On parlera de quelques-uns des parametres qu’on peut changer dans certaines

circonstances (Figure 10).

0 o Opse o T T . (1D
€) Fichier Edter Vues Fenétre Mesure Toaftements Evaluations Affichage [mprmer Maco Validation Configuration  Alde =
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[fiinchage - EM27 on

- A “a ™ el L Y 5~
I Stondord | [l ovancs | Ostavs | Acquistion | Il TF | Afichage | Background | Mode Sgnal 890 141 05347

Mesure

Synchvomisation Eteme: [OF -

Canal de Mesure
Canal Background
Détecteur
‘aase de balayage:
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Délai apris postionnement

Délai avant mesure:
Aterte du banc optique:

Gain Background: |z
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120 KHz.

Automatic.
1

0
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OFF_

Température échantilon: -300 'C

Préamgl Echantlion: | Ref

| préampi Background: (et

3

Gain Echantifon canal 2
Gain Background canal 2

(Adometic =

Automatic -

il Valder & Gutter ] [

q 5 Affichage - EM27.0ws =

Pas de tiche setive

Pour de I'side, tapez sur F1

Figure 10 : L’onglet Optique avec les différentes options modifiables : vitesse de balayage, gain et préampli...

I-Canal de mesure : On met « External Input » car si on met « Référence » 1’instrument fait une
mesure de corps noir a I’intérieur de CHRIS. La température « -300°C » indique celle du corps noir.
Durant les mesures solaires cette température doit étre toujours fixe sur -300°C (corps noir éteint),
mais quand on fait des mesures corps noir on choisit les protocoles de mesure CN40 et CN80 qui
correspondent respectivement a des températures de 40° et 80°C du corps noir.
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A]Voter que si on fait les mesures corps noir avant les mesures solaires, le corps noir reste allumé

et peut affecter les spectres. Pour cela, il faut toujours faire attention d’exécuter les mesures corps
noir a la fin des mesures solaires.

II- Détecteur :

Aspect pratique : L’instrument CHRIS comporte un seul détecteur infrarouge quantique : MCT (tellure
de mercure et de cadmium) qui couvre une gamme spectrale de 600 2 10 000 cm™! ; il est trés sensible
et tres rapide. La réponse de ce détecteur est non linéaire liée a la saturation du détecteur en présence
d’un flux important de photons. En plus il y a I’incidence d’un fond thermique qui est défini comme
¢tant un signal détecté en absence de source et qui est propre a I’optique de I’instrument. Ce fond se
présente seulement dans la bande thermique.

Noter que les valeurs négatives dans un spectre sont dues a la saturation du détecteur dans un
moment précis a cause du flux important de photons.

Exemple d’exécution : Le détecteur MCT dans CHRIS mesure le signal en mode AC+DC (Figure 10).

I1I-Vitesse de balayage :

Aspect pratique : Dans I’instrument CHRIS, un Cryo-cooler est utilisé pour refroidir le détecteur ce
qui cause des vibrations du compresseur qui peuvent introduire du bruit dans les spectres ; pour cela
une vitesse de balayage élevée (par ex : 120 KHz) est recommandée pour réduire ce bruit. Par contre,
quand la vitesse de balayage augmente le domaine spectral du spectre diminue (voir figure 11).
Exemple d’exécution : Dans les figures suivantes, on a tracé des spectres a 40, 80, 120 et 160 KHz. On
peut remarquer que la gamme spectrale a diminué spécialement dans la bande 3 (3892-5200 cm’!, fig.
11b) et cela se voit dans le zoom aussi (Fig. 11-b).

[ — -
wal WO Eeagh T RBEALDE 4 P ik

Figure 11 : a) Spectres avec différentes vitesses de balayage : 40 KHz (cyan), 80 KHz (jaune), 160 KHz (bleu gitane) et
120 KHz (rouge) ; b) zoom in sur une partie des spectres ou on peut observer une différence prononcée dans le cas d une
vitesse égale a 160 KHz ou le domaine spectral diminue.

IV- Gain échantillon et Préampli :

Aspect pratique : Ceci définit le gain sur I'électronique interne. Le gain ici contient plusieurs options :
x1, x2, x4, x8, x16 et Automatic, et juste a coté se trouve le préampli qui a comme options A, B, C et
Référence. Ces préamplis amplifient le signal analogique avant la numérisation. Les étapes
d'amplification sont approximativement : 1 :3.1:10 :67. Ces parametres doivent étre choisis de telle
sorte que le compte ADC du détecteur est le plus convenable. Augmenter le gain augmente le signal
du détecteur, mais augmente également le bruit de fond d'un montant similaire. Ainsi, on peut voir sur
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les figures ci-dessous (Fig. 13 et 14) que I’intensité n’est pas linéaire. Il est donc préférable de ne pas
mettre le gain au-dessus de 1 ou automatique. Si on veut augmenter le signal d’une autre maniere, on
peut utiliser un filtre sur la roue qui peut étre équipée de 5 filtres optiques d'un diametre de 25 mm
(figure 12 a) ou on peut augmenter le diametre du diaphragme (figure 12 b).

Rappelons que si on a besoin de plus de signal sur bruit, on peut effectuer des mesures avec un
nombre de scans plus grand.

Exemple d’exécution : La figure 13 représente 1’effet de différents gains, mais le préampli est fixé sur

« Référence ». On peut voir clairement qu’il n’y a pas une différence d’intensité entre ces courbes sauf
celle ol le gain est x16 (violet) car le signal est tres proche de la saturation.

Figure 12 : a) roue a filtres qui peut étre équipée jusqu'a 5 filtres optiques d un diaméire de 25 mm chacun ; b)
diaphragme d’ouverture réglable.

e G e e et T BB EEE > A
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Figure 13 : Représentation des spectres avec des gains différents mais avec un préampli fixé sur Référence.

Dans la figure 14, on a changé le préampli de référence a « A ». Apparemment, le préampli « A »
augmente le compte ADC d’une maniere importante, et il induit une non-linéarité (figure 14b) dans le
signal et aboutit a la saturation dans le cas du gain x16 (valeurs négatifs). Il faut bien noter que les
préamplis B et C arrétent le flux du signal ou ils diminuent le compte ADC de 3000 environ jusqu’a
16. L’utilisation des gains et des préamplis peuvent étre envisagées uniquement pour des mesures de
faible signal comme les mesures lunaires.

A il ne faut pas dépasser 32000 comptes numériques (cf. 7). Cette valeur doit étre vérifier avant le

lancement de chaque mesure.
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Figure 14 : a) Représentation des spectres avec différents gains et un préampli fixé sur A ; b) zoom in sur les spectres
pour souligner [’effet du préampli sur la saturation du détecteur et notamment sur le spectre.

4-Acquisition :

Aspect pratique : Un interférogramme a un point zéro de différence de trajectoire (ZPD, Zero Path
Difference). Cela correspond a 1'endroit ou le miroir mobile de 1'instrument produit une interférence
maximale. Ce ZPD peut étre placé au milieu (Figure 15) ou pres du début de l'interférogramme. Le
placement du ZPD est déterminé par le moment ou l'instrument commence a collecter des données
pendant la course du miroir. Lorsque le ZPD est au milieu, l'interférogramme est appelé « double sided
» ou « symétrique » (figure 16 b). Lorsqu'il est placé au début de l'interférogramme, il est appelé «
single sided » ou « asymétrique » (figure 16 a). La mesure des interférogrammes single sided est bonne
car elle réduit a moitié le temps de collecte et réduit le nombre de points dans l'interférogramme, ce
qui augmente la vitesse de calcul de la transformée de Fourier. Par contre, le mode double sided réduit
la gamme spectrale accessible (1970 cm™) donc pour cela on peut s’affranchir de 1’asymétrie des
interférogrammes single sided par un processus connu sous le nom de correction de phase dans la
partie TF (voir figure 19). De plus, l'interférogramme peut étre « bidirectionnel », ce qui signifie que
les données sont recueillies dans les deux sens du miroir (forward and backward). Ces deux
interférogrammes (figure 18) sont typiquement combinés en un seul vecteur, avec l'interférogramme
dans le sens avant (forward) dans la premiere moitié et l'interférogramme dans le sens arriere

(backward) dans la seconde moitié (figure 16 c, d). Intérét et différence ?

A
Relative Intensity

L

b V
U Optical Path Difference

-AAAA'\-—;“‘ b
V"V

7PD
Figure 15 : le point zéro de différence de trajectoire ou ZPD en anglais : zero path difference.
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Figure 16 : Différents types d’interférogrammes : a) interférogramme single sided; b) interférogramme double sided; c)
interférogramme single sided forward-backward; d) interférogramme double sided forward-backward.

Exemple d’exécution : Dans nos mesures on utilise le mode Single sided Forward-Backward comme

I’indique la figure 17.

e ¥ ¥ LB gp‘
f = = = = =
B Soncond | B Avancé | Optaue | Acasstion I T | hchoge | Backoround | Mode Sgna
Lime supéaeure discquiston: |93 783306 -1
Limte inféneurs d'acqustion: 600 000 em1
Nomtre donde Laser.  15756.13
Tabe ¢ irtefirogramme: 53527 ports _ Tede de TF: 256 K
Fire Passe-Haut: [ Open =)
Fitrm Posse Bas: (40 K0z ] S288cm1
Comélation: | OFF v
=
[ —r=— ot ] e I
1 ﬂ Affichage - EM27.ows

Pas aa tsene adtive

Figure 17 : L onglet Acquisition ou le mode single sided forward-backward est choisi.

Dans les 2 figures suivantes, on peut voir le spectre single sided forward backward (rouge) et le single
sided (bleu). On remarque qu’il n’y a pas une différence entre ces 2 spectres.

g T  RIBEEIE b R 6

i A e
e ot i |‘ el
} | e

Figure 18 : a) 2 spectres avec des modes d’acquisition différents : single sided forward-backward (rouge), single sided
(bleu gitane) ; b) zoom sur une partie des spectres.

179



Remarque : le filtre passe-haut doit étre désactivé (Open) sinon la composante DC est perdue. Le
filtre passe-bas empéche les distorsions qui peuvent étre induites par 1'électronique au-dessus de la
plage spectrale enregistrée.

5- TF (Transformée de Fourier) :
Aspect pratique : Pour une source non-monochromatique de densité spectrale F(c), dans la bande
spectrale [o1, 62], 1'interférogramme prend la valeur :

I1{(8) = ! Fla) [1 + cos '2?1‘(;«5] do

..Cl'l

La partie modulée (qui dépend de la différence de marche 6) de l'interférogramme, correspond a la
partie réelle de la TF (qui transforme le domaine de temps en domaine de fréquence, Figure 19) :

I'(6) = Re { ” Flo) expl(i2mod) {10} ~ Re {TF(F(o))}

Jay o
Il s'ensuit que la TF inverse de l'interférogramme permet de remonter au spectre :
Flo) = TFH{I(5)}

La TF inverse est réalisée par calcul numérique.

TIME DOMAIN FREQUEMNCY DOMAIN

FOURIER TRAMSFORM

" L D e S i -

Figure 19 : [’effet d’une transformée de Fourier.

On peut remarquer qu’il y a des lobes secondaires qui se présentent dans la fonction Sinc et par
conséquence dans les bandes d’absorbances du spectre mesuré. Ces lobes sont supprimés en
multipliant l'interférogramme par une fonction d'apodisation. Un effet secondaire de la fonction
d'apodisation utilisée est que la résolution spectrale est réduite. Lorsque les largeurs des raies spectrales
sont plus larges que la résolution, I'apodisation sert de fonction de lissage mais dégrade la qualité
spectrale en raison de la perte de résolution. Une liste de quelques fonctions d’apodisations est
présentée dans le Tableau 1. Une fonction spécifique doit €tre utilis€e pour une application donnée
dépendant de 1'expérience en cours.

Exemple d’exécution : Puisqu’on privilégie la résolution, on n’utilise pas de fonction d’apodisation,
on choisit donc la fonction Boxcar (Figure 19 et 20). Il faut noter qu’on peut choisir différentes options
du drop down list.

Beatons  Mhtage Iepeamel  Mace  Yehdebun  Catgueation e

r— % . . -

B aever | B0 Aeve Omen  Acasen B 77 annnne | Begmadt | Mate S

—
-

Sveckn 0 Phase I [P S

vt 3o e e
Ve { e e
facms 3o Dectbeg 3

Tale oo (rtwtbugunme $7507 pores  Tule de TF 29 ¢

4 Caracson se rer whaté e rretersgees

Figure 20 : L’ onglet TF (Transformée de Fourier) ou la fonction Boxcar est choisie comme fonction d’apodisation par
défaut.
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6- Affichage

Normalement, on ne change rien ici. L'affichage initial montrera des nombres d'onde de 680 a 5300
cm!. Cette fenétre suit généralement ce qui est défini pour la plage de sauvegarde de la collecte de
données (680 a 5300 cm™). La fenétre d'affichage du spectre peut toutefois étre ajustée a la plage de
fréquences enregistrée en cliquant sur « Echelle automatique » (Auto-scale, voir Figure 2).

7-Mode Signal :

Il faut vérifier cet onglet avant chaque lancement de mesure !! Cela nous permet de connaitre la
quantit¢é de rayonnement recue par le détecteur. Trois types d'affichages sont disponibles :
l'interférogramme, le spectre et le nombre d'ADC. Dans la figure 21, le nombre ADC est affiché qui
varie en fonction de I’ouverture du diaphragme. Le nombre maximum de comptes de rayonnement IR
que le détecteur peut gérer avant de produire des "distorsions" dans le spectre collecté est de 36 000.
Au-dessus, le détecteur commence a saturer. Un compte numérique (ADC) trop bas et on ne sera pas
en mesure d'enregistrer un spectre. Les mesures solaires ont typiquement un compte de 15000 environ.

[E-es e, TR (PCC ) S S — e ]|
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-4448
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Figure 21 : L’onglet Mode Signal avec I’option ADC Count ot on peut voir les contes numériques du détecteur.
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Notes :

Si on veut afficher plusieurs spectres : Le mode par défaut lorsqu’on charge plusieurs spectres est

superposé comme le montre la figure 22.
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Figure 22 : Affichage de plusieurs spectres en mode superposé.

En cliquant sur la fonction du menu Affichage Décalés (Stack) ou l'icone = , cela génere un écran ol
les échelles de chaque spectre sont clairement identifiées (Figure 23). En cliquant a nouveau sur l'icone
Décalés, on retourne en mode superposition. En mode superposition, 1'affichage est mis a 1'échelle du
plus grand pic de 1'un des spectres et il n'y a pas d'option d'affichage pour étendre verticalement un (ou

plusieurs) des autres spectres s'ils sont moins intenses pour mieux Voir ces pics.
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Figure 23 : Affichage de plusieurs spectres en mode Décalés (Stack).
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Abstract. Ground-based high-spectral-resolution infrared
measurements are an efficient way to obtain accurate tro-
pospheric abundances of different gaseous species, in par-
ticular greenhouse gases (GHGs) such as CO, and CHy.
Many ground-based spectrometers are used in the NDACC
and TCCON networks to validate the Level 2 satellite data,
but their large dimensions and heavy mass make them in-
adequate for field campaigns. To overcome these problems,
the use of portable spectrometers was recently investigated.
In this context, this paper deals with the CHRIS (Compact
High-Spectral-Resolution Infrared Spectrometer) prototype
with unique characteristics such as its high spectral resolu-
tion (0.135cm™! nonapodized) and its wide spectral range
(680 to 5200 cm™1). Its main objective is the characteriza-
tion of gases and aerosols in the thermal and shortwave in-
frared regions. That is why it requires high radiometric preci-
sion and accuracy, which are achieved by performing spectral
and radiometric calibrations that are described in this paper.
Furthermore, CHRIS’s capabilities to retrieve vertical CO;
and CHy4 profiles are presented through a complete informa-
tion content analysis, a channel selection and an error bud-
get estimation in the attempt to join ongoing campaigns such
as MAGIC (Monitoring of Atmospheric composition and
Greenhouse gases through multi-Instruments Campaigns) to
monitor GHGs and validate the actual and future space mis-
sions such as IASI-NG and Microcarb.

1 Introduction

Remote-sensing techniques have gained a lot of popular-
ity in the past few decades due to the increasing need of

continuous monitoring of the atmosphere (Persky, 1995).
Greenhouse gases and trace gases as well as clouds and
aerosols are detected and retrieved, thus improving our un-
derstanding of the chemistry, physics and dynamics of the
atmosphere. Global-scale observations are achieved using
satellites, and one major technique is infrared high-spectral-
resolution spectroscopy (IRHSR). This technique offers ra-
diometrically precise observations at high spectral resolu-
tion (Revercomb et al., 1988) where quality measurements
of absorption spectra are obtained. TANSO-FTS (Suto et al.,
20006), IASI (Clerbaux et al., 2007) and AIRS (Aumann et al.,
2003) are examples of satellite sounders covering the ther-
mal infrared (TIR) region. The observations acquired from
such satellites have many advantages: day and night data ac-
quisition, possibility to measure concentrations of different
gases, the ability to cover land and sea surfaces (Herbin et al.,
2013a), and the added characteristic of being highly sensitive
to various types of aerosol (Clarisse et al., 2010). These spec-
trometers also have some disadvantages: local observations
are challenging to achieve due to the pixel size that limits the
spatial resolution, and the sensitivity in the low atmospheric
layers, where many short-lived gaseous species are emitted
but rarely detected, is weak.

To fill these gaps, ground-based instruments are used
as a complementary technique, and one famous high-
precision Fourier-transform spectrometer is the IFS125HR
from Bruker'", which is briefly discussed in Sect. 3.5 (further
details can be found in Wunch et al., 2011). More than 30 in-
struments are currently deployed all over the world in two
major international networks: TCCON (https://tccondata.
org/, last access: 22 June 2020) and NDACC (https://www.
ndsc.ncep.noaa.gov/, last access: 22 June 2020). This partic-
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ular instrument has a very large size (1m x 1m x 3 m) and
a mass well beyond 100kg, therefore achieving a long op-
tical path difference and leading to a very high spectral res-
olution (0.02 and 5 x 1073 ecm~! for TCCON and NDACC,
respectively). Despite its outstanding capabilities, this spec-
trometer is not suitable for field campaigns, so it is mainly
used to validate Level 2 satellite data, thus limiting the sci-
entifically important ground-based extension of atmospheric
measurement around the world.

One alternative is the new IFS125M from Bruker (Patha-
toki et al., 2019), which is the mobile version of the well-
established IFS125HR spectrometer. This spectrometer pro-
vides the highest resolution available for a commercial mo-
bile Fourier-transform infrared (FTIR) spectrometer, but it
still has a length of about 2m and requires on-site realign-
ment by qualified personnel. Another alternative is the use of
several compact medium- to low-resolution instruments that
are currently under investigation, such as a grating spectrom-
eter (0.16cm™!), a fiber Fabry—Pérot interferometer (both
setups presented in Kobayashi et al., 2010) and the IFS66
from Bruker (0.11 cm™1) described in Petri et al. (2012). The
EM27/SUN is the first instrument to offer a compact, op-
tically stable, transportable spectrometer (Gisi et al., 2012)
with a high signal-to-noise ratio (SNR) and that operates in
the SWIR (short-wavelength infrared) region. A new proto-
type called CHRIS (Compact High-Spectral-Resolution In-
frared Spectrometer) was conceived to satisfy some very
specific characteristics: high spectral resolution (0.135cm ™!,
better than TANSO-FTS and the future IASI-NG) and a large
spectral band (680-5200 cm~ 1) to cover the current and fu-
ture infrared satellite spectral range and optimize the quan-
tity of the measured species. Furthermore, this prototype is
transportable and can be operated for several hours by bat-
tery (> 12h), so it is suitable for field campaigns. The full
presentation of the characteristics and the calibration of this
instrumental prototype is presented in Sect. 2.

Since carbon dioxide (CO;,) and methane (CHy) are the
two main greenhouse gases emitted by human activities, mul-
tiple campaigns have been launched, such as the MAGIC
(Monitoring of Atmospheric composition and Greenhouse
gases through multi-Instruments Campaigns) initiative, to
better understand the vertical exchange of these greenhouse
gases (GHGs) along the atmospheric column and to con-
tribute to the preparation and validation of future space mis-
sions dedicated to GHG monitoring. CHRIS is part of this
ongoing mission, and this work presents for the first time the
capabilities of such a setup in achieving GHG measurements.
Analysis of the forward model, state vector and errors is ex-
plained in Sect. 3.

In this context, we present in Sect. 3.5 a complete in-
formation content study for the retrieval of CO, and CHy
of two other ground-based instruments that also partici-
pated in the MAGIC campaign: a comparison study with the
IFS125HR instrument and, since CHRIS and the EM27/SUN
have a common band in the SWIR region, a study to in-
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vestigate the spectral synergy in order to quantify the com-
plementary aspects of the TIR-SWIR-NIR (NIR stands for
near-infrared) coupling for these two instruments. Moreover,
Sect. 4 describes the channel selection made in this study.
Finally, we summarize our results and perspectives for fu-
ture applications, in particular the retrieval of GHGs in the
MAGIC framework.

2 The CHRIS spectrometer

CHRIS is an instrumental prototype built by Bruker "
and used in different domains of atmospheric optics. Its
recorded spectra contain signatures of various atmospheric
constituents such as GHGs (H,O, CO,, CH4) and trace gases.
The capacity to measure these species from a technical point
of view as well as the characterization of this prototype in
terms of spectral and radiometric calibrations is presented in
the following subsections.

2.1 General characteristics

CHRIS is a portable instrumental prototype with a mass
of approximately 40 kg and dimensions of 70cm x 40cm x
40 cm, making it easy to operate in the field. The tracker,
which is similar to the one installed on the EM27/SUN and
described in detail in Gisi et al. (2012), leads the solar radia-
tion through multiple reflections on the mirrors to a wedged
fused-silica window.

An internal look at CHRIS is shown in Fig. 1, where the
optical path of the solar beam is represented with red ar-
rows: after multiple reflections on the tracker’s mirrors, the
solar radiation enters the spectrometer through the opening
and is then reflected by the first mirror, where the charge-
coupled device (CCD) camera verifies the collimation of the
beam on the second mirror, which has a solar filter. At this
level, CHRIS has a filter wheel that can be equipped with
up to five optical filters with a diameter of 25 mm. Filters
are widely used when making solar measurements to reduce
noise and nonlinearity effects. After reflection on the second
mirror, the beam enters the RockSolid™ Michelson interfer-
ometer, which has two cube-corner mirrors to ensure the op-
tical alignment stability of the beam and a KBr beam splitter.
After that, the radiation is blocked by an adjustable aperture
stop, which can be set to between 1 and 18 mm. This lim-
its the parallel beam parameter and can be used to reduce
the intensity of the incoming sunlight in case of saturation
of the detector. The remaining radiation falls onto an MCT
(mercury cadmium telluride) detector; then it is digitized to
obtain the solar absorption spectra in arbitrary units. This
detector uses a closed-cycle Stirling cooling system (a.k.a.
cryocooler), so no liquid nitrogen has to be used. As the vi-
brations of the compressor may introduce noise in the spectra
(see Sect. 2.6), a high scanning velocity (120 KHz) is needed.
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Figure 1. An internal look at CHRIS. The red arrows illustrate the optical path of the solar beam inside the spectrometer.

A standard nonstabilized He—Ne laser controls the sam-
pling of the interferogram. The condensation of the warm,
humid air on the beam splitter due to its transportation
between cold and warm environments is the main reason
a dessicant cartridge is used, so the spectrometer can oper-
ate under various environmental conditions. CHRIS also has
an internal blackbody, which can be heated up to 353K to
make sure that there is no drift in the TIR region, and it also
serves as an optical source to regularly verify the response of
the detector.

2.2 Measurements and analysis

CHRIS’s method of data acquisition is explained as follows:
the interferograms are sampled and digitized by an analog-to-
digital converter (ADC) and then numerically resampled at
constant intervals of optical path difference (OPD) by a He—
Ne reference laser signal controlled by the aperture stop di-
ameter. In order to determine a suitable compromise between
the latter and to avoid the saturation of the signal, measure-
ments must be done in a clear (no clouds or aerosols) and
nonpolluted (no gases with high chemical reactivity) atmo-
sphere. For this purpose, a field campaign was carried out at
El Observatorio Atmosférico de Izafia (28.30° N, 16.48° W)
on the island of Tenerife. This particular observatory site is
high in altitude (2374 m), away from pollution sites and has
an IFS125HR listed in both the NDACC and TCCON net-
works. Saturation of CHRIS’s detector is reached at a value
of 32000 ADC. The MCT detector is known for its high pho-
tometric accuracy, but it also exhibits a nonlinear response
with regard to the energy flux in cases of high incident en-
ergy. This led us to choose an aperture stop of 5 mm, which

https://doi.org/10.5194/amt-13-3769-2020

is the best compromise between saturation and incoming en-
ergy flux.

Each spectrum corresponds to the solar transmission light
in the total atmospheric column in a field of view (FOV) of
0.006 mrad. The spectral range spans the region from 680
to 5200cm~! (1.9 to 14.7 um), which corresponds to the
middle-infrared region (MIR). The water vapor causes the
saturation we see between the bands, thereby explaining the
zero signal. Therefore, we divided the spectrum into four
distinctive spectral bands presented in Table 3: TB (thermal
band; 680-1250cm™"), B1 (1800-2300cm™!), B2 (2400
3600cm™!) and B3 (3900-5200cm™"). This annotation is
used for the rest of the paper.

2.3 Optical features

A technical study was conducted on this prototype in order
to evaluate its optical and technical properties with a constant
aperture stop diameter of 5 mm. One of the most important
findings is the effect of the number of scans on the measured
spectra. In practice, a scan is the acquisition of a single in-
terferogram when the mobile mirror of the Michelson inter-
ferometer begins data collection at the zero path difference
(ZPD) and finishes at the maximum length, therefore achiev-
ing the highest resolution required. In Fig. 2, the spectrum
with 10 scans has a higher amplitude than those with 50 and
100 scans. On the other hand, the spectra with 50 and 100
scans are clearly less noisy than that with 10 scans. This
is due to the fact that the increase in the number of scans
causes an increase in the SNR, which leads to a decrease
in noise. However, there is a limit to the number of scans
beyond which no improvement of the SNR is obtained. The
SNR is proportional to the square root of the acquisition time
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Figure 2. Improvement of the SNR with different scan numbers and
a fixed scan speed of 120 KHz.

(number of scans), also known as Fellgett’s advantage, and
since the detector is dominated by shot noise, the improve-
ment of the SNR with the number of scans is blocked at a cer-
tain value. This is why the spectra of 100 and 200 scans do
not show a significant difference. The SNR is an estimation
of the root-mean-squared noise of the covered spectral do-
main and can be calculated in OPUS (the running program
for CHRIS) using the function SNR with the “fit parabola”
option; it is estimated to be approximately 780. An optimized
criterion is chosen to select the appropriate number of scans:
when the wanted species has a fast-changing concentration,
such as volcanic plumes, a relatively small number of scans
is needed to be able to follow the change in the atmospheric
composition temporally. In contrast, when measurements of
relatively stable atmospheric composition are made, for ex-
ample GHGs (CO, and CHy4), the number of scans can be
increased to 100. For instance, the time needed for one scan
with a scanning velocity of 120 KHz is 0.83 s, so 100 scans
take approximately 83 s, which is low in comparison to the
variability of CO; and CHy4 in the atmosphere.

Another important feature is the effect of the gain ampli-
tude (and preamplifiers, which amplify the signal before dig-
itization) on the spectra. Those parameters should be chosen
in a way that the numeric count falls in a region where no
detector saturation occurs. If the gain is increased by a cer-
tain amount, the background noise is increased by the same
amount. The use of such an option in the measurement pro-
cedure might be considered in cases where the signal is very
weak, like lunar measurements. Note that there are other
ways to increase the intensity of the signal, like using signal
amplifying filters (see Sect. 2.1) or increasing the aperture
stop diameter.
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2.4 Radiometric and spectral calibration

In the following section, the spectral and radiometric cal-
ibrations are discussed in order to convert spectra from
numeric counts (expressed in arbitrary units) to radiance
(Wm2Zsr~lem).

2.4.1 Radiometric calibration

Despite the fact that CHRIS has an internal blackbody, radio-
metric calibration cannot be overlooked because of its narrow
spectral coverage (only the TIR region), and since the radio-
metric noise and the time- and wavelength-dependent cali-
bration errors are magnified in the inversion process, high
radiometric precision is required to derive atmospheric pa-
rameters from a spectrum. We calibrate our spectra using
the two-point calibration method explained in Revercomb
et al. (1988). This method consists of using the observations
of hot and cold blackbody reference sources, which will be
used as the basis for the two-point calibration at each wave
number. A cavity blackbody was acquired by the LOA (Lab-
oratoire d’Optique Atmosphérique) to perform regular ra-
diometric calibrations. The latter is an HGH/RCN1250N2,
certified by the LNE (Laboratoire National de métrologie
et d’Essais) as having an emissivity greater than 0.99 in
the spectral domain spanned by CHRIS, a stability of 0.1
at 1173 K and an opening diameter of up to 50 mm (corre-
sponding to that of CHRIS) and as covering temperatures
from 323 to 1523 K. This cavity blackbody is mounted on
an optical bench and used before and after each campaign to
perform absolute radiometric calibrations through open-path
measurements and to make sure that this calibration is stable
across the whole spectral range. These two blackbody tem-
peratures are viewed to determine the slope m and offset b
(Egs. 1 and 2), which define the linear instrument response
at each wave number. The slope and the offset can be written
following Revercomb et al. (1988):

me —Se=5h )
B,(To) — B, (T)
p— Se- Bull) = Sy - Bu(T). o

B, (Ty) — BV(TC)

where S is the blackbody spectrum recorded, and B, cor-
responds to the calculated Planck blackbody radiance. The
subscripts h and ¢ correspond to the hot (1473 K) and cold
(1273 K) blackbody temperatures, respectively. Finally, the
calibrated spectrum expressed in watts per square meter
steradian centimeter is obtained by applying the following
formula:

L=""2, 3)

where S is the spectrum recorded by CHRIS.
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2.4.2 Instrumental line shape and spectral calibration

One open-path measurement using the calibrated HGH
blackbody as source was performed, similar to the one pre-
viously described in Wiacek et al. (2007), to record a spec-
trum without applying any apodization. Our colleagues in the
PC2A laboratory provided us with a 10cm long cell with
a free diameter of 5cm, where the pressure inside is moni-
tored by a capacitive gauge. With the help of the line-by-line
radiative transfer algorithm ARAHMIS (atmospheric radia-
tion algorithm for high-spectral measurements from infrared
spectrometer) developed at the LOA laboratory, a maximum
optical path difference (MOPD) of 4.42 cm was determined,
corresponding to a spectral resolution of 0.135cm™! using
a sinc function with a spectral sampling every 0.06025 cm™!
to satisfy the Nyquist criterion. In FTIR spectroscopy, a poor
instrumental line shape (ILS) determination generates a sig-
nificant error in the retrieval process, so we are currently
modifying the optical bench in order to perform an ILS de-
termination at the same time as the radiometric and spectral
calibrations before each field campaign.

The sampling of the interferogram is controlled by a stan-
dard, non-frequency-stabilized He—Ne laser with a wave-
length of 632.8 nm, which serves as a reference while con-
verting from the distance scale to the wave number scale.
The instrument is subjected to changes in pressure and tem-
perature since it operates in different locations and there-
fore under different meteorological conditions. This will
cause a change in the refractive index and as a consequence
a change in the reference wavelength of the laser, which will
lead to an instability in the conversion process and therefore
the need for a spectral calibration to reduce this error. The
ILS line defined above is used to resimulate isolated absorp-
tion lines from the high-resolution transmission molecular
absorption (HITRAN) database (Gordon et al., 2017) con-
sidering nonapodized spectra, which allows the exploitation
of the full spectral resolution. In short, we choose an intense
unsaturated H,O absorption line that is always present in the
spectra; then we compare the central wave number (v) with
the calculated one (v*) following the equation

v =v(l+a), 4)

where « is the calibration factor. Equation (4) is limited by
a precision of 0.038 cm™!, corresponding to roughly half of
the spectral sampling, estimated from the standard deviation
between the theoretical HITRAN spectroscopic lines and the
measured ones by CHRIS. Figure 3 shows the comparison
between a calibrated and a noncalibrated spectrum along
with the solar Planck function explained in Sect. 3.1. The
spectral and radiometric calibration procedure is automated
using a MATLAB code to convert the spectra instantly from
numeric counts to absolute radiance.
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Figure 3. The calibration process transforms the noncalibrated
spectrum (light gray) into a calibrated one (black) that fits with the
solar Planck function (solid gray line).
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Figure 4. The radiometric stability of the instrument is achieved
by following the variations of the internal blackbody during multi-
ple field campaigns. IZA: Izana; MBR: M’Bour; VDA: Villeneuve
d’Ascq; ASA: Aire-sur-1’ Adour.

2.5 Radiometric stability

During campaigns and after long transportation, constant
measurement of the internal blackbody, which can be heated
up to 353K, is carried out in the thermal infrared region
(most affected by drifts). Figure 4 shows the variations of
the internal blackbody during multiple field campaigns: a lit-
tle fluctuation in function of the measurement conditions can
be seen, but depending on the locations and even years, no
systematic drift can be detected, so we can safely say that
the instrument is quite stable between each laboratory cali-
bration.

2.6 Spectral artifacts

There are commonly several well-known spectral artifacts:
aliasing, the picket fence effect (also known as the resolution
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bias error) and phase correction. These are well controlled in
CHRIS.

Aliasing is the result of the missampling of the interfero-
gram at the x-axis locations, which leads to errors in the re-
trieved column abundances due to its overlap with the orig-
inal spectrum. The He-Ne laser, having a wavelength A of
632.8 nm, generates the sampling positions of the interfer-
ogram at each zero crossing. No overlap will occur if the
signal of the spectrum is zero above a maximum wave num-
ber vmax and if vpax is smaller than the folding wave num-
ber ve = 1/(2- Ax). Since Av is related to the sample spac-
ing Ax, the minimum possible Ax is 1/31600 cm since each
zero crossing occurs every A/2. This corresponds to a fold-
ing wave number of 15800 cm~!, ie., the maximum band-
width that can be measured without overlap has a width of
15800 cm™!. This source error is of special relevance to the
spectra acquired in the near-infrared region. However, for
the MIR, the investigated bandwidth is much smaller than
15800 cm™!, where Vmax 1S less than 5200 cm~!, so CHRIS’s
spectra are not affected by this problem (Dohe et al., 2013).

The picket fence effect, or the resolution bias error, be-
comes evident when the interferogram contains frequencies
that do not coincide with the frequency sample points, but
this is overcome in our spectra by the classical method of the
zero filling factor (ZFF), where zeros are added to the end of
the interferogram before the Fourier transform is performed,
thereby doubling the size of the original interferogram.

Phase correction is necessary while converting the inter-
ferogram into a spectrum, which is relevant to single-sided
measurements, similar to those acquired by CHRIS. Mertz
phase correction is the method used for CHRIS to overcome
this problem; it relies on extracting the real part of the spec-
trum from the complex output by multiplication of the latter
by the inverse of the phase exponential, therefore eliminating
the complex part of the spectrum generated.

Besides these classical FTIR artefacts, we noticed during
our tests that when using a scan speed of 160 KHz, we dras-
tically increase the nonlinearity effect of the detector (see
Fig. 5). However, we identified a ghost signal for low scan-
ning velocities (for example 40 KHz as shown in Fig. 6). This
ghost is specific to CHRIS because it is caused by the noise
introduced from the vibrations of the compressor used in the
closed-cycle Stirling cooler as mentioned in Sect. 2.1. The
choice of a scanning velocity of 120 KHz is a compromise
between two important features: the elimination of the ghost
signal, which appears at scanner velocities below 80 KHz,
and the increase in the detector nonlinearity at a velocity of
160 KHz.

3 Information content analysis
Since CHRIS is an instrumental prototype, its ability to re-

trieve GHGs is unknown; therefore it is important to perform
an information content study to quantify its potential capa-
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Figure 5. Spectra of the external blackbody with two different scan-
ning velocities: 120 KHz (black) and 160 KHz (light gray).
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Figure 6. Spectra of the internal blackbody of CHRIS with scanner
velocities of 40 KHz (black) and 120 KHz (light gray).

bility to retrieve GHGs as a first attempt. In this context,
CHRIS is one of the instruments deployed in the MAGIC
project alongside satellites, lidar, balloons and ground-based
measurements. MAGIC is a French initiative supported by
the CNES (Centre National d’Etudes Spatiales), which aims
to implement and organize regular annual campaigns in or-
der to better understand the vertical exchange of GHGs (CO»
and CHy) along the atmospheric column and establish a long-
term validation plan for the satellite Level 2 products.

3.1 The forward model

Accurate calculations of the radiances observed by CHRIS
are achieved with the line-by-line radiative transfer algo-
rithm ARAHMIS over the thermal and shortwave infrared
spectral range (1.9-14.7 um). Gaseous absorption is calcu-
lated based on the updated HITRAN 2016 database (Gordon
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et al., 2017). The absorption lines are computed assuming
a sinc line shape, and no apodization is applied, which allows
the exploitation of the full spectral resolution. In this study,
the term “all bands” refers to the use of the CHRIS bands
TB, B1, B2 and B3 simultaneously (see Sect. 2.2). Absorp-
tion continua for H,O and CO; are also included from the
Mlawer—Tobin—Clough—Kneizys—Davies (MT-CKD) model
(Clough et al., 2005). The pseudotransmittance spectra cor-
responding to direct sunlight from the center of the solar
disk reported by Toon (2015) is used as the incident solar
spectrum interpolated on the spectral grid of CHRIS. The ef-
fective brightness temperature depends strongly on the wave
number; thus the Planck function is calculated in each spec-
tral domain of CHRIS determined from Trishchenko (2006),
who combined the work of four recent solar reference spec-
tra. Two of these reference spectra with 0.1 % relative differ-
ence are taken into consideration and then adjusted by a poly-
nomial fit (solid line in Fig. 3). In the gaseous retrieval pro-
cess, the spectrometer’s line of sight (LOS) has to be known
for calculating the spectral absorption of the solar radiation
while passing through the atmosphere. For this, the time and
the duration of each measurement are saved, from which the
required effective solar elevation (and the solar zenith angle,
SZA) is calculated based on the routine explained in Michal-
sky (1988).

As mentioned in Sect. 3.3.2, Izafia offers clear nonpol-
luted measurements since it is high in altitude and away from
major pollution sites, so calculations are performed based
on the concentration of the desired atmospheric profile with
the corresponding profile information: the temperature, pres-
sure and relative humidity are derived from the radiosondes
(http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html); CO; and
CHy4 profiles are derived from the TCCON database, whereas
03, N2O and CO concentrations are calculated from a typi-
cal midlatitude summer profile. Figure 7 shows the results of
the forward model simulation superimposed with the four in-
frared bands measured by CHRIS. For each band, we present
the influence of the solar spectrum, the GHGs (CO; and
CHy) and the major interfering molecular absorbers. We can
see good agreement between the ARAHMIS simulations and
the CHRIS measurements under clear sky conditions.

3.2 Information content theoretical basis

Once the forward model is calculated, we rely on the formal-
ism of Rodgers (2000) that introduces the optimal estimation
theory used for the retrieval, which is widely described else-
where (e.g., Herbin et al., 2013a) and summarized hereafter.

In the case of an atmosphere divided into discrete layers,
the forward radiative transfer equation gives an analytical re-
lationship between the set of observations y (in this case the
radiance) and the vector of true atmospheric parameters x
(i.e., the variables to be retrieved: vertical concentration pro-
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files of CO; and/or CHy):
y=F(x;b) +e, &)

where F is the forward radiative transfer function (here the
ARAHMIS code), b represents the fixed parameters affecting
the measurement (e.g., atmospheric temperature, interfering
species, viewing angle), and ¢ is the measurement error vec-
tor.

In the following information content study, two matrices
fully characterize the information provided by CHRIS: the
averaging kernel A and the total error covariance Sy.

The averaging kernel matrix A gives a measurement of the
sensitivity of the retrieved state to the true state and is defined
by

A =3%/dx = GK, 6)

where K is the Jacobian matrix (also known as the weighting
function). The ith row contains the partial derivatives of the
ith measurement with respect to each (j) element of the state
vector K;; = (0F;/0x ), and KT is its transpose.

The gain matrix G, whose rows are the derivatives of the
retrieved state with respect to the spectral points, is defined
by

G=o0%/0y=(K'S;'"K+S;H'K'S !, ©)

where S, is the a priori covariance matrix describing our
knowledge of the state space prior to the measurement, and
Sc represents the forward model and the measured signal er-
ror covariance matrix.

At a given level, the peak of the averaging kernel row gives
the altitude of maximum sensitivity, whereas its full width at
half maximum (FWHM) is an estimate of the vertical reso-
lution. The total degrees of freedom for signal (DOFSs) is
the trace of A, which indicates the number of independent
pieces of information that one can extract from the observa-
tions with respect to the state vector. A perfect retrieval re-
sulting from an ideal inverse method would lead to an averag-
ing kernel matrix A equal to the identity matrix with a DOFS
value equal to the size of the state vector. Therefore, each pa-
rameter we want to retrieve is attached to the partial degree
of freedom represented by each diagonal element of A.

The second important matrix in the information content
(IC) study is the error covariance matrix Sy, which describes
our knowledge of the state space posterior to the measure-
ment. Rodgers (2000) demonstrated that this matrix can be
written as

Sy = Ssmoothing + Sieas. + Stwd.mod. 3

From Eq. (8), the smoothing error covariance matrix
Ssmoothing represents the vertical sensitivity of the measure-
ments to the retrieved profile:

Ssmoothing = (A — DS, (A —D)T. )
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Figure 7. Measured and simulated CHRIS spectrum in transmittance for clear sky conditions at Izafia observatory. Each band is calculated
from the line-by-line forward model ARAHMIS and the solar pseudotransmittance spectra reported by Toon (2015).

Smeas. gives the contribution of the measurement error co-
variance matrix through Sy,, which illustrates the measured
signal error covariance matrix, to the posterior error covari-
ance matrix Sy. Sy, is computed from the spectral noise:

Sieas. = GSmG ™. (10)

Atmos. Meas. Tech., 13, 3769-3786, 2020

At last, Stwd.mod. gives the contribution of the posterior error
covariance matrix through Sy, the forward model error co-
variance matrix, which illustrates the imperfect knowledge
of the nonretrieved model parameters:

Stwd.mod. = GKpS5(GK)T = GS;GT, (11)
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with S;, representing the error covariance matrix of the non-
retrieved parameters.

3.3 A priori information

The IC analysis uses simulated radiance spectra of CHRIS
in the bands TB, B1, B2 and B3. The CO, and CHy4 verti-
cal concentrations of the a priori state vector x, are based on
a profile that follows the criteria described in Sect. 3.1 and
discretized by 40 vertical layers, extending from the ground
to 40 km height with 1 km steps. In addition, the vertical wa-
ter vapor profile, the temperature and the SZA are included in
the nonretrieved parameters and are discussed in Sect. 3.3.3.
The a priori values and their variabilities are summarized in
Table 1 and are described in the following sections.

3.3.1 A priori error covariance matrix

In situ data and climatology can give us an evaluation of the
a priori error covariance matrix S,. Since the use of diagonal
a priori covariance matrices is common for retrievals from
space measurements (e.g., De Wachter et al., 2017), and since
this study is dedicated to information coming from measure-
ment rather than climatology or in situ observations, we as-
sume firstly that S, is a diagonal matrix with the ith diagonal
element (S, ;;) defined as

Suii =02, with o =xa,,~.%, (12)
where o0,,; stands for the standard deviation in the Gaussian
statistics formalism. The subscript i represents the ith pa-
rameter of the state vector. The CO; profile a priori error
is estimated from Schmidt and Khedim (1991). The CHy
a priori error is fixed to perror = 5 %, similar to the one used
in Razavi et al. (2009) for the retrieval of the methane ob-
tained from IASI and also to be consistent with the previous
study concerning the TANSO-FTS instrument (Herbin et al.,
2013a).

Nevertheless, the correlation of the vertical layers is more
expressed by the off-diagonal matrix elements. This is the
reason we also use an a priori covariance matrix similar to
the one used in Eguchi et al. (2010), where the climatol-
ogy derived from TCCON is used to construct this matrix.
The study with these two covariance matrices is presented
for CHRIS in the following sections.

3.3.2 Measurement error covariance matrix

The measurement error covariance matrix is computed
knowing the instrument performance and accuracy. The lat-
ter is related to the radiometric noise expressed by the SNR
already discussed in Sect. 2.3. This error covariance matrix
is assumed to be diagonal, and the ith diagonal element can
be computed as follows:

Yi

—_— 13
SNR (13)

2 .
Sm.ii = O with on; =
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where op, ; is the standard deviation of the ith measurement
(y;) of the measurement vector y, representing the noise-
equivalent spectral radiance. The SNR for CHRIS is esti-
mated to be 780, and it is reported with other instrumental
characteristics in Table 3.

3.3.3 Nonretrieved parameter characterization and
accuracy

The effects of nonretrieved parameters are a complicated part
of an error description model. In our case these uncertain-
ties are limited to the interfering water vapor molecules due
to their important existence in the spectra and the effect of
the temperature, where a vertically uniform uncertainty is as-
sumed in both cases. It is important to note that in this study
water vapor is considered as a nonretrieved parameter for the
sake of comparison with Herbin et al. (2013a), but it will
be part of the retrieved state vector in the inversion process,
which will be the subject of a future study.

On the one hand, we assumed a partial column with an
uncertainty (pcmol) of 10 % instead of a profile error for
H>0. On the other hand, we assumed a realistic uncertainty
of 6T = 1K on each layer of the temperature profile, which
is compatible with the typical values used for the European
Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWF) as-
similation. Moreover, we assumed a realistic uncertainty of
0.35° on the SZA, corresponding to the difference in the solar
angle during the acquisition of a measurement corresponding
to 100 scans. All these variabilities are reported in Table 1.

The total forward model error covariance matrix (S¢), as-
sumed to be diagonal in the present study, is given by adding
the contributions of each diagonal element, and the ith diag-
onal element (Ss ;;) is given by

n level

_ 2 2 2
Stii = Z %% 1,0 T 0t 1,0, T O 57A.i- (14)
j=1

Here, the spectroscopic effects such as the line parameter,
the line mixing and the continua errors are not considered,
but they are discussed with the Xg column estimation in
Sect. 3.4.2.

3.4 Information content analysis applied to greenhouse
gas profiles

An information content analysis is performed on the whole
spectrum for CO, and CHy separately to quantify the ben-
efit of the multispectral synergy. Separately means that the
state vector comprises only one of the above gas concentra-
tions at each level between 0 and 40 km to match the altitudes
reached by TCCON and the MAGIC instruments (balloons
and planes reaching altitudes of more than 25 km). This cor-
responds to the case in which we estimated each gas profile
alone when all other atmospheric parameters and all other
gas profiles are known from ancillary data with a specific
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Table 1. State vector parameters.

M.-T. El Kattar et al.: Instrumental characteristics and potential capabilities of CHRIS

State vector elements T H,0 SZA COy CHy
A priori values Radiosondes  Radiosondes 10/80° TCCON database = TCCON database
A priori uncertainty (Perror) 1 Kperlayer 10% 0.35° 1.3 %-8 % 5%

variability or uncertainty. Two different SZAs (10 and 80°)
are chosen to demonstrate the effect of the solar optical path
on the study since the sensitivity is correlated to the viewing
geometry. Furthermore two different a priori covariance ma-
trices are used to show the effect of using climatological data
describing the variability of GHG profiles. In the following
subsections, we explain in detail the averaging kernel, error
budget and total column estimations.

3.4.1 Averaging kernel and error budget estimation

Figure 8 shows the averaging kernel A and total posterior
error S, for CO; for an angle of 10°. The figures of the sec-
ond SZA (80°) are not shown since the vertical distribution
of the kernels and errors is quite similar and exhibits only
slight differences in the amplitude with respect to the other
angle. However, the results are different; they are discussed
in order to quantify the information variability with the view-
ing geometry. A is obtained for CO, independently using
the variability introduced in Sect. 3.3.1 and considering an
observing system composed of the band BT, B1, B2 or B3
separately and all the bands together to quantify the contri-
bution of each of the spectral bands and show the benefits of
the TIR-SWIR spectral synergy. Each colored line represents
the row of A at each vertical grid layer. Each peak of A rep-
resents the partial degree of freedom of the gas at each level
that indicates the proportion of the information provided by
the measurement. In fact, if the value is close to unity, it
means that the information comes predominantly from the
measurement, but a value close to zero means that the infor-
mation comes mainly from our prior knowledge of the a pri-
ori state. We can clearly see that at lower altitudes and up to
10 km, the kernels are close to unity, suggesting that the mea-
surement improved our knowledge, while at higher altitudes
(beyond 10km) the kernels are close to zero. It is also im-
portant to note that when using all the bands simultaneously,
the information distribution of the kernels is improved and is
more homogeneous along the vertical profile.

The measurement may provide information about CO;
from the ground up to 20km high in the atmosphere (all
bands), while at much higher altitudes the information comes
mainly from the a priori profile due to a smaller sensitivity of
these gases in the upper troposphere. This is clearly repre-
sented in the error budget study: the a posteriori total error
(solid black line) is significantly smaller than the a priori er-
ror (red line) in the lower part of the atmosphere (between 0O
and 20 km), which means that the measurement improved our
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Table 2. The total column errors for CO, and CHy profiles for
CHRIS for the two SZAs. The uncertainties are shown in percent-
ages (%).

Error CO, \ CHy

SZA 10° 80° | 10°  80°
Smoothing 279 251 | 434 411
Measurement 0.6 0.54 | 0.59 0.7

Nonretrieved parameters  0.14  0.12 | 0.27 0.5

Total 2.89 2.6 44 419

knowledge of the CO; profile. Beyond 20 km, the total a pos-
teriori error is equal to the a priori error, suggesting a very
poor sensitivity at high altitudes. Furthermore, one can notice
that the measurement error stays very weak regardless of the
band used, which proves that the error related to the SNR is
negligible. Furthermore, the forward model error depending
on the nonretrieved parameters remains quite modest. How-
ever, the smoothing error predominates over the other errors
and becomes preponderant beyond 20 km, which means that
the information is strongly constrained by the a priori profile
at high altitudes, and little information is introduced from
the measurement. To overcome this problem, another similar
study was conducted but with a nondiagonal a priori covari-
ance matrix (Eguchi et al., 2010). The vertical distribution
is more homogeneous through all the layers. The shape of
the error budget is very similar to that of the variance; how-
ever, the a priori and a posteriori errors are significantly re-
duced. The measurement and forward model errors remain
weak, but it is important to note that despite the fact that the
smoothing error is smaller, the constraint is stronger. This
has the effect of decreasing the uncertainty but also increas-
ing the propagation of the smoothing error along the vertical
layers, which explains the smaller values of the DOFSs.

Finally, the total DOFSs for CO; are shown in Table 4 for
angles of 10 and 80°. It shows that for a diagonal a priori
covariance matrix, one might be able to retrieve between two
and three partial tropospheric columns for CO,, and as ex-
pected the DOFS value is slightly higher at 80° since the op-
tical path of the sun in every layer is longer. However, when
using a nondiagonal a priori covariance matrix, one less par-
tial tropospheric column is retrieved but with significant im-
provement in the error budget estimation.
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Figure 8. Averaging kernels and error budgets of vertical CO; profiles for bands TB, B1 and B3 separately and all the bands together for
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The same reasoning is followed for CH4: A is obtained
for CHy independently using the variability introduced in
Sect. 3.3.1 and considering an observing system composed
of the band TB, B1, B2 or B3 separately and all the bands
together. Figure 9 shows that the vertical distribution of CHy
is more homogeneous than that of CO,, and we can see that
the A’s are broader than those of CO,, suggesting a very im-
portant correlation between layers. The use of all the bands
simultaneously, just like CO,, improves the information dis-
tribution along the vertical profile. The forward model error
is larger than that of CO; since methane is more affected by
the interfering species. The smoothing error is significantly
larger than CO; since it is constrained by a much higher a pri-
ori profile variability, which suggests a more direct effect on
the retrieval of CHy. Similar to CO,, when using a nondiago-
nal a priori covariance matrix, the vertical distribution is very
analogous to that of the variance only. However, the a pri-
ori and a posteriori errors are significantly reduced. The total
DOFSs for CHy are shown in Table 5 for both SZAs. This pa-
rameter shows that, for a diagonal a priori covariance matrix,
three partial tropospheric columns and one additional partial
column for an SZA of 80° can be retrieved. Finally, while
using a nondiagonal a priori covariance matrix the DOFSs
show that one less partial column is retrieved.
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As a general result, the simultaneous use of all the bands
instead of using each one separately increases the total
DOFSs and systematically reduces the total errors of the two
species. Moreover, using a climatological a priori covariance
matrix shows the importance of reducing the error of the re-
trieved partial columns. Finally, the total profile error is de-
rived from the relative values of the diagonal matrix of S,
(see Tables 4 and 5), which are discussed in detail in the fol-
lowing section.

3.4.2 Total column estimation and uncertainty

Ground-based instruments like the one used in the TCCON
network and the EM27/SUN operate in the NIR, where the
column-averaged dry-air mole fractions (denoted X for gas
G) are calculated by monitoring the observed O, columns.
X is calculated by rationing the gas-retrieved slant column
to the Oj-retrieved slant column for the same spectrum. Es-
pecially among the NDACC community, another method is
used to calculate Xg without using the oxygen reference.
Based on the formula given in Wunch et al. (2011) and used
in Zhou et al. (2019), we can calculate Xg for CO, and CHy:

columng
Xo=——""— 15)
column dry air
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Figure 9. Same as Fig. 8 but for CH4 with bands TB, B2 and B3 and all the bands together.

Table 3. Instrumental characteristics of CHRIS, the EM27/SUN and the IFS125HR of both NDACC and TCCON.

Resolution MOPD  Spectral region SNR
(em™1 (cm) (em~h
CHRIS 0.135 442 TB: 680-1250 780
B1: 1800-2300
B2:2400-3600
B3: 3900-5200
EM27/SUN 0.5 1.8  B3:4700-5200 1080
B4: 5460-7200
BS5: 7370-12 500
IFS125HR (TCCON) 0.02 45  4000-15000 ~ 750
IFS125HR (NDACC) 0.0035-0.007  128-257 5-5200 ~ 1000
column dry air sd _ columny,o deZO ’ ARAHMIS, and the results will be compared with the other
gairmairry mdlrry instruments involved, especially the IFS125HR of the TC-

where my,0 and mglrry are the mean molecular masses of wa-
ter and dry air, respectively; P is the surface pressure; and
Zair 18 the column-averaged gravitational acceleration. There-
fore, the calculation of X is possible if all these parame-
ters are available, particularly within the MAGIC framework,
where we have access to the balloons and radiosondes data
(temperature, surface pressure, relative humidity etc.) along
with all the instruments involved. Thus, for these particular
campaigns, Xg values will be calculated for CHRIS using
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CON network and the EM27/SUN. This will be the subject of
an upcoming paper. However, the two equations for the cal-
culation of Xg are not strictly similar since the EM27/SUN
eliminates the systematic errors that are common to the tar-
get gas and O column retrievals, which will not be possible
for us since the O, band is not detected by CHRIS.

In addition, the total column uncertainty is calculated by
adding the concentration of each layer along the profile,
weighted by the column of dry air based on Figs. 8 and 9.
Table 2 lists the propagated uncertainties of the total column

https://doi.org/10.5194/amt-13-3769-2020
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for both SZAs using a diagonal a priori covariance matrix:
the uncertainty of the total CO, column is 2.89 % and 2.6 %
for 10 and 80°, respectively, while the uncertainty for the to-
tal CHy column is 4.4 % and 4.19 % for 10 and 80°, respec-
tively. The uncertainties are smaller for an SZA of 80° be-
cause the information distribution is improved with a longer
OPD. Furthermore, these results show that the total profile er-
ror for CHy is almost 2 times higher than that of CO3, but this
is explained by the fact that our profile error is limited by the
a priori profile error, which is much higher for CHy than for
CO;. The dominating component of the uncertainty comes
from the smoothing, which predominates over the other un-
certainties for both GHGs and is the major contributor to the
total profile error. H,O, temperature and SZA are the most
important parameters contributing to the forward model; they
are represented by the nonretrieved parameter uncertainty.
Additionally, it is important to note that there is a supple-
mentary uncertainty associated with the spectroscopy unac-
counted for in our study, which is purely systematic. It is
not simple to evaluate in this case because we use different
spectral domains, each having different spectroscopic uncer-
tainties listed in the HITRAN database.

3.5 Comparison and complementary information
content analysis for the IFS125HR, the EM27/SUN
and CHRIS

During the MAGIC campaigns, several EM27/SUN and two
IFS125HR instruments from the TCCON network were op-
erated alongside CHRIS. An information content analysis is
presented in the following sections for both of these instru-
ments in order to compare and complement the study per-
formed on CHRIS in Sect. 3.4.

3.5.1 Complementary information with the EM27/SUN

In this section, an IC study is performed for the EM27/SUN
instrument in order to compare it with our results and to in-
vestigate the possibility of complementing the data we ob-
tained from CHRIS, especially for MAGIC. The bands of
the EM27/SUN used in this study are denoted as follows: B3
is the common band with CHRIS and has a spectral range of
4700-5200 cm™!, B4 goes from 5460 to 7200 cm™", and B5
spans the spectral region between 7370 and 12500 cm™".
Firstly, a similar study to CHRIS is performed on the
EM27/SUN for CO, and CHy separately. As mentioned in
Sect. 3.4, the state vector comprises only one of the gas con-
centrations with the same profile at a layer going from O to
40 km; however, we took into account the SNR and spectral
resolution specific to this instrument (see Table 3). Similar
to the reasoning for CHRIS followed in Sect. 3.4, this study
shows that using all the EM27/SUN bands together leads to
an improvement of the a posteriori error profile of CO, con-
centrations, especially in the lower part of the atmosphere.
Table 4 shows the DOFSs for CO; of the EM27/SUN: using
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a diagonal a priori covariance matrix for an angle of 10°, the
total DOFSs for bands B3 (common band with CHRIS) and
B4 as well as all bands together are 2.95, 1.63 and 3.03, re-
spectively. If only band B3 is taken into consideration, which
is the common band between the two instruments, the DOFSs
of CHRIS in this band are, as stated before, 2.62 and 3.34 for
an angle of 10 and 80°, respectively, compared to 2.95 and
3.17 for the EM27/SUN. Therefore, the same number of par-
tial columns can be retrieved using CHRIS (see Sect. 3.4)
for CO; in this band. Furthermore, similar to CHRIS, the
total error is reduced with a more propagated smoothing er-
ror on the profile and a reduction in the DOFSs when us-
ing a nondiagonal a priori covariance matrix (Eguchi et al.,
2010). As for CH4 and referring to Table 3, band 3 in this
instrument begins (4700 cm™!) where the CH4 band ends
(4150-4700cm™") in the IFS125HR and CHRIS. This is
important because TCCON networks begin their measure-
ments at 4000 cm ™!, which allowed for the comparison with
band 3 of CHRIS (for both CO, and CHy). However, the
EM27/SUN instruments have no exploitable signal before
4700cm™! (Gisi et al., 2012); therefore the CHy absorption
lines do not show in the common band between CHRIS and
the EM27/SUN, so the results are not discussed here.

Secondly, a simultaneous IC study was performed on all
the channels of both CHRIS and the EM27/SUN in order to
analyze the complementary aspect of these two instruments.
The results of this study are shown in Fig. 10. The DOFSs
obtained for CO, are 3.67 and 3.93 for angles 10 and 80°,
respectively; for CHy they are 3.99 and 4.43. This indicates
a significant improvement of the retrieval when the spectral
synergy between TIR, SWIR and NIR is used, but it is less
than the one obtained from space (for example TANSO-FTS
in Herbin et al., 2013a) since the measurement is obtained
from the same optical path.

3.5.2 Comparison with the IFS125HR

As mentioned before, the IFS125HR is a ground-based high-
resolution infrared spectrometer used at NDACC and TC-
CON stations around the world. We performed a similar
information content study only on the TCCON instrument
since this network is involved in the MAGIC campaigns;
therefore the results can be compared. For simplicity, the
same annotation of the bands is kept for this section. The
same methodology described in Sect. 3.4 is used here: the
state vector comprises only CO, and CH4 concentrations at
a layer going from O to 40 km, where the SNR and the spec-
tral resolution specific to the IFS125HR are taken into con-
sideration (see Table 3).

We follow the same reasoning as in the sections before:
Fig. 11 shows the averaging kernel A and the total poste-
rior error S, for CO, and CHy for an angle of 10°. We can
see that the vertical distribution is more homogeneous than
CHRIS and the EM27/SUN, suggesting a high sensitivity at
high altitudes, although in the lower atmosphere the a poste-
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Table 4. The DOFSs and column errors (%) of CO, for each band and for each instrument.

TB Bl B3 B4 |  Allbands

DOFSs | DOFSs  Error
CHRIS Angle 10 2.01 232 262 - 295 2.89%

Angle 80 2.56 2.67 3.34 - 371 2.6%
CHRIS with covariance Angle 10 1.45 1.7 215 - 238 1.01%
Angle 80 1.89 192 2.68 - 3.08 0.94%
EM27/SUN Angle 10 - - 295 1.63 303 2.77%
Angle 80 - - 317 233 331 267%
EM27/SUN with covariance ~ Angle 10 - - 225 117 237 1.01%
Angle 80 - - 253 171 268 097%
IFS125HR Angle 10 2.15 233 3.07 2.62 39 282%
Angle 80 251 261 359 299 423 272%
IFS125HR with covariance ~ Angle 10 1.66 1.85 2.86 23 328 097%
Angle 80 197 2.14 3.04 261 353 095%

riori error S, is significantly reduced. This is also shown in
the error budget study: we can still distinguish the a posteri-
ori total error (solid black line) from the a priori error (red
line) even in the higher atmosphere. This is explained by
the fact that the IFS125HR has a spectral resolution higher
than both CHRIS and the EM27/SUN, so the measurement
always improves our knowledge of the profile all along the
atmospheric column. Furthermore, when using a nondiago-
nal a priori covariance matrix, the total profile error is signif-
icantly reduced, especially for CHy; however, the DOFSs are
also reduced.

The DOFSs of CO, and CH4 are shown in Table 4 for
both viewing angles and a priori covariance matrices. On the
one hand, one additional partial tropospheric column for CO;
can be retrieved with respect to CHRIS for an angle of 10°
and with respect to the EM27/SUN for both angles if all the
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bands are used. On the other hand, one additional partial tro-
pospheric column can be retrieved for CH4 with respect to
CHRIS for both angles if all the bands are used.

4 Channel selection

Using all the channels in the retrieval process has two dis-
advantages. First of all, it requires a very large compu-
tational time. Secondly, the correlation of the interfering
species increases the systematic error. In this case, the a pri-
ori state vector x, and the error covariance matrix S, are
very difficult to evaluate. Channel selection is a method de-
scribed by Rodgers (2000) to optimize a retrieval by ob-
jectively selecting the subset of channels that provides the
greatest amount of information from high-resolution infrared
sounders. L’Ecuyer et al. (2006) offer a description of this

https://doi.org/10.5194/amt-13-3769-2020
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Table 5. The DOFSs and column errors (%) of CH4 for each band and for each instrument.
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Figure 11. Averaging kernels and error budgets of CO; and CHy and vertical profiles for all the bands together for an angle of 10° for the
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Table 6. Corresponding number of selected channels for the DOFSs
of CO, and CHy and their respective percentage of the total number
of channels for CHRIS.

DOFSs CO, \ CHy

90% 9% | 90% 9%
Number of channels 1329 4648 ‘ 1387 5924
Percentage of the 215% 754% | 225% 9.61%

total number
of channels

procedure based on the Shannon information content. Firstly,
we create an “information spectrum” in order to evaluate the
information content with respect to the a priori state vec-
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tor. The channel with the largest amount of information is
then selected. A new spectrum is then calculated with a new
a posteriori covariance matrix that is adjusted according to
the channel selected in the first iteration to account for the
information it provides. In this way a second channel is cho-
sen, based on this newly defined state space. This channel
provides maximal information relative to the new a posteri-
ori covariance matrix. This process is repeated, and channels
are selected sequentially until the information in all the re-
maining channels falls below the level of measurement noise.
As stated by the Shannon information content and noted in
Rodgers (2000), it is convenient to work on a basis on which
the measurement errors and prior variances are uncorrelated
in order to compare the measurement error with the natu-
ral variability of the measurements across the full prior state.
Therefore, it is desirable to transform the Jacobian matrix K

Atmos. Meas. Tech., 13, 3769-3786, 2020
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Figure 12. Evolution of the DOFSs with the number of selected
channels for CO, (black) and CHy4 (gray).

(see Sect. 3.2) into K using

1/24-al/2

K=S8, /“KS,’”, (16)
which offers the added benefit of being the basis on which
both the a priori and the measurement covariance matrices
are unit matrices. Furthermore, Rodgers demonstrates that
the number of singular values of K greater than unity defines
the number of independent measurements that exceed the
measurement noise defining the effective rank of the prob-
lem.

Letting S; be the error covariance matrix for the state space
after i channels have been selected, the information content
of channel j of the remaining unselected channels is given
by

1 ~ ~
H; = Slogs (1+k[Sik; ). an

where k j is the jth row of K. H ; constitutes the information
spectrum from which the first channel is selected. Taking the
chosen channel to be channel /, the covariance matrix is then
updated before the next iteration using the following state-
ment:

S =S +kik]. (18)

In this way, channels are selected until 90 % of the total infor-
mation spectrum H is reached in a way that the measurement
noise is not exceeded.

After that, H, expressed in bits, is converted to DOFSs
to obtain Fig. 12, which represents the total DOFS evolu-
tion for CO, and CHy4 as a function of the number of se-
lected channels for all spectral bands and for an SZA of 10°.
CHRIS has 75424 channels in total; 13 800 are unusable
because of the water vapor saturation between the bands,
which leaves us with 61 624 exploitable channels. A pres-
election of these channels, based on Fig. 7, is done where
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the number of exploitable channels is reduced to the spectral
areas where we find CO, and CHy (13447 and 19751 pre-
selected channels, respectively). In Fig. 12, the DOFSs for
each gas increase sharply with the first selected channels at
first glance and then more steadily. The number of channels
required to reach 90 % and 99 % of the total information is
represented in Table 6. For CO,, out of the 1329 channels,
55.76 % of the information comes from B3 (common band
with the EM27/SUN), 37.24 % from TB and 6.99 % from B1.
As for CHy, out of the 1387 channels, 46.86 % of the infor-
mation comes from B2, 28.19 % from TB and 24.9 % from
B3. This result shows that most of the information for CO,
and CH4 comes from B3 and TB, respectively, which indi-
cates that the synergy between TIR and SWIR observations
is confirmed.

Furthermore, the 1329 and 1387 selected channels repre-
sent 2.15 % and 2.25 % of the 61 624 exploitable channels,
respectively, so a retrieval process that uses selected chan-
nels corresponding to 90 % of the total information content
would give comparable results to the one using the entire set
of channels since almost 98 % of the information is redun-
dant. Hence, these results indicate the interest of determin-
ing an optimal set of channels for each gas separately. This is
why this channel selection will be used in the retrieval pro-
cess, making it easier and less time consuming.

5 Conclusions

In conclusion, this paper presents the characteristics of the
new infrared spectrometer CHRIS, which allows the re-
trieval of GHGs and trace gases. This instrumental prototype
has unique characteristics such as its high spectral resolu-
tion (0.135 cm™~!) and wide spectral range (680-5200 cm™ ),
covering the MIR region. In the context of its exploitation
to retrieve GHGs, spectral and radiometric calibrations were
performed using a calibrated external blackbody reaching
a temperature of 1523 K. Additionally, between laboratory
calibrations and during field campaigns the radiometric sta-
bility is monitored through measurements of the internal
blackbody. Within the MAGIC framework, an extensive in-
formation content analysis is performed, showing the poten-
tial capabilities of this instrument to retrieve GHGs using two
different SZAs (10 and 80°) to quantify the improvement of
the information with the solar optical path. Furthermore, two
a priori covariance matrices were used: one diagonal and an-
other derived from climatological data. The total column un-
certainty is estimated, showing that when using a diagonal
a priori covariance matrix the error for an angle of 10° is of
the order of 2.89 % for CO, and 4.4 % for CH4 for all the
bands; however, when using a climatological distribution the
total column error for the same angle and for all the bands is
reduced to 1.01 % for CO; and 1.5 % for CHy4 but with a sig-
nificant decrease in the DOFSs (from 2.95 to 2.38 for CO,
and from 3.34 to 2.57 for CHy). Furthermore, a comparison
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study with the IFS125HR of the TCCON, which is widely
used in the satellite validation process, is performed, illus-
trating the benefits of its high spectral resolution for GHG
retrievals. Moreover, a complementary study is carried out
on the EM27/SUN to investigate the possibility of a retrieval
exploiting the synergy between TIR, SWIR and NIR obser-
vations, which showed that a significant improvement can be
obtained. For example, with an SZA of 10° the DOFSs are
increased from 2.95 to 3.67. Finally, a channel selection is
implemented to remove the redundant information. The lat-
ter will be used in future work dedicated to the CO, and CHy
total column retrievals for the MAGIC campaigns.
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