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Glossaire LOAC

Cellule de détection
Concentration cumulée

Concentration/extinction
résiduelle

Détection discrete

Détection statistique
Données brutes

Limite de détection

Limite de disctimination
minimale

Phase de fonctionnement
Phase de mesure

Phase de recherche du
bruit

Phase de test de la
condition du bruit

Séquence de mesure
Seuil de détection

Typologie

Emplacement dans le LOAC ou se produit la diffusion lumineuse du
laser par les particules échantillonnées

Somme des concentrations des gammes de tailles (sur les 19 gammes
de tailles si non précisé)

concentration/extinction associée lorsqu’aucune particule n’est
présente dans la cellule de détection

Régime de détection hors influence de la détection statistique

Plage de gamme de taille ou la détection se fait dans le bruit des
concentrations résiduelles

Nombres de coups numérisés par 10 secondes sur les 19 gammes de
tensions contenant la mesure ainsi que le bruit

Moyenne de la concentration/extinction résiduelle plus 1 o

Limite a partir de laquelle une particule produit une variation de la
concentration

3 types de phases de fonctionnement existent : la phase de recherche
de bruit, la phase de mesure et la phase de test du critére de bruit

Phase de fonctionnement pendant laquelle le laser LOAC est allumé et
le systeme produit la mesure

Phase de fonctionnement pendant laquelle le laser LOAC est éteint et
le systeme numérise uniquement le bruit de mesure

Phase de fonctionnement pendant laquelle le laser LOAC est éteint et
compare la compare la valeur de la premiére gamme de taille du bruit
au critére de validité du bruit

Succession des phases de fonctionnement LOAC
Borne inférieure de la premicre gamme de taille LOAC

Nature optique dominante de I'aérosol dans une classe de taille
donnée
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2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

1 Introduction générale et contexte de I’étude

Entre 1899 et 1902, aprés un peu de plus de 200 lachers de ballon, le frangais Léon Teisserenc de Bort
conclut qu’il existe entre 10000 et 16000 meétres au-dessus de la surface du sol, une couche isotherme ou la
température de Patmosphere cesse de décroitre avec laltitude (Rochas, 2002). C’est la découverte de la
stratosphére avec des moyens expérimentaux relativement rudimentaires tels que le météorographe (Figure
1.1, a gauche).

Figure 1.1 : A gauche, exemple de météorographe déployé sous ballon météorologique permettant de mesurer la température,

la pression et ’humidité de l’air, employé par Léon Teisserenc de Bort en 1898. A droite, la suite de satellites Affernon constellation

appelée également A-#rain, constitué de 7 satellites se suivant embarquant environ 19 instruments dédiés a la mesure a distance
des nombreux parameétres physico-chimiques de 'atmosphere terrestre

Depuis ce pionnier de Iexpérimentation du ballon atmosphérique, le foisonnement des instruments
spatiaux couvre jour et nuit la globalité du globe terrestre et sonde 'atmospheére de maniere ininterrompue.
L’exemple de la constellation A-#rain, constituée de 7 satellites placés sur la méme orbite, représente 'apogée
de la technologie instrumentale spatiale de nos jours (Figure 1.1, a droite). Les uns derriere les autres, un
total de 19 instruments sur ces satellites placés a environ 700 km d’altitude, observent 'atmosphére en
effectuant une rotation autour du globe en 1h30 environ. La puissance des calculateurs modernes permet
d’assimiler toutes ces informations, ainsi que les mesures sous ballons, avions, fusées, ainsi que les mesures
effectuées a partir du sol telles que les lidars, radars, stations météorologiques afin de produire des données
simulées de tres hautes résolutions spatiales et temporelles et de prévoir I’évolution future de notre
atmosphére dans un contexte de réchauffement climatique. Chaque jour, notre connaissance de
I'atmosphere est un peu plus grande.

Considérant ce développement exponentiel des technologies spatiales, est-il déraisonnable de penser qu’a
terme il puisse ne plus s’avérer utile de réaliser de mesures in situ des grandeurs physico-chimiques de
Patmosphere sous ballons ? A la maniere de la psychohistoire, concept de science-fiction développé dans
les années 1940 par 'auteur russo-américain Isaac Asimov (2004) permettant de prévoir le futur des sociétés
connaissant état actuelle exacte de celles-ci, pourrions-nous présupposer qu’il arrive un jour ou toutes les
régles physico-chimiques régissant atmosphere terrestre puissent étre suffisamment contraintes par les
sciences atmosphériques afin de décrire 'évolution du climat passé et a venir ? Et en face de cette situation,
est-ce que la communauté ballon se dégonfle ?

Les exemples des performances des prévisions météorologiques a plusieurs semaines au niveau régional

ainsi que les débats actuels sur ’évolution du climat a 50 ans (Slingo et Palmer, 2011) démontrent que nous
n’avons a ’heure actuelle quune image partielle des relations qui régissent notre atmosphere. Il demeure de
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1 Introduction générale et contexte de I'étude

nos jours de nombreuses questions scientifiques érigées en themes de recherche, notamment en ce qui
concerne la composition des aérosols stratosphériques et leurs propriétés optiques (Bond et al., 2013;
English et al., 2011; Hendricks et al., 2004; Kanakidou et al., 2005; Kremser et al., 2016; Sheng et al., 2015;
Solomon, 1999). Les algorithmes de traitement des mesures a distances, telles que celles réalisées par les
instruments spatiaux, nécessitent de nombreuses hypothéses notamment sur la composition des particules
stratosphériques (Bourassa et al., 2008; Chahine, 1968; Thomason et al., 2010; Vernier et al., 2009). Dans la
grande majorité des cas, le traitement des signaux des mesures a distance supposent que les aérosols
stratosphériques sont constitués uniquement de particules liquides, sphériques, de compositions homogenes
et assimilées a des gouttelettes d’acide sulfurique. Ces hypothéses menent a sous-estimer ’hétérogénéité de
la stratosphére moyenne dont, actuellement, seules les mesures in situ sous ballons stratosphériques peuvent
rendre compte.

Les mesures des compteurs de particules sous ballons STAC (Stratospheric Tropospheric Aerosol Counter) et
LOAC (Light Optical Aerosol Counter) développés au LPC2E (Laboratoire de Physique et de Chimie de
I’Atmosphere et de ’Espace a Orléans), tendent a montrer qu’il existe, en stratosphere, une grande variabilité
spatiale, temporelle ainsi que de composition de ces particules. Pouvoir décrire la composition des aérosols
stratosphériques mene a terme a consolider la technique de mesure a distance et a englober toute la diversité
de la composition de la stratosphére qui guide en partie I'évolution du climat et son impact sur
Penvironnement terrestre.

Afin d’étudier les variations locales des aérosols stratosphériques a partir des données du compteur
LOAC, nous avons procédé en trois étapes. Dans un premier temps, nous avons effectué une étude
minutieuse des performances de I'instrument lors de son utilisation sous ballons météorologiques. Nous
avons réalisé une étude de la réponse de certains éléments du LOAC pris indépendamment sous I'influence
de conditions stratosphériques simulées en laboratoire, puis pratiquer des inter-comparaisons en vols entre
deux LOAC d’une part et avec un autre compteur stratosphérique d’aérosols dédié a la stratosphére d’autre
part. Dans un second temps, nous avons constitué une base de données a partir des résultats d’instruments
satellite, sol et de sorties de simulation globale disponibles sur la période de mesure LOAC (2013-2016) puis
inter-comparé ces données en discutant les résultats. L’analyse de ces inter-comparaisons révele de bons
accords moyens sur trois ans en basse stratosphere entre les données. En moyenne stratosphere apparaissent
une divergence des résultats ainsi qu’une dispersion des données LOAC plus importante que les données
satellites ou lidar sol. Dans un troisieme temps, nous discutons les résultats de différents cas d’étude portant
sur la variabilité locale des aérosols stratosphériques obtenus avec le LOAC lors d’éruptions volcaniques, de
période de mousson asiatique en Inde, le cas de la saisonnalité au-dessus de la France ou encore le cas d’'une
onde de gravité modulant la distribution verticale des aérosols. En perspective nous dressons les grandes
lignes d’un dispositif permettant d’avancer sur la compréhension des performances métrologiques du LOAC
dans la version utilisée dans cette étude. Nous discutons également de la possibilité d’étudier la base de
données LOAC selon d’autres approches notamment statistiques par des méthodes dites de regroupement
ainsi que d’autres perspectives sur l'utilisation du LOAC pour d’autres projets scientifiques.
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2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

2 Les aérosols stratosphériques

L’atmosphere est constituée de différentes couches établies en fonction du gradient de température
(Figure 2.1). Depuis le sol, 4 couches atmosphériques sont discriminées : la troposphere, la stratosphere, la
mésosphere puis la thermospheére.

La troposphere, s’étendant du sol a environ 15 km d’altitude aux moyennes latitudes, est caractérisée pat
une diminution de la température en fonction de l'altitude ce qui permet 'apparition d’instabilités dans les
masses d’air. La troposphere est largement impactée par les sources de composés gazeux et particulaires se
trouvant a la surface (volcans, océans, déserts, végétations, pollutions anthropiques).

La stratosphere est caractérisée par un gradient positif de température verticale. Cette augmentation de
température avec laltitude est due a la présence de la couche d’ozone et de son interaction avec le
rayonnement solaire (Seinfeld et Pandis, 2006; Watanabe, 1958). Ce gradient positif de température confere
a la stratospheére une grande stabilité qui limite les échanges verticaux et allonge la durée de résidence des
composés qui y sont présents.
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Figure 2.1 : Schématisation de la décomposition de 'atmosphere en fonction du gradient de température.
Figure adaptée d’apres Seinfeld et Pandis (2006)

La mésosphere est la troisieme couche de 'atmosphere. Elle s’étend de 50 a 80 km d’altitude environ. La
température en mésosphére décroit avec Ialtitude.
La thermospheére est la quatrieme couche de atmosphere qui posséde comme la stratosphere un gradient

positif de température. Au-dela de la thermosphere se trouve 'exosphére ou commence I'espace.
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2 Les aérosols stratosphériques

L’atmosphere libre est définie comme la partie de 'atmosphére qui se trouve au-dessus de la couche limite
atmosphérique en contact avec la surface terrestre (quelques km d’altitude). L’étude des aérosols
stratosphériques nécessite d’étudier les aérosols se trouvant en troposphere libre jusqu’en mésosphere car
ce sont des couches atmosphériques qui influencent la stratosphere.

2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

En science atmosphérique, un aérosol désigne un milieu constitué d’un fluide gazeux contenant des
particules en suspension. Le gaz porteur peut étre ’air atmosphérique ou tout autre gaz. Les particules sont
définies comme des objets de petites tailles et de composition liquide et/ou solide en suspension dans le gaz
porteur. La gamme de taille des particules s’inscrit sur plusieurs ordres de grandeur, du nanométre (1
nanometre = 10 m) a quelques centaines de micrometres (1 micrometre = 10-¢ m).
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Figure 2.2 : Schématisation des patticules stratosphériques, de leur transport, des flux et des principales sources (Kremser et al., 2016)

Il existe de nombreuses classifications permettant d’organiser les différents types de particules. Il est
notamment possible de discriminer les particules selon leur mode de production. Lorsque le vent érode le
sol, il peut charger I'air de particules, ces particules sont dites primaires car elles sont directement mises en
suspension. Les poussieres désertiques sont des particules primaires tout comme les cendres que produit un
volcan en éruption ou les spores que libere la végétation, les embruns marins, certaines pollutions
anthropiques. Les particules primaires sont généralement de tailles supérieures au micrometre. Aux
particules primaires sont opposées les particules secondaires qui résultent de conversion de gaz en particules
au sein de atmosphere. Ces particules sont de taille nanométrique. Des gaz dits précurseurs émis par le
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2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

trafic, 'industrie ou la végétation peuvent conduire a la formation de particules sous I'effet du rayonnement
solaire par exemple.

Lorsqu’une particule est en suspension dans un gaz, celle-ci peut étre soumise a de nombreuses
interactions de différentes natures. Les particules peuvent par exemple s’agglomérer entre elles et produire
des particules plus grandes par coagulation. Les particules dans un gaz humide peuvent également se voir
recouvrir d’une phase liquide par condensation. Une particule peut évoluer sous linfluence de réactions
chimiques au sein de sa propre composition, ou bien sous I'influence d’une énergie lumineuse. Les particules
sont des objets de tailles trés différentes, capables d’évoluer dans le temps, possédant un potentiel chimique
élevé par de grandes surfaces spécifiques (réactions gaz-particule dites réactions hétérogenes), contribuant
a ’équilibre radiatif de la Terre et a la dynamique de Patmosphere.

Les aérosols stratosphériques sont composés d’un mélange de gouttelettes d’acide sulfurique produites
par la conversion de gaz précurseurs ainsi que de particules troposphériques d’origine anthropique et
naturelle ainsi que de particules provenant de I’espace ayant été accrétées par la Terre ((Kremser et al., 20106)
Figure 2.2).

2.1.1 Les particules sulfatées

Les particules sulfatées stratosphériques ont pour origine l'oxydation du soufre provenant de la
troposphere (English et al., 2011; Kremser et al., 2016). Les océans, les volcans, les feux de biomasse et
Pactivité anthropique sont les principales sources de gaz soufrés (Seinfeld et Pandis, 2006). Ces gaz sont
Poxysulfure de carbone (OCS), le dioxyde de soufre (SO»), le sulfure de diméthyle (DMS), le sulfure
d’hydrogeéne (HS) et le sulfure de carbone (CS»). Ces différentes especes chimiques évoluent vers un plus
haut degré d’oxydation sous I'influence du rayonnement solaire et des réactions chimiques et produisent de
'acide sulfurique (H2SOy) (Figure 2.3). L’acide sulfurique peut alors étre converti en particules sous la forme
de gouttelette d’acide sulfurique, ce sont les particules sulfatées.
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Figure 2.3 : Schématisation simplifiée des différentes réactions chimiques menant a la production de P'acide sulfurique en stratosphere. La
couleur des fleches grises ou noites indiquent le lieu des réactions, respectivement en troposphere ou en stratosphere. Les couleurs bleu a
rouge représentent le degré d’oxydation du soufre (adapté d’apres Kremser et al., 2016)
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2 Les aérosols stratosphériques

a. Les particules sulfatées d’origine volcanique

Les éruptions volcaniques majeures conduisent a modifier le bilan radiatif terrestre par I'introduction
massive en stratosphere de soufre précurseur de particules sulfatées (Robock, 2000). En 1815, Iéruption du
Tambora, d’indice d’explosivité volcanique (VEI) de 7 sur une échelle de 8, a produit des anomalies de
température de I'ordre de -0,4 2 -0,7°C au sol (Stothers, 1984), 'année 1816 est connue en Europe comme
Pannée sans été (Stommel et Stommel, 1983).

Le SOz injecté en stratosphere lors d’une éruption volcanique est treés variable selon 'explosivité du volcan
ainsi que sa position en latitude. Le dernier volcan ayant largement modifié la stratosphere est le Pinatubo
(Philippines 15°N ; 120°E, Robock, 2000) en 1991. Lors de son éruption, le Pinatubo a injecté environ 20
Tg de soufre gazeux (1 Tg = 1012 g = 1000 Gg) ce qui représente 30 a 60 fois la quantité de soufre gazeux
qui réside en stratospheére hors influence des volcans (McCormick et al., 1995).

Lactivité volcanique annuelle moyenne est faible devant cette éruption majeure. Carn et al. (2016)
estiment qu’un flux annuel de 1.6 Tg de soufre est attribuable aux volcans en se basant sur les 30 dernieres
années. Ce flux annuel représente ce quinjecte en stratosphére un volcan modéré tel que le Sarychev en

2009 (Haywood et al., 2010; Jégou et al., 2013) ou le Nabro en 2011 (Carboni et al., 2016).
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Figure 2.4 : Evolution mensuelle du contenu zonal en aérosols stratosphétiques (-(20°N, 20°N) de 1985 4 2012 exptimée en rappott
dextinction (figure supérieure) et en épaisseur optique des aérosols stratosphériques (figure en dessous). Données satellites combinées
SAGE II, GOMOS et CALIPSO. Les éruptions notables sont indiquées par des lettres : Ne : Nevado del Ruiz, Au : Augustine, Ch :
Chikurachki, Ki : Kliuchevskoi, Ke :Kelut, Pi :Pinatubo, Ce : Cetro Hudson, Sp : Spur, La : Lascar, Ra : Rabaul, Ul: Ulawun, Ru :
Ruang, Re : Reventador, Ma : Manam, So Soufriere Hills, Ta : Tavurvur, Ok : Okmok, Ka : Kasatochi, Sa : Sarichev, Me : Merapi,
Na : Nabro. Les éruptions tropicales sont notées en rouge. Vi* indique le feu de la forét Victoria. (adapté d’apres Kremser et al., 2016)

Les aérosols volcaniques en stratosphere contribuent a 'extinction du rayonnement solaire. L’extinction
caractérise la quantité d’énergie lumineuse provenant du soleil qui n’est pas transmise jusqu’au sol par
diffusion ou absorption des particules. L’extinction est exprimée en longueur!. L’épaisseur optique est
intégration de I'extinction suivant une distance donnée. La Figure 2.4 représente I'évolution mensuelle de
la quantité des aérosols stratosphériques tropicaux entre 1985 et 2012. La Figure 2.4 supérieure représente
la dépendance temporelle du rapport de I'extinction entre les aérosols et les molécules de gaz ambiant.
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2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

La Figure 2.4 inférieure représente I’épaisseur optique entre la tropopause et 40 km. Ces figures montrent
que les volcans ont une influence considérable sur la quantité de particules en stratospheére. La perturbation
du Pinatubo sur la stratospheére entraine un renforcement de ’épaisseur optique d’au moins un facteur 4
pendant une période de 3 a 4 ans, avec un maximum aprés Iéruption d’un facteur 60 par rapport aux
périodes de fond. Pour la période 2002 a 2012, plusieurs éruptions de moindre importance modifient le
niveau de fond. Le temps de résidence des aérosols volcaniques en stratosphére est variable et dépend de
différents facteurs comme le type de volcan (effusif ou éruptif), sa position en latitude, I'altitude d’injection,
et de la période de 'année (Russell et al., 1996; Textor, 2003; Vernier et al., 2016).

La dispersion des panaches volcaniques dépend en premier lieu de la localisation des éruptions. Les
volcans tropicaux injectent des aérosols qui peuvent étre distribués dans les deux hémisphéres tres
rapidement. La dispersion du volcan Tavurvur par exemple, éruption d’explosivité moyenne (VEI 4) entré
en activité le 7 octobre 2006 est représentée Figure 2.5 selon la dépendance dans le temps et suivant les
latitudes par le rapport de diffusion moyen zonal. Le rapport de diffusion est défini comme la quantité de
lumiere diffusée par les molécules et les particules par rapport a la quantité diffusée par les molécules
seulement. Cette quantité permet de mettre en évidence la contribution de la diffusion par les particules et
de suivre notamment plus aisément les panaches volcaniques. Ces observations du rapport de diffusion
faites par CALIOP (décrit au chapitre 2.4) montrent qu’au niveau de la tropopause, le panache est
rapidement nettoyé par les processus troposphériques (Figure 2.5 D ; les fortes valeurs de rapport de
diffusion disparaissent en quelques semaines). En basse stratosphere (Figure 2.5 C) le panache est dispersé
aux latitudes moyennes apres quelques mois, plus rapidement vers le sud. En moyenne stratosphere (Figure
2.5 A et B), le panache est plus persistant et plus étendu dans le temps et 'espace sous I'influence de la
circulation lente stratosphérique de Brewer-Dobson (Holton et al., 1995). Ici le panache du Tavurvur se
mélange en moyenne stratosphere avec un précédent panache, celui de la Soufriere. Lorsque I’éruption
volcanique survient dans une région extratropicale, la distribution du panache se fait dans ’hémisphere
d’émission et dépend principalement de laltitude d’injection.
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Figure 2.5 : Transpott du panache du Tavutvur situé en Papouasie Nouvelle Guinée (-4°N ; 152°E, éruption en aoit 2006)
alors que le panache de la Souftiere (16°N ; -61°E, éruption en mai 2006) est encore présent en stratosphéte, pour 4 niveaux
daltitudes exprimés en température potentielle (Kelvin), exprimé en rapport de diffusion d’apres les mesures CALIOP zonale.
La tropopause est située dans la bande 360-400K;, la bande 400-440K représente la basse stratosphére, les bandes 440-480K et
480-520K représentent la moyenne stratosphere. (adapté d’apres Vernier 2010)
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Figure 2.6 : Relation entre la masse de soufre injectée par les éruptions et le rayon effectif des particules lors du
pic d’injection a 100 hPa. Les symboles représentent la saison de I'éruption (étoile : printemps, triangle : été,
diamant : automne, croix : hiver), les couleurs indiquent les latitudes d’éruption (noir : tropicale, bleu :
extratropicale sud, vert extratropical notrd) (adapté d’apres Arfeuille et al. 2014)

La quantité de particules secondaires soufrées produite apres une éruption dépend de la quantité de gaz
précurseurs injectée par les éruptions. La taille des particules dépend également de la puissance des éruptions
comme le montrent Arfeuille et al. (2014) (Figure 2.6).

La taille des particules sulfatées stratosphériques évolue dans le temps apres une éruption majeure. Lors
de périodes volcaniques, les particules sont de diametres plus importants et sont organisées selon des
distributions bimodales (Figure 2.7) tandis qu'en période de fond la distribution des particules est
monomodale. Cette distribution en taille évolue avec le temps apres une éruption, les distributions se
répartissent autour de diametres moyens plus élevés (les particules grossissent) puis la situation converge
lentement vers la situation de fond si aucune éruption ne vient perturber de nouveau la situation (Jager et
Deshler, 2002). Les particules soufrées de fond possédent des diametres de ordre de 160 nm, tandis que
les modes des distributions post-Pinatubo sont supérieurs a 200 nm, jusqua 1,5 um pour un mode
secondaire qui perdure quasiment un an apres Péruption (Jager et Deshler, 2002).
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Figure 2.7 : Distribution des concentrations de particules a 20 km selon leurs rayons et pour
différentes périodes de temps apres Iéruption du Pinatubo en 1991 (Jiger et Deshler, 2002)
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2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

Les modeles permettent de simuler la dispersion des panaches et peuvent rendre compte des variations
du transport des panaches volcaniques produites par les échauffements locaux (Aquila et al., 2012). Les
panaches volcaniques influencent la dynamique stratosphérique et la circulation générale par leur effet

radiatif (Pitari et Rizi, 1993).
b. Les particules sulfatées d’origine non-volcanique

Lors des périodes d’accalmie volcanique, les gaz OCS et SO, constituent les sources d’aérosols soufrés
stratosphériques les plus importantes. Les flux nets ’OCS et de SOz traversant la tropopause sont estimés
étre chacun de l'ordre de 45 Gg de soufre par année (1 Gg = 10° g) (Chin et al., 2000; Chin et Davis, 1995;
Sheng et al., 2015). 11 faut ajouter également les composés soufrés a courtes durées de vie (DMS, HaS, CS,,
SO») qui contribuent au flux total de fagcon non négligeable (de 'ordre de 10 Gg par année). Le soufre est
retiré de la stratosphere sous forme de particules avec un flux net estimé a 100 Gg par année. Le cycle du
soufre en stratosphere peut étre résumé schématiquement de cette fagon : le soufre est émis par des sources
troposphériques, injecté sous forme gazeuse en stratosphere, converti en particules puis déposé en
troposphere par sédimentation. La Figure 2.8 représente le bilan détaillé des différentes espéces soufrées
obtenu par simulation selon Sheng et al. (2015).

Les concentrations d’OCS mesurées au-dessus de la Suisse indiquent une certaine stabilité en stratosphere
a long terme, tandis qu’en troposphere les concentrations décroissent jusque dans les années 1995 et restent
depuis relativement stables (SPARC 2006 Figure 2.9).
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Figure 2.8 : Bilan global du soufte atmosphérique selon Sheng et al. (2015). Les fleches pleines représentent les flux nets d’émission de surface,
le transport par la tropopause, les puits et les sources physico-chimiques et les transformations microphysiques en Gg de soufre par année. Les
fleches en pointillées représentent le flux dans une direction ainsi que le détail des conversions microphysiques et chimiques. Les boites
représentent les réservoirs des composés exprimés en Gg de soufre. Les données en rouges sont issues du modéle SOCOL-ARE, les
données en noires proviennent de SPARC (20006). Les données en vert proviennent do modele GOCART (Chin et al., 2000). Les données
en orange proviennent de Chin et Davis (1995). Les données en bleu représentent les mesures de SAGE 1T (Atfeuille et al., 2014)
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Figure 2.9 : Evolution temporelle de la concentration d’'OCS en stratosphere et troposphére au-dessus de la
station de Jungfraujoch (Suisse, 46°N ; 7°E) (adapté d’apres SPARC 2006)

Les quantités de soufre anthropique émis dans 'atmosphere représentent 70 a 80 % du total de soufre
troposphérique sous forme gazeux (SPARC 2006). I’Europe de T'ouest et PAmérique du nord sont les
premiers contributeurs d’émission de soufte a partir de la révolution industrielle tandis que la contribution
du reste du monde est négligeable (SPARC 20006). A partir des années 1975 les contributions s’inversent,
I’Asie et en particulier la Chine émettent de plus en plus de soufre tandis que 'Europe et I’Amérique

réduisent leur émission (Figure 2.10). Entre 1970 et 2005, les émissions de soufre anthropique sont de 'ordre
de 50 Tg.an".
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Figure 2.10 : Evolution temporelle des émissions de soufre camulées par zone géographique entre 1970 et 2005
(Hofmann et al., 2009)

22



2.1 Les types d’aérosols stratosphériques

2.1.2 Le black carbon et les aérosols organiques

Le black carbon (BC ou carbone élémentaire EC) et les particules organiques (OC) sont les produits de
combustions plus ou moins complétes, provenant de utilisation d’énergie fossile et de feux de biomasse
(Bond et al., 2013). Les OC sont également produits par conversion des composés organiques émis par la
végétation (Seinfeld et Pandis, 2000).

Figure 2.11 : Observations faites par microscope électronique a balayage (MEB) de particules carbonées issues de feux de
foréts afticains. On percoit la structure trés complexe de ces particules organisée en chaines d’éléments de tailles similaires
(Bond etal., 2013)

100
T T 2007
= =
- = 300
2 2
@ @
2 g 5001
a a
7004
1000 -
100 100
T 2007 T 200 0.05
= £
e 300 = 300 0.1
2 2
§ g
£ 5004 £ s00
700 700 0.1
1000 , - - ; 1000 , e
60S 30S EQ 30N  6ON 60S 30S EQ 30N 60N

Figure 2.12 : Distribution zonale de la concentration du carbone élémentaire simulée. Les figures A et B représentent respectivement
la distribution verticale de la concentration de black carbon exprimée en particule par cm? en fonction de la latitude pour les mois
d’hiver botéal et hiver austral. Les figures C et D représentent de la méme facon la contribution du trafic aérien seulement. (Adapté
d’apreés Hendricks et al.,, 2004)
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Le carbone élémentaire est constitué de chaines de sphérules elles-mémes constituées de feuillets de
graphéne (cristal hexagonal bidimensionnel de carbone). Les particules de carbone élémentaire sont des
particules primaires de formes trés irréguliéres (Figure 2.11). La détermination d’un diamétre pour ces
particules est difficile, des études montrent qu’une approche fractale permet de bons résultats (Bescond et
al., 2016; Ouf et al., 2010; Slowik et al., 2007). Ces particules possedent des longueurs de ordre de quelques
nanomeétres a quelques centaines de nanometres.

Les particules organiques possedent une base carbonée organisée autour des groupes méthyle (CH3). La
plus petite des molécules organiques étant le méthane (CHy), les molécules contenant plus d’une dizaine
d’atomes de carbone sont considérées comme des particules selon les situations (Seinfeld et Pandis, 20006).
La structure moléculaire de macro-chaine de méthyle peut étre plus ou moins oxydée, aromatique ou non,
et contenir de nombreux éléments et fonctions chimiques. La réactivité de ces particules est considérée
comme grande et leurs propriétés optiques sont difficiles a caractériser. Ces particules secondaires posseédent
généralement des diamétres de 'ordre quelques dizaines de nanomeétres a quelques micrometres.

Les mélanges de carbone élémentaire et de carbone organique contribuent de facon minoritaire devant les
particules soufrées, de Iordre de 1 % en masse en basse stratosphére (Schwarz et al., 2008) et moins de 0.5%
en nombre selon Sheridan et al. (1994). Cependant leurs absorbances dans le visible et 'ultra-violet (UV)
sont considérables devant les particules soufrées et produisent des effets d’échauffement de la basse
stratosphere (Gao et al., 2008). Ces effets d’échauffements sont locaux et globaux (Hendricks et al., 2004;
Penner et al.,, 2000). Les simulations numériques montrent que les particules carbonées influencent la
convection tropicale ce qui implique des changements de la dynamique globale (Hsich et al., 2013). Ces
particules possédent également un potentiel de nucléation important qui conditionne la formation des
nuages de particules glacées qui modifient a leur tour le bilan radiatif terrestre (Kércher et al., 2007). Une
initiative du groupement de recherche 3622 (GDR suie, Bescond et al.,, 2016) travaille notamment a
caractériser les propriétés optiques des suies.

La répartition spatiale des particules carbonées est guidée par les sources de production. L’activité
anthropique se trouvant majoritairement dans I’hémisphere nord, la concentration de particules carbonées
est plus importante au Nord en toutes saisons (Figure 2.12). La concentration de particules carbonées en
haute tropospheére est en partie due au trafic aérien. La mousson indienne influence également la répartition
des particules carbonées en troposphére et basse stratosphére au moins au niveau des régions d’émission
(Bergman et al., 2013; Vernier et al., 2015a).

2.1.3 Mati¢res météoritiques et cométaires

La maticre interplanétaire accrétée par la Terre provient principalement des comeétes et des météorites.
Ces objets sont constitués de silicates, de fer, de nickel, de matiere carbonée, de calcium, de sodium, de
magnésium et d’autres métaux. La cinétique de I'entrée atmosphérique de ces objets ainsi que la masse du
corps pénétrant l'atmosphére conditionnent la morphologie et la composition des particules
stratosphériques d’origine spatiale.

Les smoke particles désignent les particules provenant de la recombinaison des ions issus de I’ablation
thermique lors de I'entrée dans la mésosphére de poussicres cosmiques (Bardeen et al., 2008; Murad, 2002;
Murad et Roth, 2004; Rapp et al., 2007). Par nucléation, ces ions produisent des aérosols secondaires proches
de la composition de Polivine (MgzFer-2.8104, x=4) (SPARC 2000). Le flux de matiere cosmique conduisant
a la formation des smoke particles est estimé étre de I'ordre de 3 a 300 tonnes par jour (Plane, 2012). Ce
flux en masse représente de 1 a 100 Gg par année ce qui est comparable au flux en masse de soufre pénétrant
dans la stratosphere (~100 Gg de soufre par année). Les propriétés optiques sont largement absorbantes,
leurs diametres sont de 'ordre de la dizaine de nanometres (Hervig et al., 2009).
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En plus des poussieres interplanétaires, des objets plus massifs pénétrent également ’atmospheére terrestre.
Ces objets de grandes masses ne sont pas totalement vaporisés en mésosphere et peuvent atteindre la surface
terrestre. Lors de leur passage en stratosphere, ils déposent de la matiere assimilable a des particules
primaires compte tenu de leur taille supérieure au micrometre. Le flux de ces météorites n’est pas prévisible
et tres erratique. Par exemple, la météorite Chelyabinsk, entrée dans notre atmosphere le 15 février 2013,
avait une masse estimée a 11 000 tonnes (11 Gg) (Gorkavyi et al., 2013; Popova et al., 2013; Rieger et al.,
2014), trois quart de sa masse initiale est déposée lors du passage dans notre atmosphere (Borovicka et al.,
2013). La contribution du flux des poussieres cométaires et météoritiques est difficile a établir, la
contribution ponctuelle des entrées de bolides tels que le Chelyabinsk est d’autant plus incertaine.
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Figure 2.13 : Répartition zonale selon I'altitude du pourcentage de extinction due a la matiere météoritique sur
Pextinction stratosphérique totale (sulfate + matiere météotitique). A partir de 37 kilométres environ et aux latitudes
moyennes, il est estimé que la moitié de I'extinction provient de la matiére météoritique. (Neely et al., 2011)

Le pourcentage de I'extinction due a la matiere météoritique croit avec I'altitude par rapport a la somme
des sulfates et de la matiére météoritique. A partir de 40 km aux tropiques et 35 km aux latitudes moyennes,
la matiére cométaire produit la majorité de 'extinction (Neely et al., 2011 Figure 2.13).

2.1.4 Autres sources de particules stratosphériques

a. Les cendres volcaniques

De compositions complexes et de formes tres irrégulicres, les cendres volcaniques peuvent atteindre la
stratosphere lors des éruptions volcaniques intenses (Kristiansen et al., 2015; Niemeier et al., 2009; Stothers,
2001). Ces particules sont riches en silice (SiO2) et d’'une grande diversité de compositions représentatives
du magma volcanique (Carn et al., 2016). L’analyse élémentaire par spectrométrie X d’une cendre du volcan
islandais Eyjafjallajokull révele la composition complexe d’une cendre volcanique (Prata et al., 2016). Leurs
propriétés optiques sont difficiles a caractériser devant la grande diversité de leurs formes et de leurs
compositions. Elles possédent un pouvoir absorbant dans le spectre solaire. On considére qu’elles possedent
un faible pouvoir de réaction chimique notamment a cause de leur caractére hydrophobe peu de temps apres
leur production, cependant leur réactivité chimique évolue dans le temps avec leur vieillissement, ce qui rend
les cendres volcaniques particulierement difficiles 2 modéliser. (Kremser et al., 2016) considerent que
Iinfluence des cendres volcaniques sur le bilan radiatif est faible a cause de leur court temps de résidence
dans 'atmosphére (Niemeier et al., 2009).

b. Les particules biogéniques
La présence de particules biogéniques dans la stratosphére est controversée, notamment a cause de
contaminations possibles lors des mesures par prélevement. Bigg (2003) reporte que des particules
biogéniques du type brochosome (patticules émises par certains insectes) ont été prélevées en stratosphere
(Figure 2.14).
Les propriétés optiques de ces particules sont treés mal connues, leur impact sur le climat est considéré

comme nul de par leur trés faible concentration.
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Figure 2.14 : A gauche, prélevement réalisé en troposphere au niveau du sol, a droite prélevement réalisé 4 36,2 km d’altitude en
mars 1969. Sur les deux mesures, apparaissent des particules biogéniques de type brochosome (Bigg, 2003)

c. Particules issues de la production plasma

Courty et Martinez (2015) réalisent des prélevements au niveau du sol sur la neige fraiche apres des entrées
météoritiques importantes ou des périodes orageuses intenses. Ces auteurs mettent en évidence la présence
au sol de particules polymérisées enrichies en métaux ainsi que des fibres métalliques. Il est possible de
reproduire en laboratoire la structure de ces particules polymérisées par des méthodes impliquant des hautes
énergies comme celles produites par 'onde de choc de P'entrée de météorites dans 'atmosphere (Courty et
Martinez, 2015).

Les cendres sont transportées jusqu’en stratosphere lors d’évenements majeurs, leur temps de résidence
est court en raison de leur vitesse de sédimentation (Kremser et al., 2016). L’existence des particules
biogéniques et des particules produites par hautes énergies en stratosphere sont largement spéculatives et
représentent a priori de sources trés minoritaires sur le bilan climatique.
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Figure 2.15 : Panel des particules récoltées aptés des évenements d’entrées météoritiques (Courty et Martnez 2015)
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2.2 Dynamique atmosphérique et aérosols

La stratosphére est communément admise comme étant un milieu relativement calme et stratifié, ou la
distribution des espéces gazeuses et particulaires est plutot homogene. La distribution spatiale et temporelle
des aérosols est controlée par la dynamique stratosphérique agissant a différentes échelles. Nous présentons
ci-apres une vision simplifiée de la dynamique stratosphérique et sa conséquence sur la répartition des
aérosols.

2.2.1 Circulation générale en stratosphére
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Figure 2.16 : Schématisation de la circulation de Brewer-Dobson et du cycle des particules stratosphériques (SPARC 2006)

La circulation stratosphérique se compose schématiquement d’une introduction d’air troposphérique au
niveau des tropiques et d’un retour des masses d’air au niveau des poles, c’est la circulation méridienne de
Brewer-Dobson (fleches noires sur la Figure 2.16 ; Butchart, 2014; SPARC, 2006). Cette circulation lente
est la résultante de l'interaction entre le vent moyen et activité ondulatoire. Une masse d’air troposphérique
injectée a plus de 20 km aux tropiques met entre 5 et 10 ans pour atteindre les poles (Holton et al., 1995;
Plumb, 2002). L’age de I'air est un des parametres dynamiques permettant de rendre compte de ce transport
résiduel (Diallo et al, 2012; Hall et al, 1999; Waugh et Hall, 2002). L’injection des masses d’air
troposphériques a ’équateur conduit a produire le réservoir tropical, qui est une zone d’accumulation des
aérosols soufrés vers 30 km au niveau de I'équateur (Vernier, 2010). Ce réservoir est plus ou moins confiné
en fonction des vents zonaux et des barrieres dynamiques.
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Figure 2.17 : Vitesses de vents zonaux moyens exptimés en m.s™ (Holton et al.,, 1995)
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Le transport zonal (suivant les latitudes) est plus rapide. Les masses d’air peuvent atteindre des vitesses de
I'ordre de 80 m.s! (pres de 300 km.h!), ce qui leur permet de faire le tour du globe en 2 a 3 mois suivant la
latitude (Figure 2.17) (Holton, 2004). Cette circulation zonale n’est pas constante dans le temps, elle peut
étre plus ou moins intense et son sens s’inverse avec des périodes différentes suivant les latitudes et I’altitude.
L’oscillation quasi biennale (QBO) est certainement I’oscillation la plus connue. Elle se situe au niveau de
I’équateur (-10°N ; 10°N) entre 15 et 35 km d’altitude, sa période est d’environ 28 a 29 mois (Holton, 2004;
Randel et al., 2001; Watson, 2013) (Figure 2.18).
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Figure 2.18 : Direction des vents zonaux tropicaux (-10°N ; 10°N) représentant Poscillation quasi
biannuelle (QBO) ; par convention le vent provenant de I'ouest est noté positif. (Watson 2013)

La QBO impacte la répartition des aérosols stratosphériques suivant la phase dans laquelle elle se trouve
(Plumb et Bell, 1982). En phase d’est (vent zonaux de I'ouest vers I’est) les masses d’air sont confinées a
Iéquateur et des mouvements plutot de subsidence (vers le bas) y sont constatés. En phase d’ouest, les
aérosols ont tendance a étre dispersés vers les poles (Trepte et Hitchman, 1992).

Cependant, cette alternance quasi-biannuelle est conjuguée avec une autre oscillation possédant une
période annuelle. Dans chaque hémisphere d’hiver se forme un vortex polaire. Ce vortex est une structure
dynamique de plusieurs milliers de kilometres, s’étendant de la basse stratosphere jusqu’en mésosphere. Elle
résulte d’'une diminution de I’énergie solaire au pble (Waugh et Polvani, 2010). Le vortex est un tourbillon
d’échelle planétaire, qui isole les masses d’air du reste de 'atmospheére et ce pour une période de 4 a 6 mois
(Holton et al., 1995; Watson, 2013). Les vortex polaires ont été largement étudiés pour leur influence sur la
couche d’ozone (Manney et al., 2015; Waugh et Polvani, 2010). Ces études révelent que 'ozone est détruit
par des processus chimiques hétérogenes reposant sur la présence de particules liquides et solides, les PSC
(Polar stratopsheric clond) formés a basse température (Riviere et al., 2000). Le vortex a également une influence
aux moyennes latitudes car entre le réservoir tropical et le vortex se forme la zone de surf (Surf zome, Polvani
et al., 1995).

La zone de surf s’établit entre le réservoir tropical et le vortex polaire dans I’hémisphere d’hiver (Figure
2.19). Cette zone est dynamiquement instable et recoit des masses d’air des tropiques et du vortex polaire
sous la forme de filaments également appelés intrusions polaires ou tropicales. Ces intrusions sont Ueffet de
la déformation des barrieres dynamiques sous I'influence de la rotation de la Terre (ondes de Rossby). Afin
de repérer ces phénomenes, il est courant d’utiliser un indicateur dynamique permettant de suivre les masses
d’air, cet indicateur est la vorticité potentielle (PV) (Holton, 2004). Cet indicateur permet de représenter le
réservoir tropical, la zone de sutf et le vortex polaire limités par de forts gradients de PV. La Figure 2.20
montre comment la zone blanche (zone de sutf) est peu a peu enrichie de filaments polaires et tropicaux.
Curtius et al. (2005) montrent que le vortex en moyenne stratosphére est enrichi en particules réfractaires
(d’origine météoritique et cométaire) provenant de la mésosphere. Le vortex est un réservoir de particules
réfractaires qui est relativement confiné lorsqu’il est établi, et libere potentiellement ces particules lors de sa
destruction au printemps.
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Figure 2.19 : Représentation du transport méridien dans les hémisphéres d’hiver et d’été (Holton 2004). Schématisation des
positions du résetvoir tropical, de la zone de surf, du vortex polaite et de Phémisphere d’été. Les fleches larges et ouvertes
représentent le transport a grande échelle, les fleches ondulées représentent le transport guidé par les ondes de différentes

natures. Les barres grises verticales au centre représentent les barricres tropicales, la barre verticale grise a gauche représente la
barriere dynamique du vortex polaire

Figure 2.20 : Simulation de la déformation de la zone de sutf (zone blanche), influencée par le
réservoir tropical (zone gtise) et le vortex polaite (zone noire) (Polvani et al., 1995). Les chiffres
indiquent le nombre de jours apres initialisation du modele
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2.2.2 Dynamique méso-échelle et petite échelle

En plus de la circulation grande échelle, il existe des phénomenes de plus faibles envergures influencant
la dynamique et la répartition des aérosols.

Certains phénomenes sont périodiques. L’anticyclone associé a la mousson asiatique est une structure
dans VUTLS (Upper Troposhere and Lower Stratosphere) de grande échelle permettant linjection d’air
troposphérique dans la stratosphére. Cette structure est active environ du mois de mai a septembre et
localisée en Asie du sud-est (Barret et al., 2016; Bergman et al., 2013; Vernier et al., 2015a). Les feux de
biomasse et les mouvements de pyroconvection associés au dégagement de chaleur produit par les
combustions peuvent également introduire des aérosols en stratosphere (Cammas et al., 2009; Fromm et al.,
2006; Hudson et al., 2004). Ces phénomenes sont plutdt saisonniers et résultent soit de 'embrasement
naturel des foréts lors des saisons seches soit de pratiques agricoles.

Drautres phénomenes dynamiques ne posseédent pas de périodicité clairement établie mais résultent de
phénomeénes non-linéaires dont I'influence sur les aérosols est encore peu décrite. Une grande partie de ces
phénomenes est due a Pactivité ondulatoire de I'atmosphere qui transporte de I’énergie et conduit a
déformer les barrieres dynamiques comme la tropopause (phénomeéne d’e-folding, Holton 2004 ; Hofmann
et al,, 20106). Ils peuvent également introduire un mélange sous forme de turbulences ou tourbillons (eddies)
lorsque 'onde déferle (de la méme maniere quune vague fait de I’écume sur la plage). Les ondes de gravité
participent a moduler la dynamique atmosphérique (Ern, 2004; Fritts et Alexander, 2003; Geller et al., 2013).
L’influence des ondes de gravité sur la répartition des particules dans 'atmosphere n’est pas encore bien
établie, notamment sur leur capacité a modifier les cinétiques de nucléation (Nilsson et al., 2000).

2.2.3 Dynamique propre des particules

Au-dela de la dynamique atmosphérique, les particules possedent leur propre dynamique (phorese) comme
par exemple la sédimentation des particules, mouvement vertical vers le bas des particules sous I'action de
la pesanteur (Renoux et Boulaud, 1998; Seinfeld et Pandis, 2006). Ces auteurs décrivent également d’autres
phoreses : la diffusiophorese est le déplacement de particules sous I'action de leur gradient de concentration,
vers les plus faibles concentrations. La thermophorese est le déplacement des particules vers les zones plus
froides. 1l existe également la photophorese, déplacement d’une particule dans le champ d’un rayonnement
électromagnétique. Rohatschek (1996) décrit un certain type de photophorese appelé gravito-photophorese
comme étant le déplacement théorique des particules absorbantes sous I'action du rayonnement solaire. Cet
auteur montre que cette phorese particuliére conduit les particules absorbantes a avoir leur propre
dynamique et a s’élever jusqu’a certaines couches d’accumulations vers 30 km dans 'atmospheére en plus de
subir toutes les autres dynamiques de plus ou moins grandes échelles. L’existence de ces couches
d’accumulations est théorique et n’a pas été confirmée par 'observation.

Comprendre comment la dynamique stratosphérique module la répartition des aérosols est complexe
puisque les processus microphysiques tels que la nucléation (English et al., 2011; Kirkby et al., 2016; Sander
et Friedl, 2011; Sheng et al., 2015; Steele et Hamill, 1981), la coagulation et la condensation (Friberg et al.,
2014; Gettelman et al., 2011; Lee et al.,, 2011; Murphy et al., 2014) qui font évoluer les caractéristiques
physiques des aérosols se produisent en méme temps que la dynamique les transporte.

2.3 Interactions des aérosols avec la physico-chimie de Patmosphere

2.3.1 Implication des aérosols sur le climat

Les particules, a 'instar des gaz a effet de serre, influencent le climat. Cependant, leur réle est ambivalent.
Dans certaines situations les particules agissent en renforcant I'effet de serre et dans d’autres situations elles
agissent en diminuant la quantité d’énergie entrant dans 'atmosphere. Les particules possedent 3 types
d’effets sur le rayonnement : effet direct, I’effet indirect et effet semi direct.

L’effet direct est lié a linteraction entre des particules et le rayonnement solaire et/ou tellurique
(rayonnement terrestre). La quantité d’énergie lumineuse réfléchie par un aérosol par rapport a la quantité
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d’énergie lumineuse incidente est définie comme étant I’'albédo. Les aérosols atmosphériques ont la capacité
de moduler la quantité de rayonnement solaire atteignant la surface planétaire, mais également I’énergie
tellurique émise par la planéte. Les aérosols diminuent le forgage radiatif en agissant comme des parasols
renvoyant I’énergie solaire vers Uespace et limitant ainsi la quantité d’énergie atteignant le sol ce qui tend a
diminuer la température globale au sol. Parallélement, les aérosols augmentent le forgage radiatif en envoyant
I’énergie tellurique vers le sol et tendent a augmenter la température globale au sol. Les aérosols possedent
donc un role ambivalent sur le climat suivant leur composition et leur distribution verticale dans
P’atmosphere.

Les aérosols impactent également le climat de fagon indirecte par leur réle sur la formation des nuages.
Deux effets sont distingués, l'effet Twomey et effet Albrecht (Kaufman, 2006; Penner et al., 2000;
Ramanathan, 2001). Ces deux effets sont la conséquence de 'augmentation du nombre de noyaux de
nucléation. Typiquement, plus il y a de particules de petites tailles, plus le nuage a une forte capacité a
interagir avec le rayonnement par 'augmentation de son albédo (effet Twomey) et par I'allongement de son
temps de vie (effet Albrecht).
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Figure 2.21 : Estimations du forcage radiatif en 2011 par rapport a 1950 exptimé en W.m? pour les
différents contributeurs gazeux et particulaires. Le degré de confiance associé a chaque résultat est
qualifié de TE (tres élevé) a F (faible) sur la colonne de droite (GIEC, 2013)

Il existe encore de nombreuses incertitudes sur I'implication des aérosols sur le climat. Le Groupe
d’Experts Intergouvernemental sur ’Evolution du Climat publie en 2013 (GIEC 2013) le forcage radiatif
pour les principaux gaz a effet de serre et aérosols (Figure 2.21). Les modeles climatiques intégrent de plus
en plus la contribution des aérosols a mesure que notre connaissance de leur effet grandit. Le GIEC publie
le degré de confiance associé a chaque composé. Le degré de confiance sur le CO; est noté TE (tres élevé).
Le degré de confiance associé au for¢age radiatif des aérosols hors influence sur les nuages est estimé comme
élevé. Celui lié aux interactions avec les nuages est cependant estimé encore faible. Les aérosols considérés
par le GIEC sont globalement troposphériques (poussicre minérale, sulfate, nitrate, carbone organique,
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2 Les aérosols stratosphériques

carbone suie). La distribution spatiale et temporelle des aérosols autres que le sulfate pur dans la basse
stratosphere est relativement méconnue pour le moment et n’est pas intégrée dans les rapports de ce groupe.
Leurs effets sur le forcage radiatif est attendu comme élevé individuellement (indice de réfraction possédant
une particule imaginaire traduisant le caractere absorbant) mais leur concentration étant faible, il est supposé
que leur implication sur le climat soit limité bien que cela ne soit pas pour le moment démontré. Concernant
la stratospheére, seuls les aérosols sulfatés sont pris en compte dans les rapports du GIEC (GIEC, 2013).
Les nuages sont des contributeurs importants au forcage radiatif, cependant leur répartition est complexe et
les différents types de nuage selon leur altitude possedent des effets différemment sur le climat.
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Figure 2.22 : Modélisation de la puissance lumineuse surfacique de 1980 a 2020 pour différents scénarii considérant
aucun aérosol stratosphérique (courbe verte turquoise), seulement les aérosols stratosphériques hors influence des
éruptions majeures (courbe verte claire) et tous les aérosols stratosphériques (courbe noire). La courbe bleue représente
la puissance surfacique transmise au sol déduite de mesure satellite et les courbes violettes en trait discontinu différents
scénatios d’évolution (adapté d’apres Solomon et al. 2011)

Les derniéres éruptions majeures, El Chichon et le Pinatubo respectivement en 1982 et 1991 ont largement
perturbé la quantité d’énergie solaire transmise au sol (Figure 2.22) et influencant le forcage radiatif
(Solomon et al., 2011). Ces éruptions ont réduit la température globale au sol de plus de 0,4 °C au plus fort
des événements et produit un retard dans le réchauffement global de 0,07°C (Solomon et al., 2011).
Cependant, si les éruptions majeures ont un impact sur le climat, les éruptions plus modérées mais plus
fréquentes peuvent également l'influencer comme le montre la Figure 2.22 a partir des années 2005. Dans
cette période, la courbe représentant les observations satellites (courbe bleue) n’est plus confondue avec le
scénario « aucune éruption stratosphérique majeure » (courbe verte claire). Solomon et al. (2011) expliquent
que linfluence d’éruptions plus modérées aurait contribué a réduire le réchauffement global de 0,07°C.
L’effet des particules sur le forcage radiatif lié a la pollution anthropique a cette tendance n’est pas démontré.

Notre connaissance des effets radiatifs des aérosols pris indépendamment est relativement robuste,
cependant il est également nécessaire de prendre en compte la répartition des concentrations de ces
composés dans le temps et 'espace. En stratospheére, les gouttelettes d’acide sulfurique peuvent comporter
des inclusions (Bigg, 2012). La formation de ces particules constituées de deux phases, comportant un cceur
solide et une enveloppe sont encore mal connue. Bigg (2012) propose que la concentration de particules
météoritiques controle la concentration de particules soufrées en basse stratosphere en tant que noyau de
nucléation. Cette hypothése comporte des implications climatiques importantes, car le forcage radiatif est
actuellement calculé en ne tenant compte que d’indice de réfraction purement diffusant et non absorbant.
Nous notons que le GIEC considere en 2013 Pimplication des principaux gaz a effet de serre en stratosphere
(O3, COz, H2O, CHy), ainsi que Iépaisseur optique des aérosols volcaniques lors des éruptions importantes.
Cependant, une partie importante des aérosols stratosphériques hors éruption volcanique ne sont pas encore
pris en compte dans les modeles climatiques. Réduire les niveaux d’incertitudes sur 'implication des aérosols

stratosphériques sur le climat est possible en augmentant notre connaissance de ces aérosols et de leur
variabilité (GIEC, 2013).
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2.3 Interactions des aérosols avec la physico-chimie de 'atmosphere

2.3.2 Implication des aérosols sur la chimie stratosphérique

Dans la stratosphere, les réactions chimiques hétérogeénes sur les aérosols sulfatés sont au cceur des
processus répartissant les composés chimiques azotés et halogénés qui gouvernent le bilan de 'ozone. Deux
réactions principales entrent en jeu dans ces mécanismes :

Drabord, 'hydrolyse du pentoxyde d’azote N2Os, réservoir d’oxydes d’azote (NOx = NO + NOy), permet
de transformer de maniére indirecte des NOy en un réservoir plus stable, I'acide nitrique HNOs.

N2Os5+ H20 (aqueux) — 2 HNO; (R1)

R1 tend donc a diminuer les quantités de NOy et a réduire I'efficacité de destruction d’ozone par les cycles
catalytiques impliquant ces composés, particulicrement efficaces dans la stratosphere moyenne (au-dessus
du niveau d’altitude ~30 hPa). R1 étant plutot insensible a la température, elle joue un role a ’échelle globale.
Sa prise en compte a permis d’améliorer fortement les comparaisons entre modeéles et mesures ((Solomon,
1999) ; et références incluses).

Deux autres réactions hétérogenes sont d’une importance capitale dans les processus de destruction de
Pozone stratosphérique. 11 s’agit d’abord de ’hydrolyse de 'un des deux réservoirs de composés chlorés
dans la stratospheére, a savoir CIONO; (autre étant HCI). Elle se décrit ainsi :

CIONO: + H20 (aqueux) — HNO; + HOCI  (R2)
11y a aussi la réaction :
CIONO:; + HCI (aqueux) — HNOs + Cl.  (R3)

Elles produisent des quantités supplémentaires d’acide nitrique sur les aérosols sulfatés. Cependant R2 et
R3 sont hautement dépendantes de la température et ne sont efficaces quen dessous de ~215 K, conditions
que l'on rencontre dans la stratosphere polaire. Elles conduisent alors a la diminution de NOx et a la
formation de composés chlorés actifs (tel ClO) sur la destruction d’ozone quand les quantités de HOCI et
Clz accumulées sont photo-dissociées apres la nuit polaire. Au-dessus de ce seuil de température, R1 domine
tres largement R2 et R3 au niveau de la répartition des composés azotés. On note aussi que des travaux
montrent que ’hydrolyse du réservoir de brome BrONO; (formant HNOj et HOBr) joue un role significatif
dans la basse stratosphere.

L’augmentation drastique du contenu en aérosols sulfatés apres les éruptions volcaniques a des
conséquences différentes selon Ialtitude. Au-dessus de ~30 hPa ou la perte d’ozone est largement dominée
par les NOy, la présence d’aérosols volcaniques diminue les NOy et a donc tendance a augmenter I'ozone.
Par contre, dans la basse stratosphére se produit I'effet inverse. Les cycles catalytiques de destruction
d’ozone impliquant les espéces actives halogénées (chlorées ClOy et bromées BrOy) et hydrogénées (HO,)
y dominent. Leur abondance qui dépend des quantités de NOx en présence augmente, tout particulierement
pour les ClOyx dont la conversion en réservoir CIONO: (via la réaction en présence d’air : C1O + NO, —
CIONOy) se trouve fortement ralentie du fait de la diminution des NOy par la réaction R1.

R1 est limitée en terme d’impact direct sur ’'ozone car elle finit par saturer a partir d’une certaine quantité
d’aérosols en présence (ou plus précisément de surface de réaction disponible qui est directement liée au
nombre de particules et a leur taille). Au final, mis a part les processus liés a la formation des nuages
stratosphériques polaires en hiver, seules les réactions R2 et R3 peuvent conduire a des pertes d’ozone
importantes par les aérosols volcaniques quand les températures sont basses ((Solomon, 1999); et
références incluses), d’ou la nécessité de bien connaitre les propriétés physiques des aérosols volcaniques au
cours du temps et en fonction de la latitude (concentration, distributions en taille).
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2 Les aérosols stratosphériques

Les interactions entre les particules et les gaz sont complexes et trés nombreuses (Figure 2.23).
L’enveloppe d’une particule liquide est le si¢ge de différents processus d’adsorption, absorption/désorption,
solvatation/désolvatation, tandis que le milieu interne en solution dans lequel les molécules transitent est
également réactif. Ces réactions chimiques aux interfaces gaz/liquide sont difficiles a2 appréhender en milieu
naturel, les différentes réactions et devenir des espéces chimiques issues de ces réactions hétérogenes sont
des themes de recherche en soi. Cette vision concernant les particules liquides peut étre étendue aux
particules solides et aux particules contenant des enveloppes liquides autour d’un cceur solide ou bien aux
particules hydratées partiellement. Les particules solides possedent des formes plus complexe et un rapport
surface sur volume plus important de par leur géométrie permettant une plus grande porosité, augmentant
de fait leur potentiel de réaction (Seinfeld et Pandis, 2006). La diversité des particules ainsi que leur évolution
physique complexifient encore la science des réactions chimiques hétérogenes et 'évolution des propriétés
optiques des particules.
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Figure 2.23 : Représentation des réactions hétérogenes a Iinterface entre une
particule liquide et son gaz porteur (Brasseur et Solomon 2005)

2.4 Les méthodes d’observation des aérosols stratosphériques

Les aérosols de la troposphere libre, de la stratosphere et de la mésosphere sont caractérisés a I'aide de
différents dispositifs techniques se trouvant au sol, a bord d’avions, de ballons ou de satellites. Deux familles
de dispositifs complémentaires sont utilisées pour rendre compte de la composition ainsi que de la
distribution temporelle et spatiale des aérosols : les mesures a distances et les mesures in situ. Ces méthodes
posseédent leurs avantages et leurs inconvénients, leurs propres représentativité spatiale, temporelle et
résolution verticale.

Nous présentons ci-apres une liste des principales techniques de mesure des aérosols stratosphériques aux
travers des différents instruments actuellement déployés.
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2.4 Les méthodes d’observation des aérosols stratosphériques

2.4.1 Les mesures 2 bord de satellites

Les instruments dédiés a 'observation des aérosols de la haute atmospheére a bord de satellites peuvent
étre discriminés en trois grandes catégories : mesure au limbe, mesure par occultation, et mesure lidar.

a. Mesure au limbe

La premiere famille regroupe les instruments qui réalisent une mesure de la quantité de lumiére diffusée
par Patmosphere dans I'infra-rouge (IR), le visible ou l'ultra-violet (UV) par une visée quasi tangente a la
surface terrestre aux travers des couches atmosphériques. Ce type de mesure est appelé « mesure au limbe »
(Figure 2.24). La difficulté est double pour ces instruments, afin de rendre compte de la quantité de particules
selon Paltitude dans I'atmosphere, il faut a la fois retirer la contribution de la diffusion des molécules puis
inverser le signal pour obtenir un profil vertical. Des hypothéses sur la distribution verticale des particules
stratosphériques sont également nécessaires pour contraindre le traitement des données. Cette technique
permet de décrire la basse stratosphere (Bourassa et al., 2012) apres avoir retiré la contribution des nuages
en haute troposphere (Chen et al.,, 2016). En moyenne stratospheére I'incertitude croit rapidement avec
Paltitude atteignant plusieurs dizaines de pourcents de extinction (Bourassa et al., 2007).

Les techniques instrumentales et les méthodes algorithmiques différent selon les instruments. Nous
décrivons sommairement les stratégies mises en place pour les instruments OSIRIS sur Odin et OMPS sur
SNPP.

e OSIRIS

L’instrument OSIRIS (Optical Spectrograph and InfraRed Imager Systens) embarqué a bord du satellite ODIN
orbitant 2 550 km d’altitude est actif depuis 2001 (Llewellyn et al., 2004; Murtagh et al., 2002). Cet instrument
mesure lirradiance spectrale atmosphérique depuis le proche UV jusqu’au proche IR (274 nm a 810 nm
avec une résolution d’environ 1 nm), irradiance étant la puissance lumineuse diffusée par 'atmosphere par
unité de surface. Le systéme scanne 'atmosphere par rotation verticale de ’angle de 'observation depuis un
angle tangent a Patmosphere.

L’algorithme permettant d’extraire les données relatives aux particules stratosphériques mesurées par
OSIRIS a été développé par Bourassa et al. (2007) (La version des données OSIRIS utilisée dans cette étude
est L2-Aerosol-Limb V5_07). Pour chaque angle de visée, I’algorithme utilise le rapport de diffusion entre
deux longueurs d’ondes (750 et 470 nm) normalisé par le rapport de diffusion mesuré a Pangle tangent a
I’atmosphere correspondant a 35 km d’altitude a partir d’ou il est supposé ne plus avoir de diffusion produite
par les particules. Cet algorithme utilise également les sorties d’un modele permettant de simuler la diffusion
lumineuse moléculaire (modéle SASKATRAN, (A.E. Bourassa et al., 2008). Ce modéle permet de corriger
les différents modes de diffusions (diffusion simple, diffusion de la sutrface terrestre, diffusion multiple.
Figure 2.24). 11 est nécessaire également de contraindre la distribution en taille des particules ainsi que leur
propriété optique, la distribution est fixe et monomodale de rayon moyen 80 nm et de dispersion 1,6 nm et
d’indice de réfraction purement diffusant représentatif de gouttelettes d’acide sulfurique (1,45 + 0i). Cette
hypothese sur la taille et la forme des particules est déduite des mesures in situ produites par Deshler et al.
(2003) lors de vols sous ballons par des techniques optiques. OSIRIS n’utilise pas de profil d’extinction a
priori. OSIRIS fournit un profil tous les 500 km environ intégrant environ 200 km dans la direction de
déplacement quasi-longitudinal (effet de la trajectoire orbitale quasi-polaire) en supposant 'homogénéité de
la distribution des particules le long de celle ligne de visée. Cette méthodologie appliquée pour le traitement
des données OSIRIS implique des hypotheses fortes sur la répartition spatiale et temporelle des aérosols.
L’inversion verticale implique un lissage des profils verticaux, comme le précisent Bourassa et al. (2012) et
I’hypothese de 'absence de diffusion lumineuse par des particules a partir de 35 km. Enfin, chaque profil
est donné pour une résolution de 2 km verticalement et pour une position a + 20 km horizontalement,
représentative de l'extinction moyenne sur 200 km le long de la ligne de visée. Les incertitudes sur les
données OSIRIS combinant les erreurs du détecteur, du pointage, de ’albédo de surface et sur les conditions
de pression et de température de I'atmosphére sont annoncées étre de 10 % a 15 km, 50 % vers 30 km, et
supérieure a 50 % au-dela (Bourassa et al., 2007). La résolution verticale des données est de 1 km, cependant
celles-ci sont a considérer comme représentatives de 2 km. La diffusion lumineuse par 'atmosphere étant
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moins importante dans I’hémisphere d’hiver, la couverture d’OSIRIS est réduite selon les latitudes ;
typiquement aucune donnée n’est disponible de novembre a mars au-dessus de la France a partir de 2013.
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Figure 2.24 : Schématisation de la technique de diffusion lumineuse de 'atmosphere par la mesure au limbe. OSIRIS mesure la
contribution de la diffusion simple de 'atmosphére ainsi que la diffusion multiple dans les couches de 'atmosphere et de la
diffusion de la surface (Albédo de surface). (Adaptée a partir de Bourassa et al., 2008)

e OMPS

L’instrument OMPS-LP (Ozone Mapping and Profiler Suite — Limb profiler) embarqué sur le satellite Suomi
NPP, observe lirradiance terrestre par 3 fentes verticales depuis 2012 (Figure 2.25). Chaque fente fonctionne
schématiquement comme la mesure d’OSIRIS a quelques différences pres. D’une part le systeme
d’acquisition d’'OMPS ne scanne pas comme celui ’OSIRIS mais enregistre simultanément toutes les
altitudes ce qui réduit I'incertitude sur la représentativité spatiale de la mesure (Jaross et al., 2014; Seftor et
al., 2014; Xu et al., 2014). La bande spectrale mesurée par OMPS s’étend de 290 a 1000 nm avec une
résolution entre 1 et 10 nm. Le champ de vue des capteurs et le temps de pose combinés au déplacement
du satellite permettent de réaliser une mesure tous les 125 km environ le long de la direction de déplacement
du satellite (Chen et al., 2016 ; Figure 2.25) avec une résolution verticale de 1 km de 0 a 80 km d’altitude,
chaque fente réalisant la méme mesure représentative d’une zone séparée d’environ 250 km au point tangent
de I'atmosphére. Dans cette étude nous utilisons les données OMPS de version AER675 V0.5 décrite par
Deland et al. (2016). Dans ces données les nuages sont retirés selon la méthode décrite par Chen et al.

(2016).
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Figure 2.25 : A gauche représentation schématique des différents champs de vision (FOV) des instruments a bord
d’OMPS. Nous utilisons dans cette étude I'une des trois fentes dont le volume de mesure est représenté par les 3
rectangles a Parriere du satellite (Xu et al. 2014). A droite représentation des traces du passage IOMPS lors de la chute du
bolide Chelyabinsk (Gotkavyi et al., 2013) image NASA
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Lalgorithme permettant d’extraire 'information relative a 'extinction des aérosols utilise I'irradiance a
675 nm. La méthode appliquée consiste a extraire la diffusion des aérosols en supposant la diffusion
moléculaire connue. La diffusion moléculaire est contrainte par la mesure de la diffusion représentative de
Ialtitude 45,5 km ou il est supposé que la contribution de la diffusion par les particules est nulle (DelLand
et al., 2016). Pour produire les profils verticaux, la méthode utilise une distribution en taille des particules a
priori de forme log-normale centrée sur 60 nm et d’écart type 1.73 nm en rayon. Les particules sont
supposées étre des gouttelettes de sulfate d’indice de réfraction de pure diffusion 1,448 + Oi. Les parametres
de pression et de température utilisés par I'algorithme sont donnés par le modele d’assimilation GMAO
(NASA GSFC Global Modeling Assimilation Office) et les données d’irradiance solaire par ATLAS-3 SUSIM.
L’algorithme utilise également une forme de profil a priori construite a partir de la moyenne zonale des
données de SAGE 11 (Stratospheric Aerosol and Gas Measurement) entre 20°S et 20°N pour la période 1985 a
2005 en excluant les phases influencées par éruption du Pinatubo (mai 1991 a aott 1996). Ce profil a priori
est utilisé comme premiére estimation, 'algorithme d’inversion fonctionnant par itération (optimisation par
relaxation non linéaire (Chahine, 1968; Chu, 1985)). Le choix de cette période est selon nous discutable car
celle-ci est perturbée par deux éruptions de volcans tropicaux, le Nevado Del Ruiz et le Kelud, chacun de
VEI4 (Indice d’Explosivité Volcanique traduisant la puissance des éruptions volcaniques). Ces éruptions
ont respectivement multiplié 'épaisseur optique entre 20 et 30 km d’un facteur 10 et 2 pendant plusieurs
mois. De plus, appliquer un profil a priori tropical aux autres latitudes, c’est considérer que la méme
distribution verticale des particules diffusantes est attendue a toutes les latitudes, ce qui ne se justifie pas
dans toutes les situations (SPARC, 2006; Vernier et al., 2009). DeLand et al. (2016) indiquent que ’accord
entre les données d’extinction d’OSIRIS et I’OMPS est de + 20 % en utilisant un coefficient d’Angstrém
pour transformer les données 750 nm OSIRIS a 625 nm. La validation des données aérosol ’OMPS n’est
pas encore publiée a ce jour. Les extinctions inférieures a 3.10-¢ km! ne doivent pas étre considérées (Jaross
et al., 2014).

b. Mesures par lidar

Un lidar est schématiquement constitué d’un télescope et d’un laser. Le laser émet des flashs lumineux
tandis que le télescope mesure différents parametres de la lumicre laser rétrodiffusée (a 180°) par les
différents constituants de l'atmosphere. Cette technique possede certains avantages. 1l est possible de
connaitre I'altitude des différentes couches atmosphériques en mesurant la durée que met le signal lumineux
a revenir au détecteur, puisque la lumiére voyage 4 une vitesse constante.

Le lidar spatial CALIOP (Cloud-Aeroso! Lidar with Orthogonal polarization) a bord du satellite CALIPSO
(Cloud-Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite Observations) a été lancé en 2006 (Winker et al., 2010, 2013).
CALIOP émet deux faisceaux lumineux en direction de la Terre a 532 et 1064 nm cadencés a 25 Hz d’énergie
11 m]. Il mesure le rapport du signal rétrodiffusé de ces deux longueurs d’onde et la dépolarisation du signal
a 532 nm (Figure 2.26) (la polarisation étant définie comme lorientation privilégiée de 'oscillation d’une
onde électromagnétique). La résolution spatiale de CALIOP dépend de I'altitude. Du sol a 8 km la résolution
est maximale, de 'ordre de 300 m horizontalement et 30 m verticalement. De 8 2 20 km la résolution est de
1 km horizontalement et 60 m verticalement. En stratosphére au-dessus de 20 km, la résolution horizontale
est d’environ 5 km et 300 m verticalement. Cependant, selon Jean-Paul Vernier (Langley, US,
communication personnelle) les profils individuels de CALIOP ne sont pas exploitables tels quels en
stratosphére mais doivent étre moyennés sur plusieurs jours, voire plusieurs semaines pour permettre
d’obtenir un signal exploitable. Seuls les profils de nuits sont retenus pour Iétude des aérosols
stratosphériques car ils présentent un meilleur rapport signal sur bruit. L’algorithme de traitement des
données CALIOP que nous utilisons dans cette étude est décrit par Vernier (2010), la résolution spatiale et
temporelle des données utilisées dans cette étude est une moyenne zonale sur une bande de latitude 35°N a
50°N mensuelle (données issues du traitement de Jean-Paul Verniet).

Les principales hypothéses de traitement reposent sur le fait qu’il n’y a plus de diffusion produite par des
particules entre 36 et 39 km d’altitude et un rapport lidar de 50 constant avec l’altitude. Le rapport lidar
exprime, dans les équations de traitement lidar, la dépendance de la diffusion particulaire par rapport a la
diffusion moléculaire. Supposer le rapport lidar constant admet ’homogénéité des aérosols suivant I’altitude.
Un rapport lidar de 50 est un bon compromis étant donné I’étendue des variations de ce coefficient suivant
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les différentes natures des aérosols en tropospheére et en stratosphere (communication personnelle A. Miffre,
ILM Lyon).

CALIOP marque une nouvelle étape dans notre connaissance de la distribution des aérosols
stratosphériques, notamment par la mise en évidence de VATAL (Aszan Tropopanse Aerosol Layer), une couche
d’aérosols composée de particules d’origines anthropiques transportées jusqu’a la basse stratosphere lors
des mois de la mousson asiatique (Barret et al., 2016; Vernier et al., 2015b).
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Figure 2.26 : Schématisation du trajet optique des faisceaux lasers de CALIOP
(figure adaptée d’apres Vernier 2010)

c.  Mesures par occultation

Nous n’utilisons pas de mesure d’occultation dans cette étude puisquaucun instrument utilisant cette
technique n’est opérationnel présentement. Cependant nous présentons la technique et les instruments
associés car I'apport de cette technique est majeur pour la compréhension des aérosols stratosphériques.

Le principe de la mesure par occultation repose sur la mesure du flux lumineux d’une source telle que le
soleil, la lune ou une étoile a travers 'atmosphere (Figure 2.27). Lorsque la ligne de visée du détecteur croise
une section d’atmosphere, la quantité d’énergie lumineuse provenant de I'astre observé est atténuée. Par
comparaison aux spectres obtenus hors atmosphere et moyennant certaines hypotheses, il est possible de
décrire la structure verticale des composés gazeux et particulaires diffusant et absorbant. Les principales
hypotheses de traitement reposent sur existence de ’homogénéité des couches atmosphériques typiquement
de quelques kilometres d’épaisseur tout le long de la ligne de visée (environ 1000 km), ces grandeurs
dépendent de laltitude du point tangent de mesure. Cette technique posséde le bénéfice de réaliser
directement une mesure d’extinction qui est une des grandeurs physiques utilisées par la communauté en
science stratosphérique pour comparer les différentes techniques entres elles. La calibration hors
atmospheére permet de s’affranchir du vieillissement instrumental.
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= Point tangent

Ligne de visée
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Figure 2.27 : schématisation du principe de la mesure par occultation
(adapté d’apres SPARC 2006)

e SAMII, SAGE I, SAGE II, HALOE, ACE-MASTRO

Une série d’instruments réalisant des mesures par occultation lors de la période 1978 a 2005 de maniére
quasi ininterrompue (SAM II, SAGE I, SAGE 1I, HALOE, ACE-MASTRO) a permis de mesurer les
coefficients d’extinction des aérosols stratosphériques dans un large domaine spectral et de caractériser une
partie de leur variabilité grande échelle, participant a 'amélioration de notre connaissance des aérosols
stratosphériques (Bauman et al., 2003; Bingen et al., 2004a, 2004b; Thomason et al., 1997).

e GOMOS

L’instrument GOMOS (Global Ozone Monitoring by Occultation of Stars) a bord ’ENVISAT (ENV Tronement
S ATellite) lancé en 2002, réalise des mesures d’occultation stellaire (Bertaux et al., 1991, 2004; Salazar, 2010).
GOMOS pointe une étoile lors de son coucher pendant la période de nuit. Cette technique, relativement
similaire a I'occultation solaire inclut une difficulté supplémentaire qui repose sur le fait que les étoiles ne
possédent pas toutes les mémes spectres d’émission selon leur température (couleur) et leur magnitude
(puissance).

e SOPHIE

L’instrument SOPHIE (Solar Occultation For lce Experimen?) a bord du satellite AIM (Aerononmy for lce
Mesosphere) utilise I'occultation solaire afin de rendre compte des nuages mésosphériques. Hervig et al. (2009)
montre qu’il est possible de détecter les « smoke particules » avec cet instrument spécialement dédié a la
mésosphere, ce qui n’est pas possible avec les instruments dédiés a la stratosphére. Les performances en
termes de sensibilité en extinction de SOPHIE sont de Pordre de quelques 10 km ! selon ce méme auteur,
la ou les seuils de sensibilité des instruments de la suite SAGE sont de 'ordre de quelques 10-¢km ! (SPARC,
2000).

2.4.2 Les instruments de mesure in-situ embarqués en avion stratosphérique

Les avions de recherche tels que les ER2 (U2), le DC-8, WB-57F ou encore le M55-Geophysica sont des
avions capables d’atteindre la basse stratosphere avec de nombreux instruments scientifiques a bord. Le
M55-Géophysica par exemple, lors des campagnes AMMA (Cairo et al., 2010) en Afrique (African Monsoon
and Miltidisciplinary Analyses), a embarqué 11 instruments scientifiques pour une masse proche de 2 tonnes
(http:/ /www.amma-international.org).

11 existe de nombreuses techniques de mesure des aérosols stratosphériques utilisées en avion. Aucune
comparaison directe en stratosphere avec des mesures par avion n’a été effectuée avec I'instrument LOAC
pendant cette étude. Nous nous référons aux mesures par avion dans cette étude afin notamment de montrer
que ces techniques révelent la présence qualitative ou quantitative de particules non sphériques et aux
propriétés absorbantes en stratosphere.
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a. Les mesures par impaction

Les impacteurs utilisés dans les années 80 consistaient en différentes cibles recouvertes d’huile de silicone
trés visqueuse (Brownlee, 1985). Le dispositif de collecte est fixé sur I'aile d’un avion et exposé pendant une
durée de quelques heures. Lorsquune particule impacte la cible, elle est piégée dans T'huile. Ce dispositif ne
permet pas de préserver totalement la structure des particules et beaucoup de celles-ci se fragmentent lors
de I'impact (Love et al., 1994). L’analyse par microscopie nécessite de séparer les particules de I’huile avec

des solvants organiques, ce qui n’est pas sans conséquence sur la composition des particules (Messenger et
al., 2015).

Les impacteurs AWI (AMES Wire Impactors) sont constitués de deux anneaux de 2,5 cm de diameétre qui
tendent un ou plusieurs fils de palladium de largeurs comprises entre 75 et 500 um recouvert de carbone.
Ce fil collecteur est assemblé sur les anneaux en salle blanche (classe ISO 5, moins de 0,1 particules de 0,1
um de diametres par cm?) (Blake et Kato, 1995; Pueschel et al., 1992; Strawa et al., 1999). Ces dispositifs
sont fixés a l'aile de I'avion. Ces fils sont exposés pendant 2 a 10 min a I'altitude choisie puis enfermés
hermétiquement dans une vapeur de sulfate d’ammonium, qui au contact des particules de sulfate impactées
sur le fil les « figent » et les rendent ainsi disponibles pour des analyses en laboratoires (typiquement par
microscopie électronique a balayage). La concentration de particules est déterminée grace a la surface
d’impaction que représente le fil, 4 la distance que parcourt ’avion pendant le temps que le fil est exposé et
par comptage sous microscope. Cette technique permet d’estimer la concentration des particules sulfatées
et des particules carbonées. La concentration massique des particules carbonées est déterminée par
l'application d’une densité moyenne de 2,0 g.cm™ et du volume des particules que les auteurs estiment étre
exact a plus ou moins un ordre de grandeur pres a cause des irrégularités des formes des particules (Blake
et Kato, 1995).

L’instrument MACS (Multi-sample Aerosol Collection System) est constitué d’une téte de prélevement munie
d’un orifice critique permettant d’échantillonner a basse pression, et d’une vingtaine de cibles cylindriques
(Sheridan et al., 1994). Le MACS permet de réaliser une série de prélevements a différentes altitudes. Les
échantillons sont analysés par microscope électronique a transmission permettant de rendre compte de la
présence de particules réfractaires non-volatiles.

Le MINI (Micro Inertial Impactor) est composé d’une couronne de 12 tubes comportant chacun deux étages
d’impaction (Kandler, 2009). Les deux étages permettent de séparer par inertie les particules de diametres
supérieurs a 400 nm, des particules de diametres compris entre 10 et 400 nm, a la maniere des impacteurs
basse pression (Renoux et Boulaud, 1998). Le MINI est placé sur une ligne de prélevement a l'intérieur de
'avion et ouverture successive des 12 tubes permet la collection a différents moments du vol. Les analyses
des échantillons sont faites par microscopie en laboratoire.

b. Les mesures optiques

e SP2

Le principe de linstrument SP2 (Single Particle Soot Photometer) tepose sur 'observation de la lumiere
diffusée puis émise par les particules lorsqu’elles croisent un faisceau laser intense (env. 1 MW.cm?;
A=1.067um) (Stephens et al., 2003) (Figure 2.28). Lorsqu’une particule pénéctre dans le faisceau laser, la
lumiere est diffusée a la méme longueur d’onde du laser (diffusion élastique) pendant les premiers instants.
Cette diffusion permet de déterminer la taille des particules (de la méme facon qu’un compteur optique de
particules). Dans un second temps, la particule recoit assez d’énergie pour étre vaporisée, elle émet a ce
moment de Iénergie sous une longueur d’onde différente de celle incidente (émission inélastique). La
température de vaporisation (déterminée par la longueur d’onde émise par la particule lors de la vaporisation)
est propre a la composition de la particule. Les histogrammes de température de vaporisation obtenus lors
d’une mesure permettent de déterminer la composition principale d’une particule. Les particules carbonées
ont des températures de vaporisation élevées vers 4000°C tandis que les particules constituées de mélange
plus complexe possedent des températures de 'ordre de 3000 °C (Baumgardner, 2004; Schwarz et al., 20006).
Cet instrument permet donc de rendre compte de la taille et de la nature principale des particules mais
également de préciser si certaines particules sont constituées de différentes phases (liquide et solide).
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Figure 2.28 : A gauche, photographie du SP2 et de son module d’intégration dans 'avion. A droite, schématisation
de la cellule de mesure contenant le laser et les 4 photo-détecteurs (Schwarz et al., 2000)

e PALMS

Le PALMS (Particle Analysis by Laser Mass Spectrometry) est un spectrometre de masse permettant de
connaitre la composition chimique des particules (Murphy et Thomson, 1995; Thomson et al., 2000). Cette
technique permet d’obtenir des mesures en temps réel, directement a bord de 'avion. Les particules sont
prélevées puis introduites sous vide dans une cellule optique. Un premier laser permet de connaitre la taille
des particules par mesure de la diffusion lumineuse. Les particules sont ensuite soumises a une impulsion
d’un second laser plus puissant permettant de les vaporiser et ioniser les molécules constituant la particule.
La séparation des ions selon leur masse est réalisée par temps de vol dans un tube de 67 cm (T7mwe of Flight
TOF, technique de spectrométrie de masse, Rouessac et al., 2009). La détection des ions est réalisée par une
galette de microcanaux (MCP, multiplicateur électrons similaire a un photomultiplicateur). Le PALMS
permet Panalyse élémentaire et fonctionnelle des particules.

e NMASS

Les CNC (Condensation Nuclens Counter) sont constitués d’un milieu sursaturé par des vapeurs d’eau ou
d’alcool qui condensent sur toutes les particules échantillonnées. Cela conduit a faire grossir les particules
afin de les rendre détectables par la mesure optique par diffusion lumineuse. Ces instruments ne permettent
pas de distinguer les différentes tailles initiales des particules mais donnent la concentration en nombre des
particules en dessous de la limite inférieure en taille des compteurs optiques de particules. Le NMASS
(Nucleation-Mode Aerosol Sizge Spectrometer) fonctionne sur le principe des CNC (Brock et al., 2000; Stolzenburg
et McMurry, 1991). Le dispositif utilise 9 CNC en parallele pour produire des distributions en tailles de 0,06
a 1 um de diameétre a bord d’avions.

e COPAS

Le COPAS (Condensation Particle Counter System) est schématiquement une combinaison de deux CNC en
paralléles spécifiquement dédié a la mesure en avion stratosphérique (Curtius et al., 2005; Wilson et al.,
1983). Le premier CNC permet de déterminer le nombre total de particules de diametre supérieur a 10 nm
indépendamment de leur nature tandis que le second dénombre la fraction non-volatile apres désorption a
250°C en ligne. La différence entre les deux CNC permet de décrire la proportion volatile d’un aérosol
stratosphérique.

2.4.3 Les instruments embarqués sous ballons

Les instruments sous ballons peuvent étre distingués en trois classes : les instruments de mesure a distance,
les instruments de mesure in situ et les instruments réalisant des prélevements.
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a. Les instruments de mesure a distance

Les instruments tels que SALOMON (Spectroscopie d’Absorption Lunaire pour 'Observation des
minoritaires Ozone et NOy), AMON (Absorption par les Minoritaires Ozone et NOx), MicroRADIBAL
(Micro Radiomeétre Ballon) permettent de mesurer la concentration et/ou les propriétés optiques des
particules (Renard et al. 2008a). Ces instruments utilisent la lumiere émise par des astres ou la lumicre
diffusée par 'atmospheére. Les techniques sont comparables aux mesures au limbe effectuées patr
instruments satellites OSIRIS ou OMPS, ou bien par occultation comparable a SAGEIL. Ces techniques
appliquées sous ballons permettent d’allonger les temps de pose afin d’améliorer la qualité des mesures par
tranche d’altitude. Elles ont notamment permis de révéler I'existence de structures fines dans ’atmospheére
(Berthet et al., 2002), structures absentes dans les données satellites. L’instrument MictcoRADIBAL est
sensible a la nature des particules et grice a la rotation de la nacelle sur elle-méme, mesure la fonction de
diffusion angulaire des aérosols (Renard et al., 2008b). Ces mesures montrent notamment la présence de
particules absorbantes a 27 km d’altitude.

Tous ces instruments nécessitent d’étre embarqués sous des ballons stratosphériques ouverts (BSO) de
par leur masse importante. Les BSO sont capables d’élever des charges de quelques dizaines a quelques
centaines de kg. Le controle des BSO permet d’effectuer des plafonds ou des descentes lentes
particuliecrement indiquées pour les mesures d’occultation ou au limbe, car cela allonge le temps de pause.
En revanche, les campagnes de BSO sont complexes a mettre en place, elles nécessitent un nombre
important d’opérateurs et des conditions de vols particulieres qui limitent la fréquence des vols. Bien que
ces conditions solent assez restrictives, de nouveaux projets de développement de versions évoluées de ce
type d’instrument sont en cours (exemple spectrometre ALL Aeroso! Limb Imager, Elash et al., 2016).

b. Les instruments de mesure in situ

Nous décrivons deux types d’instruments de mesure in situ, les instruments qui échantillonnent les
aérosols avec une pompe pour les acheminer jusqu’a une cellule de détection optique et ceux qui mesurent
la rétrodiffusion d’une source lumineuse 2 la maniére d’un lidar.

e Les compteurs de particules

Les instruments STAC (Stratospheric and Tropospheric Aerosol Connter), POPS (Printed Optical Particle Sampler),
wOPC (Optical Particle Connter— From university of Wyoming) et le LOAC (Light Optical Aerosol Counter) possédent
des pompes volumiques permettant d’introduire les aérosols dans la cellule de détection. Ces instruments
utilisent le principe de la diffusion lumineuse afin de réaliser la mesure de la distribution en taille des
particules. Les choix techniques et technologiques peuvent néanmoins différer.

Les STAC mesurent la diffusion lumineuse angulaire de 40° 2 100° par les particules avec une soutce laser
780 nm et permettent de compter le nombre de particules selon 13 gammes de taille d’environ 0,35 2 5 pm
en diametre (Renard et al., 2002, 2013).

Les wOPC les plus récents mesurent la diffusion lumineuse par les particules avec une lampe a
incandescence blanche a deux angles de 25° a4 55° positionnés symétriquement et classent les patticules selon
8 a 12 gammes de tailles de 0,3 2 4,0 um en diametre (Deshler, 2003; Kovilakam et Deshler, 2015). Ces
instruments sont dédiés a la mesure des particules sulfatées stratosphériques. Afin de pouvoir rendre compte
de la concentration totale de particules a partir de quelques dizaines de nanometres, le wOPC est associé a
un CNC en vol sous ballon stratosphérique. Cette méthode permet d’extrapoler les distributions en tailles
des concentrations de particules obtenues par les wOPC en faisant ’hypothése de distributions log-normales
pour les diameétres inférieurs a 0,3 um.

Les POPS utilisent une source lumineuses laser 2 405 nm et recueillent la lumiere diffusée par les particules
apres réflexion sur un miroir qui integre la contribution des angles de 38° a 142° (Gao et al., 2016). L’étendue
de mesure des diameétres des particules détectées par le POPS est de 0,14 a 3,0 um en diametre. Comme les
wOPC, les POPS sont dédiés a la mesure des aérosols sulfatés.
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Les LOAC mesurent la diffusion lumineuse d’une source laser 650 nm par les particules avec deux
photodiodes qui observent respectivement aux angles 11° a 16° et 55° a 65° (Renatd et al., 2016a), sur une
étendue en gamme de taille de 0,2 2 100 um.

Ces trois instruments STAC, wOPC et POPS sont calibrés en tailles avec des billes de latex ou des
gouttelettes d’huile en suspension (DOP), et la détermination des tailles des particules échantillonnées
nécessite de faire I’hypothese de Iindice de réfraction des particules, souvent I'indice utilisé est celui de
l'acide sulfurique (n=1.45+0i). Le LOAC ne nécessite pas de faire d’hypothese sur la nature des particules,
nous décrivons le fonctionnement de cet instrument en détail dans cette étude. Pour STAC, wOPC et POPS,
tres peu d’informations sont disponibles quant a leurs réponses dans le cas de particules non-sphériques ou
d’indices de réfractions non purement réels.

e Les COBALD

Les COBALD (Compact Optical Backscatter and Aerosol Detector) sont congus pour étudier la présence des
cirrus et des nuages glacés afin de mieux qualifier leur impact sur le climat (Brabec, 2007; Brabec et al., 2012;
Cirisan et al., 2014). Les COBALD sont composés de deux diodes électroluminescentes (LED) émettant a
deux longueurs d’ondes différentes (455 nm et 870 nm, de 250 mW chacune, Figure 2.29, Brabec, 2007). La
lumiére rétrodiffusée est mesurée par un photodétecteur. L analyse du rapport de diffusion 870/455 nm
permet d’identifier la présence de cirrus et de déterminer la taille des particules. L’instrument pese 540 g ce
qui permet de le déployer sous ballons météorologiques (Brabec, 2007).

blue LED

detector
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Figure 2.29 : Schématisation du systéme de systeme de détection COBALD (Brabec 2007). Les deux LED bleue (455 nm) et
rouge (870 nm) produisent un flux lumineux conique (env. 4° de demi-angle) ditigé vers le volume d’atmosphére a échantillonner.
Le détecteur mesure la quantité de lumiére rétrodiffusée qui est une fonction de la concentration moléculaire et particulaire

c. Les instruments de prélevement

Les premiers prélevements de particules stratosphériques sous ballons ont été réalisés par Junge 2 la fin
des années 1950 qui utilisa un impacteur en cascade (Junge et al., 1961).

L’instrument plus récent DUSTER (Dust in the Upper Stratosphere Tracking Experiment and Retrieval) (Figure
2.30 ; De Angelis, 2011; Palumbo et al., 2008) échantillonne les aérosols entre 30 et 40 km d’altitude.
L’échantillonnage d’environ 20 m3 d’air a un débit de 0,5 L.s! permet de collecter plusieurs centaines de
particules par impaction inertielle (ce qui représente environ une dizaine d’heure de prélevement). L’analyse
en microscopie se fait directement sur les cibles recueillant les échantillons en vol, afin de réduire au
maximum les opérations de manipulation qui sont sources de contaminations.
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Figure 2.30 : Instrument DUSTER (De Angelis 2011). 1) support aluminium, 2) prélevement, 3) dispositifs de
pompages, 4) chambre de collection, 5) valves, 6) capteurs de pression, 7) batteties, 8) modules électroniques

2.4.4 Les insttuments au sol

a. Les lidars

Les lidars sont aussi déployés au sol et mesurent le signal rétrodiffusé relatif a la quantité d’aérosols a la
maniere du lidar spatial CALIOP. Certains de ces instruments sont organisés en réseau. Le réseau NDACC
par exemple (Network for the Detection of Atmospheric Composition Change - http:/ /www.ndsc.ncep.noaa.gov ;
WIGOS Report, 2013) regroupe un certain nombre de ces instruments a travers le monde (Figure 2.31). La
mesure lidar possede une grande résolution verticale et temporelle mais est limitée par les hypotheses qu’il
est nécessaire de faire pour traiter le signal, ces hypothéses dépendant du type de technologie utilisé. Les
systemes les plus simples nécessitent des hypothéses portant a la fois sur les propriétés optiques des
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Figure 2.31 : Localisation des lidars sol NDACC
http:/ /www.ndsc.ncep.noaa.gov
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particules et leur distribution en taille ainsi quune hypothese sur la contribution de la rétrodiffusion
moléculaire. Les systemes les plus complexes utilisant différentes longueurs d’onde et/ou une information
sur la polarisation de la lumiére rétrodiffusée réduisent les hypotheses nécessaires.

Dans cette étude nous utilisons des données du lidar de 'Observatoire de Haute-Provence (OHP) (44°N ;
6°E) LiO3S. Cet instrument est dédié a la mesure de 'ozone stratosphérique (355 nm), quantité a partir de
laquelle il est extrait I’extinction des particules stratosphériques (Godin-Beekmann et al., 2003; Khaykin et
al., 20106). Les données du lidar OHP, apres le retraitement de S. Khaykin, LATMOS, sont disponibles a
partir de 1994 a la résolution temporelle d’une moyenne journaliere (mesure uniquement de nuit pendant 3
a 5 h par temps clair). Les hypothéses de traitement impliquent, comme pour le traitement des données
CALIOP, T'utilisation d’un rapport lidar (ici 50) constant dans le temps et selon Ialtitude. Ce rapport lidar
implique intrinséquement des hypotheses sur la forme de la distribution en taille des particules et sur leurs
propriétés optiques. La méthode implique également une altitude de référence ou la rétrodiffusion produite
par les particules est nulle. Cette référence est prise entre 30 et 33 km d’altitude (Khaykin et al., 2016). La
diffusion moléculaire est calculée a partir des données NCEP (National Centers for Environment Predjction) ainsi
qu’avec les données de radiosondage. Les lidars sol permettent de rendre compte d’une mesure locale de
résolution verticale 150 m. Les incertitudes cumulées liées a la possible présence d’aérosol a I'altitude de
référence, au bruit du détecteur ainsi que sur le ratio lidar sont inférieures a 7 % pour les altitudes
stratosphériques et pendant le temps d’intégration de quelques heures (Chazette et al., 1995). Dans la suite
de cette étude, le lidar LiO3S est nommé lidar OHP.

b. Les photometres

Le principe de mesure des photometres est basé sur 'observation de lumicre diffusée et absorbée par
Iatmosphere (méme principe que la mesure au limbe). Ces photomeétres observent la quantité de lumiere
selon différentes longueurs d’onde (densité optique) afin de rendre compte de I’épaisseur optique. Différents
types de photometres existent, ils peuvent étre soit manuels, soit robotisés. Le réseau AERONET (Aeroso/
Robotic Network ; http:/ /aeronet.gsfc.nasa.gov/) met a disposition des données provenant de plus de 800
photometres robotisés a travers le monde dont certains ont été mis en service en 1992 (Figure 2.32).

Figure 2.32 : Localisation des photomeétres du réseau AERONET passés et présents
http:/ /acronetgsfc.nasa.gov/

Les photometres mesurent une information intégrée sur la colonne atmosphérique, ce qui limite les études
en stratosphere puisque le signal en diffusion ou absorption troposphérique est bien plus important.
L’inversion des quantités intégrées permet de déduire 'allure de profils verticaux en faisant des hypotheses
sur les distributions en tailles des particules ainsi que sur leurs propriétés optiques (O’Neill et Eck, 2008).
Certaines de ces hypothéses peuvent étre contraintes par la mesure angulaire de la diffusion lumineuse a
différentes longueurs d’ondes qui peuvent rendre compte de la nature moyenne des aérosols.
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2.4.5 Inter-comparaisons instrumentales

De nombreuses études portent sur la capacité des instruments a reproduire les mémes informations dans
différentes situations. Les différents instruments satellites (SAGE 1I, SAGE I11I, HALOE, OSIRIS,
CALIOP) convergent vers des mémes résultats en termes de profils verticaux et de niveaux d’extinction
(Bourassa et al., 2012; SPARC, 20006; Vernier, 2010; von Savigny et al., 2015). Les différences en termes
d’extinctions sont généralement inférieures a 50 % jusqu’a 30 km (exemple de la comparaison de deux lidars
sols avec SAGE 1I ; Figure 2.33) lors de situation ou la stratosphére est perturbée par Iactivité volcanique.
Au-dela de 30 km, les différences augmentent. Les différences inter-instrumentales augmentent lors des
périodes de fond ou I'extinction est faible (SPARC, 20006).

Les études d’inter-comparaison des satellites avec les instruments in situ sous ballons indiquent
typiquement des différences de I'ordre de 50 % (SPARC, 20006). La plupart des études prennent comme
référence le compteur wOPC de l'université du Wyoming, en partie parce que ce type de compteur effectue
des profils verticaux depuis plus de 30 ans (Deshler et al., 2003). Ces instruments in situ constituent les
mesures de référence pour toutes les communautés de mesure a distance. Des inter-comparaisons entre ce
compteur wOPC et le compteur STAC en basse stratosphere en période de vortex polaire aux hautes

latitudes nord en ballons stratosphériques ouverts convergent vers des valeurs similaires (Renard et al.,
2002).

* Lidar derived Extinction.

® SAGE Il measured Extinction.

Lidar Date: 03 Jul. 1991, 01:00 UT 04 Jul. 1991, 01:00 UT 18 Jul. 1991, 01:00 UT 13 Sep. 1991, 01:00 UT 28 Sep. 1991, 01:00 UT
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Figure 2.33 : Inter-comparaison du profil vertical d’extinction par les aérosols entre 15 et 33 km daltitude entre SAGEII et
deux lidars au sol, en haut 2 Mauna Loa 2 Hawai USA (19°N ;-155°E) et en bas a Hampton dans 'état de Virginie USA
(37°N ;-76°E) lors de léruption du Pinatubo (adapté d’aprés SPARC 2006)
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2.5 Conclusion

2.4.6 Conclusion sur les instruments de mesures des aérosols de atmosphére libre

11 existe de nombreuses techniques de mesure qui permettent de caractériser les aérosols de la haute
atmosphere. Toutes ces techniques ne sont pas équivalentes.

Les mesures par satellites, qu’il s’agisse des mesures d’occultation ou de mesures au limbe, intégrent un
volume atmosphérique de plusieurs dizaines voire centaines de kilométres cubes. L’analyse des mesures lidar
stratosphériques est actuellement faite sur des moyennes de plusieurs jours. A contrario, les mesures in situ
effectuées par les OPC sous ballons échantillonnent le long de profils verticaux de quelques mm a quelques
cm de section. Les mesures par prélevement rendent compte de volumes relativement importants (quelques
dizaines de m?) cependant ce sont des mesures cumulées d’une région tres locale de atmosphere. Ces
différentes techniques donnent des parametres physiques comparables entre eux mais représentatifs de zone
géographiques tres différentes. Cette variabilité spatiale est présente a de grandes échelles spatiales (par
exemple vortex polaire, mousson asiatique, ondes de Rossby, ventillation du réservoir tropical), mais
également a des échelles plus locales (par exemple e-foldings, ondes de gravités, turbulences). Les mesures
a distance, qui integrent le long d’une ligne de visée, ne sont pas sensibles a cette variabilité.

Le traitement des données des instruments de mesure a distance (satellites et instruments sol) font
quasiment tous hypothése que les aérosols stratosphériques sont uniquement des particules sphériques
assimilables a des gouttelettes d’acide sulfurique d’indice de réfraction purement diffusant. Pourtant, les
mesures par prélevement avion et ballon attestent de la présence des particules non-sphériques ou incluant
une phase solide et liquide (diphasique), aux propriétés optiques absorbantes. La description des propriétés
optiques de ces particules n’est pas complete a ce jour compte tenu de leur grande diversité. A défaut de
modeles permettant d’inclure ces particules non-sphériques ou d’indice de réfraction non purement
diffusant dans le traitement des mesures a distance, elles ne sont pas considérées. La question de I'influence
des particules non-sphériques et/ou diphasiques et d’indice non purement diffusant sur les mesures a
distance reste ouverte a ce jour.

Certaines mesures in situ en ballon ou en avion sont capables de déterminer les différentes natures de
particules, certains sont également capables de donner une distribution en taille. Cependant, ces mesures in
situ sont de fréquences tres faibles comparées aux données satellites, I’étude des tendances par des mesures
ballons est complexe compte tenu du faible nombre de données que 'on peut acquérir par ces techniques.
La miniaturisation des instruments permet cependant d’augmenter la fréquence d’observation sous ballons.

2.5 Conclusion

Depuis les premieres mesures par prélevement de Junge et al. (1961), nous savons que la stratosphere est
constituée de différents types d’aérosols, majoritairement de trois groupes distincts :

- Des aérosols sulfatés de fond majoritaires issus de conversion en particules des gaz soufrés. Leur
diameétre est compris entre 0.05 et 1 pum, leur concentration est répartie jusqu’a environ 40 km
d’altitude. La concentration de ces aérosols est largement renforcée lors d’éruptions volcaniques
intenses.

- Des aérosols provenant de la troposphére d’une part, majoritairement composés de particules
carbonées issues de la combustion (black carbon, particules organiques) et de la mésosphere d’autre
part composées de la re-condensation de la couche d’ablation météoritique. Leur diamétre est
inférieur a 0.1 um et leurs propriétés optiques sont trés absorbantes.

- Des aérosols contenant des particules de plus grandes tailles, de nature trés inhomogene, provenant
de processus de production divers et de concentrations tres variables dans le temps ainsi que dans
Iespace.

Cependant, il demeure encore de nombreux désaccords au sein de la communauté scientifique

internationale sur la répartition de ces trois catégories d’aérosols. Les particules non-sulfatées, dont les
propriétés optiques sont trés complexes, sont tres souvent sous-estimées voire négligées. La stratosphere
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est un milieu difficilement accessible a la mesure mais dont la caractérisation pourrait permettre de mieux
contraindre nos prévisions climatiques.

Afin de pouvoir apporter une caractérisation plus précise des différentes natures d’aérosols
stratosphériques, nous proposons d’utiliser le nouveau mini compteur d’aérosol LOAC réalisant des
mesures in situ sous ballon. Ce nouveau compteur possede différents avantages, notamment de ne pas faire
d’hypothese sur la nature des particules afin de caractériser leur distribution en taille. Ce compteur est
suffisamment léger pour étre embarqué sous ballon météorologique ce qui pourrait permettre de réaliser
des tendances temporelles (avec environ 2 vols par mois) et de comparer sa mesure a celles d’autres
instruments.

La présente étude est organisée en trois parties. La premicre partie présente les performances de
Iinstrument dans les conditions stratosphériques de mesure sous ballon météorologique. La seconde pattie
traite de I’étude des variations verticales et temporelles des données acquises lors de 3 ans de campagnes
depuis la France en comparaison avec un jeu de données indépendantes. La troisieme partie est dédiée a la
caractérisation des sources des aérosols stratosphériques a travers différents cas d’études impliquant le
LOAC.
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3 Le LOAC

Le LOAC fait ’objet de trois publications techniques que j’ai co-signées (Lurton et al., 2014; Renard et
al., 2016a et b). Nous présentons dans le chapitre 3.1 un résumé de ces publications décrivant le
fonctionnement du LOAC et le résultat d’études d’inter-comparaisons en troposphere. Le chapitre 3.2
présente les travaux effectués pendant cette thése qui ont pour but de caractériser les performances du
LOAC dans le cadre de son utilisation en stratosphére sous ballons météorologiques. La conception, la
réalisation et l'interprétation de ces tests et essais m’ont été confiées. J’ai pu établir et mettre en place des
protocoles permettant de décrire I’évolution des variables environnementales au sein de Iinstrument dans
la nacelle au cours d’un vol, de reproduire ces variations en laboratoire afin d’étudier le comportement de
certains éléments constitutifs du LOAC sous l'influence de ces variables et de conclure sur les performances
globales de I'instrument. Nous décrivons une estimation préliminaire des incertitudes sur les concentrations
que j’ai établies a partir de la connaissance du fonctionnement de Iinstrument. En conclusion sur les
performances, nous décrivons ensuite deux campagnes d’inter-comparaison instrumentale in situ sous
ballons : la premicre entre deux LOAC menée a mon initiative pour laquelle j’ai interprété les données, la
seconde entre un LOAC et un wOPC pour laquelle 1a logistique, le déploiement sur place et I'interprétation
des données m’ont été confiés.

3.1 Description de Pinstrument

Le LOAC (Light Optical Aerosol Counter) est un instrument de faible masse (300 g), de faible consommation
électrique (3 W) et d’encombrement réduit (20x10x5 cm?) ce qui permet son utilisation sous différents types
de plateformes (au sol, sous ballon, a bord de drone ; Renard et al. 2016b). Le LOAC réalise une mesure in
situ de la distribution en taille des particules de 200 nm a 100 pm en diametre et donne une estimation de
leur nature optique moyenne. Son développement répond a une demande scientifique de lancements
réguliers de compteur d’aérosol sous ballon pour un cott relativement bas. Initialement, le LOAC a été
développé pour étudier les épisodes de transport de sable saharien au-dessus de la mer Méditerranée dans
le cadre du projet ChAtMEx (Chemistry-Aerosol Mediterranean Experiment ; http:/ / charmex.Isce.ipsl.fr/ ; Mallet
et al., 2016)

Cet instrument a été développé au LPC2E par Jean-Baptiste Renard en partenariat avec I'entreprise
Environnement-SA (www.environnement-sa.com) dans le cadre d’un projet soutenu par le programme de
IANR Ecotech. Depuis 2013, cet instrument est produit en série et commercialisé par la société Météo-
Modem (www.meteomodem.com), plus de 130 instruments ont été fabriqués a ce jour.

3.1.1 Principe de la mesure

Le LOAC est composé d’un systeme de prélevement, d’une électronique de numérisation, d’une cellule
de détection et d’une pompe (Figure 3.1). La cellule de détection est composée d’un laser (25 mW, 650 nm)
et de deux photo-détecteurs (de type photodiode). L’aérosol est conduit dans la cellule de détection par un
écoulement produit par une pompe. Les particules échantillonnées traversent le flux lumineux du laser,
diffusent la lumiere incidente, puis sont refoulées par la pompe.

Le principe de mesure du LOAC utilise les propriétés de diffusion lumineuse des particules. Mie (1908)
introduit la théorie de la diffusion lumineuse par des particules et Van de Hulst (1957) formalise son
expression mathématique. Cette théorie recoit le nom de théorie de Mie et permet de déterminer la taille
d’une particule en mesurant la quantité de lumicre quelle diffuse connaissant la quantité de lumicre
incidente. Cette théorie s’applique a des particules sphériques et de nature homogene, elle est peu pertinente
pour des grains irréguliers de nature non-homogene.

Considérant que les particules atmosphériques sont majoritairement non-sphériques et de natures tres
différentes, le LOAC a été pensé pour rendre compte de la taille des particules indépendamment de leur
nature. Lurton et al. (2014) montrent qu’il existe des zones d’observation ou la lumiere diffusée par les
particules est peu dépendante de leur nature mais plus fortement de la taille. La géométrie du LOAC est
définie en fonction des angles d’observation (Figure 3.1).
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Diode Laser

Carte électronique
principale

Photodiode
12°

Photodiode
60°

Figure 3.1 : Représentation d’une coupe transversale d'un LOAC faisant apparaitre le faisceau
lumineux émis par la diode laser et diffusé par une particule vers les deux photodiodes
Remerciements N. Verdier, CNES

La premicre carte photodiode a 12° (nommée aprés dans cette étude photodiode 12°) mesure la
contribution de la diffusion lumineuse angulaire entre 11° et 16° par rapport a la direction de la lumiére
incidente. A ces angles, la diffusion lumineuse est peu dépendante de la nature des particules (Lurton et al.,
2014). Cela signifie que deux particules de natures différentes mais de diametres équivalents pour le LOAC
produiront la méme réponse sur la photodiode 12°. La seconde carte photodiode a 60° (nommée apres dans
cette étude photodiode 60°) mesure quant 2 elle la diffusion lumineuse entre 55° et 65°. A ces angles
d’observation, la quantité de lumiere diffusée par deux particules de diamétres équivalents mais de nature
différente dépend a la fois de la nature de la particule et de sa taille. La photodiode 12° réalise donc une
mesure de la distribution en taille des particules (granulométrie) indépendamment de leur nature. La
photodiode 60° réalise le méme type de granulométrie et est combinée a celle réalisée par la photodiode 12°
afin de déterminer la nature moyenne de I’aérosol échantillonné, parametre nommé typologie.

Létablissement de la réponse de la photodiode 12° en fonction de différentes tailles et différentes natures
de particules est réalisé en laboratoire (Figure 3.2). Une description complete de la procédure de calibration
est donnée par Renard et al. (2016a). Les points rouges représentent les mesures expérimentales obtenues
avec des billes sphériques de latex et de verre calibrées en taille. Les points verts sont des résultats
expérimentaux de grains non sphériques calibrés en taille (cendres volcaniques, sables, carbures de silicium,
cendres industrielles, charbons). Ces résultats expérimentaux sont compatés a la solution du modele de Mie
calculée pour une longueur d’onde 650 nm (courbe noire), transcrite en tension et associée aux angles de
diffusion de la photodiode 12° en tenant compte du bruit de 'instrument. Cette courbe issue de la théorie
de Mie est une fonction non monotone (présence d’oscillation) qui associe plusieurs solutions en tailles de
particules pour une tension donnée. On remarquera que la courbe décrite par les points rouges (points
expérimentaux obtenus avec des billes de latex et de verre sphériques) est également une fonction non
monotone présentant les oscillations caractéristiques du modele de Mie. A partir de 5 microns environ la
courbe de Mie et les résultats expérimentaux obtenus avec des billes de latex s’écartent des points
expérimentaux obtenus avec des grains irréguliers. Cet écart est expliqué par la non-sphéricité des particules
(Lurton et al., 2014).
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Figure 3.2 : Réponse de la photodiode 12° en fonction de particules de différents diamétres et de différentes
natures (points rouges et verts), comparée a la solution prévue par la théorie de Mie calculée pour le champ de
vue de la photodiode 12° et convoluée avec le bruit instrumental (courbe noite). La courbe discontinue bleue est
un ajustement linéaire utilisée par Iinstrument (adapté d’apres Renard et al., 2016a)

3.1.2 Méthode de détection

Lorsqu’une particule traverse le faisceau laser, la tension amplifiée de la photodiode représentative de
lintensité lumineuse diffusée est numérisée par la carte principale (Figure 3.1) a la fréquence
d’échantillonnage de 40 kHz (une numérisation toutes les 25 ps). L’évolution temporelle de la tension
numérisée est analysée en continu lors de la mesure. La Figure 3.3 représente la tension numérisée de la
photodiode 12° lors du passage d’une particule de 5 um dans le faisceau. Le temps de passage d’une particule
dans le faisceau laser est approximativement de 700 ps.

100~ T T T T T T T T T T T T T T T T e

o Tension numérisée
— Seuil de détection
— - Tension associée
Plage de détection discrete
Plage de détection statistique

Réponse de la photodiode 12° [mV]

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5

Temps [ms]

Figure 3.3 : Evolution temporelle de Ia tension numérisée de la photodiode 12° lors du passage
d’une particule de diamétre 5 um d’un aérosol ambiant (adapté d’apres Renard et al., 2016a)

Pour des tensions supérieures a 5 mV au-dela du seuil de détection (zone verte Figure 3.3), le systeme de
détection de pics fonctionne directement par I’analyse différentielle de la réponse de la photodiode avec le
seuil de détection (courbe rouge Figure 3.3). Le seuil de détection est la borne inférieure en tension de la
premicre gamme de taille. Lorsque la tension de la photodiode franchit le seuil de détection, la procédure
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de détection de pic débute. Cette procédure prend fin lorsque la tension de la photodiode devient inférieure
au seuil de détection. La tension représentative du diametre de la particule est attribuée 2 la tension maximum
numérisée lors de la détection d’un pic (courbe discontinue bleue Figure 3.3). Apres chaque procédure de
détection d’un pic, le systéme attribut un comptage dans la gamme de tension adéquate par comparaison
avec la tension associée a la particule détectée. Cette procédure de détection pour les particules de diametre
supérieur a 0,7 pm est appelée détection discrete (zone verte Figure 3.3).

Un second type de détection est utilisé afin de rendre
compte des particules de plus petits diameétres. Cette

détection est dite statistique (zone jaune Figure 3.3). N gamme G?lM1e de
Typiquement, la détection statistique intervient lorsque de taille taille fum]
la tension représentative du diametre de la particule est 1 02-0,3
de l'ordre de grandeur de la dispersion des tensions 2 05-04
numérisées provenant de la carte photodiode. Cette 3 0,4-0,5
dispersion des données numérisées est nommée bruit de 4 0,5—0,6
détection et est définie comme la variation de la tension 5 0,6—0,7
numérisée en absence de particule supérieure a 0,2 pm 5 07-09
dans le faisceau. Le bruit de détection sur la Figure 3.3 = O, o 'lJ 1
est d’environ l'ordre de 5 mV (10 mV créte a créte). Le . : .
bruit de détection est ddi au bruit de la photodiode, a sa 8 L1-30
chaine d’amplification ainsi quaux réflexions du 9 3,0-50
faisceau laser dans la cellule de détection. La tension 10 50-7,5
numérisée est une convolution de son bruit de détection 11 75— 10,0
et de la lumiere diffusée par les particules. L’intensité 12 10,0 12,5
lumineuse représentative d’une particule de diameétre 13 125-150
inférieur 2 0,7 um est de 'ordre de grandeur du bruit de 1 1 5’ 0 _17’5
détection, le rapport signal sur bruit est inférieur a 1. —
Cela signifie qu’une partie des particules de diametres 15 7,5 =200
inférieurs a 0,7 um sont détectées avec une efficacité de 16 20,0 - 22,0
détection différente de 1 (Renard et al., 2016a). 7 22,0-30,0
18 30,0 — 40,0

Le Tableau 3.1 donne pour les 19 gammes de tailles la 19 40.0 — 100.0
correspondance en gamme de diametre. L’étendue de , -
mesure en taille LOAC est de 0,2 um a 100 um en Tableau 3.1 : Liste des gammes de taille LOAC
diamétre.

3.1.3 Procédure d’auto-calibration du seuil de détection

Le LOAC est congu pour pouvoir fonctionner indépendamment du niveau de bruit électronique des
photodiodes. Le niveau de bruit des photodiodes évolue en fonction de la température, ce qui introduit une
modification de ce bruit sous la forme d’une composante continue. Cette composante continue électronique
conduit a créer un décalage des gammes de tailles. La procédure d’auto-calibration supprime ce décalage et
permet d’associer les gammes de tensions aux gammes de tailles, comme définies lors des opérations de
calibration.

Cette correction du décalage est réévaluée de facon séquentielle dés la mise en fonctionnement du LOAC
apres une période de préchauffage. Une séquence est organisée selon les différentes phases suivantes :
recherche du bruit, test de validité du bruit, si ce test est satisfait la phase de mesure débute sinon une
nouvelle phase de recherche de bruit débute (Figure 3.4). La phase de recherche de bruit est constituée de
deux périodes de 10 secondes. Une période de 10 secondes représente un échantillonnage pendant lequel
les nombres de coups par gamme de taille sont accumulés. La phase de mesure est constituée de 60 périodes
de 10 secondes constituée de la méme maniére par 'accumulation des coups par gamme de taille.
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Pendant la phase de recherche du bruit, le laser est éteint. La recherche du bruit consiste a mesurer le
nombre de coups par gamme de taille de la méme maniére que la mesure des diameétres des particules, mais
en Pabsence de diffusion lumineuse.

Préchauttage

Recherche du bruit

Bruit

correct ?

v

Mesure

P

Figure 3.4 : Grafcet des différentes phases de
fonctionnement du LOAC

Le test de validité du bruit repose sur I’analyse du nombre de coups total obtenu dans la premiere gamme
de taille lors de la phase de recherche de bruit. Le but de ce test est de s’assurer que le seuil de détection est
correctement positionné dans le bruit selon un critére déterminé. Si lors du test de validité le nombre de
coups sur la premiere gamme de taille est trop élevé, le seuil de détection sera augmenté en tension afin de
diminuer le nombre de coups. Si au contraire il n’est pas assez grand, le seuil de détection s’abaissera. Le
seuil de détection est positionné avec une résolution a 0,5 mV pres.

Lorsque le critere de bruit est satisfait, une phase de mesure peut commencet, le laser est alors rallumé. A
la fin de la phase de mesure, si la température n’a pas évolué et que le critere de validité du bruit est toujours
satisfait, une nouvelle phase de mesure débute.

Le seuil de détection est constant pendant toute une phase de mesure. Si la température évolue pendant
une phase de mesure, la composante continue du bruit électronique peut produire un décalage en tension
du bruit et donc des comptages ce qui peut conduire a associer une particule de diamétre donné dans une
mauvaise gamme de taille. Par exemple, si la température augmente pendant la phase de mesure, les
comptages sur les premicres gammes de tailles seront plus élevés et contiendront un plus grand nombre de
coups associés au bruit. Pour s’affranchir de cet effet, 'évolution temporelle du bruit est estimée en post-
traitement.
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3.1.4 DPost-traitement de la mesure du bruit

Une séquence compléte se compose donc d’une phase de recherche de bruit, d’un test de validité du bruit,
d’une phase de mesure puis d’une seconde phase de recherche du bruit. A ce stade, les données acquises
pendant la phase de mesure contiennent le bruit auquel s’ajoutent les pics de diffusion lumineuse produits

par les particules et ce sur les 19 gammes de tension. Cette donnée, de résolution temporelle 10 secondes,
est appelée donnée brute.

Le post-traitement a pour but de retirer le bruit de la mesure afin d’extraire la donnée sur le nombre de
particules et de la convertir en concentration par unité de volume, connaissant le débit volumique de la
pompe par ailleurs. La description de I'algorithme de post-traitement n’est pas donnée dans cette étude ;
Renard et al. (2016a) précisent que le bruit est obtenu par interpolation linéaire a partir des données brutes
acquises lors des phases de recherche du bruit avant et apres une phase de mesure. Le post-traitement

permet également d’appliquer la fonction de correction déduite de Pefficacité de détection décrite par
Renard et al. (2016a).

L’algorithme de post-traitement fournit deux informations a partir des données brutes : la concentration
de particules échantillonnées exprimée en nombre de particules par centimétre cube (noté cm) moyennée
sur 1 minute (Figure 3.6) et la typologie (Figure 3.5).
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Figure 3.6 : Exemples de distributions en tailles obtenues lors de campagnes de mesures. A gauche, distribution
représentative de particules désertiques. Au centre, distribution représentative d’un aérosol urbain. A droite, distribution
représentative d’'un nuage de gouttelettes liquides (adapté d’apres Renard et al,, 2016a)
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Figure 3.5 : Evolution de I'indice de spéciation en fonction du diameétre des particules
pour 4 types d’échantillons produits en laboratoire (adapté d’apres Renard et al.,, 2016a)

54



3.1 Description de l'instrument

Le terme de typologie désigne I'information relative a la nature optique moyenne de I’aérosol échantillonné
par le LOAC. Cette mesure de la typologie est basée sur la combinaison des informations mesurées par les
deux photodiodes (Figure 3.1). Nous ne décrivons pas la procédure de détermination de la typologie dans
cette étude, celle-ci est donnée par Renard et al. (2016a). La détermination de 4 principales classes de
typologies a été établie en laboratoire. Le systéme est capable de faire la distinction entre un aérosol constitué
majoritairement de particules carbonées (ou d’indice de réfraction imaginaire important), de particules
associées a des minéraux solides, de particules associées a des embruns marins, ou de particules liquides. La
Figure 3.5 présente les résultats expérimentaux ayant permis de déterminer les abaques relatifs a la
détermination de la typologie. Une cinquiéme typologie relative a un aérosol constitué de cristaux de glace
d’eau n’est pas présente sur la Figure 3.5. La signature de la glace d’eau présente une distribution de 'indice
de spéciation fortement oscillante jusqu’aux grandes tailles et ne s’inscrit dans aucune zone de typologie des
autres aérosols.

La qualité de la typologie dépend de la concentration en particules. En stratopshére, les concentrations de
particules sont généralement trop faibles pour établir une typologie acceptable. Dans cette étude nous
n’utilisons pas la typologie en stratosphere.

3.1.5 Incertitudes de mesure

Nous présentons dans le Tableau 3.2 la liste des incertitudes déterminées par Renard et al. (2016a). La
composition des différentes incertitudes n’est pas réalisée.

Source de l'incertitude Incertitude relative (%)
Variation de la puissance laser (mW) +50
Homogénéité surfacique du faisceau laser (mW) + 200
Stabilité du debit d*une pompe (L.min™) +50
Bruit des photodiodes (INb coups.10s) +50
Répetabilite inter-instrumentale en <10um +15
concentration (cm™) >10pm + 30
Deétection des particules (crm™) ~ 107 part.con” = 20mY’ £ %0
P S ~10" part.em? 2 20mV + 20
(statistique Poisson) ~1 partem® 2 20mV 6.0
GdT1a5 +25
Procédure d’auto-calibration (jum) GdT 6a7 +25
GdT 8219 +5

GdT : prmme de talle

Tableau 3.2 : Liste des incertitudes LOAC (d’apres Renard et al., 2016a)

L’incertitude en concentration pour un LOAC est estimée étre de = 20 % compte tenu des incertitudes
des différents éléments (laser, pompe, photodiode ; Renard et al. 2016a). Cette incertitude est donnée en
concentrations cumulées moyennes sur 10 minutes pour des valeurs supérieures a 1 cm3. Le terme de
concentration cumulée désigne dans cette étude la concentration obtenue par la somme des concentrations
des 19 gammes de tailles. Pour les concentrations cumulées inférieures a 1 part.cm-3, I'incertitude statistique
est une distribution de Poisson. L’incertitude sur la concentration cumulée moyenne sur 10 minutes est de
1+ 20 % et £ 60 % pour les concentrations respectivement inférieures a 10-! et 102 part.cm™.

Une incertitude existe également sur la détermination des gammes de tailles lors de la procédure d’auto-
calibration (chapitre 3.1.3). Considérant la résolution du seuil de détection de 0,5 mV, une incertitude sur la
détermination des gammes de tailles est donnée a * 0.025 um pour les cinq premieres gammes de tailles,
puis respectivement £ 2,5 % et £ 5 % pour les gammes de tailles 6 2 7 et de 8 a 19.

Lefficacité de captage est définie comme la capacité d’'un dispositif de prélevement a produire un
échantillon représentatif de I'aérosol a caractériser. L’efficacité de captage est proche de 100% pour toutes
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3 Le LOAC

les particules jusqu’a quelques dizaines de microns pour les LOAC au sol munis d’une téte de prélevement
TSP (Total suspended particles). Pour les mesures sous ballon météorologique, I'efficacité de captage est calculée
en fonction de la géométrie de lorifice de prélevement, de la vitesse ascensionnelle moyenne des ballons,
du débit moyen des pompes LOAC et pour deux angles de prélevement par rapport au flux d’air (Figure
3.7). Cette efficacité de captage est définie pour des diameétres aérodynamiques de particules (Renoux et

Boulaud, 1998).

Le prélevement par le LOAC sous ballons météorologiques est en condition de prélevement
subisocinétique (Renoux et Boulaud, 1998; Witschger, 1996) ce qui signifie que le LOAC préleve les
particules avec une vitesse de prélevement au niveau de lorifice de prélévement (environ 1,2 m.s™) inférieure
a la vitesse moyenne d’ascension du ballon (environ 5,0 m.s'). Cette condition de prélevement
subisocinétique conduit a surestimer la concentration des particules (efficacité de captage supérieure a 1).
Cet effet de surestimation est croissant avec la taille des particules et accentué lorsque 'angle de prélévement
est parallele par rapport a I’écoulement de l'air ainsi qu’avec I'altitude du ballon. L’efficacité de captage est
comprise entre 1,0 et 1,5 pour les particules inférieures a 2 um. Pour les particules supérieures a 2 um,
Pefficacité de captage est comprise entre 1,0 et 3,5, et ce dans toutes les conditions d’angle de prélevement
et d’altitude.
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Figure 3.7 : Efficacité de captage en fonction du diametre aérodynamique des patticules pour 2 conditions d’angle de prélévement
(trait discontinu : prélevement paralléle au flux d’air relatif produit par 'ascension du ballon ; trait continu : prélévement avec un angle
de 30° par rappott au flux dair). Lefficacité de prélevement est calculée pour différentes pressions et températures reptésentatives de

5 altitudes représentées par les couleurs et pour une vitesse ascensionnelle de 5 m.s™! (adapté d’apres Renard et al., 2016a)

Lefficacité de transmission est définie comme la capacité d’un dispositif de transport a conserver les
propriétés d’un aérosol (nombre de particules par exemple) entre deux points, typiquement entre le captage
et la détection. Dans notre étude nous considérons que cette efficacité de transmission est égale a unité
pour le prélévement au sol a condition que la longueur des tubes transportant I’aérosol soit inférieure a 50
cm. Lefficacité de transmission lors des mesures sous ballons météorologiques est considérée égale a 1, son
influence est négligeable devant celle de I'efficacité de captage. L’écoulement du gaz porteur est supposé
laminaire dans toutes les sections de 'instrument.
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3.1 Description de l'instrument

3.1.6 Inter-comparaison instrumentale

De nombreuses inter-comparaisons instrumentales ont été menées dans des conditions
environnementales trés différentes. Les conclusions de ces essais sont décrites par Renard et al. (2016a).
Nous présentons dans ce chapitre une partie de ces résultats représentatifs des tests effectués en laboratoire,
au sol et en tropospheére libre.

a. En laboratoire

La capacité du LOAC a déterminer la concentration de particules par gamme de taille est présentée a
travers I'inter-comparaion menée a la « Sea Spray Aerosol Chamber » (Salter et al., 2015) de l'université de
Stockholm en Suede. Cette chambre de simulation permet produite un aérosol représentatif d’un embrun
marin. Les parametres de concentration, hygroscopie des particules, rapport gouttelette liquide sur cristaux
de sel et température sont maitrisés. L’intercomparaison a été conduite avec un Fidas et un DMPS. Fidas
désigne le compteur optique de particule Fidas 200 de la marque Palas GmbH qui détermine le diametre
des particules par I'analyse de la diffusion d’une source de lumiére blanche entre 85° et 95°. Son étendue de
mesure est annoncée de 0,1 a quelques dizaines de pm. Le DMPS (Dfferential Mobility Particle Sampler) est un
analyseur de mobilité électrique de la fabrication de 'université de Stockholm couplé avec un compteur de
noyau de nucléation (CNC) de la marque TSI 3772 (Salter et al., 2014). Le DMPS permet de sélectionner
une gamme de taille de I'aérosol en fonction d’un diametre selon sa mobilité électrique qui est ensuite
dénombré avec le CNC. Les scans successifs du DMPS permettent de contruire la distribution en taille
d’étendue 0,01 pm a quelques pm. Pour deux types d’aérosols produits par la chambre, particules liquides
ou critaux de sels, la correspondance apparente des granulométries entre le LOAC et le DMPS est présentée
comme bonne par Renard et al. (2016a). Le Fidas ne mesure pas une distribution des concentration
possédant un mode vers 0,1 um mais environ vers 0,25 um pour I'aérosol liquide ou de cristaux de sel

(Figure 3.8).
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Figure 3.8 : Représentation du résultat d’une inter-comparaison entre un DMPS, un FIDAS et un LOAC
(adapté d’apres Renard et al,, 2016a)

Une comparaison instrumentale en masse a également été établie en laboratoire. Grice a la typologie, il
est possible de calculer la concentration massique a partir de la concentration en nombre mesurée et
I'application d’une masse volumique par classe de nature considérant que les particules peuvent étre
assimilées a des spheéres. Cette méthode est comparée avec une microbalance TEOM (Tapered Element
Oscillating Microbalance) qui détermine la masse collectée sur un filtre oscillant en mesurant les variations de
la fréquence d’oscillation de ce filtre. La génération de différentes natures d’aérosols contenant des particules
carbonées et minérales en différentes concentrations a permis de produire la comparaison de la Figure 3.9.
La régression linéaire indique une corrélation de 0.97, de coefficient directeur 0,98 et d’ordonnée a l'origine
2,2 ug.m3 en moyenne sur 24h ce qui indique un bon accord entre les deux techniques.
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Figure 3.9 : Comparaison expérimentale d'un TEOM et d’un LOAC en chambre de test LPC2E.
Chaque point représente une moyenne de 24h (adapté d’apres Renard et al., 2016a)

b. En milieu ambiant

L’inter-comparaison d'un LOAC avec un SMPS, un Grimm et un HHPCG a été effectuée début février
2014 sur le site poly instrumenté du SIRTA 5 (Site Instrumental de Recherche par Télémétrie
Atmosphérique) a Gif-sur-Yvette (du CEA/LSCE - Sud de Patis). Le SMPS utilise la mobilité électrique
pour classer les particules afin de les dénombrer grace a un compteur de nucléation (CNC), tandis que les
instruments Grimm et HHPC6 sont des compteurs optiques du commerce utilisant la diffusion lumineuse.

La Figure 3.10 représente I’évolution temporelle de la concentration par classe de taille pour les différents
instruments. Renard et al. (2016a) indiquent que les instruments mesurent des concentrations similaires pour
les différentes gammes de taille avec un meilleur accord pour la gamme de taille 0,5-0,7 pm. Les différences
observées entre le LOAC et les autres instruments sont attribuées aux définitions des diameétres considérés
ainsi qu'a la dépendance des mesures a la nature des particules. Renard et al. (2016a) précisent que les
conditions de prélevements étaient différentes pour les instruments et que Iefficacité de comptage du LOAC
a été affectée par des pertes en transmission produites par une ligne de préléevement trop longue.

Une inter-comparaison en masse a été menée avec le réseau de surveillance de la qualité de l'air de Paris
(Airparif) composé de microbalances TEOM en sélectionnant les 3 stations les plus proches, en termes de
conditions de pollution, des deux LOAC utilisés. Les trois stations Airparif Rural sud, Paris centre et Vitry
sont respectivement représentatives de situations rurales a urbaines. Le LOAC ParisFog désigne un
instrument en station sol sur le site du SIRTA5 qui représente un site péri-urbain a urbain. Le LOAC OAG
désigne le LOAC a bord du ballon (Observatoire Atmosphérique de Paris) dans le parc André Citroén a
Paris 15¢me arrondissement, qui représente un site urbain. Ce ballon touristique permet d’effectuer des profils
jusqu’a 270 m d’altitude, pour la comparaison avec le réseau Airparif seules les données au sol sont retenues
(un cas d’étude en vol est présenté par Renard et al. (2016b).
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3.1 Description de l'instrument

La grandeur PMio (Particulate Marter) désigne la concentration massique cumulée des particules de
diametres inférieurs a 10 um. L’évolution temporelle des PMio moyennes sur 24 h est en accord en situations

de fond et en situation de pollution (jours 340 a 350) compte tenu de la distance entre les instruments (Figure
3.11).
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Figure 3.10 : Comparaison en situation d’air extérieur (Sud de Paris) entre 4 instruments pendant la
période du 3 au 13 février 2014 (adapté d’apres Renard et al., 2016a)
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Figure 3.11 : Evolution des PMjo moyenne sur 24 h de 3 TEOM du réseau Airparif et de 2 LOAC
(adapté d’apres Renard et al., 2016a)

c. Conclusion

L’inter-comparaison en laboratoire ainsi qu’en milieu environnemental montre une bonne capacité du
LOAC a rendre compte de la distribution en taille des particules ainsi que de la concentration massique
calculée grice a la typologie. Les accords en concentrations par gamme de taille entre LOAC et les d’autres
techniques de mesure sont meilleurs pour les gammes de tailles supérieures a 0,5 pm. Le LOAC montre de
bonnes performances en milieu troposphérique ou la concentration de particules est relativement élevée
comparée a la stratosphere.

3.2 Evaluation des performances du LOAC sous ballons météorologiques
pour ’étude de la stratospheére

Ce chapitre présente mes travaux sur le comportement instrumental du LOAC en stratosphere en
conditions de vols sous ballons météorologiques. Une premiere étape a consisté a étudier le comportement
de certains des organes du LOAC estimés étre les plus sensibles aux conditions environnementales (laser,
pompe, électronique, procédure d’auto-calibration) au travers de tests en laboratoire et en conditions réelles
de vols. Ces tests m’ont permis de produire une premiere estimation de l'incertitude en concentration sur
LOAC pour les conditions de vols sous ballons météorologiques liée a la procédure d’auto-calibration. La
découverte d’une limite dans la capacité du LOAC a mesurer de faibles concentrations de particules est
apparue étre un biais limitant I'utilisation du LOAC en stratospheére. Cette limite a fait ’'objet d’une attention
particuliere. Dans une seconde étape, j’ai pu interpréter les résultats d’inter-comparaisons entre deux LOAC
d’une part, et entre un LOAC et un wOPC d’autre part en conditions de vols stratosphériques, puis discuter
de la pertinence de l'utilisation du LOAC sous ballons météorologiques pour I’étude de la stratosphere.

Le ballon météorologique, également appelé BLD (Ballon Léger Dilatable), désigne une enveloppe
dilatable contenant un gaz plus léger que I'air (hydrogeéne ou hélium). Ce type de ballon permet de produire
une ascension a une allure moyenne de 5 m.s™ environ, atteignant une trentaine de kilomeétres d’altitude en
1h30 a 2 h. L altitude d’éclatement désigne I'altitude maximale atteinte par le ballon ou 'enveloppe éclate
sous la pression du gaz (Figure 3.12).
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Figure 3.12 : Cinétique d’éclatement d’un ballon météorologique ayant atteint son plafond vers 35 km, la
caméra est positionnée sur la nacelle en direction du ballon, le soleil est sur la droite. Le temps est indiqué en
seconde par rapport a I'éclatement (Remerciements K. Foster)

Le LOAC dans sa configuration de vol ballon météorologique (Figure 3.13) se compose des éléments
suivants :

- un ballon météorologique

- un parachute

- environ 10 metres de drisse aéronautique

- Une nacelle de vol en polystyréene comprenant un LOAC et sa pompe ainsi qu’une sonde
météorologique M10 MétéoModem permettant la mesure de la température, de ’hygrométrie et
de la position GPS

Lors de ’ascension du ballon, 'instrument est soumis a des variations de son environnement. La vitesse
ascensionnelle, la température, la pression ainsi que la dose de rayonnement cosmique évoluent avec
Paltitude. Ces variations des conditions environnementales ont une influence sur la mesure a différents
niveaux. La trajectoire générale du ballon ainsi que la zone estimée de chute peuvent étre modifiées en
choisissant le lieu et la date du lacher de ballon et ce en se basant sur des outils de simulation de trajectoire.
Ces outils simples d’utilisation et faciles d’acceés sont a notre disposition pour permettre de prendre une
décision sur le lancement de ballon (par exemple : Poutil de prévision de trajectoire de I'université du
Wyoming :  http://weather.uwyo.edu/polar/balloon_trajhtml ou les différents outils dédiés a
I'instrumentation embarqué sous ballons de haute altitude mis a la disposition par l'université de

Cambridge : http://habhub.org/).
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Figure 3.13 : Photographie d’un lacher de LOAC sous ballon météorologique présentant les différents éléments
constitutifs de la chaine de vol

Apres éclatement du ballon, I'instrument redescend sous parachute puis touche le sol avec une vitesse
inférieure a 8 m.s! et est retrouvé griace a sa géolocalisation (Figure 3.14). Suivant I'état de la nacelle et du
nombre de vol du LOAC, il sera possible ou non de reconditionner puis de licher une nouvelle fois

Iinstrument.

Les données mesurées par les capteurs sont envoyées par télémétrie et enregistrées au sol. Ces données
ne sont pas stockées a bord de la nacelle. Afin de pouvoir transmettre 'information au sol sans perturber la
mesure, le fonctionnement du LOAC est adapté pour son utilisation avec une télémétrie. La transmission
de l'information LOAC au sol se fait toutes les secondes sur une durée de 0,35 seconde. Pendant cette
période de transmission, les données ne sont pas enregistrées. Il n’y a donc que 0,65 seconde de mesures
toutes les secondes. Pour une vitesse ascensionnelle moyenne de 5 m.s”!, 1,7 m tous les 5 m ne sont pas

enregistrés.
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Figure 3.14 : A gauche, photographie quelques instants avant le licher d'un LOAC. Au centre, récupération de Ia nacelle
apres un vol. A droite, récupération de parachute et du ballon météorologique.

3.2.1 Influence des conditions de vols sur le laser LOAC

Nous considérons que le laser du LOAC n’est influencé que par la température et que les autres variables
environnementales n’ont qu’une influence négligeable sur son fonctionnement. La température de
latmosphere au-dessus de la France évolue en fonction de laltitude et de la saison (Figure 3.15). En
troposphere, le gradient vertical de température est d’environ -6 a -8 °C.km ! avec des variations locales
importantes selon les conditions d’humidité et de stabilité de 'atmosphere. En stratosphere toujours au-
dessus de la France, le gradient vertical est fortement influencé par la saison. En hiver, la température peut
étre quasiment constante avec l'altitude entre 20 et 40 km, tandis que pendant la période d’été le gradient
moyen est de 2 °C.km-!. La Figure 3.15 représente ces variations (dans la zone de 38° 2 50° N et de -6° a
10°E) a travers les données météorologiques ré-analysées Era-Interim du centre Européen ECMWE (Dee
et al.,, 2011).
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Figure 3.15 : Température moyenne de lair au-dessus de la France (dans la zone 38 2 50 °N et -6 2 10 °E)
pour la période 2013 4 2015 (données ERA-Interim de FTECMWE)
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La nacelle LOAC n’est pas hermétiquement close, I’air échantillonné par la pompe est refoulé a 'intérieur
de celle-ci, cependant la température dans la nacelle n’est pas celle de I’air. Des mesutes en différents points
a lintérieure de la nacelle et sur le corps du laser du LOAC lors de vols sous ballons météorologiques
montrent montre des températures quasiment toujouts supérieures a la température de air (Figure 3.16).
Ces mesures de températures ont été effectuées en hiver au-dessus de la France, période pendant laquelle le
gradient de température en stratosphére est relativement nul et représente les conditions les plus froides.

La Figure 3.16 représente les résultats des mesures de température lors de deux vols LOAC différents. La
température de air est représentée en noir tandis que les courbes de couleur représentent les températures
de surface dans différents points de la nacelle (parois intérieures, proche des batteries et corps du laser). La
température dans la nacelle est toujours supérieure a -20°C en tous points de la nacelle, ce qui représente
des températures supérieures aux limites nominales de fonctionnement des composants électroniques
LOAC. Durant la montée, la variation de température sur les parois internes ou sur le corps du laser est de
Pordre de -20 °C.h-.
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Figure 3.16 : Profil de température de Iair (courbes noires) et a différents points (courbes en couleur) dans la nacelle pour deux vols LOAC,
les fléches indiquent le sens de la montée du ballon. Figure de gauche, les courbes verte et bleue représentent respectivement la température
du fond et du c6té des faces internes de Ia nacelle, tandis que la courbe rouge représente la température de surface des batteries LOAC. A
droite, la courbe bleue représente la température du fond de la face interne de la nacelle, Ia courbe orange représente la température de
surface du laser LOAC

Le laser est un composant qui émet de la chaleur lorsqu’il est en fonctionnement ce qui maintient sa
température au-dessus de 15°C en stratosphére (Figure 3.16). Sa dépendance en température est donc
étudiée sur une étendue de température couvrant la plage 15 2 30 °C. Pour connaitre la variation de la
puissance lumineuse de la diode laser pour différentes températures, le laser est placé dans une enceinte
thermique au LPC2E. Le photomeétre utilisé est un PM100D de la marque Thotlabs (GmbH) paramétré sur
la longueur d’onde du laser LOAC pour mesurer sa puissance totale. La mesure de ce capteur est sensible a
la température, il est donc placé de facon a mesurer la puissance du laser mais a 'extérieur de I'enceinte
possédant une face vitrée. Dans cette configuration environ 1/3 de la puissance lumineuse du laser LOAC
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est transmise. Nous réalisons ainsi une mesure relative de la dépendance de la puissance du laser LOAC a
la température.

Afin de laffranchir des vibrations de 'enceinte réfrigirée lorsqu’elle est en fonctionnement, ce qui
introduit du bruit dans la mesure du flux lumineux diffusé a travers la paroi vitrée, la réfrigération est arrétée
apres stabilisation a -40 °C. La température dans Ienceinte croit lentement de maniere passive jusqu’a
atteindre la température de la picce ce qui permet d’effectuer une rampe de température de -40°C a 28°C en
30h environ. La Figure 3.17 représente la variation de la puissance du laser atténué en fonction de la
température de surface du corps du laser LOAC. La zone grise représente la plage de fonctionnement en
température du corps du laser LOAC lors d’un vol météorologique.

Nous constatons quil existe en premiére approximation une dépendance linéaire entre la température
dans ’enceinte et la puissance du laser LOAC dans la gamme -40 a 28°C. Cette corrélation est décrite pat
I'équation donnant : Ppssgp = 0.01 X Tepceinte + 8.67 avec Ppyspg la puissance laser LOAC mesurée a
travers la face vitrée de I'enceinte en mW et Tepceinte la température du corps du laser en °C. La variation
de la puissance du laser LOAC dans la gamme -40 a 30 °C représente en absolu 0.7 mW et 8% en relatif.

Cependant, dans les conditions d’un vol sous ballon météorologique, la température du corps du laser
évolue entre 15 et 30°C, cette plage de température est teprésentée par la zone grise sur la Figure 3.17, ce
qui représente une variation du flux au maximum de 3% selon I'approximation linéaire. Le diamétre de la
particule déterminé par la méthode LOAC étant une fonction linéaire de la puissance du laser, la propagation
de ces 3% impacte directement le diametre mesuré. Cependant, nous estimons que cette fluctuation est non
significative devant les autres sources d’incertitudes. Nous considérons que laser LOAC fonctionne de
maniére nominale pendant les vols sous ballon météorologique.
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Figure 3.17 : Représentation de la puissance lumineuse en fonction de la température
du corps du laser LOAC. La zone grise représente la plage de fonctionnement sous
ballon météorologique. La coutbe pointillée rouge représente la tendance linaire de la
dépendance la puissance en température

3.2.2 Influence des conditions de vol sur le débit de 1a pompe

a. Dépendance du débit a la température a basse pression

Le prélévement nécessite que ’aérosol soit acheminé jusqu’a la cellule de détection. Le LOAC utilise une
pompe volumétrique placée apres la cellule de détection, permettant de produire ’écoulement de I’aérosol.
Nous avons besoin de caractériser le débit volumique car nous souhaitons rendre compte de la
concentration de patticules par unité de volume d’air indépendamment de la pression. Le débit volumique
représente le volume qui est prélevé par unité de temps. Le débit volumique est différent du débit massique
qui est la quantité de matiére en masse qui est prélevé par unité de temps. Lors d’un vol météorologique a
débit volumique constant, le débit massique décroit rapidement avec la pression puisque la densité de 1air
décroit avec l'altitude.
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Mesurer un débit volumique a basse pression et basse température n’est pas une opération simple. De
plus, la pompe LOAC utilisée lors des vols météorologiques possede un vide limite trés bas (environ 25 hPa
2 1000 hPa — données constructeur Thomas « rozary vane pump » modele G01-K-LC), ce qui signifie que cette
pompe est sensible a des pertes de charge trés faibles. Un débitmeétre volumique classique, fonctionnant a
pression ambiante et dont le principe de mesure nécessite de s’opposer a 'écoulement, produit une trop
grande perte de charge a basse pression (Dupuis et Delmas, 2007). Le débitmetre utilisé pour ces tests a été
développé au LPC2E pour les mesures sous ballon. Le principe repose sur la mesure différentielle de
pression autour d’un élément annulaire introduisant une perte de charge de 10 Pa (Alvesteffer et Eget, 1998).
Le débitmeétre ainsi que les raccords représentent 25 Pa de perte de charge lorsqu’ils sont installés dans
Ienceinte de test. 25 Pa représentent moins de 5% de la pression absolue atteinte a laltitude moyenne ou
éclatent les ballons météorologiques. Ce débitmetre n’a pas d’influence sur le débit volumique de la pompe
LOAC. Les tests ont été réalisés dans I'enceinte climatique de la Plateforme Intégration Tests (PIT) de
I’Observatoire de Versailles Saint-Quentin (OVSQ LATMOS). Lors de ces tests, un LOAC dans sa
configuration de vol météorologique est placé dans ’enceinte permettant de faire varier indépendamment
la pression et la température.
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Figure 3.18 : Dépendance du débit volumique de la pompe LOAC a la température de l'air a basse pression. Les points gris sont
les mesures de débita 0,5 Hz etla ligne noire est la moyenne glissante sur une minute

La Figure 3.18 représente la variation du débit volumique de la pompe LOAC en fonction de la
température de lair alors que la pression de 'enceinte est fixée a 12 + 2 hPa. Cette mesure est obtenue en
placant I’étuve a basse pression et basse température pendant plusieurs heures. Ensuite la régulation de la
température est éteinte et la température de I'enceinte croit lentement de -30°C a 20°C en 14 h environ
tandis que la basse pression est maintenue. Lors de ce test, le débit volumique de la pompe demeure constant
22,1 0.2 L.min"'. La dispersion de 10% du débit volumique est comprise dans la variation nominale de la
pompe LOAC.

b. Dépendance du débit a la pression a température ambiante
Les tests de variations de pression ont été menés a température ambiante. La variation de la pression dans
une enceinte placée a basse température nécessite un matériel trés sophistiqué non disponible lors de cette

étude. 11 a été possible de faire varier la pression d’un seuil de consigne a un autre sans pouvoir toutefois
produire de gradient de pression représentatif de 'ascension d’un ballon météorologique.
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La Figure 3.19 représente ’évolution de la pression dans I'enceinte appliquée a la pompe LOAC. Ces
résultats ont été obtenus en 3 h de tests, plusieurs consignes de pression a température ambiante ne révelent
pas de corrélation visible entre le débit volumique et la pression dans enceinte. Le débit volumique moyen
de la pompe est mesuré 2 2.3 + 0.2 L.min"' dans la gamme 10 2 1000 hPa. Cette dispetsion est conforme a
la variation du débit volumique des pompes LOAC. La moyenne du débit est différente de la moyenne du
test a basse pression car deux pompes différentes (mais du méme modele) ont été utilisées.
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Figure 3.19 : Représentation des résultats des tests portant sur Iinfluence de la pression sur le débit volumique de la
pompe de vol sous ballon météorologique LOAC. A gauche variation de Ia pression et du débit en fonction du temps,
la lighe rouge représente la moyenne glissante sur une minute. A droite débit volumique en fonction de la pression

3.2.3 Influence des conditions de vols sur I’électronique

a. Influence des variations de température

Lors des mesures sous ballons météorologiques, des variations de températures trop importantes peuvent
produire des mesures inférieures au bruit interpolé lors de 'opération de post-traitement. Cet effet est
produit par linterpolation linéaire des phases de recherche du bruit (comme déctit au chapitre 3.1.4) : si la
variation du bruit en fonction de la température est de forme logarithmique, I'interpolation linéaire du bruit
soustrait a la mesure conduit a sous-estimer les concentrations. Cet effet est pris en compte lors du post-
traitement. Cependant, quand la variation est trop importante les données ne sont pas retenues, cela
intervient principalement en haute troposphere ou les gradients de température sont importants.

b. Influence du rayonnement cosmique

Le post-traitement prend en compte la possibilité que des particules de hautes énergies interagissent avec
le systtme LOAC. Le rayonnement cosmique est défini comme la précipitation dans I'atmosphere de
particules de hautes énergies provenant de espace (photons, protons, neutrons, mésons et autres particules
subatomiques trés énergétiques, Dorman, 2013). Ces particules énergétiques proviennent de radio-galaxies,
de quasars, d’explosions de supernova, de pulsars, d’étoiles doubles, du soleil et de la magnétosphére de
Jupiter et Saturne (Dorman, 2013). Dans la suite de cette étude nous utilisons le terme de rayonnement
cosmique pour désigner 'ensemble des particules cosmiques.

Ces particules énergétiques sont appelés cosmiques primaires tant qu’elles n’ont pas interagi avec
Patmosphere terrestre. Une faible proportion de ces particules cosmiques primaires atteint le sol. La grande
majorité interagit avec 'atmosphere terrestre. Lors de cette interaction, une particule cosmique primaire
produit une multitude de particules secondaires, qui produisent a leur tour d’autres particules secondaires.
Une gerbe de particules secondaires est alors formée et se caractérise par un cone. Ces particules cosmiques
secondaires sont moins énergétiques mais plus nombreuses et couvrent un plus grand volume. Il est
statistiquement beaucoup plus probable d’interagir avec une particule cosmique secondaire qu’avec une
primaire lors de 'expérimentation sous ballon.
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A titre d’exemple, Zanini et al. (2003) donne la distribution verticale du flux de neutrons dans ’atmospheére

(Figure 3.20). La dose de neutrons est nulle au sol, maximale vers 18 km et décroit avec ’altitude au-dessus
de 20 km.

Le rayonnement cosmique réagit avec I’électronique embarqué sous ballon. Ces particules produisent une
forte augmentation du bruit sur une courte durée. La procédure de post-traitement repere les sursauts de
concentration de fortes amplitudes, s’ils sont isolés sur une ou deux mesures consécutives (sur 10 ou 20
secondes) et ces données sont supprimées lors du post-traitement des données. Dans de rares cas, une
perturbation due a un rayon cosmique se produit pendant la phase de recherche de bruit. 1l faut dans ce cas
rejeter toute la séquence de mesure. Cependant, ces situations sont rares et n’influencent qu’un nombre
limité de vols.
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Figure 3.20 : Flux de neutron en fonction de Paltitude selon le résultat de
simulation et de mesures sous ballons (adapté d’apres Zanini et al., 2003)

3.2.4 Influence des conditions de vols sur le seuil de détection

Le seuil de détection est réévalué toutes les 10 minutes en vol lors de la phase de recherche de bruit. Le
seuil de détection est dépendant de la température (Figure 3.21). Plus la température est haute et plus la
composante continue du bruit des photodiodes et de leur chaine d’amplification est grande. Cette relation
n’est pas linéaire et fixe le fonctionnement du LOAC dans une plage de température de son électronique
comptise environ entre -10°C et 35°C. Au-dela de ces limites, le critere de validité du bruit ne peut pas étre
satisfait. Cette température est celle de I’électronique de I'instrument qui est différente de la température de
lair. ’instrument dégageant de la chaleur, la température de 'électronique est plus élevée que la température
de lair ambiant ce qui permet un fonctionnement du LOAC a plus basse température extérieure que -10°C.
Lors de I’ascension sous ballons météorologiques le seuil de détection n’atteint jamais la limite inférieure de
10 mV.
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Figure 321 : Reptésentation de la dépendance du seuil de détection avec la
température de I'électronique

3.2.5 Influence des conditions de vols sur ’incertitude en concentration

a. Incertitude sur les 5 premiéres gammes de taille (0,2 2 0,7 um)

Lors de l'ascension du ballon météorologique, la variation de température sur I’électronique conduit le
LOAC a modifier son seuil de détection comme décrit au chapitre 3.1. Le seuil de détection est déterminé
a 0,5 mV pres, ce qui signifie que les gammes de taille sont déterminées a 0.05 um pres, cette valeur
représente une demi-gamme de taille pour les 5 premieres gammes de tailles.

A partir de cette incertitude d’une demi-gamme de taille, une incertitude en concentration est déterminée
en se basant sur la concentration des gammes de tailles adjacentes. Pour chaque gamme de taille I, un
encadrement sous la forme d’un écart a la concentration est donné pour rendre compte d’un décalage d’une
demi-gamme de taille vers les plus petites tailles ou les plus grandes. Ces écarts inférieurs et supérieurs pour
la gamme de taille i, respectivement notés e}, 5 et esup sont calculés en interpolant la concentration de la

gamme de taille { a £ 1/4 de la concentration adjacente tel que décrit par I'équation (2).

i _ |Gt G

Ci + Ciyq
einf = 2 - -

C; 2

,i €[1;5] 2

et esiup = |Cl-

Afin d’estimer la borne inférieure de Iincertitude de la premiére gamme de taille (e}, ), nOus construisons
une gamme de taille zéro par interpolation linéaire de la premicre et la seconde gamme de taille. Cette
interpolation linéaire relativement grossiere, conduit a surestimer incertitude inférieure de la premiere
gamme de taille, compte tenu de la forme a priori log-normale des distributions des concentrations des
particules sulfatées centrées sur 0,16 um en basse stratosphére (SPARC, 2000).

Ce calcul simplifié de lincertitude en concentration est appliqué a 7056 distributions en tailles LOAC
obtenues lors de 95 vols sous ballons météorologiques. Ces distributions en tailles sont représentatives de
conditions tres diverses en troposphere et en stratosphere. Les incertitudes par gamme de tailles sont
normalisées par la concentration, elles ne possédent par conséquent pas d’unités (incertitude relative)
Tableau 3.3.

Pour la suite de cette étude, I'incertitude moyenne sur la borne inférieure et supérieure de la premiere
gamme de taille est considérée comme représentative de toutes les incertitudes en concentration.

L’incertitude en concentration sur la premiere gamme de taille est retenue comme la concentration sur la
concentration cumulée compte tenu de la forme des distributions en tailles ainsi que des gammes de tailles
LOAC. Cette source d’incertitude sur la détermination des gammes de tailles est considérée comme étant
prépondérante sur le budget des incertitudes sur la concentration, cette hypothése n’est cependant pas
vérifiée.
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Incertitude relative sur la concentration

Gamme de  bome inférieure borne supérieure

taille [Lum)] eiinf eéup Moyenne
0,2-03 1.33 £ 0.06 023 +0.02 0.78 + 0.06
03-04 1.25 £ 0.06 0.21 +0.01 0.73 £ 0.06
0,4-0,5 1.09 £ 0.07 0.23+0.02 0.66 + 0.07
0,5-0,6 0.99 + 0.08 022 +0.02 0.61 + 0.08
0,6-0,7 0.90 + 0.07 0.25+0.03 0.58 + 0.08

Tableau 3.3 : Liste des incertitudes relatives calculées a partir de Fincertitude sur la
détermination du seuil de détection

b. Incertitude sur les gammes de taille 6 a 19 (0,7 a 50 um)

La détection des particules possédant une réponse optique correspondant aux gammes de tailles 6 2 19 ne
releve pas de la détection statistique au sens décrit par Renard et al. (2016a). Pour ces gammes de tailles, la
tension représentative des diameétres des particules mesurées par les photodiodes possede un rapport signal
sur bruit assez élevé et chaque détection est donc considéré comme une particule. De plus, la largeur des
gammes de tailles étant croissante a partir de la sixieme gamme de taille, les incertitudes sur la concentration
des gammes de tailles 6 2 19 ne sont que peu influencées par I'auto-calibration des gammes de tailles.
Schématiquement, 1a ou l'incertitude sur la détermination de la gamme de taille est de 0,05 pm sur les
gammes de taille de 0,1 um de largeur, cette incertitude chute rapidement lorsque la largeur de la gamme de
taille augmente.

Renard et al. (2016a) estiment que lincertitude sur la concentration est de £ 60%, + 20% et £ 6%,
respectivement pour des concentrations de 0.01, 0.1 et 1 part.cm3. Nous tiendrons compte de cette
estimation pour les gammes de tailles de 6 a 19.

3.2.6 Influence de la limite de détection en stratosphére

La limite de détection décrite dans ce chapitre n’est pas a confondre avec Pefficacité instrumentale de
détection décrite par Renard et al. (2016a) qui porte sur Pefficacité de détection statistique, ni avec le seuil
de détection définit au chapitre 3.1 comme étant la borne inférieure de la premiere gamme de taille.

Nous définissons la limite de détection comme la valeur a partir de laquelle le résultat de la mesure LOAC
peut étre considéré comme une détection de particule. Cette notion est introduite apres avoir observé par
Pexpérimentation que pour une concentration nulle, c’est-a-dire pour aucune particule dans la chambre de
détection LOAC et apres post-traitement des données brutes, I'instrument annonce une concentration non
nulle. En dessous de la limite de détection, nous considérons qu’il n’est pas possible d’affirmer que la valeur
mesurée est nulle ou non, autant qu’il n’est pas possible d’affirmer que le résultat de la mesure soit du bruit
de mesure ou le résultat d’une détection.

La valeur de cette limite de détection est déterminée a partir de la concentration résiduelle, définie comme
la concentration qui résulte de la mesure lorsqu’aucune particule n’est présente dans la cellule de détection.
La concentration résiduelle est admise comme étant produite par les réflexions du faisceau laser dans la
cellule de détection ainsi que de la diffusion des particules inférieures a la centaine de nanometres. La
concentration résiduelle est déterminée par I'expérimentation par I’échantillonnage d’un aérosol traversant
un dispositif de filtration haute performance de marque TSI (HEPA capsule de marque TSI modele
1602051). L’efficacité des filtres a été testée avec un compteur a noyaux de nucléation (CNC de marque TSI
modele 3788) et vérifie que les filtres produisent un aérosol contenant une concentration inférieure a 10-2
particule de diametre supérieur a 2,5 nm par cm cumulée sur 10 minutes.
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Figure 3.22 : Distribution des concentrations résiduelles moyennes sur 10 minutes par gamme de taille. Les courbes
noires représentent les essais effectués sur 16 sessions de mesures pour 13 LOAC différents. La courbe rouge
représente la moyenne accompagnée de son incertitude déterminée comme sa dispersion a 1 o, les pointillés rouges
indiquent les cas ot la dispersion est supérieure a la moyenne

La Figure 3.22 représente la distribution en taille des concentrations résiduelles des 16 sessions de tests
portant sur 13 LOAC différents. Les courbes noires représentent la distribution moyenne sur 10 minutes et
la courbe rouge la moyenne de ces moyennes. Ces concentrations résiduelles sont obtenues dans des
conditions de températures stabilisées lors desquelles le seuil de détection est constant et en absence de
parasite électromagnétique.

En absence de particule dans la cellule de détection, le LOAC fournit une concentration résiduelle
moyenne sur 10 minutes de 1,95.10-' £ 1,66.10-' cm pour la premicre gamme de taille, 'incertitude associée
étant directement 1 écart type. En moyenne sur 1 minute, cette concentration résiduelle pour la premiere
gamme de taille est de méme moyenne avec une dispersion plus importante 1,95.10-1 + 2,84.10-1 cm3. Les
valeurs pour les 10 premiéres gammes de tailles sont reportées dans le Tableau 3.5. Les concentrations
résiduelles moyennes sur 10 et 1 minutes cumulées sur ces 10 gammes de tailles (0,2 a2 7,5 um) sont
respectivement 3,76.10 £ 2,30.10-" cm3 et 3,80.10- £ 4,01.10-! cm?.

L’extinction moyenne résiduelle est calculée a la longueur d’onde 532 nm pour des particules sulfatées
sphériques d’indice de réfraction purement diffusantes (1,45 + 0i). Les extinctions résiduelles moyennes
sont respectivement 4,52.105 £ 3,59.105 km! et 4,64.10-5 £ 1,01.104 km! sur 10 minutes et 1 minute.

La limite de détection est construite a partir de la moyenne des concentrations résiduelles a laquelle est
ajoutée la valeur de la dispersion 1 ¢ pour tenir compte des variations statistiques de ces concentrations. Les
limites de détections exprimées en concentration cumulée ainsi quen extinction sont reportées dans le
Tableau 3.4. Pour la suite de cette étude, nous utiliserons les limites de détection moyennes sur 10 minutes
et 1 minutea 1 o.
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Gamme de Concentration résiduelle [cm'3] Dispersiona l o [cm'3]
taille [um] 10 minutes (1minute) 10 minutes (1 minute)
0,2-0,3 1,95.107 (1,93.10Y 1,66.10" (2,84.10h
03-04 1,11.107 (1,11.10Y 5,90.102 (1,16.10h
04-05 4,44.102 (4,42.102) 2,88.102 (5,12.10)
05-06 1,60.102 (1,63.102) 1,23.102% (2,21.10%
0,6-0,7 ”O 107 (6,67.107) 7,38.10° (1,12.10?)
0,7-09 7.10° (2,49.10%) 3,86.10° (4,65.10%)
09-11 4 18 10* (4,33.10% 6,89.10* (1,07.10%)
1,1-3,0 1,74.10* (1,77.10% 2,50.10* (4,39.10*%
3,0-50 <1.10° <1.107
5,0 — < 1.10¢ < 1.10°

Tableau 3.5 : Liste des concentrations résiduelles et leur dispersion pour les 10 premicres gammes de
taille LOAC en moyenne sur 1 et 10 minutes

Limite de détection en Limite de détection en

Deg:re de concentration [cm™] extinction [km™]
confiance ] ) , .
10 munutes (1 munute) 10 minutes (1 mnute)
lo 6,1.10 (7,9.101) 8,1.107 (1,4.10%)

Tableau 3.4 : Liste des limites de détection en concentration et en extinction pour deux
temps d'intégration différents

En stratosphere lors de périodes de fond, les extinctions a 532 nm de ordre de quelques 104 km' sont
mesurées par les satellites a des altitudes vers 30 km aux latitudes tropicales et 25 km aux latitudes moyennes,
10> km a 30 km aux latitudes moyennes (Kremser et al., 2016; SPARC, 20006). La limite de détection
restreint donc la capacité du LOAC a décrire le contenu en aérosol en moyenne stratosphere lors des
périodes de fond.

e Remarque sur les résidus de concentration/extinction

Dans cette étude, aucune cotrection liée aux résidus (concentrations/extinctions résiduelles) n’est
appliquée sur les données LOAC.

La correction a définir sur les données n’est pas simple a établir pour plusieurs raisons. D’une patt, chaque
LOAC possede une limite de détection propre qui dépend de sa moyenne résiduelle et de la dispersion de
cette moyenne. D’autre part, évolution des résidus lors de vols sous ballons météorologiques n’est pas
connue et difficile a obtenir. Un vol test avec un filtre absolu en entrée ne s’est pas révélé concluant et a
montré la difficulté technique de la réalisation d’une telle mesure. Dans cette étude nous considérerons que
les résidus obtenus en laboratoire pour quelques LOAC peuvent étre comparés aux résultats obtenus en
vol. Nous gardons cependant a Iesprit qu’un biais important peut étre introduit par cette hypothése. Aussi,
nous n’appliquons pas de correction sur les données, ni en retranchant la limite de détection ce qui
supposerait qu’il s’agisse d’une composante continue, ce qui n’est pas encore démontré, ni en rejetant les
valeurs inférieures a la limite de détection.
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3.2.7 Influence de la limite de discrimination minimale

La limite de discrimination est définie comme la variation la plus grande de la grandeur mesurée qui ne
produit aucune variation détectable de I'indication correspondante (BIPM, 2012). Pour les gammes de tailles
supérieures a 2 micrometres, la limite de discrimination en nombre de coups détecté est directement
Iévénement du passage d’une particule dans le faisceau. Une particule modifiera directement la
concentration, c’est la détection discréte.

La limite de discrimination minimale en concentration pour les particules de diametres supérieurs a 2 pm
est la concentration associée a la détection d’une unique particule pour un temps d’intégration et un débit
donné. Cette limite de discrimination minimale est déterminée en utilisant ’algorithme de post-traitement
des données LOAC, en injectant comme donnée d’entrée un fichier fictif de données brutes LOAC ne
contenant quun unique coup par 10 s dans chaque gamme de taille. La limite de discrimination minimale
en concentration pour les gammes de tailles supérieures a 2 pm en diametre est respectivement de I'ordre
de 5.10 et 5.105 cm sur 1 minute et 10 minutes d’intégration (Figure 3.23, présentée en dN/dLog(D)).

10? . . 1 coups.10s?
""""""" 4 = Moyenne sur 1 minute
100 ] \ """""" """""" § = Moyenne sur 10 minutes
........ g -k
\! ; 2 coups.10s?!

1072
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Figure 3.23 : Distribution de la limite de discrimination minimale pour 2 temps d’intégration 1 minute et 10
minutes respectivement en orange et bleu et pour 1 a 3 coups.10s? (dégradé de couleur) pour un débit de 2
L.min'. La courbe discontinue rouge teptésente la limite de détection moyenne 10 minutes

Pour les gammes de tailles inférieures a 2 micrometres (8™ gamme de taille), cette limite de discrimination
est plus complexe a définir car la détection n’est pas discrete mais statistique ; elle dépend donc du bruit
interpolé pendant la phase de post-traitement. Pour les gammes de taille inférieure a 2 microns, il faut ajouter
1 coups.10s! supérieur au bruit.

Les valeurs de la limite de discrimination minimale sont reportées dans le Tableau 3.6 pour des temps
d’intégration de 1 et 10 minutes selon un bruit sélectionné comme représentatif de conditions nominales.

Il n’est pas possible de rendre compte de concentration plus petite que 5.105 cm™3 pour les gammes de
tailles supérieures a 2 microns et sur 10 minutes d’intégration. Cette limite implique que si I'aérosol
échantillonné possede une concentration plus petite que cette limite, le LOAC indiquera apreés post-
traitement soit 0 soit 5.10>cm3. Cette limite restreint la capacité du LOAC a rendre compte de faible
concentration de particules de diametre supérieur a 2 micrometres. L’incertitude de Poisson associée aux
concentrations de lordre de 5.10* cm3 (équivalent a la détection dune particule ou un débit
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d’échantillonnage de 2 L.min!) est respectivement de 30 % sur 10 minutes et = 100 % sur 1 minute. Pour
pouvoir rendre compte de concentration plus faible et/ou avec une meilleure précision, il est nécessaire
d’échantillonner un plus grand volume d’air par unité de temps.

Pour la suite de cette étude, nous retenons la limite de détection et de discrimination minimale comme
étant la limite basse de 'étendue de mesure en concentration du LOAC (Figure 3.24). En dessous de cette
limite, les concentrations mesurées doivent étre considérées avec prudence.

Gamme de Limite de discrimination minimale en concentration [cm'a]

taille [jum] Moyenne sur 1 minute Moyenne sur 10 minutes
02-03 1,58.1073 1,58.10*
0,3-0,4 1,34.10 1,34.10*
0,4-05 1,24.10°? 1,24.10*
0,5-0,6 1,14.10° 1,14.10*
0,6 —0,7 1,04.10°? 1,04.10*
0,7-0,9 8,45.10* 8,45.10°
0,9-1,1 7.45.10* 7,45.10°
1,1-3,0 6,45.10* 6,45.10°
3,0-50 5,46.10* 5,46.10°
>50 4,96.10* 4,96.107

Tableau 3.6 : Liste des limites de disctimination minimale pour deux temps d'intégration
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Figure 3.24 : Distribution des limites de détection et de discrimination minimale combinées
pour une intégration sur 10 minutes
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3.2 Evaluation des performances du LOAC sous ballons météorologiques pour I’étude de la stratosphere

3.2.8 Etude de la répétabilité de la mesure sous ballon météorologique

La comparaison des résultats de deux LOAC
équivalents effectuant des mesures simultanées sous deux
ballons météorologiques, permet de d’avoir un premier
apercu de la variabilité des mesures dans des conditions
réelles de vols. Ce test est évidemment a reproduire.

La comparaison de deux LOAC a eu lieu depuis la base
de lancement d’Ury de la société Météo-Modem au sud
de la région parisienne (48°20’N 2°36’E) le 22 décembre
2015. Le protocole mis en place se compose de deux
ballons lachés trés exactement a 1 minute et 7 secondes
d’intervalle. Chaque dispositif se compose de la méme
chaine de vol et de la méme quantité de gaz dans le ballon
assurant la  méme vitesse ascensionnelle. Une
photographie du licher de ces deux ballons est présentée
Figure 3.25. Pour des raisons techniques, les données d’un
des deux instruments n’ont pas été enregistrées sur les 3
premiers kilomeétres. Les deux ballons ont éclaté a 5 km
de différence en altitude.

La distance horizontale entre les deux ballons aux
altitudes équivalentes moyennées sur 1 km ainsi que la
comparaison des températures et leur rapport sont
présentées sur la Figure 3.26. Les données GPS des deux
sondes indiquent que leurs positions n’ont pas divergé de
plus de 2 km horizontalement I'un par rapport lautre Figure 3.25 : Photographie ptise lots du lancement
pour des altitudes équivalentes. La différence de double le 22 décembre 2015 depuis Uty (France)
température mesurée est inférieure a 4%. Compte tenu de
ces parametres dynamiques, nous considérons que les
deux ballons ont évolué dans les mémes masses d’air.

La Figure 3.27 représente Iévolution verticale de la distribution des concentrations selon les gammes de
tailles mesurées par les deux LOAC a la résolution 1 minute. La correspondance entre les couleurs et les
gammes de tailles est donnée par la légende a droite. Le profil de gauche sur la Figure 3.27 est noté A en
bleu et le profil de droite B en orange.

L’analyse verticale des deux profils permet de distinguer 3 zones en altitude selon les concentrations par
gamme de taille (Figure 3.27). Une premiere zone en troposphere de 0 a 14 km environ. Une seconde zone
en basse stratospheére de 14 2 21 km. Puis une troisieme au-dela de 21 km.

Dans la premiére zone en troposphere, les concentrations des 5 premieres gammes de tailles sont plutot
élevées et peu bruitées. Les concentrations du vol A sont plutét constantes avec laltitude, avec un
renforcement vers 8§ km d’altitude, tandis que les concentrations du vol B sont plutdt décroissantes avec
Paltitude. Les concentrations des petites gammes de tailles du vol A sont plus faibles que celles du vol B. Le
LOAC A détecte un évenement isolé a 8 km avec la détection de plusieurs particules réparties sur toutes les
gammes de tailles.

Dans la seconde zone en basse stratosphére de 14 a 21 km, les concentrations des deux vols présentent
un maximum local des concentrations. A 19 km, les concentrations des premicres gammes de tailles du vol
A passent rapidement d’un maximum local a des valeurs nulles, tandis que le vol B enregistre une couche
de 17 a 20 km de concentration plus importante et de structure plus étalée verticalement.

Au-dela de 21 km, les concentrations sont plus faibles (Figure 3.27). Il est noté que les deux LOAC
enregistrent quasiment a la méme altitude un comptage sur la derniere gamme de taille vers 22 km (point
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Figure 3.26 : Distance moyenne par kilometre entre les deux ballons a altitudes équivalentes (figure
de gauche), profil vertical de température pour les deux LOAC (figure de droite)

rouge a quelques 104 cm3 représentatif d'une particule de diametre supérieure a 40 um). Dans cette zone,
le LOAC A enregistre une concentration plus faible que le LOAC B, notamment pour les particules
microniques. A toutes les altitudes, les deux LOAC enregistrent la présence de particules de diametres
supérieurs a 3 um.

Pour une vitesse ascensionnelle de 5 m.s”!, une gamme de 3 km d’altitude représente 10 minutes de mesure.
La Figure 3.28 représente les concentrations cumulées sur les 19 gammes de tailles moyennes par bande
d’altitude de 3 km pour les deux LOAC accompagnées des dispersions des valeurs. L’allure générale
décroissante est détectée par les deux instruments. En troposphére jusqu’a 14 km, les concentrations
cumulées sont différentes d’un facteur 1,3 a 3,5. En stratosphere les rapports des concentrations sont
compris entre 0,8 et 3,0. Les concentrations cumulées passent en dessous de la limite de détection sur 10
minutes a partir de 23 km environ.

La corrélation des logarithmes des concentrations cumulées moyennes sur 3 km pour les deux vols est
bonne (R=0.95) (Figure 3.29 figure de gauche). La régression linéaire indique un coefficient directeur de
1.01 £ 0.12 ce qui est tres encourageant bien qu’elle soit réalisée sur un nombre restreint de points.

Cette regression indique qu’il existe une ordonnée a 'origine non-nulle, cela implique I'existence possible
d’un biais systématique entre les deux instruments. La procédure d’auto-calibration est suspectée pouvoir
produire ce type de biais systématique. Un LOAC se recadrant pendant toute la durée du vol en dessous ou
au-dessus de la valeur du seuil de détection de lautre LOAC conduirait a produire un décalage en
concentration cumulée. La Figure 3.29 a droite représente la corrélation entre le LOAC A et B en modifiant
les données du LOAC B en supposant qu’il se soit recadré 0,5 mV en dessous de la valeur attendue et ce
pendant toute Iascension. Dans ce cas de figure, le LOAC B surestime les concentrations. La correction
appliquée est relativement simpliste et consiste a soustraire la moitié de la premiere gamme de taille sur la
concentration cumulée. Ce type de correction ne fonctionnerait pas pour le calcul de 'extinction car il
faudrait tenir compte que le décalage est en réalité de 0,5 mV sur toutes les gammes de taille, en considérant
les concentrations cumulées nous simplifions l'interprétation. Cette correction n’impacte pas la qualité de la
corrélation.
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Figure 3.27 : Comparaison des profils de concentration
moyenne par gamme de taille a la résolution 1 minute

Cependant, une partie de la régression linéaire est faite sur des valeurs inférieures a la limite de détection
(courbe discontinues violettes sur la Figure 3.29). Ce genre de biais méthodologique améliore artificiellement
la corrélation en introduisant une égalité entre les jeux de données hors de I’étendue de mesure des
instruments (Helsel, 2010). En ne tenant compte que des concentrations supéricures a 100 cm3, c’est dire
en ne considérant que les concentrations supérieures a la limite de détection, la corrélation entre les deux
instruments n’est pas aussi satisfaisante.
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Figure 3.28 : Profils de concentrations cumulées moyennes sur 3 km (teprésentatif d’une
moyenne sur 10 minutes environ) pour les deux LOAC, les incertitudes représentent la
dispersion des concentrations sur 1 minute par gamme de 3 km. La ligne pointillée violette
représente la limite de détection en concentration sur 10 minutes
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Figure 3.29 : A gauche, concentration cumulée moyenne sur 3 km du LOAC B en fonction de la
concentration cumulée du LOAC A, exprimé selon leur logarithme. A droite, méme figure en considérant
que le LOAC B s’est systématiquement recadré une demi gamme de taille sous la valeur optimale et ce
pendant tout le vol. Les lignes vertes représente la régression linaite, les lignes pointillées noires est la droite
dégalité 1:1 et les lignes pointillées violettes les limites de détection en concentration 10 minutes

Renard et al. (2016a) indiquent que la reproductibilité inter-instrumentale mesurée expérimentalement en
laboratoire est de £ 15 % pour les particules inférieures a 10 pm et = 30 % pour les particules plus grandes
que 10 pm, pour une concentration cumulée moyenne sur 10 minutes dans des conditions représentatives
de lair intérieur. Les concentrations comparées de deux LOAC sous deux ballons indiquent des rapports
de concentrations moyennes sur 10 minutes significativement plus grands que 50 %. Cela implique que les
conditions sous ballon introduisent un biais supplémentaire, lié¢ probablement a la variation de température
de I’électronique conduisant les LOAC a se recadrer.

Les protocoles de comparaison en laboratoire et sous ballons sont différents principalement pour deux
raisons. En laboratoire, les instruments sont comparés a température constante et échantillonnent le méme
aérosol. En vol sous ballon, les instruments se recadrent plusieurs fois lors de I’ascension et sont susceptibles
de générer des biais différents pour les deux instruments. De plus, il est possible de supposer qu’a plusicurs
centaines de meétres de distance horizontale, les deux instruments n’aient pas échantillonné le méme aérosol
possédant les mémes concentrations en particules. La comparaison en vol sous deux ballons indépendants
se révele étre un exercice compliqué. La multiplication de comparaisons en vol de plusieurs instruments
sous le méme ballon semble nécessaire afin de conclure. Un vol dans ce type de configuration (2 LOAC
sous le méme ballon) a été effectué récemment, les résultats sont en cours d’analyse.

3.2.9 Inter-comparaison sous ballon avec un compteur différent

Un vol commun sous ballon stratosphérique ouvert (BSO) a eu lieu a Laramie, Wyoming (Etats Unis) le
16 septembre 2014 entre un LOAC et le compteur de particules « Jupiter 3 » de ’équipe de I'Université du
Wyoming dirigée par Terry Deshler. Ce vol a permis de produire deux profils verticaux dans la méme masse
d’air, a bord de la méme nacelle (Figure 3.30).

Le compteur Jupiter 3 est un compteur de particule utilisant la diffusion lumineuse d’une lampe a
incandescence blanche. Deux photomultiplicateurs mesurent la contribution de la lumiere diffusée
symétriquement de 25° 2 55° (Deshler et al., 2003). Les deux photomultiplicateurs placés symétriquement,
permettent de réduire le bruit de la mesure afin d’augmenter la limite de détection. Ce compteur est calibré

avec des billes de latex, il est patticulierement adapté pour les particules sphériques. I fournit la
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concentration par gamme de taille sur une étendue de 0,15 a 8 um en diametre. L’étendue de la mesure en
concentration est de 6.104 2 10! cm (Kovilakam et Deshler, 2015) avec une incertitude maximum de 85%
en dessous d’une concentration 102 cm3 (Deshler et al., 2003).

Figure 3.30 : La nacelle de vol BSO utilisée pour produire la mesure d'inter-comparaison entre le LOAC et le Jupiter 3. A gauche, Ia
nacelle sur son support de transport jusqu’a la zone de lancement, cette nacelle mesure approximativement 1,5 x 1 x 0,5 m pour une
masse d’environ 60 kg. A droite, la méme nacelle avec 'emplacement du LOAC (ellipse jaune) et du Jupiter 3 (ellipse verte)

La configuration du LOAC a été modifiée a partir de sa version ballon météorologique afin de pouvoir
voler sur cette nacelle lors de ce vol technique. Dans cette configuration, les données du LOAC ne sont pas
transmises au sol par télémétrie mais enregistrées a bord. Le LOAC a été positionné dans une boite
métallique légere afin de se préserver au mieux de Iactivité électromagnétique générée par la nacelle.

e Résultats

La Figure 3.31 représente les résultats obtenus par les deux compteurs selon les profils verticaux des
concentrations par gammes de tailles. Les deux instruments n’utilisent pas les mémes gammes de tailles. Le
Jupiter en possede 7 de 0,15 a 8,0 um en diametre. Les couleurs représentent les gammes de taille, la
correspondance est donnée pour chacun des instruments sur le coté. Les concentrations des 6 premieres
gammes de taille LOAC ont été lissées afin de faire apparaitre la structure suivant deux lissages successifs
sur 3 points a partir des données 1 minutes (lissage préconisé par J.B. Renard).

La comparaison des concentrations par gamme de taille est encourageante compte tenu des nombreuses
différences instrumentales. Les deux instruments détectent des concentrations importantes jusqu’a 5 km
environ. Entre 5 a 12 km d’altitude, les concentrations ont plutot tendance a décroitre pour les deux
instruments, tandis qu’entre 12 et 18 on observe une couche d’augmentation.

Au-dela de 18 km le Jupiter 3 ne détecte plus de particule de diameétre supéricur a 0,7 pm et les
concentrations des gammes de taille inférieure a 0,7 wm décroissent avec l'altitude. Au-dela de 18 km les
concentrations des 5 premiéres gammes de tailles LOAC sont relativement constantes avec laltitude. Un
renforcement des concentrations de particules de diametres compris entre 0,7 et 1,1 pm est mesuré entre
25 et 30 km sur les données LOAC. Ce profil de concentrations plus élevées que Jupiter 3 est attribué a
Peffet des concentrations résiduelles.

Sur tout le profil, le LOAC détecte une concentration de particules supérieures a 3 um environ qui décroit

avec l'altitude jusqu’a une vingtaine de kilomeétres. Une concentration de particules supérieures a 5 pm est
présente jusqu’a 30 km. Cette population de particules est détectée par le Jupiter 3 a hauteur d’un seul coup
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dans la derniere gamme de taille (ce qui produit une concentration minimum autour d’une valeur unique de
l'ordre de 6.103 cm?3.
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Figure 3.31 : Profils de concentration par gamme de taille en fonction de
Ialtitude pour le LOAC (a gauche) et le Jupiter 3 (a droite)

La représentation des concentrations cumulées sur toutes les gammes de taille (concentration de particules
supérieure a 0,2 um pour LOAC et supérieure a 0,15 pour le Jupiter 3) permet de comparer plus aisément
les profils. Sur la Figure 3.32 on distingue que les deux instruments sont relativement en bon accord de 5 a
17 km. Vers 15 km, la différence entre le Jupiter 3 et le LOAC est attribuée a la limite haute de I’étendue de
mesure du Jupiter 3, qui ne compte plus de facon optimum au-dela d’une concentration de 10! cm (Deshler
et al., 2013). Le Jupiter 3 semble saturer a partir de cette valeur. Cet effet est également visible entre 2 et 5,5
km.

Au-dela de 20 km, le Jupiter décroit plutot linéairement sur cette représentation logarithmique, tandis que
le LOAC oscille autour d’une concentration légérement inférieure a une particule par cm3. Cette valeur
correspond a la limite de détection du LOAC.

La représentation des concentrations cumulées est limitée par le fait que le LOAC et le Jupiter 3 ne
possedent pas la méme borne inférieure sur leur premiere gamme de taille, respectivement 0,2 et 0,15 pum.
Cela implique que les concentrations cumulées ne sont pas les mémes quantités. Cependant, celles-la sont
en relativement bon accord. Cela peut s’expliquer par lincertitude relativement élevée sur les premieres
gammes de taille. En effet, efficacité de détection pour les premieres gammes de tailles pour les deux
instruments est respectivement de 15 % et 20 % pour le LOAC et le Jupiter 3 (Kovilakam et Deshler, 2015;
Renard et al., 20106a).

La comparaison des distributions en taille montrent un bon accord (Figure 3.33), bien que la
représentation dite Log-Log des données s’inscrivant sur plusieurs ordres de grandeurs comme le sont les
concentrations et les gammes de tailles soit généralement favorable. La tranche d’altitude 15 a 20 kilometres
est particulierement comparables netre les deux instruments jusqua 1 pm. La population des particules
supérieures a 8 pm observées par LOAC est visible sur les distributions en taille pour les altitudes 20 a 30
km, ces particules sont en dehors de I’étendue de mesure du Jupiter 3. Ces gammes de tailles ne sont pas
affectées par la détection statistique cependant lanalyse des données brutes révele qu’il s’agit
majoritairement de la détection d’une seule particule (limite de discrimination minimale chapitre 3.2.7). La
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3.2 Evaluation des performances du LOAC sous ballons météorologiques pour Iétude de la stratosphere

concentration associée a la détection d’une unique particule est assez incertaine compte tenu de la limite de
quantification.
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Figure 3.32 : Profils verticaux des concentrations cumulées pour le LOAC et le Jupiter 3
représentant respectivement les concentrations de particules possédant des diametres
supérieures a 0,2 um et 0,15 pm. Les données LOAC sont moyennées par kilométre

e Discussions

Ces inter-comparaisons instrumentales sont difficiles a mettre en ceuvre, cependant elles demeurent
essentielles pour parfaire la connaissance de nos instruments. Les résultats décrits précédemment montrent
un bon accord si 'on tient compte des nombreuses différences instrumentales. Les deux instruments
utilisent le méme principe optique de détection des particules, cependant ils présentent des différences qui
sont a considérer.

Le LOAC est un instrument dédié a la mesure des grains irréguliers dans des milieux présentant des
concentrations de particules relativement élevées supérieures a quelques particules par cm?. Le Jupiter3 est
quant a lui dédié a la mesure des aérosols stratosphériques admis par I’équipe américaine comme étant
majoritairement des gouttelettes d’acide sulfurique (Deshler et al., 2003, 2006; Deshler, 2008), ou le domaine
de concentration optimal est décrit comme étant de 6.104 a 10 part.cm= (Kovilakam et Deshler, 2015). Le
Jupiter3 est étalonné avec des particules présentant une forte symétrie (particules calibrées de verre ou de
latex) et avec un aérosol composé de sulfate d’ammonium (Kovilakam et Deshler, 2015). Les hypotheses
sur la nature des aérosols stratosphériques sont différentes pour les deux équipes et ont conduit a développer
une instrumentation en conséquence. Comparer ces deux instruments, revient a comparer également deux
paradigmes sur la stratosphére.

La cellule de détection du Jupiter 3 posseéde deux photo-détecteurs. Ces photo-détecteurs sont positionnés
a angles égaux de diffusion autour de 40°  15°, symétriquement autour de la direction de propagation du
faisceau de la lampe a incandescence (Deshler et al., 2003). Ce choix instrumental permet de réduire le bruit
de la mesure, considérant quune particule diffuse la méme quantité de lumiere de fagon radiale, il est
nécessaire que les signaux sur les deux photo-détecteurs soient identiques pour valider une détection. 1l nous
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semble possible de supposer qu’au-dela de réduire le bruit de détection, cette technique réduit la capacité du
systeme a rendre compte de la présence de particules produisant de la diffusion lumineuse non homogene
selon I'angle radial par rapport a la direction de propagation du faisceau lumineux. Cet effet est supposé ne
pas intervenir pour les particules de petites tailles en stratosphére (communication personnelle T. Deshler).
Cette hypothése est motivée par le fait que 'équipe américaine considere qu’il s’agit de gouttelette d’acide
sulfurique. Le débat sur la capacité du Jupiter 3 a rendre compte de particules de formes irrégulicres et
d’indice de réfraction inhomogene est ouvert au-dela du fait que ces particules soient ou non présentes en
stratosphere.
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Figure 3.33 : Comparaison des distributions en taille obtenues pour le LOAC et le Jupiter 3 par gammes de 5
kilometres (intégration sur 17 minutes environ). Les incertitudes associées en concentration sont calculées a partir de la
dispersion a 1o des concentrations dans la gamme d’altitude (cette donnée de dispersion est présentée en pointillée
lorsque la dispersion est plus grande que la moyenne dans cette gamme d’altitude)

Plusieurs études portant sur des prélévements in situ montrent qu’il existe dans la stratosphere des
concentrations faibles de particules de plusieurs centaines de nanometres a quelques micromeétres de formes
tres diverses susceptibles de produire une réponse optique non-homogene (Blake et Kato, 1995; Brownlee,
1985; Della Corte et al., 2013; Martin Ebert et al., 2016; Junge et al., 1961; Pueschel et al., 1992; Schwarz et
al., 2006; Strawa et al., 1999). 11 est difficile d’affirmer dans notre cas si nous avons échantillonné des
particules irrégulicres que le Jupiter 3 n’aurait pas pris en compte. Une mesure d’inter-comparaison dans des
conditions maitrisées de laboratoire mettant en ceuvre I’échantillonnage d’un aérosol contenant des
particules de forme irrégulicres permettrait de tester la capacité de ces 2 instruments a ce type de mesure.
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3.2 Evaluation des performances du LOAC sous ballons météorologiques pour Iétude de la stratosphere

Les débits de prélevement sont différents. Le LOAC échantillonne avec un débit de 2 L.min! a travers
un orifice de diametre 5,5 mm maintenu entre 0° et 30° par rapport a la direction relative du flux de Pair
échantillonné. Le Jupiter 3 quant a lui échantillonne avec un débit de 10 L.min"! a travers un orifice de 8
mm de diameétre dont Porientation est maintenu parallele au flux relatif d’air (Kovilakam et Deshler, 2015).
Pour une vitesse ascentionnelle moyenne de 5 m.sl, le prélevement du LOAC est en condition
subisocinétique (R=3.5) la ou le Jupiter3 est en condition de superisocinétisme (R=0.45) (conditions d’iso-
cinétisme voir chapitre 3.1.5). Le LOAC possede une tendance a surestimer les particules de grandes inerties,
le Jupiter 3 a tendance a les sous-estimer. Les conditions de prélevement au sein de la nacelle ne peuvent
étre exactement identiques pour les deux prélevements, que ce soit a cause des différences de géométrie ou
de débit de prélevement, mais également a cause de la position respective des prélévements (Figure 3.30).
Les deux instruments n’échantillonnent pas strictement exactement le méme aérosol, bien qu’il soit admis
qu’il existe une certaine homogénéité de la distribution de la concentration a quelques dizaines de
centimetres pres.

Une autre source d’incertitude est a considérer. Le LOAC est un instrument possédant une faible
compatibilité électromagnétique. Le positionnement du LOAC a bord de la nacelle n’a pas fait objet de
mesure de compatibilité et nous suspectons que le bruit de la mesure LOAC ait pu étre influencé soit par la
communication de la nacelle avec le sol ou bien par les autres instruments. Cette hypothése n’a pas été
vérifiée sur site.

e Conclusion sur l'inter-comparaison entre LOAC et le Jupiter 3

Cette inter-comparaison est trés encourageante et demande a étre renouvelée en tenant compte de
Pexpérience acquise lors de ce premier essai. Effectuer les prochaines inter-comparaisons en deux phases
semble judicieux. Une premicre phase d’inter-comparaison pourrait étre menée en laboratoire dans des
conditions maitrisées de température et de pression avec I’échantillonnage d’un aérosol maitrisé. Puis une
seconde phase d’inter-comparaison a bord de la méme nacelle de vol sous ballon, nacelle commune
permettant une compatibilité inter-instrument maitrisée, sera susceptible de discuter a la fois I'effet des
différences de prélevement ainsi que le comportement de ces deux instruments en vol.

3.2.10 Conclusion sur les performances du LOAC en conditions stratosphériques

Les conditions de mesure lors de vols météorologiques en stratosphere correspondent a des
concentrations cumulées de particules de diametres supérieurs a 0,2 um inférieures a quelques particules par
cm’. De plus, des gradients temporels de température de I'ordre de £ 5°C.h! surviennent dans la nacelle et
sur le corps du laser. En haute troposphere et basse stratosphere, les gradients de température peuvent étre
plus importants jusqu’a -25°C.hL. Ces contraintes en termes de température et de concentration influencent
les performances du LOAC.

Les limites de détection déterminées a température constante sont de 'ordre de grandeur des valeurs
mesurées en moyenne stratosphere en période de fond aux latitudes moyennes en ce qui concerne les
particules sulfatées (Kremser et al., 2016). Ce qui limite théoriquement I'altitude des données exploitables
en absence de vatiation de température et pour les 8 premieéres gammes de tailles. Les gammes de tailles
supérieures 2 3 um ne sont pas affectées par la limite de détection.

Les gradients de température de I’électronique plutot décroissants tendent a produire une sous-estimation
des concentrations lors de I'interpolation linéaire du bruit. Cet effet est plus important en haute-troposphére
et basse stratosphere ou les gradients de température sous les plus importants. Cependant, jusqu’en moyenne
stratosphere, les LOAC modifient leur seuil de détection sous l'influence de la température, ce qui peut
conduire a introduire un biais lors de mesures a faibles concentrations ; des tests en laboratoire portant sur
P’échantillonnage d’un aérosol connu lors de changement de température de I’électronique pourraient
quantifier ce biais. Des mesures des concentrations résiduelles en vol sous ballons (avec aucune particule
dans la cellule de détection) permettraient de quantifier la variation du seuil de détection en conditions
réelles. Un premier essai de ce type d’expérimentation avec un filtre HEPA n’a pas été concluant, le filtre
ayant libéré des particules lors de I’ascension sous la pression des contraintes stratosphériques.
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Les mesures d’inter-comparaison entre LOAC en vol sous deux ballons météorologiques montrent des
différences significatives que le protocole mis en place (deux ballons indépendants) ne permet pas d’attribuer
seulement aux LOAC ou a la distribution spatiale des aérosols a moins de 2 km. Ces différences de 'ordre
d’un facteur 2 a 3 en concentration cumulée sont supérieures a la répétabilité instrumentale établie en
laboratoire a température constante pour le méme aérosol. Des vols doubles sous le méme ballon ont été
effectués, les données sont en cours d’analyse. Sous un méme ballon, un mesure comparative permettrait
de de limiter les hypothéses sur la distance entre les deux mesures.

Les mesures d’inter-comparaison avec le compteur de ’équipe de Terry Deshler sont encourageantes. Les
distributions en tailles ainsi que les allures verticales des concentrations cumulées ou par gamme de taille
sont proches. Une collaboration plus avancées entre les deux équipes serait souhaitable afin de pratiquer des
tests en laboratoire sur différents types de particules ainsi qu’en vol pour enrichir le développement des
deux instruments.

Les tests en laboratoires montrent que la dépendance du débit et de la puissance du flux laser est
négligeable en fonction des conditions de vol. L’inter-comparaison de LOAC en laboratoire est satisfaisante.
Les principales limitations d’utilisation du LOAC en stratosphere sont introduites par linfluence des
gradients de température. Pour des concentrations inférieures a 1 particule par cm3 supérieure a 0,2 pm, la
détermination des concentrations cumulées sur 10 minutes d’intégration n’est plus satisfaisante devant le
rapport signal sur bruit. La mauvaise compatibilité électromagnétique du LOAC limite également son
fonctionnement en stratosphere sous I'influence du rayonnement cosmique.
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4.1 Les données LOAC

4 Etude de la variabilité des aérosols stratosphériques aux
latitudes moyennes par le LOAC

Nous présentons dans ce chapitre les résultats des mesures LOAC obtenues sous 95 ballons
météorologiques lors de deux campagnes de mesures. Les campagnes Voltaire-LOAC et ChArMEx
couvrent une période d’un peu plus de 3 ans s’étendant de mai 2013 2 aott 2016 (lors de la rédaction de
cette étude). Dans la premiere partie de ce chapitre nous décrivons les objectifs de ces campagnes puis les
résultats obtenus lors de celles-ci. Dans la seconde partie, nous comparons ces résultats avec des mesures
indépendantes (satellites, lidar sol et sorties de modele global).

4.1 Les données LOAC

4.11 Les campagnes Voltaire-LOAC et ChArMEx

La campagne Voltaire-LOAC (Volatiles, Terre, Atmosphere et Interfaces - Ressources et Environnement)
a pour objectif principal de réaliser un suivi de la variabilité des aérosols stratosphériques au-dessus de la
France avec une fréquence d’environ 1 vol LOAC tous les 15 jours. Cette campagne a débuté en décembre
2013 et est encore en cours fin 2016. Nous retenons pour cette campagne 80 vols LOAC pour la période
allant du 30 mai 2013 au 18 aott 2016 (dont 58 vols pour la période 2013 a 2015 pour la comparaison aux
données indépendantes chapitre 0). Les vols ballons de la campagne Voltaire-LOAC sont réalisés a partir
de 2 sites de lacher : Ury en Seine et Marne (48°20°N ; 2°27°E) et Aire sur ’Adour dans les Landes (43°42°N ;
-0°15’E) (Figure 4.1).
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Figure 4.1 : Sites de lancement LOAC pour I’étude de la variabilité des aérosols stratosphériques au-dessus de la France pour
la pétiode 2013/2016. 4 sites de lancement sont retenus : pour la campagne ChArMEx : Min pour Minotque en Espagne,
IdL pour ile du Levant, pour la campagne Voltaire-LOAC AsA pour Aire sur Adour et Uty pour Ury. Les couleurs
représentent les trajectoires de montée des ballons météorologiques.

La délimitation géographique de la « zone de comparaison » tetenue est représentée par le rectangle violet

La campagne ballons ChArMEX (Chemistry-Aeroso! Mediterranean Experiment) avait pour but de d’étudier
’état de 'atmosphere et les impacts de celui-ci sur le bassin méditerranéen (Mallet et al., 2016). ChArMEx
est la composante atmosphérique d’un projet plus vaste nommé MISTRALS (Mediterranean Integrated Studies
at Regional And Local Scales) qui a pour objectif de définir le futur de la région méditerranéenne dans le
contexte de pressions anthropiques et climatiques fortes et ce pour 'atmosphere, I'aquifere, la lithosphere
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et la biosphere. La campagne ballon ChArMEx s’est déroulée en deux phases : ADRIMED (Aeroso/ Direct
Radiative Impact on the Climat in the Mediterranean Region) a Minorque en Espagne (39°57’N ; 4°04’E Figure 4.1)
de mi-juin a début juillet 2013 et SAFMED (Secondary Aerosol Formation in the Mediterranean Region) a I'lle du
Levant dans le Var (43°01°’N ; 6°27’E Figure 4.1) de fin juillet 2 début aout 2013. Nous retenons dans cette
étude 15 vols LOAC. 9 vols LOAC pour la campagne ADRIMED et 6 vols pour SAFMED. Pour la suite
de cette étude ces campagnes seront désignées par ChArMEx.
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Figure 4.2 : Fréquence des vols LOAC pour les campagnes
Voltaire-LOAC et ChArMEx

Lors de ces deux campagnes (Voltaire-LOAC et ChArMEXx), la configuration des LOAC lors des vols
sous ballons météorologiques est la méme, les résultats obtenus sont homogenes du point de vue de la
méthode de mesure.

En réunissant ces deux campagnes sur la période de mai 2013 a aout 2016, nous obtenons un jeu de
données composé de 95 profils verticaux. La liste des dates, heure de lancement, site de lancement et altitude
maximum atteinte est donnée en annexe A4.1. Cette base de données représente 9234 distributions en taille
LOAC (ala résolution temporelle 1 minute) réparties sur des altitudes du sol a 30,5 * 4,2 km (au minimum
14,4 km et au maximum 36,4 km) couvrant une période de 1174 jours. La fréquence des vols sur cette
période n’est pas réguliere (Figure 4.2). Cependant, pour la période mai 2013 a aott 2016 nous possédons
une fréquence moyenne de deux vols par mois.

4.1.2 Evolution du contenu en aérosol au-dessus de la France pour la période 2013-
2016 mesuré par LOAC

La Figure 4.3 représente 9 exemples de profils LOAC selon la distribution des concentrations moyennes
par minute selon les 19 gammes de tailles. La correspondance des gammes de tailles est donnée par ’échelle
au-dessous de la figure. Ces 9 profils sont choisis car ils représentent des situations contrastées,
représentatives des mesures LOAC sous ballons météorologiques.

Certains profils sont représentatifs de la détection de nuages (profils A, C, E, F, H) ou la présence de
particules supérieures a une dizaine de micrometres est caractéristique de particules condensées (Hammer
et al., 2014). Certains profils présentent des concentrations faibles sur toute la colonne échantillonnée (C, F,
G, H, I). Certains profils sont plutot lisses (A, C, F, G, H, I), tandis que d’autres présentent des sursauts de
concentrations (B, D, E). Certains profils ne présentent peu de particules microniques en stratosphere (A,
F, H), d’autres détectent des particules de plusieurs dizaines de microns au-dessus de 15 km (C, E, F, G, H,
I). Les tendances verticales sont contrastées, certains profils présentent des concentrations qui décroissent
avec laltitude (C, D, I, H, I), tandis que d’autres sont plutot constantes (A, G) ou bien avec des structures
(B, E). Certains profils montrent des distributions de concentrations selon les gammes de tailles strictement
décroissantes tandis que dans d’autres cas les concentrations sur les premiéres gammes de tailles sont du
méme ordre grandeur (sorte d’enchevétrement F, G).
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Figure 4.3 : Exemples de profils verticaux de concentrations par gamme de taille mesurés par LOAC lors de la campagne
Voltaire-LOAC, chaque couleur représente la concentration selon la gamme de taille. a résolution verticale est dune
minute (environ 300 m). Les perturbations et les sursauts sont tepérés par les rectangles bleus et oranges tespectivement
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Figure 4.4 : Mémes profils montrés en exemple que la figure précédente, avec le lissage préconisé par J.-B. Renard (voir texte)
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La Figure 4.4 présente les mémes profils avec le lissage par gamme de taille que préconise J.-B. Renard.
Ce lissage est composé de deux moyennes glissantes successives sur 5 points puis sur 3 points et ce sur les
7 premicéres gammes de tailles. Ce lissage présente le bénéfice de faire apparaitre I'enveloppe des
concentrations en diminuant les variations du signal LOAC, au détriment d’un étalement des structures. Par
exemple, la fine structure localisée a 19 km de concentration plus élevée sur le profil F s’inscrit sur moins
de 300 m sur la Figure 4.3, tandis qu’elle est étalée par le lissage sur environ 2 km (Figure 4.4). Ce lissage
améliore le profil A dans les gammes d’altitude 11 a 21 km en lissant les concentrations moyennes sur 1
minute qui semblent comme cisaillées. Lors de forts gradients de concentration, exemple profil D gamme
d’altitude 29 a 34 km, le lissage efface les structures des basses concentrations (minimum vers 10-! cm-3)
visibles sur les données a 1 minute et produit une concentration lissée constante de 'ordre de quelques 10°
cms3,

a. Les 95 profils LOAC de la période mai 2013 a aout 2016

Dans cette étude nous discutons les données LOAC selon les concentrations cumulées ainsi que selon les
extinctions. Les concentrations cumulées (concentrations totales mesurées par LOAC, représentatives de la
concentration de particules de diamétres compris entre 200 nm et 100 um) sont dominées par la contribution
des premieres gammes de tailles compte tenu des distributions des concentrations stratosphériques en
nombre centrées entre quelques dizaines de nm et 200 nm en diametre. Les concentrations cumulées sont
indépendantes de la nature des aérosols selon la technique de mesure LOAC.

Les extinctions sont utilisées pour se comparer aux autres instruments de mesure ; cette unité est
couramment utilisée par la communauté internationale. L’extinction est une fonction du volume des
concentrations ainsi que de la nature optiques des particules. Les extinctions sont dominées par les particules
de grandes tailles a condition qu’elles soient présentes en assez grande concentration par rapport aux plus
petites. Les distributions des concentrations stratosphériques ne comportant que relativement peu de
particules de grand diametres, ce sont les particules de diametres supérieurs a 0,6 et inférieurs a quelques
micromeétres qui influencent majoritairement les extinctions. L’indice de réfraction optique conditionne
également les extinctions. Pour cette étude, toutes les extinctions sont calculées avec ’hypothese qu’il n’y a
que des particules sulfatées en stratosphere (ny,so, ~ 1,45+ 0i). Nous faisons ce choix afin de pouvoir
comparer les données LOAC avec les autres instruments qui utilisent cette hypothese. Seules les gammes
de taille de 0,2 2 10 um sont retenues pour le calcul de P'extinction (la raison de ce choix est explicitée au
chapitre 4.1.2.d).

Les 95 vols de la période mai 2013 a aoGt 2016 sont représentés en concentrations cumulées et en
extinctions sur les Figure 4.5 et Figure 4.6. L’altitude et la légende en abscisse sont notées sur le premier
profil pour alléger la représentation. La courbe discontinue orange représente respectivement la moyenne
des concentrations cumulées résiduelles (Figure 4.5) et la moyenne des extinctions résiduelles (Figure 4.6).
Les zones grises représentent les variations 4 1 o autour de ces valeurs. Les limites de détection sont
symbolisées par la limite supérieure de la zone grise, puisque définie comme la moyenne des résidus + 1 o.

Ces représentations permettent d’avoir une vue globale des 95 vols individuellement. Sur 'ensemble des
95 vols, on remarque qu’une partie des données est de 'ordre des concentrations/extinctions résiduelles.
En considérant les extinctions, certains profils stratosphériques (~22 % des 95 vols) sont confondus avec
Pextinction résiduelle avec des valeurs inférieures a la limite de détection (vols n° 9, 11, 16, 18, 21, 23, 25,
27, 28, 29, 30, 32, 37, 42, 50, 72, 81, 86, 90, 93). Certains profils (~18 %) sont centrés sur les extinctions
résiduelles avec des sursauts plus ou moins larges significativement supérieurs a la limite de détection (vols
n° 13, 28, 29, 31, 33, 34, 306, 47, 49, 53, 57, 60, 70, 78, 92, 94). Tandis que d’autres profils (~14 %) sont
significativement au-dessus de la limite de détection (vols n° 7, 12, 17, 35, 41, 43, 48, 59, 65, 606, 74, 80, 89).
Les autres profils non mentionnés (~46 %) ne sont significativement ni au-dessus ni en dessous de la limite
de détection.

L’analyse en concentration cumulée est plus favorable ; compte tenu de la plus grande dispersion des

concentrations cumulées (comparée a celles des extinctions), il existe moins de cas ou celle-ci est centrée sur
la concentration résiduelle et strictement inférieure a la limite de détection.
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Figure 4.5 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exprimés en concentration cumulée. La courbe discontinue
orange est représentative de la moyenne de concentration cumulée résiduelle sur 1 minute établie en laboratoire. Ia zone gtise
représente la variation a 1 o de la concentration résiduelle. Ia limite de la zone grise vers 0,8 cm représente la limite de détection
en concentration cumulée sur 1 minute. Chaque numéro est relatif a un vol dans la période mai 2013 a aott 2016. Sa couleur
noire (prudence), jaune (passable) ou verte (nominal) est fonction du niveau de confiance défini par le niveau de confiance lié au
bruit de I'instrument en vol
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Figure 4.6 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exptimés en extinctions calculées a 532 nm pour des
particules sphériques d’indice de réfraction représentatif de gouttelettes dacide sulfurique. Chaque numéro est telatif a un
vol dans la période mai 2013 a aott 2016. Sa couleur noire, jaune ou verte est fonction du niveau de confiance défini par le

niveau de confiance lié au bruit de 'instrument en vol
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4 Etude de la variabilité des aérosols stratosphériques aux latitudes moyennes par le LOAC

Nous associons a chaque vol LOAC un indice de confiance déterminé en fonction de critéres techniques
recueillis pendant le vol ballon. Ces criteres portent sur la qualité du bruit des photodiodes ainsi que sur la
présence anormale de comptage sur la dernicre gamme de taille lors de la mesure du bruit en vol. Cette note
sur la confiance ne prend pas en compte le niveau de concentration en fonction limite de détection. Nous
associons une note unique pour chaque vol. Cette note de 0 a 2 est organisée de la fagon suivante : 0 (couleur
noite) est associé a un vol a considérer avec prudence car la gaussienne de bruit est mauvaise et la présence
de comptages anormaux est visible dans les données brutes, 1 (couleur jaune) pour un vol dont les conditions
de bruit sont passables, 2 (couleur verte) pour un vol dans des conditions sont nominales. Sur le jeu de
donnée des 95 vols, 18% recoivent une note de 0, 36% une note de 1, 46% une note de 2 : 82 % des vols
sont déclarés acceptables.

Les vols recevant une note de 0 ne sont pas rejetés mais sont considérés avec prudence. La note pour
chaque vol est représentée par la couleur des numéros Figure 4.5 et Figure 4.6. 1l n’existe pas de corrélation
observable entre le niveau de confiance et I'allure des profils. Certains profils peuvent recevoir un indice de
confiance acceptable et étre indépendamment sous la limite de détection (exemple vols 72 ou 90). Des vols
d’allures similaires en extinction comme par exemple les vols 45 et 65 ont chacun une note différente, de O
et 2, respectivement pour ces vols.

b. Les sursauts et les perturbations

Certains profils possedent des structures de différentes intensités, plus ou moins étendues en altitude. Afin
de classer les différents vols en fonction de ces structures, nous définissons trois classes de vols selon la
présence de celles-ci. Seules les structures se trouvant au-dessus de 13 km sont retenues dans cette
classification afin de ne considérer que les évenements stratosphériques en dehors des structures que
peuvent produire les nuages, la pollution anthropique ou les panaches de poussieres désertiques. Nous
classons les profils LOAC selon trois classes :

- Présence de sursauts : un vol avec sursaut se présente sous la forme d’un profil possédant une ou
plusieurs augmentations de la concentration sur une large partie des gammes de tailles LOAC (de
200 nm a 1 pm au moins, c’est-a-dire de la 1t a la 7¢ gamme de taille) accompagné parfois de
détection sur les derniéres gammes de taille. Le sursaut est une augmentation forte isolée sur 300 a
600 m d’altitude, ce qui représente 1 a 2 points sur les données moyennes sur 1 minute.

- Présence de perturbations: un vol présentant des perturbations est identifié par de rapides
augmentations de la concentration de plus faibles amplitudes que les sursauts (structures larges et
bruitées) sur plusieurs kilometres se limitant aux premieres gammes de tailles. Un vol est classé dans
cette famille il ne présente pas en méme temps des sursauts.

- Condition nominale : un vol LOAC ne présentant ni sursaut ni perturbation est déclaré nominal.

La détermination de la classe pour les vols est faite a partir des profils de distribution en taille moyennes
sur une minute. La Figure 4.3 présente des cas de vols et présentant des sursauts et des perturbations
identifiés par des rectangles de couleurs.

Sur les 95 vols LOAC obtenus par radiosondage au-dessus de la France pour la période mai 2013 a aott
2016, environ 1/4 des vols présentent des sursauts, 1/4 des perturbations, et 'autre moitié est déclarée
nominale (Figure 4.7). La fréquence d’apparition des perturbations est homogene dans le temps mais la
distribution temporelle de apparition des sursauts montre un renforcement de leur présence mi 2014 et mi
2015 (Figure 4.7). 1l est envisagé que ces sursauts apparaissant au mois d’aout solent liés aux pluies d’étoiles
filantes qui déposeraient cette période de 'année de la matiere que LOAC détecte sous la forme de sursaut.
Cette hypothese est hautement spéculative.

En termes d’altitude, les sursauts apparaissaient entre 14 et 30 km. L’évolution temporelle des altitudes

auxquelles apparaissent ces sursauts ne semble pas présenter de saisonnalité particuliere (Figure 4.8 a
gauche). La répartition verticale du nombre de sursauts détectés par bande de 2 km présente un maximum
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4.1 Les données LOAC

vers 17 km environ (Figure 4.8 a droite). Au-dessus de 20 km, il apparait encore des sursauts, mais la
fréquence d’apparition décroit avec l'altitude.

sursaut 1ok el w1 el a2
L SR Py
2013 2014 2015 2016 2017

Figure 4.7 : Evolution temporelle des cas de vols LOAC présentant des sursauts, des perturbations ou
aucun des deux. Environ Y4 des vols présentent des sursauts

Lalgorithme de traitement développé par Renard et al. (2016a) fait un premier traitement des sursauts
trop importants et présents au maximum pendant 20 secondes. 11 est envisagé que ’algorithme de traitement
ne détecte pas certains cas limites de sursauts trop peu intenses et que ’hypothese selon laquelle Iinteraction
avec le rayonnement cosmique est nécessairement inférieure a 20 secondes (1 ou 2 échantillons sur les
données brutes de résolution temporelle 10s) soit trop stricte. Le rayonnement cosmique provient de
particules hautement énergétiques qui interagissent avec 'atmosphere.

Cette hypothese selon laquelle les sursauts que nous observons résultent de linteraction avec le
rayonnement cosmique est renforcée par le profil vertical de la présence de rayonnement cosmique dont
Iallure verticale est donné Figure 3.20 (Dorman, 2013; Zanini et al., 2003). Le profil vertical de rayonnement
cosmique trouve un maximum entre 17 et 20 km approximativement, et une lente décroissance au-dessus
de 20 km qui semble correspondre a la distribution verticale de 'apparition des sursauts. Cette corrélation
apparente de lallure des profils ainsi que les effets sur l'interaction entre le rayonnement cosmique et le
LOAC est convaincante, cependant il est difficile d’affirmer sur la base des allures de ces profils que tous
les sursauts sont effectivement dus a la présence de rayonnements cosmiques.
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Figure 4.8 : A gauche, évolution temporelle de I'altitude des sursauts. A droite, répartition verticale du nombre
de sursaut par 2 km (les points sont les occurtences tandis que la ligne pleine est un lissage)
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c. Variabilité verticale des données LOAC sur la période mai 2013 aout 2016

Nous représentant la moyenne et la médiane des 95 vols a la résolution 1 minute (courbes grises ; Figure
4.9), exprimées en extinction par gamme de 3 km d’altitude (courbes bleue et violette ; Figure 4.9). Les
extinctions sont calculées a partir des données de concentrations LOAC en conservant seulement des 10
premiéres gammes de taille (de 0,2 a 10,0 um) et considérant qu’il est possible d’assimiler toutes les
comptages a des particules sphériques d’acide sulfurique et d’indice de réfraction 1,45 sans partie imaginaire.
Selon une vitesse ascensionnelle moyenne des ballons météorologiques de 5 m.s', 3 km daltitude

représentent 10 minutes de mesures.
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Figure 4.9 : Profils verticaux pour les 95 vols LOAC exprimés en extinction moyenne sur 1 minute (courbes grises). Le critere
Pinatubo est représenté en vert pointillé. Les coutbes bleues représentent les moyennes de distributions des extinctions
moyennes par 3 km (trait plein sans tenir compte du critére Pinatubo, trait pointillé en excluant les valeurs supérieures aux
extinctions du Pinatubo). La courbe violette est la médiane des distributions par 3 km. La courbe discontinue rouge indique la
moyenne sur 10 minutes des extinctions résiduelles. Les courbes jaunes représentent la dispersion a 1 o de la moyenne des
extinctions résiduelles sur 10 minutes. e nombte de vols ptis en compte pour produire les moyennes et médianes sur 3 km est
représenté par la courbe noire a droite
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Les profils individuels LOAC sur 3 ans présentent des extinctions dispersées a la fois sur de petites échelles
d’altitude d’un vol a un autre ainsi qu’entre les vols (courbes gtises ; Figure 4.9). Tous ces vols sont obtenus
depuis la France lors de situations stratosphériques de fond. En supposant que la situation en stratosphere
évolue peu dans le temps, nous étudions la variation statistique de ces 95 vols par gammes d’altitudes.

La moyenne (courbe bleue) et la médiane (courbe violette) des extinctions sont différentes selon Ialtitude.
La médiane est strictement inférieure a la moyenne pour toutes les altitudes, ce qui nous renseigne sur la
forme de ces distributions des extinctions selon Ialtitude. Il existe une population centrée sur la médiane de
plus faible valeur d’extinction et un faible nombre de valeurs élevées. La population de valeurs d’extinction
plus importantes est attribuée aux sursauts décrits sur les profils individuels. Les moyennes et médianes sont
calculées sur les extinctions et non sur les logarithmes des extinctions. Cela suppose que les distributions
des extinctions par gamme d’altitude sont gaussiennes, alors qu’elles sont plutot log-normales, ce qui a été
vérifié en calculant les moyennes géométriques (moyennes sur le logarithme des extinctions). Nous
n’utilisons pas les moyennes géométriques pour étre cohérent avec le post-traitement des données qui est
effectué sur les valeurs de concentrations et non sur les logarithmes (moyenne arithmétique). Cependant, la
médiane est trés proche des moyennes géométriques. Nous utiliserons par la suite la moyenne arithmétique
et la médiane des distributions.

La moyenne et la médiane des extinctions sur 3 km sont comparées a la moyenne des extinctions
résiduelles 10 minutes (courbe discontinue rouge Figure 4.9) accompagnée de sa dispersion a = 1 ¢ 10
minutes (courbe discontinue orange Figure 4.9). La moyenne et la médiane sur 3 km sont significativement
au-dessus de la limite de détection 10 minutes. Cela indique que statistiquement les LOAC détectent des
particules jusqu’a 35 km si 'on considere que 'on peut extrapoler les limites de détection obtenues en
laboratoire a température constante lors de mesure sous ballons météorologiques.

Dans la gamme d’altitude 36-39 km, seulement 2 vols contribuent a la moyenne 3 km. Les résultats de ces
deux vols dans la gamme 36-39 sont injectés dans la gamme 33-36 km puisque les altitudes maximum
atteintes pour ces deux vols sont inférieures a 36,4 km.

Lors de la période mai 2013 a aott 2016, aucune éruption de la magnitude du Pinatubo ne perturbe la
stratospheére aux moyennes latitudes nord. Cependant, certaines des extinctions 1 minute LOAC sont
supérieures aux extinctions mesurées lors de I’éruption du Pinatubo aux latitudes moyennes (Thomason et
al., 1997; Vernier et al., 2011b). Nous construisons un profil vertical des extinctions Pinatubo a partir de la
climatologie SAGE II et la représentons par la courbe verte discontinue sur la Figure 4.9, nous nommons
cette courbe critere Pinatubo. Une seconde moyenne des extinctions LOAC est calculée en excluant les
valeurs supérieures au critere Pinatubo et représentée par la courbe discontinue bleue sur la Figure 4.9, nous
nommons cette courbe moyenne avec critere Pinatubo. Cette moyenne avec critére Pinatubo est admise
comme étant corrigée des sursauts de fortes amplitudes.

La tendance verticale des extinctions moyennes (avec et sans le critere Pinatubo) et médiane sont
globalement décroissante avant l'altitude. Les moyennes et la médiane sont comprises entre 2.10-3 et 2 104
a 15 km et entre 1.104 et 3.10-# a 30 km.

d. Evolutions des distributions des concentrations selon les gammes de tailles et I'altitude

La Figure 4.10 représente les distributions des concentrations selon les gammes de tailles LOAC par
gamme de 3 km d’altitude. Les distributions grises sont les distributions moyennes sur 3 km pour chaque
vol, la moyenne et la médiane de ces distributions sont représentées respectivement en bleu et en violet. La
distribution rouge est la représentation de la limite de détection combinée avec la limite de discrimination
minimale. L altitude de la tropopause n’est pas prise en compte dans cette analyse. Cependant, celle-ci a été
calculée pour chaque vol et est toujours strictement inférieure a 15 km. Nous considérons que I'influence
de la tropopause peut agir sur les gammes 12 a 15 et 15 a 18 km. Au-dela son influence est négligeable.
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Figure 4.10 : Distributions en tailles des concentrations LOAC par tranche de 3 km pour les vols de la période mai
2013 aaoat 2016. La moyenne et la médiane des concentrations par gamme de taille sont respectivement
représentées par les courbes bleue et violette La distribution rouge représente la limite 10 minutes combinée de
détection 1 o et de discrimination minimale

Les distributions des concentrations par gamme de taille et par gamme de 3 km évoluent avec Daltitude.
En haute tropospheére et basse stratosphere jusqu’a 21 km, les concentrations sont plus élevées et présentent
des distributions assez larges. Au-dessus de 21 km, la moyenne et la médiane des distributions tendent vers
la limite de détection et indiquent que les concentrations des particules microniques diminuent avec
laltitude. La distribution des concentrations au sein d’'une méme gamme de taille n’est pas gaussienne sur
Iensemble des vols ; la moyenne et la médiane ne sont pas confondues. La moyenne est tirée par des
évenements de fortes amplitudes (ici les perturbations ne sont pas retirées). La médiane est moins sensible
aux évenements de forte amplitude car ces évenements sont de faible occurrence.

La différence entre les moyennes des concentrations mesurées (courbe bleue Figure 4.10) et la limite de
détection (courbe rouge Figure 4.10) pour les 3 premicres gammes de tailles est significative (supérieure a
un facteur 2) quasiment a toutes les altitudes jusqu’a 30 km. A partir de 30 km, les concentrations des
particules de diamétres supérieurs a 0,5 um sont de l'ordre de la limite de détection (moyenne des
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concentrations résiduelles + 1 o). Les moyennes des concentrations de particules de diameétres comptis entre
2 et 8 microns sont supérieures a la limite de discrimination minimale a toutes les altitudes. On vérifie que
la limite de discrimination minimale (concentration associée a une particule échantillonnée en 10 minutes)
est effectivement la limite en dessous de laquelle aucune moyenne 10 minutes ne peut étre détectée ; aucune
courbe grise n’est inférieure a la courbe rouge a partir de 4 um. Cependant il apparait des moyennes 10
minutes inférieures 2 la limite de discrimination a 2 um, ce qui implique que la détection statistique influence
les comptages jusqu’a la huitieme gamme de taille en vol (de gamme de taille 1,1 4 3 um).

La médiane des concentrations par gamme de taille est confondue avec la limite de détection a partir de
27 km d’altitude, cela signifie que la moitié des distributions a partir de 27 km est inférieure a la moyenne
des concentrations résiduelles plus 1 o, ce qui ne permet pas de les considérer statistiquement comme des
détections de particules. Entre 21 et 27 km, la médiane des concentrations des particules de diameétres
compris entre 0,5 et 1 um est de Pordre de la limite de détection. Pour les concentrations de 2 a 8 um, la
médiane est supérieure a la limite de détection/discrimination d’un facteur 2 au mieux.

La détection de larges particules supérieure a 10 pm est significative pour les données sur 10 minutes si
l'on considere les vols pris indépendamment. Cependant, certaines des moyennes et des médianes sur 3 ans
(courbes bleues fines Figure 4.10) sont inférieures a la limite de discrimination. Il est difficile d’interpréter
une moyenne constituée de valeurs détectées et de non-détectées. Pour cette raison nous ne retenons dans
cette étude que les concentrations des gammes de tailles inférieures a 10 um pour calculer les extinctions.

e. Variabilité temporelle des extinctions LOAC

Les moyennes des extinctions mesurées dans une gamme de 3 km d’altitude sont représentées Figure 4.11.
Les courbes discontinues verte, rouge et orange sont respectivement le critere Pinatubo, la moyenne 10
minutes des concentrations résiduelles et cette moyenne * 1 0. Une faible proportion des données LOAC
est supérieure au critere Pinatubo en moyenne sur 3 km, environ 2% des extinctions moyennes sur 3 km
pour les altitudes 15 2 30 km. Les pourcentages des moyennes par gamme de 3 km supérieures a la moyenne
des concentrations résiduelles et a la limite de détection sont supérieurs a 50 % pour toutes les altitudes. La
proportion des données potentiellement trop bruitées pour étre interprétées augmente avec laltitude
(Tableau 4.1).

Pourcentage de moyennes
) . Pourcentage de moyennes au- ’
Gamme d’altitude Nb moyennes ’ au-dessus du seuil de

dessus de la moyenne

[km)] disponibles résiduelle [%] détection [%0]
(movenne résiduelle + 1 o)
15-18 94 91 78
18 - 21 93 95 75
21 -24 92 83 64
24 27 87 85 70
27 —30 77 82 54
15-30 443 87 69

Tableau 4.1 : Nombre de proportion des vols ou la moyenne sur 10 minutes par gammes de 3 km d’altitude (10
minutes) est supérieur a la moyenne des concentrations résiduelles et au seuil de détection

Comme l'indique le Tableau 4.1, la gamme d’altitude 15 a 18 km représentative de la basse stratosphere
au-dessus de la France, des pics d’extinctions sont présents pendant les mois d’aott 2013, 2014 et 2015 ainsi
qu’en février 2015 et mai 2016. Pour la gamme de d’altitude 18 a 21 km, les périodes de pics d’extinction de
plus forte intensité sont relativement les mémes que 3 km en dessous ce qui témoignent d’une relative
homogénéité selon l'altitude en basse stratosphere. L’amplitude des pics est d’un peu plus de 2 ordres de
grandeur (10 a quelques 102km!) entre 15 et 18 km et diminue entre 18 et 21 km (de 'ordre de quelques
10+ a quelques 103 km-1). Au-dela de 21 km, la périodicité d’apparition des pics en basse stratosphere n’est
plus visible mise a part vers septembre 2014 entre 24 et 27 km.
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Figure 4.11 : Variabilité temporelle des extinctions moyennes LOAC par gamme de 3 kilometres. Chaque carté
représente la moyenne des extinctions LOAC accompagnée d’une barre d’incertitude représentative des valeurs

minimale et maximale mesurées dans la gamme de 3 km. Ia lighe pointillée verte représente le critere Pinatubo. Les
coutbes discontinues rouge et orange sont respectivement la moyenne des extinctions résiduelles et sa dispersiona + 1 o
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Figure 4.12 : Variabilité temporelle des extinctions moyennes LOAC par gamme de 3 kilometres. Chaque carté représente la
moyenne des extinctions LOAC accompagnée d’une barre d’incertitude représentative des valeurs minimale et maximale
mesurées dans la gamme de 3 km. La ligne pointillée verte représente le critere Pinatubo. Les coutbes discontinues rouge et
orange sont respectivement la moyenne des extinctions résiduelles et sa dispersion a + 1 o Chaque couleur de carré est
associée a la note de confiance du vol. La ligne pointillée verte représente le critére Pinatubo. Les courbes discontinues rouges
et orange sont respectivement la moyenne des extinctions résiduelles et sa dispersiona £ 1 o
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La Figure 4.12 représente les mémes résultats que la Figure 4.11 avec les indices de confiance sur les vols.
11 n’apparait pas de corrélation entre la note de confiance et "apparition des pics d’extinction, ni avec des
extinctions sous la limite de détection. Une population d’indices de confiance de 0 (points noirs)
représentative de vols bruités est visible début 2016 mais ne permet pas d’attribuer une période ou la
confiance est significativement basse, ni de période ou la confiance est notoirement haute. On remarque
que les niveaux de confiance sont généralement bons lors des pics proches et supérieurs au critere Pinatubo.

4.1.3 Conclusion sur le jeu de données LOAC

Les données LOAC mesurées sous ballons météorologiques en stratosphére au-dessus de la France pour
la période de mai 2013 a aolt 2016 exprimées en extinction sont dispersées autour d’'une moyenne qui
décroit avec Daltitude. La médiane des données est inférieure a la moyenne, indiquant le caractére non
gaussien des distributions par gammes d’altitudes, qui s’avere plutot log-normal.

Une proportion de sursauts attribuée a l'interaction avec le rayonnement cosmique décroit avec Ialtitude
au-dela d’un maximum vers 16-18 km. Une certaine variabilité par gamme d’altitude apparait comme bruitée
sans de saisonnalité clairement identifiable. La proportion des détections significatives décroit avec I'altitude,
la médiane des extinctions est proche de la limite de détection a partir de 27 km d’altitude.

Des pics d’extinctions importantes sont reportés par Uinstrument, entre un ordre de grandeur et deux par
rapport aux valeurs d’extinctions LOAC de fond. Ces pics ne présentent globalement pas de saisonnalité
apparente. Certaines de ces valeurs sont plus importantes que les extinctions mesurées lors de la derniére
éruption majeure. Ces valeurs extrémes témoignent probablement soit d’une importante variabilité des
extinctions en période de fond, soit d’un biais instrumental encore non expliqué.

4.2 Comparaison de ’évolution du contenu en extinction LOAC a des
sources de données indépendantes

4.2.1 Présentation du jeu de données indépendantes

Pour comparer les données LOAC, nous sélectionnons les données de 3 instruments satellites, un lidar
sol et les sorties d’un modele global couvrant la période de mesure LOAC (2013 a 2016). Les 3 instruments
spatiaux sont présentés au chapitre 2.4. Nous présentons ici le lidar sol et le modele global.

a. LiO3S/OHP

Le lidar de ’'Observatoire de Haute-Provence (OHP) (44°N ; 6°E) LiO3S est dédié a la mesure de ’'ozone
stratosphérique (355 nm) de laquelle il est extrait I'extinction des particules stratosphériques (Godin-
Beekmann et al., 2003; Khaykin et al., 2016). La distribution des particules selon leur taille ainsi que leur
propriété optique est contenue dans le terme de rapport lidar constant dans le temps et l'altitude. Ce lidar
fonctionne la nuit par temps clair pendant une durée de 'ordre de 3 a 5 h. Lors du jour, le rayonnement
solaire ne permet pas son fonctionnement (rapport signal sur bruit trop faible). La méthode implique une
altitude de référence ou I'extinction est nulle. Cette référence est prise entre 30 et 33 km d’altitude (Khaykin
etal.,, 20106). La diffusion moléculaire est calculée a partir des données NCEP (National Centers for Environment
Prediction) ainsi quavec les données de radiosondage. Les lidars sol permettent de rendre compte d’une
mesure locale de résolution verticale 150 m. Les incertitudes cumulées liées a la possibilité de présence
d’aérosols a laltitude de référence, au bruit du détecteur ainsi que sur le ratio lidar sont inférieures a 7 %
pour les altitudes stratosphériques et pendant le temps d’intégration de quelques heures (Chazette et al.,
1995). Dans la suite de cette étude, le lidar [1O3S est nommé lidar OHP.

b. WACCM-CARMA/CESM

Le modele CESM (Community Earth System Model) permet une simulation globale du systéme planétaire
Terre (Garcia et al., 2007; Marsh et al., 2013). Ce modéle est composé de différents modules organisés par
compartiments géophysiques (Surface, Océans, Glace et Atmospheére). Nous utilisons dans cette étude les
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sorties du module Atmosphere nommé WACCM (Whole Atmosphere Community Climate Model) qui utilise
comme données d’entrée les sorties des autres modules CESM (Océans, Glace et Surface). Le Module
WACCM assimile également les données dynamiques MERRA (Modern Era Restrospective-analysis for Research
and Application) qui force le modele par des mesures de température, pression et champs de vent. Dans cette
étude, les données d’extinction aérosol WACCM ont été simulées avec un module de chimie-aérosol
spécifique pour le soufre nommé CARMA (Community Aerosol and Radiation Model Atmopshere) (Toon et al.,
1988), qui utilise comme données d’entrée des cartes de flux d’especes chimiques soufrées issues de
différentes soutrces géophysiques (soutces anthropiques notamment asiatiques, soutces océaniques et
volcaniques). Dans cette étude, le modele WACCM rend compte seulement de I'extinction des particules
soufrées. La simulation a été produite par T. Lurton et F. Jégou du LPC2E. La résolution spatiale du modele
est de 1° par 1° de longitude et de latitude par 1 km d’altitude. La résolution temporelle est de 1 jour.

4.2.2 Stratégie de comparaison

Afin de pouvoir comparer les différents jeux de données, différents criteres sont établis afin
d’homogénéiser les informations.

a. Coefficient d’Angstrom et rapport lidar

Les mesures a distance OSIRIS (A = 675 nm), OMPS (A = 750 nm) et lidar OHP (A = 355 nm) sont
converties en extinctions a 532 nm grace a un coefficient d’ajustement spectral. Ce type de coefficient
suppose qu’il existe une dépendance spectrale entre Iextinction des particules et la longueur d’onde
d’observation sous la forme d’une loi de puissance. Ce coefficient est une fonction de la nature optique des
aérosols et des distributions en tailles des particules. Ces coefficients sont déterminés par 'expérimentation
et montrent une certaine variabilité selon la nature des particules (Lenoble et Pruvost, 1983; Ramachandran
et Jayaraman, 2003) ou bien selon le nombre de modes que comportent les distributions (Schuster et al.,
20006). Supposer un coefficient constant selon altitude et le temps implique que la variabilité de la nature et
des distributions en tailles des particules stratosphériques est supposée négligeable.

Les lidars OHP et CALIOP mesurent un coefficient de rétrodiffusion. Cette grandeur est proportionnelle
a Pextinction a travers le rapport lidar. Cette grandeur traduit le rapport de rétrodiffusion sur extinction.
Un rapport lidar de 50 est généralement utilisé par les communautés lidar, cependant cette valeur peut varier
d’environ 30 a 100, ce qui représente environ une incertitude * 50 % sur extinction (Choi et al., 2010; Jager
et Deshler, 2002).

Les extinctions LOAC sont calculées a la longueur d’onde 532 nm a partir des concentrations. Les
extinctions LOAC sont des extinctions « partielles » en tant qu’elles sont représentatives d’une portion de la
distribution en taille supérieure a 200 nm et inférieure a 10 pm. L’analyse des distributions des extinctions
par gamme de taille montre que la contribution des extinctions des particules de taille micronique a quelques
um est majoritaire, ce qui nous permet d’estimer que les extinctions LOAC « partielles » peuvent étre
comparées aux extinctions des autres jeux de données.

b. Représentativité spatiale et temporelle

Les données satellites, lidar sol et WACCM sont inter-comparées avec LOAC selon une période
temporelle et une zone spatiale. La période de janvier 2013 a décembre 2015 est retenue pour cette étude
pour couvrir la période des données LOAC (mai 2013 a décembre 2015). La zone spatiale retenue est décrite
sut la Figure 4.1, de coordonnées 38° 2 50°N de latitude et -6° 2 10°E de longitude. Cette zone spatiale est
déterminée pour conserver une bonne fréquence d’échantillonnage des données satellites. Avec cette zone,
nous comparons les données LOAC avec environ 1 passage du satellite tous les 5 jours en moyenne pour
OSIRIS et 1 tous les 2 jours pour OMPS (Tableau 4.2). Lors de chaque passage, le satellite effectue 1 ou
plusieurs profils qui sont moyennés par jour. Les données lidars CALIOP et OHP sont quant a elles
moyennées sur des périodes de temps respectives de 1 mois et une semaine. La représentativité spatiale de
CALIOP est zonale de 35° a 50°N.

101



4 Etude de la variabilité des aérosols stratosphériques aux latitudes moyennes par le LOAC

Chaque instrument réalise des mesures avec une représentativité spatiale différente. OSIRIS et OMPS
produisent un profil représentatif d’une surface de quelques 103 km2 Dans cette étude, les données CALIOP
sont fournies en moyenne zonale sur 15° en latitude. Le lidar OHP échantillonne atmosphere a 'aide d’un
laser, ce qui représente un volume de 'ordre de grandeur de la centaine de cm?. Le modele WACCM possede
une grille de 2,5° en longitude et 1,875° en latitude, ce qui représente une résolution d’environ 40.10% km?
au-dessus de la France. Le rapport du volume échantillonné par unité de temps du LOAC par la vitesse
ascensionnelle du ballon permet d’estimer la section de la colonne représentative de la mesure. Cette section
est de ordre de 6 mm?2. Enfin la zone de comparaison retenue est une surface de 'ordre de 1,7.106 km?.

Repre ivité L
Période Nb de _ cpresentativie ORBUEEE - pefficient
Instrument et Fréquence en surface d’'un Zone d’onde en
modéle temporelle profils d’échantillonna rofil / km éographique nm avant Angstrom/
disponible disponibles £e P . geograpiud . Lidar
d’altitude CONversion
OSIRIS/ j — , 38°N = 50°N i
2013 -2015 240 ~1/5 jours ~ 10° km? 730 2.0/-
ODIN -6°’E > 10°E
OMPS- . 38°N = 50°N
2013 - 2015 698 ~ j ~ 10° km? G75 1.8/-
1p/SNPP > 1/2jouss 6E > 10E > /
CALIOP Moy al
LIS c/){ 2013 - 2014 23 1/mois moyeanczonale s 0K 532 -/50
LiO3S/OHP 2013 - 2015 156 1/semaine ~ qq cm? 44°N ; 6°E 355 1.3/50
WACCM/ Juillet 2013 — . 38°N = 50°N
- _ 1460 1/jour ~40.10% km? 500 -/-
CESM juillet 2015 /i E S 10°E /

AsA D 43°N  0°E
Ma: 2013 — Uy : 48°N: 2°E
LOAC/Ballon décembre 73 ~1/2 semaines ~ qq mm? h 532 -/-
- Min:39°N 4 E
2015 ?
IdL : 43°N ; 6°E

Tableau 4.2 : Liste des jeux de données et leurs caractéristiques utilisés pour Iinter comparaison

Le temps d’échantillonnage par kilomeétre pour ces instruments est également différent. OSIRIS et OMPS
réalisent un profil en une dizaine de seconde. Par jour, et lorsque les satellites passent au-dessus de la France,
la moyenne de 2 a 4 profils pour OSIRIS et OMPS représente une moyenne des aérosols stratosphériques
d’environ quelques minutes. Les lidars CALIOP et OHP doivent étre moyennés sur une plus grande
période, ils sont directement représentatifs des conditions sur un mois et une semaine respectivement. La
simulation WACCM fournit 1 extinction par jour. La représentativité temporelle des mesures LOAC par
gamme de 1 km est d’environ 3 minutes.

4.2.3 Résultats

L’évolution temporelle des extinctions par bande de 3 kilometres pour la période 2013 a 2015 au-dessus
de la France est relativement constante selon les données satellites, modele ou lidar sol (Figure 4.13). Ces
données sont cohérentes entre-elles et montrent peu de fluctuation temporelle comparée a celle de LOAC.
Cette dispersion temporelle relativement faible des mesures a distance par rapport aux extinctions sont en
accord avec Phypothése d’une stratosphere en période de fond.

Les fluctuations temporelles des données LOAC peuvent s’expliquer par le caractére extrémement local
de la mesure comparée aux mesures a distance beaucoup plus intégrées. Pour discuter les variations de
mesures in situ bimensuelles obtenues par un compteur de particules avec des données satellites il faut
discuter de la représentativité des 20 litres échantillonnés LOAC dans une gamme de 3 km (10 minutes)
avec les 3.10° litres représentatifs de la mesure OSIRIS et OMPS. La représentativité du volume du lidar
CALIOP ainsi que celle du modéle WACCM sont bien supérieures a celles ’OSIRIS et OMPS. Le volume
de mesure du lidar OHP est assez faible, cependant, le fait de moyenner sur une semaine réduit la dispersion.
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Puisque la période 2013-2016 est une période fond hors éruption volcanique majeure, nous discutons la
moyenne verticale sur 3 ans de ces extinctions (Figure 4.14 a gauche). Le LOAC est présenté selon sa
moyenne avec et sans le critere Pinatubo (estimant retirer une partie des sursauts) ainsi que par sa médiane.
Les distributions des extinctions, par kilometre et pour tous les profils journaliers disponibles, sont
représentées sur la Figure 4.14 a droite.

Sur la Figure 4.14 a gauche, les incertitudes reportées pour les données OSIRIS, OMPS, CALIOP et OHP
sont extraites de la littérature. Les données OSIRIS sont données avec une incertitude de = 15 a + 50 %
pour les altitudes de 15 a 30 km (Bourassa et al., 2007). Les données OMPS sont données avec une
incertitude de £ 20 % pour toutes les altitudes (Deland et al., 2016). Les données CALIOP sont ici
présentées avec une incertitude = 10 %, Iincertitude sur le coefficient lidar n’est pas prise en compte et est
estimée étre de = 50 % (communication personnelle J.-P. Vernier). Les données OHP sont données avec
une incertitude = 7 % (Chazette et al., 1995; Khaykin et al., 2016). Ces incertitudes sont présentées a titre
indicatif et ne considérent par le nombre de profils disponibles par gamme d’altitude. La dispersion (1 o)
des moyennes sur 3 km est représentée sur la Figure 4.15. Les dispersions ne sont pas normalisées par le
nombre de profils disponibles et sont calculées sur les extinctions directement et non sur les logarithmes
des extinctions. Les dispersions de moyennes 3 km LOAC sont de 'ordre de quelques 10-3 km! jusqu’a 25
km, puis de 'ordre de 104 km! de 25 a 35 km. L’allure des dispersions des moyennes LOAC tenant compte
du critére Pinatubo posséde une inflexion vers 25 km caractéristique de allure du critere Pinatubo (Figure
4.9) ; le critere Pinatubo appliqué afin de limiter la dispersion des données LOAC influence donc son allure
verticale. Les dispersions des moyennes en tenant compte du Pinatubo sont de I'ordre de 103 km jusqu’a
20 km, puis de 'ordre de 104 km! entre 25 et 35 km.
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Figure 4.14 : A gauche : allures verticales moyennes par bande de 3 kilométres des extinctions au-dessus de la France pour la période
2013-2015 des 6 valeurs indépendantes. Profil moyen pour tous les vols LOAC (trait plein noir), moyenne en tenant compte du critére
Pinatubo (Crit P) (coutbe discontinue noire) et médiane (courbe discontinue grise). A droite : allures moyennes par kilomeétre des 6 jeux

de données représentés individuellement afin de rendre compte de la dispersion des données et la moyenne de Pextinction par bande

de 3 kilométres est reportée sur chaque figure par une ligne noire. Pour LOAC la coutbe verte continue et discontinue représente
respectivement la moyenne et la médiane 3 km
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Figure 4.15 : Allures des dispersions 1 ¢ des extinctions moyennes sur 3 km, OMPS en vert, WACCM en
orange, OSIRIS, en bleu, OHP en rouge, CALIOP en violet et LOAC en noir. La courbe discontinue noire
représente la dispersion de la moyenne 3 km des données LOAC auxquelles est appliqué le critére Pinatubo

Les dispersions (1 o) des moyennes sur 3 km pour les données indépendantes (données satellites, lidar
sol) sont de 'ordre de 104 km jusqu’a 20 km, puis de ordre de quelques 105 km entre 25 et 30 km. Au-
dela de 30 km, la dispersion de CALIOP décroit jusqu’a quelques 10-¢ km-!. La dispersion des données
WACCM est relativement constante avec altitude jusqu’a 33 km d’altitude, a partir d’ou elle chute d’un
ordre de grandeur. La dispersion des données LOAC est supérieure d’environ un ordre de grandeur par
rapport aux données indépendantes. La dispersion des extinctions LOAC est de l'ordre de grandeur des
moyennes des extinctions de 15 a 36 km voire plus importante.

4.2.4 Discussion

Les allures verticales des extinctions moyennes sur 3 kilometres des 6 jeux de données montrent un bon
accord dans la basse stratosphere de 15 a 21 km (Figure 4.14 graphique de gauche). La moyenne LOAC en
tenant compte du critere Pinatubo est plus poche des données indépendantes (données satellites, lidar sol
et modele) que la moyenne ou la médiane. A partir de 30 km, il est envisagé que les données LOAC ne soit
plus exploitables compte tenu de la limite de détection.

Le modele WACCM, qui ne simule que les particules sulfatées dans notre étude, donne des extinctions
inférieures d’environ un facteur 2 aux autres données entre 15 et 21 km, puis devient supérieur au-dela de
21 km. Le fait que WACCM ne modélise que les sulfates et que les résultats soient inférieurs aux autres
données peut étre interprété comme le fait que les aérosols en basse stratosphere ne contiennent pas que de
purs sulfates, comme le montre les données avions (Murphy et al., 2014; Schwarz et al., 2006). Cependant,
WACCM rend compte d’extinctions supérieures aux autres mesures au-dela de 27 km. Cet effet peut
s’expliquer soit par approximation faite sur la longueur d’onde des extinctions annoncées (communication
personnelle C. Bardeen), soit par le biais introduit par les méthodes de mesure a distance nécessitant
I'absence de particules a une certaine altitude.

Au-dela de 30 km, les données LOAC semblent montrer un renforcement des extinctions de 30 a2 36 km
d’altitude, renforcement visible sur la moyenne et sur la médiane d’un facteur 2 environ par rapport aux
extinctions entre 27 et 30 km. Cependant, ces augmentations d’un facteur 2 s’accompagnent également
d’une augmentation d’un facteur 2 de la dispersion des extinctions. Il n’est donc pas démontré que cette
augmentation soit statistiquement significative. Le nombre de points disponibles décroit avec I’altitude a
partir de 30 km (respectivement 2/3 et 1/3 des ballons lachés ont atteints les gammes d’altitudes 30-33 et
33-36 km) ce qui peut avoir pour effet de renforcer la dispersion des extinctions.
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Cette augmentation des extinctions pourrait s’expliquer en partie par P'efficacité de captage décrite par
Renard et al. (2016a). La surestimation des concentrations liée aux conditions d’isocinétisme augmente avec
Paltitude, d’un facteur de 1,9 = 0,4 et de 2,4 £ 0,6 sur le rapport d’isocinétisme (noté R ; voir chapitre 3.1.5)
pour les particules de 10 pm respectivement a 10 et a 30 km. La valeur moyenne est 'effet du prélevement
subisocinétique tandis que Iincertitude associée sur ces facteurs est liée a I'incertitude sur orientation du
tube de prélevement (voir Figure 3.7). Il n’est pas possible d’affirmer pour le moment que 'augmentation
des extinctions mesurée par LOAC soit 'effet de Iefficacité de captage. L’efficacité de captage augmentant
avec l'altitude pour les particules microniques et que ces particules qui contribuent le plus sur le calcul de
Pextinction permettrait de justifier une correction liée a l'isocinétisme. Cette correction n’est pas pour le
moment établie car elle nécessiterait plus d’information sur l'orientation réelle du tube de prélevement en
vol, information que nous ne possédons pas pour les vols passés, ainsi que des tests de sensibilité pour le
systeme LOAC en condition de vol (par exemple entre deux LOAC sous ballon possédant des prélevements
orientés différemment). Cependant, cette augmentation n’est pas nécessairement un biais.

L’existence d’une couche de particules non purement sulfatées au-dela de 30 km est reportée par plusieurs
auteurs. Des mesures avec le compteur d’aérosol STAC sous ballons en régions tropicales, moyennes
latitudes et polaires montrent des augmentations de la concentration de particules a ces altitudes (Renard et
al., 2010). Les mesures SAGEII dans la période 2000-2005 montrent un renforcement du rapport
d’extinction centré sur 30 km (Vernier et al., 2011b). Neely et al. (2011) associe ce renforcement des
extinctions a la présence de smoke particles, en montrant qu’il faut ajouter dans la simulation WACCM une
population de particules provenant des altitudes d’ablation vers 80 km pour tendre vers les extinctions
SAGE II (Figure 4.16) (nous rappelons que la simulation WACCM utilisée dans cette étude rend compte
seulement des particules sulfatées). Hervig et al. (2009) montre que la contribution en extinction des smoke
patticles devient supérieure a celle des particules sulfatées lors d’un cas d’étude sur un profil a 65°S de
latitude (Figure 4.17).
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Figure 4.16 : Profils verticaux des extinctions a 525 nm zonales moyennes de SAGEII pour la période 2000-2005 aux
latitudes moyennes et tropicales comparées aux sorties du modele WACCM avec et sans la contribution des smoke patticles
(Neely etal,, 2011)

Les simulations utilisées par Hervig et al. (2009) donnent des concentrations en nombre de particules de
diameétres de 0,1 a quelques nm de 'ordre de 30 a 100 particules par cm?, qui sont bien trop faibles pour
produire une concentration détectable par LOAC (limite de détection LOAC ~ 0.6 cm de diametres
supérieurs a 200 nm par gamme de 3 km). Il semble difficile d’affirmer que LOAC détecte ces smoke
particles a partir de 30 km en moyenne sur les 3 ans de données présentées.
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Figure 4.17 : Profil d’extinction a 1037 nm mesuré par SOPHIE (points noirs) le 20 juin 2008 2 65°S
comparé aux simulations de CHEM2D et de WACCM respectivement en courbes pleine et
discontinue pour deux compositions de smoke particles différentes représentées par les couleurs bleues
et rouges. La courbe pleine orange représente les particules sulfatées simulées (Hervig et al., 2009)

De plus, §’il s’agit de smoke particles, les extinctions calculées a partir des mesures LOAC sont
potentiellement sous-estimées si 'on tient compte du caractere absorbant de ces particules. En modifiant
les propriétés optiques des particules dans le calcul des extinctions LOAC, celles-ci seraient encore plus
importantes d’environ un facteur 2. Une étude de sensibilité est en cours d’analyse.

4.2.5 Conclusion sur la comparaison des extinctions LOAC avec des données
indépendantes

La moyenne des extinctions LOAC est cohérente avec les données satellites, lidar sol et modele jusqu’a
24 km. La moyenne des extinctions LOAC est de l'ordre de grandeur de sa dispersion, cela rend difficile
Pinterprétation de Iallure verticale de la moyenne des extinctions, notamment la structure de 'augmentation
vers 30 km.

Les principales limites de cette inter-comparaison résident dans les représentativités spatiales des données.
La dispersion des données LOAC est tres importante devant celle des données indépendantes et il est
difficile de conclure sur la ou les causes de cette dispersion.

Si cette dispersion sur 3 ans est réelle et quil y a effectivement une grande variabilité du contenu des
aérosols stratosphériques d’un vol LOAC a l'autre sur 15 jours (ou moins comme le montrent les données
lors de la campagne ChArMEXx), faire un suivi des aérosols stratosphériques avec un seul vol tous les 15
jours n’est pas suffisant. L'inter-comparaison de deux LOAC sous deux ballons lachés a 1 minute d’intervalle
montre une dispersion plus importante des concentrations que la répétabilité inter-instrumentale établie en
laboratoire, mais cependant moins importante que la dispersion des données sur 3 ans.

4.3 Retraitement des données LOAC — version novembre 2016

Le jeu de données LOAC sous ballons météorologiques présenté précédemment dans cette étude a été
retraité au cours du mois de novembre 2016. Ce retraitement tient compte des conclusions obtenues a partir
de lanalyse des données et des résultats de l'inter-comparaison avec les données satellites, lidar sol et
modele ; a savoir la présence de sursauts de concentrations qui semblent liés aux rayonnements cosmiques
et 'influence non-négligeable de la variation de température sur le contréle du bruit. Ce retraitement est
effectué par Jean-Baptiste Renard par réanalyse manuelle des données brutes d’une part et par introduction
de criteéres automatisés dans le programme de post-traitement d’autre part.

Par rapport a la version précédente, la version des données LOAC de novembre 2016 contient les
modifications suivantes :
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e Suppression des données ou interviennent des sursauts considérés comme étant produits par
linteraction avec le rayonnement cosmique dont I'influence est inférieure au critére utilisé dans
le traitement automatique.

e Troncature des dernieres minutes de données obtenues lorsquun contréle du bruit intervient
trop longtemps apres I’éclatement du ballon.

e Rejet de données lorsque la variation du bruit est trop importante entre deux controles de bruit
quelle que soit I'altitude.

e Rejet des controles de bruit anormaux dus a des perturbations extérieures.

e Rejet du vol de mai 2013, apres la découverte d’un probléme instrumental.

Le retraitement de novembre 2016 est un réexamen des données brutes pour les faibles concentrations en
stratosphére qui sont plus sensibles aux sursauts de faibles amplitudes et pour de forts gradients du bruit
électronique. Les résultats obtenus avec ce retraitement sont donnés selon les mémes représentations
graphiques que précédemment. La période considérée differe légerement puisque le vol de mai 2013 est
désormais rejeté, nous considérons dans ce nouveau traitement la période de juin 2013 a aott 2016. Les
figures 4.18, 4.19, 4.20, 4.21 et 4.22 sont respectivement les mises a jour des figures 4.5, 4.6, 4.9, 4.13 et
4.14.

Entre la version précédente datant de juillet 2016 et celle-ci, les tendances moyennes et médianes verticales
sur 3 ans sont globalement les mémes jusqu’a 25 km (Figure 4.18). Les distributions des extinctions par
gamme de 3 km demeurent non-gaussiennes (médiane inférieure a la moyenne) ce qui témoigne toujours
d’une majorité de valeurs d’extinction de I'ordre de quelques 104 km-! et d’une proportion moins importante
d’extinctions de plus grande intensité organisées en fines structures de faibles amplitudes verticales. Au-dela
de 25 km, le traitement de novembre 2016 conduit a faire disparaitre le léger renforcement d’extinction
précédemment visible entre 28 et 36 km. Dans ce nouveau traitement, la médiane des extinctions est
constante avec l'altitude a partir de 28 km, supérieure a la moyenne des extinctions résiduelles établies en
laboratoire et inférieure a cette moyenne plus 1 écart type (Uextinction résiduelle et la limite de détection
étant respectivement de 4,5.10- et 8,1.10-> km'). La médiane des extinctions au-dessus de 28 km est réduite
d’environ 4.10-> km! passant de 1,2.10# a 8.10°> km'!- Les moyennes en tenant compte ou pas du critére
Pinatubo décroissent légérement a partir de 28 km.

La comparaison temporelle des données LOAC retraitées avec les données satellites, lidar sol et modeéle
en moyenne sur 3 km d’altitude de 15 a 30 km d’altitude (Figure 4.19) révele les mémes tendances qu’avec
la version précédente avec une proportion moindre de valeurs d’extinctions importantes. Il demeure
toutefois une variabilité des données LOAC importante que nous attribuons en partie a 'aspect local de la
mesure. La comparaison de l'allure verticale moyenne sur la période 2013 a 2015 des extinctions LOAC et
des données satellites, lidar sol et modele (Figure 4.20) est quasiment inchangée jusqu’a 25 km. Au-dela, les
données LOAC sont en moyenne supérieures aux données de mesure a distance.

La version novembre 2016 des données LOAC présente moins de sursauts et des extinctions moyennes
légerement inférieures a la version précédente. Les extinctions médianes n’évoluent cependant que tres peu.
Les données de cette version convergent en moyenne stratosphére vers une valeur d’extinction de l'ordre
de 104 km! constante avec altitude. En I’état actuel de nos connaissances sur le fonctionnement du LOAC
utilisé sous ballon météorologique et en conditions de fond stratosphérique, il est difficile d’affirmer sans
réserve que linstrument converge vers lextinction résiduelle. Cependant, P'existence de cette extinction
résiduelle permettrait d’expliquer en partie la tendance moyenne des extinctions LOAC supérieure aux
extinctions satellites, lidar sol et modele a partir de 28 km d’altitude et constante avec l'altitude. A cet effet
s’ajouterait la contribution de perturbations demeurant a ces altitudes mais non diagnostiquées dans notre
retraitement.

En conclusion, la comparaison des extinctions moyennes LOAC sur 3 km en tenant compte du critere
Pinatubo avant le retraitement et apres (Figure 4.23) montre que ce retraitement introduit un décalage vers
des extinctions plus faible d’environ 3 a 4.10-> km'!. Ce décalage permet de faire converger les données
LOAC sur les données satellites, lidar sol et modéle en basse stratosphére mais ne corrige pas les conclusions
sur la convergence des données vers une valeur d’extinction résiduelle a partir de 27 km.
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Figure 4.18 : Profils verticaux des 9 vols LOAC moyens par minute exptimés en concentration cumulée — données issues du
retraitement de novembre 2016. La courbe discontinue orange est teprésentative de la moyenne de concentration cumulée
résiduelle sur 1 minute établie en laboratoire. Ia zone grise représente la variation a 1 o de la concentration résiduelle. Ia limite de
la zone grise vers 0,8 cm représente la limite de détection en concentration cumulée sur 1 minute. Chaque numéro est relatif a

un vol dans la période juin 2013 a aott 2016
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Figure 4.19 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exptrimés en extinctions calculées a 532 nm pour des
particules sphériques d’indice de réfraction représentatif de gouttelettes d’acide sulfurique — données issues du retraitement
de novembre 2016. Chaque numéro est relatif a un vol dans la période juin 2013 a aoat 2016+
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Figure 4.20 : Profils verticaux moyen et médian pour les 95 vols LOAC exptimés en extinction moyen sur 3 km. Le critére
Pinatubo est représenté en vert pointillé. Les courbes bleues teprésentent les moyennes de distributions des extinctions
moyennes par 3 km (trait plein sans tenir compte du critere Pinatubo, trait pointillé en excluant les valeurs supérieutes aux
extinctions du Pinatubo). La courbe violette est la médiane des distributions par 3 km. La courbe discontinue rouge indique
la moyenne sur 10 minutes des extinctions résiduelles. Les courbes jaunes représentent la dispersion 1 o de la moyenne des
extinctions résiduelles sur 10 minutes. Les profils gfis sont les profils LOAC en extinction 1 minute. Le nombte de vols pris
en compte pour produite les moyennes 3 km est représenté par la courbe noire a droite
Données LOAC version novembre 2016
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Figure 4.21 : Evolution temporelle des extinctions moyennes par bande de 3 kilométres vov::mE:;\RT;r::aeu - -
pour les données OMPS, WACCM, OSIRIS, LOAC, lidar OHP et lidar CALIOP. Les
courbes discontinues rouge et verte représentent respectivement la moyenne des
extinctions résiduelles 10 minutes et le critére Pinatubo. Ia zone grise représente la
moyenne des extinctions sur 10 minutes résiduelle + 1 o
Données LOAC version novembre 2016

= OSIRIS Ext. 532 nm
o LOAC Ext. 532nm 0.2—>10um
= OHP Ext. 532nm

© Caliop zonal Ext. 532nm

112



4.3 Retraitement des données LOAC — version novembre 2016

40 - - -~ — —
40 LR UNRE AL | T T T T T TTTTIT OMPS WACCM
Moy sur periode 2013/15 sk
Zone de comparaison France T T
= =3
8 20F {182
35k 5 2 2
: E E
: 10F 10F
o] = 0 -t
107 10 10™ 107 10 107 10° 107 10 10" 107 1072 107" 10°
30 - Extinction [km™') Extinction [km™']
40 40 [T
OSIRIS OHP

[
o

Altitude [km]
N
o
Altitude [km]
N
o

Altitude [km]
N
w
T

10 10 E
20+ 5 (1] SRR SO TR, S o Ol sl il
10°* 10 10 107 107 107 10° 10°* 10 10 107 10 107" 10°
== WACCM Extinction [km™'] Extinction [km™")
[l 40 40
e s LOAC CALIOP
== OSIRIS
15_-—-CALIOP o ’_30- 1 ,_.30- 1
= OHP § é
B—=8 LOAC moy 73. vols Ext LOAC 8 20 { 8 20f E
@ LOAC moy crit P 0.2=54ib 2 2
@ - €1 LOAC mediane 73 vols | =" =" #n =< <
1 10 ) IR BT BT BRI 19 10k 1
-6 -5 -4 -3 -2
10 10 10 10 10 0 ) SO O O SO
10° 10°* 10 107 10 107 107" 10°

Extinction [km™']

. . -1 F God GG
Extinction [km™'] 10T nction fm )

Figure 4.22: A gauche : allures verticales moyennes par bande de 3 kilométres des extinctions au-dessus de la France pour la
période 2013-2015 des 6 valeurs indépendantes. Profil moyen pour tous les vols LOAC (trait plein noir), moyenne en tenant
compte du critére Pinatubo (Crit P) (courbe discontinue noite) et médiane (courbe discontinue grise). A droite : allures
moyennes par kilométre des 6 jeux de données représentés individuellement afin de rendre compte de la dispersion des
données et la moyenne de P'extinction par bande de 3 kilometres est reportée sur chaque figure par une ligne noire. Pour
LOAC la courbe verte continue et discontinue représentent respectivement la moyenne et la médiane 3 km
Données LOAC version novembre 2016
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Figure 4.23 : Profils verticaux des extinctions moyennes sur 3 km des données LOAC en tant compte du critere Pinatubo avant
le retraitement de novembre 2016 (courbe pleine noire) et apres le retraitement de novembre 2016 (courbe discontinue noire)
comparés aux autres données WACCM, OMPS, OSIRIS, CALIOP et OHP. Les barres d’incertitudes sur les données LOAC
sont représentées pour les données apres le retraitement et pas sur les données avant le retraitement pour plus de lisibilité
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5 Caractérisation des sources de la variabilité des aérosols
stratosphériques

A travers différents cas d’étude, nous présentons une série de sources influengant la variabilité des aérosols
stratosphériques et leur caractérisation que nous avons pu réaliser a 'aide du LOAC. Nous organisons
Pexposé de ces cas d’étude en décrivant dans un premier temps les sources se trouvant en tropospheére puis
les sources au sein de la stratosphere.

5.1 Les sources troposphériques

5.1.1 Sources volcaniques

a. Caractérisation in situ de particules volcaniques dans un panache « jeune »

Les mesures in situ des aérosols volcaniques sont nécessaires afin de mieux comprendre les processus qui
gouvernent ’évolution des panaches. La physique et la chimie des émissions ainsi que la détermination de
la hauteur d’injection des aérosols volcaniques sont deux informations clés des modeéles de dispersion en
troposphere tout autant qu’en stratosphere. La plupart des études portant sur la mesure in situ sous ballon
ou en avion de la composition des aérosols volcaniques sont réalisées sur des panaches relativement agés,
physiquement et chimiquement évolués (Jégou et al., 2013 ; Marenco et al., 2011). II existe peu d’études
portant sur la caractérisation in situ des aérosols pres des sources et aucune ayant réalisé de mesures in situ
du profil vertical de la structure d’un panache proche de la zone d’émission.
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Figure 5.1 : A gauche, photographie du panache du Holuhraun prise le 22 janvier 2015 a 14 TU. a) panache condensé, b) panache
non-condensé, ¢) nuage glacé de haute altitude. La droite rouge discontinue représente schématiquement la trajectoire verticale du
ballon ayant traversé le panache 7 heutes aptés que le cliché ait été pris. A droite, représentation des paramétres mesurés lors de
Pascension du ballon : concentration cumulée de particules (de diametres de 0,2 2 100 um) en noi, vitesse verticale du ballon
météorologique en rouge, et humidité relative en bleu. 6 zones verticales sont déterminées en fonction de ces parametres et sont
représentées par des rectangles gris afin de faciliter Ia description du profil (Adaptée d’apres Vignelles et al. 2016)

Méme si elle n’a pas affecté le contenu en aérosols de la stratospheére, ’éruption du volcan islandais
Holuhraun situé au nord du glacier Vatnajokull, entré en activité le 31 aoat 2014 (Gislason et al., 2015), a
été 'occasion de produire une mesure afin de disposer d’une base de référence en termes d’échantillonnage
de panache volcanique par le LOAC. Nous décrivons les principaux résultats obtenus lors d’une campagne
de mesure en Islande en janvier 2015 ou un LOAC sous ballon météorologique a traversé le panache du
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cratere Baugur (64°52'N, -16°49’E) lors de Iéruption du Holuhraun a une distance d’environ 8 km. Ces
travaux font 'objet d’une publication : Vignelles et al., 2016. La réussite de ce lacher de ce ballon est un
résultat en soi, nous démontrons qu’il est possible d’effectuer un profil LOAC a moins de 8 km d’un volcan
en éruption, de nuit, par des températures inférieures a 0°C, sous
un vent moyen au sol supérieur a 10 m.s!, par seulement 3
personnes dont deux non formées a la technique LOAC. De plus,
le systeme de réception des données de vol était alimenté sur la
batterie du camion d’expédition polaire, indispensable pour
rejoindre ce site de lancement isolé a plus d’une journée de route
dans des conditions particulierement difficiles.

Matiére absorbante
Gouttelette liquide
Particules glacées

Non identifiées

L’analyse du profil de concentration en particules cumulées sur
les 19 gammes de tailles LOAC comparé avec les parameétres de
vitesse du ballon ainsi qu’avec I’humidité relative mesurés lors de
'ascension du LOAC a travers le panache permet de déterminer
6 zones sur le profil vertical (Figure 5.1). Les 4 premicres zones
représentent : zone 1 conditions de fond sous le panache, zone 2
panache non-condensé, zone 3 panache condensé, zones 4 et 5
conditions de fond au-dessus du panache tandis que la zone 6 est
identifiée comme un nuage glacé.

Altitude [km]

La distinction du panache en deux parties non-condensée et
condensée est cohérente a 'observation visuelle du panache ainsi
que par la mesure in situ (zone 1 et 2 Figure 5.1). Au plus prés du
cratere, le panache est brun et non-condensé, puis lors de son
ascension et de son évolution physico-chimique, celui-ci se
condense.

Niveau du sol

0.2 0.5 0.9 5.012.5 20 100
Gislason et al. (2015) considerent que I’éruption du Holuhraun,

de par son caractere principalement effusif, n’a émis qu’une

quantité trés minime de cendres volcaniques. Le terme d’effusif ~ Figure 5.2 : Profil de typologie par groupe
fait référence au volcan produisant des coulées de lave et un  degammes de taille lors de Pascension du
dégazage contraitement a un volcan éruptif produisant un ~ OACautravers du panache volcanique
panache de cendres et de gaz. Le LOAC attribue 2 la partie brune du Holuhraun (groupe de 3,gar?mffs de

du panache (zone 2) une typologie relative a4 une matiére tailes successives ; adaptée dapres
absorbante (Figure 5.2). Les aérosols volcaniques preés de leur Vignelles etal. 2016)

émission sont tres réactifs et les particules soufrées peuvent étre

produites par oxydation pres des sources magmatiques a haute température (Ilyinskaya et al., 2012; Roberts
et al., 2014). Quoi qu’il en soit, les typologies sont clairement différentes en zones 1 et 2 et permettent
d’affirmer que le LOAC est capable d’identifier différents types d’aérosols. Le rayon effectif moyen pour la
partie non-condensée du panache a été déterminé a 0,17 + 0,02 pm selon la définition de Hansen et Travis
(1974).

Groupe de gamme de taille [um]

L altitude de la limite supérieure du panache est déterminée avec précision lors de la mesure in situ LOAC.
Cette altitude est comparée avec la mesure indépendante fournie par IASI (Infrared Atmospheric Sounding
Interferometer), instrument mesurant ’émission infrarouge de 'atmosphere a bord du satellite MetOp
(Meteorological Operational). Les deux mesures d’altitude donnent un encadrement de I'altitude supérieure du
panache au-dessus du niveau de la mer entre 2,7 et 3,1 km pour LOAC et 2,9 et 4,1 km pour IASL
L’incertitude de 'altitude du panache déterminée par IASI est propre a la méthode de détection a distance
(Carboni et al., 2012, 2016), tandis que celle de LOAC est limitée par la fréquence d’échantillonnage
combinée a la vitesse du ballon ainsi que par les aspects dynamiques du panache. A partir de 2,8 km
d’altitude, le panache condensé disparait et le LOAC enregistre une concentration représentative de la
condition de fond. Cependant, a 3,1 km, le LOAC mesure une forte augmentation du méme ordre de
grandeur que celle du panache condensé. Nous associons cette couche d’épaisseur d’environ 600 m a une
langue du panache formée probablement par la dynamique turbulente du panache (Figure 5.3). Cette mesure
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montre que Pestimation des altitudes des panaches dans les premiéres minutes apres leur émission, peut étre
difficile a déterminer par la variabilité méme de cette altitude.

11 est possible de donner une estimation du flux de particules par la mesure in situ LOAC lorsqu’on la
combine avec une mesure du flux et de la concentration de SO,. La mesure de SO utilisée dans cette étude
est fournie par un DOAS (Differential Optical Absorption Spectroscopy) qui réalise une mesure spectrale
d’absorption automatisée en poste fixe au sol pres du cratere (Galle et al., 2010). Cette estimation du flux
de particules est valable seulement a une distance donnée par rapport au cratére et représentative du moment
ou le radiosondage a été effectué. Cette limitation est introduite d’une part par la grande variabilité spatio-
temporelle des concentrations de particules qui existe au sein d’un panache volcanique et d’autre part par la
mesure ponctuelle qu’effectue le LOAC lors de 'ascension. Le flux de particules est estimé étre de 'ordre
101> particules par seconde de diameétres compris entre 0,2 et 100 um avec une incertitude de 'ordre d’une
magnitude. Cette approximation est faite en établissant le ratio entre le nombre de particules et la masse de
SOz (ce ratio est de I'ordre de 5.10'2 particules par kgsoz en utilisant le flux et la concentration massique
mesurés par le DOAS).
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Figure 5.3 : Profil de concentration par gamme de taille lors de
Pascension du LOAC au travers du panache volcanique du Holuhraun
(résolution 10 secondes ; adaptée d’apres Vignelles et al. 2016)

Cette estimation du flux de particules est tres incertaine et doit étre considérée comme une démonstration
technique plus qu'une donnée scientifique. Il est envisagé de pouvoir réduire cette incertitude en combinant
les résultats de plusieurs radiosondages a différentes distances par rapport au cratére avec un modele
physico-chimique de I’évolution du panache. L.a mesure de la concentration en SO, embarquée sur la méme
nacelle de vol que le compteur d’aérosol pourrait également réduire considérablement la dispersion du
résultat. La possibilité d’utiliser des capteurs électrochimiques type Alphasense pour caractériser les
panaches volcaniques a été démontrée par Roberts et al. (2012). L’établissement d’un ratio du nombre de
particules par la masse de SOz pourrait permettre dans le futur d’estimer par la mesure de la concentration
de SOz (beaucoup plus généralisée que la mesure de la concentration en particules) des flux de particules
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émis pat les volcans. Connaissant la masse de particules émise patr les volcans, il serait possible de
contraindre encore un peu plus le cycle de vie du soufre notamment en stratosphére (Kremser et al., 2016).

b. Caractérisation du panache stratosphérique du Calbuco au-dessus de Ille de la Réunion

N. Beégue (maitre de conférences au LACy Laboratoire des Cyclones, Université de la Réunion), en
collaboration avec le LPC2E étudie le panache du Calbuco lors de son passage au-dessus de la I'lle de la
Réunion.

Le Volcan Chilien Calbuco (-41°N , -72°E) est entré en éruption le 22 avril 2015. Les obsetrvations faites
par IASI ainsi que par CALIOP au cours des semaines suivant ’éruption montrent qu’une partie du panache
a atteint la stratosphere jusqu’a une altitude comprise entre 14 et 18 km. Les données IASI permettent
d’estimer qu’une masse d’environ 0,4 Tg de SO: est injectée en stratosphere, ce qui représente une éruption
de faible amplitude en comparaison avec le Pinatubo ayant injecté 20 Tg de SO en stratosphere. Cela place
le Calbuco comme une éruption faible comparée au Pinatubo et environ d’un facteur 2 inférieure aux
précédentes éruptions des 50 dernieres années (~1,7 Tg pour le Kasatochi en 2008, 0,9 Tg pour le Sarychev
en 2009, 1,3 Tg pour le Nabro en 2011, Carn et al., 2016).

La trajectoire de la partie stratosphérique du panache est restée comprise entre les latitudes -15 °N et -
50°N selon les deux satellites. Le passage du panache au-dessus de la Réunion (-21°N, 55°E) a coincidé avec
la campagne de mesure MORGANE (Maido Obseratory Gas Aerosols NDACC Experiment) organisée au LACy
(Laboratoire des Cyclones a Saint-Denis de la Réunion). Cette campagne de validation du site NDACC
réunionnais a permis la réalisation de mesures lidar et la caractérisation de laltitude du panache en
stratosphere. Le lacher d'un LOAC sous ballon météorologique a été réalisé sur alerte le 19 mai 2015.
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Figure 5.4 : Données LOAC pour le vol du 19 mai 2015 depuis I'le de la Réunion. A gauche, profil vertical de la
concentration cumulée. A droite, distribution des volumes dans la zone d’altitude ou se trouve le panache volcanique
(Begue et al,, en cours de soumission)

Les mesures LOAC permettent de déterminer le rayon effectif des particules composant le panache a la
date du 19 mai 2015. Un rayon effectif de 0,16 + 0,02 um est déterminé d’apres les mesures LOAC et selon
la définition de Hansen et Travis (1974). Cette estimation est de ordre des rayons effectifs déterminés pour
I’éruption du Sarychev avec des mesures de 8 vols STAC (0,18 £ 0,02 um, Jégou et al., 2013). La valeur du
rayon effectif mesuré par LOAC dans le panache du Calbuco est cohérente avec la relation établie par
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Arfeuille et al. (2014) entre le rayon effectif et la masse injectée par une éruption (Figure 2.6) si on extrapole
la relation a une masse de 0,41 Tg de SO; injectée en stratosphere.

Le signal rétrodiffusé du lidar 355 nm NDACC Réunion, détecte le panache du Calbuco entre 18 et 19
km d’altitude tandis que le LOAC le détecte entre 17 et 19 km. La différence d’altitude peut étre expliquée
par la relativement faible coincidence spatio-temporelle des mesures, la variabilité a petite échelle du panache
étant peu connue. Le lidar renseigne sur la tendance moyenne du panache et les données doivent étre
moyennées pendant un temps significativement long par rapport a la représentativité temporelle de la
mesure LOAC. Bien qu’il existe des différences de représentativité sur ces deux techniques, la comparaison
est encourageante.

Beégue etal. (en cours de soumission) analysent la variabilité de ’altitude du panache ainsi que de I'épaisseur
optique a travers les barriéres dynamiques tropicales. Le panache du Calbuco a été injecté dans la zone de
surf (Plumb, 2002; Polvani et al., 1995). Le logiciel DyBAL (Dynamical BArrier Location), développé par le
Laboratoire LACy permet la détection de la position des barriéres dynamiques (Portafaix et al., 2003) et la
caractérisation de la zone de surf.

Cette étude montre que la variabilité des aérosols stratosphériques au-dessus de Ille de la Réunion est
influencée au niveau planétaire par les éruptions volcaniques et modulée au niveau régional par Pactivité des
ondes de Rossby qui déforment les barriéres dynamiques. Les mesures LOAC et lidar montrent également
qu’il existe également une variabilité de plus petite échelle modulant Ialtitude du panache sur quelques jours.
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Figure 5.5 : Coefficient de rétrodiffusion du lidar 355 nm Tle de la Réunion le 19 mai 2015
(Begue et al,, en cours de soumission)

5.1.2 Mousson indienne

L’origine anthropique des aérosols et son importance sur 'augmentation de I’épaisseur optique en basse
stratosphere est encore débattue (Hofmann et al., 2009 ; Neely et al., 2013). L’influence de la mousson sur
le contenu en aérosols dans la basse stratosphére et dans la région couverte par 'anticyclone de la mousson,
est maintenant démontrée (Bergman et al., 2013; Morwal et al., 2012; Vernier et al., 2011a). Cependant, les
propriétés optiques et les quantités de particules traversant la tropopause lors de ces événements ne sont
pas encore complétement décrites. Vernier et al. (2015b) estiment que la partie inférieure de PATAL (Asian
Tropopanse Aerosol Layer) est composée de particules carbonées et sulfatées. Dans la partie supérieure, la
proportion de sulfates par rapport au carbone est supposée augmenter. Le développement du continent
asiatique et l'utilisation des ressources fossiles émettrices de pollutions gazeuse et particulaire est en

119



5 Caractérisation des sources de la variabilité des aérosols stratosphériques

constante augmentation. La mousson indienne est depuis quelques années le centre de nombreux intéréts
scientifiques car ce phénomene est une voie d’intrusion d’air troposphérique en stratosphere (SPARC, 2006;
Vernier et al., 2015b).

Lors de la campagne BATAL 2015 (Balloon Asian Tropopause Aerosol Layer) 3 vols LOAC a quelques heures
d’intervalle ont été réalisés pendant le mois d’aout depuis Bénares en Inde (25°N , 82°E).

L’un des vols LOAC a été fait a bord d’une nacelle poly-instrumentée embarquant un COBALD (Compact
Optical Backscatter Aerosol Detector). Le COBALD est un mini détecteur d’aérosols fonctionnant sur le principe
de la mesure de rétrodiffusion de deux émissions lumineuses (Brabec, 2007). Il est utilisé pour rendre compte
de I’épaisseur des cirrus et de leur répartition saisonniere (Cirisan et al., 2014).

Le profil des concentrations des particules de diametres supérieurs a 5 pm selon LOAC comparé aux
rapportts de diffusion COBALD identifie une forte augmentation entre 11 et 15 km, attribuée a un cirrus.
Une seconde augmentation entre 16 et 17 km est également détectée par les deux instruments (Figure 5.6).
L’étendue verticale de cette augmentation n’est pas la méme pour les deux instruments utilisant des
techniques de mesures tres différentes. Cette seconde augmentation est identifiée comme étant PATAL. Les
données sont en cours d’analyse mais semblent indiquer que PATAL peut également étre constituée de
particules de diametres supérieurs a 5 um a des concentrations de I'ordre de 10! cm™ d’apres les mesures

LOAC.

Ces résultats sont tres préliminaires, et nécessitent une analyse conjointe avec les autres observations
menées lors de la campagne BATAL 2015.
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Figure 5.6 : Profils verticaux de la concentration du mode grossier mesuré par LOAC (courbe noire)

et du rapport de rétrodiffusion aux longueurs d’ondes 455 et 870 nm mesurés par COBALD (courbe
bleue et rouge) lots de la campagne BATAL depuis Bénares en Inde
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5.2 Origines stratosphériques de la variabilité

5.2.1 Variation de Pextinction stratosphérique au-dessus de la France

Le contenu en aérosols stratosphériques au-dessus de la France pourrait étre modulé a la fois par des
phénoménes relativement périodiques comme la mousson indienne et le vortex polaire (annuels), la
ventilation du réservoir tropical par la QBO (biannuelle) mais également pas des événements de relativement
faibles intensités et d’apparitions erratiques qui se révelent étre des acteurs importants (volcans, feux de
forét, rentrées météoritiques d’importances) lors des périodes de fond telles que les années étudiées dans ce
travail de cette these. Au travers de la série temporelle des mesures LOAC et des données indépendantes

détaillées au chapitre 4, nous analysons la variabilité du contenu en aérosols au-dessus de la France pour la
période 2013-2016.

Les parametres dynamiques révelent une périodicité annuelle assez répétable et visible sur les données
assimilées ’ERA-Interim (ECMWT) lors de la période 2013-2015. La Figure 5.7 représente les dépendances
verticale et temporelle de la température de I'air et du vent zonal moyen dans la zone de comparaison au-
dessus de la France (38°N ; 50°N et -6°N ; 10°N). Nous distinguons schématiquement deux phases : une
phase d’été ou les vents zonaux sont d’est et une phase d’hiver ou les vents sont d’ouest (Figure 5.7 B). La
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Figure 5.7 : Dépendance verticale et temporelle des parametres dynamiques au-dessus de la France
selon les données ERA-Interim ECMWF (dans la zone de comparaison 38°N ; 50°N et -6°N ;
10°N). En haut, température de air. En bas, vitesse du vent zonale
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vorticité potentielle (PV, modele MIMOSA, Figure 5.8) est corrélée avec les phases d’été et d’hiver a partir
de 21 km au-dessus de la France.

La phase d’été (mi-avril 2 mi-aolt) se caractérise par un gradient vertical de température croissant de 30 a
50 km d’altitude (Figure 5.7 A), des vents zonaux d’est et une vorticité potentielle présentant peu de variation
dans le temps (Figure 5.8).

La phase d’hiver (mi-aoat a mi-avril) est représentative d’une période perturbée ou les vents zonaux
peuvent s’inverser en quelques jours a partir de 20 km d’altitude (exemple hiver 2014-15 Figure 5.7). La
vorticité potentielle peut y évoluer rapidement (notamment au-dessus de 15 km Figure 5.8) témoignant
d’une variation des barri¢res dynamiques (les valeurs de PV élevées sont associées a la présence de masses
d’air polaire). De plus, la phase d’hiver ne se présente pas comme une phase prévisible et répétable.

L’hiver 2013-2014 est marqué par une rapide augmentation de la température a partir de janvier 2014 en
moyenne stratosphere (30-35 km de -60 a -40 °C environ, Figure 5.7 A). Un changement brutal de la PV est
corrélé a ce changement de température. Cette chute de la température en moyenne stratosphére n’apparait
pas lors de Thiver 2014-2015. L’évolution temporelle de la PV ne s’effondre pas mais montre plutdt un pic
important sur quelques jours.
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Figure 5.8 : Vorticité potentielle moyenne au-dessus de la France pour 3 altitudes : A) environ 18 km,
B) environ 21 km, C) environ 28 km. Données extraites du modele MIMOSA

Lors de I’hiver 2013-2014 le vortex polaire arctique a eu tendance a se positionner au Nord de 'Europe
et a se maintenir circulaire jusqu’a mi-décembre. A partir de mi-décembre, la forme du vortex s’est
maintenue « allongée » au-dessus du pole, s’étendant entre le Groenland et le Nord de ’Oural. L’hiver 2014-
2015 est différent. Lors du début du mois de janvier 2015, le vortex arctique s’est étendu jusqu’au Sud de
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I’Europe en moyenne stratosphere avant de quasiment disparaitre. La Figure 5.9 représente la forme du
vortex polaire pour les jours du 5 janvier des années 2014, 2015 et 2016. ’année 2016 est aussi montrée
pour illustrer la diversité des situations. La Figure 5.10 représente la position du vortex vers 28 km d’altitude
(950K) et est donnée pour illustrer ’évolution dans le temps du vortex. On remarque que pour ces trois
hivers, la France est plus ou moins influencée par le vortex. Lors des hivers 2013/14 et 2015/16, le bord du
vortex est plutdt positionné au nord de 'Europe, tandis que pendant ’hiver 2014/15, le vortex a pénétré
loin dans les latitudes moyennes.

La Figure 5.11 représente en concordance de temps et du haut vers le bas le vent zonal vers 28 km, la
vorticité potentielle vers 28 km, Pextinction OMPS, l'extinction WACCM, lextinction lidar OHP et
Pextinction LOAC. Les représentations du vent zonal, de la vorticité, de 'extinction OMPS et WACCM
sont comparables entre elles car elles sont données comme des moyennes journaliéres sur la France (selon
la zone de comparaison telle que définie au chapitre 4). Les extinctions lidar OHP et LOAC sont
représentées sur la Figure 5.11 par leur moyenne mensuelle. L’évolution de I'extinction LOAC est présentée
sur la Figure 5.11 apres un filtrage vertical médian sur 5 points de chaque profil individuel puis un lissage
par une moyenne glissante sur 3 points dans le temps afin de retirer les sursauts et perturbations. Nous
présentons ainsi « enveloppe » de la variation de I'extinction LOAC hors événements intenses d’échelle
tres locale (d’origine instrumentale ou non).

05 janver | 2014 015 016

675K 550K

950K

Figure 5.9 : cartes de PV de 'hémisphere nord représentant la position du vortex polaite pour le 5 janvier 2013, 2014 et
2015 a trois niveaux d’altitudes 550K (18 km), 675K (21 km) et 950K (28 km). Le point jaune représente la position de la
France, sa surface est de 'ordre de grandeur de la zone utilisée pour comparer les données

Les données moyennes WACCM et OMPS sont plutét corrélées entre elles ainsi qu'avec les données
dynamiques (vent et PV), les phases d’hiver et d’été sont bien marquées. Les données OMPS et WACCM
présentent des augmentations du contenu en aérosols au-dessus de 25 km tous les hivers plutot corrélées
avec les augmentations de PV signant I'effet de la présence du vortex polaire (ou de structures filamentaires
au-dessus de la France). OMPS révele des maximums d’extinctions en aérosols tous les hivers dans la basse
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stratosphere, particuliecrement en 2015 et 2016. Une hypothése qui demeure a confirmer serait que le vortex
polaire, a 'intérieur duquel le contenu en aérosols s’avere plus important qu’a lextérieur (Curtius et al., 2005;
Weigel et al., 2014) au moins en dessous de 20 km, influe a I’échelle de 'hémisphére nord. Le modele
WACCM ne simule pas clairement cette saisonnalité dans la basse stratosphere, peut-étre en raison de
lorigine météoritique de ces particules qui ont été observées a ces altitudes (Curtius et al., 2005 ; Weigel et
al,, 2014) et non prises en compte dans la simulation.

Les mesures locales (lidar OHP et LOAC) présentent une plus grande variabilité spatiale et moins de
saisonnalité. Les mesures locales et les données moyennes (OMPS, WACCM) sont représentatives de zones
spatiales différentes. Le lidar OHP positionné au sud de la France (44°N ; -6°E) et la base de lachers a Aire
sut ’Adour (43°N ; 0°E ou la majorité des vols LOAC sont effectués) sont représentatifs de la partie sud
de la zone de représentation (38°N ; 50°N et -6°E ; 10°E).

11 est difficile d’interpréter les fortes extinctions mesurées par le lidar et le LOAC en hiver compte tenu
de la situation perturbée dynamiquement et des effets potentiellement importants qu’il peut exister entre les
lieux de lachers des ballons LOAC et le site de I’Observatoire de Haute Provence. On remarque néanmoins
que les mesures LOAC présentent également un renforcement du contenu en aérosols au-dessus de 28 km
vers janvier 2015 en corrélation avec le pic de PV. Les augmentations des extinctions dans la basse
stratosphere a ces mémes périodes semblent également confirmées par LOAC.

Les phases d’été 2014 et 215 dont nous disposons sont respectivement dans les phases d’ouest et d’est de
QBO. Une étude est en cours de réalisation afin de déterminer s’il apparait des effets locaux dans les données
LOAC et lidar OHP pendant les phases d’été.

Nous étudions aussi la question du passage du panache du volcan Kelud (Indonésie 8°S ; 112°E, éruption
en février 2014) dans ’hémisphere nord. Nos simulations WACCM qui permettent de prendre en compte
cette éruption, ne montrent pas un tel transport. Une étude en cours de publications/discussions par S.
Khaykin (Khaykin et al., 2016) du LATMOS portant sur le lidar OHP semble pourtant indiquer le contraire.
Selon cet auteur, le panache est mesuré au-dessus du sud de la France début 2015. Nous ne pouvons pour
le moment affirmer que 'on voit le panache dans nos données LOAC.

L’anticyclone associé a la mousson asiatique est une structure dynamique de 'UTLS d’échelle synoptique
atteignant les bords est de la Méditerranée. L’intense pollution anthropique en Asie semble étre
principalement a origine des fortes quantités de particules qui y sont confinées jusqu’a 17 km (ATAL). Une
hypothese a I’étude a ’heure actuelle est que PATAL pourrait impacter la stratosphere de P’hémisphére nord
en été ou apres le délitement de 'anticyclone. Or les données présentées dans la Figure 5.11 ne révelent
aucune évidence d’une augmentation des extinctions en particules précisément en cette saison en dessous
de 18 km.
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Figure 5.10 : cartes de PV hémisphere nord représentant la position du vortex polaire pour l'altitude 950K pour les 3 hivers
2013/14,2014/15 et 2015/16. Le point jaune représente la position de la France, sa sutface est de Pordre de grandeur de la
zone utilisée pour compater les données
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Figure 5.11 : De haut en bas en concordance de temps : A) vent zonal moyen a 28 km environ selon
ECMWTE, B) vorticité potentielle 2 environ 28 km selon MIMOSA, C) extinction a 532 nm selon
OMPS, D) extinction 2 500 nm selon WACCM, E) extinction a 532 nm selon le lidar OHP, F)
extinction a 532 nm selon LOAC. Toutes les tendances sont données comme moyennes sur la zone de
comparaison déterminée dans le chapitre 4 en moyenne journaliere, sauf pour lidar OHP etle LOAC
qui représentent des extinctions locales en moyenne mensuelle
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5.2 Origines stratosphériques de la variabilité

5.2.2 Cas de Pinfluence des ondes de gravité sur la distribution spatiale et
temporelle des aérosols

Le jet stream est un courant de vent localisé en haute tropospheére, parcourant les moyennes latitudes d’est
en ouest (North et Zhang, 2015). Les masses d’air dans le jet se déplacent a des vitesses de 'ordre de 20 a
30 m.s1. L’accélération des masses d’air et la modification de la direction zonale du jet peuvent dans certaines
conditions conduire a un évenement nommé jet streak. Un jet streak est une zone du jet stream associée a
une accélération des vitesses des masses d’air favorable a 'apparition d’ondes de gravité (Plougonven et
Zhang, 2014). La Figure 5.12 représente la situation météorologique du 27 juillet a 12h00 TU a l'altitude de
300 hPa par les données opérationnelles ECMWE. La zone délimitée par la courbe discontinue jaune
représente I'identification du jet streak ou les vitesses des masses d’air dépassent 50 m.s-1.

Latitude (°)

0
Longitude (°)

Figure 5.12 : Représentation des vitesses du vent a I'altitude 300 hPa le 27 juillet a 12h00 TU (données opérationnelles
ECMWTE). Les couleurs représentent les vitesses en m.s™. La zone ou les vitesses dépassent 50 m.s™ est indiquée par la
courbe discontinue jaune a Fouest de la péninsule ibérique. Les courbes noires représentent les altitudes géopotentielles a
500 hPa. La croix indique le lieu du lacher du LOAC sous ballon météorologique (Chane Ming et al., 2016)

Chane Ming et al. (2016) (que je cosigne) caractérisent I'activité ondulatoire présente le 27 juillet 2013 au-
dessus de la Méditerranée. Les observations météorologiques d’un vol LOAC, des données ozone d'un
second ballon météorologique (Gheusi et al., 20106) et les données GPS par radio-occultation sont examinées
afin d’identifier des fluctuations dans les données de gaz traceurs et dans la distribution verticale des
concentrations de particules lors de la campagne ChArMEx 2013.

Les Figure 5.13 représentent respectivement les fluctuations verticales de la température (a) et du vent
zonal (b) sur la gauche en courbe bleue, accompagnée de 'analyse spectrale de ces fluctuations suivant la
longueur d’onde a droite. La fluctuation est obtenue par soustraction entre le profil et son signal de fond,
le spectre est obtenu par analyse continue en ondelettes de Motlet (Chane Ming et al., 2010). Le scalogramme
montre de fortes valeurs des coefficients en ondelettes pour la longueur d’onde verticale 2,6 km aux altitudes
comprises entre 13 et 20 km (zone rouge sur la Figure 5.13 a droite). Cette structure est également présente
sur les perturbations des profils d’ozones et de vents méridiens ainsi que dans les données GPS par radio-
occultation (non montrés ici).

Le profil LOAC obtenu le 27 juillet 2 23h03 TU depuis l'lle du Levant par radio-sondage (43°N ; 6°E,
croix bleue sur la Figure 5.12) présente une augmentation marquée de la concentration localisée entre 15 et
28 km (résolution des données 10 secondes, Figure 5.14).
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Figure 5.13 : Représentation des perturbations et de la transformée en ondelettes de Motlet pour la température
potentielle (A) et le vent zonal (B) en fonction de altitude (adapté d’apres Chane Ming et al., 2016)
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Figure 5.14 : Distribution verticale des concentrations par gammes de tailles mesurée
par LOAC le 27 juillet 2013 ala résolution 10 secondes

128



5.2 Origines stratosphériques de la variabilité

L’analyse continue en ondelettes de Motlet est appliquée sur les mesures de concentrations cumulées sur
les 5 premiéres gammes de tailles, représentatives des diametres de particules de 0,2 a 0,7 pm. L’analyse
révele une structure ondulatoire de longueur d’onde verticale de 2,6 km présente entre 13 et 20 km d’altitude
(Figure 5.15). La longueur d’onde ainsi que sa présence en altitude concorde avec I'analyse des parametres
dynamiques. Cette structure ondulatoire dans le profil de concentration cumulée est donc associée a une
origine dynamique. Cette onde module le contenu en concentration mesuré par LOAC jusqu’a £ 60% de la
concentration de fond. Cette variation est estimée étre régionale, structure méso-échelle de 'ordre du millier
de kilomeétres, présente pendant 24 heutes environ. Un vol LOAC a été produit le lendemain 28 juillet 2013
a 15h24 TU dans lequel 'onde n’est plus présente, le jet streak s’étant dissipé apres 12h00 TU.
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Figure 5.15 : A gauche, profil de perturbation des concentrations cumulées LOAC sur les gammes de tailles 0,2 2 0,7 pm,
a droite spectre de la perturbation révélant une structure vers 2,6 km de longueur d'onde entre 13 et 20 km d’altitude
(adapté d’apres Chane Ming et al., 2016)

Les ondes de gravité modulent donc le contenu en particules dans la stratospheére. Nilsson et al. (2000)
montrent que des variations de température de courtes périodes affectent le taux de nucléation jusqu’a une
magnitude de 5 pour une variation de quelques Kelvin. L’amplitude de londe serait un parameétre
prépondérant sur l'augmentation du taux de nucléation selon les mémes auteurs, et affecterait la
concentration des particules de diametre inférieur au micrometre.

Le vol LOAC du 27 juillet 2013 est une occasion rare de caractériser Ueffet des ondes de gravité sur le
contenu en particules car l'activité de ces ondes n’est pas homogene, ni dans le temps ni dans P'espace.
Drautre part, pour que 'onde puisse étre détectée par le LOAC en stratosphére, il est nécessaire d’avoir une
concentration relativement élevée devant la limite de détection de linstrument. Le cas de ce vol est
particulier car la concentration dépasse plusieurs centaines de particules par cm? sur environ 8 km d’altitude.
Ce qui est relativement rare dans le jeu de données LOAC (Figure 4.5). Bien que 'empreinte ondulatoire
dans les données de concentration LOAC soit manifeste, il est difficile d’affirmer que tout le contenu en
particules provient effectivement de I'activité ondulatoire. L’hypothése, qui reste a confirmer, selon laquelle
la mousson asiatique a une influence jusqu’en Europe occidentale, permettrait de corréler origine des
masses d’air échantillonnées par le LOAC avec la source d’introduction de masses d’air troposphérique que
permet 'anticyclone de la mousson justement actif au mois de juillet (période du vol étudié ici).

La Figure 5.16 représente les rétro-trajectoires calculées avec le code FLEXible TRAjectories 5.0
(FLEXTRA, Stohl et al., 1998). Les rétro-trajectoires sont initialisées avec les données opérationnelles
ECMWTE, résolues temporellement a 3 h et spatialement 1°x1° horizontalement pendant 10 jours depuis le
27 juillet a 23h TU, a chaque km entre 0 et 30 km daltitude. Les courbes turquoises et vertes sont
représentatives de la trajectoire de masses d’air ayant croisé la trajectoire du LOAC sous ballon a des altitudes
entre 15 et 26 km, ces masses d’air proviennent toutes de I'est (Figure 5.16). L’origine des masses d’air se
trouvant au-dessus de la Méditerranée entre 15 et 20 km le 27 juillet lors de la mesure LOAC, étaient au-

129



5 Caractérisation des sources de la variabilité des aérosols stratosphériques

dessus du continent asiatique 5 a 10 jours avant, plutot en région tropicale. Au-dessus de 20 km, les
trajectoires suivent le 40¢ parallele. Il est envisagé que la masse d’air se soit chargée en particules ou gaz
précurseurs provenant de la troposphere lors de son passage au-dessus du continent asiatique. Apres avoir
été advectée jusqu’au sud de la France, celle-ci aurait subi l'interaction avec 'onde de gravité modulant en
altitude sa concentration par un effet sur le taux de nucléation.
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Figure 5.16 : Rétro-trajectoire des masses d’air échantillonnées par le LOAC le 27 juillet 2013. Chaque courbe de couleur
représente la rétro-trajectoire lancée tous les kilometres en altitude sur la trajectoire de la montée du ballon pour une durée
de 10 jours, chaque triangle représente une période de 24 h. On distingue typiquement 3 régions : la troposphére jusqu’a 15
km (noir a bleu) d’origine diverse plutét outre-Atlantique, la basse stratosphére de 15 4 22 km (turquoise a vert) dont
Potigine est de tropicale 2 latitude moyenne (10° a2 40° N) en fonction de l'altitude, puis la moyenne stratosphéte au-dessus
de 22 km (vert a rouge) dont Potigine zonale, est homogene avec l'altitude (40°N)

L’origine de la masse d’air ne prouve cependant pas l'origine de la relative forte concentration mesurée
par LOAC. Certains vols pendant la campagne ChArMEx possedent également des rétro-trajectoires
advectées depuis le continent asiatique sans que le LOAC ne détecte de fortes concentrations. De plus, les
particules ne sont pas des traceurs dynamiques fiables, compte tenu de leurs nombreuses interactions avec
Patmosphere, linteraction avec lactivité ondulatoire en étant une en particulier, relativement peu
documentée.

Cette variabilité des concentrations des particules produites par les ondes de gravité serait donc de courte
durée dans le temps, de ordre de la journée et restreinte a une échelle régionale. L’étude de ce phénomene
nécessite une mesure in situ de la concentration compte tenu de la dimension de 'onde (quelques km
verticalement). Les mesures a distance du type limbe ou occultation par satellite ne permettent pas
d’atteindre cette résolution. Les hypotheses de traitement de ces techniques de mesure a distance supposent
une certaine homogénéité spatiale et temporelle de plus grande dimension que onde. D’autre part, la
résolution verticale n’est pas assez grande (environ 2 a 3 km). La mesure lidar sol du type de celle de TOHP
permettrait peut-étre d’atteindre ce genre de résolution, la durée de la présence de 'onde étant de quelques
dizaines d’heures tandis qu’un lidar adapté a la mesure des aérosols stratosphériques fonctionne pendant
quelques heures chaque nuit dans le meilleur des cas. La résolution verticale du lidar semblerait compatible.
Le lidar spatial CALIOP serait cependant moins adapté compte tenu de son déplacement et du temps
d’intégration nécessaire pour les mesures en stratosphére. L’instrumentation sous ballon permet de
caractériser ce phénomene. Il existe probablement d’autres cas d’études dans les 95 vols LOAC lachés depuis
la France qui nécessiteraient d’étre étudiés afin de caractériser la fréquence d’interaction des ondes avec les
aérosols et estimer leur impact global.
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6 Conclusions et perspectives

6.1 Conclusions générales

Ce travail de theése a eu pour but I’étude de 3 ans de données LOAC sous ballon météorologique au-dessus
de la France et lors de campagnes ponctuelles notamment a I’étranger. L’analyse des tendances temporelles
de 95 vols réguliers lors d’une période de fond hors éruption volcanique ainsi que de vols lors d’événements
particuliers a eu pour ambition de caractériser la variabilité des aérosols stratosphériques selon la distribution
de leur concentration, de leur taille ainsi que de leur nature optique avec le temps et Ialtitude.

Le LOAC allie la capacité de rendre compte des particules non-sphériques et de compositions non-
homogenes au potentiel d’étre laché avec une grande fréquence grice a son relatif faible cott. L’avantage de
la technique LOAC pour la recherche sur les aérosols stratosphériques est certain. Cette technique annonce
a la fois la possibilité de rendre compte des particules sulfatées et non-sulfatées en stratosphere, et de
caractériser leur variation sur une faible échelle de temps et d’espace par la mesure in situ. Ce type de mesure
est nécessaire afin de pouvoir discuter de la pertinence des hypotheses sur la nature moyenne des aérosols
stratosphériques. Nous pensons que les aérosols non purement sulfatés (d’indice de réfraction différent de
1,45 +0i) sont trop souvent ignorés et que cette simplification d’usage conduit a généraliser I'utilisation
inadaptée de coefficients d’Angstrom et rapports lidar générant des biais importants en moyenne
stratosphere.

Les campagnes de mesure Voltaire-LOAC et ChArMEx comptabilisant plus de 95 vols météorologiques
a la fréquence moyenne de 2 vols par mois depuis la France entre juin 2013 et aoat 2016, sont inédites en
termes de fréquence d’observation et de nombre de vols ; elles fournissent un jeu de données tout autant
inédit. Les données montrent une grande variabilité verticale et temporelle comparée aux données
indépendantes de mesure a distance OSIRIS, OMPS, CALIOP, lidar LiO3s OHP ainsi que du modele
WACCM, et cependant un relativement bon accord des données moyennes sur 3 ans en basse stratosphere.
En moyenne stratosphere, la dispersion des données LOAC est également importante mais révele en
moyenne des extinctions élevées, que les mesures a distance ne mettent pas en évidence. Les différences de
représentativité spatiale et temporelle, ainsi que des hypotheses de traitement des mesures a distance
permettent d’interpréter une partie des différences. Au-dela de I'analyse des données de vols, cette these a
également eu pour objet les performances du LOAC pour son utilisation en stratosphere. Ce travail a mis
en évidence la limite de détection, concernant les particules inférieures au micron, proche des valeurs
attendues en basse stratosphere lors des périodes de fond en moyenne latitude. Cette limite de détection de
Pordre de 1 particule par cm? restreint l'utilisation du LOAC en moyenne stratosphere a partir de 21 km
typiquement aux moyennes latitudes lors de période de fond. L’influence du rayonnement cosmique se
révele également critique et limite les performances de 'instrument en basse stratosphere.

Si le fonctionnement du LOAC en stratosphere en condition de fond est limité, son utilisation pour
caractériser des milieux denses et difficiles d’acces est tres encourageante. L’exemple de la caractérisation de
la structure verticale d’un panache volcanique en troposphere, 15 minutes aprés son émission, est
remarquable et démontre tout le potentiel des instruments miniaturisés. Une étude de cas inédite sur
Iinfluence de la répartition verticale des aérosols par I'interaction des ondes de gravité a été possible grace
a la technique LOAC sous ballon météorologique. La capacité de lancement sur alerte du LOAC sous ballon
lors d’évenements sporadiques comme 'éruption du Calbuco a été démontrée. L’étude du panache de ce
volcan en stratosphérique au-dessus de llle de la Réunion donne déja de bons résultats notamment par
comparaison avec les mesures lidar. L’étude de la mousson indienne et son influence sur PATAL avec le
LOAC est tres prometteuse afin de caractériser les particules anthropiques aux propriétés optiques attendues
comme absorbantes.

En conclusion, le LOAC est un instrument dont le principe de mesure convient aux themes de recherche
stratosphériques actuels par son indépendance a la nature des particules, le caractére in situ de sa mesure,
son faible cott et sa souplesse de déploiement. Le jeu de données LOAC présenté dans cette étude permet
de discuter I'aspect extrémement local de probables variations dans le contenu des aérosols stratosphériques.
Cependant, des conclusions quantitatives sont difficiles a avancer compte tenu des incertitudes sur les
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mesures. Afin de pouvoir lever un certain nombre d’ambiguités sur les performances du LOAC en
stratosphere, il est cependant nécessaire de poursuivre les études en laboratoire ainsi qu’en environnement.
En perspectives nous proposons différents tests et essais sur le LOAC ainsi que sur le jeu de données 2013-
2016 qui n’ont pas pu étre produits pendant cette thése. Nous abordons également les développements
futurs d’ores et déja engagés.

6.2 Perspectives métrologiques

A partir des résultats de cette these, 5 principales caractéristiques se dégagent de I'analyse des besoins en
termes de performances métrologiques pour lutilisation du LOAC version 1.2 (V1.2) en stratosphére sous
ballons météorologiques. Ces 5 caractéristiques sont la linéarité, la stabilité, I'influence de la température,
I'influence du prélevement et 'influence du rayonnement cosmique. Ces objectifs se présentent comme des
faiblesses et incertitudes pour la V1.2 que la nouvelle version LOAC version 2 (V2) prend en compte dans
le cadre de son développement d’ores-et-déja amorcé.

Techniquement, le développement du LOAC V2 est organisé selon des objectifs de réduction de la
détection statistique, par I'augmentation du rapport signal sur bruit, ainsi que par la réduction du cott de
Iinstrument. Les principales modifications techniques portent sur :

- Augmentation de la puissance surfacique du faisceau laser au niveau de la cellule de détection par
le remplacement du laser et de la forme oblongue de la section du faisceau pour une forme
pinceau,

- Augmentation du rapport signal sur bruit des détecteurs photodiodes par le changement du
détecteur et/ou de la chaine de la mise en forme analogique du signal,

- Changement des composants électroniques créant la dépendance a la température de la mesure
afin de s’affranchir de la procédure de recadrage,

- Optimisation de la carte principale LOAC afin d’augmenter la compatibilité électromagnétique,

- Optimisation de la cellule de détection par la modification de la géométrie et des matériaux.

Les changements entre la V1.2 et la V2 nécessitent une nouvelle caractérisation de ses performances vis-
a-vis des conditions d’utilisation sous ballon météorologique en particulier. Nous proposons une stratégie
idéalisée de calibration et d’organisation des campagnes de mesure basée sur le retour de d’expérience lors
de l'utilisation de 1a V1.2.

6.2.1 Linéarité

La réponse d’un instrument est linéaire si le rapport d’une variation de la grandeur a déterminer sur la
variation de la grandeur mesurée est constant sur toute I’étendue de mesure. La linéarité de la mesure LOAC
est établie par Renard et al. (20162) selon la concentration massique (PMio) en rétérence avec un TEOM
entre environ 3 et 70 ug.m=3 pour des particules irréguliéres de différentes natures incluant des particules
optiquement absorbantes (Figure 3.9). La linéarité en concentration par gamme de taille est validée pour des
gouttelettes d’eau et d’embruns marins dans des concentrations de 'ordre de plusieurs dizaines a quelques
centaines de particules par cm? (Figure 3.8).

Ces résultats sont trés encourageants et afin de valider la linéarité pour de plus faibles concentrations en
nombre de particules par gamme de taille et pour des particules représentatives des aérosols
stratosphériques, il peut étre envisagé de produire un banc de calibration dédié a la mesure en stratosphere.

Nous proposons un banc schématique constitué de 4 unités, la génération, la dilution, la sélection et la
détection, les fleches indiquant le sens de I’écoulement de I’aérosol (Figure 6.1). L’objectif de ce dispositif
est de présenter dans la cellule de détection du LOAC un aérosol représentatif de la stratosphére tout en
disposant d’une mesure comparative afin d’établir la calibration. Chaque unité est discutée en perspective,
nous proposons quelques solutions techniques envisageables compte tenu des dispositifs connus de
recherche ou commerciaux disponibles et des contraintes sur les aérosols stratosphériques que 'on souhaite
caractériser.
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Figure 6.1 : Schéma de principe d’un banc de calibration

a. Le protocole

Le protocole détermine les procédures des tests compte tenu des objectifs fixés et des différents éléments
qui formeront le banc. La nature des particules souhaitées, de I’étendue de mesure en concentration, des
temps d’intégration souhaités détermineront les différentes unités du banc de calibration. La calibration de
la linéarité consistera a faire varier la concentration en entrée du LOAC et de I'instrument de comparaison
et d’enregistrer la réponse des deux instruments. La variation de la concentration s’effectue par I'unité de
dilution, tandis que I'unité de sélection permettra de tester la linéarité des différentes gammes de tailles
LOAC. La limite de discrimination minimale peut étre établie pour chaque gamme de taille. La répétabilité
ainsi que la reproductibilité inter-instrument peuvent également étre estimées pour différentes
concentrations et différentes natures d’aérosols.

b. Génération

Générer un aérosol stratosphérique nécessite de sélectionner avant tout une nature physico-chimique de
particule souhaitée ainsi que les caractéristiques du gaz porteur. Dans la stratosphere, nous trouvons 3
grandes classes de particules : les sulfates, les suies ou particules carbonées (carbone suie, carbone
élémentaire et carbone organique), et les particules cométaires et météoritiques. A ces 3 classes, il serait
intéressant d’ajouter les mélanges possibles, inclusions, vieillissements, réactions hétérogenes. Analyser des
échantillons purs dans un premier temps est déja un défi en soi. Les pressions du gaz porteur varient entre
quelques hPa et quelques centaines de hPa, tandis que les températures sont comprises entre -80°C et 0°C.

Des chambres de simulation d’atmospheres stratosphériques dédiées aux aérosols sont a notre disposition.
La chambre AIDA (Aerosols Interaction and Dynamics in the Atmosphere) (Mohler et al., 2001) a Karlsruhe
Allemagne, reproduit des conditions d’expérimentations afin d’étudier la formation des nuages
stratosphériques polaires (PSC) responsables de la destruction de 'ozone dans le vortex polaire. Cette
chambre permet notamment de produire différentes distributions en tailles des particules sulfatées pour
différentes concentrations de vapeur d’eau ainsi que des suies afin d’étudier la nucléation hétérogene des
nuages glacés. La chambre CESAM (Chambre d’Expérimentale de Simulation Atmosphérique
Multiphasique) (Wang et al., 2011) au LISA (Laboratoire Inter-universitaire des Systémes Atmosphériques,
Créteil) permet de produire des aérosols organiques secondaires (Denjean et al., 2015) que I'on retrouve en
basse stratosphére. II est également possible de produire des aérosols sulfatés et différents mélanges
complexes. Quant aux particules météoritiques ou smoke particles, la chambre DAL (Dust accelerator
Laboratory) au LASP/IMPACT (Laboratory for Atmospheric and Space Physics | Institute for Modeling Plasma,
Atmospheres and Cosmic Dust, Boulder) permet de produire des analogues d’entrées météoritiques accélérés a
des vitesses approchant 100 km.s!. Certaines de ces chambres fonctionnent a relative basse pression et
basse température, représentatives de conditions stratosphériques. 11 est d’ores et déja prévu d’interfacer le
LOAC avec la chambre CESAM ainsi que de positionner directement un LOAC dans celle-ci
(communication personnelle, J.-F. Doussin, UPEC) permettant de placer le LOAC a basse pression et basse
température en échantillonnant des concentrations de particules possédant des natures optiques variées.
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Des générateurs d’aérosols existent dans le commerce. Les nébuliseurs et les atomiseurs permettent de
produire des gouttelettes en suspension du liquide souhaité. Le DEHS (Di-Ethyl-Hexil-Sebacat) ou le sulfate
d’ammonium sont utilisés par la communauté stratosphérique (Kovilakam et Deshler, 2015) car les
propriétés optiques sont proches de I'acide sulfurique (respectivement d’indice de réfaction réel 1,45 et 1,54
vers 550 nm). Le mini CAST par exemple (Durdina et al., 2016) permet de générer des suies plus ou moins
élémentaires. Des tests avec ce genre de générateurs ont permis de montrer que la typologie LOAC V1.2
est sensible a différents degré d’oxydation des particules générées.

Tester la réponse du LOAC a différents types d’aérosols permet également de produire des indices de
typologie, avec des particules représentatives de la composition des aérosols stratosphériques dans des
conditions microphysiques maitrisées. Des tests en laboratoire a pressions et températures ambiantes ont
montré qu’il est possible de produire une typologie d’aérosols formés de gouttelettes d’acide sulfurique.

c. Dilution

Différents types de dilutions peuvent étre envisagés. La plus simple est certainement le mélange de
l'aérosol a échantillonner avec un gaz ne contenant pas de particule. Cependant, le mélange de gaz a
différentes températures et différentes pressions peut générer des biais sur la microphysique des particules
extraites de la source.

Dans le cas ou il serait envisagé de produire un aérosol a basse pression et basse température, la dilution
par filtration du type du dilueur commercial TSI 3302A (Figure 6.2) pourrait étre une meilleure solution afin
de ne pas injecter un gaz supplémentaire qui pourrait produire une transformation non souhaitée de
I'aérosol. Une limitation au niveau du type de filtre utilisé pourrait apparaitre. Les filtres sont caractérisés
par des efficacités de collections différentes suivant les tailles de particules. L'intégrité des filtres peut
également étre altérée par la nature chimique des particules, notamment 'acide sulfurique. Des méthodes
de filtration inertielle comme les cyclones ou les impacteurs virtuels permettent de sélectionner un certain
type de particules, ou aucune ce qui permet la filtration. Typiquement, un analyseur de mobilité paramétré
pour sélectionner des tailles trop grandes ou trop petites pour la distribution générée, effectue de fait une
filtration.
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Figure 6.2 : Schéma de principe du dilueur TSI 3302A. 1 entrée, 2 filtre haute efficacité, 3 mélange air filtré et
aérosol a diluer, 4 sortie, 5 mesure de pression, 6 régulation de la dilution
(http:/ /www.tsi.com/uploadedFiles/_Site_Root/Products/Literature/Spec_Sheets/3302A_Aerosol Dilutet.
A4_5001470_WEB.pdf)
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d. Sélection

La sélection en taille la plus couramment utilisée est produite par un DMA (Differential Mobility Analysenr)
qui sélectionne une partie de la distribution en taille d’un aérosol donné selon sa mobilité dans un champ
électrique. Utiliser ce genre de séparation conditionnera la calibration du LOAC en diametre de mobilité
électrique. Il est possible d’utiliser d’autres types de séparation par d’autres méthodes. Des méthodes
inertielles permettront une calibration selon le diametre aérodynamique (Hillemann et al., 2015; Tavakoli et
Olfert, 2013).

e. Détection

La détection la plus simple consiste a utiliser un CPC qui dénombrera toutes les patticules
indépendamment des tailles de particules préalablement sélectionnées par 'unité de sélection. Utiliser un
autre compteur stratosphérique comme celui de ’équipe de T. Deshler (Kovilakam et Deshler, 2015) ou de
R. Gao (Gao et al., 2016) permettrait une inter-comparaison en laboratoire nécessaire pour interpréter les
différences des mesures en vols (aucune inter-comparaison en laboratoire ou en vol n’a été effectuée avec
le POPs de I’équipe de R. Gao).

La caractérisation des réponses comparées de la concentration totale mesurée par le détecteur et par le
LOAC, étant données une concentration et une nature de particule, constitue I’étape de calibration.

Des techniques analytiques du type de la chromatographie ou de la spectrométrie de masse permettraient
de produire une mesure de la composition chimique des particules échantillonnées en parallele et permettre
une meilleure compréhension des processus optiques.

6.2.2 Stabilité

La stabilité est définie comme la propriété d’un dispositif de mesure a conserver ses propriétés
métrologiques constantes au cours du temps (BIPM, 2012). La stabilité des LOAC est jugée acceptable
jusqu’a 3 vols sous ballons météorologiques. Cette stabilité est pour le moment uniquement établie sur le
bruit des photodiodes, étant considérées comme les composants dont les caractéristiques s’alterent le plus
rapidement et qui modifient le plus la stabilité des LOAC. La dégradation de la stabilité liée aux photodiodes
provient principalement des vibrations, une photodiode ayant effectué un atterrissage non-controlé peut
voir sa stabilité altérée. Depuis aott 2016, 'organisation de la campagne Voltaire-LOAC a été modifiée pour
décontaminer les LOAC avant chaque vol et mesurer la moyenne et la dispersion des concentrations
résiduelles. La limite de détection étant propre a chaque instrument, celle-ci sera ensuite utilisée dans
I'analyse des vols a venir et permettra de limiter 'incertitude liée a I'utilisation d’une concentration résiduelle
moyenne.

La stabilité est également affectée par le vieillissement des composants électroniques ainsi que de la
pompe. Une facon de se préserver d’un vieillissement prématuré de I’électronique serait de conserver les
LOAC dans des enveloppes antistatiques hermétiques (ESD), cela prévient des décharges électrostatiques
lors de sa manipulation et permet de prolonger sa décontamination. Les nacelles en polystyréne ne sont pas
particulicrement indiquées pour limiter les décharges électrostatiques. Le débit de pompe est également
affecté par le vieillissement et diminue avec le temps a mesure que les pales du rotor (pompe a palettes)
s’érodent sur le stator. La diminution du débit ainsi que la production de particules ont été constatées.
L’utilisation de pompes de différents débits n’affecte pas la mesure car le débit est mesuré avant chaque vol.
Le post-traitement tient compte de ce débit.

La contamination peut également se voir comme une source de d’altération de la stabilité. Certains profils
LOAC ont da étre partiellement ou totalement rejetés a cause de suspicions de contamination par la
présence d’objet dans la cellule de détection. Ces objets peuvent étre présents avant le vol dans le cas ou
linstrument n’est pas décontaminé. Il est également envisagé que la contamination survienne pendant le vol
par le dépot d’une particule au niveau de la cellule de détection. Sila particule permet la diffusion du faisceau,
il est envisagée qu’elle produise des réflexions qui augmentent la lumiére parasite. Cette lumiere parasite sera
retirée par le systeme si elle est relativement constante. Cependant, si la particule se déplace ou bien §’il s’agit
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d’une fibre en mouvement, celle-ci pourrait produire une lumiere parasite non constante qui pourrait étre
interprétée comme le passage de particules dans le faisceau. Compte tenu de la dimension d’une fibre de
diameétre de 'ordre de quelques microns a quelques centaines de microns et d’une longueur certainement
supérieure a quelques dizaines de diametres, I'interaction d’une fibre avec le faisceau conduirait certainement
a saturer les concentrations, ou rendre 'allure du profil de concentration constant avec 'altitude. Une fibre
ou un autre genre de particule positionnée avant 'entrée de la cellule de détection pourrait produire des
turbulences dans le flux d’entrée de la cellule de détection et modifier la capacité du LOAC a déterminer la
taille des particules, par exemple si les particules ne passent plus au centre du faisceau. La collecte de fibres
a notamment été mise en évidence par observation du corps du LOAC apres un vol. Le corps du LOAC
étant fait d’'une maticre électrostatique, il est envisagé quune partie des particules échantillonnées par la
pompe soit projetée sur le corps et captée. La Figure 6.3 présente des clichés pris sur la surface en regard de
la pompe, dans la direction de refoulement ou les particules sont susceptibles d’étre captées. Des particules
colorées rouges, vertes et bleues ainsi que des fibres sont identifiées parmi les patticules de rejet de la pompe
produites par Iérosion du rotor (particules plutot blanches). Des analyses chimiques permettront de
déterminer leur composition et peut-étre leur provenance.

Figure 6.3 : Clichés ptis au microscope de la surface du corps du LOAC 77 en regard avec la sortie de la pompe aptes un vol sous
ballon météorologique. A) échelle de taille, le champ de vue est de Pordre du millimetre, B), C), D), E) et F) observations de
particules colotées et de fibres parmi les rejets de la pompe produits par 'érosion du rotor de la pompe (particules plut6t blanches)
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L’organisation du suivi individuel des LOAC et d’un certain nombre des caractéristiques des instruments
a été mise en place pendant la campagne Voltaire-LOAC. Ces informations compilées dans des cahiers de
laboratoires conservés au LPC2E regroupent des informations telles que la localisation de I'instrument, le
nombre de vols effectués, le numéro de série des lasers et photodiodes, le détail des maintenances, la limite
de détection ou encore le débit de la pompe. Cette organisation n’est pas idéale car la campagne Voltaire-
LOAC est menée en partie de maniere autonome par le CNES a Aire sur ’Adour. Cette organisation a
montré des limites ; par exemple il n’a pas été possible de constituer un suivi rigoureux de I'identification
du numéro LOAC a chaque vol. Pourtant, savoir quel LOAC a volé est une information qui participerait a
déterminer si la stabilité des LOAC est bonne ou non. Un outil commun dématérialisé du type page web
permettrait un meilleur suivi des informations et une mise en commun des informations avec le CNES. Une
démarche qualité, englobant tous le processus de développement de la version V2, sa calibration, les phases
opérationnelles de mesure ainsi que le post-traitement algorithmique pourrait étre développé avec 'ingénieur
qualité du LPC2E.

6.2.3 Dépendance en température

L’influence des conditions de vol sur la mesure LOAC a été abordée pendant cette these. Cependant, la
caractérisation des variables d’influences sur le fonctionnement du LOAC est loin d’étre satisfaisante.
L’influence d’une variation linéaire de la température sur I'approximation par interpolation du bruit de
Iélectronique LOAC n’est pas completement caractérisée en vol. Les performances de la correction établie
apres le retraitement de novembre 2016, qui tiennent compte de ces variations de température, qui ont pour
but de pallier aux effets de variations non linéaires de température ne sont pas connues ni validées. Les
mesures des parametres techniques dans les nacelles de vols sous ballons météorologiques établissent que
les gradients de température dans le fond de la nacelle ainsi que sur le corps du laser LOAC sont au
maximum de lotdre de -20°C.h! sur plusieurs dizaines de minutes. La Figure 6.4 représente des tests
préliminaires montrant que 'enceinte climatique du LPC2E permet de réaliser des gradients de température
conformes aux gradients obtenus sous ballon. Le gradient noté 1 (zone beige) est de 'ordre de -20°C.h!
pendant environ 1 h ce qui est compatible avec les données obtenues en vol. Une limite de cette méthode
est introduite pas la chute brutale du gradient a la fin des périodes beiges.
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Figure 6.4 : En haut, variation de la température de air de Penceinte climatique LPC2E. En bas, valeur absolue
du gradient de température. Les indices 1, 2 et 3 cotrespondent respectivement a des consignes de gradient de
température de 'enceinte de Pordre de 20°C en 1h, 20° en 45 minutes et 20° en 30 minutes. Les zones beiges
représentent les périodes pendant lesquelles la variation de température dans enceinte est représentative d’un vol
sous ballon météorologique a l'intérieure de la nacelle LOAC
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Soumettre un LOAC dans cette étuve a des gradients de cet ordre permettrait de produire des courbes de
correction pour établir dans quelle mesure linterpolation linéaire du bruit influence la mesure. 1l faut
cependant résoudre la question de I’absence de particules dans la cellule de détection. Remplir la cellule de
détection du LOAC d’un gaz sans particule est possible mais n’est pas représentatif d’'une mesure car
suppose quil n’y ait pas d’écoulement dans I'instrument, et utiliser une pompe LOAC dans enceinte n’est
pas satisfaisant puisque celle-ci produit des particules. De plus, 'absence de la pompe sur 'impédance du
LOAC n’est pas connue mais est suspectée pouvoir se révéler non-négligeable connaissant les problemes
liés a la compatibilité électromagnétique du LOAC. L'utilisation d’un filtre peut étre acceptable s’il n’est pas
envisagé de produire de température négative qui risquerait de dégrader le dispositif de filtration.

Une autre incertitude liée a la température n’a pas été qualifiée lors de la calibration du LOAC V1.2 et
pourrait avoir une influence non-négligeable sur la détermination de la concentration par gamme de taille.
Les opérations de calibration ont été produites a température ambiante avec des billes de latex et de verres
ainsi que des grains irréguliers. Utiliser ces calibrations a différentes températures suppose que la forme de
la dispersion du bruit des cartes photodiodes est constante. Si la variation de la moyenne du bruit est prise
en compte par la procédure d’auto-calibration, 'allure de la gaussienne de bruit (facteur de forme) n’est
cependant pas quantifiée. La forme de la distribution du bruit modifierait 'efficacité de détection et le
rapport signal sur bruit impliqué dans la détection statistique.

6.2.4 Influence sur le prélévement

Les conditions subisocinétiques du prélevement LOAC (Renard et al., 2016a) conduisent théoriquement
a surestimer les concentrations de particules de grandes inerties. Cet effet est produit par la différence a
P'unité du rapport entre la vitesse relative de ’écoulement produit par 'ascension du ballon et la vitesse de
lair échantillonné au niveau de lorifice de prélevement. Un ballon s’élevant plus rapidement conduit a
produire un renforcement de la surestimation des particules d’inerties importantes. Une étude préliminaire
de la dépendance de la concentration mesurée par LOAC, normalisée par la tendance médiane de la
concentration mesurée lors du vol considéré, ne montre pas un effet flagrant. I’analyse de la dépendance
des concentrations cumulées normalisées par la médiane des concentrations cumulées a partir de 200 nm
(Figure 0.5 figure de gauche) ne montre pas de dépendance, le nuage de points est plutot circulaire. Cette
situation est normale car les concentrations cumulées a partir de 200 nm sont largement dominées par les
particules trop petites ne subissant pas I'effet de I'isocinétisme. En revanche, la concentration des particules,
de diametre supérieur a 4 pm qui sont influencées par les conditions d’isocinétisme, ne présentent pas non
plus de dépendance selon la vitesse ascensionnelle du ballon (Figure 6.5 figure de droite).
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Figure 6.5 : Concentration cumulée normalisée a partir de 200 nm (2 gauche) et a partir de 4 um en fonction de la vitesse
ascensionnelle du ballon pour les 95 vols de la période mai 2013 a aott 2105 sur toute la colonne échantillonnée
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La vitesse ascensionnelle des ballons est calculée ici avec la position GPS des nacelles. 11 est possible que
la position GPS, précise a quelques metres pres, soit trop bruitée pour faire sortir une tendance. A moins
que la dispersion des mesures soit plus importante que effet des conditions non isocinétiques. Une analyse
a mener par gamme d’altitude et pour des altitudes ou la concentration vraie est tres supérieure a la
concentration résiduelle des instruments révelerait peut-étre un effet.

La question du prélevement est complexe sous ballon météorologique. Dans cette représentation, la
rotation de la nacelle est ignorée. La littérature sur le prélévement isocinétique ne semble pas prendre en
compte la possibilit¢é que le prélévement soit en rotation par rapport a ’écoulement d’air a notre
connaissance. Le prélevement pourrait étre affecté par ce mouvement de giration d’une quantité non estimée
et probablement difficile 4 estimer (communication personnelle, F. Gensdarmes IRSN). Cet effet de giration
est également suspecté de diminuer Pefficacité de transmission entre lorifice de prélevement et la cellule de
détection par inertie. Les particules d’inertie importante seraient projetées contre les parois internes du tube
de prélevement. Il en résulterait une sous-estimation des particules de grande inertie ou bien une mauvaise
détermination de la présence en fonction de I’altitude si la particule est impactée puis remise en suspension
apres un temps.

A partir d’aout 2016, les tubes de prélevement ont été raccourcis afin d’optimiser la répétabilité de I'angle
de prélevement par rapport a la direction de I’écoulement. Cela augmente Pefficacité de captage et réduit
I'incertitude liée a I'indétermination de I'angle de prélevement.

6.2.5 Influence du rayonnement cosmique

L’influence du rayonnement cosmique sur le LOAC est une cause importante de limitation du
fonctionnement du LOAC en stratosphere. Les rapides augmentations de concentration sur les premieres
gammes de taille, sursauts décrit au chapitre 4.1.2.b, ne sont pas encore strictement attribuées aux
rayonnements cosmiques. Pour s’assurer de leffet des différentes particules énergétiques présentes en
atmosphere libre sur le LOAC, des tests en laboratoire permettraient de montrer si la réponse a des sources
de rayonnements ionisants produisent les mémes effets que ceux observés en vol. Disposer d’une source
maitrisée de rayonnement en laboratoire permettrait de réaliser différents tests a différents points sur les
cartes LOAC afin de déterminer quelles sont les voies d’interactions avec le rayonnement cosmique. Une
meilleure compréhension de leffet du rayonnement cosmique permettrait un retraitement des données
LOAC V1.2 et d’adapter le choix des composants électroniques pour le LOAC V2.

Réaliser un vol LOAC en l'associant avec une mesure des rayonnements cosmiques permettrait de
déterminer si les sursauts détectés sont effectivement causés par l'interaction de ces hautes énergies avec
notre systeme. Cette expérimentation est prévue en associant un compteur Geiger a la nacelle LOAC.

6.3 Perspectives statistiques

Une approche statistique des données LOAC a été menée avec Thierry Dudok de Wit, professeur au
LPC2E. Une approche statistique permet de considérer notre jeu de données sous un angle différent.
L’apport d’'une démarche mathématique sur les données expérimentales peut permettre de révéler des
corrélations ou des tendances insoupgonnées. L’idée générale est de réduire les degrés de liberté (ou variables
d’influence en physique) de notre échantillon et faire apparaitre des structures suivant le temps, l'altitude ou
Pallure des granulométries. Les méthodes de regroupement (Clustering en anglais) sont des métriques de la
similarité. Cette approche est possible compte tenu du nombre relativement important de vols LOAC dans
des conditions similaires (campagnes Voltaire-LOAC et ChArMEx).

Les principales difficultés résident dans la pondération des données d’une part et dans la gestion des non-
détections (Helsel, 2010) d’autre part. Il est souvent nécessaire de normaliser les données, en les centrant
(soustraire la moyenne) ou les réduisant (diviser par écart type) ou en les normalisant par une tendance
moyenne. Il est parfois nécessaire de considérer les logarithmes des données plutot que les valeurs si les
distributions des grandeurs ne sont pas gaussiennes. L utilisation des logarithmes des données implique que
les valeurs nulles ne peuvent pas étre considérées, bien qu’elles puissent avoir un sens physique. Ces non-
détections doivent étre considérées avec prudence. Une approche mathématique souhaitera estimer les
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grandeurs sous la limite de détection instrumentale en estimant qu’une extrapolation peut étre acceptable
selon certaines hypothéses. Des algorithmes tels que 'espérance-maximisation (Expectation-maximization en
anglais) sont des méthodes permettant par exemple d’extrapoler la distribution des concentrations des
grandes gammes de taille lorsque la mesure est proche de la limite de discrimination minimale et cela par
rapport a la tendance générale de I'échantillon. Cependant, il est nécessaire de considérer qu’il soit possible
qu’il n’y ait pas de particules de grand diametre dans certaines situations pour des raisons de physico-chimie
de P'atmosphere. 11 est donc nécessaire d’instaurer un dialogue avec I'équipe de mathématiciens et de
physiciens pour contraindre les méthodes applicables et les hypotheses a mettre en ceuvre.

Cette démarche exploratoire mathématique (Data mining en anglais) a été entamée pendant cette these et
montre des résultats encourageants sur les données LOAC. Principalement 3 méthodes ont été appliquées :
la décomposition par les k-moyennes, la décomposition en valeurs singulieres et la corrélation des données
LOAC entre elles suivant I’altitude. Nous mettons en perspectives seulement les résultats des méthodes des
k-moyennes. Les autres résultats étant plus complexes a interpréter.

e  Résultats obtenus par décomposition selon les k-moyennes

La méthode des k-moyennes (&-means en anglais) réalise une décomposition des données par optimisation.
La méthode consiste a classer un ensemble de valeurs suivant un nombre donné de clusters (ou groupes de
valeurs selon leur distance entre elles) répartis au sein d’'un espace vectoriel donné.

Dans notre cas, les distributions des logarithmes des concentrations par gamme de taille LOAC sont
placées dans un espace vectoriel de 19 dimensions ou chaque dimension représente une gamme de taille
LOAC. Nous étudions I'organisation de leur dispersion. La méthode déduit un certain nombre de clusters
par optimisation de la distance entre les données. Le cluster est donc une granulométrie ayant une certaine
forme suivant les gammes de taille et une concentration donnée comme représentative d’un ensemble de
données. La Figure 6.6, colonne de gauche, représente 4 clusters déterminés en fonction du logarithme des
concentrations décrivant les jeux de données des 73 vols LOAC de la période mai 2013 a décembre 2015.
Ces clusters représentent les 4 groupes de données majoritaires. Cette représentation n’est pas normalisée
par la gamme de taille (concentrations exprimées en cm™ et non en dN/dLog(D)), de plus toutes les valeurs
nulles sont exclues du jeu de données. Leur répartition suivant l’altitude est donnée par Figure 6.6 colonne
de droite et exprimée en fréquence d’apparition par km normalisée par le nombre total de cas identifiés.

L’interprétation de la forme des distributions en tailles des clusters associées a leur apparition en altitude
permet de produire un certain nombre d’hypotheses. Par exemple le cluster noté 1 posséde une allure
caractéristique d’un nuage ou d’un brouillard par la présence d’'un mode vers quelques dizaines de microns
(Hammer et al., 2014; Morwal et al., 2012; Warner, 1969). L’apparition de ce cluster est strictement contenue
en tropospheére (Figure 6.6 colonne de droite). La méthode k-moyenne permet donc d’identifier les nuages
dans le jeu de données LOAC. Cela n’est pas particuliecrement utile puisque la typologie LOAC permet
d’identifier les nuages sans ambiguité grace a la typologie. Cependant, cette méthode mathématique
indépendante de l'interprétation physique démontre quune identification par famille d’aérosols fonctionne
pour un cas relativement simple.

Les clusters de distribution en taille notés 2, 3 et 4 sont plus difficilement identifiables car I'allure des
granulométries respectives est relativement similaire a la premiere.

Le cluster 2 possede une signature d’un aérosol plutdt troposphérique selon la fréquence d’apparition en
altitude. La présence d’un mode vers 2 um sur la distribution en taille est cohérente avec ’hypothese d’un
aérosol primaire troposphérique confiné principalement dans la couche de mélange troposphérique. La
concentration cumulée (somme des concentrations selon la gamme de taille de 0,2 2 100 um) est élevée et
proche de 100 part.cm-3. Ce cluster serait plutot identification d’un aérosol représentatif de la couche de
mélange et de la troposphere libre, hypothétiquement lié aux poussieres désertiques. Sa présence est
identifiée jusqu’en basse stratosphere. Un couplage avec la typologie ou avec une analyse des vols permettrait
peut-étre d’identifier des cas d’intrusion de masses d’air troposphériques en stratosphere, cette hypothéese
est hautement spéculative mais pourrait faire 'exemple de cas d’étude intéressants, la méthode des k-
moyennes permettrait d’identifier les cas a étudier.
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Figure 6.6 : Résultat d’une analyse par k-moyenne des 73 vols LOAC pour la période mai 2013 a décembre 2016. Les
groupes de granulométrie sont représentés en colonne sur la gauche, tandis que leur fréquence d’apparition normalisée
suivant l'altitude est représentée en colonne sur la droite

Les clusters 3 et 4 apparaissent en stratosphére, contrairement aux deux autres clusters. La forme de leur
distribution en concentration suivant les gammes de taille est relativement similaire (Figure 6.6, colonne de
gauche). La concentration cumulée du cluster 3 est proche 10! part.cm? et celle du cluster 4 de 'ordre de
quelques 10! part.cm. La concentration cumulée du cluster 3 est de 'ordre de la limite de détection en
concentration déterminée en laboratoire. En faisant ’hypothéese que la méthode des k-moyenne ait attribué
un cluster aux situations ou la limite inférieure en concentration est atteinte (et donc que la concentration
vraie est plus faible), nous pouvons interpréter le profil de distribution verticale d’apparition du cluster 3
comme suivant : le cluster 3 n’apparait que peu en troposphére ou les concentrations sont relativement
fortes, puis apparait le plus souvent en basse stratosphere, puis décroit en moyenne stratosphére. La
décroissance de 'apparition du cluster 3 en moyenne stratosphere peut s’expliquer par Ialtitude moyenne
d’éclatement des ballons (30,5 + 4,2). 95 % des ballons ont atteint 22 km (altitude d’éclatement moyenne
moins 2 ¢). Déconvoluer du nombre de ballons ayant atteint des altitudes plus élevées permettrait peut-étre
de voir une fréquence constante avec 'altitude du cluster 3 partir de 20 km environ. L’identification des vols
ne contenant que la limite de détection a une certaine altitude pourrait étre faite par la méthode des k-
moyennes, les vols ne seraient pas considérés et seuls les profils contenant du signal seraient conservés. Cela
revient a produire une méthode de filtrage par classe de granulométrie.

Le cluster 4 reste énigmatique. Nous ne lui attribuons pas de source puisqu’il est présent en troposphere
ainsi qu’en stratosphére. Sa concentration cumulée est forte pour la stratosphere (environ 10! cm-3) avec un
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renforcement vers 30 km. Ce cluster ne semble pas étre la signature de l'interaction avec le rayonnement
cosmique puisque sa présence est maximum au sol.

Au-dela de 'analyse des clusters un par un, cette méthode indique qu’il est possible de déterminer plusieurs
types de distributions en taille. Selon la méthode des k-moyennes, notre jeu de données est donc une
combinaison de différentes distributions en taille jusqu’en stratosphere moyenne. Intégrer une dimension
supplémentaire dans 'analyse des k-moyennes, telle que la typologie ou plus simplement la voie a 60° (la
seconde voie du LOAC) permettrait certainement de circonscrire de nouveaux clusters ou de préciser la
caractérisation de ceux déja déterminés.

Cette analyse par les k-moyennes est biaisée par deux hypotheses liées a la méthode. La premiere
hypothese est liée a la méthode qui associe préférentiellement des groupes de concentration lorsque la
distribution en taille est complete, c’est-a-dire quand la concentration est non-nulle sur toutes les gammes
de taille. Cela provient du fait que nous considérons ici les logarithmes des concentrations. Considérer les
racines carrées des concentrations permettrait de réduire "amplitude des concentrations liées a la distribution
log-normale des concentrations par gamme de taille tout en conservant les valeurs nulles. Il serait intéressant
de proposer des clusters ne contenant qu’une partie de la granulométrie. Les distributions contenant des
concentrations nulles pour les grandes gammes de taille sont prises en compte dans cette étude mais ne
bénéficient pas de cluster en particulier.

La seconde hypothese postule qu’il est possible de partitionner le jeu de données en un nombre fini de
clusters. Cela suppose que le jeu de données est composé d’un nombre fini de distributions en tailles de
concentrations fixes. Cela est incompatible avec I'idée qu’une distribution en taille puisse étre présente a
différentes concentrations. Une approche statistique sur la forme de la distribution seulement, sans tenir
compte du niveau de concentration a donc été appliquée a partir d'une méthode de décomposition en
valeurs singulieres (SVD). Nous ne présentons pas les résultats pour ne pas surcharger les perspectives mais
cette méthode se révéele prometteuse.

6.4 Perspectives volcaniques

Les deux exemples de lachers de ballons météorologiques a travers des panaches volcaniques présentés
dans ces études démontrent que la technique LOAC est adaptée a ce genre d’expérimentation. Il est possible
de réaliser des profils dans des lieux difficiles d’acceés pour caractériser la structure des panaches jeunes,
notamment leur altitude, ce qui est tres utile pour les équipes travaillant sur la mesure de altitude du panache
a distance (Carboni et al., 2016; Scollo et al., 2014). La comparaison des rayons effectifs, calculés avec les
données LOAC, avec la quantité de soufre émise lors de éruption du Calbuco est cohérente en stratosphere
(Arfeuille et al., 2014). La communauté SPARC (Stratosphere-Troposphere Process and their Role in Climat Project)
SSiRC (Stratopsheric Sulfur and its Role in Climate) travaillant sur le soufre en stratosphére notamment injecté
lors d’éruptions majeures insiste sur le fait qu’il est nécessaire de développer des outils de mesure in situ
capable de caractériser le panache stratosphérique de quelques jours a quelques semaines apres son injection.
Le LOAC est capable de répondre a cette demande. Plusieurs LOAC V1.2 sont depuis une année en attente
d’alerte en Islande, aI'lle de la Réunion et en France métropolitaine. Le matériel de réception est a disposition
et les personnes en charge sur site sont formées a l'utilisation du LOAC sous ballons météorologiques. Les
différentes campagnes de mesure a ’étranger ont démontré qu’il est possible de se rendre sur un lieu de
lacher a Pétranger depuis la France trés rapidement en voyageant avec linstrumentation de vol et de
réception si besoin. La réponse a un lacher de ballon aprés une éruption est principalement limitée par notre
capacité a étre informés de I'éruption ainsi que par la préparation administrative de la mission.

Multiplier les lachers de ballons au cours du temps aprés qu’un panache volcanique ait atteint la
stratosphere permettrait de décrire la microphysique et évolution des particules soufrées en stratospheére.
Contraindre ainsi les modeles en fournissant les concentrations et les distributions en taille des particules
soufrées permet de mieux déterminer 'impact climatique des volcans. L’utilisation combinée de capteurs
électrochimiques tels que ceux utilisés par Roberts et al. (2012) en troposphere, permettrait d’étudier le
soufre gazeux combiné a la mesure des aérosols soufrés. Des tests sur la faisabilité de I'utilisation de ces
capteurs électrochimiques en stratosphere sous ballons météorologiques sont en cours de réalisation.

142



6.5 Perspectives sur le déploiement sous ballon météorologique

6.5 Perspectives sur le déploiement sous ballon météorologique

6.5.1 Feux de biomasse

Les feux de forét émettent une quantité importante de gaz précurseurs et aérosols primaires, ce sont des
contributeurs régionaux d’envergure en troposphere. Les importants feux de foréts sont accompagnés d’une
dynamique de pyroconvection permettant d’injecter des particules en stratosphére (Cammas et al., 2009 ;
Damoah et al., 2006 ; de Laat et al., 2012 ; Fromm et al., 2006, 2010 ; Fromm et Servranckx, 2003 ; Gonzi
et Palmer, 2010 ; Hudson et al., 2004 ; Immler et al., 2005 ; Jost et al., 2004 ; Livesey et al., 2004). Les feux
de forét en Australie sont patticulierement dévastateurs, « Black Saturday Buchfires » sont tristement
célebres pour leur envergure.

Un projet LEFE porté par Nelson Begue, maitre de conférences au LACy (Laboratoire des Cyclones a
Saint-Denis de la Réunion) propose la réalisation de plusieurs radiosondages LOAC en 2017. 1l est
nécessaire pour cela de coordonner différentes équipes travaillant sur les prévisions de trajectoire, la
détection de feux de forét et le lancement de ballon. L’objectif est entre autre de caractériser I’évolution
microphysique des particules issues des feux de forét afin de mieux connaitre leurs impacts radiatifs.

6.5.2 Volcans troposphériques

La réponse rapide du déploiement de LOAC, adaptée aux éruptions perturbant la stratosphere, est
envisagée étre appropriée aux éruptions telles que celle du volcan Islandais Eyjafjoll en 2010 qui paralysa le
trafic aérien en troposphere. Une ou plusieurs mesures LOAC permettraient probablement aux décideurs
de statuer sur les risques de reprendre le trafic aérien et quantifier ainsi au mieux I'influence des volcans sur
I’économie des transports aériens.

6.5.3 Accidents industriels

11 est envisageable que le LOAC soit également adapté aux accidents des unités de production d’énergie
nucléaire ou tous sites SEVESO présentant un risque de production accidentelle d’aérosols.
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Tableau A4.1 : Liste des vols LOAC retenus pour étude de la variabilité des aérosols

stratosphériques pour la période mai 2013 a aoat 2016

144



§'¢e £ZY60 VSY aJiBljoA §10Z 1dss OF ¥9 §'LZ TEYS0 VSV SIBJJOA 7 L0Z nbne Jg 43

862 £GU60 VSV 8JIBloA §1.0Z 1d9s G| £9 L'TE 65490 VSV BlIeloA 1.0z nbne g| 1€
£'ce LLUOL VSV alleyoA 910 nbne g1 76 9'9¢ Pyl l VSV 2JIeloA 510z 1S L0 29 L'Ee L2UB0 VSV alI_loA 7102 Nbne | 0¢
7'9¢ 9Lyll ysy aliBoA gLog nbne g| £6 Fve LG4l V¥SY alIBjoA G1.0Z hbne /Z 19 £ve 0EYB0 VSV =118l oA ¢ 1L0Z nbne 7| 6¢
80€ LSU0L YSY alleyoA 9l0g nbne ¢, 6 S0€ 8¥UB0 VSV 8Jieljo/\ 51.0Z nbne Oz 09 (X4 9z4g0 VSV BlleloA 1.0 nbne 5o 8¢
LeC 8EULL VSV 8lIeloA 910z nbne || 16 9'ce 65YB0 VSV aJIeljoA §1.0g nbne 6| 65 £9¢ zzuol An aaeyop Loz AInl vz LZ
v'ee FZUB0 WSV 3JIBHOA 910z ANl 82 06 TYe TSUB0 VSV JIBJOA §1.0Z hbne gl 89 0 2z40l AN a1eloA 1.0z ANt 60 9¢
c'ag L#UB0 VSV 8JIeYoA 910z AInT90 68 1'8¢ BZYZ| VSV 8JIBYOA GL0T NBne 7| L5 '8¢ 00401 AN aaBjoA 102 sunl ¢z §¢
¥LE 95UB0 VSV BJIElOA 91.0Z 8unl cg 88 L'Ee ZOUDL VSY alielloA §1.0Z AInf g2 982 £0US1 AN alieyjoA ¥10g aunl 0 e
£Ee 60460 VSV 2JIeloA 91.0¢ aunl gl 18 EyA4 ZrUB0 VSY aJ1eloA 510z Al 91 862 0ZYS0 VSY J1=3j0A 7107 Aew 90 4
44 0F40L VSV 8lIBloA 9102 AW yg 98 ¥'ee /5YL1 SV alBoA 5102 AT 10 8'le 8EUS0 VSV SJIBl oA ¥10Z Hde /| (44
962 /Y01 VSV alielon 9L0z Kew Z| S8 9re GEUL1 VSY 8JiBloA G10oZ sunl gz €9 [ 71480 ¥SY @JIEYOA ¥ 10Z Ude p0 |14
0've 61U} VSV alleloA 910z Kew z) 78 8zt $0UZL WSY alIBlIoA §1L0Z sunl y0 c5 £'Ze GcUl |l sy alleloA y102 4e|N 02 0¢
§'.lT 60460 VsV aJiBljoA 910g Hde 97 €8 6'¢cc 2040} VSV sdleloA G107 Aewl gg 1§ A% £¥U80 VSV alleloA 102 24BN L0 6l
LLT GSUB0 VSY 1B} OA §1.0Z UAE 71 8 0've 65460 VSV 3Ie)oA GL0Z Aew g0 05 £62 8CUE | VSV SJIEJOA ¥1L.0C M) BL 8l
9'8¢ £5US ) VSY adIeloA 910z Lde /0 18 §'6c BEYUFL VSV 3dIRII0A G10T lide ZZ 6% 0ce LEUOL VSV SdIBloA 102 A8} 90 Ll
6'9C FLULL WSy alleloA 910g 2w gg 08 1'8C 00YLZ VSV 2IElj0A §l0g Ude /0 8y 9'¢e 904l L N WepoposisN £1.02 98P gL 9l
BLE BEYB0 VSV 8JIBHOA 9L0T dJew G 6L [A4% CCUL ] VSY 8JIjoA GLOT dJew 57 FA4 (4 SZUS|L ZdOS-*INIYYD £10Z nbne 0 Sk
00€ €04l 1 AN axeyoA §L0Z ew v 8L g8'lE SEYOL VSV ®JIB)OA GLOT 2JeW || ar L'le 95401 ZdOS-XIWIYYD £10Z nbne g0 vl
0've £7U0L AN BNEYOA §LOT 2Mew O 1L ¥'ee ZPUOL VSV alleloA GO /e 0 Eid 0'Z¢ ¥Z4S L 2dOS-X¥3NIVYD €10Z ANl gg gl
9'0¢ 1 LUg0 VSV SUE)OA 91L0C A8} 8l 9L ¥'ee ¥PU0L AN 8JBHOA GLOT A8} L L4 G'ee £0YET 2dOS-¥INIWYD ¢10z AInl L2 ch
¥'EE £LUB0 VSY 34BYoA 9L0C M) LL S L'6C 9LU0L VSV SMIEYOA GLOT As) L 154 8'¥C 9549l 2dOS-*3NIvuD L0z Ainf zg L
65T ZPUg0 vsY a4=jon 910z Vel /g 1 ZA 8'9C 0LYLL VSV aJIeloA 510z vel gg [44 £eTe 0240l LdOS-X3N4wUD €102 ANl Z0 0L
8'gl L7460 VSV 8JIBloA 9102 Uel |z L 8'6e 604YLL VSV alleyoA 610z Uelz) 84 092 §5UEL LdOSXINIWYD €102 sunl og 8
0'6Z 0EYZL AN 8IlByioA 5102 98P 22 <l §'Lc L5401 VSV 2JIBHOA 11.0Z 98P L) oF 6'SE BLUET LJOSXINIWYD €10z eunl 62 8
yEE g¥Ull AN alle)oA G102 98P g2 1L 0ce LIMOL VSY 8JIB}oA ¥102 9P €0 6€ 1'9€ 0EUS0 1. dOS-XINIVYD £10g 3unl 82 L
443 £¥480 VSV alleloA §1L0T 3P 60 0L £'6C 92480 VSV aJIBloA 102 Ao OF 8¢ 4t 02480 LdOS-¥3WIvYD gL0z sunl /g 9
062 LU0l VSV 8JIBHOA §10C 2P 10 69 0ce C€SGU60 VSV SJIBloA ¥1.0C AoU G0 LE §0C LPUEl LdOSXINIVYD €L0Z Bunlpl S
182 FCUZ| WSV SlI_HOA §L0T Aou Z| 89 (414 GEUBOD VSV S4BHOA F10Z 390 8T 9¢ g'0g 604O0L L dOSXINVYD £1L0Z 3unl 6L 14
L'Cg 2140l Vs 8ieoA G102 120 /T 19 6'9¢ 6EY.L0 VSV allBoA 102 320 80 S¢ §'lc ZIULZ L dOS*INVYD £10Z unlgl €
LEE 8ZUL 1 VSY 8JBYoA GLOE 190 80 99 (x4 67490 VSY 8JIBYOA ¥10Z 1d8S ¥ e #'5€ 62U9L LdOS*INIVYD £L0Z eunl gl [4
8'¥C 6PUB0  ®S|L NOA 5102 3des O 99 9re £0Y.0 VSY 8JIBIOA ¥1.0Z 3d8s 0L £e £EE 0Zu8l LdOS*INIVYD €10z sunl /| I

Xew spniy ainay / Juswsde|dws / sjeq oA N | xew spniy ainsy / Juswsde|dws ; sjeq oA N | Xew spnuyy ainay / juswsde|dws [ sjeq oA N

Tableau A4.2 : Liste des vols LOAC retenus pour 'étude de la variabilité des aérosols stratosphériques pour

t 2016 apres le retraitement de novembre 2016

220U

la période juin 2013
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Liste des Figures

Figure 1.1: A gauche, exemple de météorographe déployé sous ballon météorologique permettant de
mesurer la température, la pression et ’humidité de I’air, employé par Léon Teisserenc de Bort en
1989. A droite, la suite de satellite Afternon constellation appelée également A-train, constitué de 7
satellites se suivant embarquant environ 19 instruments dédiés a la mesure a distance des
nombreux parametres physico-chimiques de 'atmospheére terrestre ... .ovmieiniveunieunienricnnenens 13
Figure 2.1 : Schématisation de la décomposition de 'atmospheére en fonction du gradient de température.

Figure 2.2 : Schématisation des particules stratosphériques, de leur transport, des flux et des principales
sources (Kremser €t al., 20T0) ..cuicuirriierereieierrerieereereteerseeeeie et sesseeseeesessestecsessesesssesesseneassesses 16
Figure 2.3 : Schématisation simplifiée des différentes réactions chimiques menant a la production de I'acide
sulfurique en stratosphere. La couleur des fleches grises ou noires indiquent le lieu des réactions,
respectivement en troposphere ou en stratosphére. Les couleurs bleu a rouge représentent le degré
d’oxydation du soufre (adapté d’apres Kremser et al., 2010) ..., 17
Figure 2.4 : Evolution mensuelle du contenu zonal en aérosols stratosphériques (-20°N , 20°N) de 1985 a
2012 exprimée en rapport d’extinction (figure supérieure) et en épaisseur optique des aérosols
stratosphériques (figure en dessous). Données satellites combinées SAGE II, GOMOS et
CALIPSO. Les éruptions notables sont indiquées par des lettres : Ne : Nevado del Ruiz, Au:
Augustine, Ch : Chikurachki, Ki : Kliuchevskoi, Ke :Kelut, Pi :Pinatubo, Ce : Cerro Hudson, Sp :
Spur, La: Lascar, Ra: Rabaul, Ul: Ulawun, Ru: Ruang, Re: Reventador, Ma: Manam, So
Soufriere Hills, Ta : Tavurvur, Ok : Okmok, Ka : Kasatochi, Sa : Sarichev, Me : Merapi, Na :
Nabro. Les éruptions tropicales sont notées en rouge. Vi* indique le feu de la forét Victoria.
(adapté d’apres Kremser et al., 2010) coeueneeeieeeieieieeeeeeeee e 18
Figure 2.5 : Transport du panache du Tavurvur situé en Papouasie Nouvelle Guinée (-4°N ; 152°E, éruption
en aout 2006) alors que le panache de la Soufriere (16°N ; -61°E, éruption en mai 2000) est encore
présent en stratosphere, pour 4 niveaux d’altitudes exprimés en température potentielle (Kelvin),
exprimé en rapport de diffusion d’apres les mesures CALIOP zonale. La tropopause est située
dans la bande 360-400K, la bande 400-440K représente la basse stratosphére, les bandes 440-
480K et 480-520K représentent la moyenne stratospheére. (adapté d’apres Vernier 2010) ........... 19
Figure 2.6 : Relation entre la masse de souftre injectée par les éruptions et le rayon effectif des particules lors
du pic d’injection a 100 hPa. Les symboles représentent la saison de ’éruption (étoile : printemps,
triangle : été, diamant : automne, croix : hiver), les couleurs indiques les latitudes d’éruption (noir :
tropicale, bleu : extratropical sud, vert extratropical nord) (adapté d’aprés Arfeuille et al. 2014) 20
Figure 2.7 : Distribution des concentrations de particules a 20 km selon leurs rayons et pour différentes
périodes de temps apres éruption du Pinatubo en 1991 (Jdger et Deshler, 2002) ..........cccueeue.e.e. 20
Figure 2.8 : Bilan global du soufre atmosphérique selon Sheng et al. (2015). Les fléches pleines représentent
les flux nets d’émission de surface, le transport par la tropopause, les puits et les sources physico-
chimiques et les transformations microphysiques en Gg de soufre par année. Les fleches en
pointillées représentent le flux dans une direction ainsi que le détail des conversions
microphysiques et chimiques. Les boites représentent les réservoirs des composés exprimés en
Gg de soufre. Les données en rouges sont issues du modele SOCOL-ARE, les données en noires
proviennent de SPARC (20006). Les données en vert proviennent do modele GOCART (Chin et
al., 2000). Les données en orange proviennent de Chin et Davis (1995). Les données en bleu
représentent les mesures de SAGE II (Arfeuille et al., 2014) ..o 21
Figure 2.9 : Evolution temporelle des émissions de soufre cumulées par zone géographique entre 1970 et
2005 (Hofmann et al., 2009) ......c.oviueeiureiieeiieeiieeiieetieeeieeeeesiessie s sssaessssessssessesesssaesssacsssaes 22
Figure 2.10 : Evolution temporelle de la concentration d’OCS en stratosphere et troposphére au-dessus de
la station de Jungfraujoch (Suisse, 46°N ; 7°E) (adapté d’apres SPARC 2000).......ccwieceececercnnecn. 22
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Figure 2.11 : Observations faites par microscope électronique a balayage (MEB) de particules carbonées
issues de feux de foréts afticains. On pergoit la structure trés complexe de ces particules organisée
en chaines d’éléments de tailles similaires (Bond et al., 2013). ...c.ccooveveererenicrerrenicereneeerenrerecnenns 23
Figure 2.12 : Distribution zonale de la concentration du carbone élémentaire simulée. Les figures A et B
représentent respectivement la distribution verticale de la concentration de black carbon exprimée
en particule par cm? en fonction de la latitude pour les mois d’hiver boréal et hiver austral. Les
figures C et D représente de la méme facon la contribution du trafic aérien seulement. (Adapté
d’apres Hendricks et al., 2004).....ccvimiiiiiieieieeeeesiece e ssans 23
Figure 2.13 : Répartition zonale selon I’altitude du pourcentage de I'extinction due a la matiere météoritique
sur 'extinction stratosphérique totale (sulfate + matieére météoritique). A partir de 37 kilomeétres
environ et aux latitudes moyennes, il est estimé que la moitié de ’extinction provient de la matiére
météoritique. (Neely et al., 20T1) ..o 25
Figure 2.14 : A gauche, prélevement réalisé en troposphere au niveau du sol, a droite prélevement réalisé a
36,2 km d’altitude en mars 1969. Sur les deux mesures, apparaissent des particules biogéniques de

type brochosome (Bigg, 2003) ..o ses 26
Figure 2.15 : Panel des particules récoltées apres des évenements d’entrées météoritiques (Courty et Martnez
2015) o 26
Figure 2.16 : Schématisation de la circulation de Brewer-Dobson et du cycle des particules stratosphériques
(SPARC 2000) ettt bbb 27
Figure 2.17 : Vitesses de vents zonaux moyens exprimés en m.s' (Holton et al., 1995)....c.ccccocvuirvinivnnnnce. 27

Figure 2.18 : Direction des vents zonaux tropicaux (-10°N ; 10°N) représentant 'oscillation quasi biannuelle
(QBO) ; par convention le vent provenant de 'ouest est noté positif. (Watson 2013) ................. 28
Figure 2.19 : Représentation du transport méridien dans les hémispheres d’hiver et d’été (Holton 2004).
Schématisation des positions du réservoir tropical, de la zone de sutf, du vortex polaire et de
I’hémisphere d’été. Les fleches larges et ouvertes représentent le transport a grande échelle, les
fleches ondulées représentent le transport guidé par les ondes de différentes natures. Les batres
grises verticales au centre représentent les barrieres tropicales, la barre verticale grise a gauche
représente la barriere dynamique du VOIteX POLAILE ....cc.cuviueeieeeiieeiieeiceeee e 29
Figure 2.20 : Simulation de la déformation de la zone de surf (zone blanche), influencée par le réservoir
tropical (zone grise) et le vortex polaire (zone noire) (Polvani et al., 1995). Les chiffres indiquent
le nombre de jours apres Uinitialisation du MOdELe ... 29
Figure 2.21 : Estimations du forcage radiatif en 2011 par rapport a 1950 exprimé en W.m2 pour les différents
contributeurs gazeux et particulaires. Le degré de confiance associé a chaque résultat est qualifié
de TE (tres élevé) a F (faible) sur la colonne de droite (GIEC, 2013)...c.ooieveivneccrvnenecrerenccrennes 31
Figure 2.22 : Modélisation de la puissance lumineuse surfacique de 1980 a 2020 pour différents scénarii
considérant aucun aérosol stratosphérique (courbe verte turquoise), seulement les aérosols
stratosphériques hors influence des éruptions majeures (courbe verte claire) et tous les aérosols
stratosphériques (courbe noire). La courbe bleue représente la puissance surfacique transmise au
sol déduite de mesure satellite et les courbes violettes en trait discontinu différents scénatios

d’évolution (adapté d’apres Solomon et al. 2011 32
Figure 2.23 : Représentation des réactions hétérogénes a 'interface entre une particule liquide et son gaz
porteur (Brasseur et SO0lomon 2005)........cciiiiiiiiiiii s 34

Figure 2.24 : Schématisation de la technique de diffusion lumineuse de 'atmospheére par la mesure au limbe.
OSIRIS mesure la contribution de la diffusion simple de 'atmosphére ainsi que la diffusion
multiple dans les couches de atmosphere et de la diffusion de la surface (Albédo de surface).
(Adaptée a partir de Bourassa et al., 2008) .......cccooeviiiiiiiniiii s 36

Figure 2.25 : A gauche représentation schématique des différents champs de vision (FOV) des instruments
a bord ’'OMPS. Nous utilisons dans cette étude 'une des trois fentes dont le volume de mesure
est représenté par les 3 rectangles a I'arriere du satellite (Xu et al. 2014). A droite représentation
des traces du passage ’OMPS lors de la chute du bolide Chelyabinsk (Gorkavyi et al., 2013) image
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Figure 2.26 : Schématisation du trajet optique des faisceaux lasers de CALIOP (figure adaptée d’apres
VernIer 20T0) cueeueueeeieieeieieieeicieiteieieieeiei ettt ettt ettt aen 38
Figure 2.27 : schématisation du principe de la mesure par occultation (adapté d’apres SPARC 2000) ........ 39
Figure 2.28 : A gauche, photographie du SP2 et de son module d’intégration dans I’avion. A droite,
schématisation de la cellule de mesure contenant le laser et les 4 photo-détecteurs (Schwarz et al.,
2000) cvrveirireiniiri R R 41
Figure 2.29 : Schématisation du systeme de systéme de détection COBALD (Brabec 2007). Les deux LED
bleue (455 nm) et rouge (870 nm) produisent un flux lumineux conique (env. 4° de demi-angle)
dirigé vers le volume d’atmosphere a échantillonner. Le détecteur mesure la quantité de lumiere
rétrodiffusée qui est une fonction de la concentration moléculaire et particulaire .......coceeveeeeneeee. 43
Figure 2.30 : Instrument DUSTER (De Angelis 2011). 1) support aluminium, 2) prélevement, 3) dispositifs
de pompages, 4) chambre de collection, 5) valves, 6) capteurs de pression, 7) batteries, 8) modules

ELECLIOMIGUES .e.vveiieiisti s 44
Figure 2.31 : Localisation des lidars SOl NIDACC ..o sseseesesenns 44
Figure 2.32 : Localisation des photomeétres du réseau AERONET passés et Présents .....cninireunennns 45

Figure 2.33 : Inter-comparaison du profil vertical d’extinction par les aérosols entre 15 et 33 km d’altitude
entre SAGEII et deux lidars au sol, en haut 2 Mauna Loa 2 Hawai USA (19°N ; -155°E) et en
bas a Hampton dans I’état de Virginie USA (37°N ; -76°E) lors de I’éruption du Pinatubo (adapté
d’apres SPARC 2000).....uvuieieiiciciiiiiicicieii it 46

Figure 3.1 : Représentation d’une coupe transversale d'un LOAC faisant apparaitre le faisceau lumineux
émis par la diode laser et diffusé par une particule vers les deux photodiodes ........cccvvvievicunnce 50

Figure 3.2 : Réponse de la photodiode 12° en fonction de particules de différents diamétres et de différentes
natures (points rouges et verts), comparée a la solution prévue par la théorie de Mie calculée pour
le champ de vue de la photodiode 12° et convoluée avec le bruit instrumental (courbe noire). La
courbe discontinue bleue est un ajustement linéaire utilisée par linstrument (adapté d’apres

Renard et ale, 20T00) covueeeuerrerieeieiririeiieieiretieieireneieietseseseiesetsestee et sesesesessesesesesessestaesessanesssesessesssesessensacsesen 51
Figure 3.3 : Evolution temporelle de la tension numérisée de la photodiode 12° lors du passage d’une
particule de diametre 5 um d’un aérosol ambiant (adapté d’apres Renard et al., 2016a) ............... 51
Figure 3.4 : Grafcet des différentes phases de fonctionnement du LOAC ......ccovviveiiveienieniceneiceceenen. 53
Figure 3.6 : Evolution de lindice de spéciation en fonction du diametre des particules pour 4 types
d’échantillons produits en laboratoire (adapté d’apres Renard et al., 20162) .....cceeeceicenicnnicnnnee. 54

Figure 3.5 : Exemples de distributions en tailles obtenues lors de campagnes de mesures. A gauche,
distribution représentative de particules désertiques. Au centre, distribution représentative d’un
aérosol urbain. A droite, distribution représentative d’un nuage de gouttelettes liquides (adapté
d’apres Renard et al,, 20160) .t 54

Figure 3.7 : Efficacité de captage en fonction du diameétre aérodynamique des particules pour 2 conditions
d’angle de prélevement (trait discontinu : prélevement parallele au flux d’air relatif produit par
'ascension du ballon, trait continu prélevement avec un angle de 30° par rapport au flux d’air).
Lefficacité de prélevement est calculée pour différentes pressions et températures représentative
de 5 altitudes représentées par les couleurs et pour une vitesse ascensionnelle de 5 m.s-! (adapté

d’apres Renard et al., 20100) ..o 56
Figure 3.8 : Représentation du résultat d’une inter-comparaison entre un DMPS, un FIDAS et un LOAC
(adapté d’apres Renard et al., 20T08) ...coceevieeeieeeiicieiceeeeee e 57
Figure 3.9 : Comparaison expérimentale d'un TEOM et d'un LOAC en chambre de test LPC2E. Chaque
point représente une moyenne de 24h (adapté d’apres Renard et al., 20162) .....oveceeeceeecreencececnne. 58
Figure 3.11 : Comparaison en situation d’air extérieur (Sud de Paris) entre 4 instruments pendant la période
du 3 au 13 février 2014 (adapté d’apres Renard et al., 2010a) ..o 59
Figure 3.10 : Evolution des PM1p moyenne sur 24 h de 3 TEOM du réseau Airparif et de 2 LOAC (adapté
d’apres Renard et al., 20100) ..o 60

Figure 3.12 : Cinétique d’éclatement d’un ballon météorologique ayant atteint son plafond vers 35 km, la
caméra est positionnée sur la nacelle en direction du ballon, le soleil est sur la droite. Le temps est
indiqué en seconde par rapport a 'éclatement (Remerciements K. FOSter) .....oovvveriirinrinniennn. 61
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Figure 3.13 : Photographie d’un lacher de LOAC sous ballon météorologique présentant les différents
éléments constitutifs de 1a chaine de VOL......oceieeicniciicicccee e seaens 62
Figure 3.14 : A gauche, photographie quelques instants avant le lacher d'un LOAC. Au centre, récupération
de la nacelle aprés un vol. A droite, récupération de parachute et du ballon météorologique......63
Figure 3.15 : Température moyenne de I’air au-dessus de la France (dans la zone 38 2 50 °N et -6 a 10 °E)
pour la période 2013 a4 2015 (données ERA-Interim de TECMWTE) ......ccocvviviniviinninincincicininnes 063
Figure 3.16 : Profil de température de I'air (courbes noires) et a différents points (courbes en couleur) dans
la nacelle pour deux vols LOAC, les fleches indiquent le sens de la montée du ballon. Figure de
gauche, les courbes verte et bleue représentent respectivement la température du fond et du coté
des faces internes de la nacelle, tandis que la courbe rouge représente la température de surface
des batteries LOAC. A droite, la courbe bleue représente la température du fond de la face interne
de la nacelle, la courbe orange représente la température de surface du laser LOAC.................... 64
Figure 3.17 : Représentation de la puissance lumineuse en fonction de la température du corps du laser
LOAC. La zone grise représente la plage de fonctionnement sous ballon météorologique. La
courbe pointillée rouge représente la tendance linaire de la dépendance la puissance en
EEIMPEIALULE ...ttt 65
Figure 3.18 : Dépendance du débit volumique de la pompe LOAC a la température de Iair a basse pression.
Les points gris sont les mesures de débit a 0,5 Hz et la ligne noire est la moyenne glissante sur une
ITHIIUEC oot et 66
Figure 3.19 : Représentation des résultats des tests portant sur Iinfluence de la pression sur le débit
volumique de la pompe de vol sous ballon météorologique LOAC. A gauche variation de la
pression et du débit en fonction du temps, la ligne rouge représente la moyenne glissante sur une
minute. A droite débit volumique en fonction de la pression.......cceenienicericenieenienrienneanns 67
Figure 3.20 : Flux de neutron en fonction de I'altitude selon le résultat de simulation et de mesures sous
ballons (adapté d’apres Zanini et al., 2003) ......cueviueeieeeieenieieeereeeeeesee e eeaens 68
Figure 3.21 : Représentation de la dépendance du seuil de détection avec la température de ’électronique

Figure 3.22 : Distribution des concentrations résiduelles moyennes sur 10 minutes par gamme de taille. Les
courbes noires représentent les essais effectués sur 16 sessions de mesures pour 13 LOAC
différents. La courbe rouge représente la moyenne accompagnée de son incertitude déterminée
comme sa dispersion a 1 o, les pointillés rouges indiquent les cas ou la dispersion est supérieure a
L2 MIOYEIMIC .. 71

Figure 3.23 : Distribution de la limite de discrimination minimale pour 2 temps d’intégration 1 minute et 10
minutes respectivement en orange et bleu et pour 1 a 3 coups.10s! (dégradé de couleur) pour un
débit de 2 L.min"!'. La courbe discontinue rouge représente la limite de détection moyenne 10
IMIUEES 1ovovoviericsses st e a R bR a e bR bR 73

Figure 3.24 : Distribution des limites de détection et de discrimination minimale combinées pour une
INté@ration SUL 10 MUENULES. ...viveiieiieeiiiiiceici i 74

Figure 3.25 : Photographie prise lors du lancement double le 22 décembre 2015 depuis Ury (France).......75

Figure 3.26 : Distance moyenne par kilomeétre entre les deux ballons a altitudes équivalentes (figure de

gauche), profil vertical de température pour les deux LOAC (figure de droite) ........ccocvvurierrennce. 76
Figure 3.27 : Comparaison des profils de concentration moyenne par gamme de taille a la résolution 1
88V E o N OO OO OO OO OO 77

Figure 3.28 : Profils de concentrations cumulées moyennes sur 3 km (représentatif d’'une moyenne sur 10
minutes environ) pour les deux LOAC, les incertitudes représentent la dispersion des
concentrations sur 1 minute par gamme de 3 km. La ligne pointillée violette représente la limite
de détection en concentration SUr 10 MINULES ......cvvvevrvireienineieieie s sns 77

Figure 3.29: A gauche, concentration cumulée moyenne sur 3 km du LOAC B en fonction de la
concentration cumulée du LOAC A, exprimé selon leur logarithme. A droite, méme figure en
considérant que le LOAC B s’est systématiquement recadré une demi gamme de taille sous la
valeur optimale et ce pendant tout le vol. Les lignes vertes représente la régression linaire, les
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lignes pointillées noitres est la droite d’égalité 1:1 et les lignes pointillées violettes les limites de
détection en concentration 10 MINULES c..c.evevevrueerueesiierieenieetieeeieeeientae st seaesssaesseaeseaessesesseaeseaes 78
Figure 3.30 : La nacelle de vol BSO utilisée pour produire la mesure d’inter-comparaison entre le LOAC et
le Jupiter 3. A gauche, la nacelle sur son support de transport jusqu’a la zone de lancement, cette
nacelle mesure approximativement 1,5 x 1 x 0,5 m pour une masse d’environ 60 kg. A droite, la

méme nacelle avec 'emplacement du LOAC (ellipse jaune) et du Jupiter 3 (ellipse verte)........... 79
Figure 3.31 : Profils de concentration par gamme de taille en fonction de I'altitude pour le LOAC (a gauche)
et le JUPILEr 3 (& ALOILE) c.uvuueueieiiieiici s 80

Figure 3.32: Profils verticaux des concentrations cumulées pour le LOAC et le Jupiter 3 représentant
respectivement les concentrations de particules possédant des diameétres supérieures a 0,2 um et
0,15 pm. Les données LOAC sont moyennées par KIOMELLe ......ccceuvueeieeenieenieinieinicnienrceneeens 81
Figure 3.33 : Comparaison des distributions en taille obtenues pour le LOAC et le Jupiter 3 par gammes de
5 kilometres (intégration sur 17 minutes environ). Les incertitudes associées en concentration sont
calculées a partir de la dispersion a 1o des concentrations dans la gamme d’altitude (cette donnée
de dispersion est présentée en pointillée lorsque la dispersion est plus grande que la moyenne dans
cette gamMmMeE d’AIHEUAE). ..vuivieieiiiiii s 82
Figure 4.1 : Sites de lancement LOAC pour I’étude de la variabilité des aérosols stratosphériques au-dessus
de la France pour la période 2013/2016. 4 sites de lancement sont retenus : pour la campagne
ChArMEx : Min pour Minorque en Espagne, IdL pour ile du Levant, pour la campagne Voltaire-
LOAC AsA pour Aire sur Adour et Ury pour Ury. Les couleurs représentent les trajectoires de
montée des ballons MELEOTOLOZIGUES........cuiuiiiiiiiiiiii e es 85
Figure 4.2 : Fréquence des vols LOAC pour les campagnes Voltaire-LOAC et ChATMEX .......cccvuiucennnee. 86
Figure 4.3 : Exemples de profils verticaux de concentrations par gamme de taille mesurés par LOAC lors
de la campagne Voltaire-LOAC, chaque couleur représente la concentration selon la gamme de
taille. La résolution verticale est d’une minute (environ 300 m). Les perturbations et les sursauts
sont repérés par les rectangles bleus et 0ranges reSPECtiVEMEnt.......ccueeuecreecrreeerrecrreerreersecnrenes 87
Figure 4.4 : Mémes profils montrés en exemple que la figure précédente, avec le lissage préconisé par J.-B.
RENALA (WOIE TEXLE) w.vuvrerrererrerieeieireneeeieretrestiesetsenteesesseseseseseesesteesessesesesessesesssesessestossessentsssesssnesesesessenessseses 88
Figure 4.5 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exprimés en concentration cumulée. La
courbe discontinue orange est représentative de la moyenne de concentration cumulée résiduelle
sur 1 minute établie en laboratoire. La zone grise représente la variation a 1 o de la concentration
résiduelle. La limite de la zone grise vers 0,8 cm représente la limite de détection en concentration
cumulée sur 1 minute. Chaque numéro est relatif a un vol dans la période mai 2013 a aott 2016.
Sa couleur noire (prudence), jaune (passable) ou verte (nominal) est fonction du niveau de
confiance défini par le niveau de confiance lié au bruit de Uinstrument en VOl......ccocvievvecicucnnee 90
Figure 4.6 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exprimés en extinctions calculées a 532
nm pour des particules sphériques d’indice de réfraction représentatif de gouttelettes d’acide
sulfurique. Chaque numéro est relatif a un vol dans la période mai 2013 a aott 2016. Sa couleur
noire, jaune ou verte est fonction du niveau de confiance défini par le niveau de confiance lié au
bruit de PINStrUMENt €0 VOLu...oviuiiieeiieicieiiie ittt saees 91
Figure 4.7 : Evolution temporelle des cas de vols LOAC présentant des sursauts, des perturbations ou aucun
des deux. Environ Y4 des vols présentent des SUSAUuLS ..o 93
Figure 4.8 : A gauche, évolution temporelle de altitude des sursauts. A droite, répartition verticale du
nombre de sursaut par 2 km (les points sont les occurrences tandis que la ligne pleine est un
LISSAGE) c.cuvviiiiciiiici bbb 93
Figure 4.9 : Profils verticaux pour les 95 vols LOAC exprimés en extinction moyenne sur 1 minute (courbes
grises). Le critere Pinatubo est représenté en vert pointillé. Les courbes bleues représentent les
moyennes de distributions des extinctions moyennes par 3 km (trait plein sans tenir compte du
critére Pinatubo, trait pointillé en excluant les valeurs supérieures aux extinctions du Pinatubo).
La courbe violette est la médiane des distributions par 3 km. La courbe discontinue rouge indique
la moyenne sur 10 minutes des extinctions résiduelles. Les courbes jaunes représentent la
dispersion a 1 ¢ de la moyenne des extinctions résiduelles sur 10 minutes. Le nombre de vols pris
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en compte pour produire les moyennes et médianes sur 3 km est représenté par la courbe noire a
AEOIEC ..ttt 94
Figure 4.10 : Distributions en tailles des concentrations LOAC par tranche de 3 km pour les vols de la
période mai 2013 a aott 2016. La moyenne et la médiane des concentrations par gamme de taille
sont respectivement représentées par les courbes bleue et violette La distribution rouge représente
la limite 10 minutes combinée de détection 1 o et de discrimination minimale...........ccceveerinennen. 96
Figure 4.11 : Variabilité temporelle des extinctions moyennes LOAC par gamme de 3 kilometres. Chaque
carré représente la moyenne des extinctions LOAC accompagnée d’une barre d’incertitude
représentative des valeurs minimale et maximale mesurées dans la gamme de 3 km. La ligne
pointillée verte représente le critére Pinatubo. Les courbes discontinues rouge et orange sont
respectivement la moyenne des extinctions résiduelles et sa dispersion a £ 1 gu..ccuccevccenicnnne 98
Figure 4.12 : Variabilité temporelle des extinctions moyennes LOAC par gamme de 3 kilometres. Chaque
carré représente la moyenne des extinctions LOAC accompagnée d’une batrre d’incertitude
représentative des valeurs minimale et maximale mesurées dans la gamme de 3 km. La ligne
pointillée verte représente le critére Pinatubo. Les courbes discontinues rouge et orange sont
respectivement la moyenne des extinctions résiduelles et sa dispersion a £ 1 ¢ Chaque couleur de
carré est associée a la note de confiance du vol. La ligne pointillée verte représente le critere
Pinatubo. Les courbes discontinues rouges et orange sont respectivement la moyenne des
extinctions résiduelles et sa dispersion @ £ 1 G s 99
Figure 4.13 : Evolution temporelle des extinctions moyennes par bande de 3 kilometres pour les données
OMPS, WACCM, OSIRIS, LOAC, lidar OHP et lidar CALIOP. Les courbes discontinues rouge
et verte représentent respectivement la moyenne des extinctions résiduelles sur 10 minutes et le
critere Pinatubo. La zone grise représente la moyenne des extinctions sur 10 minutes résiduelles
d L O e e e e et 103
Figure 4.14 : A gauche : allures verticales moyennes par bande de 3 kilometres des extinctions au-dessus de
la France pour la période 2013-2015 des 6 valeurs indépendantes. Profil moyen pour tous les vols
LOAC (trait plein noir), moyenne en tenant compte du critere Pinatubo (Crit P) (courbe
discontinue noire) et médiane (courbe discontinue grise). A droite : allures moyennes par
kilometre des 6 jeux de données représentés individuellement afin de rendre compte de la
dispersion des données et la moyenne de 'extinction par bande de 3 kilometres est reportée sur
chaque figure par une ligne noire. Pour LOAC la courbe verte continue et discontinue représente
respectivement la moyenne et la médiane 3 KMm. ..o 104
Figure 4.15 : Allures des dispersions 1 o des extinctions moyennes sur 3 km, OMPS en vert, WACCM en
orange, OSIRIS, en bleu, OHP en rouge, CALIOP en violet et LOAC en noir. La courbe
discontinue noire représente la dispersion de la moyenne 3 km des données LOAC auxquelles est
appliqué le critere PINAatubo. ... 105
Figure 4.16 : Profils verticaux des extinctions a 525 nm moyennes de SAGEII pour la période 2000-2005
aux latitudes moyennes et tropicales comparées aux sorties du modéle WACCM avec et sans la
contribution des smoke particles (Neely et al., 2011) ..o 106
Figure 4.17 : Profil d’extinction a 1037 nm mesuré par SOPHIE (points noirs) le 20 juin 2008 a 65°S
comparé aux simulations de CHEM2D et de WACCM respectivement en courbe pleine et
discontinue pour deux compositions de smoke particles différentes représentées par les couleurs
bleues et rouges. La courbe pleine orange représente les particules sulfatées simulées (Hervig et
AL, 2009) cooveiieici e 107
Figure 4.18 : Profils verticaux des 9 vols LOAC moyens par minute exprimés en concentration cumulée —
données issues du retraitement de novembre 2016. La courbe discontinue orange est
représentative de la moyenne de concentration cumulée résiduelle sur 1 minute établie en
laboratoire. La zone grise représente la variation a 1 o de la concentration résiduelle. La limite de
la zone grise vers 0,8 cm- représente la limite de détection en concentration cumulée sur 1 minute.
Chaque numéro est relatif a un vol dans la période juin 2013 a 200t 2016.......ccvvcerricrricrricnenes 109
Figure 4.19 : Profils verticaux des 95 vols LOAC moyens par minute exprimés en extinctions calculées a
532 nm pour des particules sphériques d’indice de réfraction représentatif de gouttelettes d’acide
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sulfurique — données issues du retraitement de novembre 2016. Chaque numéro est relatif a un
vol dans la période juinn 2013 2 20TUE 20T 0...cemeenieeeieeiieciicieeeeeeeeie et seaens 110
Figure 4.20 : Profils verticaux moyen et médian pour les 95 vols LOAC exprimés en extinction moyen sur
3 km. Le critére Pinatubo est représenté en vert pointillé. Les courbes bleues représentent les
moyennes de distributions des extinctions moyennes par 3 km (trait plein sans tenir compte du
critére Pinatubo, trait pointillé en excluant les valeurs supérieures aux extinctions du Pinatubo).
La courbe violette est la médiane des distributions par 3 km. La courbe discontinue rouge indique
la moyenne sur 10 minutes des extinctions résiduelles. Les courbes jaunes représentent la
dispersion 1 ¢ de la moyenne des extinctions résiduelles sur 10 minutes. Les profils gris sont les
profils LOAC en extinction 1 minute. Le nombre de vols pris en compte pour produire les
moyennes 3 km est représenté par la courbe noire a drOite .....cvveuieeeieirieerierieicieceeens 111
Figure 4.21 : Evolution temporelle des extinctions moyennes par bande de 3 kilométres pour les données
OMPS, WACCM, OSIRIS, LOAC, lidar OHP et lidar CALIOP. Les courbes discontinues rouge
et verte représentent respectivement la moyenne des extinctions résiduelles 10 minutes et le critere
Pinatubo. La zone grise représente la moyenne des extinctions sur 10 minutes résiduelle = 1 o
................................................................................................................................................................... 112
Figure 4.22 : A gauche : allures verticales moyennes par bande de 3 kilometres des extinctions au-dessus de
la France pour la période 2013-2015 des 6 valeurs indépendantes. Profil moyen pour tous les vols
LOAC (trait plein noir), moyenne en tenant compte du critere Pinatubo (Crit P) (courbe
discontinue noire) et médiane (courbe discontinue grise). A droite : allures moyennes par
kilométre des 6 jeux de données représentés individuellement afin de rendre compte de la
dispersion des données et la moyenne de I'extinction par bande de 3 kilomeétres est reportée sur
chaque figure par une ligne noire. Pour LOAC la courbe verte continue et discontinue représente
respectivement la moyenne et la médiane 3 KM ..o 113
Figure 4.23 : Profils verticaux des extinctions moyennes sur 3 km des données LOAC en tant compte du
critere Pinatubo avant le retraitement de novembre 2016 (courbe pleine noire) et apres le
retraitement de novembre 2016 (courbe discontinue noire) comparés aux autres données
WACCM, OMPS, OSIRIS, CALIOP et OHP. Les barres d’incertitudes sur les données LOAC
sont représentées pour les données apres le retraitement et pas sur les données avant le
retraitement pour plus de HSibilité.........oeiiiiiimeiiicici s 114
Figure 5.1 : A gauche, photographie du panache du Holuhraun prise le 22 janvier 2015 a 14 TU. a) panache
condensé, b) panache non-condensé, c¢) nuage glacé de haute altitude. La droite rouge discontinue
représente schématiquement la trajectoire verticale du ballon ayant traversé le panache 7 heures
apres que le cliché a été pris. A droite, représentation des parametres mesurés lors de ’ascension
du ballon : concentration cumulée de particules (de diamétres de 0,2 a 100 um) en noir, vitesse
verticale du ballon météorologique en rouge, et humidité relative en bleu. 6 zones verticales sont
déterminées en fonction de ces parameétres et sont représentées par des rectangles gris afin de
faciliter la description du profil (Adaptée d’apres Vignelles et al. 2016).....vcvecivicivicinicinicnneans 115
Figure 5.2 : Profil de typologie par groupe de gammes de taille lors de I'ascension du LOAC au travers du
panache volcanique du Holuhraun (groupe de 3 gammes de tailles successives ; adaptée d’apres
Vignelles et al. 2010 116
Figure 5.3 : Profil de concentration par gamme de taille lors de ’ascension du LOAC au travers du panache
volcanique du Holuhraun (résolution 10 secondes ; adaptée d’apres Vignelles et al. 2016)....... 117
Figure 5.4 : Données LOAC pour le vol du 19 mai 2015 depuis I'lle de la Réunion. A gauche, profil vertical
de la concentration cumulée. A droite, distribution des volumes dans la zone d’altitude ou se

trouve le panache volcanique (Bégue et al., en cours de sOUMISSION)......cuvveierveerercrrennineinerenenns 118
Figure 5.5 : Coefficient de rétrodiffusion du lidar 355 nm Ile de la Réunion le 19 mai 2015 (Bégue et al., en
COULS € SOUITUSSION) 1uuveverireeietrireseietetseseeetetseesebetstsesebebetsesebebetstseaebebetseseaebetsenteebetsanesesesessensaesessentaeses 119

Figure 5.6 : Profils verticaux de la concentration du mode grossier mesuré par LOAC (courbe noire) et du
rapport de rétrodiffusion aux longueurs d’ondes 455 et 870 nm mesurés par COBALD (courbe
bleue et rouge) lors de la campagne BATAL depuis Bénares en Inde......cvcuvecureecirecinecrncccnnenes 120
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Figure 5.7 : Dépendance verticale et temporelle des parametres dynamiques au-dessus de la France selon les
données ERA-Interim ECMWF (dans la zone de comparaison 38°N ; 50°N et -6°N ; 10°N). En
haut, température de I'air. En bas, vitesse du vent zonale .........ccoccuvcuriciricivencrrencirencinecnriennenns 121
Figure 5.8 : Vorticité potentielle moyenne au-dessus de la France pour 3 altitudes : A) environ 18 km, B)
environ 21 km, C) environ 28 km. Données extraites du modele MIMOSA........ccooeuveerrecrnencs 122
Figure 5.9 : cartes de PV de ’hémisphere nord représentant la position du vortex polaire pour le 5 janvier
2013, 2014 et 2015 a trois niveaux d’altitudes 550K (18 km), 675K (21 km) et 950K (28 km). Le
point jaune représente la position de la France, sa surface est de I'ordre de grandeur de la zone
utilisée pour comparer 1es AONNEES.......ccuiimrieiiiciiciricirce e seeaes 123
Figure 5.10 : cartes de PV hémisphere nord représentant la position du vortex polaire pour I'altitude 950K
pout les 3 hivers 2013/14, 2014/15 et 2015/16. Le point jaune représente la position de la France,
sa surface est de Pordre de grandeur de la zone utilisée pour comparer les données.................. 125
Figure 5.11 : De haut en bas en concordance de temps : A) vent zonal moyen a 28 km environ selon
ECMWEF, B) vorticité potentielle a environ 28 km selon MIMOSA, C) extinction a 532 nm selon
OMPS, D) extinction a 500 nm selon WACCM, E) extinction a 532 nm selon le lidar OHP, F)
extinction a 532 nm selon LOAC. Toutes les tendances sont données comme moyenne sur la
zone de comparaison déterminée dans le chapitre 4 en moyenne journaliére, sauf pour lidar OHP
et le LOAC qui représentent des extinctions locales en moyenne mensuelle..........ocvvevieucnnee. 126
Figure 5.12 : Représentation des vitesses du vent a altitude 300 hPa le 27 juillet a 12h00 TU (données
opérationnelles ECMWE). Les couleurs représentent les vitesses en m.s™. La zone ou les vitesses
dépassent 50 m.s™! est indiquée par la courbe discontinue jaune a Pouest de la péninsule ibérique.
Les courbes noires représentent les altitudes géopotentielles a 500 hPa. La croix indique le lieu du
lacher du LOAC sous ballon météorologique (Chane Ming et al., 2016).....cccevveeuecuricnnicnnnnee. 127
Figure 5.13 : Représentation des perturbations et de la transformée en ondelettes de Morlet pour la
température potentielle (A) et le vent zonal (B) en fonction de 'altitude (adapté d’apres Chane

MiNG €t al.; 20T0) cevenieiieeicic et 128
Figure 5.14 : Distribution verticale des concentrations par gammes de tailles mesurée par LOAC le 27 juillet
2013 ala £ésolution 10 SECOMAES ...ecvuvumruiiecrrieciieeiree ettt eeaeseeaes 128

Figure 5.15 : A gauche, profil de perturbation des concentrations cumulées LOAC sur les gammes de tailles
0,2 2 0,7 um, a droite spectre de la perturbation révélant une structure vers 2,6 km de longueur
d’onde entre 13 et 20 km d’altitude (adapté d’apres Chane Ming et al., 20106) c...cocureecurecrrecnnenes 129
Figure 5.16 : Rétro-trajectoire des masses d’air échantillonnées par le LOAC le 27 juillet 2013. Chaque
courbe de couleur représente la rétro-trajectoire lancé tous les kilometres en altitude sur la
trajectoire de la montée du ballon pour une durée de 10 jours, chaque triangle représente une
période de 24 h. On distingue typiquement 3 régions : la troposphere jusqu’a 15 km (noir a bleu)
d’origine diverse plutot outre-Atlantique, la basse stratosphére de 15 a 22 km (turquoise a vert)
dont Porigine est de tropicale a latitude moyenne (10° a 40° N) en fonction de l'altitude, puis la
moyenne stratospheére au-dessus de 22 km (vert a rouge) dont I'origine zonale, est homogene avec
Paltitude (A0N) oo 130
Figure 6.1 : Schéma de principe d’un banc de calibration ........ccvecuvecurecurecieeneieeneieecieeieeeeeeeeie e 133
Figure 6.2 : Schéma de principe du dilueur TSI 3302A. 1 entrée, 2 filtre haute efficacité, 3 mélange air filtré
et aérosol a diluer, 4 sortie, 5 mesure de pression, 6 régulation de la dilution
(http:/ /www.tsi.com/uploadedFiles/_Site_Root/Products/Literature/Spec_Sheets/3302A_Ae
rosol_Diluter_A4_5001470_WEB.pAf) ......cccocoemriiiriiiiiicriiircceeereesceseeneaes 134
Figure 6.3 : Clichés pris au microscope de la surface du corps du LOAC 77 en regard avec la sortie de la
pompe apres un vol sous ballon météorologique. A) échelle de taille, le champ de vue est de Pordre
du millimetre, B), C), D), E) et ) observations de particules colorés et de fibres parmi les rejets
de la pompe produit par ’érosion du rotor de la pompe (patticules plutot blanches)................ 136
Figure 6.4 : En haut, variation de la température de I'air de I'enceinte climatique LPC2E. En bas, valeur
absolue du gradient de température. Les indices 1, 2 et 3 correspondent respectivement a des
consignes de gradient de température de enceinte de Pordre de 20°C en 1h, 20° en 45 minutes et
20° en 30 minutes. Les zones beiges représente les périodes pendant lesquelles la variation de
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Figure 6.5 : Concentration cumulée normalisée a partir de 200 nm (a gauche) et a partir de 4 um en fonction
de la vitesse ascensionnelle du ballon pour les 95 vols de la période mai 2013 a aott 2105 sur toute
la colonne échantilloNNée ... s 138
Figure 6.6 : Résultat d’'une analyse par k-moyenne des 73 vols LOAC pour la période mai 2013 a décembre
2016. Les groupes de granulométrie sont représentés en colonne sur la gauche, tandis que leur
fréquence d’apparition normalisée suivant I'altitude sont représentées en colonne sur la droite
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Damien VIGNELLES

Caractérisation des performances du nouveau mini compteur de particules
LOAC embarqué sous ballon météorologique :

application a I'étude de la variabilité spatiale et temporelle des aérosols de la haute
troposphére et de la stratosphére

Résumé :

L’étude des aérosols stratosphériques est importante pour comprendre le bilan radiatif terrestre.
A I'heure actuelle, notre représentation des différents types de particules stratosphériques et leurs
répartitions spatiale et temporelle n’est pas compléte.

Au cours de cette thése, nous tentons de montrer que la mesure de la concentration en
particules sous ballon météorologique au moyen d’un nouveau mini compteur de particules, le LOAC,
pourrait permettre de rendre compte de la possible variabilité locale du contenu en aérosols
stratosphériques dans la gamme de taille 0,2 a 100 um en diamétre. La premiére partie de ce travail
consiste a caractériser plus précisément les performances du LOAC sous ballon météorologique
appliqué a la mesure en stratosphére. La seconde partie propose une analyse comparée du contenu
en aérosols stratosphériques obtenu par LOAC, a partir de lachers de ballons en France régulierement
depuis 3 ans et plus ponctuellement a I'étranger dans des situations particulieres (volcan, mousson), et
par d’autres types de données (Observations spatiales, lidar sol et simulation globale). Nous montrons
alors que linstrument posséde une limite de détection rendant difficile la mesure des particules
submicroniques lors de période de fond en moyenne stratosphére pour des concentrations de I'ordre
d’'une particule par cm3. Dans sa version actuelle, le LOAC permet de documenter les panaches
volcaniques en tropospheére ainsi qu'en basse stratosphére. En perspective, nous proposons des
directions pour la calibration et 'analyse des futures données d’'une nouvelle génération de l'instrument
en développement.

Characterisation of the capabilities of the new balloon-borne miniature
particulate counter LOAC:

application to the study of spatial and tempaoral variability of aerosols in the upper
troposphere and stratosphere

Abstract:

The study of the stratospheric aerosols is important to our understanding of the terrestrial
radiative budget. Our current comprehension of the different types of stratospheric particles and their
spatial and temporal distribution is incomplete.

In the present study, we try to show that measuring particle concentrations by the means of a
new balloon-borne miniature particle counter, the LOAC, may allow us to determine the local variability
in stratospheric aerosols in the size range 0.2 — 100 um in diameter. In that respect, the PhD thesis
consists of a first phase of a more accurate characterisation of the LOAC’s performances under balloon-
borne measurement. A second phase consists of comparative analysis of stratospheric aerosol content
based on a LOAC dataset obtained during a continuous campaign of balloon launches in France, along
with some occasional flights abroad under particular circumstances (volcanic eruption, monsoon). Thus
we show that the LOAC has a detection limit that restricts the measurement of submicronic patrticles in
volcanic quiescent periods for concentrations lower than typically 1 particle per cm3. In its current
version, the LOAC allows us to characterise aerosols in volcanic plumes in the troposphere and lower
stratosphere. And, further, we propose directions concerning possible calibration and analysis strategies
for the future data from the next generation of the LOAC currently in development.
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