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Prologue

Cay est, le manuscrit est rendu, la soutenangeassge, c’est la fin d’'une chouette époque au
pays du confit de canard et des bulletins mététuiggalLa premiere pensée qui me vient au
moment d’écrire ces lignes me replonge dans ledddadipes, dans le bureau d’études ou j'ai
travaillé avant de démarrer cette these. A cettdoge, mes démarches pour trouver un
financement de thése n’avaient pas abouti, ehjaiitais dans un bureau d’études a Gap, pres
du massif des Ecrins et de la magnifique falaiseCdése. Je passai donc mes journées a
concevoir des réseaux hydrauliques et des ouvrdgesénagement de rivieres, ce que jai
trouvé finalement fort intéressant, et ce qui missh permis de remettre en cause certains
préjugés que j'avais sur le travail dans une engeprivé. Cependant, un jour ou je réalisais
les plans de la station d’épuration de la commuBgalayes, je recois un coup de fil de David,
gui me propose de venir a Toulouse pour travasilerles aérosols a Météo France. Je me léve
doucement pour fermer la porte de mon bureau, dérf@it que mon chef entende cette idée
saugrenue, alors qu’il vient juste de me proposarahsformer mon CDD en CDI. Ce sujet de
these est arrivé sur mon bureau a Gap grace &Pqtn connait Pierre qui connait David qui
cherche un thésard. Je les remercie tous pouanartission du message. Je dois beaucoup a
Vincent qui m'a aussi bien aidé a cette époquedpanmon stage de Master, mais aussi
pendant mes recherches de financement de thés&. @d&ce a lui entre autres que je vais
continuer I'année prochaine dans la recherchegpiii® appuyé ma candidature pour un post-
doc au LGGE. Eh oui, je retourne au pays du grdtiophinois I'année prochaine. Mais
revenons a la période du début de ma these : d&stle, je quitte les tourtons — ces petits
beignets fourrés du gapencais — pour aller décolegifameux magrets séchés du Sud-Ouest.
En plus, c’est parfait, les Pyrénées sont tous geé$oulouse, ¢ca fera de nouveaux coins ou
aller se ballader.

Merci tout d’abord a David de m’avoir proposé cgesule thése. Une des plus grandes
prouesses que tu as réalisées a été de me forficacefment en informatique. Grace a toi, un
type venu du fin fond de la vallée de la Maurierfaié maintenant tourner des modéles de
'atmosphére sur un super-calculateur ! Si me voidavaincu que les modeles sont des outils
tres performants pour étudier I'atmospheére et ilmat, je me rappelle aussi combien il peut
étre difficile de les faire fonctionner et d’inteéper les résultats. Je me souviens de simulations
ou apparaissaient tout a coup un panache d’aérasotfessus du Groenland, complétement
irréaliste, suite a je ne sais quel bug. Heureusgmnes copains et les Pyrénées étant a
proximité, une bonne bambée en ski ou une séaneamise en bouteille » des bras dans une
falaise ariégeoise me permettaient de me calmeradainsi jamais jeté mon ordinateur depuis
mon bureau situé au deuxieéme étage du CNRM... Au, fomma méme reussi a faire quelques
belles simulations qui m’ont permis de rédiger timese ! J'irai jusqu’a dire que j'ai parfois
ressenti en ouvrant les fichiers d’'une simulateminée une excitation comparable a ce que
I'on peut vivre lorsque I'on va « clipper » la chaid’'une belle voie d’escalade que I'on va
peut-étre enchainer ; attention toutefois a laetiigpsous le relais, zone ou les points parfois
espaceés peuvent étre source d’émotions fortes...



L'originalité de mon sujet de thése est qu'il sagal a deux étages a la fois : le premier, ciblé
sur I'étude des processus physico-chimiques daisd'sphere et le deuxieme, focalisé sur
'étude du systeme climatique. C’est la raison ptaquelle jai sollicité — parfois trés
fortement — un grand nombre de personnes sang qlayrais pas réussi grand chose et que je
remercie donc beaucoup. Au premier étage, c’estdvipui a commencé a m’expliquer, trés
patiemment, comment utiliser le modele MOCAGE psinnuler les aérosols. Hubert a passé
de longs moments & m’aider a intégrer dans MOCA&Ehimie du soufre, qu’Ingrid avait
déja préparé dans sa propre version de MOCAGE.éevitrdenri, Martine et Béatrice m’ont
épaulé a la fois sur de nombreuses questions tpodsi mais aussi sur une multitude d’aspects
scientifiques. Dirk a la capacité de réaliser caumgétre humain normal n’est pas capable
d’envisager avec MOCAGE, et en plus avec une gé&rémpressionnante. Je le remercie pour
avoir mis au point des outils précieux pour maehes

Au deuxieme étage, je remercie Mathieu, qui m'an l@&lé a m’intégrer dans le monde de la
modélisation, et avec qui c’était un vrai plaiserghrtager un bureau. Nous avons eu I'occasion
de partager de nombreuses discussions passiornnggssmnnantes, et jespere qu’il y en aura
encore d’'autres dans le futur, que ce soit dansAlpss ou les Pyrénées. Mes nouveaux
collegues de bureau, Ramdane et Benjamin, m’'orticphérement bien épaulé pendant la
derniere ligne droite. J'espere atteindre un jeuniveau de ces « champions » (prononcer le
mot a I'américaine). Merci & Aurélien pour le tentpsil a passé a m’expliquer scilab, et pour
ses livraisons de canard du Gers. Je ne désesperevenir un de ces quatre dans le Sud-ouest
pour grimper avec lui par beau temps. Merci a [eabde m’avoir prété de belles chaussures
pour ma soutenance. Lorsque nous entendions ld, i@&geaventures partagées ensemble sur
les parois pyrénéennes restent pour moi des sasvieoubliables. Merci beaucoup a Aurore
d’avoir relu 'ensemble de ma thése et de m’avosugte apporté de précieux commentaires.
Un grand merci a Virginie qui m’a parfaitement do@gour le dernier chapitre et qui est a
I'origine du « vendredi c’est permis ». Merci a Band qui m’a fait comprendre, justement un
vendredi soir dans un bar, qu'il ne fallait pasmtire d’avoir des résultats pour publier - ce
type serait vraiment un type bien s’il faisait testalade au lieu de regarder le foot a la téle -.
Merci a Hervé pour ses conseils scientifiques ehdins ; Ta franchise et ta maniéere d’aller
droit au but (encore un footeux...) sont a mon awis wés bonne école pour les jeunes. Merci
a Clotilde pour son enthousiasme sur les projatplies variés. Merci a tous les collegues des
soirées toulousaines. Merci a Martine pour son ohyse dans l'organisation de ma
soutenance, a Sophie pour ses compétence en inigumat en gestion des ressources en café,
a Annie qui gere les pages perso, a Jean-Fram;bissk, et a tous les collegues qui nourrissent
les débats animés a la pause de 10h00. Bon coarag@ouveaux thésards, Malik, Anne-
Sophie, Yannick, avec qui j'ai partagé de trés bupsents.

Merci beaucoup a Maria Kanakidou, Jean-Claude Reig¥res Balkanski ainsi qu’au reste du
jury d’avoir accepté d’évaluer mon travalil.

Je remercie beaucoup toute ma famille ; mes pamgitsn’ont laissé libre de choisir mes
chemins, mes deux frangines, qui de par leur pascearié m’ouvrent les yeux sur d’autres
sujets que la recherche et la montagne. A ce projgosemercie les falaises d'Ariege,
« Alliat », « Génat », « le Quié », celles de S&ntonin-Noble-Val, « Anglars », « Couyrac »
et « Manjo-Carn » mais aussi « Péne-Haute » etberpane », les massifs sauvages du
Luchonnais et du Couserans, les cascades de Gaviasuperbe rocher de I'Ossau, les beaux
vallons enneigés des Hautes-Pyrénées, le fabubdoaie espagnol de Montrebey, Rodellar et
de bien d’autres vallées hispaniques. Mais toudiees auraient un charme bien moindre s'ils
n'étaient pas visités avec les meilleurs amis inalppyrénéens ou venant d’ailleurs - ou avec
Amandine, ma compagne de cordée favorite.



Résumeé

Les aérosols agissent sur I'équilibre radiatif deTerre en diffusant et en absorbant le
rayonnement solaire et en interagissant avec lagesu Une premiére étape pour quantifier
limpact des aérosols sur le climat est I'évaluatide la composition atmosphérique en
aérosols. C’est I'objectif central de ce travailtdese. Trois espéeces sont étudiées en particulier
. le sulfate, le carbone-suie et les poussiéresrtigses. Des simulations pluriannuelles de
I'évolution de ces aérosols ont été réalisées dwenodele de chimie-transport MOCAGE
(Modéle de Chimie Atmosphérique a Grande Echelgns ce cadre, la représentation du
cycle du soufre a été intégrée a MOCAGE, pour ptrenane description de I'aérosol sulfaté.
Les simulations réalisées sont analysées en Ewiogequ’aux hautes latitudes Nord et Sud.
L’ensemble des puits et sources est alors mis iglerdse pour chacun des aérosols étudiés. Les
résultats sont confrontés a des observations esaidhulations réalisées par d’autres centres
de recherche, notamment ceux qui ont participérajetpinternational AEROCOM (AEROsol
Comparison between Observation and Models). Lagehae sulfate simulée apparait tres
sensible a la représentation du lessivage, prihgpds de cet aérosol. Différents tests de
sensibilité sont réalisés, et permettent de prapmse optimisation de la paramétrisation de ce
processus dans le modéle. La concentration end@grdans les expériences réalisées apparait
par ailleurs trés sensible aux forcages météorglms utilisés pour les simulations. Cet aspect
est étudié en détail, avant de proposer une évatude la charge atmosphérique globale en
aerosols. La derniere partie de ce travail de tipgdsente une analyse des interactions entre
atmospheére et aérosols dans la région Nord-Atlaaeties champs d’aérosols élaborés grace
aux simulations MOCAGE sont utilisés pour réaligee simulation climatique avec le modele
ARPEGE-Climat, permettant de discuter I'impact @@tésence des aérosols sur la persistance
des régimes de temps dans cette région. Les camtdude cette thése présentent les axes clés
a respecter en ce qui concerne la modélisatioradessols atmosphériques d’'une part et la
modélisation de leur impact sur le climat d’autagtp
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Introduction

Le temps gu'il fera demain ou qu'il a fait hier et sujet souvent prétexte a des conversations
animées. Au fil de I'histoire de ces discussionselles aient eu lieu dans une caverne
préhistorique, dans un marché de la Gréce anticjuez un paysan aymara de l'altiplano
bolivien, dans un bar a tapas espagnol du vingtisieele, a '’Académie francaise des
sciences, ou dans une multitude d’époques et de, lime distinction entre différentes échelles
de temps caractéristiques a été établie pour @ééatrmieux I'évolution de I'atmospheére. La
prévision du temps est ainsi définie comme la gis@ qui consiste a prévoir quelques jours a
'avance les variables météorologiques comme lagiwe, la température, les précipitations, la
vitesse et la direction du vent. L'étude de la nmmgde ces variables chaotiques a des échelles
de temps de plusieurs dizaines a plusieurs cestalaemilliers d’années concerne une autre
discipline que I'on appelle I'étude du climat. Métger allegrement les objectifs ainsi que les
outils propres a ces deux disciplines présenteoubld risque : celui de rendre désagréable une
discussion, couplé a celui de commettre des ersmigstifiques.

Historiquement, ce n’est que lors du siecle derajee les variables météorologiques ont
commence a étre enregistrées de maniere systématigumettant de bien connaitre le climat
la ou elles ont été observées. Depuis la fin degessoixante-dix, les satellites d’observation
de la terre ont permis d’obtenir des données biies gpmpletes permettant d’appréhender des
variations des parametres climatiques a I'échelbdbaie. Par ailleurs, nombre de données
paléoclimatiques, tirées entre autres des cernesadges, des coraux, des sédiments et des
glaces nous donnent des informations sur le cliopatexistait sur Terre dans le passé. Des
carottes de glace prélevées récemment en Antagctiopi ainsi permis de reconstruire la
composition chimique de I'atmospheére — liée auXdians climatiques — jusqu’'a il y a pres de
800 000 années. L'ensemble de ces observationgnaispd’améliorer la connaissance des
facteurs qui peuvent étre a l'origine des changesngdimatiques.

En 1941, Milutin Milankowt présente une théorie largement validée aujourd’lamt les
variations des mouvements astronomiques de la Bett@ternance d’époques glaciaires et
interglaciaires dont les périodes varient d’'uneaiie a plusieurs centaines de milliers
d’années. A ces échelles de temps, la températogemme du globe peut avoir subi des
variations de l'ordre de trois & quatre degrés. &8 @chelles de temps plus courtes, des
variations naturelles du systéme climatique sossianbservées, mais souvent plus locales que
globales. C’est le cas du petit age de glace, génpus froide — de I'ordre d’'un degré — qui a
été observée en de nombreuses régions de I'hnémisplukd sur la période 1550-1850. Les
variations de l'intensité solaire peuvent avoir dapacts climatiques a des échelles de temps
de plusieurs années a plusieurs dizaines d’andéeséchelles de temps interannuelles, des
modifications de la composition chimique de I'atiplo&re liees a une éruption volcanique, ou
des interactions entre les diverses composantesystéme climatique, comme le couplage
océan-atmosphere peuvent aussi modifier signifieatent les températures et les
précipitations en diverses régions du globe. Llist@n australe, appelée ENSO (El Nifio
Southern Oscillation) est un exemple de cette baité naturelle « interne » a des échelles de
temps inter-annuelles. Les variations naturelles cimat sont associées au travers de
différentes rétroactions a des variations natwelte la concentration des composeés
atmosphériques. Parmi eux, les différents gaz ét efé serre réchauffent 'atmosphére en
bloquant une partie du rayonnement infra-rouge @aida surface terrestre.
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Essentiellement depuis la fin du ™ siécle avec la premiére révolution industrielles |
activités humaines ont commence a modifier sigaiiement la composition chimique de
atmosphére. De la fin du f8° siécle a aujourd’hui, la concentration de dioxgdecarbone
est ainsi passée de 280 a 385 ppm (partie paronjillcelle du méthane de 700 a 1800 ppb
(partie par milliard) environ et celle d'oxyde ®itrx de 270 a 320 ppm. L'augmentation
artificielle de la teneur atmosphérique de ces amB@p, ainsi que de I'ozone troposphérique et
des halocarbones accroit la capacité de I'atmospaéréfléchir vers la surface terrestre le
rayonnement infra-rouge que celle-ci émet. Lorsiéale dernier, un réchauffement moyen de
0.74 °C+0.18°C, étroitement lié a I'’émission de ces gaffet de serre a ainsi été observé a la
surface de la terre, (IPCC, 2007).

Outre une multitude de composés gazeux, I'atmosple@éntient aussi des particules en
suspension, les aérosols. Ceux-ci, a la difféerelesegaz a effet de serre dont la durée de vie est
de l'ordre de quelques années a quelques centainaéks, ne séjournent dans I'atmosphére
gue quelques semaines avant d’étre déposes alautairement aux gaz a effet de serre qui
se répartissent de maniére relativement homogéns tlzute I'atmosphere, ils ont une
distribution géographique trés hétérogéne. A caleséeur comportement physico-chimique
complexe, il est difficile de déterminer précisémknquantité et la nature de ces aérosols.
Selon leur taille et leur composition tres variablés peuvent interférer avec le rayonnement
infra-rouge émis par la surface terrestre et I'apm@re mais aussi avec le rayonnement de
courte longueur d’onde émis par le soleil. Les mgage peuvent se former que grace a la
présence de ces aérosols, qui jouent le réle daundg condensation pour les gouttelettes
d’eau nuageuses. Les activités humaines modifeenbimposition atmosphérique en aérosols,
ce qui a un impact sur le bilan radiatif de I'atiplo&re, ainsi que sur la physique des nuages.

Au fil des progrés de linformatique, il a peu aupété possible d'utiliser des modeles
numériques pour décrire d’'une part les évolutiorslal composition physico-chimique de
latmosphére et d'autre part le systéme climatig@es outils permettent de résoudre
efficacement les équations de la physique et dbilaie sur I'ensemble de I'atmospheére, en la
découpant en un certain nombre de mailles. On mbéilors une description des différentes
variables physiques sur un domaine considéré. bdages des modéles numériques peuvent
étre confrontées aux observations, ce qui permetitiguer la maniere dont on a représenté les
processus physiques dans les modéles. Une fodéyaln modéle permet aussi de représenter
les évolutions de I'atmosphere dans des endroifgeotd’observations sont disponibles, mais
aussi d'estimer les caractéristiques du systemmatijue a des époques passées et futures.

Un aboutissement de I'étude du systéeme climatigaeega I'utilisation de modéles numériques
et a la confrontation de leurs résultats avec bsgvations est la derniere synthese réalisée par
le Groupe Intergouvernemental d’Etude Climatiguese(national Panel on Climate Change
en anglais, IPCC) en 2007. Le systéme climatiquiéquilibre est défini par I'équilibre au
sommet de I'atmosphere des flux infrarouges - grarda surface terrestre et 'atmosphere - et
des flux de courte longueur d’onde - directemeniséuar le soleil ou réfléchis par la surface
terrestre -. L'IPCC définit un forcage radiatif name une perturbation du bilan radiatif
planétaire au sommet de la troposphére induit pgoracessus physique. Il estime le forcage
radiatif des gaz a effet de serre anthropiques6aV2.m?, + 0.25 W.n®. Concernant les
aerosols anthropiques, leur forcage radiatif egjatié mais des incertitudes importantes
persistent quant a leur évaluation : il est estmé..2 W.n?, dans une fourchette de confiance
a 90 % allant de —2.7 a —0.4 W2nmPour diminuer ces incertitudes, de nombreux tpaomt
encore besoin d’'étre éclairés, notamment I'estionadies émissions d’aérosols, la connaissance
des différentes réactions chimiques et des différpnocessus physiques en jeu, I'estimation
des propriétés radiatives des aérosols, ainsiaguimieractions entre les nuages et les aérosols.
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Ce travail de thése s'inscrit dans l'objectif deluige une part de ces incertitudes. Trois
composeés présents sous forme d’aérosols dans Baptmoe sont étudiés en particulier : le
sulfate, le carbone élémentaire, appelé aussi narboie et les poussieres désertiques. Les
principaux puits et sources de ces aérosols soattésisés, de maniere a pouvoir ensuite étre
représentés correctement dans un modele numéjusieurs simulations ont été réalisées,
représentant le comportement physico-chimique dambsphére sur quelques années. Les
résultats de ces simulations sont confrontés @bissrvations et & des simulations réalisées par
d’autres centres de recherche. Ce travail propodenal les principales clés pour représenter
correctement les distributions d’aérosols dans wdéle, étape nécessaire a I'évaluation de
limpact des aérosols sur le climat.
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Chapitre 1 : Enjeu de I'étude des aérosols dans Bompréhension
du systeme climatique

1.1 Les facteurs de variabilité du systéme climatige

Le systeme climatique est le siege de nhombreuxegsus et interactions entre I'atmosphere,
les océans ainsi que les autres bassins d’eaurfés terrestre, la neige et la glace de mer et la
biosphere. Il évolue dans le temps sous l'influeteesa propre dynamique interne mais aussi
sous l'effet de perturbations externes qui soneb@s « forcages », qui peuvent étre naturels
ou anthropiques. L’équilibre radiatif de la Terreup étre modifié par différents forcages, qui
peuvent concerner :

* des variations du rayonnement solaire incidentméme, liées a des variations des
parametres astronomiques terrestres, ou a des ethants de l'activité solaire elle-
méme.

* des changements d'albédo de la Terre impliquant wemgation de la fraction du
rayonnement solaire incident qui est réfléchie Vexgpace. Cela peut avoir lieu suite a
une modification du couvert nuageux, de I'étendeg surfaces de la planéte recouvertes
de glace, du contenu atmosphérique en particules dype de végétation.

» des changements du flux infra-rouge terrestre @anis I'espace, liés a des modifications
de la concentration des gaz a effet de serre ouedains aérosols (lors d’éruptions
volcaniques par exemple), ou directement liés andedifications de I'émissivité de la
surface.

L'IPCC (2007) définit un for¢cage radiatif comme aohangement du bilan radiatif évalué au
sommet de la troposphére. Un forcage radiatif fasiplique un réchauffement global de la
troposphére contrairement a un forgage radiatiitiegui la refroidit. C’'est cette définition du
forcage radiatif qui est utilisée dans la suite ade texte. Le climat peut répondre soit
directement a un forcage radiatif, soit indirectame travers divers mécanismes de
rétroactions. Ces rétroactions entre les diffésentamposantes du systeme climatique peuvent
soit augmenter (rétroaction positive) soit dimin@e¥troaction négative) I'effet direct d’'un
forcage initial. Une période glaciaire initiée pare variation des parametres astronomiques
terrestres implique un refroidissement qui va augerda surface des calottes de glace et donc
'albédo moyen de la terre, induisant lui-méme efnaidissement du climat. Ce processus est
un exemple de rétroaction positive. Détecter, cemghre et quantifier précisément ces
rétroactions est un des défis auxquels les sdgunti$ doivent faire face pour tenter de résoudre
la question du changement climatique. La modétimatiumeérique est un outil efficace pour
étudier I'ensemble des processus responsablegaiglibre radiatif de la terre et nous aider a
comprendre les interactions entre les différentemposantes du systéme climatique. Les
modeles constituent de plus notre seul moyen déqgder les phénomenes a venir, qu’aucun
autre outil ne saurait remplacer.

Toutes les études de modélisation réalisées jusge’gour sont unanimes quant a un
réchauffement global du systeme climatique actaedux activités humaines. Ce résultat est en
accord avec le réchauffement déja observé au achwurd0eme siecle (Folland et al., 2001).
Celui-ci est dO au forcage radiatif des gaz a eféeserre anthropiques, estimé a +1.6 W4mn
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0.2 W.n2 pour le dioxyde de carbone, +1 WBm 0.1 W.m2 pour la somme des forgages du
méthane, de I'oxyde nitreux et des halocarbonesg, étviron +0.4 W.rA+ 0.2 W.n2 pour
'ozone troposphérique (c.f. Fig. 1.1, IPCC, 200Cgpendant le réchauffement observé est
plus faible que celui qui a été initialement simylar les modeéles, dans lesquels seule
laugmentation déja constatée des gaz a effet de stait prise en compte (Mitchell et al.,
2001). Cela a conduit les chercheurs, dans un preramps, a penser que la sensibilité du
climat réel, c’est-a-dire sa capacité a réagir plusnoins fortement a un forcage externe, se
situait du c6té bas des simulations. Une deuxiéxpéoation est apparue il y a une vingtaine
d’années : le forcage négatif exercé par les alrgsmrrait avoir contrebalancé une partie du
réchauffement lié a 'augmentation de la conceiatnadles gaz a effet de serre (Wigley, 1989,
Boucher et Anderson, 1995). En effet, les aéroaffisctent le bilan radiatif de plusieurs
maniéres : de fagon directe en diffusant et enrabsb le rayonnement solaire incident ; et de
facon indirecte via la modification des propriétdss nuages. Ces effets indirects sont
nombreux et difficilement quantifiables. Leur esdtion se limite souvent a celle de I'un
d’entre eux, mieux connu que les autres, qui comcdée changement d’albédo des nuages
induit par la modification du nombre et de la tailles aérosols. En moyenne, ces effets directs
et indirects ont pour conséquence de diminuenjlemaement solaire incident a la surface de la
Terre. La figure 1.1 montre I'estimation de cess&mges par I'lPCC (2007) : -0.5 W3 0.2
W.m?2 pour les effets directs des aérosols, et —0.7 ¥\ams un intervalle de confiance a 95 %
allant de -0.3 a —1.8 W.tpour la modification de l'albédo des nuages Bék présence
d’aérosols anthropiques.

Radiative forcing of climate between 1750 and 2005
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Figure 1.1 : Estimation des forcages radiatifs gesturbations climatiques d’origine naturelle
et anthropique. Rapport IPCC (2007).
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La prise en compte de l'effet radiatif des aérostdas les modeles a permis d’améliorer la
comparaison de I'évolution des températures glabsilaulées et observées depuis le début de
I'ére industrielle (Hasselmann, 1997 ; Hegerl et 97 ; Houghton et al., 1995 ; Kattenberg
et al., 1996; Mitchell et al., 1995; Roeckner et 8996). L’émission d’aérosols anthropiques
dans les régions industrielles qui se situent ddtémisphére Nord permet d’expliquer
pourquoi le réchauffement moyen est plus faiblesdatémisphere Nord. Les aérosols, en se
déposant en surface dans les régions englacéesudim I'albédo de la glace. Ce processus
est une des explications possibles du déclenchedentransitions glaciaires/interglaciaires.
(Krinner et al., 2006). Néanmoins notre comprétmngiu forcage par les aérosols reste
partielle (Forster et Ramaswamy, 2007) interdisaujburd’hui de formuler une conclusion
définitive sur I'impact des aérosols. Les inced#s proviennent principalement des difficultés
d’appréhension du comportement physico-chimiqueassols ainsi que de leur propriétés
radiatives et de leurs interactions avec les nuages
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1.2 Evolutions naturelles et anthropiques des aéroks atmosphériques

Les aérosols ont été définis dans le troisiemearpje I'lPCC (2001) comme des particules
solides ou liquides en suspension dans I'atmospléfexception des gouttelettes nuageuses.
lls possédent de nombreuses sources naturelleghebpiques réparties de facon hétérogéne
sur I'ensemble du globe. lls peuvent étre directenéenis dans I'atmosphere — on parle alors
d’aérosols primaires — ou peuvent étre issus daiogs chimiques hétérogenes, produisant de
la matiére solide a partir de gaz précurseurs paote alors d’aérosols secondaires. lls résident
peu de temps dans I'atmosphere car ils sont déposés|’effet de leur poids (sédimentation),
de la diffusion turbulente des aérosols contenuns dia couche limite atmosphérique vers la
surface (dépdt sec) ou par les précipitations (dépinide). Ills sont impligués dans de
nombreux processus chimiques, physiques et micedpls qui ont lieu au cours de leur
transport dans I'atmosphére. Contrairement auxageifet de serre, la composition, la taille et
les concentrations d’aérosols varient fortementteue point de I'espace et a chaque instant.
Sous le nom générique d'« aérosols », c'est en dag multitude de particules aux
caractéristiques différentes que I'on regroupestCde cette variabilité extréme que naissent les
difficultés de I'étude des aérosols mais aussi wéfi scientifique. La prise en compte des
aerosols dans les modéles est ainsi un probleme as$ processus affectant les aérosols
impliquent une gamme d’échelles d’espace et de sequp n’est pas adaptée a la maille et au
pas de temps grossier des modeles globaux. lls dont représentés au travers de
paramétrisations souvent imprécises a cause de ootmaissance partielle de la chimie et de
la physique des aérosols. La réponse du climaedarturbation si peu homogéne représentée
dans les modéles numériques est logiqguement phaglese que la réponse a une perturbation
homogene.

On estime que les aérosols atmosphériques étasantellement d'origine naturelle jusqu’au
18°™ siecle, mis a part les aérosols liés a la consdiomde combustibles végétaux et aux
feux de biomasse, d'origine naturelle ou anthropidDes derniers sont composés de carbone
organique, dénommeé OC (Organic Carbon), et d’espéwmganiques dont le sulfate et le
carbone élémentaire ou carbone-suie, dénommé BacKElarbon). Les aérosols naturels
peuvent aussi contenir des sels marins, des poessi@inérales et du sulfate issu de
I'oxydation de composés soufrés émis par les ocdams grande partie des aérosols naturels
contient des composés organiques. Ceux-ci sontésois directement dans lI'atmosphere,
comme le OC, soit issus de I'oxydation de compam@sniques gazeux, les VOC (Volatil
Organic Compounds), émis majoritairement par |@i@re. Les aérosols issus de I'oxydation
des VOC sont dénommés SOA (Secondary Organic AkrasoOC secondaires. Notons par
ailleurs que le OC ne représente géenéralement guarntie de la matiere organique dans les
aérosols. La matiere organique séche totale, cordment désignée POM (Particulate Organic
Matter) est considérée égale a 1.3 fois la massaQi€Textor et al., 2006).

Depuis le 18™ siécle, la concentration atmosphérique en aérosotesse d’étre modifiée par
les activités humaines. De grandes quantités datsulde nitrate, de BC et de OC sont
injectées dans I'atmosphere, par la combustionadkucants fossiles ou végétaux et par les
activités industrielles (Bond, 2004). La présenae Ithomme sur terre induit aussi des
émissions d’aérosols minéraux dans I'atmosphereause de la désertification de certaines
régions, de 'asséchement de zones humides ouatelgjtacs — c’est le cas par exemple de la
mer d’Aral -, de la pratique de l'agriculture extere, d'activités industrielles comme la
production de ciments, et du transport (Prospesd, &000).
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Tous ces différents composés solides, d’origineneie ou anthropique peuvent étre présents
dans I'atmosphere soit isolés les uns des autoesparle alors d’aérosols en mélange externe —
soit regroupés au sein de la méme particule — da pbors d’aérosols en mélange interne -. La
figure 1.2 décrit la maniere dont différents congsopeuvent se rassembler au sein d’'un méme
aérosol dans le cas d'un mélange interne. Le carlanganique, le carbone-suie et les
poussieres minérales constituent préférentiellenesmoyaux des aérosols en mélange interne,
alors que les especes ionigues comme le sulfatajtigte et les sels marins se trouvent
préférentiellement a la surface des aérosols.
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Figure 1.2 : Composition chimique d’'un aérosol eflange interne (IPCC, 2001).
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1.3 La modélisation des aérosols atmosphériquesds leur influence sur le
climat

1.3.1 Connaissance actuelle des processus physgses jeu

Les effets directs et les effets indirects des swsosur le climat sont des processus
physiquement bien distincts, et sont donc en gérétaliés de maniere séparée dans les
modéles.

1.3.1.1 Effet direct des aérosols

Les effets directs regroupent les mécanismes gguéds les particules absorbent, diffusent et
émettent une quantité d’énergie dépendant de lgukur d’onde des spectres solaire et
infrarouge. Le sulfate, le nitrate, le BC, le O@hmire et secondaire, les poussiéres minérales
ont été identifies comme des aérosols exercantorgade significatif dans le bilan radiatif
terrestre. Ce forcage dépend des propriétés ogtide® aerosols et de la température du milieu
atmosphériqgue dans lequel ils se situent. Les f@idsr optigues des aérosols sont
généralement caracterisées a l'aide de I'efficatié&tinction, Qext, de leur albédo de simple
diffusion, ma et du parametre d’asymétrie, ga. Ces propriéigs sensibles a la taille, a la
composition chimique des aérosols et a I'humideétive de I'atmosphere (Haywood et
Boucher, 2000). La figure 1.3 présente I'évolutienQext et dexa en fonction de la taille des
particules sur le spectre solaire. L’extinctionest’ a dire la somme de la diffusion et de
I'absorption est la plus efficace pour des parésude 0.1 um a 2 pma représente la capacité
des aérosols a absorber le rayonnement solaid&piénd aussi, entre autre, de la taille des
particules (Fig. 1.3). ga traduit la fraction degamnement qui est diffusé dans le sens du
rayonnement incident.
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Les aérosols a fort pouvoir diffusif, comme le atéf et le OC exercent un forgage radiatif
direct négatif. En considérant le haut de I'atm@sphles aérosols a fort pouvoir absorbant,
comme le BC, exercent un forcage radiatif négatidlassus des surface sombres comme les
océans et certaines foréts, et un forcage raghasitif au dessus de surfaces claires comme les
déserts et les surfaces enneigées ou englacéelek@hyWong, 1995). Si le signe du forcage
radiatif peut varier au sommet de I'atmospherersédotype d’aérosol, les effets directs des
aérosols induisent toujours une diminution du rayggnent de courte longueur d’onde a la
surface. Par ailleurs, seule une forte concentratiaérosols de grande taille présents sur une
grande épaisseur dans l'atmosphere peut exerceiorgage radiatif significatif dans les
grandes longueurs d'onde. C’est le cas typique isbéles de transport de poussieres
désertiques.

1.3.1.2 Effets indirects

Les effets indirects concernent les mécanismes Ipsguels les aérosols modifient la
microphysique et donc les propriétés radiativestiacture et la durée de vie des nuages (Fig.
1.4). Le processus-clé a appréhender pour déterneimeffets indirects des aérosols concerne
leur capacité a jouer le role de noyau de condiemsabur les gouttelettes d’eau nuageuses,
qui dépend de leur taille, leur composition chingiget de I'état physique du milieu
environnant (Penner et al, 2001). L'effet micropfye induit sur le nombre et la taille des
gouttelettes d’eau nuageuses engendre une moitificdé I'albédo des nuages (Lohmann et
Feitcher, 2005). Cet effet est souvent dénommédeier effet indirect (Ramaswamy et al.,
2001). Les effets induits sur la teneur en eaudmula forme, et la durée de vie des nuages
sont couramment dénommeés second effet indirect @&aamy et al., 2001). Le premier effet
indirect peut étre considéré comme un forcage tiddjai ne modifie pas la teneur en eau
liquide des nuages, et n'a donc pas d’interactioecte avec le cycle hydrologique. Ce n’est
pas le cas du second effet indirect qui concersexd®lifications du cycle hydrologique, et qui
est considéré comme une rétroaction et non pas eoommforcage par I'lPCC (2001). Les
aérosols peuvent aussi réchauffer I'atmosphere@mvante en absorbant I'énergie solaire. Cet
effet, appelé effet semi-direct, n’est pas congidéomme un forcage mais comme une
rétroaction, et ne peut pas non plus étre comjgébgéparément des autres processus
energétiques et hydrologiques avec lesquels itagie Dans les nuages a phase mixte glace-
eau, trois effets indirects ont été recensés. Siamsidére une atmosphére polluée, fortement
concentrée en aérosols de petite taille et doreéts noyaux de condensation, ces trois effets
sont les suivants (Lohmann et Feitcher, 2005) :

* Le passage a I'état solide des gouttelettes d’'stretardé

e L’augmentation du nombre de noyaux de condensationphase glace augmente
I'efficacité a précipiter du nuage.

* La réduction de la taille des gouttelettes d’ealageuse diminue [efficacité de
formation du givre.

L’ampleur des incertitudes liées aux effets dessms sur les nuages en phase mixte, dont on
ne connait ni la valeur ni le signe explique poordudPCC (2007) ne se prononce pas sur

I'évaluation globale de ces forcages radiatifs.figare 1.4 présente 'ensemble des forcages
radiatifs induits par les aérosols selon 'NPCCQ®2) Les trois effets indirects dans les nuages a
phase mixte glace-eau décrits par Lohmann et Fgitq2005) sont compris dans ce que

'PCC appelle en anglais « Indirect effect on @deuds », alors que les autres parties de la
figure concernent effets associés aux nuages e pigaide.
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Figure 1.4 : Représentation schématique des diftéreffets des aérosols liees a la
modification des propriétés des nuages. Les poioits représentent les particules d’aérosols
et les cercles blancs correspondent aux nombrepdtelettes nuageuses. Les traits noirs
représentent le rayonnement solaire incident éécéi par les nuages ; les lignes ondulées

correspondent au rayonnement infrarouge émis. BBapPCC, (2007).

1.3.2 Les moyens actuels disponibles a I'étudeadessols

1.3.2.1 Les observations

Depuis le début des années 1980, suite a la peis®mscience des impacts des aérosols sur la
santé et le climat, de nombreux réseaux dobsenvaties aérosols ont été mis en place,
permettant une estimation des concentrations esaléra la surface de la terre. C'est le cas du
réseau EMEP (European Monitoring and Evaluationgfrmme) en Europe (Hjellbrekke,
2004), et IMPROVE (Interagency Monitoring of pratt Visual Environment) en Amerique
du Nord, qui regroupent des données collectées islepne vingtaine d'années. Plus
réecemment, le réseau d’'observation CESOA colleeseatbservations aux hautes latitudes Sud.
Ces réseaux sont un moyen essentiel de validagsnnibdéles globaux en surface, mais
l'impact des aérosols sur le climat étant tresiliéur répartition sur la verticale, ces mesures ne
sont pas suffisantes pour appréhender les quanf&ésosols ainsi que leur forcage radiatif.
Depuis une dizaine d’années, des réseaux de phvesmed de LIDAR ont été installés comme
le réseau mondial AERONET (AErosol RObotic NETwoprk
http://aeronet.gsfc.nasa.gov/index.htné réseau européen EARLINET (A European Aerosol
Research Lidar Network to Establish an Aerosol @twtogy ;http://www.earlinet.org/ou les
réseaux asiatiques ADNET (Asian Dust Networhkttp://www-lidar.nies.go.jp/AD-Ne}/ et
MPLNET (Micro-Pulse Lidar Network ;http://mplnet.gsfc.nasa.gov/data.hfmiCe type
d’observation fournit des mesures de I'épaissetigoe sur toute la hauteur de I'atmospheére,
ce qui permet d’estimer les quantités d’aérosolslawerticale. Les observations satellite
comme les images MODIS (MoDerate resolution ImagiBpgectrometer ;http://modis-
atmos.gsfc.nasa.qov/MODO04 _L2/index.hirfdurnissent une estimation de I'épaisseur optique
et de I'effet direct des aérosols a échelle glaldigs ces observations ne sont pas complétes,
notamment en ce qui concerne les zones ou l'allbédia surface terrestre est éleve, sur les
déserts et les zones englacées entre autres, nsaisdans les zones couvertes par des nuages.
Plus récemment, le projet CALIPSO (Cloud-Aerosaldri and Infrared Pathfinder Satellite

21



Observation ; http://eosweb.larc.nasa.gov/PRODOCS/calipso/tablgpsn.htm) a permis
d’embarquer a bord de satellites des LIDAR, fowgaud des profils verticaux de I'épaisseur
optique des aérosols le long de la trajectoireatallite. Cet outil est actuellement tres utilisé
pour valider les modeles numériques.

L'inconvénient majeur des observations réalisées IPRAR ou satellite est qu’elles ne
permettent pas de séparer les contributions dé&ratits types d’aérosols, excepté dans les
situations ou I'un d’entre eux est largement méhing, dans le cas d’'un épisode de transport
de poussieres désertiques par exemple. La plateefdnternet ICARE regroupe tout un
ensemble d’'observations de satellites et de LID&Ryrganise la distribution de ces données
selon les besoins des utilisateurd://www.icare.univ-lille1.fr).

1.3.2.2 La modélisation

Les simulations de I'évolution des aérosols réalispar les modeles dans le cadre du projet
AEROCOM (global AEROsol model interCOMparison, Taxet al., 2006) ont permis de
réelles avancées entre les exercices IPCC de 2084 2007. Plusieurs modéles parviennent
maintenant a décrire les aérosols de maniére de griuplus compléte. L'épaisseur optique
simulée, somme de I'épaisseur optique de la carntob de chaque type d’aérosol est donc
maintenant directement comparable a I'épaisseuqupiobservée par les satellites. Le projet
AEROCOM s’est articulé autour de différents exezside modélisation : une expérience dans
laquelle chaque modéle utilise les émissions dechoix (expérience A), et deux expériences
dans lesquelles chaque modele utilise les invastalfémissions préconisés par AEROCOM:
une expérience avec des émissions représentatveéanthée 2000 (« expérience B ») et une
expérience avec un inventaire recensant les émsgice-industrielles (« expérience PRE »).
L’'analyse de I'ensemble des simulations réaliséedgs modéles qui ont participé a I'exercice
a permis d’estimer les quantités et I'épaisseurqapt des différents aérosols présents dans
'atmosphére. Dans le cadre de I'expérience A, diegt al. (2006) présentent les moyennes
inter-modeéle des principaux puits et sources ds@s) associées a leur « diversité inter-
modeles », définie comme I'écart-type normalisé par la mayedes modeles. Les émissions
totales d’aérosols sont ainsi estimées a 18800nT@a +176%), dont 16 600 Tg/am =
+199%) de sels marins, 1840 Tg/ad,x+49%) de poussiéres désertiques, 179 Tgam (
+22%) de sulfates, 96.6 Tg/a§ £ +26.1%) de POM et 11.9 Tg/ad € +23%) de BC. La
charge totale d’aérosols est estimée a 30.0Fg#29%) variant de 13.2 Tg a 47 Tg selon les
modeles. Les charges de poussiere et de sels nsanhgstimées respectivement a 19.2d¢g (
=140%) et 7.5 Tgd = £54%), celle de sulfate a 2 T € £25%), celle de POM a 1.7 T§ €
+25%) et celle de BC a 0.24 T§ € +42%). Le temps de vie des aérosols est défini coteme
rapport de la charge en aérosols sur la sommeudtss b est estimé a une demi-journée pour
les sels marins, quatre jours pour le sulfate eptaissieres minérales, six jours pour les POM
et sept jours pour BC. Dans le cadre de I'expéaeBgcTextor et al. (2007) montrent que la
diversité de la charge en aérosols simulée pammedeles est tres peu réduite lorsqu’ils
utilisent les mémes émissions. Cela est di awtatles incertitudes sur la modélisation des
aerosols proviennent essentiellement de la repigsmmdu transport, du dépbt, de la chimie et
de la microphysique. Une discussion sur les diffesrguits et sources d’aérosols est réalisée
dans le troisieme chapitre, au travers d’'une cowdéitton de nos résultats avec ceux des autres
modéles du projet AEROCOM. La suite de ce chapgiiteune présentation des connaissances
actuelles sur les quantités des différents typérdsols et de leur effet sur le climat.
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1.3.3 Evaluation de I'effet direct des aérosolfheqiques

Dans la réalité, une grande part des aérosols réseqt dans l'atmosphere en « mélange
interne ». Il est donc purement artificiel de sépade forcage radiatif des aérosols en plusieurs
composantes associées a chaque espece chimigles-atehyant des propriétés radiatives
modifiées selon la maniére dont elles sont regresigatre elles au sein d’'une méme particule.
Un certain nombre de modéles numériques commeregntendre en compte cet aspect.
Cependant, le découpage de l'effet direct des alsr@n plusieurs composantes associées a
chaque aérosol reste une approximation raisonmpaleapport a la connaissance que I'on a de
ces processus aujourd’hui. Elle est d'ailleurs dargnt utilisée, notamment dans le cadre du
projet AEROCOM. Une évaluation de l'effet directsasié a chaque type d'aérosol est
présentée dans les paragraphes suivants. La cmmclds cette section 1.3.3 propose une
estimation de I'effet direct induit par 'ensemhlides aérosols, en confrontant notamment les
résultats des modeles avec des observations testelli

1.3.3.1 Le sulfate

L’'aérosol sulfaté est défini par I'lPCC (2007) comnune particule d'acide sulfurique
partiellement ou totalement neutralisée par de iamium, présent sous forme de gouttelette
liquide ou partiellement cristallisée. Il est formpar des réactions en phase aqueuse dans les
gouttelettes d’eau nuageuse, par l'oxydation ens@hgazeuse de SO2 par OH et par
condensation a la surface de particules pré-exedgPenner et al, 2001). La principale source
de sulfate est I'oxydation du SO2 provenant dedalaustion de carburant fossiles (72 %).
Seul 2 % du sulfate provient des feux de biomakss. sources naturelles proviennent de
I'oxydation du dimethylsulfide émis par le phytoptéon océanique (19%), et des émissions
volcaniques de SO2 (7%) (Haywood et Boucher, 20D@ps les vingt-cing dernieres années,
les émissions de SO2 ont été divisées par troist(®ieg et al, 2004) en Europe et ont diminué
de 30 % aux Etats-Unis (EPA, 2003), alors qu’etiessignificativement augmenté en Asie du
Sud-Est (Van Aardenne et al., 2001). Stern et 200%) estiment que les émissions
anthropiques globales de SO2 sont passées de Z3rg¥an entre 1980 et 2000. Le sulfate
diffuse complétement le rayonnement solaire maabsorbe que trés peu le rayonnement
infra-rouge (Penner et al., 2001). Son coeffic@ektinction dépend fortement de 'humidité
relative (Tang et al., 1995). Le comportement ridfdes sulfates est cependant complexe car
cet aérosol est souvent présent en mélange exterirgerne avec les autres types d’aérosols.
L'estimation du forcage radiatif des aérosols saHeaest trés différente selon les modeéles a
cause des différentes représentations des prapogt&gues du sulfate, de I’hygroscopicité des
particules, de la réflectance de la surface, damsehradiatif utilisé, de la formation des nuages,
du mélange interne ou externe des particules, &iugeles processus physiques paramétrisés a
une échelle sous-maille (Ramaswamy et al., 2001)itr& d’exemple, Myhre et al. (2004)
montrent que les variations des champs d’humigigzifique entre deux modéles impliquent
des différences de 60 % dans I'estimation du farcesgliatif des sulfates. Compte-tenu de
'ensemble des conclusions et des incertitudesitdécdans ce paragraph8PCC (2007)
estime le forgage radiatif des sulfates a —0.4 Wt 0.2 W.m2.
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1.3.3.2 Les aérosols organiques issus de la combastde carburants fossiles

Les aérosols organiques sont principalement énrisapeombustion de carburants fossiles et
de végétaux, ainsi que par des sources biogénidisesont soit émis directement dans
'atmospheére, soit issus de l'oxydation de compogézeux. Des centaines de composés
organiques ont été détectés dans I'atmosphere,uceeqd la modélisation des aérosols
organiques particulierement délicate (Mc Figganalgt2006). Ito et Penner (2005) estiment
gue les émissions anthropiques d’aérosols orgasipimaires ont augmenté d’un facteur trois
entre 1870 et 2000 pour atteindre la valeur actuddl 7.5 TgC/an. Les quantités émises sont
trés variables d’'une étude a l'autre : Les émissamthropiques a la fin du XXieme siéecle sont
estimées entre 10 et 30 TgC/an par Liousse etl886) et entre 5 et 17 TgC/an par Bond
(2004). La quantité d’aérosols organiques secoeslaittpend de la concentration de gaz
précurseurs, dénommés NMVOC (Non Methan Organic goamds), émis majoritairement
par la biosphere. Les activitts humaines peuvergerairer des modifications de la
concentration d’oxydants dans l'atmosphere (Berginal., 2004), et donc modifier la
production d’aérosols secondaires. Dans les zoo#géps, les concentrations en OC sont
souvent du méme ordre de grandeur que celles tmes@Bond, 2001). Apres leur émission
dans l'atmosphére, les propriétés chimiques, hygmgues et optiques des aérosols
organiques continuent a évoluer, car ils réagissaveéc les oxydants présents dans
'atmosphére. En se basant sur des observatiodeseprincipes chimiques, plusieurs études
ont permis de séparer les aérosols organiquesfiénedies classes ayant des caractéristiques
communes en termes d’indice de réfraction, d’hygwpgité et de propriétés d’activation des
gouttelettes d’eau nuageuses (Ming et Russel, 2002Ja a permis d’améliorer la
représentation des aérosols organiques dans leselesodKanakidou et al., 2005).
Classiquement, les modeles séparent les aérog@aiques en deux classes principales, selon
gu’ils soient solubles ou non dans l'eau. En ce qoncerne les aérosols organiques
secondaires, les modeles les considérent souventneoune simple source additionnelle
d’aérosol organique primaire.

L’observation des propriétés radiatives des aésosojjaniques emis par la combustion de
carburants fossiles a permis de constater qud®gét peu absorbants en général, hormis pour
une partie du rayonnement solaire dans l'ultratietde visible (Bond, 2001). La plupart des
aérosols organiques diffusent fortement le rayoremgnsolaire L'IPCC (2007) estime le
forcage radiatif des aérosols organiques primaireémis par la combustion des carburants
fossiles & —0.05 W.rAx 0.05 W.mz,

1.3.3.3 Les aérosols de carbone-suie issus de lmbastion de carburants fossiles

Les aérosols de carbone-suie sont des aérosolaigirectement émis par des processus de
combustion incompléte de carburants fossile ouideabburants et de feux de biomasse. La
majeure partie du BC est donc d’origine anthropidwes émissions de BC sont relativement
variables d’un inventaire a un autre. Ito et Pen2605) estiment que les émissions de BC
lites a la combustion de carburants fossiles oginaaté d’un facteur trois entre 1950 et 2000,
atteignant 2.8 TgC/an. Bond et al. (2004) proposenime valeur 3 TgC/an et Novakov et al.
(2003) 5.6 TgC/an. Bond et al. (2004) évaluentélesssions de BC liés a la combustion de
végetaux a 1.7 TgC/an et celles liees aux feux idmdsse a 3.3 TgC/an, ce qui permet
d’estimer les émissions totales de BC a 8 TgC/at ame marge d’incertitude d'un facteur
deux.
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Les particules de BC sont émises sous forme daehaioléculaires complexes, elles tendent
a s’agglomérer les unes aux autres en vieillissantjui modifie leurs propriétés optiques au
cours du temps. Ramanathan et al. (2001b) obsesuere sous-continent indien un forcage
radiatif pour le BC de -23 W.#hen surface, plus grand que celui mesuré au sordmet
'atmosphére, -0.7 W.ih Cette différence s’explique par le fait que festicules de BC
absorbent fortement le rayonnement solaire. Phruadl, le forcage de ces aérosols peut étre
fortement positif en dessus de surfaces avec wdalBlevé comme les surfaces enneigées ou
englacées ainsi qu’en dessus des nuages. Il estedgentiel de connaitre le profil vertical de
ces aérosols pour estimer leur for¢cage radiafibnsgu’ils se trouvent en dessus ou en dessous
de la couverture nuageuse. Ce profil vertical ddpdm la maniere dont sont transportées les
particules dans I'atmosphere, mais il dépend adssdépdt humide, trés variable selon le
caractére hydrophile ou hydrophobe des différepesicules de BC (Stier et al., 2006b).
L'IPCC (2007) estime le forcage radiatif des aéro$e de carbone-suie provenant de la
combustion de carburants fossiles a +0.2 W.tnx 0.15 W.ni2. Ce chiffre ne comprend ni
I'effet semi-direct ni 'impact sur I'albédo desrfaces enneigées ou englacées des aérosols de
carbone-suie.

L'effet semi-direct des aérosols de carbone-sie difficilement quantifiable, car il est
etroitement lié & 'ensemble des rétroactions nusgg elles-mémes considérées comme une
des plus grande incertitudes dans les études d@ut®n du climat (IPCC, 2007). La présence
de BC dans I'atmosphere est associée a une dimmdti rayonnement solaire net en surface.
L'effet semi-direct fait référence a I'absorption dayonnement solaire par les particules de
carbone-suie qui réémettent un rayonnement infugep chauffant les masses d’air
environnantes, augmentant la stabilité de I'ainaueau de la surface et pouvant évaporer les
gouttelettes d’eau nuageuse. Ces processus sosidéms comme des rétroactions avec
'atmosphére et non pas comme des for¢cages rad{afifpartie 1.3.1.2.), I'lPCC (2007) a donc
choisi de ne pas chiffrer les effets semi-direets plarticules de carbone-suie. Avec une grande
prudence, on peut estimer que ces effets semitglipsuivent avoir un impact potentiellement
important sur le bilan radiatif et le bilan hydrgique de I'atmosphére terrestre.

Jacobson (2004) estime par ailleurs que l'albédméihire est diminué de 0.4 % par la
présence de BC sur les surfaces enneigées. Cetbatisn, pourtant validée localement par sa
confrontation avec de nombreuses observations,redativement incertaine a cause des
difficultés que I'on a a appréhender les variatidizbédo selon la forme des particules de BC
et de neige, ainsi que la maniére dont elles saiamyées. A partir de plusieurs études de
modélisation qui ont été réalisées (e.g. Koch, 20Bthnsen et al., 2005)JPCC (2007)
estime le forcage radiatif lié a la présence de B€lr la neige a +0.10 W.r £ 0.10 W.mi2.

1.3.3.4 Les aérosols émis par les feux de biomasse

Les aérosols émis par les feux de biomasse somélange de BC, d'OC et de composés
inorganiques comme le sulfate et le nitrate. list ggtnéralement étudiés séparément des autres
aerosols car leurs émissions sont tres variablis fais dans I'espace et le temps et sont
difficilement contrblables et mesurables. Un feubiemasse peut injecter localement dans
latmosphére de tres grandes quantités d’aérosotiesa altitudes élevées a cause de la
pyroconvection (Formenti et al., 2003). Les émissial’aérosols provenant des feux de
biomasse sont plus difficiles a évaluer que calles aérosols carbonés anthropiques. Bond et
al. (2004) estiment ainsi les valeurs centralds®intervalles d’incertitude a 3.3 (1.6-9.8) Tg
pour BC et 25 (13-57) Tg pour OC.

Le rayonnement solaire est a la fois diffusé ebdi#s par les aérosols provenant des feux de
biomasse. Le forcage radiatif de ces aérosols defmtement de leur profil vertical dans
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'atmosphére, ainsi que de la présence ou non dgasu L'utilisation récente de mesures par
satellites et LIDAR a permis de préciser la repmés@on de ces aérosols dans les modeéles
numériques et d’évaluer de maniere plus réalisttolgage radiatif de ces aérosols ce qui
n’était pas possible il y a quelques années (Mgttad., 2003). Le forcage radiatif associé a ces
aérosols est négatif par ciel clair. Par ciel nuagé peut atteindre de fortes valeurs positives
si les aérosols sont transportés en dessus deartore nuageuse (Abel et al., 2005). C’est le
cas de Hsu et al. (2003) qui observent lors d'@ssale feux de biomasse en Asie du Sud-Est
une diminution de 100 W.thdu réflechissement du rayonnement solaire parconginaison
d’effets directs et indirects.

Textor et al. (2006) montrent que les profils \e&tix d’aérosols de feux de biomasse sont tres
variables d’'un modele a I'autre dans le cadre deefcice AEROCOM. La connaissance du
profil vertical de ces aérosols est fondamental& p@terminer I'ordre de grandeur mais aussi
le signe de leur forcage radiatif, qui differe deuestimation a I'autre.’IPCC (2007) évalue

le for¢cage radiatif des aérosols émis par les fewe biomasse & +0.03W.i# 0.12 W.m2.

1.3.3.5 Les aérosols de nitrate d’ammonium

Les aérosols de nitrate d’ammonium se forment ld’attnosphére est peu concentrée en
sulfate et fortement concentrée en ammonium. Dedotoncentrations de ces aérosols sont
observées dans des régions industrialisées aler$aquen trouve peu dans les zones rurales
(Putaud et al., 2004). La diminution des émissidescomposés soufrés dans les régions
polluées implique une augmentation de la produatia@rosols de nitrate d’'ammonium (Liao
et Seinfeld, 2005). Peu d'études ont été menéesl'dunlution de ces aérosols dans
I'atmosphére, cet aérosol n'a d'ailleurs pas étéliétdans le cadre du projet AEROCOM. Le
comportement hygroscopique et les propriétés ligdmides aérosols de nitrate d’'ammonium
restent mal connus, méme si I'on sait qu’ils sau pbsorbants mais fortement diffusifs dans
le spectre visibleL'IPCC évalue le forcage radiatif de ces aérosols a0.10 W.n2 = 0.10
W.m=2,

1.3.3.6 Les aérosols minéraux

Les aérosols minéraux sont émis dans lI'atmosplardgs sources naturelles et anthropiques a
la fois. Les sources naturelles concernent esdlentient I'arrachement de particules sur des
surface désertiques, alors que les sources antiuegpiproviennent de I'agriculture (récoltes,
labourage et paturage extensif) et de certaindsqpes industrielles (cimenteries, transport).
L’arrachement de particules au sol est aussi ifftérdans les zones humides asséchées par les
activités humaines (mer d’Aral, mer Caspienne,.La difficulté a évaluer le forcage radiatif
des aérosols minéraux provient en premier lieu diffcultés a quantifier leurs sources,
estimées entre 1000 et 2150 Tg.{Zender, 2004). Par ailleurs, le signe et I'ordeegrandeur

de ce forcage dépendent de la compétition entxéiieion du rayonnement solaire — fonction
de I'albédo simple de diffusion des particules det’extinction du rayonnement de la surface
terrestre — déterminé essentiellement par le pvefiical des aérosols - . Le for¢cage radiatif de
'ensemble des aérosols minéraux, naturels et gpitjwes, est calculé a partir de la somme
d’'une composante négative dans les courtes longuBondes et d’'une composante positive
dans les grandes longueurs d’ondes (eg. Liao,e2G04, Reddy et al., 2009).IPCC évalue

a 20% la contribution des émissions anthropiques auémissions totales de poussiéres
minérales. Il estime que le forcage des aérosolsméraux anthropiques est compris entre -

0.3 W.m2 et +0.1 W.n¥.
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1.3.3.7 Effet direct de tous les aérosols anthropig@s combinés

La figure 1.5, construite a partir des simulatiales différents modeles qui ont participé a
'exercice AEROCOM synthétise I'état de I'art steflet direct de 'ensemble des aérosols.
L’épaisseur optique des aérosols anthropiquesnaitieis valeurs maximales dans les régions
industrialisées et dans les zones ou il y a des deubiomasse (Fig. 1.5.a). La différence entre
I'épaisseur optique simulée et observée (Fig. 1 et atteindre 0.1. La Figure 1.5.c montre
gue dans certaines régions d’Afrique du Sud, lessaés issus de feux de biomasse peuvent
exercer un forcage radiatif fortement positif eanéttransportés en dessus de la couverture
nuageuse. La figure 1.5.d montre I'écart type dgdge radiatif simulé par 9 modeles. Les plus
grandes incertitudes, allant jusqi’a8 W.m?2, sont rencontrées dans les régions industriglisée
d’Asie du Sud-Est ainsi que dans les pays d’Afriguese produisent d’'importants feux de
biomasse. La Fig. 1.5.e montre que I'absorptionassols anthropiques apporte un flux de
chaleur moyen dans I'atmosphere de 0.9 W.pouvant atteindre localement 5 WAnCes
effets régionaux ainsi que le forcage négatif dassourtes longueurs d’onde en surface (Fig.
1.5.f) ont un impact certain sur le cycle hydrotpgs et donc sur le climat.
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Figure 1.5 : Caractéristiques et effets radiatitsscaérosols anthropiques selon neuf modeles
du projet AEROCOM. Toutes les cartes concernerjuament les aérosols anthropiques,
excepté la carte (b) qui concerne a la fois lewaéls anthropiques et naturels. (a) Epaisseur
optique a 550 nm des aérosols. (b) Difference diépaisseur optique totale des aérosols
modélisée et observée par le satellite MODIS. @};&ge radiatif dans les courtes longueurs
d’onde. (d) Ecart-type des forcages radiatifs discpar les différents modeles. (e) Flux solaire
absorbé par I'atmosphere. (f) Forcage radiatif emface. Tous les flux et forcages sont

exprimés en W.fn(IPCC, 2007).
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Les modéles numériques simulant aujourd’hui la nitgjodes aérosols anthropiques, leurs
résultats peuvent maintenant étre confrontés aages satellites (Fig. 1.4.b), ce qui permet
d’évaluer les faiblesses actuelles des modéleggraledes incertitudes existent encore dans la
modélisation des aérosols organiques et la pluesimodeles ne représentent pas les aérosols
nitratés ni les poussiéres minérales anthropigRasailleurs, si la majeure partie des aérosols
sont représentés dans les modeéles, de nombreuseaciions entre les difféerentes espéeces
chimiques ne sont pas prises en compte. Chungreie(2002) montrent que les aérosols de
carbone-suie peuvent exercer un plus grand forcadetif lorsqu’ils sont mélangés avec
d’autres particules. Des réactions chimiques hg&éres entre les poussieres minérales et le
sulfate atmosphérique peuvent diminuer la chargeetig-ci de 28 % (Liao et al., 2004). Une
grande part de l'incertitude dans le forcage r#didés aérosols provient du fait que les
modeles tendent a sous-estimer le pouvoir absodsmparticules de carbone-suie, mais aussi
celui des aérosols organiques et des poussiéreératdn. Enfin, la variabilité du forcage
radiatif des aérosols anthropiques est aussi laggeriée a la variabilité des modeles a
représenter la couverture nuageuse.

Des estimations satellites récentes permettenatliév plus précisément le forcage radiatif des
aérosols, notamment par ciel clair. Celles-ci E$penser que les modéles ont tendance a
sous-estimer les effets directs des aérosols d& 40u et al.,, 2006). L'analyse d'images
satellites a permis d’estimer a 21 % la contributies aérosols anthropiques a I'épaisseur
optique de I'ensemble des aérosols (Kaufman e2@Db5a).

La confrontation des résultats des modeles avecdiéérentes études réalisées a partir
d’'images satellites a permis a I'lPCC de réduinetérvalle d’incertitude de I'effet direct des

aérosols. L'IPCC estime a -0.5 W.n® a +0.4 W.m?2 [effet direct des aérosols
anthropiques.

1.3.4 Evaluation des effets indirects

1.3.4.1 Lien entre les particules et la microphysige nuageuse

Une atmospheére polluée contient un plus grand nemérmarticules qu’'une atmosphere saine.
De plus, les aérosols anthropiques sont génératedemlus petite taille que les aérosols

naturels. Les aérosols jouant le réle de noyaugotelensation pour les gouttelettes d’eau ou
les cristaux de glace dans les nuages, la polluiomosphérique a donc un impact sur la

physique des nuages et par suite sur le climatpéfie 1.3.1.2). Ce paragraphe décrit

brievement jusqu’a quel point il est possible aujthui d’évaluer ces processus ; ces aspects
sont détaillés dans les rapports (IPCC,2007) einfelenberg et Charlson, 2008).

Plusieurs études ont mis en évidence une corrg@laggative entre le nombre d’aérosols et la
taille des gouttelettes d’eau nuageuse (Twohy.e28@D5). Feingold et al. (2003) confirment
que cette relation n'est pas linéaire, et qu'ekgifie Ny = (N, ol N; est la densité de
gouttelettes d’eau nuageuse et IBl nombre d’aérosols. Le paramétre b est propuréba
I’hygroscopicité des particules, il peut varier dam intervalle allant de 0.06 a 0.48 (IPCC,
2007). L'habilité des aérosols a jouer le role deyau de condensation dépend de leur
composition chimique (Penner et al., 2004), et msdEement de leur taille (Dusek et al.,
2006). De nombreuses études, basées sur des $imsilabais aussi sur des observations
montrent qu'une diminution de la taille des gowtiels d’eau induit une augmentation de
'albédo des nuages (Penner et al., 2004 ; Brengtial., 2000 ; Nakajima et al., 2001). Cet
effet est généralement représenté dans les modaeleastir de relations simplifiées entre le
nombre d’aérosols et le nombre de gouttelettesudieaageuses d’'une part (Boucher et
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Lohmann, 1995), et entre le contenu en eau intégréalbédo des nuages d’autre part.
Cependant, ce type de relation n’est applicableppue un contenu en eau liquide du nuage a
peu prés constant dans le temps, ce qui n'estggaénient observé dans la réalité. Plusieurs
études ont montré que le profil d’humidité pilotiateraction entre les aérosols et le cycle de
vie des nuages (Brenguier et al., 2003, Sandu, )2003rsque I'atmosphere libre est
suffisamment humide, I'inhibition des précipitatsompar lI'aérosol limite les pertes d’eau
condensée dans le nuage, et son contenu en egtéindénc son albédo, augmentent. On a la
une description du premier effet indirect (augmentade I'albédo du nuage) ainsi que du
second (rallongement de la durée de vie du nu&gpendant, lorsque I'atmosphere libre est
tres seche et chaude, I'entrainement sommital anigmet il asséche progressivement la
couche limite, dont le contenu en eau et l'albéduirtent. Le forcage radiatif de I'effet
indirect des aérosols change alors de signe. @eegsus restent mal décrits dans les modeles
de climat a I'heure actuelle, dont la résolutiort eégen supérieure a I'échelle de la
microphysique en jeu. Des études a partir de medeiéso-échelle a résolution fine sont
encore nécessaires pour élaborer des paramémsatplicables dans les modéles globaux
(Sandu, 2007).

1.3.4.2 Estimation du for¢age radiatif lié au changment d’albédo des nuages

L’évaluation du forcage radiatif lie au changemdiailbédo des nuages a été évaluée par de
nombreux modeéles, avec des résultats variant & -€0-1.85 W.rA. La taille de cet intervalle
d’incertitude s’explique par la variété de la regmm@tation des processus mis en jeu (IPCC,
2007). Les modeéles ne prennent pas en compte lesesn@érosols. Liu et Daum (2002)
expliquent qu’'un élargissement de 15 % de la thistion en taille des aérosols dans un modele
aboutit a une réduction de 10 & 80 % du premiet @ftlirect.

Les images satellites sont trés efficaces poudeales estimations des effets directs, mais sont
plus délicates a utiliser pour estimer les effetirects. En effet, elles ne permettent pas de
différencier les évolutions d’albédo des nuagessli@ux variations de la concentration en
aérosols de celles liées a la variation du conewmaau nuageuse. Quaas et Boucher (2005), a
partir de données POLDER et MODIS, ont établi @dations entre les propriétés nuageuses et
les concentrations d’aérosols. En intégrant ceatiogls dans des modéles de climat,
I'estimation du premier effet indirect des aérosds diminuée de 50 % par rapport a celle qui
avait été faite a partir de relations classiquematilisées. D’autres études de ce type,
combinant observations satellite et modélisation,aboutit a des évaluation du premier effet
indirect plus faibles qu’auparavant, tout en réduid’intervalle d’incertitude (Sekiguchi et al.,
2006).L’IPCC (2007) estime le forcage radiatif lié au prenier effet indirect a —0.7 W.n12,
dans un intervalle de confiance allant de —0.3 a -8lW.m2,
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1.4 Les objectifs de cette thése

Les objectifs de cette theése concernent 'améimmate la représentation des aérosols dans les
modeles globaux, en vu de quantifier la concemtnatie 'atmosphére en aérosols, ainsi que
d’évaluer leur impact sur le climat. Apres ce premahapitre qui synthétise les connaissances
actuelles sur cette thématique, un deuxieme clegpiésente le modeéle de chimie-transport qui
a été utilisé tout au long de cette these. Ce dewxi chapitre deécrit les différentes
paramétrisations décrivant le comportement dessatralans le modéle, et notamment les
modifications qui ont été apportées pour obten& nanfiguration optimale dans le cadre de
simulations globales pluriannuelles. Le troisiembapitre présente des analyses du
comportement de l'aérosol atmosphérique en Eurapesj qu’aux hautes latitudes Nord et
Sud. Ce chapitre est principalement axé sur I'étidecycle du soufre, le sulfate étant un
aérosol tout récemment pris en compte dans le raadelchimie-transport que nous avons
utilisé. Les atouts et les défauts de ce modeleé sos en exergue au travers des études
régionales exposées dans ce chapitre. Une attgrditiouliere est portée a la représentation du
lessivage, point crucial dans la modélisation déatel Le quatriéme chapitre est une analyse
globale des champs modélisés de sulfate, de cashoeet de poussieres minérales. Une étude
de sensibilité des champs d’aérosols aux forcaggéarologiques utilisés dans les simulations
permet d'optimiser la modélisation des aérosolss Ikésultats sont confrontés avec les
simulations réalisées dans le cadre de [I'exerciGatedcomparaison AEROCOM. Le
cinquieme chapitre est une ouverture sur la prodligume de l'interaction entre climat,
atmosphere et aérosol : les champs d’aérosols que avons simulés, validés a partir des
analyses présentées dans les chapitre 3 et 4utiisés pour réaliser des simulations avec un
modele de climat. L'impact des aérosols sur legnwég de temps dans le Nord de 'Atlantique
est analysé au travers de cette simulation. Leslgsions de cette thése présentent les
principaux points a respecter en ce qui concermaddélisation des aérosols atmosphériques
d’une part et la modélisation de leur impact suwlil@at d’autre part.
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Chapitre 2 : Présentation du modele de chimie-trasport
MOCAGE

Un Modele de Chimie-Transpor€kemical-Transport Modedn anglais, CTM) est un modele
qui simule I'évolution de composés chimiques ddasmiosphére. Modéliser les évolutions
d’'une espéece chimique particuliere nécessite dedpeeen compte I'ensemble des réactions
chimiques qui impactent la concentration de cetfgee, ainsi que les processus physiques
qui vont piloter sa concentration, et en partigulle transport de cette espece dans
'atmosphére. Les processus d’émission et de dépdtespeces chimiques doivent aussi étre
représentés dans un CTM. La modélisation des espéuenique dans l'atmosphére est
dépendante de celle des variables météorologiguépeuvent étre simulées par des Modéles
de Circulation Générale (MCG, ou GCM en anglaisd. dimulation d'un CTM est donc
nécessairement associée a une simulation réaliséenpMCG. Celle-ci peut étre une analyse
ou une réanalyse effectuée par un modéle de poévisiétéorologique, ou une simulation
réalisée par un modele de climat. Un CTM peut foncter soit en mode « forcé », c’est a dire
gu'’il utilise les champs météorologiques d’'une datian réalisée au préalable par un MCG,
soit en mode « couplé ». Dans une telle configomati le CTM et le GCM fonctionnent
simultanément, les deux modeles s’échangeant aless informations au cours de la
simulation. Ce type de configuration est trés utileur étudier les rétroactions entre
'atmosphere et les espéeces chimiques.

Ce chapitre présente le CTM qui a été utilisé awsale ce travail de these. La section 2.2
expose rapidement I'historique de ce CTM. La regmésion des processus dynamiques et
physiques est décrite dans la section 2.2. La ®se@i3 présente les différents schémas
chimiques qui peuvent étre utilisés dans les sitiuia. La maniére dont est pris en compte
I'aérosol atmosphérique dans le modéle est expaeée la section 2.4. La section 2.5 présente
la configuration du CTM avec laquelle ce travail thése a été réalisé, et en particulier les
forcages météorologiques ainsi que l'inventaireri&Sions utilisé au cours de nos simulations.
Un bilan des principaux processus pris en comptes des simulations de I'aérosols avec

MOCAGE est établi a la fin de ce chapitre.
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2.1 Historiqgue du modéle MOCAGE

Le projet MOCAGE MOdéle deChimie Atmosphérique &randeEchelle) a été lancé au
Centre National de Recherches Météorologiques (CN&VMétéo-France en 2000. Ce CTM
a eté configuré pour fonctionner avec les analghesnodéle opérationnel de prévision de
Météo-France, ARPEGE. MOCAGE, utilisé tant a I'dheglobale qu'a des échelles
régionales, a tout d’'abord été utilisé pour moeéélia physique et la chimie des composeés
atmosphériques gazeux. Il existe actuellement wmsion de ce modéle dédiée a I'étude de
'aérosol atmosphérique. Elle a été mise en plac@@93 pour I'étude du carbone-suie. Les
émissions en surface, I'advection, la convectiola eliffusion sont représentés dans le code de
maniére identique pour les gaz et les aérosolselzanche, le dépbt sec et le dépbt humide
sont décrits differemment pour les gaz et les a#&sqaune paramétrisation spécifique a de plus
été insérée pour représenter la sédimentationé@esas (Nho-Kim, 2003). La représentation
des poussieres désertiques a ensuite été intégree MOCAGE. Les simulations de cet
aérosol, ainsi que celles du carbone-suie et desremins a été évaluée a I'échelle globale par
Martet (2008). Par ailleurs, des simulations duaselavec MOCAGE ont été realisées par
Dombrowski-Etchevers (2008). Le sulfate, contragatmaux autres especes aérosol prises en
compte dans MOCAGE jusqu’a ce moment-la, intervotams plusieurs réactions chimiques.
Dans MOCAGE, différents schémas chimiques peuveatidilisés pour décrire les réactions
chimiques dans lesquelles gaz et aérosols interer@n Dombrowski-Etchevers (2008) a
confronté des simulations de la concentration dfatsuavec des observations réalisées en
Europe dans le cadre du projet CARBOSOL (LegramtlRuxbaum, 2007). Ces comparaisons
ont permis de mieux évaluer les évolutions locdieda concentration en sulfate aux stations
de mesure CARBOSOL, dont certaines sont situéessaatfitudes élevées. Cependant, les
simulations réalisées dans le cadre de cette émdeent des périodes bien plus courtes que le
cycle annuel, ce qui rend délicat I'évaluation galede ces simulations, notamment en terme
d’évaluation de la charge globale de sulfate. s,pdans ces simulations, le sulfate a été
considéré comme une espece gazeuse, alors gu’iprésent sous forme solide dans
I'atmosphere.

Dans le cadre de ce travail de these, le sulfaté aonsidéré comme une espéce aérosol, ce qui
a nécessité l'introduction de modifications dansledéle, présentées au cours de ce chapitre.
De plus, pour permettre des simulations plus rapide nouveau schéma chimique a été
intégré dans MOCAGE, limité aux réactions nécessa& la représentation du sulfate. La
configuration de MOCAGE qui est présentée a lalérce chapitre est celle qui a été optimisée
pour permettre de simuler au mieux le sulfate,ddane-suie et les poussiéres désertiques a
I'échelle globale.
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2.2 Représentation des processus dynamiques et pioyes

Le modele MOCAGE prend en compte I'advection, lavaxtion et la diffusion turbulente des
especes chimiques. La représentation dans MOCAGIesiprocessus est décrite dans les trois
paragraphes suivants. Le transport par advectibéangmene de grande échelle, peut étre
résolu sur la grille de MOCAGE. Ce n’est pas le dasla convection et de la diffusion
turbulente, phénomenes de petite échelle, qui nweoe étre calculés explicitement sur la
grille trop grossiére de MOCAGE. On fait donc apaeales paramétrisations pour représenter
ces deux processus qui sont cruciaux en ce quiecoade transport des especes chimiques.
Les processus physiques de dépbt sec et humidesgdeses gazeuses sont aussi paramétrisés
dans le modele, comme cela est décrit dans le etepairagraphe de cette section 2.2. Le
transport par advection est appliqué avec un paerdps de 30 minutes, alors que les autres
processus physigues sont calculés avec un pasnges tde 15 minutes dans le modéle
MOCAGE.

2.2.1 Le schéma d’advection

L’advection dans MOCAGE est décrite par un schéemai-$agrangien basé sur (Williamson et
Rash, 1989). Ce schéma consiste a combiner I'aperiagrangienne et eulérienne : a chaque
pas de temps, on calcule les rétro-trajectoiregrdlagiennes) des points d’'une grille fixe
(eulérienne). Pour une variable conservative, lawaau point d’arrivée a l'instant t+dt est
egale a celle au point de départ a l'instant t.determine la position du point de départ par
rétro-trajectoires, passant ainsi d’'un problemepiamel a un probleme spatial. Si les points
d’arrivée sont répartis sur une grille et si 't eapable de déterminer la valeur de la variable
au point d’origine, alors la distribution spatialé+dt est connue. La variable au point d’origine
est calculée par interpolation cubique des poiatgrdle I'entourant.

Ce schéma présente I'avantage de fonctionner geielqgit le pas de temps et la résolution du
modele. De plus, le colt de calcul n’est pas pitigramel au nombre de traceurs traités, car les
rétro-trajectoires sont indépendantes de I'espéansidérée. Ce schéma a l'inconvénient d’étre
trop diffusif. De plus, sa non-conservativité néitesla mise en place d’'une contrainte de
conservation globale de la masse des traceurstoDwera une description plus détaillée de ce
schéma dans (Josse, 2004a).

2.2.2 Le transport convectif

La distribution des espéces chimiques est tregrfeeht modifiée par le transport convectif :
des especes émises en basses couches peuvenar&poitees en tres haute troposphere en
guelques dizaines de minutes. De plus, ces esmatesne durée de vie bien plus longue
lorsqu’elles se trouvent en altitude que si elkasedt restées pres de la surface. Ces processus
doivent donc absolument étre représentés dans aelende chimie-transport. La convection
dans MOCAGE représenté par une parameétrisation gjappuie sur les variables
météorologiques de grande échelle fournies par @GMDans sa configuration actuelle,
MOCAGE recoit des informations d’ARPEGE toutes $esheures. Ce pas de temps est trop
grand pour décrire correctement les mouvements emifiy au sein de I'atmosphére.
MOCAGE contient donc sa propre représentation dmievection, processus qui se déroule a
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des échelles de temps relativement petites. De [duseprésentation de la convection dans
MOCAGE permet de diagnostiquer précisément, viaautme schéma de paramétrisation, le
lessivage des espéces chimigues dans les nuagesctits La représentation de la convection
dans MOCAGE n’est utilisée que pour décrire legpamt convectif des espéces chimiques, et
n'a aucune rétroaction sur les variables thermoahygaes fournies par le MCG.

Le schéma de convection de MOCAGE est celui de I€aiRritsch, (1990) - Bechtold et al.,
(2001), dénommé avec les initiales de ses aut&iB)( il est de type « flux de masse ». Le
principe d'un tel schéma consiste a considérerullde dans les nuages entre les flux
verticaux, I'entrainement et le détrainement. dag tont schématisés sur la figure 2.1.
L'updraft est le courant ascendant lié a la mowck&d'air plus Iéger que I'air environnant. Le
downdraft correspond a la subsidence de massepiiaifroide dans le nuage. Au cours de ces
mouvements verticaux, les difféerences de flottebildes masses d’air provoquent des
mouvements horizontaux : I'entrainement correspdihcorporation dans le nuage de Il'air
extérieur, et le détrainement correspond a I'expulde I'air du nuage.

détrainement

-——>

Subsidence compensatoire
de Penvironnement

downdraft

entrainement Vi
—-—a s mm mm A
Figure 2.1 : Représentation schématique des phénesnge déroulant dans un environnement
convectif.

4

Ce schéma est formalisé dans MOCAGE par I'équildmtre les variations de flux de masse

vertical aaﬂ 'entrainement E et le détrainement D :
Z

M _ E-D (2.1)
0z
La convection est déclenchée selon un critere §pend de la stabilité des masses d’air ainsi
gue de I'épaisseur du nuage. Une fois déclenchéealoule les différents termes de I'équation
(2.1), niveau par niveau, en partant des conditaanslimites a la base du nuage. Ce calcul est
détaillé dans (Josse, 2004a).
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Le transport vertical du rapport de mélange d’usigeee est ensuite représenté par le produit
du flux de masse dair par le gradient de ce rapper mélange entre l'updraft et lair
environnant.

Notons que ce schéma n’est pas tout a fait conferPaur les aérosols, une correction de
masse sur la verticale est appliquée apres le gasdans la routine de convection (un
coefficient multiplicatif appliqué a I'ensemble g@wofil vertical de concentration). Notons que
cette correction n'est pas appliguée pour les espgazeuses, car le lessivage par les nuages
convectifs est réalisé dans cette méme routiner Rsuespeces aérosols, le lessivage est
paramétré dans une autre partie du code, qui &sliée dans la partie 2.5.5.3.

2.2.3 La diffusion

Dans la couche limite atmosphérique, I'écoulemahtf@tement turbulent, ce qui va tendre a
homogénéiser les concentrations des différentegcespchimiques de maniere tres efficace.
Les effets de viscosité et de diffusion moléculaomt négligeables devant les effets de la
diffusion turbulente ; ils ne sont donc pas priempte dans les modéles de chimie-transport.
Prandtl (1942) décrit le mélange turbulent dans cméche limite le long d’'une surface en
supposant un modele horizontal. Ce modele décnit ¢ diffusion turbulente uniquement sur
la verticale ; Il s’écrit, pour une variable conssive | :

[a_wj N ICT PP
at turb 62 .

Par analogie a la diffusion moléculaire, Prandtppmse que les flux turbulents sont
proportionnels au gradient moyen de la variablesmée via un coefficient d’échange
turbulent Kz :

AWy - _yf W (2.3)
0z 0z '

Par suite, on peut écrire qu’'un flux de traceurest proportionnel a son gradient vertical de
densitépy :

Tr= —Kz(%j (2.4)
0z

Dans MOCAGE, pour définir K, on utilise le schémamghramétrisation de Louis (1979). Ce

schéma d’ordre 1 évalue Kz en fonction de la dtékile I'atmosphere et permet de décrire la
diffusion turbulente des différentes espéces, gagmsols, dans le modele. Il est détaillé dans
(Josse, 2004a).
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2.2.4 Le dépbt sec et humide des espéces gazeuses

Le dépbt sec des gaz caractérise le transfert gamdepuis I'atmosphére vers la surface
terrestre. Il est actif dans la couche limite ddame, qui représente environ 10% de la couche
limite atmosphérique, celle-ci ayant une épaissadant de quelques dizaines de metres a 2 a
3 km selon I'état de la surface. Sa paramétrisatiasée sur Wesely (1989), décrit le transfert
des gaz atmosphériques vers la surface par diffusitoulente. Elle est détaillée dans Aguirre-
Michou (2005). Dans MOCAGE, un modéle dénommé « SMcalcule au préalable les
vitesses de dépbt sec, a partir des propriétésiques des especes chimiques, des
caractéristiques aérodynamique de la surface etateditions météorologiques. Dans le cadre
de nos simulations, nous avons utilisé des moyenmassuelles de ces vitesses de dépét,
calculées pour I'année 2000. Par souci de simptifio, ce sont les mémes moyennes qui ont
été utilisées pour toutes les simulations MOCAGHsdze travail de thése, quelque soit 'année
de la simulation et les forcages météorologiquiises.

Le lessivage désigne I'élimination par les hydrainéts (pluie, neige, brouillard, gouttelettes
d’eau nuageuse) d’'une particule atmosphérique.ri&e au sol de I'espéce lessivée est
appelée dép6t humide. D’'une maniére générale, stingile le lessivage « dans les nuages »
du lessivage « sous les nuages ». Le lessivageslda nuages » est décrit dans MOCAGE
selon Mari et al. (2000) pour les phénomenes cdiisezt selon Giorgi et Chameides (1986)
dans les nuages stratiformes (i.e. les nuagesathelgrechelle). La paramétrisation de Liu et al
(2001) est utilisée pour représenter le lessivages $2s nuages convectifs et stratiformes. Le
processus de réévaporation des gouttes de pluis &®I nuages, qui réinjecte dans
'atmosphére une partie des especes lessivéesrigstayssi en compte dans MOCAGE.
L’ensemble des paramétrisations décrivant ces psosede dépdt humide est détaillé dans
Josse (2004a).
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2.3 Modélisation de la chimie atmosphérique

2.3.1 Le schéma chimique de MOCAGE

Difféerents schémas chimiques sont utilisés danssiemilations réalisées avec MOCAGE.
Parmi eux, le schéma « RACMOBUS » est une comlinadu schéma troposphérique
« RACM » (Regional Atmospheric Chemistry MechaniStgckwell et al. 1997) et du schéma
stratosphérigue REPROBUS pour la stratosphére \teft al., 1994). Une version allégée du
schéma RACM a été mise au point par Crassier et(2800). Au CNRM, la chimie
stratosphérique du schéma REPROBUS a été ajoutéehama RELACS, formant un schéma
chimique détaillé faisant intervenir 82 espéceprehant en compte 242 réactions chimiques
(Teyssédre et al.,, 2007). Ce schéma a une forranlagmi-implicite, et décrit de maniére
relativement précise al chimie des oxydants atm@sgles. En revanche, il ne prend pas en
compte les réactions chimiques qui concernent tdecglu soufre. Leur représentation a été
intégrée au schéma RACMOBUS dans MOCAGE par Domsko®tchevers (2008). Dans le
cadre de ce travail de these, un schéma chimigualié a été introduit dans MOCAGE pour
décrire le cycle du soufre et la formation des s@osulfatés.

2.3.2 Schéma chimique du cycle du soufre

Le cycle du soufre est décrit dans MOCAGE par uméswa simplifié faisant intervenir les
principales réactions chimiques nécessaires apesentation de la formation des aérosols
soufrés dans la troposphére. Ces réactions foetvenir six espéces soufrées : le sulfure de
diméthyle (DMS), le dioxyde de soufre (§0le sulfure d’hydrogene (%), I'oxysulfure de
diméthyle (DMSO), I'acide méthane sulfonique (MSé)le sulfate non marin (S©). Les
especes intermédiaires non prises en compte sonsesl comme ayant un temps de vie court
devant celui des six especes considérées. Parnasf@ces soufrées, trois sont émises dans
'atmosphére : le DMS, essentiellement d’originerimg, le SQ, émis majoritairement par les
activités anthropiques et les feux de biomasses massi par les volcans, et lgeS d’origine
anthropique et naturelle.

Les oxydants intervenant dans la chimie du souwirt kes suivants : le peroxyde d’hydrogéne
H.O,, le radical hydroxyle OH, I'hydroperoxyle HQet le nitrate NO3. Dans le cadre des
simulations réalisées avec le schéma chimique Higptes champs d’oxydants sont des
climatologies mensuelles avec une variation ditmechamp toute les six heures). Elles ont
été obtenues a partir d’'une simulation réaliséec MOCAGE faisant intervenir le schéma
chimique plus détaillé RELACS (Teyssedre et alQ7)0

Le schéma chimique est illustré par la figure 2t2'ensemble des réactions, avec leurs
constantes cinétiques, est répertorié dans la EabléParmi les neufs réactions chimiques, sept
se produisent en phase gazeuse et deux en phasesaqu
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* Chimie en phase gazeuse :

On trouvera une description détaillée de la chiduesoufre en phase gazeuse dans Seinfeld et
Pandis (2006, p.266). Sa représentation dans MOC#auiHe schéma de Pham et al. (1995).
Elle comprend les réactions DMS+jl@onduisant au SO DMS+OH (voies d’addition et
d’abstraction) conduisant au DMSO et au,SDMSO+0OH conduisant au S@t au MSA,
SO,+0OH conduisant au sulfate e;$#+OH conduisant au SO

Le pas de temps de la chimie gazeuse dépend daunike modele. Il est plus court aux
altitudes ou les concentrations des especes coésglgont les plus fortes et ou les réactions
chimiques sont les plus actives : Il varie de 15 i sommet de I'atmosphére a 20 secondes
dans les basses couches de la troposphere.

Un critere de conservation du nombre d’atomes déres@ été mis en place de maniere a ce

gue la quantité de S reste constante au coursrépi@sentation des processus chimiques dans
le code. Notons que ce méme type de critere deepaatton des atomes est employé dans le

schéma chimique RELACS.

* Chimie aqueuse

La chimie en phase aqueuse concerne I'oxydatiddQeoar Q et HO,. Le pas de temps de la
chimie aqueuse est de 2 minutes pour rendre comggeprocessus rapides que sont la
dissolution du S@gazeux (SQg) en phase aqueuse, la dissociation dy &fdeux (SQaq),

et les variations du pH, dont dépend 'oxydatiorSd® par G. Le pH des gouttelettes d’eau
nuageuses est calculé selon I'équation d'électrioalté dans laquelle NH et H sont les
seuls cations et I'ion NDest négligé :

[H+] = 2[SO?Z] + 2[HSO;?] + [HSOs] + [OH] — [NHA'] (2.5)

Le rapport molaire [N&]/[SO,*] dans I'eau de nuage est fixé & 1.0 dans les @mviments
éloignés des sources de pollution et 1.5 en envénarent pollué. Le critere de I'environnement
pollué est une concentration de sulfate dans ltnuage supérieure a 15pM[SPM[air].
Cette formulation est établie a partir des mesulesCovert (1988) et des concentrations
globales de sulfate reportées par Seinfeld et B4h&8D8).

Les concentrations de $@ et de ses produits de dissociation (H® HSQ* sont calculées
selon la loi de Henry et des équations de dissonial.es constantes de solubilité et de
dissociation sont répertoriées dans la table 2.4.

Le soufre de nombre d’oxydation IVyJSQyaq) + HSG + HSOf') est oxydé par pDo(q) et
Os@g)selon les cinétiques détaillées dans la tablecad .réactions forment exclusivement du
sulfate (soufre de nombre d’oxydation VI).

La chimie en phase aqueuse n’est pas opérationtatie la fraction de nuage qui se trouve
sous forme de glace. La transition solide-liquidegile nuage est linéaire entre —20°C (nuage
entierement de glace) et —10°C (nuage de goutslettierement liquides). Ainsi, la chimie
aqueuse est désactivée en deca de —20°C. Durapasumle temps physique (15 min), les
parcelles d’air des parties claire et nuageusenemas mélangées au sein d’'une méme maille.
Ainsi, si une espéce réactive est entierement coms par la chimie agueuse, elle ne peut pas
étre renouvelée par un apport de la partie erclaelde la maille.
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Figure 2.2 : Schéma du cycle du soufre dans MOC&&Béma chimique simplifi€)

Le schéma chimique utilisé dans nos simulationsitddes réactions qui ont lieu en grande
majorité dans la troposphere. Cependant, le domeamsidéré dans le modele MOCAGE
s’étend largement dans la stratosphere (jusqu'®d),hou d’autres réactions impliquant des
composés soufrés ont lieu. Le schéma chimique gus avons utilisé est appliqué sur la
totalité des niveaux de la grille de MOCAGE. Enameehe, il est évident que les concentrations
en sulfate modélisées dans la stratosphere sostestnées, les réactions produisant du
sulfate dans la stratosphere étant négligées. Matréma chimique ne prend pas en compte
notamment l'oxysulfure de carbone (COS), l'espécmifrée la plus abondante dans
'atmospheére, mais qui est tres peu réactive dansoposphere. De par sa faible réactivite, le
COS a un temps de séjour de I'ordre de un a desixlams I'atmosphére (Kjellstrom, 1998), ce
qui lui laisse le temps de pénétrer la stratospbérd est transformé en sulfate, formant la
couche stratosphérique d’aérosols sulfatés (Juhge.,e1961). Par ailleurs, le disulfure de
carbone (CS2), qui est oxydé pour former du CO8ueSO2 est négligé dans le schéma
chimigue de MOCAGE, car il est émis en trés failgjeantité (Pham et al.,, 1995).
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Réaction Vitesse Référence
Chimie en phase gazeuse
DMS + OH - SO + ... K1=9.6 13%2*T
DMS + OH = XSO, + (1-X)DMSO+...  K2=3.04 10% 3T+ o/(1+0)
a=1.1510%"T[M] x=0.6
DMS + NQO; — SO + ... K3 = 1.9 10°e®%0T c
SO, + OH - sulfate + ... K4 =[M]/(1+a[M]/1.5 10%*0.6p c
a = 3*10e-31*(300/T§>
B = 1/(1+[log106*[M]/1.5*10 *%]%)
DMSO + OH - xSQ + (1-xX) MSA+ ... K5=5.8 18" d
H2S + OH- SO + ... K6 =6.010%e”T c

Chimie en phase aqueuse

S(IV) + H,O, + - sulfate

qu =75 16 e—4430(l/T—1/298)[H+] ac{(1+13[H+]aa)

S(IV) + Oz + - sulfate K8aq= 4.39 10%31D e
K82aq: 3.7 166(-5530*(1/T-1/298)) e
K&aq: 15 166(—5280*(1/T—1/298)) e

Constantes de solubilité

802 1 4 gQOO(l/T-1/298)) f

H,0, 83 1h e(7400(1/T-1/298)) 9

O 1.0 10 e(2300(1/T-l/298)) 9

Constantes de dissociation

SO,/SOy 1.31F e1960(1/T-1/298) e

SQ{/SOgZ 66 ld3 e1500(1/T—1/298) e

Références : a: Atkinson et al. (1989) ; b : Askin et al. (1997) c : Demore et al. (1997) ;
NB : I'écriture de K4 (S@+ OH - sulfate + ...) differe selon les références giblerait qu’il

y ait une erreur dans Pham et al, 1995 sur le icteit B (B = 1/(1+[log106*[M]/1.5¥10 *?)]?

et non pa$ = 1/(1+log106*[M]/1.5%10 *%?). Il existe une actualisation de ces constantes da
Atkinson et al. (2006) ; d : Chatfield et Crutzd®990) ; e : Seinfeld et Pandis (1998 et réédition
2006), et Maahs (1983) pour l'erreur ; f : Lidd=e¢derikse (1995) ; g : Sander (1999) (Sander a
répertorié I'ensemble des travaux sur les conssadéesolubilité ; ici, les références les plus
récentes de sa synthese ont été utilisées)

Tableau 2.1 : Constantes cinétiques et physiquescdéma de traitement du soufre dans
MOCAGE
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2.4 Introduction de I'aérosol dans MOCAGE

2.4.1 Aérosols primaires et secondaires

2.4.1.1 Aérosols primaires

Seuls des aérosols primaires ont été considérésramier lieu dans MOCAGE. lls sont
considérés comme étant inertes chimiquement, ¢étdestraceurs qui n’interviennent que dans
les paramétrisations physiques du modéle. Lesurapeesentés ici concernent le carbone-suie
(Black Carbon ou BC) et les poussiéres désertiques.aérosols sont émis directement dans
les premiers niveaux du modéle.

2.4.1.2 Aérosols secondaires

Les aérosols soufrés ont un impact significatif lgubilan radiatif dans I'atmosphére. C’est
pourquoi il est important de les prendre en condaiies les modéles de chimie-transport puis
dans les modeéles de climat. Une représentatioraéiesols soufrés a donc été intégrée dans
MOCAGE. Ces aérosols secondaires sont issus najeritent de I'oxydation du dioxyde de
soufre (SO2). Cette derniére espece est soit &hirsetement dans I'atmosphére, soit issue de
réactions chimiques faisant intervenir principalemmke sulfure de dihydrogéne (H2S) et le
Diméthyle Sulfide (DMS). La production chimique dealfate est simulée dans MOCAGE
selon le schéma décrit dans la section 2.3.

D’autres aérosols secondaires, comme par exemplairee aérosols organiques modifient
significativement le bilan radiatif a la surface tke terre. Cependant, la complexité des
réactions chimiques en jeu, l'incertitude sur legssions de gaz précurseurs de ces aérosols, la
méconnaissance des propriétés physico-chimiquesliettives de ces aérosols et le manque de
données d’observations concernant ces espécesustamit d’aspects qui compliquent I'étude
de I'impact de ces aérosols sur le climat. En ¢egucerne les aérosols secondaires, ce travail
se limite a I'étude des aérosols soufres.

2.4.2 Représentation des distributions d’aérosms MOCAGE

Dans I'atmosphere, la composition chimique des saé#soest trés variée (sulfates, poussieres
minérales, carbone-suies, sels marins, matierenimpge). De plus, elle évolue trés rapidement

avec I'age de la particule dans I'atmosphére. Aiase particule composée d’'une seule espéce
chimique a sa formation peut, au cours de sa vis Hatmosphere, se combiner avec d’autres
espéeces chimiques par des processus de coagul8eorfeld et Pandis, 2006). De plus, les

particules hygroscopiques et déliquescentes greentiavec I'accroissement de 'humidité de

'atmosphére. Leur taille, leur masse volumiquelerirs propriétés optiques peuvent alors

changer significativement. A ce jour, toutes cesppétés sont encore mal connues et leur
représentation dans des modéles numeériques —p@ntenent dans des modéles a échelle
globale — comporte encore de trés fortes inceggudans MOCAGE, les aérosols sont

supposes exister sous forme de « mélange extergest, a dire que chaque aérosol est

constitué d’'une seule espéce chimique.
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2.4.2.1 Lareprésentation granulométrique des aérots dans les modeles

Les processus de lessivage par les précipitatdmdggepot sec a la surface et de sédimentation
des aérosols dépendent fortement de la taille deples (Lunt et Valdes, 2002). Il convient
donc de représenter au mieux la granulométrie @éessals dans les modeles de chimie-
transport pour modéliser correctement ces proceggusiques. Deux approches sont
généralement employées pour prendre en comptstlébdiion en taille des particules :

- La premiére consiste a découper la plage destdids particules en « classes » (ou
« bins » en anglais) en fonction de leur diamédre peut choisir un grand nombre de
« classes » afin d’obtenir un découpage tres pdécla distribution (Jacobson, 1997 ;
Meng et al., 1998 ; Wexler et al., 1994). Mais wangl nombre de traceurs pénalise
éventuellement le colt de calcul.

- La seconde décompose la distribution des aéresotsode log-normaux, la forme de
la distribution est donc définie (Binkowski et Skan 1995 ; Ackermann et al.,
1998). L’avantage de cette méthode est d’avoir ambre réduit de traceur et donc
un temps de calcul moins important. Par contréitede fixera priori la distribution
est une hypothese forte.

Dans MOCAGE, la distribution des aérosols est titstlon la premiére approche. Ce choix a
été motivé par la précision apportée par une appraectionnelle et par la souplesse de la
définition de la granulométrie. Cette approche mrae décrire précisément les processus
physiques qui dépendent du rayon des aérosols, edmsedimentation par exemple. De plus,
le schéma semi-lagrangien de MOCAGE ayant un testepsalcul pratiguement indépendant

du nombre de traceurs, cette approche n’est ppspénalisante du point de vue du temps de
calcul.

Pour réaliser des simulations de l'aérosol atmasgieé, un inventaire des émissions de
surface doit étre élaboré. Celui-ci fournit au CTed quantités d’aérosols qui sont émises en
surface. Les caractéristiques géometriques desa@srémis en surface doivent étre connues
par le CTM. C’est pourquoi les inventaires d’émossi sont en général accompagneés
d’'informations sur la géométrie des particules aphe@riques. Des émissions d’aérosols
estimées selon des modes log-normaux doivent éparties dans des classes de tailles
différentes pour un modele qui représente la Bistion géomeétrique des aérosols selon une
approche sectionnelle. La méthode qui est appli@réentrée du modele MOCAGE pour

passer d’'une approche log-normale a une approchierseelle est détaillée dans la suite de ce
chapitre.

2.4.2.2 Discrétisation de la distribution d’aérosa

« Définition de la distribution cumulative normalisée

La premiere étape de la représentation granuloguétriles particules est de diviser la plage de
variation de la taille des particules en plusientsrvalles discrets et de calculer le nombre de
particules dans chaque classe. On normalise labdigson en divisant la concentration par la
dimension de l'intervalle correspondant. Ainsilssieme classe a un nombre dé particules,
la concentration normaliségede cette classe est :

N.

n :3: (2.6)



ou D est la dimension de l'intervalle de la ieme clagse considérant un intervalle [D ;
D+dD] contenant dN particules, on définit la fooctide la distribution de la taille des
particules en nombre n(D) par :
dN
n(D)=— (2.7
(D) = (2.7)

ou n(D)dD est le nombre de particules par unitévdieme d’air. Dans ces conditions, le
nombre total des particules par unité de volumetN e

N =j0+°° n(D)dD  (2.8)
et nous pouvons maintenant définir une fonctiotad#istribution normalisée :
n(D) =% (2.9)

Pour une distribution basée non plus sur D, maidrgD), la fonction de la distribution en
nombre n(In(D) (nombre de particules par unité diwme d’air ayant un diameétre entre InD et
InD + dInD) peut-étre définie de fagon analogue :

dN
n(inD) =—— 2.10
(InD) 4InD (2.10)
La distribution normale pour une quantité quelcanglest donnée par :
n(u) = N X ex —M (2.11)
N2no, 2x0,2

ou N est le nombre total des particulasla moyenne de la distribution, et son écart-type.
La distribution log-normale d’'une population d’agots peut ainsi s’écrire :

(In D- InD_g)2

_ N sexd-
J2ring, { 2xIn?0,

avec deux nouveaux paramétis et o, qui seront définis plus tard.

n(n D) = } (2.12)

La distribution cumulative de la concentration gesticules de diamétres plus petits ou égaux
a D* est alors définie par :

F(D* = [ n(D)dD (2.13)
De ce fait, pour une distribution log-normale, eettjuation devient :

(InD*—InF) ( * _

N ) InD*-InD,)

F(D¥) :_xJ'_ Vamoy edp  (2.14) avec n = :
[ 3 \/2Inag

Soit erf(z) la fonction d’erreur :
2 z .
erf(z)=—=x| e”d 2.15
@=1 [emdn  (215)

On a notammenerf (0) =0 et erf () = 1;
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On obtient alors :

_l1.1_ [In(D/D,)
F(D) = N{2+2erf(—\/§|no_g J] (2.16)

Sous cette forme, il y a une interprétation phytfsiéulD_g eto,. Commeerf (0) = 0

F(D,) _N (2.17)
2
D_g est donc le diamétre médian, pour lequel la mdigg particules ont un diamétre inférieur
a Dg et I'autre moitié un diameétre supérieur a Dg.

Pour l'interprétation der, , examinons le diamétrB,,, qui correspond @, =D, /D, :

F(D,) =%x(1+ erf[%jj =084IN  (2.18)

o,est donc interprété comme un écart-type géometrifire définissant la distribution

cumulative normalisée pa_?(D) =F(D)/N, on obtient finalement I'équation :

— INnD-InD,_
F(D) :£+£erf EE—Y
2 2 x/EInag

J (2.19)

» Application a une distribution log-normale

Les émissions fournies dans les cadastres sontfulganp du temps des masses émises
accompagnées d’une distribution initiale. Par edemme courbe log-normale avec un ou
plusieurs modes, le diamétre médian et I'écart sgo@ alors fournis. On utilise la distribution

cumulative normalisée pour répartir les quantitégembsols dans les différentes classes.

Considérons une population d’aérosols dont laidigion initiale est une distribution mono-
mode log-normale et dont le nombre total de paeiest N. Le diametre median €3} , et
I'écart type geométrique est, . La figure 2.6 représente cette courbe ainsi qer'classe de

taille. La surface de la partie colorée, (8ppelons cette partie de la distribution ci-aprés
« classe-i ») représente la fraction des particalesiombre ayant des diamétres entyeed
Di.. Elle peut étre calculée par :

S =F(0,)~F(D,)= Lfert(D,)-eri(D,)] 220)

ou N*S est le nombre des particules ayant des diaméttes B, et O ,. On postule que le
diamétre moyen Dde cette classe-i est égal a la moyenne géométdgs deux bornes. Si on

suppose en outre que les particules sont sphérigfjueat une masse volumiqye on peut
calculer la masse e cette classe :

m=Nx§xID'xp  (221)
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La masse totale des particules de la distributibrest donc :
M = NXZ%lﬂfpS, (2.22)
1

ou n est le nombre de classes de la discrétisdgda distribution.

F(D) \

/ [ >

.

In Dg InD

InDi.l T InDi,u

InDi

Figure 2.3 — Distribution initiale de la quantitéagrosols et discrétisation de la classe-i.

Dans un cas général, on peut décrire une populdta@rosols a I'aide de plusieurs modes de
distribution log-normale superposés. Dans notregfegate cas peut étre traité si 'on connait la
répartition modale en masse (ou en nombre) desé&mgsd’aérosols, comme suit :

M =Zn:|\/|i (2.23)

ou M est la masse totale d’émission, et Mi sonti@sses des n modes. Avec cette répartition,
on peut reconstituer la distribution de chaque metdmtégrer la distribution comme dans le
cas mono-mode. La représentation granulométrique adgosols en une distribution log-
normale mono-mode ou composée de plusieurs motearastérisée par : le diametre médian
et I'écart type géométrique pour chaque mode, Iasmavolumique du composé solide
concerné, la masse totale (ou alternativement hebne total) des aérosols, et enfin la fraction
en masse de chaque mode.

Cette discrétisation est souple et permet de délinirépartition des classes d’aérosols de
maniére plus ou moins précise. Il faut alors trouwe compromis entre nombre de classes et
colt de calcul.
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2.4.2.3 Criteres a respecter dans le choix de lage&sentation de la distribution des
aerosols

La charge atmosphérique globale en aérosols esjuitibre entre les sources d’aérosols -
c’est a dire les émissions en surface ou la proaaluchimique - et les puits — c’est a dire
'ensemble des processus qui €liminent les aérasolatmosphére. Les trois puits pour les
aerosols - la sédimentation, le dépot sec et vage par les nuages - sont plus ou moins
efficaces selon la densité et la taille des pdegurrois types d’aérosols ont été étudiés iei : |
sulfate, le carbone-suie et les poussiéres désestidpans MOCAGE, les densité du sulfate et
du casrbone-suie sont supposées égales a 1000 leg.celle des poussiéres désertiques a 2650
kg.m>~.

Le découpage en classes de la distribution de ehaéposol doit étre optimisé pour représenter
au mieux les gammes de taille d’aérosols pour ktepiles concentrations atmosphériques
sont importantes. De plus, ce découpage doit &&eipdans les gammes de taille ou les
différents puits sont les plus efficaces. Une étdélimillée de I'efficacité des puits en fonction
de la taille des aérosols a été menée par Ma®®8j2 Dans le cadre des simulations qui ont
été réalisées dans cette étude, des schémas dlaésonples ont été utilisés, dans le but de
minimiser le co(t de calcul, et de permettre lalisédon de simulations globales
pluriannuelles.

2.4.2.4 Définition du schéma d’aérosols utilisé powes simulations longues

Le projet AEROCOM propose des diameétres de padsclies a chaque source d’émissions.
Ainsi, le sulfate et le carbone-suie sont contedaiss des particules de diameétres différents
selon qu’ils proviennent de la combustion de biseasu d’hydrocarbures. De méme, les
particules atmosphériques issues d’activités imilists, de centrales de fabrication
d’électricité, de transport par bateau ou de trarispputier n'ont pas les mémes diametres
(Dentener et al., 2006). Il en est de méme poupdesssiéres désertiques qui ont des diamétres
différents en fonction du moment et du lieu ou ®l#nt émises (Dentener et al., 2006).
Prendre en compte I'ensemble de ces caractéristiggemétriques des aérosols nécessite de
considérer un grand nombre de traceurs dans ladations, ce qui alourdit considérablement
les simulations, tant au niveau du stockage ddsefie de sortie qu'au niveau du temps de
calcul. Dans le cadre de cette these, les diamatileses pour chaque type d’aérosol ne sont
pas fonction des sources. Ce sont des diamétrnedastis préconisés dans le cadre du projet
AEROCOM. Des analyses plus poussées avec des digmyghus précis de la distribution
d’aérosols sont présentés dans la thése de M. M&@88). En ce qui concerne le sulfate
produit chimiquement, il est distribué dans lesssés d’aérosols, en suivant la distribution
standard préconisée dans le cadre du projet AEROQ@NI caractéristigues des modes log-
normaux (le diametre, I'écart-type, et la fracttannombre de particule appartenant a ce mode)
prescrits dans le cadre du projet AEROCOM sontitkédans la premiére colonne du tableau
2.2. Le découpage en classe associé a chaque lagaosoMOCAGE constitue la deuxieme
colonne du tableau 2.2.
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Aérosol Caractéristiques de la distribution Découpage en classes
(diamétre(um) — écart-type — fraction|en (m)
nombre)
Poussieres0.22 - 159 - 0.38 5 classes
minerales 563 . 20 . 062 (1.00E-8 & 6.31E-8 /6.31E-8 &
3.98E-7/ 3.98E-7 a 2.51E-6 /2.51
6 a 1.58E-5/1.58E-5 a 1.00E-4
Carbone-|0.015 - 18 - 0.92 4 classes
SUeS o040 - 1.8 - 0.08 (1E-9 a 1E-8 / 1E-8 & 1E-7 / 1E-7
1E-6/ 1E-6 & 1E-5)
Sulfates | 0.015 - 1.8 - 0.98331 4 classes
004 - 18 - 0.01650 (1E-9 a 1E-8/ 1E-8 & 1E-7 / 1E-7
05 > 0.00019 1E-6/ 1E-6 a 1E-5)

Table 2.2 : Préconisation AEROCOM pour les diangtéeart-types et fraction en masse des
émissions de poussieres minérales, carbone-sumsfates (premiére colonne); Découpage
en classe utilisé dans les simulation MOCAGE (ciugi colonne).

2.4.3 Représentation des puits d’aérosols dans MEECA

La section 2.2.4 aborde la maniere dont sont reptés les processus de dépbt pour les
espéeces gazeuses dans MOCAGE. Ces processus rjpphysiquement pas étre décrits de
la méme maniére pour les particules solides. It seprésentés dans MOCAGE par des
paramétrisations spécifigues aux aérosols. Troits garincipaux €liminent les aérosols de
'atmosphére : la sédimentation, le dépdt sec aldpét humide. La maniére dont ils sont
représentés dans le modele est exposé dans lalswitechapitre.

2.4.3.1 Sédimentation des aérosols

Les aérosols sont entrainés vers le sol sousti'@ééféa gravité. La paramétrisation utilisée dans
MOCAGE pour représenter la sédimentation a étéesielon la loi de Stokes :

ou

2

p,D.9
18u

s
air

p,est la masse volumique de la particule

D, son diametre
U, la viscosité de ['air

g est I'accélération de la pesanteur
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Cependant, la loi de Stokes qui est basée sumlestiéns de la mécanique du fluide continu
n’'est pas applicable quand le diametre de la paetiest du méme ordre de grandeur que le
libre parcours moyen dans ce fluide. Cela deviemtals quand la densité de I'air s’appauvrit en
altitude ou quand le diamétre des particules eptgrand. Un facteur de correctiog €t donc
introduit (Seinfeld et Pandis, 2006). Il est fonatidu diametre de la particule et du libre
parcours moyeh du milieu :

C, :1+Dﬁ[1.257+ 04" %'V [ (2.25)

p

2U.
avecA = ar
p X \/ 8M air /(IRT)
ou

- pestlapression
- Mg est la masse moléculaire de I'air,
- R est la constante des gaz parfaits,
- T est la température
La vitesse de sédimentation prenant en compteédéadion de I'air a donc pour expression :
v, = Lﬁgcc (2.26)
18y,

Cette sédimentation peut étre considérée commehanomene uni-dimensionnel le long de
I'axe vertical. Dans MOCAGE, on traite donc cetteespion colonne par colonne : une partie
des particules contenues dans une maille est énairesfi la maille située au-dessous, fonction
de la vitesse de sédimentation (la paramétriséitinte la sédimentation a un flux d’'une maille
a sa voisine du dessous, empéchant le saut deysishaille a la fois).

2.4.3.2 Le dépodt sec

La paramétrisation de Nho-Kim et al., (2004) audtiisée pour calculer la vitesse de dépbt sec
des particules a la surface. Cette vitesse dépdadiais des caractéristiques de la particule
(taille et densité), de la nature du sol et dedlitlmms météorologiques pres de la surface. La
vitesse de dépot sec peut étre décomposée en cEespus :

- laturbulence atmosphérique, représentée paslatance aérodynamiqug r
- la diffusion brownienne et I'impaction inertiell&es a la résistance quasi-laminaire

b
La vitesse de déepot s’écrit alors : v, = (2.27)
ratr,
La résistance aérodynamique est représentéerpar-: avec :
xu
D

- ulavitesse du vent a la hauteur de référence
- Cp le coefficient d’échange de quantité de mouvement.
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Ce coefficient d’échange est fonction de la stebditmosphérique et de la rugosité de surface
(Louis, 1979). La longueur de rugosité est calculéela méme maniére que dans le MCG

ARPEGE. Chaque maille est décomposée en plusielsseslprédéfinies (16 classes dont 13
pour la végétation, une pour I'océan, une pour ¢at oouverte de glace et une pour le désert)
comme décrit dans (Mahfouf et al., 1995) et (Gierrdazile, 2000). La longueur de rugosité

varie mensuellement, en fonction de la phase détaggn.

1

En ce qui concerne la résistance quasi-laminaileest définie par r,=—
u (Ebr + Eim + Ein)

avec :
- u*la vitesse de frottement

- E,, l'efficacité de la diffusion brownienne,
- E,, l'efficacité de I'impaction inertielle,
- E, l'efficacité de l'interception

Le coefficientE,, est défini par E,, = Sc”

y dépend de la nature de la surfaqe:.% pour la mer et la glacey :% pour la végétation. Sc

représente le nombre de Schmidt, c’est a direppad entre la viscosité cinématique de l'air et

le coefficient de diffusion Sc= % avecD = 3kTCc

p
On rappelle que :
- kest la constante de Boltzmann,
- T est latempérature,
- C. est le coefficient de correction pour les effais-{continus,
- M estlaviscosité de l'air,
- Dple diametre de la particule.

L’'impaction inertielle dépend du type de surfacee ulifférence est faite entre I'océan et les
zones enneigées d'une part :

=3
E,, =10%
la végétation d’autre part :

st ) . ] U, xu"’
E, = ou le nombre de Stockes St est donné [&tr=———
St+a gv
ouVv est la viscosité cinématique de l'air. D’apresnBsd et Pandis (1998), les valeurs
des constantes sont=0.8 et3=2.

50



bY

L’efficacité de linterception est calculée a partie I'approximation proposée par Slinn,
(1982) :

g =Y F{ a }+(1—F){ a } ol :
Co a+a a+A

- CviG=0.3,
- aestlerayon de la particule,

- aest un paramétre caractéristique de la taille deélgétation (10 pm dans nos
simulations)

- F est la fraction d'interception par les collecte(1%),

- A le rayon caractéristique des grands collecteunsiifl pour les foréts et 0.5 mm
pour les autres types de végétation.

La vitesse de dépdt sec dépend fortement de la thek particules et de la nature du sol. La
figure 2.4 représente la variation de la vitessdé&j®t sec en fonction de la taille des particules
de maniere globale ainsi que la distinction engmreet et océan (Nho-Kim et al, 2004). On
remarque que cette vitesse est plus importantéestg que sur mer et qu’elle est minimale
pour Iess1 particules de I'ordre du micrométre. Bi#gie entre 0.01 cmi'set quelques dizaines
de cm.S.

10 ges=================s==================
T T o—— global

10 Ee=========1 ¢—overland
F==========3 *+—= OVer sea

V4 (emsT)

Particle diameter (um)

Figure 2.4 : Moyenne annuelle des vitesses de dsgmden fonction de la taille des particules
ainsi que de la nature du sol pour une particuleddasité égale & 1000 kg*nrD’aprés Nho-
Kim et al (2004).
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2.4.3.3 Le dépbt humide ou « lessivage »

Le processus de réévaporation des gouttes de lghéiant un composé chimique sous les

nuages n’étant pas pris en compte dans MOCAGE Ipswérosols, les termes de « lessivage »
et de « dépbt humide » définis dans la partie 2d&#nissent le méme processus dans les
simulations MOCAGE. En ce qui concerne les aémsms deux termes sont utilisés dans la
suite de cette these pour désigner le méme praessu

Le mécanisme de dépbt des particules par les jtataps est lié d'une part a leur capacité a
servir de noyau de condensation. Une partie dexsaldrpeut étre d’autre part incorporée dans
la phase liquide par impaction sur les goutteletEs deux phénoménes se déroulent dans le
nuage. Sous le nuage, la pluie induit un lessiVvagede sa chute entre le nuage et le sol. La
paramétrisation utilisée dans MOCAGE traite cedéddihts types de lessivage pour les
précipitations stratiformes et convectives. Dangdesion actuelle, seule la phase liquide des
précipitations est considérée, I'effet de la phadile étant négligé.

Les quantités d’'aérosols lessivées sont calculde®rection d’'un taux de lessivage et du
rapport de mélange de I'espece concernée Q. Aié@gplution du rapport de mélange entre les
instants t et tét est définie par :

Q(t+d) = Q(t) xexp(-Ad) (2.28)

Différentes paramétrisations permettent de calcldetaux de lessivaga en fonction du
processus entrant en jeu, il est différent si om@eve dans le nuage ou sous le nuage.

* Le lessivage sous les nuages

Le taux de lessivage sous les nuages est calcdtinetion de I'efficacité de collision entre les
gouttes et les particules. Lors de sa chute, undeyde pluie heurte les aérosols et les collecte.
Le volume de collision est défini par :

Vv :Mx[ut(og) ~u(D,)] (2.29)

col

- D, est le diametre de la goutte,

- D, est le diametre de la particule,

- U,(D,)la vitesse de chute de la goultte,
-u,(D,) la vitesse de chute de la particule.

Or, on peut considérer que le rayon des goutteséssgrand par rapport a celui des particules
et que la vitesse de chute d’'une goutte est supéri@ celle des aérosols. L'expression du
volume de collision devient alors :

2,
_1D,°U,(D,)
col 4

Le taux de lessivage est lié a ce volume de cofligt aussi a I'efficacité de collision entre
gouttes et aérosols, définie comme la fraction mhaticules effectivement recueillies parmi
celles présentes dans le volume de collision. B'sy@haumerliac (1984) et Seinfeld et Pandis
(1998), cette efficacité de collision dépend desigurs paramétres :

E = E(Re,Sc¢, St) (2.31)

(2.30)
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Le nombre de Schmidt (Sc) et le nombre de StokBsof® été défini précédemment dans la
description de la paramétrisation du dépoét geest le paramétre d’'impaction, c’est a dire le
rapport entre le diameétre de la particule et agddula goutte de pluie :

9=D, /D, (2.32)

Le nombre de Reynolds (Re) est le rapport des $aretielles et des forces de viscosité, il a
pour expression :

D
Re=—2 (2.33)
2v
D’aprés des résultats expérimentaux, I'efficaciécdllision E est donnée par :
L\32
E=—* [1+04Re2S¢%|+3p+| > (2.34)
Rex Sc St-S" +2/3
Ou S est le nombre de Stokes critique défini par :
12+ L In(L+ Re)
s=__ 12 (2.35)

1+In(l+Re)
Le taux de lessivage sous le nuage est donc casgcpar la relation :
A =V, XE (2.36)

Cette paramétrisation est valable sous le nuagst &' dire si le flux de précipitations est non
nul dans la maille du modeéle considérée et quiilan’pas de formation de précipitations dans
cette méme maille.

* Le lessivage dans les nuages

Le schéma de Langner et Rodhe (1991) a été upibsé calculer le taux de lessivage dans le
nuage. Il est fonction du taux de formation descipitations dans la maille du modele
considéré (noté R en kgifs), de la teneur en eau liquide du nuage préaipitaoté L en
kg/m®) et de I'efficacité du transfert des aérosols danmilieu précipitant (noté, parameétre
sans dimension) :

EXR

Ain = L
Le calcul dee se fait selon Kasper-Giebl et al. (2000). Ceswastent mesuré en fonction de
L et montrent une forte dépendance entre ces daametres. La valeur gdeaugmente avec L
jusqu’a atteindre une valeur seuil lorsque le comten eau liquide L est supérieur & 0.55%g/m
Or le contenu en eau liquide est généralementiénfiéa cette valeur. Une interpolation linéaire
des résultats empiriques a donc été choisie :

e=12xL (2.38)

Ou L est exprimé en g’m

(2.37)

Cette paramétrisation est utilisée dans le nudgst @ dire dans les mailles du modéle ou il y a
formation de précipiations.
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2.5 Description de la configuration de MOCAGE utilsée dans nos
simulations

Les algorithmes du modéle MOCAGE représentant desegsus physico-chimiques dans
I'atmosphére ont été décrits dans les premiéresossade ce chapitre. Comme nous avons pu
le voir, le modele MOCAGE évolue au cours du temgs,fonction des objectifs de ses
utilisateurs. Cette section 2.5 décrit en partarula résolution que nous avons choisie pour nos
simulations. Elle présente ensuite les forcagegonélogiques et les inventaires d’émissions
gue nous avons utilisés au cours de ces travaukede. Une description de l'efficacité des
différents puits et sources d’aérosols dans laigordtion que nous avons utilisée est exposée
a la fin de ce deuxieme chapitre.

2.5.1 Résolution horizontale

La résolution horizontale est différente selon Vessions du modéle et selon le domaine
considéré. Dans les cas de simulations globaleslpsw@érosols, une résolution de2® a été
utilisée dans un premier temps. Cette grille egpelge « GLOB22 ». A noter que ses
longitudes varient de —180° a +180° et ses latgude-90° a +90°.

Dans un deuxieme temps, et en vue d'un couplagenddéle MOCAGE avec le modéle
ARPEGE-Climat, la résolution de MOCAGE a été maglfi La résolution horizontale
d’ARPEGE-Climat est une grille spectrale de tronoatT63. Elle correspond a une grille
gaussienne de 128 longitudes et 64 latitudes, esoitron 2.8° de résolution, couramment
dénommée grille « T42 ». MOCAGE a donc été portécstte grille « T42 » en vue de son
couplage avec ARPEGE-Climat. A noter que les ldaétude cette grille sont rangées de +90° a
—90° et les longitudes de 0 a 360°.

MOCAGE permet aussi de disposer de domaines imésiquplus haute résolution, centrés sur
'Europe (résolution de 0.50.5°) et la France (résolution de @0?1°). Ces domaines n’ont
pas été utilisés au cours de ce travail de thése.

2.5.2 Reésolution verticale

Deux résolutions verticales sont disponibles denmddele MOCAGE : la premiére comporte
47 niveaux, répartis entre la surface et 35 km §t#?a environ), et la deuxieme 60 niveaux,
répartis entre la surface et 70 km (i.e. 0.07 hiRéren). Dans le cadre de ce travail de thése,
nous avons utilisé la résolution comportant 47 aive La coordonnée verticale utilise le
systeme de coordonnées hybridegp qui épouse la topographie prés de la surface et
correspond a des niveaux de pression constante ldahsute atmosphére (Simmons et
Burridge, 1980). A chacun des 48 interniveaux lpression P(L) s’écrit :

P(L) = A(L)+B(L)xP,  (2.39)

Ou R est la pression de surface. Les coefficients B etllustrés dans la figure 2.5, sont
constants dans I'espace et le temps. Les 47 nivéaurodele sont par définition au centre de
masse de ces niveaux. Notons que les niveaux aextisont numérotés de 1 a 47, le niveau 47
se trouvant a la surface dans MOCAGE.
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Figure 2.5 Les niveaux verticaux de MOCAGE : a ¢mue découpage de I'atmosphére en 47
couches, a droite les coefficients& B permettant de calculer la pression aux interniveau
en fonction de la pression de surface. La dernogngche n’est pas entierement représentée.

2.5.3 Les forcages météorologiques

MOCAGE est un CTM qui est piloté en entrée par cimgriables dynamiques et
thermodynamiques : les vitesses de vent horizatgdevent zonal et le vent méridien), la
température, 'humidité spécifique, et la pressiales surface. Ces variables peuvent étre
fournies par un MCG. Selon la résolution spatidléeenporelle du modéle, les champs des
différentes variables doivent étre interpolés.

Dans le cadre de ce travail de thése, toutesnaglations ont été réalisées en mode forcé. Les
simulations de I'aérosol avec MOCAGE sont, pour d@sons historiques, réalisées avec les
champs météorologiques provenant des analyses tiopéielles du modéle de prévision
ARPEGE (Météo-France). Cependant, dans le cadrecalte thése, d'autres champs
météorologiques ont aussi été utilisés. Une paltie simulations a été réalisée a partir des
analyses opérationnelles du modele IFS du Centrepgéen de Prévisions Météorologiques a
Moyen Terme (CEPMMT, ou ECMWF en anglais). D’autsggulations ont été forcées avec
les champs météeorologiques simulés par le MCG ARBEGMat. Notons que dans ce cadre,
une configuration de couplage entre le MOCAGE etPERE-Climat a été mise en place.
Cependant, des adaptations sont encore nécegsairegue cette configuration soit utilisable.
Cet aspect est décrit dans la conclusion de deitet
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Que ce soit en mode forcé ou couplé, les champéaradbgiques fournis par le MCG doivent
avoir la méme résolution horizontale que la configion de MOCAGE (GLOB22 ou T42).
Les analyses du CEPMMT ainsi que les champs sinpaés®\ARPEGE-Climat sont décrits sur
une grille T42. MOCAGE a été adapté pour réaligsr simulations avec une grille T42, ce qui
nous a évité d’avoir eu a effectuer des interpotetihorizontales des champs météorologiques.

Verticalement, le modéle MOCAGE interpole sur sés)#eaux les champs météorologiques,
qui sont définis sur différentes résolutions veis selon les modeéles : le modele de prévision
ARPEGE ainsi que le MCG ARPEGE-CLIMAT ont 31 niv&gdans les configurations telles
gue nous les avons utilisés), alors que les fogzdgemodele IFS du CEPMMT sont définis sur
60 niveaux.

Quel que soit les forcages météorologiques utili®ghamp dynamique pris en compte par
MOCAGE doit étre conservatif, pour gu’il n'y ait pae pertes de matiére dans la simulation
du transport des différents composés atmosphéridtresppliquant I'équation de continuité
dans MOCAGE, on déduit la vitesse verticale a pdeds vitesses horizontales fournies par le
MCG ; la vorticité potentielle est calculée grackapplication des équations de Navier-Stokes
en utilisant les cing variables thermodynamiquestries par le MCG.

2.5.4 Temps de calcul des simulations réalisées sN@CAGE

Une simulation de I'aérosol de un mois - réaliséecda configuration de MOCAGE décrite
dans ce chapitre - consomme un temps de calculbégaviron 16500 secondes de temps CPU
en moyenne (i.e. 4h30), sur un processeur sx8 dealgue NEC. Ce temps concerne une
simulation du carbone-suie, du sulfate et des peness désertiques réalisée avec une grille
T42.

Comme cela a été énoncé dans la section précédeetpremiere configuration de couplage a
été mise en place entre le CTM MOCAGE et le MGC ERIE-Climat. Sa mise au point n’est
pas entierement terminée : Actuellement, elle pededancer MOCAGE et ARPEGE-Climat
en méme temps, les deux modeéles réalisant 6 hdarsisnulation chacun leur tour. Ce type de
couplage est couramment appelé « couplage parrtrestA I'heure actuelle, les données
simulées par ARPEGE-Climat dans cette configurasiomt fournies a MOCAGE. Par contre,
les champs d'aérosols simulés par MOCAGE ne sost ygdisés dans les simulations
ARPEGE. Une part de travail informatique est enaogéeessaire pour finaliser cette outil.
Celui-ci a cependant été utilisé pour réaliser siesulations dans lesquelles MOCAGE est
forcé par les champs météorologiques simulés p&EEGE-Climat. Dans cette configuration,
les 6 heures simulées par les deux modeéles « dotitBh secondes et 150 secondes pour
ARPEGE-Climat et MOCAGE respectivement. Au totalh&ures de temps CPU sont donc
nécessaire pour réaliser une simulation de un ewa@s I'ensemble de ce couplage.
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2.5.5 Emissions des aérosols et des gaz

L’injection des composants émis en surface estrtiépsur plusieurs niveaux. Cela permet de
tenir compte du fait que les émissions, qui ont km réalité de maniére continue, ne sont
prises en compte dans le modele que toutes lesr8fian. Cette émission est effectuée de telle
sorte qu'au niveau L l'incrément de rapport de mg&dQ(L) du constituant s’écrive en
fonction de I'incrément au niveau inférieur L+1 :

QL) =LAQ(L+1) avecO<p< 1 (2.40)

Il a été choisi de répartir les émissions sur eg couches inférieures du modéle. Cela est
raisonnable physiquement puisque I'épaisseur mayel@s cing premiers niveaux pres de la
surface est de 600 m, ce qui permet d’étre la pluhatemps dans la couche mélangée. Cette
hypothése a été validée pare Josse (2004). Leiceatf3 est pris égal a 0.5.

2.5.5.1 Emissions des aérosols primaires

Les émissions de carbone-suie qui ont été utilisees cette étude proviennent de cadastres
d’émissions. En premier lieu, deux jeux de donrdifférents ont été utilisés : les cadastres
d’émissions du projet « Global Emissions Inventdwstivities » (GEIA), représentatifs de
'année 1985, et ceux du projet « Aerosol Compassbetween Observations and Models »
(AEROCOM), représentatifs de I'année 2000. Danscadelre de ce projet, un cadastre
d’émissions représentatif de 'année 1750 a auésné a disposition.

En ce qui concerne les poussieres désertiques,repr@sentation de I'arrachement des
particules au sol modélise les quantités de poessiémises dans les déserts d’Afrique, du
Moyen-Orient et d’Asie centrale (Martet, 2008). €eparamétrisation fait intervenir la
rugosité des sols, leur humidité, ainsi que lesditmms météorologiques. Le projet
AEROCOM met aussi a disposition des cadastres d®oris de poussiéres désertiques. Ces
émissions ont une résolution journaliere dans émtaire AEROCOM. Cependant, des
moyennes mensuelles de ces émissions ont étéesilidans les simulations réalisées avec
MOCAGE, les variations journalieres étant étroitamiées aux conditions météorologiques
de I'année qui concerne la simulation.

Le tableau 2.3 présente les flux globaux d’émissidiaérosols proposés par AEROCOM. I
décrit aussi les flux de composés soufrés gazeexngus avons pris en compte dans nos
simulations. 2.5% du SOest directement émis sous forme de sulfate (recmdation
AEROCOM). Watts (2000) recommande de prendre enpt®mane source additionnelle de
H,S égale a 4.26 % des émissions de.SI2pendant, dans le cadre du projet AEROCOM,
aucune source de H2S n’est proposée. Afin de resibérent avec la quantité globale
d’élément Soufre (S) émise dans I'atmosphere pigéerpar AEROCOM, ce pourcentage a
été retiré des émissions de S@ans nos simulations. Compte-tenu du rapport dasses
molaires du sulfate (S) et du soufre qui vaut 3, on rappelle que un kguléate correspond

a 0.333 kg d’élément soufre (S). Notons que la dasdonnées AEROCOM contient aussi des
cadastres d’émissions pour les aérosols carbomgg@sigues qui ne sont pas détaillés ici, car
ces aérosols n'ont pas été pris en compte dansimagations. Les figures 2.6 et 2.7 décrivent
les moyennes annuelles d’émission d’aérosol etdegosés soufrés.
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Especes |PoussiéresCarbone- |Sulfates |SO2 H2S DMS
)désertique suies (Tg[S]/an) | (Tg[S]/an) | (Tg[S]/an) | (Tg[S]/an)
s (Tg/an) |(Tg/an)

1678 7.7 1.33 67 2.5 18.3

Table 2.3.a : Emissions globales d’aérosols etaemrécurseurs d’aérosols utilisé dans les
simulations MOCAGE (adapté de I'inventaire AEROCQO@afrésentatif de I'année 2000).
Nb : 1Tg[Sulfates]correspond a 0.333 Tg[S] de S@&sé&dans I'atmosphére et oxydé.

(aérosol ou gaz

Contributions Totaux

Transport routiers 1.0
Transports hors route 0.8
Transport maritime 3.9
Centrales de production d’énergie 24.2
Usages domestiques 4.8

(chauffage, incinération des déchets)

Industrie 19.6

Emissions anthropiques totales 54.3
Feux de biomasse (feu de foréts) 2.1
Volcans (Explosions volcaniques) 2.0

Volcans (Emissions continues) 12.6

Emissions volcaniques totales 14.6
Emissions totales de SO2 71.0

Table 2.3.b : Répartition des sources de SO2(Tgff). par secteur d’activité selon les
recommandations AEROCOM.

Combustion de biomasse |Combustibles fossiles Feux de biomasse | Emissions
éb,mﬁ, ;:harb_on Ide bois et (pétrole, charbon, gaz (feu de foréts) tcc:)ta:)es de )
echets agricoles) naturel, énergie, transports, arbone-suies
chauffage, industrie) (BC)
1.6 3.0 3.1 7.7

Table 2.3.c : Répartition des sources de Carborie{glg.an’) par secteur d’activité selon les
recommandations AEROCOM.
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Figure 2.6 : Emissions de composés soufrés (g[ShnT) selon I'inventaire AEROCOM,
représentatif de I'année 2000. Emissions de DMsd@HS (b), de S@(c) et de sulfate (d).

Figure 2.7 : Emissions de carbone-suie (a) et daspires désertiques (b) représentatives de
I'année 2000 selon l'inventaire AEROCOM (Flux emiarn).
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2.5.5.2 Emissions des gaz précurseurs d’aérosols

Les émissions des especes gazeuses SO2 et H2®jedisseent anthropiques, proviennent
aussi des cadastres d’émissions des projets GEU& pannée 1985 et AEROCOM pour
'année 2000 (cf Fig. 2.6). Pour des simulationsspgbngues, de quelques dizaines d’années, il
conviendrait d'utiliser des émissions variablecaurs du temps.

Les émissions de DMS, essentiellement d’origineanitpie, sont issues de l'inventaire de
Kettle (Kettle et al., 1999), repris et complété nslale projet AEROCOM
(http://nansen.ipsl.jussieu.frAEROCOM/aerocomhormelh Elles ont été construites a partir
de la paramétrisation des vitesses de transfedamete Nightingale (2000) appliquée a des
climatologies simulées a partir des observation&ektle and Andreae (2000). Les émissions
biogéniques continentales sont beaucoup plus faipe les émissions océaniques. Elles sont
basées sur Pham et al (1995). Seule la contribatiodessus des océans a été conservée dans
les émissions AEROCOM. Les émissions de DMS sontngieres dans linventaire
AEROCOM. Cependant, des moyennes mensuelles dénaussions ont été utilisées dans les
simulations réalisées avec MOCAGE, les variatiamgrjalieres étant étroitement liées aux
conditions météorologiques de 'année qui conc&rsemulation.

2.5.5.3 Emissions virtuelles d’aérosols secondaires

La base de données AEROCOM contient des inventdiegsosols secondaires organiques.
Ces émissions sont « virtuelles » puisque dangdété&, ces aérosols sont issus de réactions
chimiques et ne sont pas directement émis damad'gthere en tant que particules solides. Il
serait intéressant de réaliser ultérieurement ideslations de ces aérosols avec MOCAGE.

2.5.6 Efficacité des différents puits sur chaquoetg’aérosol

Pour comprendre les principaux processus qui mitot&volution des aérosols dans les
simulations réalisées avec MOCAGE, une premieraulsiion de 15 mois a été réalisée, a
partir des émissions AEROCOM et des forcages métEgigues issus des analyses
opérationnelles du modéle ARPEGE de Météo Franette Gimulation démarre en Octobre
1999 a partir de concentrations en aérosols nulles.trois premiers mois sont considérés
comme étant une période de mise a I'équilibre. flca€ité des puits en fonction de chaque
aérosol — dépendante de la maniére dont sont myéssles aérosols dans MOCAGE - est
discutée dans les paragraphes suivants.

Une maniere d’évaluer I'efficacité des difféerertsxféliminant les aérosols de I'atmosphére est
d’évaluer son temps de résidence, défini comme: suit

r=_ M

D+W+S

Ou M représente la masse totale d’'aérosol, D lasenéiminée par dépdt sec, W la masse
lessivée et S la masse sédimentée. Ce temps cataqie doit étre défini dans un état

d’équilibre du modéle. Pour une méme charge d'agrpdus le temps de résidence est court,
plus les puits de cet aérosol sont efficaces.

(2.41)
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2.5.6.1 Cas des poussieres désertiques

La figure 2.8 met en évidence le flux d’émissionsnsuelles que nous avons pris en compte
dans nos simulations. La charge globale moyenngodssieres désertiques au cours de cette
simulation est de 15.43 Tg. Pour cet aérosol, mulks un temps de résidence de 3.85 jours. Ce
temps de résidence est déterminé par I'efficaci® plits de cet aérosol, dont I'évolution est
décrite dans la figure 2.8. Les poussieres désedigont des particules relativement denses, de
taille importante par rapport aux autres types rs@ls atmosphériques. Pour ces raisons, le
dépbt sec est le puit majoritaire pour cette esp&cévi par le lessivage, puis par la
sédimentation. La somme du dép6t sec et de la sédition est deux fois plus élevée que le
flux de dépo6t humide, une caractéristique qui astiarelevée dans les modeles ayant participé
a I'exercice AEROCOM (Textor et al., 2007).

Bilan des puits et sources de poussieres désertiques

Date de simulation : 2000 (flux en Tg/an) (émissions AEROCOM)
3000 T ‘ T | T | T

r 1 — Emissions
— Dépét humide

2000 — — Dépét sec
—— Dépét par sédimentation
- B Delta [Charge]

Residu
1000 — —

| | | I
20000 500 1000 1500 2000

Temps (échéances de 6h)

Figure 2.8 : Equilibre des puits et sources de pres désertiques (Flux globaux en Tghan

2.5.6.2 Cas du carbone-suie

La charge globale de carbone-suie relevée dares mettniere simulation est égale a 0.228 Tg.
Le temps de résidence de cet aérosol est plus guandelui simulé pour les poussiéres
désertiques, avec une valeur de 10.8 jours. Leepsois de dépot sont donc moins actifs pour
le carbone-suie que pour les poussiéres désertifaemrbone-suie est éliminé a 70 % par le
lessivage, et a 30 % par le dépdt sec dans ledations réalisées avec MOCAGE. Dans les
modéles AEROCOM, le dép6t humide est en moyennéd B plus efficace que le dépbt sec.
Cela est dU au fait que la plupart des modélesiquilent les évolutions du carbone-suie le
représente sous deux formes distinctes : une fogmmophobe et une forme hydrophile, trés
facilement absorbée par les gouttelettes d’eauaussy Dans MOCAGE, la forme hydrophile
du carbone-suie n’est pas prise en compte, ceegdid sous-estimer fortement la quantité
totale de carbone-suie lessivée. Par ailleursgdessols de carbone-suie étant trés petits, la
sédimentation est négligeable devant les deuxsptriss.
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Bilan des puits et sources de carbone-suie

Date de simulation : 2000 (flux en Tg/an)
20 T T T T
l l l

| — Emissions

15 _| — Dépdt humide
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4 —— Dépét par sédimentation
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Figure 2.9 : Equilibre des puits et sources de camb-suie (Flux globaux en Tg:dn

2.5.6.3 Cas du sulfate

Les émissions directes de sulfate sont trés faibless que la principale source est la
production par chimie aqueuse, suivie de la chgaseuse (cf. Fig. 2.10). La charge globale
de sulfate simulée ici vaut 2.26 Tg[S], son tempséasidence est encore plus fort que celui du
carbone-suie, avec une valeur de 16.9 jours. Lasepsus de dépbt sont donc moins efficaces
dans cette simulation que pour le carbone-suigelmgs de résidence du sulfate est de I'ordre
de 4 a 5 jours (Seinfeld et Pandis, 2006), il sendioinc surestimé dans notre simulation. Cet
aspect est analysé dans les prochains chapitrgsiri@pal puit pour les sulfates est le dépot
humide. De méme que dans la moyenne des modele©EBBER, il est 7 a 8 fois plus efficace
gue le dépdt sec. De plus, la sédimentation dpasiules tres petites est négligeable.

Bilan des puits et sources de sulfates
Date de simulation : 2000 (flux en Tg[S)/an)
T | T | T | T

60 — — .
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Figure 2.10 : Equilibre des puits et sources ddatak (Flux globaux en Tg.gh
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2.5.6.4 Conclusion sur la modélisation des principa puits des aérosols

L’évaluation des flux de dépdt dans les simulatigaisées a I'aide de MOCAGE permet de
déterminer les paramétres-clés spécifiqgues ausaklsrdans la modélisation de ces différents
puits. La taille des poussiéres désertiques datréprésentée précisément dans les modeles
car elle a une forte influence sur I'efficacitéldesédimentation et du dépbt sec, les principaux
puits de ces aérosols. Le découpage de la distibdes aérosols en classes de tailles
différentes utilisé dans MOCAGE est particulieretreatapté a une représentation précise de
ces processus. La taille des particules de carboigeest une variable moins cruciale dans la
modélisation des aérosols de carbone-suie, dgmireipal puits est le lessivage, piloté
essentiellement par les propriétés de solubiliggazosol. Cependant, elle devra tout de méme
étre décrite suffisamment précisément pour une destimation des flux de dépbt sec. En ce
qui concerne le sulfate, la sédimentation est géghle. De plus, le dépbt sec étant trés faible
devant le dép6t humide pour cet aérosol, c’esbauta qualité de la paramétrisation du
lessivage qui va conditionner une bonne reprédentdes puits de I'aérosol sulfaté dans un
modeéle. Boucher et al. (2002) estiment que 95 %éhdt humide est réalisé par le lessivage
dans les nuages, et seulement 5 % sous les nl&glessivage sous les nuages dépend de la
taille des particules, ce qui n’est pas le casedaiVage dans les nuages, surtout fonction de la
composition chimique des aérosols. Dans les modétesdescription précise de la distribution
en taille des aérosols sulfatés est donc inutites ajue la prise en compte de son caractére
soluble dans la paramétrisation du lessivage ssnéslle.

Les principaux puits et sources d’aérosols ontnéi® en évidence a partir d'une premiére
simulation. Le troisieme chapitre se propose diésalrégionalement les distributions
d’aérosols simulées par MOCAGE. Les concentratainsosphériques en aérosol simulées en
Europe, en Antarctique et en Arctique sont anakyséer a tour. Au dela de I'évaluation de la
concentration en aérosols dans chacune de cens¢gies études sont utilisées pour permettre
d’affiner la représentation de I'aérosol dans ledgie MOCAGE.
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Synthése du chapitre 2

Ce deuxieme chapitre présente le CTM MOCAGE, ggtiéamis au point en 2000 pour simuler
le comportement des composés atmosphériques gaBasx.a pas, la représentation des
aérosols a été intégrée dans le modele, avecriadagions du carbone-suie, des poussieres
minérales puis des sels marins. Au cours de caitrde these, une attention particuliére a été
portée a la simulation du sulfate. Cette especesgtherique présente sous forme aérosol est
produite par des réactions chimiques dans I'atm@&sphontrairement aux autres aérosols qui
sont émis directement dans I'atmosphére et qui sopposés inertes chimiquement. Un des
objectifs de ce travail de thése a consisté a enatirpoint un outil simulant la concentration
atmosphérique en aérosols a I'échelle globale. riirpie cet outil, on pourra évaluer la charge
globale en carbone-suie, en sulfate et en poussidieérales. Il est envisagé par ailleurs
d’utiliser cet outil pour prendre en compte I'éviddin de la concentration de I'atmosphére en
aérosols dans des simulations climatiques. Dantge agptique, une version robuste et
« allégée » de MOCAGE a été mise en place. Ell@etgte d’'un schéma chimique limité a la
représentation du cycle du soufre, et décrit Iesridutions d’aérosols de la maniére la plus
simplifiée possible.

Les simulations réalisées avec cet outil sont &esud’abord régionalement dans le troisieme
chapitre, puis globalement dans le quatrieme creaitensemble de ces évaluations a permis,
comme nous allons le voir dans la suite de ce nuaitus’'optimiser le modéle que nous
utilisons. En ce qui concerne les simulations dliquees, une ébauche d’'un systeme couplée
entre un CTM et un MCG a été mise en place. CepgndaMOCAGE a été modifié pour
fonctionner avec les champs météorologiques simpésARPEGE-Climat, un travail est
encore nécessaire pour que ce MCG prenne en cdegtehamps d'aérosols simulés par
MOCAGE. Cet aspect reste une perspective de caitide these.
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Chapitre 3 : Modélisation et observation de 'aéreol
atmosphérique dans differentes régions du globe

Une version de MOCAGE a été mise au point pour Ema concentration atmosphérique en
aérosol a I'échelle globale. Cette version optimisépermis d'effectuer une expérience de
modélisation globale de 6 ans, sur la période 2WIb. Cette simulation a été réalisée sur une
grille « T42 », avec les forcages meétéorologiquesus des analyses du modeéle IFS du
CEPMMT et linventaire d’émissions AEROCOM. Au csude ce troisieme chapitre, cette
simulation est analysée en différentes régions Ildbeg une analyse du cycle du soufre est
réalisée en Europe — région extrémement touchéka ganllution — et en Antarctique — région
ou le sulfate est essentiellement issu de souraasdailes -. Dans une troisieme étude, la
concentration en aérosol est évaluée dans I'atnépsphrctique, région peu anthropisée, mais
largement touchée par la pollution atmosphériquéestC principalement le sulfate
atmosphérique qui est étudié dans ces trois étudaget (2008) ayant déja analysé des
simulations du carbone-suie et des poussiéres tipss. Les principaux processus qui
pilotent la concentration atmosphérique en sulat@ mis en évidence, et I'habilité du modéle
a les simuler correctement est évaluée. La finedehapitre est constitué par une discussion sur
la maniere dont est modélisé le lessivage, primgpis du sulfate dans I'atmosphere.
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3.1 Le cycle du soufre dans une atmosphere polluéeas de I'Europe

Dans le cadre de ce travail de these, une analysyale du soufre en Europe a été réalisée a
partir de la simulation décrite dans le paragraphé&cédent. Par rapport a la version de
MOCAGE décrite dans le chapitre 2, une modificatthn coefficient de lessivage pour le
sulfate a été introduite, et les résultats qui @wodlent sont discutés dans cette étude ainsi que
dans la suite du chapitre 3. Ce travail a fait jeobd’'une publication dans la revue

« Atmospheric Chemistry and Physics ». Son contstwésumé dans les deux paragraphes
suivants :

Cette étude est découpée en deux parties prinsipadepremiére est une analyse des puits et
des sources de sulfate sur 'Europe. La chargeutfats montre un cycle annuel marqué,
résultat des variations de la production chimigae\wies gazeuse et aqueuse. Par ailleurs, la
colonne de sulfate intégrée sur la verticale pieseussi des variations inter-annuelles
marquées : Localement, elle peut varier du simpldauble d’'une année a l'autre, a cause des
variations des conditions météorologiques, contitda production chimique, le transport et le
dépb6t humide de cet aérosol. La deuxieme partiéétiede est une confrontation entre les
concentrations de sulfate modélisées et observésgréace. Les flux de lessivage ainsi que les
précipitations du modeéle sont aussi comparées #&sereations. Le réseau d’observations
utilisé est le réseau EMEP (European Monitoring &waluation Programme, Hjellbrekke,
2004).

Cette analyse montre que le modéle utilisé reptésmmvenablement les champs de sulfate en
Europe, mais a une tendance générale a suresgémeohcentrations en surface, en particulier
dans le Nord de I'Europe. Cette surestimation & B une sous-estimation des flux de
lessivage. Les imprécisions dans les champs déppiedion du modeéle expliquent en partie la
sous-estimation des flux de lessivage, mais la @mardont ce processus est représenté dans le
modele est aussi largement en cause.

Equilibrium of sinks and sources of sulphate over Erope:
Comparison between a six-year simulation and EMEP
observations

M. Ménégoz (1), D. Salas y Melia (1), M. Legrand J2H. Teyssédre (1), M. Michou (1), V-
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Abstract

Sulphate distributions were simulated with a globlaémistry transport model. A chemical
scheme describing the sulphur cycle and the pamimations of the main sinks for sulphate
aerosols were included in the model. A six-yearusation was conducted from the years 2000
to 2005, driven by the ECMWEF operational analydesiissions come from an inventory
representative of the year 2000. This paper focosethe analysis of the sulphate sinks and
sources over Europe for the entire period of sitmta The Sulphate burden shows a marked
annual cycle, which is the result of the annualataons of the aqueous and gaseous chemistry.
Sulphate columns can vary regionally by 100% beitwdifferent years, due to meteorological
conditions, driving chemistry, transport and wepation of sulphate aerosols. Sulphate
ground concentrations, scavenging fluxes and pitatipn modelled were compared with
observations. The model represents quite well suéplields over Europe, but has a general
tendency to overestimate sulphate ground concerigtin particular over Northern Europe.
We assume that it is linked to the representatibnthe scavenging fluxes, which are
underestimated. We suggest that uncertainties idettenl precipitation explain only partially
the underestimation of the scavenging fluxes imtioglel.

3.1.1 Introduction

Atmospheric aerosols have significant effects ommémo health (e.g., World Health

Organization, 2002) and represent a significantifgy of the Earth’s climate (e.g., Haywood
and Boucher, 2000). However, their effect on theiatave balance of the earth is rather
uncertain, because their burden, particle sizeibigton and properties are not well known
(IPCC, 2007). The first step when studying the iotd aerosols on climate - and how it may
change due to human activities - is to describedib&ibution of natural and anthropogenic
aerosols over the globe.

Some aerosols are emitted by natural sourcesdlist and sea-salt, and other are emitted by
human activities, like Black-Carbon (BC). Some aets have both natural and anthropogenic
sources, like organic aerosols and sulphates (IRX0Q7). These two aerosols can be directly
emitted into the atmosphere, or produced by chdme&actions, from precursor gases. To
represent and understand complex behaviour of alsfoShemical Transport Models (CTM)
are often used. In particular, many numerical sanohs has been performed to describe
sulphate distributions, both at global scale (ek@gsibhatla et al., 1997, Koch et al., 1999,
Barrie et al., 2001, Berglen et al., 2004) andawegi scale (Hass et al., 2003). Sulphate mainly
originates from the oxidation of anthropogenic amdcanic sulphur dioxide (S but also
from the oxidation of dimethylsulfide (DMS), prodeet by marine phytoplankton. Sulphate
aerosols have a short lifetime, about 5 days (kelteet al., 1998), and their distributions can
change very quickly, due to their strong dependeaaeeteorological conditions. Regionally,
the year to year variability of the monthly meamoael burden can reach 100% because of
different weather conditions (Marmer et al, 200f)the global scale, the results of the aerosol
simulations made by existing models differ widelis is mainly due to the difference in the
representation of sources and sinks in each mdaweit¢r et al, 2006). Indeed, models show
different annual chemical production of sulphatepehding on the representation of sulphur
compounds and oxidants chemistry. The main sinlsti¢phate is wet deposition (Seinfeld and
Pandis, 2006). Its representation is very diffefeatn one model to another (Textor et al,
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2006), inducing large differences in scavengingxdkl and therefore in sulphate burden
modelled.

For this study, we have performed a six-year glelraulation, from 2000 to 2005 for dust, BC
and sulphate. This paper focuses on the varialwfitthe sulphate distribution over Europe, a
place where sulphate comes mainly from,;SRidation and where lot of observations are
available. In a first part, we introduce the CTMatthwe have used and the main
parameterisations linked to the atmospheric aesosbhen, the variability of the sulphate
concentration over Europe is evaluated and itswitk the main sinks and sources is studied.
Finally, modelled sulphate concentrations and serfacavenging fluxes are compared with
observations. These comparisons are used to didbessapacity of the model used to
represent sulphate sinks and sources.

3.1.2 Experimental setup

For this study, we have used the MOCAGE (ModeleCthémie Atmosphérique de Grande
Echelle) (Teyssedre et al., 2007) CTM of Météo-EearMOCAGE is used for a range of
applications, from regional studies of air quatidyglobal analyses of the evolution of both the
stratosphere and the troposphere. MOCAGE can merstmulations with nested domains, the
parent global grid providing fully-consistent boamg conditions to the inner grids. Here, we
present a version which was adapted to repressre gases and aerosols at the global scale.

3.1.2.1 General features of the MOCAGE CTM

In our simulation, MOCAGE is used with a T42 Gaassgrid (about 2.82.8° horizontal
resolution) and with 47 layers from the surfacesttiPa. 7 levels are within the planetary
boundary layer (PBL), 20 in the free tropospherd &0 in the stratosphere. The vertical
coordinate is hybridd,P). The first layer is 40 m thick, while the ragadn above 300 hPa is
constant with altitude, around 800 m. In our sirtiala the air temperature, humidity, pressure
and wind components used to drive MOCAGE consighén6-hourly analyses of the European
Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWHFS model. A semi-lagrangian
scheme is used for the advection of tracers anchicia& compounds. It is based upon the work
of Williamson and Rasch (1989) and it is not sujgolo® conserve mass as soon as the grid is
irregular. A simple correction scheme is therefamgplied in order to ensure total mass
conservation during transport. Further details loa transport in MOCAGE are presented in
Josse et al. (2004), which has validated MOCAGEsjpart comparing modelled and observed
radon field. Time steps are 1h for advection ananl for subgrid-scale processes. Turbulent
diffusion follows Louis (1979), while the conveatioscheme (mass-flux type) is that of
Bechtold et al. (2001). The representation of depakition, based on the work of Wesely
(1989) is presented in Michou and Peuch (2002)cldond and below-cloud scavenging
representation for gases is presented in Teyssgdaé (2007). MOCAGE can simulate the
evolution of three types of aerosols, representedifferent bins size : 5 bins for dust between
0.01 pm and 100 pm and 4 bins for both BC and sitéghbetween 0.001 pm and 10 pm.
Representation of the different aerosol sources sindls is described in the following
paragraphs.
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3.1.2.2 Emissions

BC and dust are not involved in chemical reactionsur model and are directly emitted in the
atmosphere. Sulphate aerosols are both directlitemrin the atmosphere and produced by the
oxidation of SQ, DMS and hydrogen sulphide £8). For our six-year simulation, we have
used the “AEROsol Comparisons between Observatamus Models” (AEROCOM) global
inventory representative of the year 2000 (Denteteal., 2006). Emissions of $H,S and
SO, are constant over the year, except for biomassitgiremissions, which have monthly
variations. Daily variations of DMS and dust areegant in the AEROCOM inventory.
However, we have used monthly averages for theddsfibecause we assumed that daily
variations of these emissions are very differenmfrone year to the other, and it would not
make sense to do our six-year simulation with thidyd/ariation of the year 2000. We assumed
that 2.5 % of the anthropogenic elementary sulpgdirectly emitted as SQ ; the rest being
SQO,. To avoid too strong vertical gradients within #BL, emissions are distributed in the five
lowest levels of the model, over an altitude of Gd@n average.

3.1.2.3 Sulphur chemistry

Several chemical scheme are available running MOEAGor global simulations of
atmospheric oxidants, a full chemical scheme desgyithe evolution of 82 gaseous species
throughout 242 chemical reactions is used. It isombination of the tropospheric scheme
RELACS (Crassier et al., 2000) and of the stratesphrscheme REPROBUS (Lefévre et al.,
1994). In our study, we used a simple chemical reehehat considers the sulphur cycle only,
based on Pham et al. (1995). The sulphur cycleseribed with nine chemical reactions that
involve eleven species (see Fig. 3.1). The oxidafikl, HO,, O; and NQ) are provided by a
one-year MOCAGE simulation with the full chemicatheme. The oxidation reactions
described, both in the gaseous and aqueous pHeadsio the formation of sulphate (5
that condensate quasi-instantaneously into aepasttles.

(aqueous) SULPHATE
aqueots (aerosols)
DM
Ol SO
(aqueous)
OH
MSA | (add) Si?" O 4 H,0,

DMS NO; | 1,8

Figure 3.1: The sulphate chemistry used within M@EAAII reactions are in the gaseous
phase except for the $0xidation by Q and HO, which occur in the aqueous phase.

3.1.2.4 Physics of aerosols in the model

Aerosols are removed from the atmosphere by thra@ sinks : dry deposition, due to the
contact of the atmospheric flow with the earth acef sedimentation, implied by gravitational
forces, and wet deposition, due to the preseneeatdr droplet in the atmosphere (Seinfeld and
Pandis, 2006). In the following, we describe theapeeterisations of these processes that we
used.
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Parameterisation of the dry-deposition is based Seinfeld and Pandis (2006), and its
adaptation in MOCAGE is presented in Nho-Kim et(2004).

The velocity sedimentation, based on Stokes lawdé&pted for the atmosphere in Seinfeld and
Pandis (2006) :

, =P D3gCc
° 18:uair

where p is the particle density, Dits diameter, 1, the air viscosity and Cc a coefficient
which takes into account air rarefaction with altfie.

1)

MOCAGE describes both below-cloud and in-cloud scaing. A collision efficiency
between aerosols and droplets is computed to deterdoelow-cloud scavenging. It depends on
the Reynolds and Schmidt numbers and on the rdtiaemsol and droplet diameters, as
presented in Seinfeld and Pandis (2006). In-claaVvenging is the adsorption of particles by
cloud droplets. Its efficiency depends on the asra®omposition. For each grid cell, a
scavenging rat& is computing (Langner and Rodhe, 1991) :

exR

= 2
C 2

R is the precipitation formation rate and L is ttleud Liquid Water Content (LWCE is a
coefficient empirically proportional to L :
e=axL (3)
We use observations presented in Kasper-Giebl. 2@00) to calibrate both for BC and
sulphate aerosols (see red lines in Fig. 3.2)ulmsonulations, we used :

Egc = 12L for LWC<0.6 ; &, = 0.6for LWC>0.6 4)

A

£ =3L for LWC<0.3; £ =09 for LWC>0.3 (5)

sulphate sulphate —

We have to keep in mind that in-cloud scavenging ¢sucial process in aerosol simulations. It
represents 95 % of the total scavenging (Boucheal.et2002). Consequently, the aerosol
distributions modelled are strongly dependent @nrépresentation of this sink.
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Figure 3.2 : Scavenging efficiencies of Black-Carlamd sulphate in supercooled Clouds at
Mt. Sonnblick (Adapted from Kasper-Giebl et al.0@D
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3.1.3 Seasonal and inter annual variability ofdhkphate burden over Europe

We computed a six-year simulation at the globalesdaut for the purpose of this study, we
consider a domain centred over Europe, between 30°¥0°E in longitude and 30°N to 85°N
in latitude.

3.1.3.1 Variations of the sulphate burden

Fig. 3.3 shows the sulphate burden over Europethier 6 years of the simulation. Our
simulation was initialised with all aerosol conaatibns set to zero. A three-month spin-up is
required for the sulphate burden to reach an dxjuiln value. Lifetimes of tropospheric
aerosols vary from several days to several weekin{Bs et al, 2005), so we can assume that
after this three-month spin-up, the aerosol diagtrdns of the model should be realistic. Since
we used the same emissions of sulphate precursoreach year of the simulation, the
variations of the sulphate burden are only duéeoviariations of meteorological fields. We can
see an important annual cycle. For each year osithelation, the sulphate burden reaches a
maximum around May, twice stronger than a minimwatu& which occurs around September.
The maximum is around 9 mg[S[h+ 0.5 depending on the year), and the minimum vislue
around 4 mg[S].M (+ 0.5 depending on the year).
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Figure 3.3 : Evolution of the sulphate burden betw@®ctober 1999 and January 2006 over
our European domain (see text).

A simulation made by the regional model REMOTE okarope for the years 2002 and 2003
presented in (Marmer et al, 2007) shows an annyele cbetween 2 mg[S].fhand 0.8

mg[S].m?% These values are about 4 times lower than oumstetWer, in this REMOTE

simulation, the annual cycle is shifted, with a maxm in July and a minimum in January. In
their paper, Marmer et al. (2007) find an anti-etation between precipitation and sulphate
burden. As we can see in Fig. 3.4a, precipitatioer @ur European domain shows a maximum
in January and a minimum in July. The maximum dplsate burden occurs about three month
after the maximum of precipitation. It is difficuto correlate precipitation with sulphate
because if high precipitation implies large scaweggates on one hand, it corresponds to
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significant aqueous chemistry production of sulphékecause of the high LWC of the
atmosphere on the other hand.

3T

|

£~
%3

15+ .

Precipitation (mm/day)
[
|

}aHZCDD Jan 2001 Jan 2002 Jan 2003 Jan 2004  Jan 2005 Jan 2000

15— —
10— .
5\ 4

(b)

ganQDCO Jan 2001 Jan 2002  Jan 2003 Jan 2004  Jan 2005 Jan 2000

Temperature (°C)

Figure 3.4 : Evolution of precipitation ((a), mmigdeand temperature ((b), °C) averaged over
our European domain (see text), from 2000 to 2005.

3.1.3.2 Evaluation of the sulphate sinks and sourse

Fig. 3.5.a shows the sulphur budget over the doroansidered on this study (between 30°W
to 40°E in longitude and 30°N to 85°N in latitud&)ain source of sulphur is coming from
anthropogenic SO2 emissions. DMS, H2S and sulptietet emissions are of the same order
of magnitude, approximately 20 times lower than Sg&#@ssions. Main sink for SO2 is dry
deposition (229.13 mg[S].f) followed by aqueous chemistry (200.56 mg[S}nthen by wet
deposition (68.75 mg[S].H), gaseous chemistry (61.95 mg[Sf)rand transport toward the
exterior of the domain (41,62 mg[SJ3nAqueous phase SO2 oxidation is the main sounce fo
sulphate (200.56 mg[S]:f), followed by gaseous oxidation (61.95 mg[Sfmand direct
emissions (12.41 mg[S]:A. Main sulphate sinks are wet deposition (127.28[Shm?),
foIIowedzby the transport toward the exterior (26.6g[S].m?) and dry deposition (5089
mg[S].m").
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Figure 3.5.a : Sulphur annual budget over Europaidated by MOCAGE. Domain from 30°W
to 40°E in longitude and 30°N to 85°N in latitud&n the compound name square, burden
(mg[S].m?) are on the right and lifetime (days) are on thé (italics). Fluxes are in mg[S].m
2 year’. Gas. Chem.: Gaseous Chemistry ; Aq. Chem: Aquettersistry ; Wet: Wet
deposition ; Dry: Dry deposition ; Tr: Transportw@ard the exterior ; Em: Emissions.

Fig. 3.5.b shows the times series of sinks andcsesuof sulphate over Europe : the agueous
and gaseous chemistries present a significant amyake. In winter, the production by the
agueous chemistry is the main source of sulphatereas the production by the gaseous
chemistry is negligible. In contrast, the produetaf the gaseous and aqueous chemistries are
similar in summer. Production by aqueous chemisrglearly correlated with precipitation
(see Fig. 3.4a and Fig. 3.5.b) : when precipitai®mtense, the atmospheric LWC is high,
sulphur compounds are diluted and the aqueous skgnig efficient. The production by the
gaseous chemistry, which presents maxima in sumaner minima in winter, is clearly
correlated with temperature (see Fig. 3.4b andFgb).

The main sink for sulphate is wet deposition, dodt$ high solubility. Wet deposition is
proportional to sulphate concentration, but alspetiels on cloud LWC, which is correlated
with precipitation. It does not have a clear annualle, but is generally higher in winter, a
period with stronger precipitation than in summniry deposition is three times smaller than
wet deposition and sedimentation is negligible dolphate aerosols. A significant amount of
sulphate is advected out of the European domam tfse curve “Export” in Fig. 3.5.b). The
direct emissions are very small compared to thenated production. The sulphate burden
variations load, that appears in black in Fig.l8.5scillate around zero.

A maxima in sulphate burden appears at the endrdeéndue to the combination of a maxima
in the total chemical production (aqueous and gaseand low scavenging values. Minima in
sulphate burden appears at the beginning of autluerto the combination of a minima in the
total chemical production and high scavenging flusedatively to sulphate burden.
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Figure 3.5.b : Sources and sinks of sulphate (mgiSHay’) averaged over our European
domain, from 2000 to 2005 (weekly moving averaggdied to 6 hourly model outputs).

Kasibhatla et al. (1997) have yet estimated burdentces and sinks over a European domain.
Table 1. compares the burden and the differenthsidpfluxes simulated for the two studies. If
our study shows an equivalent sulphate burden leetvlee winter and the summer, those of
Kasibhatla et al. shows a sulphate burden two tinigiser in summer than in winter. We have
to keep in mind that the domain taken into accaonmur study is larger and contains more
oceanic surfaces than those chosen by Kasibhatlal €1997). As a consequence, the
anthropogenic S9emissions, the total chemical production and thiplrate flux advected out
of the European domain are lower considering ounalo instead those of Kasibhatla et al
(1997). Dry and wet deposition are also smalleoim study, and it explains that sulphate
burden in our simulation is higher than those otilhatla et al (1997). All sulphate fluxes
averaged over summer and winter are quite simiayur simulation, whereas total chemical
production and wet deposition vary from about 25&tween winter and summer in Kasibhatla
et al (1997). In their study, the gaseous prodagbieesents an annual cycle comparable as our,
which a maximum in summer and a minimum in wintest(shown). It is not the case for the
aqueous chemistry, which shows few variations betwsummer and winter in their study in
comparison with our simulation (not shown). In eimulation, the combination of the annual
cycles of the aqueous and gaseous chemical produlgads to a total chemical production
relatively constant over the year.
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Total chemical N N
Burden . Wet deposition | Dry deposition Export
production
summer|winter | summer| winter | summer|winter | summer|winter | summer| winter

Kasibhatla

4.7 2.9 2.7 2.2 1.6 1.1 0.3 0.3 0.7 0.8
et al.
This study

5.26 5.32 0.7 0.76 0.34 0.36 0.13 0.17 0.30 0127
(MOCAGE)

Table 3.1. Burden (mg[S]:A), sources and sinks of sulphate (mg[Sj.day") over Europe
simulated by Kasibhatla et al. (1997) model and M@E. Domain of Kasibhatla et al. covers
40°N-60°N, 10°W-40°E, this study domain covers 383RN, 30°W-40°E.

There are two areas in Europe where the AEROCOMs®aris of sulphur compounds are
important (not shown) : in the East of the continemissions are mainly anthropogenic. In the
South, there are also anthropogenic emissions drthenMediterranean sea, but according to
the AEROCOM inventory, emissions from the Etna waolz are also regionally very strong.

Fig. 3.6 shows maps of the column and the mainssamkl sources for sulphate over Europe. In
January, the column of sulphate presents high saluéNorth-Eastern Europe (Fig 3.6a). In

this region and during this month, the atmosphsraumid enough to favour high levels of

aqueous production of sulphate (Fig. 3.6b), butemmtugh to imply high scavenging rates. As
a consequence, removal by wet deposition (fig. )3igdimited over North-Eastern Europe in

January. In July, the total column of sulphate @nés high values in Southern Europe (Fig.
3.6a). The atmosphere is then dry there, so sudppadduction comes essentially from the
gaseous chemistry (Fig. 3.6c), and scavenging $late small (Fig. 3.6d). In contrast, more
humid conditions in Eastern Europe, close to ambgenic emissions, result in larger

scavenging fluxes (Fig. 3.6d).
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Figure 3.6 : From top to bottom : (a) Column ofite, (b) production by aqueous
chemistry, (c) production by gaseous chemistrysédyenging fluxes. Field averaged over the
2000-2005 period for January (left) and July (righthe sulphate column is in units of

mg[S].m? other quantities are in units of ms[S]aalay™.
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3.1.3.3 Evolution of the sulphate distribution ovethe six-year simulation

As we used constant emissions over our six-yearlaiion, the modelled interannual
variability of the sulphate distributions is caudsdthe variability of the meteorological fields.
Fig. 3.7 and 3.8 show the variability of sulphate January over the period 2000-2005,
respectively in terms of column and zonal mean. é&lained previously, sulphate
concentrations are high on the East of the dontfaah Wwe considered in Januray, due to a
strong aqueous chemistry production. Fig. 3.7 shibasthe sulphate column can vary locally
up to 100 % in January from one year to the next.

JAN 2000 JAN 2001 JaN 2002

JAN 2004

QO = N G » 00O N O ©

Figure 3.7 : Mean sulphate column (mg[SPhover Europe in January from 2000 to 2005
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Figure 3.8 : Sulphate zonal mean (ug[Sfnover Europe, January of years 2000 to 2005.
(levels are in Pa).
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To throw some light on, time series sulphate sarks sources during the 2001-2002 and 2003-
2004 winters are shown in Fig. 3.9. DifferencesmMeein January 2002 and January 2004 in
sulphate distributions are mainly the consequemd¢e® factors : In December 2001 - January
2002, large amount of sulphate are transporteddmuts the domain (see variable “Export” in
Fig. 3.9), in contrast with the same period in 20@%en most of the sulphate produced is
accumulated over polluted areas. Moreover, the aggiehemistry production of sulphate is
stronger in January 2004 than in January 2002,amiqular during the second half of the
month. Fig. 3.9 shows also that the wet deposisostronger in 2004 than in 2002 during the
first two weeks of January, but not enough to alkhe sulphate burden to reach the 2002
values.

1

0,9
0.8 r — Agqueous chemistry 2002
s i — Delta [Burden] 2002
0,7 [+ A R N A D A — Dry deposition 2002
0,6 — Export 2002
0.5 — Wet deposition 2002
%\. 0.4 — — Agqueous chemistry 2004
Q ’ — — Delta [Burden] 2004
& 03 — — Dry deposition 2004
g 0,2 — — Export 2004
n 0,1 — — Wet deposition 2004
Z 0
-0,1
0,21
-0,3
0,4
0,5]
December, 1st January, 1st February, 1st March, 1st

Figure 3.9 : Mains sulphate sinks and sources fa0122002 and 2003-2004 winter (weekly
moving averages applied to 6 hourly model outpisixes are in mg[S]/f/day.

Fig. 3.10 shows the monthly mean meteorologicdti§ieof January 2002 and 2004. January
2002 has high pressures over Southern Europe angressures over Northern Europe (Fig.
3.10a). In contrast, January 2004 shows high pressn the South-Western part of the domain
only. The larger transport of aerosol out of thendo in 2002 compared to 2004 is linked to
strong westerly winds above Eastern Europe (FIp B), a zone with high levels of sulphate.
On the contrary, field of temperature of the twangeare quite similar during January (Fig.
3.10 c¢) and we can assume that they do not exfhairifferences in the sulphate chemistry
production. Fig. 3.10 d shows that precipitatioslightly higher in Eastern Europe in January
2004 than in January 2002 ; Atmospheric LWC appnately follows the same behaviour as
precipitation. This implies a stronger sulphateesus chemistry production in Eastern Europe
in January 2004 (Fig. 3.11 a), where,S&nissions are high. Wet deposition is also langer
January 2004 than in January 2002, but only inspaftEastern Europe (Fig. 3.11 b). This
comparison confirms that the meteorological fietds locally affect sulphate concentration
strongly, depending on the relative positions o #tmospheric pressure patterns and the
location of the S@emissions.
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Figure 3.10 : Meteorological fields for January ZD(eft) and January 2004 (right). From top
to bottom : (a) Pressure (hPa), (b) wind ().5(c) temperature (°C) and (d) precipitation
(mm.montH) fields.
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Figure 3.11 : Distribution of the aqueous chemigirgduction (top) and the wet deposition
(bottom). January 2002 (left) and January 2004 t)gFluxes are in mg[S].thday’.

Fig. 3.8 shows that the vertical distribution ofpgate does not vary a lot in Europe from one
year to the next, unlike their latitudinal. As exipled previously, at a given latitude, the zonal
mean of sulphate concentration over Europe can 120y%, depending on the meteorological
forcing. Moreover, we can see in both Fig. 3.7 8r®lthat there is a significant transport of
sulphate toward high latitudes in January. Trartspbatmospheric air masses from European
polluted areas towards the North pole has beerdigigked (Stohl, 2006). In our simulation, the

sulphate transport towards the Arctic shows sigaift variations depending on the year
considered (Fig. 3.8).

3.1.4 Comparison between EMEP observations and M@ Autputs

European Monitoring and Evaluation Programme (EM@&Rgllbrekke, 2004) observations are
used here to validate sulphate concentrations escamvg fluxes and precipitation simulated by
MOCAGE. We have to note that it is not straightfard/to compare point measurements with
gridded model output. The model, which has a coamgzontal resolution of about 2.8°,
represents an average of sulphate concentratieadn grid cell. In our study, these grid values
are compared with the mean of all EMEP observatawaslable inside the grid cell.

Fig. 3.12 represents the sulphate ground concenrisamodelled by MOCAGE and observed
at the EMEP stations in January and July, averanyed 2000-2005. Generally, the model
overestimates sulphate concentrations both in wirded summer: in high sulphate
concentrations areas, observed values reach 2 ugimereas they go up to 3 pg’nin the
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model. The spatial agreement is quite good in wjrdaeperiod with high concentrations of
sulphate over Central and Eastern Europe and Idphate concentrations in all Western
Europe. In summer, the agreement between the nauklobservations is quite good over
Northern Europe, but discrepancies appear in SautBarope: high sulphate concentrations
are simulated near the Etna volcano, due to langestons in the AEROCOM inventory. It
should be noted that, in our model, volcanic eroissiare injected in the first five levels only.
Injecting them higher would certainly avoid sucle@oulations near the surface. Nevertheless,
there are too few observations in the EMEP networkhis region to really assess the Etha
contribution. In the South-West of Europe, the miadpresents sulphate concentrations on the
coast quite correctly, but underestimates conceotr@over Spain. This underestimation could
be due to an underestimation of emissions in tagion or to a bad representation of the
southward aerosol transport.
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Figure 3.12 : Sulphate ground concentration modebg MOCAGE (left) and observed
(right), in January (top) and July (bottom). Valugsy[S].m") are averaged over 2000-2005.
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Fig. 3.13 shows a comparison between modelled badreed sulphate concentrations for each
season, averaged over 2000-2005, and distinguidiehgeen Northern-Central and Southern
Europe. As already noted over Europe, modelledasartoncentrations overestimate EMEP
observations. This overestimation is more markeautumn and winter. Moreover, agreement
between model and observations is better in southerope.
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Figure 3.13 : Seasonal ground concentrations oplsate (ig[S].nT): MOCAGE outputs
versus EMEP observations. Three month averages2ai@-2005.

Fig. 3.14 presents similar seasonal comparisoms Bgy. 3.10, but for scavenging fluxes. We
constructed observed scavenging fluxes by multglyprecipitation fluxes with sulphate

concentration in precipitating water. The modelleces diagnosed by the model correspond
to the amount of sulphate absorbed by cloud drogptetpresented in part 2.2. Modelled
scavenging fluxes generally underestimate obsemstior all seasons in Southern Europe. In
Northern Europe, scavenging fluxes are too low intev and spring, but are rather correct
during the summer and the autumn. Representatisnavfenging fluxes is strongly linked with

the quality of the representation of cloud LWC gmecipitation in models (Textor et al.,
2007).

Fig. 3.15 shows that high precipitation values gemerally underestimated by the model.
Agreement between the model and observations ie goobd for all seasons, except for winter.
For this season, Fig. 3.15 reveals a large scdtieGouthern Europe, precipitation is often
overestimated, and in Northern Europe, if modetespnts quite correctly low precipitations, it

underestimates high precipitation. In addition, $batter is larger in plots for Southern Europe
than for Northern Europe.
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Figure 3.14 : Seasonal scavenging fluxes of sulpkrag[S].nf.day'): MOCAGE outputs
versus EMEP observations. Three month averages2ai@p-2005.
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Figure 3.15 : Seasonal precipitation (mm.dyMOCAGE outputs versus EMEP
observations. Three month averages over 2000-2005.
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In Northern Europe, we can assume that the modarestimates sulphate ground

concentrations because it underestimates scaverilgirngs. In Southern Europe, modelled

sulphate ground concentration are in better agraemgh observations. We can hypothesize
that in this region, underestimation of the scaweggfluxes is compensated by an

overestimation of emissions. The underestimatiosoafvenging fluxes in Northern Europe is
probably partly linked with the underestimationpsécipitations in that area, in particular for

high precipitations and high scavenging fluxesatitns. But in Southern Europe, scavenging
fluxes are underestimated whereas this is not @ise for precipitation. This suggests that the
scavenging representation is not only dependenttlen model capacity to represent

precipitation.

3.1.5 Conclusions

MOCAGE CTM has been used to model aerosol disiobatat the global scale. Specific

developments have been included in the model toridbessulphate aerosols, in particular a
simple chemical scheme describing both the aquandsgaseous chemistries, using oxidants
fields generated by a full chemistry MOCAGE run.eThepresentation of sulphate wet

deposition is based on an empirical law, adjustecheasurements made by Kasper-Gibel et al.
(2000). A six-year global simulation has been penied using the AEROCOM emissions

inventory and the ECMWF operational analyses. Burdmurces and sinks of sulphate in
Europe over the period 2000-2005 has been anatys#uis study.

For each year of the simulation, the sulphate butdags a significant annual cycle, with a
maximum in May and a minimum in September. Suclramual cycle is caused by the annual
cycles of the aqueous and the gaseous chemistdugtion, combined with spatiotemporal
variations of wet deposition: The aqueous chemisigarly correlated with precipitation, has a
maximum in January and a minimum in July. The gaseohemistry is correlated with
temperatures and shows a maximum in July and amaimiin January. The agueous chemistry
produces three times more sulphate than the gasdwermmistry on average over all our
simulation. The aqueous chemistry is very activeimter over Eastern Europe, a region where
there are significant anthropogenic emissions. Jdmeous chemistry is active in summer over
Southern Europe, with dry and warm conditions. \dkgposition, the main sulphate sink, has
no clear annual cycle, but is stronger in winteamthn summer. In winter, wet deposition has
medium values over large parts of the domain cemneatl In summer, it has low values on
most of the domain, except on Eastern Europe, wihées very high values.

Sulphate burden modelled by MOCAGE over Europe vieue time higher in average than it
is presented on Marmer et al. (2007). More invesiogs are needed to explain such a
difference. From one year to the next, we foungbisate column variations up to 100%. This
appears to be linked to the meteorological conaétizvhich drive transport, chemistry and wet
deposition. Position of high and lows pressure goast relative to S©emission regions
strongly modify the sulphate column. Wind fieldsosigly affect the sulphate column,
evacuating efficiently sulphate aerosols from pekduareas as we showed in the comparison
between January 2002 and 2004. The aqueous chgnsstery productive as soon as the
atmosphere is humid enough. But with large humjditye wet deposition moderates
significantly the production of the aqueous cheryist

Sulphate concentrations at the lowest level ofrttoalel, averaged over the six years of the
simulation for January and July, have been compar&MEP ground observations. In spite of
a general tendency to overestimate sulphate camtemts, the model reproduces them rather
accurately in Northern Europe for both months. C&euthern Europe, sulphate concentration
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are well reproduced in January, but larger disareles appear in July. It is unclear whether
this comes from an emissions bias or a bad repietsmm of the gaseous chemistry of the
model. Considering all seasons, sulphate surfaoeerdrations are often overestimated by the
model in Northern Europe, whereas they are morgstea Southern Europe. This is partially
due to an underestimation of the scavenging fluXls. underestimation of precipitation in the
model can not explain fully this underestimationtloé scavenging fluxes. Further sensibility
tests, including testing other scavenging fluxgsesentations should be performed to evaluate
further the factors that drive scavenging of sulpleerosols.
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3.2 L’aérosol atmosphérique aux hautes latitudes

Dans cette section, la concentration atmosphérigueaérosol simulée par MOCAGE est
analysée dans les régions Antarctique et Arctiire Antarctique, le cycle du soufre n’est
priori pas affecté par les activités humaines. Dans o@&gfien, la concentration en poussieres
désertiques est trés faible, celle en carbone-guesiment nulle. En Arctique, l'activité
anthropique est trés faible. En revanche, on retiares cette région un apport important de
polluants transportés depuis les régions situées b sud. Le manque d’observations aux
hautes latitudes est un frein a I'estimation dehlarge en aérosol et de leur impact sur le climat
dans ces régions. La modélisation reste un des sealens pour apprécier les quantités
d’'aérosols présents dans I'atmosphére a ces lasituein outre, analyser une simulation de
I'aérosol atmosphérique dans ces régions parti@gieonstitue une validation complémentaire
du modéle utilisé, notamment en ce qui concerreydte du soufre qui n'est pas modifié par
les émissions anthropiques de composés soufrés Eamrégions, la seule source de soufre
produisant du sulfate est constituée par les éamssicéaniques de DMS.

L’étude concernant le cycle du soufre en Europsgnt&e dans le paragraphe précédent a été
réalisée grace a une simulation globale sur laodér2000-2005. Cette méme simulation a été
utilisée ici pour étudier le cycle du soufre awutes latitudes Nord et Sud. On rappelle que
cette simulation a été réalisée en utilisant I'meére d’émissions proposé par le projet
AEROCOM. Les champs d’oxydants utilisés provienngmine simulation réalisée avec un
schéma chimique complet intégré dans MOCAGE. De@ae maniere que les émissions, ces
champs d’oxydants sont représentatifs de I'annd@) 28t ne varient pas d’'une année sur
l'autre. Les forcages météorologiques proviennest analyses opérationnelles du CEPMMT
pour toute la période de simulation. Cette simafatest présentée plus en détail dans le
paragraphe 3.1.
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3.2.1 Antarctique

Les hautes latitudes Sud constituent une régionglilbe peu exposée aux émissions
anthropiques de soufre pour plusieurs raisons %98es émissions anthropiques de SO2 se
font dans I'hémisphére Nord et elles sont néglitgsabu sud de 45°S (Benkovitz et al., 1996).
Les aérosols soufrés n'ayant une durée de vie ltlmssphere que de quelques jours, ils sont
lessivés avant de pouvoir étre transportés jusgligarctique. L'atmosphere de I'’Antarctique,
tres stable de part la présence de la calotterpplampéche les dépressions de pénétrer au
dessus de la calotte. Cumulé a la présence d'uramb@atmosphérique circumpolaire, cet
aspect limite fortement le transport d’aérosols\tercontinent Antarctique.

3.2.1.1 Bilan annuel des puits et sources de soufre

La figure 3.16 présente, pour un domaine allan6@d& a 90°S, le bilan des puits et des
sources des différents composés soufrés moyennésséirans de simulation. Dans cette région
du globe, les sources de soufre sont presque éxataent naturelles, issues des émissions de
DMS du phytoplancton océanique (21.23 mg[S}an'). Les émissions de SO2 sont trés
minoritaires (1.71 mg[S].fhan’). Les échanges avec I'extérieur, en violet suigare 3.16,
sont faibles, ce qui confirme que les hautes ldisusud sont bien isolées du reste du globe en
ce qui concerne le transport d’aérosols. Un fluxsddate est tout de méme relevé (4.16
mg[S].m%ar%), mais il est orienté vers I'extérieur du domaine,qui montre que la région
Antarctique n’est non seulement pas touchée paasport de sulfate d’origine anthropique,
mais que le sulfate issu de I'oxydation du DMS assiis des océans des hautes latitudes sud
est en partie transporté plus au Nord.

Le DMS est oxydé en SO2, lui-méme oxydé rapideraardulfate ; ces deux composés gazeux
ont respectivement des temps de résidence damobahére de 3.34 et 0.6 jours. Ces temps de
résidence sont relativement courts devant celutiate, égal a 23 jours dans nos simulations.
Le temps de résidence du sulfate est beaucouggrlgsen Antarctique qu’en Europe, ou il est
égal a 7.2 jours (cf. Figure 3.5.a) dans nos sitimmla. A I'échelle globale, le temps de
résidence du sulfate est estimé a 6 jours en meypanles modéles ayant participé au projet
AEROCOM (Textor et al., 2007). En revanche, le terdp vie du sulfate peut étre plus long
aux hautes latitudes. Harder et al. [2000] obsenemmesurant les concentration et les flux de
soufre, une durée de vie du sulfate égale a 13 jp@jours au pble Sud. La valeur calculée
dans notre simulation, plus forte en Antarctiquegqueurope, semble toutefois trop élevée.

Contrairement au domaine Europe, ou 25 % de laystazh chimique de sulfate est assurée
par des réactions en phase gazeuse et 75 % pegaddi®ns en phase aqueuse, seulement 2 %
du sulfate est produit en phase gazeuse (0.40 muyf%ii’) et le reste est produit en phase
aqueuse (19.27 mg[S]:fan?). Cela est d{ au fait que la principale sourcsalédre — le DMS

- est émis au dessus des océans, région ou l'almsgst assez humide pour favoriser les
réactions en phase aqueuse. Le principal puits [esusulfate reste le dépot humide (12.7
mg[S].m%ar%), cing fois plus actif que le dép6t sec (2.42 nigiS.an'). En moyenne, la
charge de sulfate modélisée au cour de cette siionilest de 1.22 mg[S].m
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Figure 3.16: Bilan des puits et sources de suléiteulés par MOCAGE sur I'’Antarctique
(60°S & 90°S). Les charges(mg[Sf)nsont renseignées en gras dans le coté droit deres
ou figurent les noms de chaque composé. La dur&eden jours) est renseignée en italique
dans le c6té gauche des cadres. Les flux (mg[Shrit) sont indiqués dans le sens
correspondant a chaque fleche. Chim. Ag. : Chingjgeise, Chim. Gaz. : Chimie Gazeuse,
Wet : dépot humide, Dry : dépbt sec, Sed : sédiamtient Tr : Transport vers I'extérieur ou
l'intérieur du domaine selon le sens de la fleche.

3.2.1.2 Cycle saisonnier du sulfate

La figure 3.17 présente I'évolution de la charge sidfate aux hautes latitudes sud. La
simulation étant initialisée avec des concentratien soufre nulles, on considere que les trois
premiers mois sont une période de mise a I'éqeiilqui n'est pas pris en compte dans
l'analyse. La charge de sulfate aux hautes lat#igied présente un cycle saisonnier marqué,
passant en moyenne de 0.5 mg[S]em Juillet & 2.5 mg[S].then Février.

0
t2 [
I I

Charge (mg[S]/m?)
I

0,5

0an2000 Jan2001 Jan 2002 Jan2003 Jan 2004 Jan 2005 Jan 2006

Figure 3.17 : Evolution de la charge de sulfate diée par MOCAGE entre I€"loctobre 1999
et le £' Janvier 2006 en Antarctique (Domaine couvrantidgisudes supérieures a 60°S).
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Le cycle saisonnier simulé de sulfate est induitlps différents flux positifs et négatifs décrits
dans la figure 3.18. Les émissions de DMS utilisé@ss notre simulation ont un fort cycle
saisonnier dans cette région passant d’'une valeasiment nulle durant I'hiver austral a une
valeur moyenne de 0.22 mg[S]’jour® au sud de 60°S en février (courbe non présentge ic
Cela implique une forte saisonnalité de la produncthimique de sulfate, passant d’'une valeur
hivernale inférieure a 0.02 mg[S]fpur® & une valeur estivale supérieur & 0.15 mg[S].m
2jourt. Le sulfate produit est évacué essentiellementl@dessivage et par transport vers
'extérieur du domaine considéré dans cette étudadépot humide peut atteindre des valeurs
de 0.1 mg[S].i%.jour” lors des périodes ol la concentration en sulfstélevée. Le transport
de sulfate depuis la région Antarctique vers legorés plus au Nord atteint 0.8 mg[Sfjour®
durant I'été austral. Durant I'hiver austral, cexfichange de sens, mais il est alors trés faible,
ne dépassant pas 0.02 mg[Sf.jour! en moyenne hebdomadaire.

Le cycle annuel de la charge de sulfate en Antaretipeut varier d’'une année sur l'autre :
Ainsi, le maximum de charge moyenne de sulfatdrat®5 mg[S].nf en février 2004, alors
qu’il n'atteint que 1.6 mg[S].Men février 2001. Rappelons que la simulation adéici a été
réalisée avec les mémes émissions de DMS et leemélimatologies d’oxydants d’'une année
sur l'autre. La variabilité constatée est donc uaiment liée a la variabilité de la température,
de la pression, de I'humidité et des courants gpmésques. La difféerence de charge
atmosphérique en sulfate entre février 2001 eidé2004 est essentiellement expliquée par la
différence de production chimique en phase aqu@tige3.18), qui atteint 0.13 mg[S]fjour

! la premiére année et 0.16 mg[Slipur? la deuxiéme année.
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Figure 3.18 : Sources et puits de sulfate (mg[S]day*) moyennés aux hautes latitudes Sud
(entre 60°S et le pble Sud) sur la période 2000@52moyennes glissantes sur une semaine
appliguées aux sortie de modeéles a pas de tempa &i0).

89



La figure 3.19 présente les moyennes saisonni&rssiithte calculées par MOCAGE au sud de
60°S de latitude. De fortes variations de colonaesdlfate sont simulées sur les océans ainsi
gue sur les cotes du continent Antarctique. Enaésdral, on releve des colonnes de sulfate
allant jusqu'a 2.5 mg[S].ih alors que ces valeurs descendent jusqu’a 0.25]Jmaf en hiver.
Sur une bande de 300 km de large le long des &temctiques, la colonne de sulfate est
fortement influencée par les émissions de DMS. &ramche, en s’éloignant de 300 km a
lintérieur du continent Antarctique, la colonne delfate ne dépasse pas 1 mg[S}.ra
concentration de sulfate est quasiment nulle sutetta hauteur de 'atmosphére durant I'hiver
austral (JJA, Fig. 3.20). En été (DJF), pres deésscAntarctique et au-dessus des océans, elle
présente des valeurs moyennes en surface de I'dedfe4 & 0.6 pg[S].th On reléve & cette
période de I'année une concentration de sulfatenma® aux alentours de 920 hPa (600 m), de
I'ordre de 0.5 & 0.7 pg[S].h puis la concentration diminue avec I'altitudeppatteindre des
valeurs de l'ordre de 0.3 pg[S[im 700 hPa (3 km) et des valeurs proches de zéeo &
tropopause.

90



25

2.25

—1.75

—1.25

0.75

0.5

0.25

JJA

Figure 3.19 : Moyennes saisonniéres des colonnesifiate (mg[S].M)entre 60°S et 90°S.
Champs simulées par MOCAGE moyennés sur la pé2ode-2005 pour Décembre-Janvier-
Février (DJF), Mars-Avril-Mai (MAM), Juin-Juillet-8it (JJA) et Septembre-Octobre-
Novembre (SON).
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Figure 3.20 : Moyennes zonales saisonniéres desertrations de sulfate (ug[S]-fhentre
60°S et 90°S. Champs moyennés sur la période 2000-<Imulées par MOCAGE.
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3.2.1.3 Comparaison avec les observations CESOA

Les concentrations des différents composés sosiimagés par MOCAGE sur la période 2000-
2005 sont confrontées aux observations du CESGaAstation Dumont d’Urville (DDU) dans

la figure 3.21. Le cycle saisonnier observé duatalest bien reproduit par le modéle, mais les
concentrations simulées sont deux a trois fois élepées. Cette surestimation peut s’expliquer
soit par une défaillance dans la représentationpdés et des sources soit par une mauvaise
représentation du transport. Les concentrationsutfate en surface simulées par MOCAGE
sont surestimées en Europe (partie 3.1.4) mais fdicteur plus faible, rarement supérieur a 2.
En Europe cette surestimation des concentrationblsedue a une sous-estimation des flux de
lessivage (partie 3.1.4). Les flux de dépdt somisemblablement sous-estimés de la méme
maniére aux hautes latitudes Sud. Cependant, leEésemation simplifiée des processus
chimiques en jeu est tres probablement aussi esecau

La concentration atmosphérique en DMS est fortamtuiété austral et faible en hiver, a cause
des basses températures qui limitent les émisdimgeniques et de la glace de mer qui les
inhibe entiérement sur de grandes surfaces océi@reunkert, 2007). Le cycle saisonnier
du DMS est tres variable d’'une année a l'autre deassobservations a DDU : Les maxima
estivaux peuvent atteindre 300 pptv (février 20B@,. 3.21) ou seulement 80 pptv (février
2003). Kettle et Andreae (2000) suggerent que &mtions d’émissions de DMS en surface
sont liées essentiellement aux variations des @nissocéaniques, et peu aux conditions
météorologiques, ce qui explique la forte variabilnterannuelle du cycle saisonnier de DMS
observée a DDU. Les simulations présentées icétintéalisées avec des émissions identiques
d’'une année sur l'autre, ce qui implique une valitébinterannuelle plus faible que dans la
réalité. Sur la période 2000-2005, le maximum estike concentration en DMS simulé a DDU
varie entre 500 et 300 pptv. Cette variation eduite@ uniquement par les différences des
conditions météorologiques d’'une année a l'autes toncentrations de DMS simulées sont
régulierement sur-estimées en été (février 200@126t 2003), mais elles sont parfois
représentatives de la réalité (février 2005) efgimisous-estimées (février 2002). Une analyse
précise des émissions utilisées dans le modeld sé@ssaire pour comprendre les processus
qui déterminent la concentration de I'atmospheretiue en DMS.

Un lien évident existe entre la concentration ob&erde DMS et celle de DMSO, tant au
niveau du cycle saisonnier que des variations antauelles. Ce lien est assez bien reproduit
dans le modéle (Fig. 3.21), et I'aptitude du modekeprésenter le DMSO semble identique a
celle qu'il a & reproduire les concentrations de®oM

Contrairement aux concentrations de sulfate qui sarestimées, les concentrations de MSA
sont sous-estimées d’un facteur 4 a 5 par le modéleycle annuel de sulfate est clairement
relié au cycle annuel de DMS, mais sa variabihtérannuelle n’apparait pas clairement reliée
a celle du DMS, que ce soit dans le modeéle ou Eesnsbservations.

D’autres confrontations avec des observations so@tessaires, tant au niveau des
concentrations que des flux de lessivage des diffés especes, pour apprécier les processus
dont la représentation doit étre optimisée damsddele. Castebrunet (2007) présente des tests
de sensibilité sur la chimie du soufre aux hautggubes sud. En modifiant le schéma
chimique décrivant le cycle du soufre — tres progdeelui qui est utilisé dans notre modele —,
elle releve un changement de la concentration tfatswa la surface de I'Antarctique allant
jusqu'a 50 % par endroits. Des modifications siiréls dans notre représentation de la chimie
du soufre ne suffiraierd priori pas a corriger les concentrations de sulfate, élepées d'un
facteur 2 a 3. Dans le futur, il faudra surtout@pgr des améliorations a la représentation du
dépbt sec et du dépbt humide. Le lessivage degylad de sulfate est en effet sous-estimé en
Europe, et il semble I'étre encore plus en Antgueti Dans une version future du code
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MOCAGE, la paramétrisation du lessivage ne devra @@ie limitée aux nuages et aux
précipitations en phase aqueuse comme c’est lactasllement, puisque le sulfate est aussi
lessivé par les précipitations solides dans latéal
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Figure 3.21 : Evolution des concentrations de delf@ug[SO4].n7), de SO2 (ug[SO2].1), de
DMS (pptv), de DMSO (pptv) et de MSA (Lg[MSA).sur la période 2000-2005 & Dumont
d’Urville (66°40'S, 140°E). Moyennes mensuellesusés par MOCAGE en rouge et

observées en noir dans le cadre du projet CESOA.
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3.2.2 Arctique

L’Arctique a longtemps été considérée comme un@négon polluée. Cependant, dans les
années 1950, des pilotes d’avion ont constaté ésemce de polluants dans I'atmosphére
arctique, réduisant fortement la visibilité (Greemag, 1950). Depuis, différents travaux ont

montré que la combinaison de fortes émissions die@gms dans I'hnémisphére Nord et des

conditions météorologiques particulieres en Aratiguotamment a la fin de I'hiver et au début
du printemps, impliquent la présence de fortes eomations de polluants dans I'atmospheére
(e.g. Shaw, 1995, Stohl, 2006). A partir de la datian que nous avons réalisée sur la période
2000-2005, nous tentons ici d’estimer la conceiatnaén aérosols de I'atmosphére Arctique.

Aprés une analyse du cycle du soufre dans cetiermégous présentons une évaluation du
transport de carbone-suie et de poussieres misérats les hautes latitudes Nord.

3.2.2.1 Bilan annuel des puits et sources de soufre

La figure 3.22 présente un bilan du cycle du soafug latitudes supérieures a 60°N. Les
émissions de DMS (5.92 mg[S]Tar") sont environ deux fois plus faibles que les éiniss
anthropiques de SO2 (11.50 mg[Sf.ar?) dans cette région. Le SO2 est issu & part & g&u p
égales d'émissions anthropiques (11.50 mg[3Jam') et du transport depuis les régions plus
aux Sud (9.05 mg[S].than?). Le sulfate provient & 30 % de I'oxydation du Sp& voie
aqueuse (18.43 mg[S]:fran?) et & 70% du transport de polluants depuis I'Eardpmérique

du Nord et I'Asie (37.97 mg[S].than?). Sur un flux total de sulfate de 58 mg[Sf.an’
entrant dans I'atmosphére Arctique, seul 10% est des émissions naturelles de DMS, alors
gue le reste provient de sources anthropiques. @0%ulfate est évacué de I'atmosphere par
dépdt sec (11.7 mg[S]:frari") et 80 % par dépdt humide. Le rapport entre déedt et
humide, 1/5™ est équivalent a celui modélisé en Antarctiquessatiu’il était égal a un peu
moins d’'1/3 en Europe.

Shaw (1995) montre que c’est avant tout la failfifieacité des puits de dépdt sec et humide
qui explique la présence d’'une brume de pollution Agctique : La faible humidité de
'atmospheéere implique de faibles taux de lessivdye.plus, les fortes inversions thermiques
associees a la forte stratification de I'atmospl&réniver et au début du printemps limitent le
dépbt sec. Dans nos simulations, le temps de r&sddu sulfate est de 7 jours en Europe
(partie 3.1.3), et il est plus long aux hautegudts avec 23 jours en Antarctique et 27 jours en
Arctique. Comme dans I'étude de Shaw (1995), I'intamace des temps de résidence dans notre
simulation s’explique aussi par la faible efficaadites puits d’aérosols. On doit garder a I'esprit
cependant que le temps de résidence du sulfategatnement sur-estime, le lessivage étant
sous-estimé dans notre simulation (cf. partie 3.1.3

Stohl (2006) analyse une simulation du transporB@evers les régions Arctique. Il définit
'age de l'air arctigue comme la durée moyenne tpseparticules d'air ont passé dans la
troposphére au nord de 75°N. Cette durée vari@ énat 10 jours en janvier et entre 13 et 17
jours en juillet, mais augmente de 50 % en caldulage de I'air a partir de 70°N, atteignant
des valeurs supérieures a 20 jours. Les fortesursald’age de l'air en Arctique expliquent
I'accumulation de polluants dans ces régions, Bt spnonymes de temps de résidence de ces
polluants élevés, ce que nous retrouvons dansnesagions réalisées avec MOCAGE.
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Figure3.22 : Bilan des puits et sources de sulateulés par MOCAGE sur I'Arctique (60°N a
90°N). Les charges(mg[S]:fhsont renseignées en gras dans le coté droit déses ol
figurent les noms de chague composé. Le tempssiten&e (en jours) est renseignée en

italique dans le c6té gauche des cadres. Les fhg{$].m?.an?) sont indiqués dans le sens

correspondant a chaque fleche. Chim. Aq. : Chingjgedise, Chim. Gaz. : Chimie Gazeuse,

Wet : dépbt humide, Dry : dépbt sec, Sed : sédiatient Tr : Transport vers I'extérieur ou
l'intérieur du domaine selon le sens de la fleche.

3.2.2.2 Cycle saisonnier du sulfate

Le cycle saisonnier de la charge de sulfate estjméaen Arctique, celle-ci passant de valeurs
estivales de I'ordre de 2 mg[S]a des valeurs hivernales variant entre 5 et 7 trg[Sselon

les années (figure 3.23). La charge en sulfat@lastvariable en Arctique qu’en Antarctique :
d’'une année sur l'autre, le maximum annuel varsgita 30%. De plus, ce maximum apparait
a des mois différents d’'une année sur l'autreapiparait par exemple au mois de février en
2002, et au mois de juin en 2005. Cette variabi®xplique par le fait que la source
majoritaire de sulfate au dessus de 60 °N estalesport depuis les régions polluées situées
plus au sud. Ce transport a des variations sai@@mimportantes : il est bien plus conséquent
durant les six mois de octobre a mai que duramésée de I'année (figure 3.24). Il présente
cependant une variabilité tres marquée d’'une semaifiautre, et peut prendre des valeurs
hebdomadaires moyennes oscillant entre 0.3 mgf$dur™ et —0.05 mg[S]i.jour™.

La deuxieme source de sulfate en Arctique est Hatipn de SO2 par voie aqueuse. Elle a un
cycle saisonnier moins marqué que celui du tramsptieignant un maximum de l'ordre de 0.1
mg[S]mZjour & la fin de I'hiver ou au début du printemps etninimum de 0.025 mg[S]m

2 jour* apparaissant en automne. Deux facteurs pilotemycle : Les émissions de DMS en
Arctique, quasiment nulles en décembre, augmerpengressivement jusqu’'a une valeur
maximale au mois de juin (figure non présentée €8 DMS est lui-méme rapidement oxydé
en SO2. Par ailleurs, le transport de SO2 depsizdmes polluées vers les hautes latitudes
Nord atteint, de la méme maniére que le sulfate vdéeurs maximales a la fin de I'hiver et au
début du printemps. Ces deux facteurs induisentygfe saisonnier marqué de la charge en
SO2 (figure non présentée ici), explication directe cycle saisonnier de la réaction
d’oxydation en phase aqueuse du SO2.
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Dans nos simulations, la chimie en phase gazetiseespeu active dans les régions Arctique,
puisqu’elle ne représente environ que 5% de laymiiah chimique totale de sulfate. La figure
3.24 montre qu’elle n'est quasiment pas active @wembre a mai, période ou les
concentrations de SO2 peuvent étre tout de mémaeriares, mais ou les températures trop
basses limitent fortement ces réactions chimigbiasété, elle atteint des valeurs de I'ordre de
0.015 mg[S]nit.jour™.

Les flux de dépbt sec et humide sont proportionadks charge de sulfate dans le modéle que
nous avons utilisé. Cependant, cette corrélatiapparait pas clairement dans les figures 3.23
et 3.24. Le dépdt sec semble lié au transport dfatsudepuis les régions plus au Sud. Il
présente cependant un cycle saisonnier bien phudieé que ce dernier, atteignant des maxima
de 0.08 mg[S]m.jour* en janvier ou février et des minima de I'ordreCd@l mg[S]nf.jour™

au mois d’Aodt. Le cycle saisonnier du dépo6t seatrairement a celui de la charge en sulfate,
est relativement similaire d’'une année sur l'agtaes la simulation analysée. Le dép6t humide
ne présente pas de cycle saisonnier marqué engéectiSa moyenne hebdomadaire évolue
entre 0.05 et 0.2 mg[S]frjour® dans notre simulation. En Antarctique, le flux ldssivage
varie fortement au cours de I'année, en suivamtvlgiations de la charge en sulfate (figure
3.18). En Europe, ce lien est aussi évident, maimdniére moins marquée (figure 3.5.b), alors
gu'’il ne 'est pas en Arctique (figure 3.24). Lésx de lessivage sont dépendants de la charge
en aérosol, mais aussi de I'humidité de I'atmosphkfArctique est une région avec de trés
faibles précipitations (Stohl, 2006). Au cours éesns de simulations, on reléve une moyenne
de 0.74 mm.jout pour les précipitations liquides et 0.55 mmleglgewr’ pour les
précipitations solides. Les précipitations sontautrlocalisées dans la partie sud du domaine
gue nous avons considérée dans notre étude (6QTINY. Les précipitations liquides, seules
précipitations prises en compte pour le lessivagesdifate dans nos simulations, sont
maximales en ao(t, avec une valeur de 1.4 mnijearmoyenne, alors qu'elles ne dépassent
pas 0.6 mm.jout en moyenne en hiver et au printemps, période olcolmcentration
atmosphérique en sulfate est forte. Le décalageyitdss annuels de la charge en sulfate et des
précipitations liquides impliqgue que le flux dedemge n’ait pas de variations saisonniéres
importantes. De plus, la grande variabilité desdat@mns météorologiques et du transport des
aérosols depuis les régions polluées augmente eert@ovariabilité du flux de lessivage en
Arctique.

Charge (mg[S]/m?)
N
|

[\

0402000 Jan 2001 Jan 2002 Jan2003 Jan 2004 Jan 2005 Jan 2006

Figure3.23 : Evolution de la charge de sulfaterené¢ I*" octobre 1999 et le®*1Janvier 2006
en Arctigue (Domaine couvrant les latitudes Norpésieures a 60°N).
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Figure3.24 : Sources et puits de sulfate (mg[S]day’) moyennés aux hautes latitudes Nord
(entre 60°N et le pble Nord) sur la période 200P0®5 (moyennes glissantes sur une semaine
appliguées aux sortie de modeéles a pas de tempa&i0).

La figure 3.25 montre les distributions saisonrséde colonne de sulfate simulées par
MOCAGE. Sur I'océan Arctique, la colonne de sulfegste supérieure a 3 mg[Sfntout au
long de 'année. Les régions ou I'atmosphére epiua concentrée en sulfate sont les régions
situées au nord de I'Europe et de I'Asie, avecatdsnnes de I'ordre de 3 & 4 mg[Sfran été

et en automne, et de 5 & 7 mg[S]en hiver et au printemps. Au Nord des océans igaeifet
Atlantique, ainsi qu’au Nord de '’Amérique, les oles en sulfate sont plus faibles, variant de
2 & 3 mg[S]rif en été et en automne et de 3.5 & 5 mgfmhiver et au printemps. Du fait de
la présence de reliefs élevés et de vents fortséengmt I'accumulation d’aérosols,
'atmosphére groenlandaise contient moins de sulf@n y reléve en été et en automne des
colonnes de 2 mg[S]fma l'intérieur des terres et 2.5 mg[Sfrau dessus des cotes. En hiver,
son atmosphére reste peu polluée, avec des coloensslfates équivalentes a celles simulées
en automne, alors qu'au printemps, elles peuvéeindre 3 mg[S]nf au dessus de I'fle, et 4 &
4.5 mg[S]n¥ sur les cotes.

Des surfaces de température potentielle constanteeht des « démes » au dessus de I'océan
Arctique, avec des valeurs minimales dans la couichige atmosphérique (Klonecki et al.,
2003). La présence de ces « démes » isole la egsesphere du reste de I'atmosphére par
une barriere appelée « front Arctique » par leséor@ogistes. Pour étre transporté vers
I'Arctique, l'air pollué doit avoir des températgrepotentielles aussi basses que celle
rencontrées en arctique. C’est pour cette raisomngugrande part de la pollution de
’hémisphére Nord ne peut pas pénétrer dans I'gphmere arctique, et que les émissions dans
le Nord de I'Eurasie sont les principales sourdasemtant les brumes arctiques. Stohl (2006)
analyse le transport du carbone-suie vers I'Araigtidécrit plusieurs chemins possibles pour
le transport de polluants vers I'Arctique : des e®dle transport dans les basses couches,
concernant des masses d’air froid, pénétrant ssug Homes », et d’autres modes, concernant
les masses d'air dans les zones d’émissions quienben altitude avant d'étre transportées
vers les hautes latitudes nord par des altitudes glevées.
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La figure 3.26 montre les moyennes zonales saiéogmide sulfate. Celles-ci semblent
cohérentes avec la description des deux modesdspiort de polluants vers I'Arctique réalisé
par Stohl (2006). En DJF, le transport des sulfaggs I'Arctique se fait par les deux modes de
transport, d’'ou un maximum de concentration dangrddil vertical de I'atmosphére arctique
relativement bas, & 900 hPa environ (1km). Ce mamxinatteint 0.9 ug[S].m A cette saison,
on releve des accumulations de sulfate plus fatedessus du péle que dans la bande 70°N-
80°N. Au printemps (MAM), les températures augmentians les zones d’émissions, et c’est
plutét le deuxieme mode de transport qui est g@gd, d'ou un maximum de concentration
dans le profil vertical plus haut en altitude, véléx 800 hPa (1.8 km) dans notre simulation. A
cette période, ainsi qu’en été (JJA) et jusqu’etorane (SON), on constate la présence d’'une
zone bien moins polluée en surface qu’en altit@rereléve par exemple a 80°N au printemps
des concentrations en sulfate deux fois plus faibtesurface (0.4 ug[S]-fhqu’a 850 hPa (1.5
km d’altitude) (0.8 pg[S].i).

Le processus de lessivage étamgriori sous-estimé de maniere générale dans nos sinmdatio
(cf parties 3.2.1.3 et 3.1.4), on aurait pu s'atena ce que les concentrations de sulfate
simulées soient surestimées. Cependant, plusieumpagnes d’observation montrent que les
concentrations de sulfate dans la basse troposplteéignent facilement des valeurs de I'ordre
de quelques pg[S].thpendant les périodes de «brume arctique ». Yatmagfaal. (2009)
observent durant la campagne de printemps ASTAR2D0My-Alesund (Svalbard) des
concentrations en sulfate de 0.7 & 2.3 pug[8].ors d’une campagne d’observations en avion,
Scheuer et al. (2003) mesurent dans I'Arctique ronéricain des concentrations en sulfate du
méme ordre de grandeur au cours des six premigssdad’année 2000. lls observent au début
de l'hiver de fortes concentrations de sulfate daes deux premiers kilométres de
'atmosphere. A la fin de I'hiver, les concentaais augmentent aussi en altitude; au cours du
printemps, les concentrations diminuent d’abord semface, induisant un maximum de
concentration entre 800 et 850 hPa (entre 2 et Hl'laftitude), puis sur toute la hauteur. lls
expliguent cette diminution de concentration pau¢imentation des flux de lessivage, les
précipitations étant de plus en plus fortes avariVée de I'été aux hautes latitudes Nord.
Cette augmentation du flux de lessivage se retrdawns nos simulations, mais de maniére peu
marquée (cf. figure 3.24). L’évolution du profilrtieal de sulfate au cours des 6 premiers mois
de I'année 2000 observée par Scheuer et al. (Z¥Bytrouve bien dans notre simulation (fig.
3.26).
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Figure 3.25 : Moyennes saisonniéres des colonnesifiate (mg[S].M) entre 60°N et 90°N.

Champs moyennés sur la période 2000-2005 simubredlPCAGE.
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Figure 3.26: Moyennes zonales saisonniéres a®xentrationgde sulfate (Hg[S].i) entre
60°N et 90°N. Champs moyennés sur la période 2008-2imulées par MOCAGE.
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3.2.2.3 Transport des autres aérosols vers la régiéd\rctique

Si on n’'observe pas de carbone-suie et trés pquodssieres désertiques en Antarctique, ces
aérosols sont en revanche transportés en quantitéégligeable vers I'atmosphére Arctique.

Le carbone-suie observé en Arctique provient eneurej partie des émissions des feux de
foréts boréales, mais aussi, dans une moindre mes@s émissions anthropiques (Stohl,

2006). On observe aussi en Arctique des poussiigsrales provenant notamment des

déserts d’Asie centrale et d’Afrique (Pacyna eatt986).

Sur la période 2000-2005, la charge moyenne deonarbuie simulée par MOCAGE en
Arctique est de 0.34 mg:f(figure 3.27). Sur le domaine considéré dans cétiele, la
principale source de cet aérosol est le transggutid les régions plus au sud (2.37mgjour

) suivi en second par les émissions directes (1ganihjour’). En ce qui concerne les
poussiéres désertiques, leur charge moyenne simatédd OCAGE est de 16.2 mginet leur
seule source en Arctique provient du transport defms déserts d’Afrique et d’Asie (152
mg.mZjour?). Pour ces deux types d'aérosols, le dépot hursded peu prés deux fois plus
efficace que le dépbt sec en Arctique. A causefaibtes précipitations et de la forte stabilité
de I'atmosphere, notamment en hiver et au printetepgemps de résidence de ces aérosols est
bien plus long en Arctique qu’ailleurs sur le redteglobe. S'’il n’est que de quelques jours a
I'échelle globale, en Arctique, il est égal a 3Rrp pour le carbone-suie et 39 jours pour les
poussieres désertiques dans notre simulation.

Em Em
1.5 0
Tr 2.37 _ Tr 152 ,
— 0.34 —* 39 16.2
Carbone — Poussieres
Suies désertiques
Wet| Dry| Sed Wet | Dry Sed
2.39 1.45]| 0.003 92.6 48.9 10.8

Figure 3.27: Bilan des puits et sources de carbsuie-et de poussiéres désertiques simulés
par MOCAGE sur I'Arctique (60°N & 90°N). Les chas(jag.nf) sont renseignées en gras
dans le c6té droit des cadres ou figurent les ndenshaque composé. La durée de vie (en
jours) est renseignée en italique dans le cotéchgaules cadres. Les flux (mg2.em™) sont
indiqués dans le sens correspondant a chaque fl&tvee: dépbt humide, Dry : dépbt sec,
Sed : sédimentation, Em : Emissions, Tr : Transpers I'extérieur ou 'intérieur du domaine
selon le sens de la fleche.

La charge en carbone-suie n’'est jamais nulle auscole I'année en Arctique. Elle est
relativement faible en automne (SON) et en hive}R)D dépassant rarement 0.25 nig.et
0.35 mg.nf respectivement pour ces deux saisons au pdle Neltd. est maximale au
printemps. A cette saison, de la méme maniere que Ip sulfate, les émissions anthropiques
eurasiennes sont transportées vers le Nord, intudes colonnes de carbone-suie de 0.4
mg.m? au pole Nord, 0.5 mg.fsur les bords de I'océan Arctique et 0.25 & 0.35nmi au
dessus de la calotte groenlandaise. En été, lgehar carbone-suie ne diminue pas beaucoup
malgré 'augmentation des précipitations. On obsercette période des émissions plus fortes
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au nord de I'Eurasie et de 'Amérique, liées auxxfee foréts, induisant des concentrations de
I'ordre de 0.3 & 0.4 mg.fau dessus de I'océan Arctique, et de 0.25 & 0@5ifmau dessus
de la calotte groenlandaise.

Les figures 3.28 et 3.29 présentent les moyennesorsaeres de la concentration
atmosphérique en carbone-suie simulée aux hauiasdés Nord (entre 60°N et 90°N). En
hiver (DJF), le carbone-suie est transporté veksctique par les deux modes de transport
décrits précédemment (Stohl, 2006, cf. partie 322.2.e profil vertical de concentration de BC
présente alors un maximum vers 850 hPa (1.5 kntprire de 0.04 pg.i et des valeurs en
surface de I'ordre de 0.02 ugmAu printemps, c’est plutét le deuxiéme mode degport qui
est privilégié : le BC issu des activités indudlieie en Eurasie prend de l'altitude avant d'étre
transporté vers I'Arctique. A cette saison, lesamnirations en BC sont élevées jusqu’a la
tropopause ot elles peuvent atteindre 0.02 [igators qu’un maximum d’environ 0.045 pg.m

3 est simulé aux environ de 700 hPa (3 km daltijuém été (JJA), les fortes émissions liées
au feux de forét induisent de fortes concentratas$8C jusqu’'a 70°N. En revanche, a cause
de la présence du front arctique, ces massesdiiaigées en BC ont du mal a étre transportées
plus au Nord. A cette saison, les concentrationB@rau pdle Nord sont quasiment nulles en
surface, mais présentent tout de méme un maximurordee de 0.03 pg.Ma 600hPa (4 km).

0.7
0.65
0.6
0.55
0.5
—0.45
—0.4
—0.35
—0.3
—10.25
—10.2

0.15
0.1
0.05

JJA SON

Figure 3.28 : Moyennes saisonniéres des colonnesd®mne-suie (mg.®entre 60°N et
90°N. Champs moyennés sur la période 2000-2009&ampar MOCAGE.
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Figure 3.29: Moyennes zonales saisonniéres desettrations de carbone-suie (LG rentre
60°N et 90°N. Champs moyennés sur la période 2008-2imulées par MOCAGE.

Les figures 3.30 et 3.31 présentent les moyenrisgrsaeres de la concentration en poussieres
minérales simulée aux hautes latitudes Nord. Largehaen poussiéres minérales de
'atmosphere arctique est minimale au cours dé 'période durant laquelle elle varie entre 5
et 10 mg.rif, et elle prend des valeurs plus fortes entreradé I'automne et le milieu du
printemps, jusqu’a 25 mg:frau large des cotes européennes et jusqu’a 30 fraunarge des
cbtes asiatiqgues et américaines (figure 3.29). dmsces provenant des déserts asiatiques
semblent alimenter plus fortement I'atmosphéreiguet en poussieres désertiques que celles
des déserts d’Afrique et du Moyen Orient, entreesuparce qu’elles sont situées plus au nord.
L’atmosphére groenlandaise est peu chargée en ipms®n été et en automne, avec des
concentrations variant entre 5 et 10 mg.nurant ces saisons. En revanche, ces valeurs
peuvent augmenter jusqu’a 20 mé.au printemps, sur quasiment 'ensemble de ['fle.

Les moyennes zonales de la figure 3.30 suggérentctpst le deuxieme mode de transport
décrit auparavant (cf. partie 3.2.2.2) qui est mtgwe tout au long de l'année pour les
poussieres désertiques : apres leurs émissionsausieles déserts de I'hémisphéere Nord, ces
aérosols montent en altitude et sont transportées latmosphere arctique en passant par les
hautes couches de la troposphére, entre 700 ehR&0(entre 3 et 10 km). Au printemps
(MAM) arctique, les concentrations en poussiéred amsi faibles en surface (en moyenne 1
ng.m®), maximales aux alentours de 550 hPa (5 km dialé} (jusqu'a 3 upg.H) et
significatives jusqu’a la tropopause, avec des entrations pouvant aller jusqu’a 1.5 pg.a
250 hPa (10 km d'altitude). En été (JJA), les cotradions de poussiéres sont quasiment
nulles pres de la surface en Arctique. Notons wwiraulation simulée par le modele au
niveau du péle Nord en hiver (DJF) avec un maxinien®.5 pg.fif en moyenne & 800 hPa (2
km d’altitude) environ (fig. 3.31). Ce type d’acculation est vraisemblablement lié au tres
faible taux de précipitations a cette latitude.
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Figure 3.30 : Moyennes saisonniéres des colonngmdssiéres minérales (mgirentre
60°N et 90°N. Champs moyennés sur la période 2008-2imulées par MOCAGE.
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Figure3.31 : Moyennes zonales saisonniéres desecrations de poussieres minérales
(Lg.m°) entre 60°N et 90°N. Champs moyennés sur la pé@d0-2005 simulées par
MOCAGE.
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3.3 Optimisation de la représentation du lessivage

3.3.1 Incertitudes sur la modélisation du sulfatecsphérique

Les incertitudes sur la modélisation du cycle dufr®osont en partie liées a une simplification
des processus chimiques en jeu dans les paraniétisaitilisées (Seinfeld et Pandis, 2006).
De nombreuses réactions chimiques ne sont pasmiseompte dans le schéma chimique que
nous avons utilisé. Cependant, dans les régiotssoémissions anthropiques sont importantes,
la chimie du soufre est relativement bien décrie les modeles de chimie-transport. Cette
assertion se vérifie moins aux hautes latitudesestaines réactions impliguant des composés
soufrés sont peu connues (Castebrunet, 2007). uireiacertitude dans la simulation du cycle
du soufre provient du caractére hygroscopique dessals sulfatés qui interagissent fortement
avec I'eau nuageuse. Dans le modéle utilisé icgréessissement des particules de sulfates en
milieu humide n’est pas pris en compte. Par contmnme cela a été présenté dans le
deuxieme chapitre, une paramétrisation de I'adsorpdu sulfate par les gouttelettes d’eau
nuageuses a été intégrée au modéle. La repréeantlt ce processus, basée sur des lois
empiriques, est discutée dans cette section.

L’étude réalisée dans la partie 3.1 montre quedesentrations de sulfate simulées en surface
en Europe sont surestimées par rapport aux obgmrsate tableau 3.2 décrit la charge et les
principaux flux de sulfate simulés par MOCAGE &lhélle globale pour I'année 2000, ainsi
gue les moyennes de ces mémes variables simuléebBepsemble des modeles qui ont
participé a I'exercice AEROCOM.

Charge | Emission+| Dépbdtsec| Dépbt Temps de
(Ta[S]) Production| (Tg[S].ar) humide re_S|dence
chimique (Tg[S].any) | (ours)
(Tg[S].ar)
MOCAGE 1.15 43.97 6.64 37.19 9.3
Moyenne et intervalle 0.7 54 6.8 47 4.5
des modéles [0.3-1.2] [30-80] [1-13] [28-116] [5.5 2.5]
AEROCOM

Tableau 3.2 : Charge (Tg[S]), puits et sources Q]gin*) de sulfate modélisé par MOCAGE
(avec la configuration initiale du lessivage) et jgs modeles ayant participé a I'exercice
AEROCOM.

La charge globale simulée par MOCAGE (1.15 Tg[S§) au-dessus de la moyenne des
charges simulées par 'ensemble des modeles AERQEB se trouve proche de la borne

supérieure de l'intervalle des charges simuléed’easemble de ces modéles. La production
chimique de sulfate simulée par MOCAGE (43.97 TgiS] est inférieure & la moyenne des

modéles AEROCOM (54 Tg[S].di, ce n'est donc pas ce terme qui explique la siamagion

de la charge en sulfate modélisée par MOCAGE. Ipdtdgec est du méme ordre de grandeur
dans MOCAGE et dans les autres modeles AEROCOMIépé&t humide est en revanche plus
faible dans les simulations MOCAGE (37.19 Tg[SPamue dans celles des modéles

AEROCOM en moyenne (47 Tg[S]:An Cette faible valeur du dép6t humide explique la
surestimation du temps de séjour dans nos simokt{®.3 jours) par rapport a la valeur
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relevée en moyenne dans les autres modeles (49.jdlotons que la sous-estimation des flux
de lessivage dans nos simulations a déja été misevidence dans les analyses régionales
réalisées dans ce troisieme chapitre. On peutdaris le tableau 3.2 que l'intervalle des flux de
lessivage modélisé par les differents modeles AERMCest tres important (28 a 116
Tg[S].an" selon les modéles. Les spécialistes de la modélisdu sulfate savent & ce propos
gue le flux de lessivage peut facilement servijusement pour que la charge globale de
sulfate simulée par un modéle atteigne une val@isomnable. Nous avons décidé de réaliser
des tests de sensibilité pour tenter d’optimiserelarésentation du flux de lessivage dans le
modéles MOCAGE.

3.3.2 Description du test de sensibilité

La maniere dont sont lessivés les aérosols damsoliele, et en particulier les sulfates, est
présentée dans la partie 3.1.2.4. L'efficacité ldx fle lessivage dans les nuages dépend du
taux de formation de précipitations et du contenteau liquide des nuages d’'une part, et de
I'efficacité de transfert des aérosols vers le emilprécipitant d’autre part. Les flux de lessivage
dans un modéle dépendent donc en grande partiea deahiére dont sont simulées les
évolutions des nuages dans ce modeéle, ou dansaqeeltournit les forcages météorologiques.
La sensibilité des flux et charges d’aérosols augages météorologiques est discutée dans le
guatrieme chapitre. On s’intéresse ici a la manimet est modélisée I'efficacité de transfert
(¢) des sulfates vers le milieu précipitant. Deuxdations ont été réalisées en modifiant ce
parameétree (figure 3.32), qui dépend du contenu en eau ligudds nuages (LWC), comme
I'ont observé Kasper-Giebl et al. (2000).
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Figure 3.32 : Efficacité de lessivage du Carbone@) et du sulfate (b) dans des nuages en
surfusion au Mont Sonnblick (adaptation de KaspexbGet al., 2000). Les symboles noirs
sont les observations réalisées par les auteul&®&tede a différentes dates. Les droites de
différentes couleurs correspondent aux valeursaddficients choisies pour différents tests de
sensibilité dans des simulations avec MOCAGE.

Dans la version initiale du modéle, était représentée de maniére identique pour tess |
aérosols (figure 3.32; (a) droite rouge : effitdgbour BC ; (b) droite en pointillés verts :
efficacité pour le sulfate). Un premier ajustemsut les observations réalisées par Kasper-
Giebl et al. (2000) a été réalisé (courbe en ptstirouges sur la figure 3.32.b). Cette
correction a diminué de 30% la charge globale mogesimulée pour le sulfate. C’est cette
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configuration du lessivage qui a été utilisée pa@adiser la simulation analysée au cours de ce
troisieme chapitre. Cette configuration est dénomméessivage A » dans la suite du texte.

Cependant, les analyses réalisées dans les p8rtieget 3.2 ont montré que malgré cet
ajustement, la charge en sulfate reste surestiguéege soit dans des régions polluées (Europe)
ou dans des régions ou le cycle du soufre n'estpeasirbé par les activités anthropiques
(Antarctique). La figure 3.33 montre que la valewsyenne de LWC ne dépasse pas 0.1°g.m
dans les premiéres centaines de meétres de I'atrdosphu dessus, entre 950 et 700 hPa (entre
500m et 2.5 km), elle varie entre 0.2 et 1 §emtre 60°S et 60°N, mais prend des valeurs plus
faibles aux hautes latitudes. De maniére généetlen particulier en Europe et aux hautes
latitudes ou nous avons analysé le cycle du soldrEWC est souvent faible (i.e. inférieur a
0.2 g.n?). Par ailleurs, lors des observations réaliséekpaper-Giebl et al. (2000), les valeurs
mesurées de n’étaient jamais inférieures a 0.2, méme pouraildds valeurs de LWC. Un test
de sensibilité dans lequel la valeur minimale dp@eamétre est fixée a 0.2 a donc été réalisé
(cf. courbe violette, figure 3.32.b). La configuoat de ce test est désignée par « Lessivage B »
dans la suite du texte.
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Figure 3.33 : Moyenne zonale annuelle de la corredioh des nuages en eau liquide (LWC,
en g.nt) Simulation sur I'année 2000 réalisée avec MOCABes forcages météorologiques
du modéle IFS du CEPMMT

Par ailleurs, la représentation du dép6t humidetéa igtégrée de maniére précise dans
MOCAGE pour les especes gazeuses (Josse, 2004).eEll décomposée en différentes
composantes, représentées par des paramétrisptigagjues qui ont été largement validées
pour les especes gazeuses : le lessivage sousdgesstratiformes et convectifs (Liu et al.,
2001), le lessivage dans les nuages stratiformésrdiGet Chameides, 1986) et convectifs
(Mari et al., 2000). Ces paramétrisations ont éigemen place pour les especes gazeuses en
premier lieu, mais elles sont classiquement ugbsdans les modéles pour décrire le dépbt
humide des aérosols trés solubles comme le suléate,suivent grossierement le méme
comportement physique que I'acide nitrique (HOCe type de paramétrisation est basé sur
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des concepts physiques, alors que celle que naussauilisée pour décrire le lessivage des
aérosols (Langner et Rodhe, 1991) est basée suelat®n empirique, calée sur I'observation
du transfert des aérosols vers I'eau liquide cargedans I'atmosphére. Dans cette derniere
approche, plusieurs processus qui sont pris en todgns la paramétrisation du dépot humide
pour les gaz ont été négligés dans le modéle MOCAGEst le cas du lessivage par les
précipitations solides ainsi que de la réévapanasious les nuages des espéces lessivées. Un
troisieme test de sensibilité a donc été réalia@sdine configuration dénommée « Lessivage
C », ou le sulfate est lessivé de la méme manjgie les gaz.

Les trois configurations « Lessivage A, B et C b @@ utilisées pour réaliser trois simulations
de 15 mois chacune. Pour chacune de ces simulatemnois premiers mois représentent un
temps de mise a I'équilibre, et seuls les 12 meifahnée 2000 sont analysés.

3.3.3 Sensibilité de la charge de sulfate aux wdifftes version du lessivage

Le changement de version de la paramétrisatioreskilage implique de tres fortes variations
de la charge atmosphérique du sulfate (Tableaudi&) que soit le domaine considéré. En
passant de la version A a la version B du lessiviegeharge globale passe de 1.15 Tg[S] a
0.85 Tg[S]. Cette diminution est la conséquencee’augmentation du flux de lessivage, qui
passe de 37.19 Tg[S]:Ard 37.68 Tg[S].an Notons que cette augmentation du flux de
lessivage est faible lorsque I'on reléeve sa valeute, mais que ce changement est significatif
si on le rapporte a I'évolution de la charge ddagel: la quantité lessivée augmente alors que
la charge est nettement diminuée. La charge erateuést encore plus faible dans la
configuration C (0.63 Tg[S]), avec un flux de lessje plus intense encore (38.57 Tg[Sfan
L’augmentation du dép6t humide est Iégérement cosdm par une diminution du dépbt sec
de 5 % pour le passage de la configuration A adeett5 % pour le passage de la configuration
A a C. Le temps de résidence du sulfate a I'échglsbale est de 9.5 jours dans la
configuration A, de 7 jours dans la configuratioetle 5.2 jours dans la configuration C. Que
ce soit dans une atmosphére polluée (Europe eigdgtou dans une atmosphére non polluée
(Antarctique), on constate une diminution de larghale 30% en passant de la configuration A
a B et de 50% en passant de la configuration A ®&hs les deux cas, et quel que soit le
domaine considéré, le temps de résidence est égalerdduit: En Europe, le temps de
résidence passe de 7.2 jours (configuration A)Zajéurs (configuration B) et a 4.2 jours
(configuration C). En Antarctique, il passe de 2&ir§ (configuration A) a 12.2 jours
(configuration B) et a 7.8 jours (configuration (Bn Arctique, il passe de 27.1 jours
(configuration A) a 6.9 jours (configuration B)&6.2 jours (configuration C).

Sur le domaine Antarctique considéré ici (60°S &90le passage a la version B du lessivage a
un fort impact sur le temps de résidence du sulfagassage a la version C réduit encore bien
plus le temps de résidence. Cela est vraisemblaielié a la prise en compte du lessivage par
les précipitations solides. Cet aspect semble pdrabdans un domaine qui comprend la
calotte Antarctique, ou les précipitations sontsgtee exclusivement solides. En revanche, sur
I'Arctique (60°N a 90°N), le passage de la confgjion A a la configuration B et C entrainent
des diminutions du temps de résidence du sulfatméone ordre de grandeur (de 27,1 jours
dans la version A a 6.9 jours et 6.2 jours respentent dans les versions B et C). Cela montre
gue négliger le lessivage par les précipitationgles en Arctique est moins pénalisant qu’en
Antarctique. Cependant, dans cette région a fajésipitations — et a faible valeur de LWC -,
imposere a rester supérieur a 0.2 a un impact tres fortafficacité du dép6t humide.
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Test Lessivage B Lessivage C

Lessivage A

Charge Dépot | Dépdt| Temps Chargg Dépot | Dépdt| Temps Chargg Dépot | Dépbt| Temps
humide| sec |séjour humide| sec |séjour humide sec |séjour
Domaine

Europe | 0.64 | 15.28 | 5.58| 7.2 0.48 | 16.22| 5.26| 5.5 0.36 | 16.98 | 4.76| 4.2

Antarct. | 0.035| 0.42 | 0.07123 0.024| 0.62 | 0.06] 12.2 | 0.014| 0.60 | 0.04| 7.8

Arctique| 0.12 | 145 | 0.36] 271 | 0.08 | 2.09 | 0.30] 6.9 | 0.050| 1.58 | 0.20| 6.2

Global 1.15 | 37.19| 6.64] 9.5 0.85 | 37.68| 6.17| 7 0.63 | 38.57| 5.30| 5.2

Tableau 3.3 : Charge (Tg[S]), dépdt humide et déeit (Tg[S].aft) et temps de résidence du
sulfate simulés par MOCAGE avec les configuratid@sessivage A, B et C (voir texte). Les
valeurs sont données pour les domaines Europe rétitae, Arctique et global.

3.3.4 Confrontation des simulations avec des obsiens de surface

Apres avoir analysé les variations globales dénage en sulfate et du dép6t humide associées
a des changements de la paramétrisation du lessiemgcherche maintenant a savoir si ces
variations se retrouve en surface. De plus, laditads des simulations sont comparés avec des
observations de surface dans cette section, paerndi@er quelle version du lessivage permet
d’obtenir les concentrations en sulfate les plaistes. Deux confrontations entre modéle et
observations sont réalisées, en des lieux ou lexepsus qui pilotent le cycle du
soufre different fortement : une en Europe, régjpnluée, ou les précipitations sont
majoritairement liquide, et une en Antarctique,ioségou le sulfate est uniqguement issu de
sources naturelles, et ou une part importante spitation est sous forme solide.

3.3.4.1 Comparaison des simulations et des obsenais en Europe...

La figure 3.34 confronte modéle et observationsrges concentrations de sulfate ainsi que
pour les flux de dépdt humide dans les trois caméigons différentes de lessivage (A, B et C).
Rappelons que les flux de dép6t humide simulésspaondent a la quantité de sulfate qui a été
éliminée de la colonne atmosphérique par lessiaagigessus de la station EMEP, alors que les
flux de dépbt humide observés ont été obtenus dtipfiant les flux de précipitation par les
concentrations en sulfate mesurées dans I'eau ude. ffes deux variables sont directement
comparables, a I'erreur pres du modele qui nédédait qu'une particule de sulfate peut étre
adsorbée par une goutte d’eau puis transportéedmalement avant d’étre déposée au sol.

En surface, les différences de concentration efatsuéntre les simulations réalisées avec les
configurations de lessivage A et B est minime. EBvanche, les concentrations de sulfate en
surface sont mieux simulées dans la configuratetedsivage C (le coefficient de corrélation
R augmente, et I'erreur quadratique diminue, ¢ure 3.34). En ce qui concerne les flux de
dépb6t humide, le changement relevé lors du pas$adge configuration A a la configuration B
est minime. Lors du passage a la version C duviegsj le flux de dép6t humide simulé est
fortement modifié. Ces modifications induisent @ameélioration de la concentration de sulfate
simulée en surface. Cependant, les flux de dépdidrisimulés restent trés éloignés des flux
observés.
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On reléve par ailleurs sur la figure 3.34 que lacemtration en sulfate est en général sur-
estimée en Europe du Nord alors qu’elle est miegpraduite en Europe du Sud. Cette
tendance se retrouve dans les trois simulations de® configurations de lessivage différentes.
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Figure 3.34 : Concentration (colonne de gauchepgfS].m") et flux de lessivage (colonne de
droite, en mg[S].M.jour™) de sulfate. Valeurs observées (réseau EMEP) délisge
(MOCAGE) en surface sur I'année 2000, dans lesigardtions de lessivage A, B et C. Les
symboles en bleu correspondent aux stations d’EudbpNord, et celles en rouge aux stations
d’Europe du Sud. Pour chacun de ces domainesgefficients de corrélation (R) et les
erreurs quadratigues moyennes (EQM) sont donndémendes graphiques. Les flux de
lessivage observés ont été obtenus en multipkenfilix de précipitation par la concentration
en sulfate mesurée dans les gouttes de pluiedliede lessivage modélisés correspondent a
la quantité de sulfate adsorbée par les gouttedatfeau nuageuse, tel que décrit dans la partie
3.1.2.4.
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3.3.4.2 ... eten Antarctique

La figure 3.35 présente les concentrations de teulédbservées et modélisées a Dumont
d’Urville pour I'année 2000. Contrairement aux cargisons réalisées en Europe, le
changement de la version du lessivage impligue mbitantes modifications des
concentrations de sulfate en surface. Si elles deuk fois plus grandes dans la simulation
réalisée avec la configuration A, elles diminueatl® % environ en passant a la configuration
B. L’Antarctique étant une région avec de faibleseurs de LWC (figure 3.33), minimiser le
coefficiente par 0.2 dans la paramétrisation du lessivage (expee B) a un impact significatif
dans cette région. Avec la configuration C, les cemtrations observées sont trés bien
reproduites par le modele. Le faible nombre dobsgons dans cette région, tant des
concentrations de sulfate que de flux de lessivaged délicat les conclusions quant a
I'efficacité du modele. Cependant, la configuratia lessivage C est la seule qui prend en
compte le dépbt humide par les précipitations esselglace. Il apparait donc primordial de
représenter ce processus pour décrire correctdmeptle du soufre dans les régions ou la part
des précipitations solides est importante.
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Figure 3.35 : Concentration de sulfate (ng[SO4f)ra Dumont d’Urville observée (réseau
CESOA) et simulée par MOCAGE avec trois paramétiaea du lessivage.
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3.3.5 Conclusion sur le choix de la paramétrisatiotessivage

Nous avons testé dans cette étude trois configmstde lessivage différentes. Le passage
d’une configuration & une autre engendre de fortegification de la charge globale de sulfate.
Il induit des variations de la concentration ddatel en surface qui se sont avérées relativement
faibles en Europe et fortes en Antarctique. Laés@ntation de Langner et Rodhe (1991) est
pertinente pour décrire le lessivage lorsqu’ellecaéee de maniére fine sur des observations.
Dans notre cas, l'efficacité de transfert de I'a®tovers les gouttelettes d’eau nuageuse,
paramétre-clé dans la description de Langner eh®¢1991), est calée grace aux observations
de Kasper-Giebl (2000). La charge de sulfate glwbahulée par MOCAGE, alors égale a 0.84
Tg[S], est du méme ordre de grandeur que cellendedeles AEROCOM (0.7 Tg[S] en
moyenne dans un intervalle de 0.3 a 1.2 Tg[S]).e@dpnt, dans cette configuration, la
concentration de sulfate simulée est surestimée serface. Cette surestimation est
moyennement forte en Europe, mais trés importam#é&ngarctique.

La troisieme configuration de lessivage n’aspriori pas adaptée au lessivage des aérosols,
puisqu’elle a été mise au point pour le lessivags dspéces gazeuses en premier lieu.
Cependant, elle est couramment appliquée pourdegples trées solubles comme le sulfate.
Cette configuration représente le processus dévéggs de maniére assez détaillée, elle tient
compte de deux processus qui ne sont pas déenis ks deux versions précédentes: la
restitution a l'atmosphere des espéces chimiquedenaes dans les gouttelettes d’eau
évaporées sous les nuages, et le lessivage parédemitations solides. En utilisant cette
configuration de lessivage, la charge globale diateusimulée est égale a 0.63 Tg[S], valeur
légerement inférieure a la moyenne des modeles AER® (0.7 Tg[S]). De plus, la
concentration de sulfate modélisée a la surfacEutepe et de I’Antarctique est plus réaliste
avec la configuration C qu’avec les configuratidnst B. Le dép6t humide simulé en Europe
est cependant surestimé, et ne semble pas plusteéglie dans les autres configurations (cf.
Fig. 3.34).

Dans la suite de ce travail de thése, les simuiatidu sulfate ont été réalisées avec la
configuration de lessivage B. Ce choix semble psealla qualité des simulations des
concentrations de sulfate en surface, qui aurait anhéliorée avec la configuration C.
Cependant, nous avons vu que cette amélioratiah exapartie « artificielle », les flux de
lessivage simulées étant toujours aussi peu comlearaux flux observés. Physiquement, il
semble plus adapté de décrire le dépdt humide Ifatesavec la méme approche que les autres
aérosols plutdt qu'avec I'approche mise en plaag# pes especes gazeuses. En revanche, il est
évident que la paramétrisation du lessivage dessaky doit encore étre affinée dans le futur.
Le lessivage par les précipitations solides delsmlment étre pris en compte. L'efficacité de
transfert des aérosols vers le milieu précipitawrd étre calée sur des observations du méme
type que celle de Kasper-Giebl (2000), pour chatype d’'aérosol, mais aussi pour les
différents type de nuage. Des confrontations avex abservations de la concentration de
sulfate en altitude doivent aussi étre réaliséas périfier si le lessivage est correctement
modélisé sur toute la hauteur de I'atmosphére. déaemble de ces améliorations de la
représentation du lessivage dans les modeles tegeanettre de réduire I'incertitude sur
I'estimation de la charge globale en sulfate.
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Synthése du chapitre 3

Le modéle présenté dans le deuxieme chapitre autéige pour réaliser des simulations
globales de plusieurs années du carbone-suie, Ifateset des poussieres désertiques. Le
chapitre 3 est ciblé essentiellement sur I'étudesdiate, aérosol pris en compte depuis peu
dans MOCAGE. Au cours de ce chapitre, la chargaénsol ainsi que ses variations intra- et
inter-annuelles a été analysée en Europe, en Aigaec et en Arctique. Analyser une
simulation de I'aérosol dans diverses régions eshayen efficace pour appréhender en détail
les processus physico-chimiques qui déterminemtecentration atmosphérique en aérosol.
Ces processus pouvant varier d’'un endroit a I'adtreglobe, cette approche permet aussi de
mettre en exergue les atouts et les défauts dulmatisé pour les simulations.

La principale source de soufre en Europe, régi@s tpolluée, provient des émissions
anthropiques de SOLa charge de sulfate simulée en moyenne surd@méEurope (30°W-
40°E/30°N-85°N) atteint la valeur élevée de 5.4 ®gfi>. En Europe, cette charge de sulfate
a un cycle annuel trées marqué, malgré des émisd®I®) a peu prés constantes au cours de
'année. Ce cycle est induit par les variations@aniéres de I'oxydation en phases aqueuse et
gazeuse du SO Dans cette région le sulfate est éliminé de laphére par trois puits
principaux, qui sont, du plus actif au moins adafdép6t humide, le transport de sulfate vers
d’autres régions, et le dépbt sec.

L’'atmosphére Antarctique est épargnée par la potuainthropique. La charge de sulfate
atteint 1.22 mg[S].M en moyenne aux latitudes supérieures & 60°S dasimulations. Elle
est issue de I'oxydation du DMS océanique. Ellsspnée aussi un cycle annuel marqué, lié au
fortes variations saisonnieres des émissions de .CD&Sla méme maniéere qu’en Europe, le
principal puit de sulfate est le dépdt humide, spar le transport en dehors de ces régions,
puis par le dépbt sec.

En Arctique, les émissions anthropiques de dioxdelesoufre sont tres faibles. Cependant, la
charge de sulfate est relativement élevée, attetgh@ mg[S].if en moyenne aux latitudes
supérieures a 60°N dans nos simulations. Le trahsfgosulfate vers ces régions, premiere
source de cet aérosol dans I'atmosphére Arctigx@jqeie cette valeur élevée. La deuxieme
source de sulfate dans cette région est I'oxydadiomlioxyde de soufre par voie aqueuse, ce
gaz étant lui-méme transporté dans I'atmosphéréiqire depuis les régions polluées situées
plus au Sud. Le dépbt humide est aussi le puit mtaj@ de sulfate en Arctique. Par ailleurs,
'atmosphere Arctique est aussi alimentée en carisume et en poussieres désertiques, par les
mémes processus de transport mis en évidence gsulfate.

Les faibles précipitations caractéristiques destdsalatitudes expliquent les faibles taux de
lessivage du sulfate simulés dans ces régions. Eettg raison, le temps de résidence du
sulfate dans I'atmosphére simulé par MOCAGE ess @levé aux hautes latitudes qu’aux
moyennes latitudes. Cependant, nous avons vu as deuce troisieme chapitre que le temps
de résidence du sulfate est surestimé dans ledations réalisées avec MOCAGE, ce qui a
clairement été associé a une sous-estimation abesldl lessivage simulés dans le modele.

Pour cette raison, des tests de sensibilités @im&nés avec différentes configurations de
lessivage. Cela a permis d’optimiser la représemtate ce processus dans le modéle. Au vu
des analyses régionales réalisées dans ce chdpitoencentration en aérosol apparait par
ailleurs trés liée aux conditions météorologiqusur cette raison, la sensibilité des
simulations aux forcages météorologiques est aéalgans le quatrieme chapitre, avant une
évaluation de la charge globale de I'ensemble dassals.
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Chapitre 4 : Evaluation des concentrations atmospdriques en
aerosol a I'eéchelle planétaire

Au travers d’analyses régionales de nos simulatidasonfrontations de ces simulations avec
des observations et d’'un test de sensibilité sladgivage, le troisiéme chapitre de cette thése a
permit de mettre en évidence les processus-clésraie en compte dans la modélisation de
I'aérosol atmosphérique. La principale source d&audans I'atmosphere est I'oxydation du
SO, par voie aqueuse, et son principal puits est pdBumide. Ces deux processus sont trées
dépendants de I'humidité et des précipitations. dles, le transport de cet aérosol par les
courants atmosphériques induit de fortes variatispatio-temporelles de la concentration
atmosphériqgue en sulfate. La simulation du champosphériqgue de sulfate est donc
nécessairement tres dépendante de la représentisronditions météorologiques dans le
modeéle. On peut s’attendre a ce gu'il en soit denm@our la modélisation des aérosols de
carbone-suie et de poussieres désertiques.

Ce quatrieme chapitre est introduit par une symthdss travaux de Martet (2008), qui a
confronté des simulations globales de I'aérosolosphérique réalisées avec MOCAGE avec
les simulations réalisées dans le cadre du profER@COM. A la suite du travail de Martet
(2008), des moadifications ont été apportées damaddele MOCAGE. La représentation de
I'aérosol sulfaté a notamment été intégrée au neod&ktte nouvelle version, que nous avons
utilisée pour réaliser les expériences décriteg@us de ce chapitre a été présentée dans le
deuxiéme chapitre.

Dans ce quatrieme chapitre, les simulations glabdéel’aérosol réalisées avec MOCAGE sont
évaluées au travers de deux approches : une étuskngibilité des simulations MOCAGE aux
champs météorologiques, et une comparaison degeshan aérosols simulées par MOCAGE
et 4 modeéles ayant participé au projet AEROCOMteCdbuble comparaison a pour objectif
de quantifier les écarts de charge en aérosol desesimulations réalisées avec des forcages
météorologiques différents, et de déterminer si @earts sont aussi importants que ceux
relevés entre des simulations réalisées par deudele® différents.

Au final, la simulation MOCAGE dont la configuraticemble la plus pertinente est analysée
pour établir un bilan global de la charge et défgidints puits et sources d’aérosols.
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4.1 Premiére évaluation des simulations de I'aérosatmosphérique avec le
modele MOCAGE (Martet, 2008)

4.1.1 Description détaillée des expériences AEROCOM

Le projet AEROCOM a pour objectif de comparer denutations globales de l'aérosol
atmosphérique réalisées par différents modeéles.updppar nombre d’observations, cet
exercice est I'outil idéal pour évaluer la concatitm atmosphérique en aérosol et mettre en
évidence les atouts — et les défauts — des modéle®s pour ces simulations. Cela devrait
étre un moyen efficace pour améliorer la représiemtales processus physico-chimiques en
jeu dans les modéeles. Les principaux processudajuent étre pris en compte - dans les CTM
pour la simulation de I'évolution des aérosols -dans les MCG pour I'étude de leur impact
sur le climat — sont les suivants :

* Emissions

» Advection, transport convectif et diffusion

» Dépobt sec et humide, sédimentation

» Chimie homogeéne et hétérogene

» Granulométrie

» Coagulation ou condensation des différentes espitesques a la surface de I'aérosol
» Hygroscopicité et interactions avec les nuages

 Propriétés radiatives des aérosols

L’évaluation des simulations réalisées dans le eatir projet AEROCOM a été largement
utilisée dans le cadre de I'écriture du rapport@R@007). La connaissance de la communauté
scientifique actuelle au sujet des processus décrtlessus est synthétisée dans le premier
chapitre de cette these. La plupart des modelent gyarticipé au projet AEROCOM ne
prennent pas en compte tous ces processus. Cepelagaprincipaux puits d'aérosols - le
dépbt sec, le lessivage et la sédimentation -j guns les principales sources - les émissions
directes ou les réactions chimiques — sont négessant représentés dans les modéles. Dans le
cadre du projet AEROCOM, différentes expériences &g réalisées. Chaque expérience
réalisée par les modéles ayant participé a cetcieeedure au moins une année entiére, de
maniére a couvrir le cycle saisonnier de la chame@eérosols. Une expérience a été réalisée
sur 'année 2000, dénommée « expérience A », dapglle chaque modéle utilise son propre
inventaire d’émissions (Textor et al., 2006). Padparer les incertitudes provenant des
émissions de celles liées a la représentation gdeegsus physico-chimiques, une deuxieme
expérience a été conduite, dans laquelle chaquelmadilise I'inventaire d’émissions évalué
pour I'année 2000 par AEROCOM (Textor et al, 200Cktte expérience est dénommée
« expérience B », alors qu’une expérience équit@lemenée avec un inventaire commun a
tous les modéles mais cette fois-ci représentatiigériode pré-industrielle (année 1750) a été
conduite sous la désignation d’ « expérience PRE ».
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4.1.2 MOCAGE versus AEROCOM AetB

Une analyse des concentrations en aérosols a lféghleanétaire simulées par MOCAGE a

déja été réalisée par Martet (2008). Ce travaibts@ncentré sur I'étude des poussieres
minérales, des sels marins et du carbone-suie. pBramétrisation de I'arrachement

dynamique des poussieres minérales (Marticorerah,e1995 et 1997), ainsi que la prise en
compte des sels marins et de leur caractére hygpmgee ont été intégrés dans MOCAGE.

L’ensemble des simulations réalisées par Marte0gp®nt été réalisées avec les forcages
météorologiques issus du modéle de prévision ARPEGE

Dans le cadre de I'étude de Martet (2008), une @raigon a été réalisée entre les simulations
réalisées avec le modéle MOCAGE et celles réalidéas le cadre des expériences A et B du
projet AEROCOM. On rappelle que la « diversitd entre les modeles AEROCOM est définie

dans Textor et al. (2006) comme I'écart-type hmedele normalisé par la moyenne des
modeles :

0 = o[résultat/(moyenne de tous les modele$do [%0]

Les deux paragraphes suivants synthétisent lekatssabtenus par Martet (2008).

4.1.2.1 Comparaison avec I'expérience A du projetBROCOM

Martet (2008) a réalisé une simulation avec MOCA&Esuivant les consignes données dans
le cadre A de I'exercice AEROCOM, c’est a dire aViewentaire d’émissions de son choix.

Dans le cadre de cette expérience, la charge meyginbale en poussieres désertiques simulée
par MOCAGE (1.91 Tg) est plus faible que dans lgses modeles AEROCOM (22.70 Tg en
moyenne ;0=40%). Dans cette simulation, les émissions de geres désertiques sont
calculées par le modéle. Les épisodes de soulévedeepoussiéres minérales simulés par
MOCAGE, associés a des vents intenses au dessuesiess, ont été largement validés grace
a des images satellites et a des observationsuin#ssemble donc que ce soit les émissions
« de fond », associées a des vents faibles, quireoms actives et qui expliquent la faible
valeur de la charge en poussieres minérales darsnrilations réalisées avec MOCAGE par
rapport a celle qui est simulée dans les autreseltasdAEROCOM. Cela est di au choix du
diameétre des particules et du seuil a partir dudesl poussiéres sont soulevées dans la
paramétrisation du modele. Ce seuil pilote fortemien flux d’émissions de poussiéres
désertiques. Ce flux reste toutefois trés varialdas I'ensemble des modéles AEROCOM
ayant participé a I'expérience A.

En ce qui concerne le carbone-suie, les différedtEaissions d’un modeéle a l'autre sont plus
faibles que pour les poussiéres (moyenne de 11@@nT d=10%). Dans le cadre de
'expérience A, les émissions utilisées pour le eledMOCAGE sont les émissions de
l'inventaire « Global Emissions Inventory ActivitGEIA), égales & 13.94 Tg.-anElles sont
légerement supérieures a celles des autres modelesharge en carbone-suie simulée par
MOCAGE (0.637 Tg) est par contre largement supégieula moyenne de celles simulées par
les autres modeles (0.3 T§540%).
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4.1.2.2 Comparaison avec lI'expérience B du projetBROCOM.

Martet (2008) a aussi réalisé des simulations aviE@CAGE en suivant les consignes
proposées par AEROCOM lors de I'expérience B. QupeHle que dans cet exercice, chaque
modele doit réaliser une simulation avec les émigsspréconisées par le projet AEROCOM.
Avec des émissions identiques, la moyenne de legehen poussiére désertiques simulée par
les modeles AEROCOM est de 21.3 BgZ1%). La charge en poussiéres minérales simulée
par MOCAGE dans le cadre de I'expérience B (12.D 85§ du méme ordre de grandeur que
celles des autres modeles alors qu’elle était mete inférieure a celle des autres modeles dans
le cadre de I'expérience A.

La charge moyenne de carbone-suie simulée par teeles AEROCOM dans le cadre de
'expérience B est égale a 0.2=@6%). Celle simulée par MOCAGE (0.19 Tg) est dumaé
ordre de grandeur. Martet (2008) met cependantantde fait que le carbone-suie a un temps
de résidence plus élevé dans les simulations MOCASE jours) que dans la moyenne des
modéles AEROCOM (7 joursd=26%).

Martet (2008) analyse par ailleurs une simulaties sels marins et constate que dans le cadre
de I'expérience B, la charge simulée par MOCAGEQ&3)) est prés de 3 fois supérieure a la
moyenne simulée par les autres modeles AEROCOM/ (T8.; 6=31%). Martet (2008)
attribue cette surestimation a la sous-estimati@s @récipitations issues des analyses
ARPEGE, qui induit elle-méme une sous-estimatiorfldy de lessivage de sels marins. Ce
biais dans les précipitations aurait aussi un irhpac le temps de résidence du carbone-suie,
surestimé a cause de la sous-évaluation du fluestivage de cette espéce. Des simulations
réalisées avec d’autres forcages météorologiquespoamment des précipitations plus
réalistes, sont analysées dans la suite de cethapi
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4.2 Variabilité de la charge en aérosols simulée pMOCAGE et les
modeles AEROCOM

Plusieurs modifications ont été apportées au cO@CMGE depuis les simulations réalisées
par Martet (2008). La nouvelle version que nouBsotis est détaillée dans le chapitre 2. Le
principal changement constitue la prise en comptéarosol sulfaté, qui a nécessité la mise
en place d'un schéma chimique décrivant le cycle stwfre, et l'adaptation de la
paramétrisation du lessivage pour cet aérosolaiaurs, les simulations de Martet (2008) ont
été réalisées avec une grille « GLOB22 » alorslgsi@ouvelles simulations sont réalisées sur
une grille « T42 ». En ce qui concerne les poussi&ésertiques et le carbone-suie, peu de
modifications ont été apportées au modele. L'ensemés simulations analysées dans la suite
de ce chapitre a été réalisé avec l'inventaire &simns AEROCOM. Martet (2008) a utilisé
les forcages meétéorologiques issus des analysematiele de prévision ARPEGE. Les
expériences analysées au cours de ce chapitre téntéélisées avec différents forcages
météorologiques.

Dans ce chapitre, on compare aussi les simulatiésssées avec MOCAGE avec celles de 4
modeéles ayant participé au projet AEROCOM. Ces hesdé®nt été choisis pour leurs

caractéristiques tres variables (cf. tableau 4.43.modéles LSCE et LOA sont des MCG, alors
que les modeles MOZGN et TM5 sont des CTM, utilisdifiérents forcages météorologiques
(TM5 utilise les forcages du modéle CEPMMT, alotee (MOZGN utilise des forcages du

modeéle CCM 2.5). Ces modeéles représentent la chamesphérique de maniere plus ou
moins détaillée. Les modeles LOA et MOZGN représenles distributions d’aérosols par des
« classes » de tailles différentes, alors que lexlales LSCE et TM5 décrivent ces

distributions avec une représentation log-normale.

Modele Type Résolution Résolution Repr.  Chimie
(+Forcage si CTM) horizontale verticale granulo.

LSCE MCG 96x72 19 Modes Chimie interactive
o (modéle INCA ;
3.75%2.5° O Hauglustaine et al, 2004

LOA MCG 96x72 19 Classes Schéma soufio(cher et

. al., 2002 ; oxydants
3.75%2.5° © prescrits Pham et al., 1995

MOZGN CT™M 192x96 28 Classes Chimie interactive
(modele MOZART,

(analyses CCM 2.5, cf.1.9%x1.9° o-P Horowitz et al, 2003

Brasseur et al., 1998

TM5 CT™M 60x45 25 Modes  Chimie interactive
(analyses CEPMMT,  g°x4° o-P (rlnozdo‘z']‘; TM3,Jeuken et
cf. Krol et al., 2005 a

MOCAGE CTM 128x64 47 Classes Schéma souffehém et al,

1995 ; oxydants prescrits

2.81%2.81° 0 (Teyssédre et al., 20p7

Tableau 4.1 : Principales caractéristigues du meddlOCAGE et des modéeles AEROCOM.
(voir Textor et al., 2006 pour plus d’'informatiossr les modeles AEROCOM).
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4.2.1 Mise en place d’expériences de sensibiliggatiamps d’aérosols aux
champs météorologiques

La concentration en aérosols est trés sensiblecharmps météorologiques utilisés dans les
simulations. Ceux-ci peuvent varier significativetheentre deux modéles de prévision
météorologique ou entre un modele météorologiquaanhodele de climat. Etudier la réponse
de la concentration en aérosols a des variatioasdeditions météorologiques constitue une
étape importante avant I'étude des rétroactionsptexes entre aérosols et systéme climatique.
Dans cette optique, 3 simulations ont été réalisdex différents champs météorologiques
forcant MOCAGE : une premiére simulation a étéiséal avec les analyses du modele de
prévision ARPEGE de Météo-France (expérience déneenaiPrévision ARPEGE », PA), une
deuxieme avec les analyses du modele IFS du CEPK&Mdérience appelée « Prévision avec
forcage du Centre européen », PC), et une deraiéee les forcages du MCG ARPEGE-
Climat (expérience désignée « ARPEGE-Climat », AlBans la suite de ce chapitre, ces 3
simulations sont évaluées et comparées a cellesoquiété réalisées dans le cadre de
'expérience B du projet AEROCOM. L’analyse estlisgge dans les trois sections suivantes,
d’abord pour le sulfate, puis pour le carbone-sgiienfin pour les poussieres minérales.

4.2.2 Le sulfate

La tableau 4.2 expose les différents termes dunlglabal de sulfate dans les simulations de
MOCAGE réalisées avec des forcages meétéorologigliéérents, ainsi que dans quatre
modeles ayant participé au projet AEROCOM. Les ddarieres colonnes de ce tableau
présentent la moyenne et la «diversité », défaaas la partie 4.1.2, de I'ensemble des
modeles qui ont participé a I'exercice B.

La simulation « PA » a été réalisée avec la caoméition de lessivage A présentée dans le
chapitre 3. Il n’a malheureusement pas été posdites le cadre de ce travail de réaliser une
simulation forcée par les analyses ARPEGE avec dafiguration de lessivage B. La
simulation « AC » a été réalisée avec la configonatde lessivage B. Afin de pouvoir
comparer les différences entre les simulationscase uniguement au changement de forgage
météorologique et non pas aux différentes reprasens du lessivage, deux expériences
« PC » sont présentées dans le tableau 4.2 : taigne d’entre elles a été réalisée avec la
configuration de lessivage A et l'autre avec lafiguration de lessivage B. Dans cette section,
les deux simulations « PC » sont respectivemerngaéss « P& » et « P@ ».

La charge de sulfate simulée par MOCAGE est rédpiessiment de moitié lorsque I'on passe
de la simulation « PA» a « RG® ol « AC » a « PE». Le passage de la configuration du
lessivage A a B diminue d’environ 30% la chargebgle en sulfate dans les simulations
forcées avec les analyses du modéle du CEPMMT iffexehce de charge de sulfate entre les
simulations forcées par les analyses du modela@asion ARPEGE et par ARPEGE-Climat
est d’environ 30%. On peut donc supposer que céffierence est essentiellement expliquée
par le changement de configuration de lessivagiéiséitdes forcages du modéle de prévision
ARPEGE ou d’ARPEGE-Climat a donc un impagpriori relativement faible sur la simulation
de la charge globale de sulfate. Cependant, latfté relative des différents puits de sulfate (et
notamment le rapport du dépdt humide sur la somesepdits, W/(W+S+D) dans le tableau
4.2) diminue en passant de I'expérience « PA » RCx» mais augmente en passant de
'expérience « AC » a « RG». On restera prudent sur les comparaisons egdrgimulations

« PA » et «<AC ».
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Le temps de résidence du sulfate élevé dans laglations « PA » et « AC » (16.9 et 10.6
jours) explique que malgré une production chimigles faible (49.4 et 47.5 Tg[S].dhque
celle de la moyenne AEROCOM (54.7 Tg[S]*ana charge de sulfate est élevée par rapport &
celle relevée dans les autres modeles. En revateloharge est significativement diminuée
lorsque I'on utilise les forcages météorologiquesGEPMMT et devient alors proche de la
moyenne AEROCOM (0.70 Tg[S] dans I'expérience ¢ BL Cette diminution est reliée a une
diminution de la production chimique qui passe @&4Tg[S].af' dans la simulation « AC » &
42.8 Tg[S].ait dans la simulation « RG>. Elle est aussi renforcée par une diminution du
temps de résidence du sulfate qui atteint 7 joarssda simulation « R{». Cette diminution

du temps de résidence du sulfate est nécessairemeénite par une augmentation de
I'efficacité du lessivage avec les champs métégiglees du modéle du CEPMMT. Notons
qgue le temps de résidence simulé dans les expésen®A » et « AC » est clairement sur-
estimé, alors que celui simulé dans I'expérienB&« » est plus proche de la réalité.

La charge de sulfate simulée par le modele TM59(0d4[S]) est largement inférieure a la
moyenne des charges simulées par les modéles AERDOO0 Tg[S]), ce qui est expliqué
par le faible temps de séjour du sulfate (3.5 jpamsulé dans ce modele. La charge simulée
par le LOA (0.98 Tg[S]) est supérieure a la moyeABRROCOM, cela étant induit par une
production chimique trés forte (77 Tg[S]8nLes deux autres modéles considérés dans cette
analyse simulent une colonne moyenne de sulfatérééwent supérieure a la moyenne
AEROCOM (0.88 et 0.87 Tg[S] pour les modeles LSECEO®ZGN respectivement).

MOCAGE | MOCAGE | MOCAGE | MOCAGE | LOA | LSCE | MOz TM5 Moy. | Aeroc.
(analyses | (analyses | (analyses| (ARPEGE- .
ARPEGE) | CEPMMT) | CEPMMT) |  Climat) Aeroc. | & (div.)
(Less. A) | (Less.A) | (Less.B) (Less. B)
“PA” “PC,” “PCg” “AC”
Charge (Tg[S]) 2.26 1.15 0.85 1.42 0.98| 0.88] 0.87  0.4¢ 0.7 24
Prod. chimique
gazeuse 10.74 9.62 9.64 10.37 21.0 21.7 N.C, 12.( - -
(Tg[S].ar)
Prod. chimique
aqueuse 38.63 33.00 33.15 37.11 56 35 N.C. 39 - -
(Tg[S].ar)
Prod. chimique
'iotale (Tg[Sl.ah| 49.4 42.62 42.8 475 77 56.7| N.C. 51 54.7 23
)
Dépbt humide 4
(Tg[S]_anl) 44.36 37.19 37.81 38.81 78 52 N.C. 51 47.3 24
Depot sec total | 43 6.67 6.23 9.94 ~0| 742 Nc| o058 68 29
(Tg[S].an’)
\(/(%§W+S+D) 90.1 84.8 85.9 79.6 100 87.5 N.C. 99 86.4 5
Temps de 16.9 9.6 7 10.6 4.6 54| NC.| 35 45 18
résidence (jours

Tableau 4.2 : Charge, sources, puits, rapport disieage sur la somme des puits
(W/(W+S+D), avec W : dép6t humide, S : Sédimentafip: dépbt sec) et temps de résidence
du sulfate dans les simulations de MOCAGE et datelas AEROCOM. NB : Le dépdt sec

total est égal a la somme du dépbt sec et de liansddation.
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Les figures 4.1 et 4.2 montrent les colonnes efrlegennes zonales de sulfate simulées dans le
cadre des trois expériences « PA », « PC » et « Adihsi que par des modeéles ayant participé
au projet AEROCOM. On rappelle que I'expérience’ofa été réalisée avec la configuration
de lessivage A alors que les deux autres expésgemueéte réalisées avec la configuration de
lessivage B. Les principales zones ou la chargsulfate est élevée a cause des émissions
anthropiques de SO2 se retrouvent dans toutesniesasions. On constate peu de différences
dans les panaches de sulfate simulées au desdissigeet de I’Amérique du Nord par les
différents modeles. En revanche, le panache datesusimulé au dessus de I'Europe s’étend
largement au Sud de I'Europe dans les modeles djetpAEROCOM, alors qu'il reste
relativement confiné sur 'Europe dans MOCAGE. laneentration de sulfate dans la zone
inter-tropicale est plus faible dans les simulaio@alisées avec les modeles MOCAGE, TM5
et MOZGN que dans celles réalisées avec les antogieles (cf. Fig. 4.1 et 4.2). Par alilleurs,
les simulations réalisées avec MOCAGE décriventatdsnnes de sulfate plus fortes que les
autres modeles aux hautes-latitudes. Cela estdd#id processus qui sont plus actifs dans les
simulations réalisées avec MOCAGE que dans celdisees avec les autres modéles : la
production de sulfate issue de I'oxydation du DM&anique, et le transport de sulfate des
régions polluées vers les hautes latitudes. Dansiteulations réalisées avec MOCAGE et les
forcages ARPEGE (expériences « PA » et « AC »)uksitions dans lesquelles la charge de
sulfate est sur-estimée, cette caractéristiquexesterbée ; la colonne de sulfate aux hautes
latitudes Nord est alors exagérément élevée (Figb4et 4.1.c). Notons que d’'un modéle a
l'autre, le transport de sulfate vers les hautetities est toutefois assez variable.

Dans plusieurs des simulations décrites ici, léasellanthropique dépasse les hautes couches de
la tropospheére et est alors transporté le lon@dmpopause au dessus de I'ensemble du globe
(cf. figure 4.2). C’est le cas de la simulation A ¥, dans laquelle la charge de sulfate était
largement surestimée, ainsi que des simulatiorisdAiet du LSCE. Les simulations « PC » et
celles réalisées par le modele MOZGN ne présep@nicette caractéristique. Le transport de
sulfate anthropique dans la stratosphére est plaimme exagéré dans la simulation « PA ».
Cependant, il est difficile de savoir si celui ggt mis en évidence dans les simulations des
modeles LOA et LSCE, plus modéré que celui de Beigmce « PA », est représentatif de la
réalité.
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Figure 4.1 : Moyenne sur I'année 2000 de la colodaesulfate (mg[S].f#) simulée par
MOCAGE (avec trois forcages météorologiques difftseet par 4 modeles AEROCOM.
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Figure 4.2 : Moyenne zonale sur 'année 2000 déasel(pg[S].nT) simulée par MOCAGE
(avec trois forcages météorologiques différentgaet4 modeles AEROCOM.
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4.2.3 Le Carbone-suie

Le tableau 4.3 présente les termes du bilan deonarbuie simulés par MOCAGE et par les
modéles AEROCOM. Contrairement au sulfate, la mé&emsion du lessivage a été utilisée
pour le carbone-suie dans I'ensemble des simuktiéalisées avec MOCAGE. On rappelle
gue cet aérosol est un aérosol primaire, émis tdiment en surface, et considéré inerte
chimiquement dans nos simulations. La charge dsooarsuie simulée par MOCAGE dans les
expeériences « PA » et « AC » (respectivement 0.228.225 Tg) est supérieure a celle
simulée par les modeéles du projet AEROCOM (0.2 Agneyenne). De la méme maniére que
pour le sulfate, cela est di au temps de résiddna@rbone-suie, qui est nettement plus long
dans les simulations « PA » et « AC » que dansalgses simulations. Dans I'expérience
« PC », le temps de résidence du carbone-suie segtérieur a celui des autres modéles
AEROCOM, mais il est tout de méme largement rédonduisant une charge de carbone-suie

de 0.196 Tg, valeur proche de la moyenne des model@rojet AEROCOM. On constate que
le rapport entre dépodt sec et dépbt humide estvmdable d’un modéle a I'autre. Certains
modeles comme le LOA et le TM5 considéere que cetsaé est éliminé de 'atmosphére de
maniére quasi-exclusive par le dépdt humide. Dé&sjtcomme le LSCE ou MOCAGE,
considére qu’au moins 30% du dépodt est réalisédgpapie séche. Ce rapport varie aussi
fortement selon le forcage météorologique utilisdglles simulations MOCAGE : 70% du
dépbt concerne le lessivage dans I'expérience z,P#ors que ce pourcentage descend en
dessous de 60 pour les expériences « PC » et « PEsbdifficile d’évaluer la valeur réelle de
ce pourcentage, le caractere hydrophile du carkbameévoluant au cours du séjour de cette
espece dans l'atmosphére. Ces propriétés restehtconaues. On constate ici que cette
incertitude est encore renforcée par sa forte digere aux champs météorologiques.

MOCAGE | MOCAGE | MOCAGE | LOA | LSCE | MOZ | TM5 | Mean | Median| Aeroc.
(analyses | (analyses | (ARPEGE- .
ARPEGE) | CEPMMT) |  Climat Aeroc. | Aeroc. | 3 (div.)
“PA” “PC” “AC”
Charge (TQ) 0.228 0.196 0.225 0.158 0.177 0.179 0.123 012 g2 6 2
Dépo6t humide 4.90 451 4.27 7.818 5760 N.C. 7.585 6.2 6,2 1
(Tg.an
Dépbot sec total 2.8 3.22 3.45 N.C. 1.94( N.C 0.244 1.6 15 38
(Tg.an)
W/(W+S+D) 70 58 55 100 74 N.C. 97 79.8 80.0 10
(%)
Temps de 10.8 9.2 10.6 7.4 8.4 8.4 5.7 7.6 7.2 26
résidence (jours

Tableau 4.3 : Charge, sources, puits, rapport disieage sur la somme des puits
(W/(W+S+D), avec W : dép6t humide, S : Sédimentafip: dépbt sec) et temps de résidence
du carbone-suie dans les simulations de MOCAGE&nadodeles AEROCOM. NB : Le dép6t
sec total est égal a la somme du dépét sec et siédianentation.

L’allure des panaches de carbone-suie varie peneddimulation MOCAGE a une autre (cf.

figures 4.3 et 4.4). Elle differe aussi peu ente simulations réalisées avec les modéles
AEROCOM que nous avons considérés dans cette ée. surtout I'intensité des panaches
qui varie selon les simulations, en fonction denkniere dont sont représentés les processus de
dépobt sec et humide dans les modeles.
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Figure 4.3 : Moyenne sur I'année 2000 de la colodaearbone-suie (mg:Hsimulée par
MOCAGE (avec trois forcages météorologique difféspat par 4 modéles AEROCOM.
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Figure 4.4 : Moyenne zonale sur 'année 2000 déoae-suie (pg.i) simulée par MOCAGE

(avec trois forcages météorologiques différentgaet4 modeles AEROCOM.
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4.2.4 Les poussieres désertiques

La charge de poussieres minérales simulée danslssexpériences réalisées avec MOCAGE
est plus faible que la charge moyenne des modé#¥XCOM (respectivement 13.21, 15.43 et
16.01 Tg dans les simulations « PC », « PA » eiCwAcontre 21.3 Tg pour la moyenne
AEROCOM, cf. tableau 4.4). La valeur de ces cham@soussiéres minérales est liée au
temps de résidence de ces aérosols, plus faible léansimulations MOCAGE - il est de
l'ordre de 3 jours - que pour la moyenne des satmms AEROCOM (4.8 jours). Dans les
modeles LOA, LSCE, MOZGN et TM5, la charge est vagable. Cela s’explique par une
grande variabilité du temps de résidence. La graadabilité des flux de dépbts sec et humide
dans I'ensemble des simulations explique les diffées du temps de résidence d’'un modéle a
lautre. Les flux de dépot sec et humide, ainsi ¢meapport de ces deux flux, sont trés
variables selon les champs météorologiques utitisés les simulations, comme le montre le
bilan des 3 expériences « PC », « PA » et « ACns tlatableau 4.4. Le passage d’un forcage
météorologique a un autre dans ces simulationdgompldes variations du flux de lessivage, en
partie compensées par des variations du flux détdggr, mais qui impliquent tout de méme
des variations de I'ordre de 20 % du temps de eésiel et de la charge en poussiére minérales.

Tableau 4.4 : : Charge, sources, puits, rapportieisivage sur la somme des puits

MOCAGE| MOCAGE | MOCAGE | LOA | LSCE | MOZ | TM5 | Mean | Median| Aeroc.
(analyses | (analyses | (ARPEGE- .
ARPEGE) | CEPMMT) | ~ Climat Aeroc. | Aeroc. | § (div.)
“PA” “‘PC” “AC”
Charge (TQg) 15.43 13.21 16.01 12.6 19.7 20.3 9.3 21,3 20.3 21
Dépdt humide |533.56 428.38 | 321.266 447.1 504.1 370{1 2993 498504.0 46
(Tg.an
Dépot sec total | 927.85 1258.21| 1364.95 1217|2 1162.2 130R.2 1404x120 1160 20
(Tg.an)
W/(W+S+D) 36.5 25.4 19.1 27 30.3 22.1 17.57 30/8 30.3 47
(%)
Temps de 3.85 2.9 3.47 2.6 4.3 4.43 1.99 4.4 4.4 2P
résidence (jours

(W/(W+S+D), avec W : dépbt humide, S : Sédimemafio: dépbt sec) et temps de résidence
des poussiéres désertiques dans les simulatioMIBAGE et des modéles AEROCOM. NB :
Le dépdt sec total est égal a la somme du dépdtste la sédimentation.

Les répartitions zonale et verticale de poussigni@grales sont relativement similaires dans les
simulations de MOCAGE et dans celles des modeleR@EOM (cf. Fig. 4.5 et 4.6). En
revanche, le transport vers les hautes latitudel i@ poussiéres minérales semble plus
intense dans les simulations réalisées avec MOCAGEdans les autres modeles. La colonne
de poussiéres minérales simulée par MOCAGE endiretest comprise entre 10 et 25 nig.m
alors qu'elle ne dépasse pas 5 m@dans les autres modeéles, excepté dans MOZGN,l@u el
atteint 10 mg.rif. Excepté ces différences constatées aux hautesks Nord, la structure des
panaches de poussieres désertiques varie peulensenulations des différents modeles. Les
différences de charge de poussiére minérales ésllens le tableau 4.4 se traduisent surtout
par des différences de colonne de sulfate au deksug région saharienne. L'utilisation de
différents champs météorologiques dans les 3 expées réalisées avec MOCAGE n’'impacte
gue faiblement la répartition géographique dessasaninéraux.
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Figure 4.5 : Charge moyenne sur 'année 2000 despigues désertiques (mghrsimulée par
MOCAGE (avec trois forcages météorologiques difftseet par 4 modeles AEROCOM.
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Figure 4.6 : Moyenne zonale sur 'année 2000 despiguie désertique (Mg nsimulée par
MOCAGE (avec trois forcages météorologiques difftseet par 4 modeéles AEROCOM.
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4.2.5 Conclusion sur la sensibilité des simulatida$aérosol au champs
météorologiques utilisés

L’expérience de sensibilité réalisée dans cetteettee permis de montrer que la concentration
de I'aérosol atmosphérique était fortement dépeeddrs champs météorologiques utilisés
dans les simulations.

» Sensibilité du sulfate aux forcages météorologiques

En ce qui concerne le sulfate, son temps de réstddsaemble surestimé de maniére générale
dans les simulations réalisées avec MOCAGE, ceimgliit des charges globales élevées.
L'optimisation de la paramétrisation du lessivageppsée dans le chapitre 3 a permis
d’améliorer la représentation de ce flux dans lel@®, de diminuer le temps de résidence et la
charge de sulfate simulés par MOCAGE, dont leswalsont maintenant comparables avec la
moyenne des modeles AEROCOM et sont dampeiori plus réalistes. Cependant, le temps de
résidence du sulfate reste encore élevé, et conmia eu au chapitre 3, la prise en compte
des précipitations solides dans la représentationdépdt humide devrait améliorer les
simulations. Le temps de résidence du sulfate éditr de plus de 50% en passant d'une
simulation forcée par ARPEGE-Climat ou par le medde prévision ARPEGE a une
simulation forcée par le modéele du CEPMMT. Il npeléd donc pas uniguement de la maniére
dont le lessivage est représenté dans le modégleciagui a été étudié dans le chapitre 3, mais
aussi fortement des champs météorologiques. Lauptiaah chimique de sulfate peut varier de
20% selon les forcages météorologiques utilisés dieg simulations. Par ailleurs, le flux de
lessivage est fortement dépendant des précipitati®a point est essentiel en ce qui concerne
la modélisation du sulfate car c’est une especesinéuble.

* Représentation des précipitations dans nos simwalas

Le tableau 4.5 présente les moyennes globales dEspipations utilisées dans nos trois
expériences de sensibilité, ainsi que dans les l@®dREROCOM. On constate que les
précipitations sont globalement tres faibles dasssimulations réalisées avec les forcages du
modéle de prévision ARPEGE. Martet (2008) explique les analyses ARPEGE sous-
estiment nettement les précipitations sur la majqartie du globe. Le modele de prévision
ARPEGE possede une grille étirée, avec une résaltitirte sur I'Europe et faible sur le reste
de la planete. Cette configuration permet de sind#s précipitations réalistes en Europe, mais
ce n'esta priori pas le cas ailleurs: Martet (2008) présente Rultét d’'une évaluation
opérationnelle des précipitations réalisée a ME&t@mce, indiquant des biais négatifs de 1 mm
- cumulés sur six heures - pour I'ensemble detuligs situées au Sud de 20°N. Cela semble
étre d0 essentiellement a une sous-estimation wu de précipitations stratiformes (0.92
mm.jour’ dans la simulation utilisant les analyses ARPE®Etre 3.1 mm.jout dans celle
menée avec les analyses du CEPMMT). Le modele ARREIBnat simule pour I'époque
actuelle — indépendemment de MOCAGE - un flux décipitation de 3.27 mm.jour avec
une composante convective de 2.59 mm-jeetrune composante stratiforme de 0.68 mmi.jour
! Cependant, dans les simulations MOCAGE, les pitéations convectives sont recalculées &
partir du schéme de Kain-Fedrich-Bechtold (cf. igarR.2.2), a partir des variables
thermodynamiques fournies par le modéle de prévisio le modele de climat. Les
précipitations convectives indiquées dans le tabldsb sont donc celles simulées par
MOCAGE, alors que les précipitations stratiformestscelles fournies directement par le
modele de prévision ou le modéle de climat. Qusoiedans les simulations réalisées avec les
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champs provenant d’ARPEGE opérationnel ou d’ARPEGIEat, la moyenne des flux
précipitations stratiformes est sous-estimée desmisimulations MOCAGE, alors que celle des
flux de précipitations convectives semble plusiséal

A I'heure actuelle, les flux de précipitation sdoen moins décrits par les MCG que d’autres
variables comme la température ou les vitessesdtipar exemple. Cependant, les variations
des flux de précipitations relevées entre les texigériences de sensibilité que nous avons
réalisées sont particulierement prononcées. Leeprijternational « Global Precipitation
Climatology Project » (GPCP, Gruber et Levizzafi0&) a pour objectif d’estimer les flux de
précipitations a I'échelle globale, & partir d’aysads croisées entre observation et modélisation.
La partition entre flux stratiforme et flux convéast difficlement appréciable a la fois dans
les observations et dans les exercices de modeéfisaous ne discuterons donc pas cet aspect
dans le cadre de ce travail de thése. La moyeroimlgl de précipitation totale estimée dans le
cadre du projet GPCC est de 2.6 mmjopour I'année 2000. La moyenne AEROCOM se
situe relativement proche de cette valeur. Dansig®riences réalisées avec MOCAGE, la
valeur moyenne des précipitations simulée vari@dgeent selon le forcage météorologique
utilisé. Elles est alors tres sous-estimée dangxegriences réalisées avec ARPEGE, et sur-
estimée dans celles forcées avec les analyses BVINIE.

MOCAGE MOCAGE MOCAGE LOA | LSC | MOZ | TM5 | Moy. | Obs.
(analyses (analyses (forcage E GPCC
CEPMMT) ARPEGE) ARPEGE-Climat Aero.
Précip. 3.70 1.73 1.72 3.18| 3.2 | N.C.| 345 2.88 2.6

mm.jour® | Stratiforme: 3.1| Stratiforme: 0.92 Stratiforme: 0.86
Convectif : 0.6 | Convectif : 0.81| Convectif : 0.87

Tableau 4.5 : Moyennes globales des précipitatioms.jouf) sur I'année 2000 utilisées dans
les simulations de MOCAGE et des modeles AEROCOM.

Contrairement au modeéle de prévision ARPEGE, le MERFPPEGE-Climat n’a pas de grille
étiree. On s’attend donc a ce que les biais deigit@ton décrits précédemment pour le
modéle opérationnel ARPEGE ne se retrouvent pas b simulations réalisées avec les
forcages ARPEGE-Climat. On constate dans la figdré que les précipitations dans
’hémisphére sud — notamment dans la bande 30°S-608emblent plus réalistes dans la
simulation forcée avec ARPEGE-Climat que dans cielieée avec le modele de prévision
ARPEGE. La structure des champs de précipitationulgie dans I'expérience « AC » semble
cohérente avec celle simulée dans I'expérience &,Rfais la valeur des précipitations reste
trés faible sur 'ensemble du globe. De maniéreégap, la représentation des précipitations
nécessite d’étre perfectionnée dans les expérieteesimulation réalisées avec MOCAGE
pour pouvoir décrire au mieux I'évolution des aéiss
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Figure 4.7 : Précipitations (mm.jot) moyennées sur I'année 2000 utilisées dans les
simulations de MOCAGE et des modeles AEROCOM.

* Sensibilit¢é du carbone-suie et des poussieres digpers aux forcages
meétéeorologiques

Le temps de résidence du carbone-suie est ausstisoé dans les simulations réalisées avec
MOCAGE. Le changement de champs météorologiques tmtrois simulations réalisées
avec MOCAGE impacte moins le temps de résidencéa atépartition géographique du
carbone-suie que celui du sulfate. Le rapport du €le lessivage sur le flux de dépét total de
carbone-suie est plus faible dans MOCAGE que dessniodeles AEROCOM en moyenne.
Des confrontations avec des observations sont saices pour déterminer comment se
comporte le carbone-suie dans la réalité, espéstldwaluation de la charge atmosphérique
est encore trés incertaine.

En ce qui concerne les poussiéres minérales,isatibn de différents champs météorologiques
dans nos expériences de sensibilité peut induisevdeations de 20% environ du temps de
résidence et de la charge de cet aérosol. Cestisagasont nettement plus faibles que la
variabilité constatée entre les difféerents modaiemt participé au projet AEROCOM.
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4.2.6 Vers un couplage MOCAGE-ARPEGE-Climat

L’étude de sensibilité réalisée dans ce chapitrpeemis d’évaluer les variations de la
concentration en aérosol simulées avec différengsnps météorologiques. En particulier, la
simulation réalisée avec les forcages du CEPMMT béenétre la plus réaliste au vu de
'analyse de I'ensemble des simulations réaliséassdle cadre du projet AEROCOM.
L’expérience réalisée avec les analyses ARPEGEstum® fortement les concentrations en
sulfate. De la méme maniére, Martet (2008) avaita®ué que les concentrations en sels
marins étaient surestimées d’un facteur 3 dansitealations MOCAGE. La paramétrisation
du lessivage, qui prend en compte le caractérequlusoins hygroscopique des aérosols, a été
améliorée dans le cadre de notre étude, mais igoeaencore la représentation du lessivage
par les précipitations en phase solide. Des obsengadu type de celles réalisées par Kasper-
Giebl (2000) seront peut-étre nécessaire pour mé@ter une valeur correcte de I'efficacité de
transfert des especes aérosols vers la phase glaeeoptimisation de la représentation du
lessivage du carbone-suie semble aussi nécesgaire gméliorer la représentation de cet
aérosol dans le modéle MOCAGE. En ce qui concarm@dussieres désertiques, les variations
associées a l'utilisation de différents champs orélégiques ne privilégient pas
particulierement I'une des trois configurations.

La simulation réalisée avec les champs météoralegigd’ARPEGE-Climat sur-estime
fortement la charge globale en sulfate. Cette stirration est étroitement liée a la maniere de
représenter les précipitations dans les expérier&aisées avec le modele MOCAGE et les
forcages issus du modéle ARPEGE-Climat. Except@seéct qui nécessite encore des mises
au point, on peut entrevoir positivement la rédlisa d’'un couplage entre MOCAGE et
ARPEGE-Climat. Ce nouvel outil permettra I'études détroactions des aérosols sur le systeme
climatique.

Un aspect marquant dans les simulations que nomussaéalisées est le transport d’aérosols
vers la stratosphére, qui varie significativemennd simulation a I'autre. Une simulation de
I'aérosol atmosphérique n’atteint pas nécessairemneétat d’équilibre au bout d’une année si
elle décrit un transport des particules troposmlués vers la stratosphere. Le temps de
résidence des especes chimiques dans la stratespbavant atteindre plusieurs années, Il
faudra attendre la méme durée pour que la simadteigne un état d’équilibre. La derniére
partie de ce chapitre s’attache a évaluer le réalide nos simulations a représenter le transport
d’aérosols vers la stratosphére. Cet aspect esfffendoublement important, d’'une part au
niveau de I'élaboration du bilan atmosphérique glates flux d’aérosols et d’autre part au
niveau du forgage radiatif induit par la coucheddésols stratosphériques.
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4.3 Fermeture du bilan de sulfate a la tropopause

4.3.1.1 Les aérosols stratosphériques

Les grandes éruptions volcaniques impactent sagtifiement la concentration d’aérosols dans
la stratosphere, et donc le bilan radiatif de lasphere. En 1991, I'éruption du Mont Pinatubo
a modifié significativement la température de I'aphére terrestre pendant 3 ans, avec un
refroidissement maximal évalué a 0.5°C, 18 moissperuption (Soden et al., 2002). En
dehors des périodes de forte activité volcaniquepluserve dans la stratosphére une couche
d’aérosols sulfatés (Junge et al., 1961), dontriacipale source est I'oxydation du COS
(Crutzen, 1976). Des observations régulieres dmifaentration en aérosols stratosphériques
ont été réalisées depuis le début des années smidixn Indépendamment des éruptions
volcaniques, des variations de la concentratiora@msols stratosphérique ont été observés
localement durant les dernieres décennies (Hofmd®90). En s’affranchissant de la
contribution volcanique, Deshler et al. (2006) restint cependant que la concentration de ces
aérosols n'a globalement pas varié depuis 1970ék@ssions de soufre anthropique sur les 30
dernieres années ont diminué d’environ 20 % en muygStern, 2003). La diminution des
émissions dans les pays d’Europe et d’Amérique dudM cependant été en grande partie
compenseée par une forte hausse des émissions emdd$Sud-Est. L’'oxydation du COS dans
la stratosphére n’apparait pas étre une sourcesaotié pour alimenter la couche d’aérosols
stratosphériques observée. Le deuxiéme facteumpeui expliquer I'approvisionnement de
cette couche d’aérosols stratosphérique est ledixomposés soufré d’origine anthropique.
L’estimation de ce flux reste cependant tres iraera I'heure actuelle. Myhre et al. (2004b)
estiment que le transport vers la basse stratosptérSO2 et de sulfate est une source
largement majoritaire devant I'oxydation naturelee COS. Pitari et al. (2001) estiment que la
couche d’aérosols stratosphérique est alimenté¥a phar I'oxydation de COS, a 27% par le
transport de SO2 et a 30% par le transport detsuligpuis la troposphere.

4.3.1.2 Variations interannuelles de la charge gl@le en sulfate

Les réactions impliquant le COS n’ont pas été pris@ compte dans les simulations réalisées
dans le cadre de cette thése. Cependant, le mqdelenous avons utilisé bénéficie d'une
résolution verticale relativement fine jusqu’'a 5h@fa. 35km). Plusieurs études de chimie
stratosphérique ont déja été réalisées avec le Imdd®CAGE (Teyssedre et al., 2007).
Estimer les quantités d’aérosols anthropiques guiepent la stratosphéere permet de mieux
quantifier I'impact radiatif de la couche d'aérasdtratosphériques d’'une part et de fermer
correctement le bilan des puits et des sourcesataks troposphériques d’autre part.

La figure 4.8.a présente le bilan atmosphériqusudiate simulé par MOCAGE sur la période
2000-2005. Cette simulation a été réalisée aveértessions AEROCOM et les forcages issus
du modele IFS du CEPMMT. Le cycle annuel de sultgkemarqué, avec un maximum en
hiver et un minimum en été. La simulation semblgbglement avoir atteint un équilibre. On
constate une variation interannuelle de la chargsudfate. La simulation ayant été réalisée
avec des émissions constantes d’'une année suel dautvariabilité interannuelle provient donc
a priori de la variabilité des champs météorologiquesséslidans la simulation. La figure
4.8.b décrit I'évolution de la moyenne globale ge&cipitations prises en compte dans notre
simulation. On constate que celles-ci ont une tecel@énérale a diminuer sur la période 2000-
2005. L’évolution de la moyenne globale du flux miécipitation, variable qui conditionne
fortement le lessivage du sulfate, semble avoiliem avec les évolutions de la charge de
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sulfate, qui augmente Iégerement sur les 6 annéesindulation. L’année 2000 est I'année

durant laquelle la charge de sulfate est la plidefeet les précipitations les plus fortes sur

'ensemble des 6 années de simulation. Au cours aeges 2001 a 2004, la variabilité

interannuelle de la charge en sulfate est failddadnéme maniére que celle des précipitations.
La charge en sulfate est la plus forte en 2005¢arou les précipitations sont les moins
intenses.

La moyenne des précipitations globale est estimé@esdmm.jout' pour la période actuelle
(estimation GPCC, cf. partie 2.4.5). De plus, layerme annuelle des précipitations estimée
par le projet GPCC n’a pas de tendance particusieréa periode 1979-2006, et reste comprise
dans lintervalle [2.4 ;2.8] mm.joir La tendance du flux de précipitation présentéesda
figure 4.8.b n'est donc pas réaliste. Cependaapplarait que la variabilité inter-annuelle de la
charge en sulfate est liee aux flux de précipitatiGe lien ayant été mis en évidence, la
représentation des précipitations devra étre amé@liaans les expériences réalisées avec
MOCAGE pour permettre I'analyse des variationsriatenuelles de la charge en aérosol. Cet
aspect n'est pas celui auguel nous nous intéresponsipalement dans cette section.
L’objectif de 'analyse proposée ici est de vérifipie nos simulations ont atteint un équilibre,
que le bilan d’aérosol soit bien fermé. Dans ceresadn peut alors tenter évaluer le flux
d’aérosol vers la stratosphere.

Le temps de résidence d’'un aérosol troposphériguidesl’ordre de plusieurs jours, alors que
celui d’'un aérosol stratosphérique peut atteindisigurs années. On considere dans nos
simulations qu’une particule d’air se trouve daassfratosphére si sa température potentielle
dépasse 380 K ou si son tourbillon potentiel epégaur a 2 pvu (Malardel, 2005, p.110). La
figure 4.8.c décrit la charge stratosphérique d&atsuau cours de notre simulation de 6 ans.
Elle a un cycle annuel tres lié a celui de la chatgnosphérique totale. On distingue toutefois
une accumulation denviron 0.03 Tg[S] dans la egphere, représentant 0.1%
de 'augmentation de la charge en sulfate totale caurs des 6 ans de simulation.
L’accumulation de sulfate dans la stratosphere pligge donc qu’une trés faible part de la
tendance de la charge globale de sulfate.
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Figure 4.8 : Charge atmosphérique en sulfate (T[plécipitations (mm.jout) et charge
troposphérique en sulfate simulées sur la périda@022005 par MOCAGE avec les champs
météorologiques du CEPMMT.
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4.3.1.3 Le transport de sulfate vers la stratosphersimulé par MOCAGE

La simulation réalisée avec MOCAGE et les champganélogiques provenant des analyses
ARPEGE surestime fortement la charge globale datsu(cf. partie 4.3.1). Aspect lié a cette
surestimation, la quantité de sulfate accumulées danstratosphere représente 30% de la
charge totale de sulfate dans cette simulatioguce’est pas réaliste. La moyenne zonale de la
concentration de sulfate au cours de cette sinomatiécrit des concentrations de sulfate
stratosphérique élevées aux hautes latitudesigcitef 4.2.c). Cette simulation n’est pas prise
en compte dans les discussions menées dans lalguggte.

La simulation de 6 ans présentée dans le paraggaédent (figure 4.8) a été réalisée avec
les champs météorologiques provenant du CEPMMTvet la configuration de lessivage
« A » (cf. partie 3.3). Dans cette simulation, lage globale de sulfate est légérement
surestimée (cf. partie 4.3.1). La charge stratasphé de sulfate, elle aussipriori surestimée,
varie entre 0.08 et 0.012 Tg.

La figure 4.9 décrit les charges de sulfate simsikeec la configuration de lessivage B. Une
simulation a été réalisée avec les forcages mdugppgoies du CEPMMT (figure 4.9.a) et une
autre a été menée avec les forcages météorologgpiesd’ARPEGE-Climat (figure 4.9.b).

La simulation réalisée avec les forcages météoiples du CEPMMT décrit une charge
stratosphérique de sulfate oscillant entre 0.02L@&t Tg[S]. Dans cette simulation, les charges
stratosphériques et troposphériques de sulfatecmieist toutes les deux une variabilité de
haute fréquence. La simulation réalisée avec legmfes météorologiques issus d’ARPEGE-
Climat décrit une charge stratosphérique qui neasp pas 0.02 Tg[S]. Contrairement a la
simulation précédente, la charge stratosphériquarésente pas de variabilité haute fréquence.
Cette constatation permet de supposer que le tdmpsdsidence du sulfate stratosphérique est
plus court dans la simulation forcée par les araslyki CEPMMT que dans celle forcée par les
forcages issus d’ARPEGE-Climat. Le sulfate strat@sigue a un comportement proche du
sulfate troposphérique dans la simulation réalesése les forcages du CEPMMT, alors que ca
n'est pas le cas dans l'autre simulation. Dansiraulstion réalisée avec les forcages issus
d’ARPEGE-Climat, le sulfate est probablement moimnependant des conditions
météorologiques.

Cet aspect doit étre lié a la répartition géographidu sulfate stratosphérique, qui est trés
différente dans les deux simulations : Dans I'eiquire forcée par le modele du CEPMMT, le
sulfate stratosphérique s’accumule plutét aux Maddditudes. Dans l'autre simulation, le
sulfate stratosphérique se trouve plutdt dans te zotertropicale. Ces deux comportements se
retrouvent dans les moyennes zonales de la coatientien sulfate exposées dans les figures
4.2.a et 4.2.b. Ces deux simulations exposent deades de transport des aérosols depuis la
troposphére vers la stratosphére: un mode lié auwvement convectifs dans la zone
intertropicale, qui sont parfois assez puissants goeuser la tropopause et permettre a des
especes troposphériques de pénétrer la stratos@@®reode est celui décrit dans la simulation
forcée par ARPEGE-Climat (figures 4.2.b et 4.9.bjautre mode concerne le passage
d’aérosols depuis la troposphére vers la stratospheales plus hautes latitudes (i.e. 60°N et
60°S), dans des régions ou la tropopause a unetwgumoins horizontale qu’entre les
tropiques. Le passage de courants-jet a ces lasityskut alors transporter des especes
troposphériques vers la stratosphére. Ce deuxiéwmde nde transport se retrouve dans la
simulation forcée par les analyses du modéle duNDEP (figures 4.2.a et 4.9.a).

A partir de confrontations entre simulations etevlations, Pitari et al (2001) estiment la
valeur de la charge stratosphérique de sulfate's activité volcanique - a 0.156 Tg[S], dont
environ la moitié (i.e. 0.078 TQg[S]) serait issue gources anthropiques. Nous avons vu
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préecédemment que la charge stratosphérique duesyiéut varier de 100% selon le forcage

météorologique utilisé dans les simulations réaisevec MOCAGE. Cependant, la valeur de

la charge stratosphérique simulée dans nos dewdrierpes est du méme ordre de grandeur
gue celle estimée par Pitari et al. (2001). De plugples investigations sont nécessaires pour
savoir laquelle de nos deux simulations réalisées des forcages météorologiques différents
reproduit au mieux le sulfate stratosphérique, &mtterme de charge que de distribution

géographique.
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Figure 4.9 : Charge globale (Tg[S], charge troposépljue (Tg[S]) et colonne stratosphérique
(mg[S].m-2) de sulfate simulées par MOCAGE aveédesmges météorologiques du
CEPMMT et ’ARPEGE-Climat (année 2000).
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4.4 Charge atmosphérique en aérosols simulée par MCAGE

L’analyse de nos simulations en diverses régiongldbe réalisée dans le troisieme chapitre
ainsi que I'étude de sensibilité des simulations @anditions météorologiques menée dans ce
guatrieme chapitre nous a permis de mettre en deeddes points-clés a respecter pour
modéliser au mieux l'aérosol atmosphérique. A padfune simulation réalisée avec la
configuration retenue comme la plus pertinente,snaé&sentons ici un bilan des puits et des
sources d’aérosols a I'échelle globale. Cette satimn a été réalisée sur 'année 2000, avec les
émissions AEROCOM et les champs météorologiquesemiant des prévisions opérationnelles
du modele IFS du CEPMMT. Dans cette simulatiorie$sivage du sulfate a été réalisé selon
la configuration B présentée dans le chapitre 3sibaulation commence I€"10ctobre 1999 ;

les 3 premiers mois — jusqu’afl flanvier 2000 - sont considérés comme une périedaide a
I'équilibre. Les paragraphes suivant présentemtalgse des champs de sulfate, de carbone-
suie et de poussieres désertiques.

4.4.1 Le sulfate

4.4.1.1 Bilan des sources et puits de soufre daretinosphére terrestre

La figure 4.10 présente le bilan des puits et ssside soufre moyenné sur 'année 2000 simulé
par MOCAGE. La charge globale de sulfate modélestede 0.85 Tg[S]. Sa principale source
est 'oxydation en phase aqueuse du SO2 (33 Tg[$§].auivie par 'oxydation en phase
gazeuse (9.62 Tg[S].dh Les émissions directes, comme préconisé dagsdes du projet
AEROCOM, sont minoritaires (1.35 Tg[S]:4n Le principal puits est le dépdt humide (37.68
Tg[S].an"), suivi par le dépodt sec (6.17 Tg[S]analors que la sédimentation reste négligeable
(0.03 Tg[S].aft). A I'échelle globale, la principale source de fseyprovient des émissions de
SO2 — issues des activités humaines, des feuxafealsse et des volcans - (67 Tg[Sfan
suivie par les émissions de DMS (18.27 Tg[S})ai’essentiel du DMS est directement oxydé
en SO2 (13.59 Tg[S].&h, alors qu’une trés faible part est directememodée au sol (dép6t
humide (0.12) + dép6t sec (0.03) = dépot total A& T g[S].aft). 25 % de DMS est oxydé en
DMSO, (4.53 Tg[S].an), dont 3.80 Tg[S].dh oxydé en SO2 alors que le reste (1.247
Tg[S].an") retourne au sol soit directement par dép6t,amiés avoir été oxydé en MSA.
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Figure 4.10 : Bilan des puits et sources de suléateulés par MOCAGE a I'échelle globale
pour I'année 2000. Les charges(Tg[S]) sont renséégnen gras dans le cbté droit des cadres
ou figurent les noms de chaque composé. La dur@eden jours) est renseignée en italique

dans le c6té gauche des cadres. Les flux Tg[S).aont indiqués dans le sens correspondant &
chaque fleche. Chim. Ag. : Chimie Aqueuse, Chinz. G&himie Gazeuse, Wet : dépot
humide, Dry : dépbt sec, Sed : sédimentation, Emissions. Simulation réalisée avec les
émissions AEROCOM et les prévisions opérationndllesentre européen (ECMWF).

4.4.1.2 Distribution géographique du sulfate atmodpgérique

La figure 4.11 expose la moyenne annuelle de lailoligion globale de la charge en sulfate,
ainsi que celles des différents puits et sourcexeateaérosol. La moyenne annuelle de la
colonne de sulfate est étroitement liée aux zof@midsions de SO2 (cf. Fig. 2.6). Elle est bien
plus forte dans I'hémisphére Nord que dans I'néhiisp Sud. Elle dépasse 10 mg[Si.dans
I'Est de la Chine, et atteint en général 2.5 a §Shm? dans I'atmosphére au dessus des
régions industrialisées. Comme on I'a vu au cowrgldhpitre 3, elle a des valeurs bien plus
fortes en Arctique - région touchée par la pollutides zones industrialisées - qu’en
Antarctique, ou le cycle du soufre reste non pbdupar les activités anthropiques. On
distingue une autre zone dans la bande intertrigpma les colonnes de sulfate sont faibles, a
cause des émissions peu élevées et de la fortedhé@rde I'atmosphére dans ces régions qui
induit un lessivage intense des aérosols.

Le dépbt humide est fortement lié a la colonne wéte, excepté dans les régions séches
comme les déserts du Sahara et du Moyen Orientlafifique tropical Sud, et les régions
océaniques situées a I'Ouest de I'Océanie et dméique du Sud. Dans ces régions ou le
dépot humide est faible, variant de 0.1 & 10 mgj8jn’, le dépét sec prend des valeurs plus
fortes, de 10 & 100 mg[S]:han’. De maniére générale, le dépot humide est pliqa le
dépot sec, atteignant des valeurs de I'ordre d@ 10§[S].m?.an” sur des superficies étendues
autour des régions polluées. Le dépdt sec peuinditée localement des valeurs de 1000
mg[S].m%an*, mais il est souvent plutét de l'ordre de 10 giS}an® dans les régions
polluées.
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La production chimique par voie aqueuse a des w@lplus fortes aux alentours des régions
polluées (250 & 5000 mg[S[han’) que la production chimique par voie gazeuse @0000
mg[S].n%ar%). De plus, les zones de forte production chimidaesulfate sont plus étendues
pour la chimie par voie aqueuse que pour la chparevoie gazeuse.

La moyenne zonale annuelle de concentration emtsuthontre clairement un maximum au
niveau des zones industrialisées de 'hnémisphérel KBD°N), avec des valeurs atteignant 2.5
ng[S].m3 Dans ces régions, les concentrations en sulfane sussi élevées en altitude,
atteignant des valeurs de 0.5pg[S}.en500 hPa (5.5 km) et des valeurs de 0.1 pg[Shrta
tropopause. La présence de ces aérosols anthregiggou’a de telles altitudes entre 30°N et
90°N induit la possibilité d’'un transport de suéfaters la stratosphere. On retrouve dans la
moyenne zonale annuelle la partie sud de l'atmaspléguatoriale qui est faiblement
concentrée en sulfate (0.2 pg[Sfrmaximum). Dans I'hémisphére Sud, deux maxima de
concentration & 0.5 pg[S]frsont observés : un a 30°S, lié aux émissions d& SOAfrique

du Sud, Amérique du Sud et Océanie, et un a 6682 8uk émissions océaniques de DMS dans
ces régions.
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Figure 4.11 : Moyenne annuelle des champs de suf{tionne et moyenne zonale de la
concentration) ainsi que des différents puits (séditation, dépot sec et dépot humide) et
sources (chimie par voies aqueuse et gazeuse,iénssfirectes) simulés par MOCAGE sur
I'année 2000.
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4.4.2 Le Carbone-suie

La figure 4.12 présente le bilan des .

puits et sources de carbone-suie et 77
de poussieres désertigues simulé

par MOCAGE. La charge globale 92 ‘ 019
de carbone-suie est égale a 0.196.

Les émissions de carbone-suie sont Carbone —
égales & 7.7 Tg.dn Dans les Suie
simulations réalisées avec

MOCAGE, le principal puits de cet

aérosol est le dépodt humide (4.51 Wet| Dry| Sed
Tg.an'), suivi par le dépét sec 4s1| 322 ool
(3.22 Tg.aft). La sédimentation de

ces aérosols est négligeable devant _ _ _
les autres puits, & cause de leur Figure 4.12 : Bilan global des puits et sources de

petite taille. L’efficacité de ces carbone-suie simulé par MOCAGE. La charge(Tg)
puits induit un temps de séjour est renseignée dans le coté droit et la durée €e vi
plus long pour le carbone-suie (9.2  (en jours) dans le coté gauche du cadre. Wet : tépo
jours) que pour le sulfate (7 jours). humide, Dry : dépbt sec, Sed : sédimentation, Em :

Emissions (flux en Tg.dh

La figure 4.13 décrit la moyenne annuelle de larithistion globale de la charge en carbone-
suie, ainsi que celles des différents puits etcside cet aérosol.

La colonne moyenne de carbone-suie est clairend@nalix zones d’émissions (figure 4.13.a
et 4.13.c). Elle a des valeurs maximales au degsies Chine, ou elle atteint 4 mg’nElle ne
descend pas en dessous de 3 rifgsmr de grandes étendues au dessus des régions
industrialisées d’Asie du Sud-Est et au dessusAfedue équatoriale, en raison des fortes
émissions liées aux feux de biomasse. On retrolmatrds grandes zones ou la charge en
carbone-suie est importante : au dessus de la #onézonienne, ou elle atteint localement 2
mg.ni? et au dessus de I'Europe et de 'Amérique, régiminelle est cependant plus faible
qu'en Asie du Sud-Est, avec des valeurs ne dépapsanl mg.m. La pollution liée aux
activités anthropiques et aux feux de biomassengsttée dans I'atmosphere uniquement au
dessus des continents, mais elle a un impact qurekgue totalité de la troposphére : Hormis
dans toute la région Antarctique, au Groenlanduetmdieu du Pacifique ou la colonne de
carbone-suie est trés faible (i.e. en dessous @250ng.nf), la charge de carbone-suie ne
descend pas en dessous de 0.1 Migsur le reste de la planéte. Au dessus des zones
d’émissions ainsi qu’au dessus de I'Arctique, I'asphére est polluée en carbone-suie jusqu’a
la tropopause (i.e. jusqu’a 200 hPa, figure 4.13.b)

Les flux de dépbt sec et humide ont a peu présriémes valeurs au dessus des zones
d’émissions (figures 4.13.e et 4.13.f). Le dépanhde est par contre actif sur des zones plus
étendues que le dépdt sec. Cela explique que i@t ¢éynide est majoritaire devant le dépot
sec a I'échelle globale dans nos simulations.
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Figure 4.13 : Moyennes annuelles des champs deoocarsuie (colonne et moyenne zonale de
la concentration), des émissions et des différpaits (sédimentation, dépbts humide et sec)
simulées par MOCAGE sur I'année 2000.
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4.4.3 Les poussieres mineérales

Sur la figure 4.14, on peut voir

que la charge globale en Em
poussiéres désertiques est égale 1678
a 13.21 Tg. Les émissions ,
(1678 Tg.af) proviennent =8 1321
uniguement des déserts, les
sources anthropiques n’ayant
pas été prises en compte dans
nos simulations. Le dépbt sec
(1051 Tg.aft) est le principal vl o
puits, suivi par le dép6t humide |y | Sed
(428  Tg.af) et la
sédimentation (206 Tg.2h .

Figure 4.14 : Bilan global des puits et sources de
poussieres désertiques simulé par MOCAGE. La
charge(Tqg) est renseignée dans le c6té droit et la
durée de vie (en jours) dans le c6té gauche du
cadre. Wet : dép6t humide, Dry : dépbt sec, Sed :
sédimentation, Em : Emissions (flux en Tg)an

Poussieéres
désertiques

Le Sahara représente la majeure partie des énsssienqui induit dans cette région de trés
fortes charges de poussiéres, atteignant localeorenmoyenne annuelle de 500 mg.am*

(cf. figure 4.15.c). La charge atmosphérique enspiues désertiques est fortement impactée
par ces émissions du Sahara : elle garde une valeyenne de plus de 100 m¢fran® au
dessus d'une région qui s’étend depuis le milied’Agantique jusqu’au Moyen-Orient en
longitude, et depuis I'équateur jusqu’'a la médiéeée en latitude. Hormis au dessus du
Groenland, la majeure partie de 'atmosphére danfiisphére Nord a une charge en poussieres
désertiques supérieure & 10 mg.rWerticalement, cet aérosol est transporté au del200
hPa (cf. Fig. 4.15.b), c’est a dire pratiquemesgjua la tropopause. Dans I'hémisphere Sud,
elle ne descend pas en dessous de 1 fid-mrégion ol la colonne de poussiére minérale est
la plus faible est le Pacifique équatoriale oufé@bles émissions associées a de forts taux de
lessivage induisent des charges descendant jusgj@% mg.rif. Au dessus des déserts, le puit
le plus efficace est le dépobt sec, suivi par lamsédtation. Une fois les poussieres minérales
transportées au dessus d’'autres régions, c’egtdétdumide qui devient prépondérant devant
les autres puits (Fig. 4.15.e et 4.15.1).
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Figure 4.15 : Moyennes annuelles des champs despgyes désertiques (colonne et moyenne
zonale de la concentration), des émissions et s ehts puits (sédimentation, dépbts humide
et sec) simulées par MOCAGE sur I'année 2000.
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Synthése du chapitre 4

~

Ce quatrieme chapitre concerne l'analyse a I'éehglbbale des concentrations en aérosol
simulées par MOCAGE. Il entre dans la continuités deavaux de Martet (2008), qui a
notamment évalué la charge globale en carbone-sunigpoussiéres désertiques et en sels
marins a partir de simulations réalisées avec ldaileoMOCAGE.

Ce chapitre présente I'analyse d’'une expérienceedsibilité des concentrations en aérosols a
différents forcages météorologiques utilisés dasssimulations. Les forgages issus du modele
de prévisions ARPEGE de Météo France, du modelpréesion IFS du CEPMMT, et du
MCG ARPEGE-Climat ont tour a tour été utilisés dalngerses simulations. On reléve de
fortes variations de la charge en aérosol entrelifi&sentes expériences.

Les simulations réalisées avec les champs métépgoles issus du modéle opérationnel de
Météo France surestiment les charges de carboeedriisulfate et de sels marins (cf. Martet,
2008). Cette surestimation est liée a une surétialude temps de résidence de ces aérosols,
elle-méme induite par une sous-estimation du flex lessivage, principal puits pour ces
aérosols trés solubles. Le lessivage des aéromblgju’il est paramétrisé dans le modéle
MOCAGE et dans nombre de modeles, dépend forteoheritux de précipitations considéré
dans la simulation. Dans les simulations forcéex d&s analyses du modéle ARPEGE, celles-
ci sont fortement sous-estimées par rapport aurrgbgons. Des conclusions similaires sont
observées quant aux simulations réalisées avetoilgeages issus d’ARPEGE-Climat. Dans
cette configuration, la valeur du flux annuel dégppitations est elle-aussi largement sous-
estimée. Cependant, la distribution des précipitatien surface semble alors plus réaliste que
dans la simulation réalisée avec les forcages derkion opérationnelle d ARPEGE.

La simulation réalisée avec les forcages issusadad/ses du modele IFS du CEPMMT est
caractérisée par une représentation des précguitatres différente, dont la moyenne annuelle
est alors surestimée par rapport aux observatidenss ces conditions, le lessivage des aérosols
est plus efficace, induisant un temps de résideincsulfate et du carbone-suie plus réalistes,
alors comparables a ceux simulés en moyenne parddgles du projet AEROCOM.

Dans les simulations MOCAGE, les flux de précipiiatsont générées conjointement par le

MCG — pour la partie stratiforme- et par le CTM eupla partie convective recalculée par le

CTM a partir des variables thermodynamiques fogrper le MCG. Cette maniére de procéder
est trés souvent utilisée dans les CTM, qui reguides informations des MCG a des pas de
temps relativement élevés (6 ou 3 heures en génétaint donc besoin de recalculer les flux

de précipitations a des échelles de temps plus faer simuler correctement I'évolution des

espéeces chimiques. Dans cette configuration, le éBoMOCAGE génére cependant des

champs de précipitations fortement éloignés desrghtons. Idéalement, ces aspects devront
étre améliorés pour une meilleure représentatidiadeosol dans les simulations.

Les poussiéres désertigues sont moins solubles lgusulfate et le carbone-suie, leur
comportement dans I'atmosphére est donc moins dépéwle '’humidité de I'atmosphére. Les
variations de la charge et du temps de résidenoetd@érosol ne dépassent pas 20 % entre les
simulations réalisées avec des forcages météorulegidifférents. La charge de cet aérosol est
systématiquement inférieure a celle simulée en mogepar les modeles du projet
AEROCOM. Cette caractéristiqgue n’est pas assocaigehamps météorologiques utilisés dans
les simulations, mais probablement a la représentdu dépét sec dans le modéle MOCAGE.

Le bilan de la quantité d’aérosols a été étudiéétnil au cours de cette these : nous avons vu
gu'une période de trois mois suffisait largemenatéeindre une situation d’équilibre des
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sources et des puits d’aérosols. Par ailleurs,ilen lde la quantité d’aérosols est apparu
correctement fermé dans les hautes couches deobBatmre, c'est a dire qu’il n'y a pas
d’accumulation irréaliste d’'aérosols en altitudeacz a la grille du modele MOCAGE qui
décrit relativement précisément la haute tropospleérla basse stratosphére, nous avons pu
évaluer dans quelle mesure le sulfate anthropiquéribue a alimenter la couche d’aérosols
stratosphériques. Le mode de transport d’aérospp@sphériques vers la stratosphere différe
selon le forcage météorologique utilisé dans lesukitions. Cependant, quelque soit ce
forcage météorologique utilisé, la charge de salfstratosphérique d’origine anthropique
atteint des valeurs similaires, de I'ordre de quefgcentiémes de Tg[S]. Cette estimation est
comparable a d’autres évaluations basées a lasifwisles observations et des expériences de
modélisation.

A partir de la configuration que nous avons estitaéglus réaliste, ce quatrieme chapitre est
cloéturé par une évaluation détaillée de la chaaggsi que des principaux puits et sources du
carbone-suie, du sulfate et des poussieres dasestifies résultats présentés dans ce chapitre
valident l'utilisation du modeéle MOCAGE pour déerita concentration atmosphérique en
aérosols. Cette étape devra permettre par ladeipgendre en compte les aérosols simulés par
MOCAGE dans des simulations climatiques afin deemhéiner I'impact des aérosols sur
I'équilibre radiatif de la planéte. Ce type d’étudleurra étre réalisé en mode forcé — le CTM
fournissant les champs d’aérosols au MCG sansactoms de la simulation du MCG sur celle
du CTM — ou en mode couplé — les deux modeles afggdant des informations au fur et a
mesure du déroulement des simulations -.
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Chapitre 5 : Interactions atmosphere-aérosols enivier dans
I'Atlantique Nord

L’essentiel de cette thése est ciblé sur I'étude glecessus qui gouvernent la concentration
atmosphérique en aérosols. Cependant, ce dernagitich ouvre une des perspectives des
travaux qui ont été réalisés jusque la, qui coredianalyse de I'impact des aérosols sur le
systeme climatique. Cette problématique étantuasse - et la durée d’'une thése n’étant pas
infinie - nous avons choisi de nous intéresserimplct de la présence d’'aérosols sur une
région et une période spécifiques : nous avonsiétied interactions entre atmosphére et
aérosols au dessus de I'Europe et de I'océan AdiamtNord, durant les trois mois d’hiver
(décembre — janvier - février). Dans cette régi@mosphére tend préférentiellement vers 4
états distincts, définis comme des « régimes d@ser(Vautard, 1990). Ces régimes de temps
ont une persistance moyenne d’une semaine enr@voir la durée des régimes de temps et
leur séquencement est un défi auquel de nombreientdigues se sont attelés. C’est
principalement la dynamique de I'atmosphére quotpila durée ainsi que les transitions entre
les différents régimes de temps. Cassou (2008inestjue l'oscillation de Madden-Julian
contrble en partie la distribution et les séquendes 4 régimes de temps définis dans
I'Atlantiqgue Nord. Par ailleurs, de nombreuses étudnt tenté d’établir des liens a différentes
échelles temporelles, entre des forcages externastempérature de surface de I'océan, par
exemple — et 'occurrence ou la persistance detagégimes de temps. Ce cinquiéme chapitre
présente une analyse des liens entre la concemtratinosphérique en aérosol et la persistance
des régimes de temps. Ce travail a été soumisladasme d’un article a la revue « Journal of
Geophysical Research ». Il est résumé dans la &smthrésentée ci-apres — qui fait office de
synthese du cinquieme chapitre -, et exposé dameste du chapitre.
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Synthése du chapitre 5

Le troisieme et le quatriéeme chapitre de cetteettses sont attachés a mettre en évidence les
processus clés qui pilotent la concentration atmésgue en aérosol. lls ont permis la
validation des simulations réalisées avec le moddl@CAGE, intégrant les champs
météorologiques issus des prévisions opératiomealle modele IFS du CEPMMT, et les
émissions de I'inventaire AEROCOM. Le troisieme mitv@ a permis de valider régionalement
ce type de simulation, notamment au travers de eoaigpns avec des observations de surface.
Le quatrieme chapitre a permis d’évaluer globald@nancharge en aérosol simulée par
MOCAGE. Les forgcages météorologiques issus desyseslfournies par le CEPMMT sont
apparus comme des forcages permettant de simulemateere réaliste la concentration
atmosphérique en aérosol. Dans cette configuratiore simulation de la concentration
atmosphérique en sulfate, en carbone-suie et essgras minérales a été realisée sur la
période 2000-2005.

L’étude des rétroactions entre régimes de temg®mtentration atmosphérique en aérosol en
Atlantique Nord commence a partir de I'analyse ddecsimulation. Dans cette région, les
régimes de temps sont définis a partir d’étatsépeditiels du géopotentiel a 500 hPa. La
simulation que nous avons réalisée avec MOCAGE reoune période trop courte pour
pouvoir définir statistiquement les régimes de tenpeux-ci ont donc été définis a partir des
réanalyses ERA40 s’étendant sur la période 1958-ZQppala et al., 2004). Les champs
météorologiques utilisés dans notre simulation M@EA- c’est a dire les analyses issues du
modeéle IFS du CEPMMT - ont été projetées sur Issadment établi a partir des réanalyses
ERA40. A partir de la classification ainsi établmus avons réalisé des analyses composites
des variables simulées par MOCAGE en fonction adjimié de temps. Cette classification a
permis de quantifier les anomalies de la chargaéasols associées aux 4 régimes de temps,
et de mettre en évidence les mécanismes induisaneles anomalies. MOCAGE simule
I'évolution des aérosols dans un espace en tromemsions. Cependant, seule la distribution
horizontale des aérosols a été analysée dans éwritke. Les variations verticales de la
concentration en aérosol liees aux régimes de terops pas été étudiées. Dans un deuxieme
temps, les champs d’aérosols simulés par MOCAGH pbaque régime de temps ont été
utilisés pour forcer des simulations réalisées a®@é&dCG ARPEGE-Climat. 5 expériences ont
été réalisées, chacune concernant 50 hivers qdriede 1980-2029 : une premiere simulation
est forcée par la moyenne hivernale de la chargeeessol simulée par MOCAGE, et 4 autres
sont forcées par les champs d’aérosols associé$ adgimes de temps dans I'Atlantique Nord.
Dans ces 4 dernieres simulations, I'occurrenceddesyimes de temps n’est pas modifiée par
rapport a la premiere expérience de contrdle, ajoesla persistance des régimes de temps est
parfois impactée : La phase « NAO-» est réduitd.d8 jours lorsque les hivers sont simulés
avec le champ d’aérosols associé au régime « Zora phase « Zonale » est réduite de 0.88
jours lorsque I'expérience est forcée avec la ithstion de colonne d’aérosol associée au
régime de « Blocage ». Ce travail suggére quen&sdctions atmosphére-aérosols peuvent
déstabiliser les phases « NAO-» et « Zonale » ppagissent respectivement apres le régime
« Zonal » et le régime de « Blocage ».
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Abstract

This study aims at understanding the winter int@vadetween aerosols and weather regime in
the North-Atlantic European region. A six year slation of sulphate, black-carbon and dust is
performed with the chemical transport model MOCAG&ced by the meteorological data
issued from the ECMWEF IFS model. The model usesrnhentory of aerosols and precursors
gases emissions provided by the AEROCOM projecis&ons are the same from one year to
another. This experiment is used to assess thecingbdhe North Atlantic European regimes
on the atmospheric concentrations of aerosol. Caitg® of 2D aerosol burdens anomalies
associated with each weather regime are computédhenevaluation of deposition, transport
and chemistry processes inducing such anomaliesnaestigated. Then, the aerosol burden
anomalies related to each weather regime simulbiedMOCAGE are prescribed to the
ARPEGE-Climat General Circulation Model. In our siation, the interaction between the
atmosphere and its aerosol concentration tendeeteept the transitions from the NAO- to the
Zonal regime and from the Blocking to the Zonalimeg

5.1 Introduction

The variability of the large scale wintertime atmplosric circulation over the North-Atlantic
European (NAE) region goes hand in hand with changesurface temperature, precipitation
and storminess that affect Europe. A better undedshg of the atmospheric circulation
variability is worthwhile for European countries.hd intra-seasonal variability can be
represented by transitions between four weathemegy(VVautard, 1990), which can be viewed
as the preferred states of the atmospheric ciionlaEach of these four weather regime has a
mean persistence of about a week. The recent stydyassou (2008), using this concept of
weather regimes, suggests a potential predictalofithe atmospheric circulation more than a
week in advance in the North-Atlantic European oagiA better understanding of the
mechanisms favouring the occurrence of each wiwesather regime is therefore essential to
improve their predictability and the predictabilityf associated patterns of temperature,
precipitation and storminess.

It is well known that the variability of the atmdwric circulation is primarily driven by
internal dynamical processes. However, some eXtdameing can modulate the temporal
evolution of the atmospheric state, like for exaeng¢a surface temperature variability (Cassou
et al, 2004). Atmospheric aerosols are known tluarfce substantially the radiation budget of
the Earth through scattering and absorption (diradiative forcing) as well as through clouds,
due to their role as condensation nuclei (indiradiative forcing). They may have an impact
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on the atmospheric variability over the NAE, busttopic received very little attention up to
now.

The total aerosol radiative forcing is estimatedbéonegative, evaluated to —1.2 W-fr2.7 to
—0.4 W.m?] (IPCC, 2007). The climate impact of aerosolsasvhver rather uncertain, because
of uncertainties on both aerosol atmospheric canagons and aerosol radiative properties
(IPCC, 2007). Natural and anthropogenic aerosatsbeadirectly emitted in the atmosphere —
like dust, sea-salt and Black-Carbon (BC) for exempwhereas others - like sulphate — are
produced by chemical reactions from precursorsgyddany simulations have been performed
to evaluate the global aerosol burden in the cantx the Aerosol Intecomparison
(AEROCOM, Textor et al., 2006). In the context bistproject, an emission inventory was
established, containing both aerosol and precuigasss. This inventory is found to be one of
the best estimate of global emissions up to now.aBourate description of meteorological
conditions is also essential to describe corremtiyosol concentration, which can reveal strong
intra- and inter-annual variability (e.g. Hongigtbal, 2003). In the context of the AEROCOM
project, Schulz et al. (2006) show that uncertagin the simulation of global aerosol direct
radiative effect essentially comes from the undetiess in the simulation of residence time,
vertical profile, internal or external mixing stat@mass extinction, absorption coefficients of
aerosols. The surface albedo and the cloud repedgenin the models play also a major role
on the description of the aerosol direct effectrosel indirect effect has been also assessed at
the global scale, but it is very uncertain (Quasd Boucher, 2005). Aerosol forcing was also
studied over Europe (Hohenegger and Vidale, 200&rmMr et al., 2007). These studies
showed that the aerosol radiative forcing simulaieer Europe is strongly dependent on the
aerosol distribution that can vary significantltibgeasonally and from one year to another.

This study aims at analysing the atmosphere-aemsahctions in the NAE region. We focus
in particular on the interaction between aerosetriiutions and weather regime occurrence.
As a first step, a Chemistry-Transport Model (CTigl)used to simulate the distribution of
sulphate, black-carbon and desert dust from 200Q0@6. This CTM is forced with IFS
meteorological analyses from the European Centre Medium-range Weather Forecast
(ECMWE). All our simulations were performed withettAEROCOM emissions inventory.
This simulation allowed to create a reasonable -detaof daily aerosol burdens. The
distribution of the burden, sinks and sources afheaerosol is evaluated for each weather
regime. In a second step, the patterns of aeromwhalies induced by each weather regime are
used to force an Atmosphere General Circulation &ldgdGCM). This allows to investigate
the role of aerosol burden on the persistence dthes regimes or their transition toward
another weather regime during the winter.

The CTM used and the aerosol simulation are predeint section 1.2. The impact of North-

Atlantic weather regimes on the aerosol distrimgigos analysed in section 1.3. Section 1.4
presents the AGCM and investigates the feedbadkefaerosol distributions on the North-

Atlantic weather regime persistence. Discussion @rttlusions are drawn in section 1.5 and
1.6.
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5.2 The MOCAGE CTM

The CTM used in this study is the MOCAGE model (Miedde Chimie Atmosphérique de
Grande Echelle) (Teyssedre et al., 2007, CNRM/GAMN#Eo-France). MOCAGE has been
designed for a range of applications, from registatlies of air quality to global analyses of
the evolution of both the stratosphere and theosppere. The version used in this study,
which has been adapted to represent trace gaseaeaosols at the global scale, is briefly
described in the following, but is detailed in M§oé et al. (2009).

5.2.1 General features of the CTM

In our simulation, MOCAGE is used on a T42 Gausgiaid (about 2.8%2.8° horizontal
resolution) and with 47 layers from the surfaceSttiPa. 7 levels are within the planetary
boundary layer (PBL), 20 in the free tropospherd &0 in the stratosphere. The vertical
coordinate is an hybrid sigma-pressure coordin@te first layer is 40 m thick, while the
resolution above 300 hPa is constant with altitédeund 800 m. A semi-lagrangian scheme is
used for the advection of tracers and chemical @amgs. It is based upon the work of
Williamson and Rasch (1989) and detailed in Jos$sa.g2004). Time steps are 1 hour for
advection and 15 minutes for subgrid-scale prosesBee turbulent diffusion follows Louis
(2979), while the convection scheme (mass-flux-tyigethat of Bechtold et al. (2001). The
representation of dry-deposition for gases, basethe work of Wesely (1989) is presented in
Michou and Peuch (2002). In-cloud and below-cloadvenging representation for gases is
presented in Teyssedre et al. (2007).

5.2.2 Aerosol representation on the model

MOCAGE can simulate the evolution of three typeaefosols : sulphate, black-carbon and
dust. Organic and sea-salt aerosols are not ydemgnted in the model. Black-Carbon and
Dust are emitted directly in the atmosphere, whersalphate is produced by chemical
reactions involving precursor gases. Some of themmatural (DMS, emitted by the ocean) and
others are anthropogenic (SO2 and H2S). The oxdd@H, H202, O3 and NO3)
concentrations are prescribed and provided by ayeae MOCAGE simulation with the full
chemical scheme described in Teyssédre et al. 260presentation of the sulphur cycle,
based on Pham et al (1995), is detailed in Mén@&gaa (2009). Both aqueous and gaseous
phase reactions produce sulphate. The parameienisat the dry-deposition is based on
Seinfeld and Pandis (2006), and its adaptation MAGE is presented in Nho-Kim et al.
(2004). The sedimentation velocity, negligible folack-carbon and sulphate aerosols, is
essential for the representation of large dustsméso Its parameterisation is adapted from the
Stokes law (Seinfeld and Pandis, 2006). Below-clsadvenging depends on the collision
efficiency between aerosols and cloud droplets,mded as in Seinfeld and Pandis (2006). In-
cloud scavenging is simulated according to the mehef Langner and Rodhe (1991). Black-
Carbon and sulphate transfer efficiencies fromdsaétd aqueous phase are adjusted from
Kasper-Giebl (2000) observations, as presented @mégoz et al (2009). This parameter is
considered to be identical for mineral dust ancckiearbon. For each type of aerosols, the
total distribution can be represented by severaleaavhich all have a log-normal distribution.
Diameter, standard deviation and fraction numbethefdifferent modes for each aerosol are
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presented in the first column of table 2.1. Digitibns are discretized into bins of different
sizes in MOCAGE, as described in Martet (2008). $aeond column of the table 2.1 shows
the different bins used for each aerosol. In MOCA<#Rulations, the chemical production of
sulphate and the direct emissions of black-carbod mineral dust are injected into the
atmosphere following the distribution shown in ttable 5.1.

Aerosol Distribution diameter (um) — Size bins used in the model
standard-deviation — number fraction) (M)
Mineral {0.22 - 159 - 0.38 5 bins
dust
) ) (1.00E-8 to 6.31E-8 /6.31E-8 to
modes | 0.63 2.0 0.62 3.98E-7 / 3.98E-7 to 2.51E-6 /2.51E-
6 to 1.58E-5/ 1.58E-5 to 1.00E-4)
Black- |0.015 - 18 - 0.92 4 bins
Carbon
d 0.040 - 1.8 - 0.08 (1E-9 to 1E-8/ 1E-8 to 1E-7 / 1E-[7
modes to 1E-6 / 1E-6 to 1E-5)
Sulphate(0.015 - 1.8 - 0.98331 4 bins
modes 104 . 1.8 - 0.01650 (1E-9 to 1E-8 / 1E-8 to 1E-7 / 1E-7
05 2 0.00019 to 1E-6 / 1E-6 to 1E-5)

Table 5.1 : Diameters, standard deviation and nunfitzetion of log-normal distribution for
mineral dust, black-carbon and sulphate based oR@EOM indications (first column) ;
Distribution in size-bins used in MOCAGE model @g®tcolumn).

5.2.3 The 2000-2005 simulation

A simulation of the 2000-2005 was computed for @iva of this study. In this simulation, air
temperature, humidity, pressure and wind componesesl to drive MOCAGE were provided
from 6-hourly analyses obtained by the Europeantr@dar Medium-Range Weather Forecasts
(ECMWEF) IFS model. For the six years of the simolatwe used the “AERosol Comparison
between Observations and Models” (AEROCOM) glolaissions inventory representative of
the year 2000 (Dentener et al, 2005). EmissionS@f H,S and S@ are constant over the
year, except for biomass burning emissions, whiebehmonthly variations. The AEROCOM
inventory considers daily variations of DMS and tdesnissions. However, we used monthly
averages for these fields because we assume tiatvddations of these emissions are very
different from one year to another, and it would n@ake sense in a six-year simulation. We
assumed that 2.5 % of the anthropogenic elemestaphur is directly emitted as $O; the
rest being S@

5.2.4 Validation of the simulation

Before studying our aerosols simulation over theBEN#gion, it is necessary to check the
ability of the model to describe the main souraed sinks for each type of aerosols. Table 5.2
shows global aerosol burdens, sinks and sourcepu@ah during the year 2000 by MOCAGE
and the multi-model mean from the AEROCOM inter-pamison exercise. Aerosol burdens
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simulated by MOCAGE are in the range of the burdsinsulated by AEROCOM models.
MOCAGE black-carbon burden is equal to the meaAEBROCOM models. Concerning this
aerosol, dry deposition is more efficient in MOCAGIan in all other models, but it is
compensated by wet deposition which is lower in M@E than in other AEROCOM models.
Dust burden is lower in MOCAGE than in AEROCOM mizdelt seems to be due to
MOCAGE dry deposition and sedimentation fluxes,chhare stronger than those simulated by
AEROCOM models on average. Sulphate burden sinmdileye MOCAGE is similar to the
higher estimate from the AEROCOM inter-comparidory deposition of this aerosol is of the
same order of magnitude in MOCAGE as in AEROCOM aigdwhereas sulphate chemistry
production simulated by MOCAGE is lower than in ABROM models. High sulphate burden
simulated by MOCAGE may be due to the wet depasitichich is less efficient in MOCAGE
than in the other models on average. Ménégoz (2608)pared a MOCAGE simulation of
sulphate with observations of the European Momigprand Evaluation Programme (EMEP,
Hjellbrekke, 2004), and confirms that MOCAGE tendsunderestimate scavenging fluxes of
sulphate. Nevertheless, this study shows that ite sif a slight tendency to overestimate
sulphate concentration, MOCAGE describes the digtion of sulphate over Europe quite
well.

Sulphate Black-Carbon Mineral dust
MOCAGE | AEROCOM MOCAGE | AEROCOM MOCAGE | AEROCOM
Burden 1.15 0.7 0.2 0.2 13.2 21.3
[0.3-1.2] [0.11-0.37] [6-30]
Emission+ 44.0 54 7.8 7.8 1670 1670
Chem. Prod [30-80] [] []
(only sulphate
Dry 6.6 6.8 3.2 1.6 1254 1120
Deposition + i ) i
Sedimentation [1-13] [0.2-2.4] [700-2100]
Wet 37.2 47 4.5 6.2 427 498
Deposition [28-116] [5.3-11] [100-750]

Table 5.2 : Global burden (Tg[S] for sulphate angl fér other aerosols), sinks and sources

(Tg[S].year" for sulphate and Tg.yedrfor other aerosols) modelled by MOCAGE and by

AEROCOM models (mean and interval, adapted fromtOr€2006)). Simulations made with
the same emissions for all AEROCOM model and MOCAY&E the year 2000.

5.2.5 Aerosol budget over the North-Atlantic Region

Figure 5.1 shows the main sinks and sources owemibrth-Atlantic Region for sulphate,
black-carbon and mineral dust. Sulphate originassentially from SO2 oxidation, by aqueous
chemistry pathway, whereas gaseous chemistry pgthwa direct emissions represent only 6
an 5 percent of total sulphate sources respectiw@ynsidering the North-Atlantic region, the
main sink for sulphate is wet deposition (0.28 ngfS.day") followed by dry deposition
(0.11 mg[S].nf.day’) and transport outside of the domain (0.07 mg[S]day?).
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Sedimentation is negligible for sulphate, due ® wery small size of this aerosol. The mean
sulphate burden is 4.59 mg[S]’rin this region. The mean black-carbon burden38 Gng.m

2. The black-carbon emissions, issued from biomassifg and human activities in Europe,
Africa and America, are equal to 0.067 md.dmy" on average over the whole North-Atlantic
region. The main sink for this aerosol is dry défims (0.022 mg.rif.day"), followed by wet
deposition (0.014 mg.fday’) and export out of the domain (0.0017 mg.day?).
Sedimentation is negligible for black-carbon, doghte small size of this aerosol. The mineral
dust burden is 68.4 mg:frover North-Atlantic region, with emissions comifigm African
and Middle-East deserts equal to 115.9 nigday’ on average over the whole domain. The
main sinks for this aerosol are dry deposition Z23mg.n¥.day"), followed by transport
outside of the domain (8.47 mgiday'), sedimentation (5.10 mgfuay') and wet
deposition (2.40 mg.inday?). The total budget of all fluxes (0.026 mg[Sfmay*, 0.029
mg.m?.day"and 76.7 mg.M.day" for sulphate, black-carbon and mineral dust retbpsy) is
positive for all aerosols, indicating an accumuwlatiof aerosols in the NAE region during

winter.
Alq. (ias. Em. Em. Em.
chem. | chem.
0.026 0.067 5.
0.43  ]0.03 e
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4.59 < 0.38 < 68.4
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0.07 0.0017 Black- 8.47 Mineral
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Wet| Dry | Sed. Wet |Dry | Sed. Wet | Dry (Sed.
0.28| 0.114e-4 0.0140.022| 3e-5 2.40 |23.225.10
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Figure 5.1: Sulphate, Black-Carbon and mineral dustiget over the North-Atlantic region
(20°N-80°N, 80°W-40°E) in winter (December-Janukgbruary) 2000 to 2005. Burdens (on
the upright corner of the square) are given in nigf§’ for sulphate and mg.ffor other
aerosols. Fluxes are given in mg[SJrday” for sulphate and mg.fday” for other aerosols:
Tr: Transport outside of the domain ; Wet: Wet dgfion ; Dry: Dry deposition ; Sed:
Sedimentation ; Aq. Chem.: Aqueous chemistry ; Gam.: Gaseous chemistry ; Em.:
Emissions.

Sulphate is essentially concentrated over Europk America in winter, due to high SO
anthropogenic emissions (Figure 5.2.a), with anragye burden varying between 5 and 9
mg[S].m?. Over the North Atlantic ocean, the sulphate bardaries from 0 mg[S].fin the
tropics to 5 mg[S]." in the North. Over Greenland, sulphate columnes/ow (i.e. lower
than 2 ms[S].i") above the centre of the island, whereas it talahses about 2.5 mg[S]:m
above the littoral. Black-carbon has a distributsemilar to those of sulphate, with an averaged
column reaching 0.8 mg:fover Europe and America, 0.4 m¢frabove Atlantic and 0.2
mg.m? over Greenland (Figure 5.2.b). There is howevéarge difference between black-
carbon and sulphate distribution over Africa: tipbate burden is very low over this region,
whereas black-carbon burdens are comparable t@ thmglelled in European polluted area,
because of strong biomass burning emissions inraleAfrica. Mineral dust is essentially
concentrated over northern Africa, due to Saharah Middle-East desert emissions (Figure
5.2.c). The winter average of dust column variesvben 200 and 500 mgfrabove Africa,
between 10 and 25 mghover Europe and between 0 and 10 mgahove the Atlantic ocean
and America. Only the eastern part of the Atlaatmosphere is strongly concentrated in dust:
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Dust column ranges from 200 mg“rin the West coast of Africa to 0 mgain the middle of
the North Atlantic region.

The resulting aerosol radiative forcing is estindatssing Aerosol optical Thickness (AOT).
AOT is computed here from the aerosol column whih ¢oefficients estimated by Tegen et al.
(1997). Figure 5.2.d shows that simulated AOT takexy high values over Africa, reaching
0.6, due to the extreme concentration of minerak duthe atmosphere. AOT ranges from 0.2
to 0.3 over Eastern Europe and from 0.1 to 0.2 Western Europe, due to the presence of
mineral dust, sulphate and black-carbon. Over AcagrAOT varies between 0.2 and 0.25,
only due to the presence of sulphate and blackecar®OT is comprised between 0.1 and 0.15
over the Atlantic ocean, except near the Africastern coast, where it can reach values of 0.4
due to transport of desert dust. AOT takes its lowedues over Greenland and over the
Caribbean sea, ranging from 0.05 to 0.01.

We have to keep in mind that organic aerosols aaesalt aerosols are not yet implemented in
the model, necessarily inducing an underestimatb@OT. Remer (2008) estimates AOT
analysing MODIS satellite images. He evaluatestaoté& year monthly means of AOT at
global scale. In this study, AOT varies betweent0.0.3 during winter over Europe, between
0.1 and 0.2 over the North of the Atlantic oceawcept near the African western coast where it
can reach 0.4, and ranges from 0 to 0.15 over Araereastern coast. Theses values are of the
same order of magnitude as those simulated by MOEA®Ghich suggests that AOT
distribution modelled by MOCAGE is quite realistic.

[
[ 2 26 3 35 4 45 5 &5 8 &5 7 5 8 &5 @ ] 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

a) Sulphate (mg[S].m-2) b) Black-Carbon (mg.m-2)

[ [
aQ n 25 50 100 200 500 [} 005 0.1 015 0Z 025 63 035 04 045 0.5 055 08

¢) Dust (mg.m-2) d) AOT

Figure 5.2: Sulphate (mg[S].f), black-carbon (mg.if), dust (mg.i) and Aerosol Optical
Thickness (AOT) winter average over 2000-2005 sitadlby MOCAGE.
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5.3 Aerosol distribution induced by North-Atlantic-European weather
regimes

5.3.1 Weather regimes classification

The MOCAGE simulation is driven using operationablgsis products. However, the period
2000-2005 is too short to define robust clustertrogis. We have thus classified MOCAGE
data onto the 4 weather regimes obtained from ®@8-P001 ERA40 reanalysis product
(Gibson et al., 1997; Uppala et al., 2004). Thessifecation is applied to the 500hPa
geopotential height (Z500) over the North-AtlariEigropean region (20°N-80°N, 80°W-40°E).
An empirical orthogonal function (EOF) analysigperformed on the daily anomalies of Z500
for the winter (December-February) season. The¢ 86 EOFs are retained, capturing more
than 90% of the total variance. The decompositibthe large scale atmospheric circulation
variability into weather regimes is performed i tspace spanned by the leading EOFs using
the k-means partition algorithm developed by Miahekeli et al. (1995). As in Michelangeli
(1995), k was chosen to be four and hence the daitynalies of Z500 were classified into four
clusters, which constitute the optimal partitiormgared to a classification performed on a
multivariate noise.

c) NAO- (23.0%) d) Atlantic ridge (22.8%)

[ [
—200-175-150-125-100—-75 -0 -25 O 25 50 75 100 125 150 175 200

Figure 5.3 : Composites of the anomalies of ERAIPa geopotential height anomalies (m)
corresponding to the four North-Atlantic weathegirees in winter(December-January-
February). a) : Zonal, b) : Blocking, c) : NAO-, djtlantic ridge. Weather regime frequencies
are written in parentheses. Contour interval : 2585 % significant values are drawn in

colour.

The four weather regimes from the ERA40 reanalyditained following this method are

represented on figure 5.3. The first regime (Fig.&, named Zonal regime, consists of a
dipole of anomalies with a negative centre covetirggnorthern North Atlantic Ocean, situated
north of a positive centre extending from the aasfemerican coast to the southern European
continent. This regime corresponds to the posifitase of the NAO-. The coloured areas
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correspond to anomalies significant at the 95%lJeaczording to a bootstrap test. The second
regime (Fig. 5.3.b), named Blocking, displays anormaalous ridge centred over the
Scandinavian Peninsula, along with a trough extendiouthward from the Baffin Bay. The
third regime (Fig. 5.3.c), named NAO- (negative NAfDase), consists of a dipole of
anomalies with a positive centre over the soutleast of Greenland and a negative centre
over the Azores Islands. The Atlantic Ridge reg(fFig. 5.3.d) is dominated by an anticyclonic
anomalous core off western Europe flanked to th¢heast by a low pressure centre over the
Scandinavian Peninsula.

The daily operational analysis of the period 20002 used in our MOCAGE simulation is
classified onto the weather regimes already defiBedore performing the classification, the
daily anomalies of Z500 for the (December-Februasason, are projected onto the first 30
EOFs computed from the ERA40 reanalysis. Each dgattributed to the class for which the
Euclidian distance with the cluster centroid fronRAZ0 reanalysis is minimal. The
classification in weather regimes is thus achiewetthe space spanned by the leading 30 EOFs
of the ERA40 reanalysis.

In MOCAGE simulations, all meteorological variablase provided from analyses of the
ECMWE IFS model, except convective precipitatiomxflwhich is computed by MOCAGE.
Figures 5.4 and 5.5 show precipitation and windnaales associated with each weather
regime. Precipitation anomalies are obtained frbm dlassification of the total precipitation
flux, which is the sum of a stratiform componersuied from the IFS model and a convective
component computed in MOCAGE. Wind anomalies odatgnfrom a classification of the IFS
model analyses.

The zonal regime is characterised by a low pressyséeem over the North of the domain,
inducing a northward shift of the storm track, ahdrefore more precipitation over Northern
Europe and less precipitation over Southern Eu(jig 5.4.a). On the contrary, the NAO-
regime induces a southward shift of the storm tradsociated with less precipitation over
Northern Europe and more precipitation over Southeurope (Fig. 5.4.c). The blocking
regime induces a deviation of the storm track towtre northern North Atlantic ocean,
associated with less storms reaching northern Eurde blocking regime is therefore
characterised by less precipitation over Europe mnwde precipitation over Atlantic (Fig.
5.4.b). Finally, the Atlantic ridge induces a slawmd of the westerlies flow, and then less
precipitation in the Northeastern Atlantic Oceaig(F5.4.d). The zonal regime is associated
with an increased cyclonic circulation in the noofh45°N (Fig. 5.3.a), contrary to the NAO-
regime, characterised by an increased anticycloingzilation in the same region (Fig. 5.5.c).
The blocking regime is characterised by strongerttssly winds over the northern North
Atlantic ocean (Fig. 5.5.b). The high pressure aysbver the ocean during an Atlantic ridge
episode induces strong northerly winds on the westeast of Europe and Africa (Fig. 5.5.d).
The meteorological field variations associated waiich weather regime over the North
Atlantic basin are expected to have an impact orosaé concentrations, through the
modification of chemical production, deposition arehsport of aerosols. These links between
the weather regimes and the aerosol distributienrarestigated in the next sections.
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Figure 5. 4: Composites of 2000-2005 ECMWF/MOCAE&#e (text) liquid precipitation
anomalies during the days for which the atmospleectassified as a): Atlantic ridge, b):
Atlantic low, c): Blocking, d): NAO-. Contour intal: 0.4 ; 95 % significant values are drawn

in colour.
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Figure 5.5: Composites of 2000-2005 ECMWEF IFS m¢sks text) wind anomalies during the
days for which the atmosphere is classified aAdiantic ridge, b): Atlantic low, c): Blocking,
d): NAO-. 95% significant values are drawn in red.
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5.3.2 Aerosol budget variations associated to vezadgimes

The aerosol budget associated with each weath@neeg computed as a composite of the
days for which MOCAGE data is classified as pertayrio this weather regime. It is presented
on table 5.3. We have to keep in mind that we udédatologic dust emissions in our
simulation, which does not depend on wind velositi€he representation of dynamical dust
emissions is not yet implemented in the versionthef model used here. Considering our
simulation, we only analyse aerosol burden vanntibnked to transport and sinks efficiency
(except for sulphate sources, which are descrilyedhemical reactions, that depend also on
meteorological conditions).

Averaged over the whole NAE region, the differenicethe aerosol budget simulated for each
weather regime are relatively small: The mean satiplburden over the North Atlantic region
varies by about 5% depending on the weather regetaive to the winter mean. These
variations are the result of changes in exportugftgate out of the NAE region, and variations
of wet deposition, dry deposition, aqueous and @asehemistry production. The export of
sulphate out of the NAE region can be modified bjaetor 10 depending on the weather
regime considered, whereas the variations of therdtuxes do not exceed 10%. The black-
carbon burden varies by less than 3% and dry andlegosition - its two main sinks - vary by
no more than 5% depending on the weather regimeider®ed. The mean dust burden
undergoes variations by up to 10% depending onwhather regime considered. This is
induced by changes of transport outside of the donsadimentation, wet and dry deposition,
which can vary by 15 % from one weather regimentattaer for this aerosol.

To evaluate the local differences of the aerosotiémn, we computed the composites of burden,
sinks and sources of aerosols associated with waekther regimes. The pattern obtained are
discussed in the following.
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SULPHATE Zonal Blocking NAO- Atlantic Ridge
Wet Deposition 0.289 0.267 0.290 0.280
Dry Deposition 0.107 0.114 0.115 0.110
Sedimentation - - - -
Transport -0.23 0.84 -0.53 -0.42
Aqueous chemistry 0.441 0.410 0.455 0.450
Gaseous chemistry 0.031 0.029 0.026 0.029
Burden 4,419 4.709 4,714 4.659
BLACK-CARBON

Wet Deposition 0.0145 0.0142 0.0149 0.0136
Dry Deposition 0.0208 0.0232 0.0210 0.0212
Sedimentation - - - -
Transport -0.0022 -0.0007 -0.0016 -0.0022
Burden 0.367 0.391 0.387 0.387
DUST

Wet Deposition 2.05 2.65 2.31 2.98
Dry Deposition 23.05 22.74 22.78 23.23
Sedimentation 5.12 5.02 5.03 5.07
Transport -9.22 -7.24 -7.85 -8.42
Burden 63.67 70.72 66.54 75.64

Table 5.3: Sinks and Burden of sulphate (mg[$]day‘and mg[S].nf), black-carbon (mg.m
2 day'and mg.rif) and mineral dust (mg.faday‘and mg.rif) over North-Atlantic region

(20°N-80°N, 80°W-40°E) in winter (December-Janukgbruary) 2000 to 2005 associated to
the four weather regimes, Zonal, Blocking, NAO- Atldntic Ridge. (Transport is positive

when turned inside the NAE region).
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5.3.3 Zonal regime signature

The zonal weather regime induces significant nggasinomalies of the sulphate column all
over Europe (Fig. 5.6.a), reaching 1.2 mg[S].aver regions where the winter mean sulphate
column takes values of about 8 mg[Sf.mThe zonal regime is associated with more
precipitation (Fig. 5.2.a) and therefore a moistenosphere over Northern Europe. For this
reason, the aqueous chemical production is incdeaser Northern Europe (cf. Fig. 5.6.9).
Nevertheless, reinforced south-westerly winds fpartssulphate produced over Europe toward
the Northern Europe, a very humid region, leadim@ strong increase of wet deposition (Fig.
5.6.9). This mechanism implies a general decrebeaulphate burden over Europe. A slight
sulphate burden increase is modelled over NortiAdrita, due to an increase of aqueous
chemistry, not compensated by an increase of webgiton over this region. A significant
negative anomaly of black-carbon column is modelb»@r Western Europe during zonal
regime episodes: a negative anomaly of 0.1 rifgisnmodelled in particular over England,
region with black-carbon winter mean of about 0&mf¥ (figure 5.6.b). Two reasons explain
such a decrease: more intense precipitation reiegowet deposition over western Europe, and
increased northward winds (see figure 5.3.a) trartsplack-carbon from Western Europe
highly polluted areas (see figure 5.5.b) to Nomh&urope, where wet deposition is very
efficient due to high precipitation rates. The Zoregime is also associated with a strong
negative anomaly of mineral dust burden over aoregixtending from Northern Africa to the
Black Sea (negative anomaly about 50 mf).mhere winter mean column varies between 200
and 500 mg.M (Fig. 5.6.c). This negative anomaly is explaingdtite increase of easterly
winds associated with the zonal regime (Fig. 5,3r@jucing also a strong positive anomaly
over the oceanic region located in the West cobafrica. AOT modelled is a combination of
the three aerosols burden taken into account insooulation. The zonal regime is therefore
associated with significant AOT negative anomalgrawe whole Europe and Northern Africa.
A slight AOT negative anomaly is also pointed owelothe North Atlantic ocean. On the
contrary, there is an intense positive anomaly dlkerocean along West Africa due to dust.
During a zonal regime episode, the typical valueAQIT decrease is 10% over Africa and
Europe, and the typical value of AOT increase sual20% over Africa.
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Figure 5.6: 2000-2005 DJF zonal regime anomalieswphate burden, black-carbon burden,
dust burden, aerosol optical thickness (AOT), salphwet deposition, black-carbon wet
deposition, sulphate agueous chemical productiahdurst dry deposition over North Atlantic
region ; 95 % significant values are drawn in calou
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5.3.4 Blocking regime signature

The blocking regime is associated with an enhanoémme20% of the sulphate burden over
Southern Europe in comparison with the winter m@ag. 5.7.a). During this weather regime,
the atmosphere is drier over polluted central Eerageas, and aqueous chemical production is
therefore less active (Fig. 5.7.9), but wet depasits also less efficient (Fig. 5.7.e). Such a
situation implies a decrease of the sulphate bumem Scandinavia whereas combined with
reinforced northerly winds (Fig. 5.3.b), it favowas increase of the sulphate burden modelled
over the Mediterranean sea. Negative anomalies keddever Scandinavia are linked to
strong south-westerly winds associated with thelbieg regime (Fig. 5.3.b). The black-carbon
burden associated with the blocking regime is iaseel over Western and Southern Europe (by
20%, Fig.5.7.b) and decreased over Scandinavigngally because of the atmospheric
circulation induced by this regime. North-eastesynds transport Black-carbon from North-
eastern Europe to West and South Europe This tegdenreinforced by low levels of wet
deposition over Northern Europe (5.7.f). Weak darstmalies are modelled for the blocking
regime over two regions: negative anomalies ab®utmb.m? over tropical Atlantic, and
positive anomalies between 10 and 50 mgewer Morocco and Algeria (Fig. 5.7.c). These
anomalies are explained by wind anomalies assaciatieh the Blocking regime. AOT
anomaly is mainly driven by sulphate and black-oaranomalies during blocking regime
episodes, largely positive all over Western Eur@¢p@% increase) and negative over the
Scandinavian region (10% decrease) (Fig. 5.7.d).
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Figure 5.7: 2000-2005 DJF blocking regime anomabésulphate burden, black-carbon
burden, dust burden, aerosol optical thickness (AG@ulphate wet deposition, black-carbon
wet deposition, sulphate aqueous chemical prododaiod dust dry deposition over North

Atlantic region ; 95 % significant values are drawncolour
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5.3.5 NAO- regime signature

The NAO- regime is associated with strong posisuphate and black carbon anomalies over
Europe (between 0.4 and 1.4 mg[Sf.ifor sulphate and 0.04 and 0.06 mg.tor black-
carbon), and negative anomalies over Africa fos¢haerosols (between -0.4 and -1.4 mg[S].m
2 for sulphate and around -0.04 md.rfor black-carbon; see figure 5.8.a and 5.8.b). The
accumulation of sulphate over Europe, combined wittecrease of sulphate burden over the
Mediterranean sea and Northern Africa, is probdiolked with the atmospheric circulation
(Fig. 5.3.c). Wind anomalies may limit the dischaaf sulphate from Europe. Wet deposition
and aqueous chemical production anomalies haveléoel of significance over the NAE
region during the NAO- phase (Fig. 5.8.e and 5.8HQwever, an increase of aqueous
chemistry production over Europe (Fig. 5.8.g) - enantense than the increase of wet
deposition modelled over this region (Fig. 5.8.eduld reinforce the accumulation of sulphate
over the European continent. An accumulation oplsate is also modelled over tropical
Atlantic, about 0.4 to 0.6 mg[S]:fnlinked to a southward shift of westerlies, whicinsport
both sulphate and S@ver this region. For this reason, aqueous cheristlso reinforced in
this region (Fig. 5.8.9). The black-carbon burdemlso accumulated over Scandinavia — with
anomalies between 0.02 and 0.06 nigmlue to a decrease of wet deposition. Over Wester
Tropical Atlantic, reinforced westerlies imply dtigblack-carbon positive anomalies. Negative
dust anomalies reaching 50 méf mre noticed over the Atlantic ocean, close todsfridue to a
decrease of the easterlies which limit the trantspbrdust from the Sahara to the Atlantic
ocean. This process explains also the dust postieenaly modelled over North Africa. As a
consequence of these aerosol burden anomalies, N#&@ime signature in AOT is
characterised by a negative anomaly near the we8feican coast (15% decrease), linked to
low dust burden, and by two positive anomalies &Wesstern Tropical Atlantic (20% increase)
and Northern Europe (10% increase), linked to straocumulations of sulphate and black-
carbon.
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5.3.6 Atlantic ridge signature

The Atlantic ridge signature in sulphate burdeoharacterised by negative anomalies over the
centre of the North Atlantic ocean and North-westEBurope — with values from 0.2 to 0.4
mg[S].m?* and positive anomalies over South-Western Europk Northern America — with
values from 0.2 to 0.6 mg[S]:fm (Fig. 5.9.a). The positive anomalies over Soutbst¥rn
Europe are linked both to reduced westerly windg.(b.3.d), and to a more active aqueous
chemical production over Central and South-Westeunope (Fig. 5.9.g). Due to strong
emissions of sulphur compounds in Northern Amerieuced westerly winds over the
Atlantic ocean induces a negative sulphate anoroaér the Atlantic ocean and a positive
sulphate anomaly over America. The sulphate wetosigpn negative anomaly over the
Atlantic ocean is probably not due to a change gtemrological conditions. But it may be
associated directly with the decrease of sulphateentration over this region. The negative
anomaly of sulphate modelled in North-western Earigplinked to positive anomalous north-
westerly winds (Fig. 5.3.d). The black-carbon burdbows a negative anomaly over the North
Atlantic centre from 0.02 to 0.08 mgirand positive anomalies over Western Europe and
Northern America reaching 0.06 mg“rtFig. 5.9.b). Such distribution anomalies are tuthe
Atlantic ridge wind anomalies (Fig. 5.3.d), indugia transport of BC from Northern to South-
Western Europe. A strong positive dust anomaly walues between 20 and 50 mg.m-2 is
modelled over Eastern Africa. It is linked with threrease of northwest winds (Fig. 5.3.d),
transporting dust on the southwest of the NAE negi weaker positive dust anomaly with
values between 0 and 20 mg.m-2 covers most of tethNAtlantic Ocean. It is induced by
weaker dust wet deposition (not shown). The AOTrithgtion associated to the Atlantic ridge
regime is therefore characterised by positive atiesaver Africa and Southern Europe (10%
increase) and negative anomalies over North-Wes&taerape (10% decrease).
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Figure 5.9: 2000-2005 DJF Atlantic ridge regime amalies of sulphate burden, black-carbon
burden, dust burden, aerosol optical thickness (AG@Ulphate wet deposition, black-carbon
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Atlantic region ; 95 % significant values are drawncolour
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5.4 Feedback of the aerosol distribution on the wéaer regimes

It has been shown in the previous section thathezatgimes can affect the aerosol burden up
to 20%. A new gquestion arise from this result : e@nosol burdens exert in turn an influence
on weather regimes. To assess the impact of theses@ burden anomaly patterns,
experiments are conducted in which an AGCM is fdrog the North Atlantic aerosol burdens
anomalies showed in figures 5.6 to 5.9.

5.4.1 The ARPEGE global climate model

The atmospheric model used for these experimerttseiARPEGE-Climat version 4 AGCM
(Déquéet al, 1999, Gibelin and Déqué, 2003). The model hasesfical levels extending up
to 10 hPa using a hybrid sigma-pressure verticatdinate, and a 2.8° horizontal resolution.
The semi-lagrangian advection scheme allows forOam8 time step. The ISBA Soil-
Vegetation-Atmosphere Transfer model, describedViahfouf et al. (1995) is included in
ARPEGE-Climat. It contains a detailed snow covemiaglation (Douville et al.,, 1995a and
1995b). Soil and vegetation properties are presdrifrom the global high-resolution
ECOCLIMAP dataset (Masson et al., 2003). The raddascheme used in ARPEGE is the
FMR (Fouquart-Morcrette-Radiation) scheme (Dandia &orcrette, 1996), describing the
absorption and emission in the long wave radiasind reflection, scattering and absorption in
the solar radiation. There are two wide wave ba@d35um-0.68um and 0.68um-0.4pum) in
the shortwave radiation calculation. Reflectionatsaring and absorption by gases, aerosols
and clouds are computed by applying a two-streanthadetogether with a photon path
distribution method (Fouquart and Bonnel, 1980)ndwave radiation is computed by broad
band flux emissivity method with six wide wave barmbvering the spectrum between 0 and
2620 cm-1 without scattering process.

The aerosols direct effect, i.e. aerosol aptitudscatter and to absorb solar radiation, is taken
into account in ARPEGE-Climat as presented by Rangnet al. (2001). It is based on
vertically integrated AOT, single scattering albealod asymmetry factor for each aerosol.
Representation of these parameters was originahe dollowing the works of Tanré et al
(1984) and Dandin and Morcrette (1996). Tanré ef(E384) consider 5 types of aerosols:
continental, maritime, urban, desert and stratosplaerosols. In the model, for each type of
aerosol, a specific vertical profile is applied“t@rticalize” 2D AOT inputs (Fig. 5.10). The
sulphate aerosol representation was originally ddde Rongming et al. (2001), leading to a
total of six aerosol types represented in ARPEGIE&l. In our simulation, we used the Tegen
et al. (1997) AOT representation for continentaloaels (limited to organic aerosols on its
description), sea-salt aerosols, and backgroundatospheric aerosols. Background
stratospheric aerosols concern volcanic aeros@s penetrate into the stratosphere, and
sulphate aerosols issued from the oxidation of @aybSulphide (OCS), a compound which is
chemically inert on the troposphere but which isdsed in sulphate in the stratosphere
(Turco, 1980). In our simulation, black-carbon, tdasd sulphate AOT monthly means were
computed from our 2000-2005 MOCAGE simulation. MOERA aerosols burden were
vertically integrated and converted into 2D AOTIdaling Tegen (1997). It would have been
interesting to directly use 3D AOT from MOCAGE irRREGE but this could not be done
easily for this study.
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Figure 5.10 : Aerosol profile prescribed in the [@tels ARPEGE-Climat model

An increase in sulphate aerosol can increase timebeu of Cloud Condensation Number
(CCN) taken a constant cloud liquid water contémg leads to a larger concentration of cloud
droplets of small radius, and then to an enhancemienloud reflectivity (Twomay, 1977).
This effect, named “first indirect effect”, is vedjfficult to quantify, and has been discussed
many times (IPCC, 2007 ; Heintzenberg and CharlQ8). Moreover, Global climate
models resolution is often too coarse to desctilwdrrectly. One single relationship between
sulphate concentration and cloud droplets conceotr§CDN) is however classically used for
climate study (Boucher, 1995) :

Cd - 10a+b|og(mSCf')

where mS®. is the sulphate mass expresseflgm™ and Cdn is CDN in ci#

Many different values of a and b coefficients hdezn proposed. In our ARPEGE-Climat
simulations, we used those recently updated by (m&asonal communication, 2005) :

a=1.7 and b=0.2

In ARPEGE-Climat, the effective radius of clouduiq water droplets and then the AOT, the
asymmetry factor and the single scattering albefdolauds, all depending on CDN, liquid

water content and liquid water path, are then cdetas it is detailed in Rongming et al.
(2001).

5.4.2 Atmosphere-forced experiments

Five experiments are conducted : one control erpart named CTL, using an average AOT
from the CTM simulation, and four experiments tsttine sensitivity of the atmosphere to the
pattern of aerosol burden associated with eachhgeaégime in the 20°N-80°N, 80°W-40°E
domain. These experiments are forced with the ahompatterns of the Zonal, Blocking,
Atlantic Ridge and NAO- regimes. They are resp&tyivnamed AER-ZO, AER-BL, AER-
NAO and AER-AR. The CTL experiment is forced withmenthly climatology of aerosols,
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computed as the monthly mean of the 2000-2005 MOEAgBnulation presented in the
paragraph 5.2.3. In the other four experiments agr®sols fields are computed by adding the
aerosol anomaly patterns shown in Figs. 5.6 tadbitie 2000-2005 monthly mean used on the
CTL experiment. Each of these five experiments st®®f an ensemble of 50 simulations of
the winter (December-February) season starting fonaifferent initial conditions for the™1

of December. The greenhouse gases are fixed tb99@ value. The monthly climatology sea
surface temperature of Reynolds et al (2002) isgriiged as surface boundary conditions, with
a conservative quadratic interpolation between eocutsve months.

5.4.3 Impact of the aerosol distribution on the thhearegimes persistence

The daily large scale atmospheric circulation fritrase five experiments is classified into the
four weather regimes obtained from the ERA40 rgaisl The method is the same as the one
used to classify MOCAGE data. We consider as weattggme episode those lasting at least
three consecutive days, as considered in Sanchergand Terray (2005). This hypothesis is
justified by the persistence properties of the Wweatregimes (Michelangeli et al,1995). The

excitation and associated transitions of the fowativer regimes are mainly controlled by

internal atmospheric dynamical processes, but eaktdorcings are expected to stabilize or

destabilize the atmospheric circulation state. Twential role of aerosol concentration

anomalies is assessed by evaluating their abiitynluence the mean persistence of each
weather regime.

First of all, no difference is detected between ¢x@eriments neither in the frequency of
occurrence nor in the spatial characteristics efvtieather regimes. We only detect differences
in the persistence of weather regimes. From the $easitivity test AER-ZO, AER-BL, AER-
NAO and AER-AR, several impacts of aerosol distiidiu on weather regime persistence were
pointed out. Some of them are not significant adicy to a two-sided bootstrap test, and
therefore are not presented here. Two of them, dosignificant, are described in the
following:

We find that the mean persistence of the NAO- regisireduced by 1.78 days when the
atmosphere is forced with the pattern of aerosdueed by the Zonal regime instead of the
climatology (CTL) with a p_value equal to 0.086 @ctng to our two-sided test. During an

occurrence of the Zonal regime, the pattern of s@ranomalies named AER-ZO will be

forced by the atmosphere. Then, if due to an ialeatmospheric dynamical process, a
transition from the Zonal regime to the NAO- regimeproduced, the AER-ZO pattern will

tend to destabilize the NAO- regime.

The mean persistence of the Zonal regime is redbge@.88 days when the atmosphere is
forced with the pattern of aerosol induced by thecBing regime instead of the climatology
(CTL) with a p_value equal to 0.116 according taws-sided test. Similarly, during a
transition from the Blocking regime to the Zonagjiree, the interaction with the aerosol will
tend to destabilize the Zonal regime.
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5.5 Discussion

As presented in section 1.3.4, the zonal reginess®ciated with strong negative anomalies of
sulphate and black-carbon over the whole Europg. (5i6). During the occurrence of this
regime, dust burden takes negative anomalies owethMfrica and positive anomalies above
the Atlantic part which borders the west of Afriddae change of aerosol burden in the AER-
ZO experiment has directly or indirectly - through climate feedbacks - an impact on the
radiative fluxes modelled over the NAE region asoae see on figure 5.11. This figure shows
the difference between radiative fluxes simulatethe AER-ZO (made with the zonal aerosol
distribution) and in the CTL (made with the stamtavinter average aerosol distribution)
during the NAO- phase.

Radiative fluxes anomalies can not be linked ealilythe pattern of the aerosol burden
anomalies, because of the involvement of many ¢émetroactions, in particular those which
concern cloud feedbacks. In our experiment, thargaldiation fluxes anomalies at the top and
the bottom of the atmosphere (Fig. 5.11.a and ¢ vary low significance levels. However,
the positive anomaly of surface solar radiation alledl over the Sahara (keep in mind that
positive fluxes are oriented downward) is probatile to the negative anomaly of dust burden
associated with the zonal regime (Fig. 5.6.c). @nWest of North Africa, a negative anomaly
of surface solar radiation may be induced by basitive dust burden anomalies (Fig. 5.6.c)
and positive cloud amount anomalies over this meg@ig. 5.11.e and f). Longwave flux at the
surface shows a negative anomaly over Northerngeu(®Big. 5.11.c), induced by a decrease of
both high and low cloud amount over this regiorshibws also a positive anomaly on the West
of North Africa, certainly due to high cloud amoy(fig. 5.11.g and h).

The radiative fluxes do not exceed anomalies fr@&to-4 W.n¥ (Fig. 5.11), whereas sensible
and latent heat fluxes are strongly modified over Atlantic in our AER-ZO experiment
(5.12.g and h), with values from —10 to +10 W.riwVe have to keep in mind that we used the
same SST forcing in all our experiments. Turbufentes differences originate therefore only
from thermo-dynamical processes on the atmospAembulent fluxes tend to strongly warm
the atmosphere in the South West of Greenland @ieddl it on the Northern coast of Europe
(note that positive fluxes are oriented downwaid).an idealized atmosphere where the
potential vorticity is uniform, a warm (cold) sucka anomaly is associated with a cyclonic
(anticyclonic) anomaly in the mid-troposphere doireem of the surface anomaly. This type
of atmospheric response corresponds to a transgsmionse to a surface anomaly. These
baroclinic transient responses can interact wite karotropic structure of the weather regimes.
In our simulation, the surface variations of thatféuxes should destabilize the NAO- regime,
characterised by an high pressure system over @Grekemand low pressures over Europe and
tropical Atlantic (Fig 5.1). It could be an explaioa for the 1.78 days decrease of the NAO-
regime persistence modelled on the AER-ZO experimen

As we said previously, the atmospheric energy lzalas quite difficult to link with aerosol
distributions, due to all the interactions that wcn the climate system, and in particular
through cloud feedbacks. Considering shortwaveelyxhe signature of sulphate is not pointed
out between AER-ZO and CTL experiments, whereasaarosol is known to strongly scatters
solar radiation. The same conclusion is drawn bmoabing black-carbon. Further simulations
conducted with on-line diagnostics of aerosol fogcicould help understanding more
accurately the impact of the aerosol distributisaaiated with the zonal regime on the NAO-
persistence. An equivalent analyse could be peddrmo explain the decrease in the zonal
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regime persistence in a winter simulation forcedhsyaerosol distribution associated with the
Blocking regime.

I
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Figure 5.11 : Heat fluxes differences in W.and low and high cloud amount differences (%)
(AER-ZO — CTL) during the NAO- regime (see texakifve fluxes are directed downward.
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5.6 Conclusion

This study focuses on the interactions betweensatstmospheric concentrations and winter
weather regimes in the North Atlantic European BedR0°N-80°N,80°W-40°E). It is divided
into two parts. In the first part, the Chemical4isport Model MOCAGE is used to perform a
simulation from 2000 to 2005, using the meteoralabdata of the ECMWF IFS model. The
aerosol burden anomalies induced by each weatheneeare assessed, analysing aerosol sinks
and sources anomalies, and evaluating the modditatof the aerosol transport involved by
wind anomalies. Atmospheric dynamical processe®cised with the different weather
regimes can impact by up to 20% the columns gdtsatke, black-carbon and dust. In a second
part, the pattern of aerosol anomalies associatdd each weather regime are used to force
experiments performed with the ARPEGE-Climat modehese experiments are used to
discuss the role of the aerosol concentration & @tmosphere onto the weather regime
persistence or their transition toward another hexaregime. The mean persistence of the
NAO- and the Zonal regime are reduced by 1.78 ai@B @ays respectively when the
atmosphere is forced with the patterns of aeroshiéed by the Zonal regime and the Blocking
regime respectively. This suggests that the intEmacwith the atmospheric aerosol
concentration could destabilize the NAO- regime alshoccurs after a Zonal episode. Same
conclusion can be exposed for a Zonal regime wbadurs after a Blocking episode.

The destabilization of the NAO- regime due to arosel forcing corresponding to the Zonal
regime is linked to modifications in the atmospbegnergy budget in our simulation. The
aerosol radiative forcing associated with all thienate retroactions, and in particular with
clouds feedback, induces strong modifications ebulent fluxes over the Atlantic ocean,
which destabilize the high pressure system overGheenland characteristic of the NAO-
phase. Further simulations, using an AGCM with dagiics of the aerosol radiative forcing
could help distinguish this forcing from all thenchte retroactions and assess more accurately
the impact of the aerosols distributions associati¢ill each weather regime.
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Conclusion et perspectives

Les observations de I'atmosphére terrestre effesta@puis le début du vingtieme siécle ont
permis de mettre en évidence l'impact des activitésiaines sur le systeme climatique. A
'aide d’analyses physiques et statistiques, amsa partir d’expériences de modélisation
rendues possibles par les progres de I'informatidmecommunauté scientifique a ainsi pu
montrer que le réchauffement climatique global oliseétait relié aux gaz a effet de serre
injectés dans I'atmosphére par les hommes. Cepgndamombreux processus, naturels et
d’'origine anthropique doivent encore étre explorpsur permettre une meilleure
compréhension de la variabilité climatique. En ipatier, la présence d'aérosols dans
'atmosphére modifie significativement le flux sioéa atteignant les différentes couches de
'atmosphére ainsi que la surface terrestre. De,p&s aérosols, en jouant le réle de noyau de
condensation, permettent la formation des nuagesdest précipitations. Analyser les
concentrations atmosphériques en aérosols et latgea ces particules sur le bilan radiatif de
la terre est une des étapes importantes pour ndemprendre les évolutions du climat. Le
travail de thése présenté dans ce manuscrit stirsers ces thématiques.

Le premier chapitre de cet ouvrage a synthétisé clmsnaissances de la communauté
scientifique sur la problématique du lien entreoaéls et climat, ainsi que I'ensemble des
moyens utilisés par cette communauté. Le deuxidmpitre a décrit en détail I'outil qui a été
utilisé pour réaliser ce travail de these, le medéé Chimie-Tranport « MOCAGE » du
CNRM-GAME. Les troisieme et quatrieme chapitres qrtsenté une évaluation des
simulations réalisées avec MOCAGE, au travers d¥aea a la fois régionales et globales de
la distribution atmosphérique en aérosol. Le ciame chapitre a ouvert la porte de I'étude de
l'interaction aérosols-climat par I'utilisation dOCAGE, en se focalisant sur une étude des
interactions atmosphére-aérosols dans I'Atlantijoed.

MOCAGE : un modele en perpétuelle évolution

Travailler avec un modéle d’atmosphére est synonglmetravail en équipe : le modéle
MOCAGE a été mis en place par plusieurs personnés fais. Au fur et a mesure du
déroulement de cette thése, nous avons modifiéobgtifs en fonction de I'évolution
permanente du travail de chacune de ces persomhesieurs versions de ce code sont
développées simultanément. Une version « opérallnn a pour objectif de réaliser des
prévisions de I'évolution chimique de I'atmosphesdors qu’une version «climat» est
actuellement développée pour permettre la réadisate simulations longues. Dans le cadre de
cette thése, une nouvelle version a été mise ereplaybride des deux précédentes, pour
réaliser des simulations des aérosols sur plusieumsees. Historiquement, le modéle
MOCAGE, limité au départ a la représentation desmmses atmosphériques gazeux, a été
adapté pour représenter le comportement des agrdsotarbone-suie en 2003. Cela a été
ensuite le tour des poussiéres minérales, puissdiss marins. Enfin, la représentation du
sulfate, espece faisant intervenir la chimie dureowa été intégrée au modeéle dans le cadre de
ce travail de these. Modéliser le cycle du souféeessite la description de la distribution
spatio-temporelle de plusieurs oxydants. Une clitogie de ces champs a été construite a
partir d’'une simulation MOCAGE réalisée avec uné&uh chimique détaillé. Nous avons
ensuite réalisé des simulations avec un schémaiaunénsimplifié, limité a la description du
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cycle du soufre, et utilisant ces climatologiesxgaants. Ce type de configuration a déja été
utilisée et validée par nombre de modélisateur afesols. Dans notre cas, une version de
MOCAGE « allégée » et robuste, permettant de ®raldes simulations globales pluri-
annuelles a ainsi été mise au point. Cette étapstitwe un premier pas vers la réalisation de
simulations climatiques dont I'objectif est d’étadies rétroactions des aérosols sur le climat.
A partir de cette version, nous avons mis en éwddes principaux processus pilotant les
évolutions de l'aérosol et nous avons évalué leaciép du modéle a les représenter. Trois
espéeces ont été étudiées dans ce travail de thesailfate, le carbone-suie et les poussieres
minérales.

Mise en évidence des processus qui gouvernent Erg@h atmosphérique en aérosols

Le sulfate est principalement issu de I'oxydatianQ03, qui peut avoir lieu a la fois en phase
agueuse et en phase gazeuse. Environ 80% des @maisht S@ sont issues des activités
anthropiques, alors que 20% proviennent de I'oxgdadu DMS, espéce émise par les océans.
Le carbone-suie est majoritairement émis par l&sigis anthropiques et les feux de biomasse.
Les émissions de poussiéres minérales sont edkanBat issues de l'arrachement des
particules par le vent dans les déserts. Les &&diiumaines émettent aussi des particules
minérales, mais ces sources sont peu connues et pas été prises en compte dans nos
simulations.

Nous avons pu relever dans nos expérience lesipainc puits associés a chaque aérosols : le
dép6t humide constitue le puits largement majodtgiour le sulfate. Le carbone-suie est
éliminé de I'atmosphere principalement par lesstyagais le dépbt sec joue aussi un réle
important pour cet aérosol. Le dépbt sec est lesparincipal pour les poussiéres minérales,
suivi par le dépot humide et la sédimentation. ravers des analyses régionales et globales
des différentes simulations réalisées dans le aelieette thése, nous avons évalué la capacité
du modele MOCAGE a représenter I'ensemble desipan& puits et sources de ces aérosols.

Modéliser le sulfate... et optimiser le lessivage désosols dans les simulations

Le cycle du soufre a été analysé dans trois régiiiférentes : I'Europe, ou les émissions
anthropiques de SOsont tres fortes, I’Antarctique, région ou les Em®és soufrés sont
exclusivement d’origine naturelle, et 'Arctiqueigion ou les émissions de $6bnt faibles,
mais ou I'on reléve un transport important de, 80de sulfate depuis les régions anthropisées
situées plus au sud. Le modéle que nous avonséutibprésente de maniére réaliste les
distributions géographiques de sulfate dans les trégions qui concernent notre étude.
Cependant, les concentrations de sulfate sont gkeméent surestimées en surface. Cette
surestimation a été reliée a une sous-estimatiarégat humide dans le modele. A partir d’'une
expérience de sensibilité, nous avons proposé oneetle version de la paramétrisation du
lessivage, qui semble plus réaliste. Cependamt,defra encore étre optimisée, notamment en
prenant en compte la représentation du lessivagéepgrécipitations solides. Celle-ci s’est
avérée essentielle dans notre analyse, notammeiitaaies latitudes. On trouvera a ce propos
en annexe la description d’'une simulation prenant@mpte le lessivage par les précipitations
solides, simulation qui nous a permis de décrirentgniere optimale I'évolution de la
concentration atmosphérique en sulfate. La paraaéon du lessivage utilisée dans le modéle
est basée sur une relation empirique, dont certaiafficients sont calés sur des observations
de l'efficacité de transfert des aérosols vers lkem précipitant. Le calage de ce parameétre
nécessitera peut-étre des observations supplémengadur ce qui concerne les nuages en
phase glace.
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Modéliser le bilan global d’aérosols, sensibilitébachamps météorologiques

Dans les trois régions concernées par nos analisedarge en aérosol présente un cycle
saisonnier tres marqué, fortement liée a I'évolusaisonniére des conditions météorologiques,
qui pilotent I'efficacité de la production chimiqu#e sulfate et celle des différents puits
d’aérosols. Etant donné la forte dépendance derleentration atmosphérique en aérosols aux
variables météorologiques, nous avons souhaitéiévkds differences entre des expériences de
modélisation réalisées avec différents forcagestanélogiques. La méme simulation a été
réalisée avec les forcages météorologiques issuarddyses du modeéle de prévision ARPEGE
de Météo France, et celles du modele IFS du CEPMMirdernier test a été réalisé avec les
forcages issus du MCG ARPEGE-Climat. Dans le méemps, ces simulations ont été
comparées avec les simulations de quatre modebes pgrticipé au projet AEROCOM. La
variabilité de la charge en sulfate associée difation de différents forcages météorologiques
est du méme ordre de grandeur que celle relevée lestdifférentes simulations réalisées par
les modéles AEROCOM. Les simulations MOCAGE réakséavec les forcages
météorologiques issus du modeéle de prévision ARPEBEdu MCG ARPEGE-Climat
surestiment le temps de résidence et la charga@tesols de sulfate et de carbone-suie. Cela
est relié a une sous-estimation du flux de prédafioib, qui induit elle-méme une sous-
estimation des flux de lessivage. Ce biais esenetht diminué dans les simulations réalisées a
partir des forcages météorologiques issus du CEPMMNdans cette simulation, des
précipitations plus intenses induisent des fluxlesivage plus efficaces, et une charge de
sulfate et de carbone-suie alors comparable a sg@iellée en moyenne par les modéles
AEROCOM. De maniére générale, les flux de prédipites relevés dans nos simulations sont
apparus trés éloignés des observations. Le CTM MGEA comme nombre d’autres CTM —
calcule lui-méme la partie convective des précipites a partir des variables
thermodynamiques du modéle dont il utilise les gmmmétéorologiques. L'architecture entre
le CTM MOCAGE et le modéle ARPEGE Ilui fournissaes Ivariables météorologiques a
largement été validée en ce qui concerne la repiaEsen du transport et du lessivage des
espeéces gazeuses solubles, comme I'acide nitriggh0{). Cependant, le lessivage des
aérosols est dépendant du taux de formation degppedions dans le modele MOCAGE. Une
amélioration de la représentation des précipitatidans les expériences réalisées a partir de
MOCAGE allié a un MCG parait essentielle pour siendh concentration atmosphérique en
aérosols. De plus, il semble délicat de réalises sienulations pluriannuelles a partir de
forcages issus d’analyses de modeles de prévidiomeffet, ces modéles étant régulierement
ameliorés, leur diagnostic des précipitations é¥an fonction des évolutions techniques de
ces modéles, induisant des variations inter-anesigiarfois irréalistes. Pour cette raison, les
simulations pluriannuelles devront étre réaliséegagtir de réanalyses, ou de modeles de
climat, ceux-ci pouvant éventuellement étre rappelérs des analyses ou des observations.
Ces aspects qui concernent la qualité de la repaisen des précipitations sont fondamentaux
pour les aérosols solubles comme le sulfate, lsmisarins ou encore le carbone-suie.

Un transport de soufre anthropique vers la stratbgpe

Le bilan de la quantité d’aérosols a été étudiéétnil au cours de cette these : nous avons vu
gu'une période de trois mois suffisait largemenatéeindre une situation d’équilibre des
sources et des puits d’aérosols dans nos simusatiBar ailleurs, le bilan de la quantité
d’aérosols est apparu correctement fermé dansalee$ couches de I'atmosphére, c’est a dire
gu’il n'y a pas d’accumulation irréaliste d’aéras@n altitude dans nos expériences. Grace a la
grille du modéle MOCAGE qui décrit relativement gis€ment la haute troposphére et la basse
stratosphére, nous avons pu évaluer dans quellerends sulfate anthropique contribue a
alimenter la couche d'aérosols stratosphériques. rhede de transport d’'aérosols
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troposphériques vers la stratosphére differe skdoiorcage météorologique utilisé dans les
simulations. Cependant, quel que soit ce forcageanglogique utilisé, la charge de sulfate
stratosphérique d’origine anthropique atteint detews de l'ordre de 0.05 Tg[S]. Cette
estimation est comparable a d’autres évaluatiosgdsaa la fois sur des observations et des
expériences de modélisation.

Ouverture d'une perspective sur les interactions matsphére-aérosols : tenter
d’évaluer I'impact des aérosols sur les régimestelmps en Atlantique Nord

A partir de la configuration estimée la plus pegtite pour nos simulations globales, nous
avons établi une climatologie des champs d’aéropolsr la période 2000-2005. Cette
climatologie peut étre utilisée dans des simulatictimatiques globales et ouvre donc de
nombreuses perspectives. Dans le cadre de celtdevdhése, nous avons mené une étude
particuliére de l'interaction entre atmosphéreébsaols. Celle-ci concerne la région Atlantique
Nord, dans laquelle nous avons étudié les intemastientre I'atmosphére et les champs
d’'aérosols en hiver. Dans cette région, I'atmosphénd, par des processus de dynamique
interne, vers 4 états préférentiels : les «régimestemps ». A chacun de ces régimes
correspondent des anomalies de charge en sulfatgrbone-suie et en poussiéres minérales.
Ces anomalies, trés significatives dans nos simuakstont été expliquées grace a I'analyse des
variations des divers puits et sources d’aérossie@éees a chaque régime. Nous avons ensuite
réalisé 5 simulations avec le modele ARPEGE-Clirlaacune prenant en compte les champs
d’'aérosols caractéristigues d'un régime de tempsicplier. Une nouvelle analyse de ces
régimes de temps a été réalisée dans chacune darzdations, montrant que leur occurrence
n'était pas affectée par la modification du forcalgs aérosols. En revanche, la persistance de
certains régimes de temps s’est trouvée réduite dartaines de nos expériences. Nous avons
pu alors estimer que les interactions entre atnergpht aérosols pouvaient déstabiliser une
phase « NAO- » qui se produirait apres le passad@uinosphere par un régime « Zonal ». De
la méme maniére, une phase « Zonale » serait déstalen se produisant aprés un régime de
« Blocage ».

Cette étude mériterait d'étre approfondie au tmvde deux approches. Tout d’abord, les
simulations climatiques ont été réalisées avectel@pérature de surface des océans fixées a
des valeurs climatologiques. De fortes variatioes fiux turbulents ont constitué la principale
réponse de I'atmosphére dans nos expériences o lmodifié les champs d’aérosols. Cette
réponse aurait vraisemblablement été trés différdahs un modéle couplé océan-atmosphére,
les flux turbulents étant trés dépendants de lgpéeature de surface des océans. Par ailleurs, il
serait intéressant de réaliser ce méme type delaions avec un diagnostic « en ligne » du
forcage radiatif des aérosols. On pourrait alotenes séparément I'impact des aérosols sur le
bilan radiatif de celui de I'ensemble des rétraawdi climatiques en jeu, et notamment des
rétroactions nuageuses. Ce type de rétroaction @ewtffet influencer le bilan radiatif de
maniére plus prononcée que le forcage des aérosot€me.
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Les principales conclusions de ce travail de thaiseété présentées dans les paragraphes
précédents. Certaines pistes a suivre pour amgéliareeprésentation des aérosols dans le
modéele MOCAGE ont été mises en avant. Les paragephivants exposent des perspectives
plus larges encore, concernant des projets detéonge.

Perspectives ou encore du travail pour des doctasan

Au cours de ce travail de thése, une version opémidu modele MOCAGE a été mise en
place pour réaliser des simulations globales platalles de I'aérosol atmosphérique.

Cependant, ce type de représentation étant sigplde nombreux processus, pourtant
essentiels dans I'évolution de la concentrationogphérique en aérosol n'ont pas été pris en
compte, ce qui nuit nécessairement au réalismeslsimulations.

La représentation de plusieurs aérosols a étéréggétpns le modele MOCAGE. Dans le futur,
MOCAGE pourrait étre utilisé pour décrire la conttation atmosphérique en carbone
organique et en nitrate. Les simulations réalisiesiraient alors compte de la majeure partie
des especes aérosols. On pourra alors étudievd@giéns du rayonnement solaire a la surface
de la Terre liées aux évolutions de la concentnaditmosphérique en aérosols. L'épaisseur
optique des aérosols simulée seraient directenmnparable a des observations réalisées a
I'aide de satellites et de Lidars. Cette confrantatievrait permettre de mieux comprendre les
processus pilotant I'épaisseur optique des aéradafs I'atmosphére. Une fois cette étape
validée, il serait pertinent de représenter dameddele des « classes » d'aérosols (i.e. urbains,
marins, continentaux, etc.) et non plus des « typ@'aérosols (i.e. du sulfate, du carbone-suie,
etc.). Ces classes d’aérosols seraient alors carapate mélanges entre les différentes espéces
chimiques, pouvant varier a la fois dans I'espacke demps selon les émissions de chaque
compose et les différents processus physico-chiesigun jeu. Les processus de coagulation et
de condensation entre les différents composés atmagues, ainsi que le comportement
hygroscopique des particules en suspension pontrairs étre pris en compte dans le
modele. Ce type de représentation existe déja dariains modéles globaux ainsi que dans
nombreux modéles de méso-échelle. Le comportenteydiqgn-chimique ainsi que I'impact
radiatif des aérosols peuvent étre significativentiffierents dans ce type de configuration et
dans celle que nous avons utilisée pour nos simnoktPar ailleurs, il serait utile de réaliser
des simulations globales avec un schéma chimiqtallé¢ pour étudier les interactions entre
la chimie des aérosols et la capacité oxydanteadmdsphére. Celle-ci pouvant varier au
cours du temps, le cycle du soufre peut étre affenbdifiant alors la production chimique de
sulfate.

Dans d’autres simulations, les réactions chimigaescernant le soufre stratosphérique
pourront aussi étre prises en compte, en intégratmment la représentation du COS, ainsi
gue la description des grandes éruptions volcasigQe type d’étude permettra de préciser le
réle des sources anthropiques dans la formatiola @euche d’aérosols stratosphériques. On
pourra alors analyser I'influence de cette couchérdsols stratosphériques sur le bilan radiatif
terrestre a partir de simulations climatiques séas avec un MCG.

Une perspective majeure de ce travail de thesded@kins I'élaboration d’un systéme couplant
le modele de chimie-transport MOCAGE avec le moafdecirculation générale ARPEGE-
Climat. Nous avons réalisé une premiere ébaucheetieensemble, permettant de lancer
simultanément les deux modeles, chacun réalisamtees de simulation tour a tour.
Cependant, ce systeme n’'a pas encore été utiligéoeler « couplé », mais seulement en mode
« forcé » : MOCAGE utilise les variables thermodyigues simulées par ARPEGE-Climat,
alors que ARPEGE-Climat fonctionne encore indépemdant de MOCAGE dans cette
configuration. A I'heure actuelle, ARPEGE-Climaprésente le forcage radiatif des aérosols a
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partir d'une climatologie de I'épaisseur optiques deérosols, verticalisée selon un profil
homogene sur tout le globe. Cette représentationadétre adaptée pour prendre en compte
directement les distributions 3D fournies par ledéle MOCAGE. Par ailleurs, les simulations
réalisées a l'aide de MOCAGE sur plusieurs annéegodt étre validées de maniére
approfondie avant d’entrevoir un tel couplage. $es aspects, une version « climat » de
MOCAGE est en cours de développement au CNRM/GAMIENnis d'un systeme couplé
performant, permettant d’étudier les interactiogsosols-climat, on devra toutefois garder a
'esprit les incertitudes qui persistent sur lesigsmons, les processus physico-chimiques en
jeux et les propriétés radiatives des aérosols.

De nombreuses améliorations doivent étre appoagesnodeles globaux pour mieux estimer
limpact climatique des aérosols. Les effets inclisesont notamment tres mal représentés dans
les modeéles climatiques a I'heure actuelle. Surteceghématique, les études realisées
aujourd’hui a partir de modéles méso-échelle onimede mieux comprendre les interactions
aérosols-nuages-rayonnement. Ce type de modéle tamment permis une meilleure
évaluation des changements de durée de vie deesdagps une atmospheére polluée par des
aérosols anthropiques : le signe du forcage radmatuit par la présence des aérosols dans la
couche Ilimite atmosphériqgue est variable selon desditions thermodynamiques de
'atmosphere. La prise en compte des processusarjosir grace a ce type d’étude de petite
échelle permettrait de préciser la représentaties effets indirects de l'aérosol dans les
modeles globaux. Par ailleurs, les observatiorallgatsont utilisées aujourd’hui pour étudier
le bilan radiatif des différentes couches de l'adptwere, et mettre au point des nouvelles
représentations des effets indirects des aérogple slimat. L’embarquement de Lidars a bord
de satellites, comme cela est réalisé actuelleni@ms le cadre du projet « CALIPSO » est un
moyen tres efficace pour valider les simulations dérosols. Cet outil devrait permettre
d’analyser finement les interactions nuages-aéspsbldevrait donc permettre d’améliorer
notre comprehension des effets indirects des aéroso
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Annexe

Simulation de I'aérosol sulfaté avec la versiorirnpte de MOCAGE

Le lessivage du sulfate par les présipitationsdsslin’était pas pris en compte dans les
simulations réalisées avant l'écriture de ce maniugexcepté dans la configuration de
lessivage C, ou c’est la paramétrisation adapt&eeapéces gazeuses qui a été utilisée pour
lessiver le sulfate). J'ai réalisé un dernier jeste avant ma soutenance de thése, en utilisant la
paramétrisation de lessivage adaptée aux espécesobémais en considérant aussi le
lessivage par les précipitations solides (testlB)tableau suivant présente la charge de sulfate
simulée avec les forcages du CEPMMT pour 'ann&02ibur les quatre versions de lessivage
A, B, C et D (cf. partie 3.3).

Configuration Charge Dépdbt humide Dépot seq Tenaps d
résidence
A 1.15 37.19 6.64 9.5
B 0.85 37.68 6.17 7
C 0.63 38.57 5.32 5.2
D 0.6 38.70 5.19 5.0

Tableau A.1 : Charge (Tg[S]), Flux de dép6t (TgiBl[') pour quatre simulations réalisées
avec des configurations de lessivage différentes.

La concentration de sulfate en surface est compatge observations en Europe et en

Antarctique pour les 4 simulations différentes dasdsigures A.1 et A.2. la simulation réalisée

avec la version D du lessivage permet d’obtengdacentration de sulphate en surface la plus
réaliste, que ce soit en Europe ou en Antarctiumerevanche, le dépodt humide simulé reste
tres différent de celui observé aux stations deaésEMEP, quel que soit la version du

lessivage utilisée. Pour les simulations futurésstcla configuration de lessivage D qui est

retenue.

La figure A.3 expose la moyenne annuelle de caahen sulfate simulée avec cette version du
lessivage, avec les for¢cages du CEP pour I'ann86.20elle-ci est significativement modifiée
par rapport a celle qui était présentée dans lpitkad de cette thése, notamment aux hautes
latitudes, ou les concentrations de sulfate sottement diminuées par rapport aux anciennes
simulations. La moyenne zonale de la concentragonsulfate, ainsi que les cartes des
différents puits et sources de sulfate sont reptésadans la méme figure.
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Figure A.1: Concentration de sulfate en surfaced@pdt humide aux stations du réseau
européen EMEP et valeurs simulées par MOCAGE pouerdions de lessivage différentes
comparé aux observations réalisées aux stationgsgau européen EMEP.
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Figure A.2: Concentration de sulphate simulée P&DCAGE a Dumont d'Urville
(Antarctique) pour 4 versions de lessivage diffezsret observé (réseau CESOA).
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Figure A.3: Moyenne annuelle des champs de sulatenne en mg[S].fet moyenne zonale
de la concentration en pg[S]fhainsi que des différents puits (sédimentatiopdtiéec et
dépb6t humide) et sources (chimie par voies aquetigazeuse, émissions directes) simulés

par MOCAGE sur I'année 2000.
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Global modeling of atmosphere-aerosols
Interactions

Martin MENEGOZ

Aerosols influence the Earth radiative budget, ksathttering and absorbing solar radiation and
through their interactions with clouds. Before giifgimg the impact of aerosols on climate, it
is necessary to evaluate their concentration irathesphere. This is the topic of this work. In
particular, three aerosols are studied : sulphbk&ck-carbon and desert dust. Multi-year
simulations are analysed over Europe and highulig as a first step and at the global scale as
a second step. They are compared with observatiodsvith simulations performed by other
models. Our model describe the atmospheric coratemtrof aerosols quite well. Mains sinks
and sources are put forward for each aerosol, wdlichvs to identify ways to better simulate
their atmospheric distribution.

KEY-WORDS: Aerosol, Sulphate, Chemical-Transpodddl, Scavenging, Climate
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