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La prévision des situations d’ aérosols atmosphérique urbaine est une nécessité de notre
société. En effet, ces situations, d origine anthropique, sont d’années en années, passees d' un
stade accidentel a un probleme fréquent de santé publique. A défaut de pouvoir éliminer
totalement ce probleme, |’ accent est mis sur la meilleure possibilité d enrayer son développement
rapidement. La connaissance de la dynamique de la basse atmosphére dans laguelle nous vivons
en est alors|’un des meilleurs moyens. Méme si |es concentrations de nombreux polluants gazeux
sont maintenant bien mesurées a |’ aide de capteurs ponctuels ou de systemes DOAS (Differential
Optical Absorption Spectroscopy), il est important de disposer des cartographies en deux
dimensions par méthode lidar (Light Detection and Ranging) de la concentration de ces polluants.
Le lidar est un instrument qui nous donnes la possibilité caractériseé la nature et la distribution des
aérosols troposphériques afin d'introduire leurs effets, sur le bilan radiatif terrestre. Ce qui
constitue un défi auquel est actuellement confrontée la recherche atmosphérique. Les aérosols,
nuage et brume constituent une des principales sources d’ erreur dans les prévisions du climat,
par I'incertitude significative qu'ils introduisent dans I’évaluation du forcage radiatif. Ce fait
résulte de la grande variabilité spatiale et temporelle de leur concentration et de leur composition,



car ils proviennent d'une grande variété de sources, présentent une large gamme de tailles de
particule, et ont des durées de vie beaucoup plus courtes. Car ce systéme permet d’ obtenir une

C'est dans ce cadre que s'inscrit cette éude en proposant une caractérisation fiable et
précise des propriétés optiqgues et microphysiques d aérosols et de nuages de phases
thermodynamiques différentes a fin d'aboutir a mesurer la concentration d' aérosols et de
particules nuageuses al’aide de mesuresde LIDAR.

Cette these s articulera autour detrois chapitres.

Dans le premier chapitre nous avons introduire les différentes équations qui résument
les propriétés dimensionnelles, morphologiques et physico-chimiques des particules nuageuses.
La grande variabilité des propriétés microphysiques (forme, taille et phase) des particules
nuageuses complexifiait grandement la modélisation des processus de diffusion et d’absorption
de ces particules. Pour cela nous allons utiliser un model caractérisant des particules de nuage a
phase thermodynamique mixte €oated sphere), on supposon, que ces particules de phase mixte
se compose de deux couche (couche liquide couvre une couche solide ou I'inverse), afin
d’ étudier tout les phases thermodynamiques de nuage. Nous allons représenter e comportement
optique des particules nuageuses en tracant les courbes d’ efficacité d’ extinction, absorption, le
facteur d asymétrie et I’albédo simple de diffusion, pour différentes longueurs d’ onde utilisées
dans la télédétection. Nous allons aussi utiliser la fonction de phase de diffusion pour déterminer
les propriétés microphysiques des nuages. Cette fonction permet de distinguer la forme et phase
thermodynamique de la particule. Dans le deuxieme chapitre nous allons utiliser les principaux
propriétés microphysiques et chimiques des aérosols mesurées par la compagne ESCOMPTE, car
ces mesures sont essentiel pour la caractérisation des propriétés optiques des principaux types
d aérosols, nous allons tracer les variation des coefficients d extinction, d’ absorption, diffusion et
rétrodiffusion en fonction de rayon des particules de chaque espece chimique, qui nous ont
permis de calculer les contributions al’ extinction ,al’ absorption , aladiffusion et la contribution
arérodiffusion, pour faire un diagnostique radiative de chague espece chimique.

Enfin dans le quatriéme nous allons utiliser la méthode d’inversion de klett pour
inverser les donnés lidar et obtenir les coefficients de rétrodiffusion, d’ extinction et rapport
coefficient d’ extinction sur coefficients de rétrodiffusion mesures en fonction de I’ altitude. Nous
allons utiliser les propriétés optiques des particules atmosphériques, et en particulier les
efficacités d’extinction et de rétrodiffusion. Le choix d’une distribution dimensionnelle de taille



de type lognormale qui va nous a permettre de calculer théoriqguement les coefficients
d’extinction et rétrodiffusion des particules qui constituent I’ environnement d’une zone urbaine
d’ apres le model de Shettle et Fenn. A fin de pouvoir obtenir I’ évolution de la concentration
d’ aérosol en fonction d'altitude, d’'un signal lidar (ultraviolet) relevé la compagne ELO, et des
informations microphysiques caractérisons des particules atmosphérique, issues de mesure lidar

(infrarouge) lors d’ un épisode de brume.



Introduction générale

L’environnement et plus particuliérement la qualité de I'air est un des problémes
majeur rencontrés a I’ heure actuelle dans les villes en terme de santé publique. Pour lutter plus
efficacement contre la pollution atmosphérique il est important de mieux la quantifier. Méme si
les concentrations de nombreux polluants gazeux sont maintenant bien mesurées a |'aide de
capteurs ponctuels ou de systemes DOAS (Differential Optical Absorption Spectroscopy), il
S avere primordial de disposer de cartographies en deux dimensions par méthode lidar (Light
Detection and Ranging) de la concentration de ces polluants mais aussi des aérosols
atmosphériques qui jouent un réle important dans le bilan radiatif terrestre.

Pour les aérosols et les nuages, les mesures de routine dans les réseaux standards, sont
[imitées aux mesures de masse de quelques catégories de taille. De nouveaux instruments tels que
les compteurs optiques ou les anal yseurs de mobilité différentielle électrique peuvent fournir des
distributions de taille de 10 nm a plusieurs microns. Cependant, ils restent limités a des mesures
ponctuelles au niveau du sol contrairement au lidar.

Les techniques lidar (LIght Detection And Ranging) de mesure des aérosols et nuages,
qui utilisent une seule ou quelques longueurs d' onde, requiérent la connaissancea priori de
I’indice de réfraction complexe et/ou de la forme de la distribution de taille (habituellement prise
lognormale). En atmosphére urbaine, ces informations sont difficiles a obtenir a cause de la
diversité des types d’ aérosols et de distributions multimodal es complexes.

C'est dans ce cadre que s'inscrit cette éude en proposant une caractérisation fiable et
précise des propriétés optiqgues et microphysiques d aérosols et de nuages de phases
thermodynamiques différentes a fin d'aboutir a mesurer la concentration d' aérosols et de
particules nuageuses al’aide de mesuresde LIDAR.

Cette these s articulera autour de quatre chapitres :

Dans le premier chapitre nous allons introduire les différentes égquations qui résument les
propriétés dimensionnelles, morphologiques et physico-chimiques des particules nuageuses. La
grande variabilité des propriétés microphysiques (forme, taille et phase) des particul es nuageuses
complexifiait grandement la modélisation des processus de diffusion et d absorption de ces
particules. Pour cela nous allons utiliser un model caractérisant des particules de nuage a phase
thermodynamique mixte oated sphére), on supposon, que ces particules de phase mixte se



compose de deux couche (couche liquide couvre une couche solide ou I'inverse), afin d’' éudier
toutes les phases thermodynamiques de nuage. Nous allons représenter e comportement optique
des particules nuageuses en tracant les courbes d’ efficacité d extinction, d’ absorption, |e facteur
d’ asymétrie et I’albédo simple de diffusion, pour différentes longueurs d’ onde utilisées dans la
télédétection. Nous alons aussi utiliser la fonction de phase de diffusion pour déterminer les
propriétés microphysiques des nuages. Cette fonction permet de distinguer la forme et la phase
thermodynamique de la particule. Dans le deuxieme chapitre nous allons utiliser les principaux
propriétés microphysiques et chimiques des aérosols mesurées par la compagne ESCOMPTE, car
ces mesures sont essentiel pour la caractérisation des propriétés optiques des principaux types
d aérosols, nous alons tracer les variation des coefficients d’extinction, d absorption, de
diffusion et rétrodiffusion en fonction de rayon des particules de chague espéece chimique, qui
nous ont permis de calculer les contributions & I’ extinction ,a |’ absorption , a la diffusion et la
contribution arétrodiffusion, pour faire un diagnostique radiative de chaque espece chimique.

Enfin dans |e quatrieme nous allons utiliser la méthode d’inversion de klett pour inverser
les données lidar et obtenir les coefficients de rérodiffusion, d extinction et rapport coefficient
d extinction sur coefficients de rétrodiffusion mesures en fonction de I’altitude. Nous alons
utiliser les propriétés optiques des particules atmosphériques, et en particulier les efficacités
d extinction et de rérodiffusion. Le choix d’'une distribution dimensionnelle de taille de type
lognormale qui va nous permettre de calculer théoriquement les coefficients d’extinction et
rétrodiffusion des particules qui constituent I’environnement d’une zone urbaine d aprés le
model de Shettle et Fenn. A fin de pouvoir obtenir |’ évolution de la concentration d’aérosol en
fonction d'altitude, d’un signal lidar (ultraviolet) relevé la compagne ELO, et des informations
microphysiques caractérisant les particules atmosphérique, issues de mesure lidar (infrarouge)
lors d’ un épisode de brume.



Chapitre|:  Caractérisation des Propriétés microphysigues et optigues des nuages et brumes

Chapitrel : Caractérisation des Propriétés microphysiques et optiques des nuages et

brumes

Les propriétés radiatives des nuages et brumes dépendent fortement de leurs propriétés
microphysiques. Pour cela nous allons faire I'analyse des sensibilités des paramétres optiques aux
variations de propriétés microphysiques des nuages en phase thermodynamique différente.

Il est donc nécessaire d’ établir des méthodes de calcul capables de modéliser la diffusion et
I"absorption de la lumiere par des particules nuageuses présentant des phases thermodynamiques
différentes, et de forme géométrique supposer sphérique (gouttelettes d'eau et particules de glace de
forme sphériques). Nous allons utilisé un model géométrique (coated sphere) interprétant les particule
en phase thermodynamique mixte. Les propriétés optigques des nuages dans les trois phases peuvent étre
calculées al’aide de la théorie de Lorentz-Mie.



Chapitrel :  Caractérisation des Propriétés microphysiques et optigues des nuages et brumes

Le lidar émet une onde électromagnétique, dans le domaine spectral optique pour des
longueurs d’onde allant de I’ ultraviolet (~0.2um) a I’ infrarouge (~10 um). Dans la suite, nous allons
utilisé les mesures effectuées avec un lidar émettant un faisceau laser aune longueur d onde égale a 0.5
pUm qui sont exploitées pour les aérosols et 3.7 um pour les brumes.

L’émission de cette impulsion lumineuse par une source laser est rétrodiffusée par les aérosols
(molécules en suspension dans I’air) et les particules nuageuses. Ces interactions sont régies
principalement par deux types de diffusion, la diffusion de Mie pour les particules (supposées comme
des sphéres homogeénes) et la diffusion de Rayleigh pour les molécules.
Le signal analysé est caractérisé par son coefficient de rérodiffusion [knri.sri] mais aussi par son
coefficient d’extinction a [km™] résultant de la somme des contributions dues & I’extinction et a
|” absorption du faisceau lumineux.
A fin de calculer la concentration des particules et des aérosols en suspension dans |*air mesuré a laide
du system lidar nous allons déterminé |es caractéristiques microphysiques et optiques de ces éléments.
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Chapitre|:  Caractérisation des Propriétés microphysigues et optigues des nuages et brumes

I-1. Paramétr es micr ophysiques et optiques

[-1.1. Propriétés microphysiques des particules nuageuses

Dans cette partie, nous introduisons les différentes équations qui résument les propriétés
dimensionnelles, morphologiques et physico-chimiques des particules nuageuses. La plupart des
propriétés radiatives des nuages peuvent étre décrites a partir de quel ques paramétres optiques pertinents.
Ces parametres dépendent, bien évidemment, de la composition microphysique des nuages caractérisée
par une série de grandeurs physiqueq 1].

Les nuages sont constitués d' une population de particules de taille, de concentration, de répartition
spatiale et méme de composition variables. Les variabilités microphysiques d’ un nuage chaud (constitué
de gouttelettes d’eau de formes sphériques) peuvent étre caractérisées par les modifications des

distributions dimensionnelles en taille (r)=n(r)=dN/dr, des gouttelettes. n(r)dr correspond alors a la

concentration de particules dont |es diamétres sont compris entrer et r+dr.

¥ ¥ dN
Co =N =y(D)dD = ¢y —dD
. ~dD

Ciot Ou N représente la concentration totale des particules et s exprime généralement en nombre de

particul es par cm3.

La quantité d’ eau contenue dans une unité de volume de nuage ou teneur en eau liquide (WC)
Sexprime par I'intermédiaire de la distribution dimensionnelle en volumelV/dr et de la m~

volumique de I'eaup :

¥ [-2

¥
LWC =1, == P°n(D)dr = rwc‘)dldD
o ,db

o|T

Cette grandeur représente donc une masse de particules par unité de volume du nuage et s exprime en

3
gramme par m .
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Hansen et Travis [02] ont défini un parametre de la dimension d’ un diamétre im] comme étant
le troisieme moment de la distribution dimensionnelle en nombre divisé par le deuxieme moment. Ce

diametre, appelé diametre effectif ou diametre efficace D, est significatif pour lier les propriétés

microphysiques des nuages a leurs impacts radiatifs (propriétés optiques). |l correspond a un rayon
moyen pondéré par la surface projetée, A, des particules.

Le diametre moyen D de la distribution est Le types de diamétres utilisés pour décrire les
propriétés microphysiques des nuages et aérosols:

z‘pn(D)dD

D,, =2

m ¥

onDdD
0

[-1.2. Caractérisation optique des particules (brumes, nuages)
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Figurel-1: diffusion, absorption et rétrodiffusion d’ un fiscaux lumineux incident par une particule unique.

Les expressions des différents parameétres optiques sont éablis pour une particule dans |’ annexe
A. Dans cette section, nous nous limiterons a présenter les quantités qui seront estimées par la suite a
partir de mesures directes ou indirectes. Les paramétres optiques doivent donc étre appliqués a un cas

6



Chapitre|:  Caractérisation des Propriétés microphysigues et optigues des nuages et brumes

réaliste de nuage composé d' un ensemble de particules défini par une distribution dimensionnelle en
taille. D’autre part, nous serons amenés par la suite a caractériser différents types de nuages pour
plusieurs longueurs d' ondes 1. En effet, les mesures en télédétection sont basées sur les variations de
certains paramétres optiques en fonction de la longueur d’ onde et de I’ indice complexem des particules,
afin de restituer des paramétres microphysiques de grande importance dans les modéles climatiques

globaux tel que le rayon médian.

Le paramétre définissant I’ extinction provoquée par un ensemble de particules de tailles variables
et de distribution dimensionnellen(D), D représente le rayon d’'une particule et s’ exprime généralement

enkm?:

6. .m)=¢p D?Q,(D,1 ,m)n(D)dD .

Qex désigne I’ efficacité d extinction quantifiant |’ atténuation de |’ énergie incidente par une particule.
Dans le cas d’ un nuage constitué de gouttel ettes d’ eau de grande taille (Qex tend alors vers 2), on
peut démontrer facilement que le coefficient d extinction dépend directement de certains parameétres

microphysiques :

_3LWC
= 2rwReff

D’autre part, I'extinction est aussi reliée a |'épaisseur optique du milieur, grandeur sans

G 1-6

dimension correspondant al’intégrale du coefficient d’ extinction sur une tranche d’ atmosphérén :

L0 m)= B m 2z -7
Leocoeffici ent de diffusion,osc, et I’albédo de diffusion simple,wsc, s exprime alors de la fagon

suivante :

¥
G, m)=a.(l ,m)=¢p DQ(D,! ,m{ D)ar -8

0

¥

G(l,m=b(l,m =@ DQ(D,l ,mr{D)dD 1.9
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G (1l,m) _ G (I ,m)
m) = o m) = L)+l ) 0

ou Qsc correspond a |’ efficacité de diffusion d’une particule de rayon deR et d'indice de réfraction

complexem, irradié par un rayonnement de longueur d' onde/. cab désigne le coefficient d’ absorption
exprimé également enkm*.

L'albédo de diffusion simple est particuliérement important pour la résolution du transfert
radiatif puisqu’il représente la probabilité pour qu’un photon soit diffusé plutdt qu’ absorbé lors de son
interaction avec une particule a une longueur d’ onde donnée.

La section efficace de diffusion totaleCy pour une particule de rayonr est alors déterminée par :
C, =pD%Q, 1-11

Un autre parametre défini par |'intermédiaire des’, le facteur d’ asymétrieg, peut étre utilisé pour
caractériser ladiffusion par un ensemble de particules :

J
(PosimyF,(q) cosydg . 1-12
g= 0 =— O (TT)In'dm
KS o 2_9311

P11 : premier coefficientP11 de la matrice de diffusion, (annexe A)
F11: Fonction de phase non normalisée (annexe A)
M =cosq

Lavaleur deg est comprise entre—1 et 1 et permet de déterminer la quantité de lumiére diffusee
vers |’avant ou vers |’ arriere. Pour une valeur positive deg ladiffusion en direction de lumiére incidente
sera prépondérante alors que pour une valeur négative, elle sera principalement dirigée dans une
direction opposée a la direction de la lumiére incidente (rétro diffusion). Une valeur nulle dey indique
une diffusion isotrope. Dans les modéles de climat I’influence des nuages sur les radiations incidentes
est fortement tributaire du choix de la valeur du facteur d’ asymétrie.
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I-2 Modélesdirects de diffusion et d’absorption delalumiére

La composition microphysique des nuages dépend fortement de leur état thermodynamique. Les
nuages en phase mixte et solide peuvent ainsi étre constitués de gouttelettes d’ eau liquide ou surfondue
cohabitant avec des particules de glace .On suppose gue les gouttel ettes sont de forme sphérique.

Nous proposons d'introduire un modéle microphysique combinant gouttel ettes d' eau sphériques
et particules de glace de méme forme orientées al éatoirement dans I’ espace. Chaque nuage pourra ainsi
étre représenté par une composante en phase liquide (gouttelettes d’ eau) et une composante en phase
solide (particule de glace). Les propriétés optiques liées & chague composante seront alors calculées a
laide de |a théorie de Lorentz-Mie pour des particules sphériques de rayons compris entre 0.5 um et 50

gm

Calcul des paramétres optiques dans le cadre de la théorie de Lorentz-Mie

Le domaine d’ applicabilité de lathéorie de Lorentz-Mie est généralement défini par deux critéres
qui sont la forme de la particule et le facteur d échelle entre sa taille et la longueur d’ onde du
rayonnement incident. Ce facteur est appelé le parametre de tailleX. Il est défini dans le cas général
d’une particule de forme irréguliére par larelation suivante :
2D,

I
ou A désigne lalongueur d’ onde du rayonnement incident etDeq l€ rayon de |a sphére de surface projetée

X= 1-13

équivalente a celle de la particule. Cette théorie présente des solutions anal ytiques pour des paramétres

detaille comprisentre 1 et 100 et dans | e cas des particul es sphériques.

Ainsi, la détermination des principaux paramétres optiques caractérisant la diffusion de la
lumiére par une particule sphérique se révele étre particulierement simplifiée par la géométrie du
probléeme. En effet, I’onde électromagnétique sphérique engendrée par la diffusion d’une onde plane
incidente par une sphére homogene peut étre décrite a I’ aide des relations (A.14) établies dans |’ annexe
A.

Dans un repere en coordonnées sphériques, les composantes du champ diffusé, a tres grande
distance R de la sphere et dans une direction d angle(d,¢) par rapport a la direction incidente, peuvent

S écrire[03]:
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Eq - HJ- zée—ikrﬂv\n COSj SZ(Q)

- E =H, =- ée-ikrﬂwsinj %(Q)

Dans ces relations, les mémes notations ne sont utilisées que dans I’annexeA., et H qui désigne la

[-14

composante magnétique du champ électromagnétique diffusé.

On peut démontrer dans ce cas, que les élémentsSi et S de la matrice d’ amplitude ne dépendent
gue de I’angle de diffusiond, de I’indice de réfraction complexem du diffuseur par rapport & son
environnement et de son parametre de taille X. Ils s’expriment par |'intermédiaire d’ une somme des

coefficients complexes de Mie,an et bn, pondérés par les polyndmes de Legendre associ és, zzn €t n :

o 2n+1
S.0) = & s lanPa(cosa) #bi (oo
o) 2n+1 -15
S:0) = 8, pleopaleosa) +at (cosa)
Lt eosa) = L p2fooca)
ou | dq et P! un polynéme de Legendre 1-16
: 1
1P, (cosa) = = R{cosa)

sing

a, et b, sont les coefficients de Mie dans la phase homogéne (liquide ou solide). Ils sont obtenus en
regardant les conditions aux limites a la frontiére de la particul e:

TECEL=ET  HO =R

FESIHET=ET {HOeH = -17
Leur forme, est ici donnée [04]: aupres

_Y oy o (x)- my  (mxy - (x)

Py G-y k(9 -18
:::b _my (e (- y o (e (4
Iy, (3 -y (mdx. (3

Avec c paramétre detaille, m=n+n; indice de réfraction complexe ety et x ,fonctions
de Bessel du premier et deuxiéme type, obtenues en résolvant |’ éguation d' onde.
Les coefficients de Mie d'une sphére,a, et b, en phase mixte ¢’ est a dire sphére composée de

deux couche (coated sphére) [05].La couche intérieure de la sphére a un rayon intérieur a, avec un

10
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R : pa - . L
parametre de tailleX = IIO— son indice de réfraction intérieur est ml. b est le rayon de la couche

extérieure de la sphere avec un paramétre de tailleY = ZILbet indice de réfraction m2 figure (1-2), les

deux coefficientsdeMie a, et b, sont donnes par laforme suivante[06]:

_ Bufmy+ 0l yh o(¥)- Y () o - mG,+nry) (v)-y 1Y) 19
(D, /m, +nryk,(y) - %, (Y) " (mG,+nlyk(y)-x ()
_ D,(m,y)- Ac.(my)y ,(m,y) G = (mzY) nCn( Y)/y n(mzY) 1-20

" 1- Ac,(my)y ,(m,y) 1- B,c,(my)y ,(my)

) )___MD, (mx)- D,(m,x)
A=Y oM e ) o ()

[-21

Liquide Solide

Solide Liquide

L/ L/

3|3

Figurel-2 : Modéle de particule (coaed sphére)

Lorsgue la lumiere incidente est non polarisée, I’ intensité diffusée est déterminée par I’ équation
(A.22) annexe A ou le premier élément, P11, de la matrice de diffusion est fonction du carré des
amplitudes complexes S et Sz, tel que:

Py (Q) — |Sl(q) |2 * |SZ(q) |2 [-22
r 2k?C_
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[-3. Propriétés desfonctions de phase de diffusion des particules nuageuse :

Nous avons mis en évidence, a partir de quel ques tests de sensibilité sur |a fonction de phase de
diffusion,et le diagramme polaire de diffusion, les principal es caractéristiques « signatures » optiques de
nuages constitués exclusivement des particul es de glace et de gouttel ettes d’ eau sphériques.

|-3.1 Diffusion avant et arriére: information sur lataille des particules:

Les différentes fonctions de phases et les diagrammes polaires de diffusion tracées ci dessous
montrent également gu’ une augmentation de la longueur d’ onde provoque une diminution de la quantité
d énergie diffusée vers I’ avant (0°<g <5°) dans les deux phases (liquide et solide). En effet, le pic di a
la diffraction deFraunhofer atendance a s atténuer lorsgue le parameétre detaille décroit.

A I'inverse, lorsque la longueur d’ onde augmente, la partie du diagramme polaire et de la
fonction de phase correspondant a la diffusion latérale (65°<g <140°) augmente et le pic de diffusion
arriere (q ~180°), appelée gloire ou anti-couronne, diminue. Dans ce cas |3, les effets d’ absorption,
provoqués par I’ augmentation de la partie imaginaire de I’ indice de réfraction complexe des particules,
sont les principaux responsables du comportement particulier de la fonction de phase.

Sachant que I'indice de réfraction imaginaire de glace est plus important que celles des
gouttelette d'eau, signifie que les particules de glace absorbent d'avantage de lumiére, surtout a
| =3.7m . Néanmoins, la diminution du paramétre de taille joue également un réle dans |’ augmentation
de I’ énergie diffusée latéralement. En effet, puisque les fonctions de phase présentées sont normalisées
et que la diffusion avant est moins importante pour les plus grandes longueurs d’ ondes, une partie de
I’énergie totale diffusée val’ étre dans la zone de diffusion latérale et ce en vertu des lois de conservation
del’ énergie.

Ces constatations importantes indigquent qu’ une grande partie de I’ information concernant lataille
des particules peut étre extraite du comportement de la fonction de phase et les diagrammes polaires de
diffusion pour des angles correspondant a la diffusion avant et dans une moindre mesure a la diffusion
latérale. Cette assertion est en partie corroborée par les figuresll-2 all-13 , ou les fonctions de phase et
les diagrammes polaires de diffusion sont données ades longueurs d’ondel =0.532n , | =1.8nm et

| =3.7m pour des particules uniques pour les deux phases (liquide et solide ) avec des paramétres de

tailles différentes.
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Figur € 1-9 : Diagramme de diffusion pour une particule sphérique d’ eau de différentes tailles & une longueur

dondel =3.7nmm
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I-3.2 Approximation de Rayleigh : limiteinférieure du domaine de diffusion deMie[01]

Les oscillations des fonctions de phase et diagramme polaire de diffusion dans le cas d’une
particule unique, observées sur la figure I1-3a 11-14, sont provoquées par les propriétés des fonctions de
Riccati-Bessel. Ces fonctions permettent de calculer les coefficients de Miean et bn (Eq. 1-15). Les
oscillations ont tendance a disparaitre lorsgue |’ on calcule une fonction de phase pour un ensemble de
particules mais aussi quand le paramétre detaille devient petit.

En effet, pour X=1, lathéorie de Mie se simplifie et s approche d’'une loi ne dépendant plus dean
et bn. Dans le cas d’une lumiére incidente non polarisée, la section efficace de diffusion volumique
s exprime alors par lathéorie de Rayleigh et présente un comportement

guasi-isotrope :

s@) =2

o2

2
::2:;‘ (1+ coszq) I-23

Dans cette section, nous venons de décrire qualitativement certaines caractéristiques
microphysiques qu’il est possible d’'estimer a partir de la détermination de la fonction de phase
normalisée de particules sphériques dans un nuage en phase thermodynamique différente. Nous allons
maintenant étudier les propriétés des principaux parametres optiques intégrés caractérisant la diffusion,
|’ absorption et I’ extinction.

T—

Longueur d'onde
de la radiation incidente

Rayon

0,1 nm 1nm 10 nm 100 nm Y 1 um 10 pm 100 um de la cible
] I | 1 ] ] ] N
! ) Cristaux de glace ’
molécules Aérosols Goutelettes précipitantes
Goutelettes d'eau nuageuse Poussiéres
Y Diffusion de Mie s Optique géométrique
N SN

Figure|-15 : Domaine de diffusion de rayonnement solaire en fonction de diamétre des particules (I = 532nm)
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I-4. Calculs des propriétés des paramétres optiques caractérisant les gouttelettes d’eau
de nuages

Les fonctions d’ amplitude complexesSi et S permettent de calculer les efficacités d’ extinction et
de diffusion, Qex et Qs (définies par les équations A.26 en fonction du paramétre detailleX de la spheére,
sous forme d’ une somme des coefficients de Mig05]:

0i=Ci, ou i=sc, ex

1 p\, 2 2N . 2 é‘
Q=25 = LS [ +[sl) [Ysnacn = ZA nafaf o]
S _ 4 = 2 3 -
Qex:F:7,0\[5(00)]:721(2n+1)6\(an +h,) 1-25

avec §0°)=S1(0°)=%(0°), ce qui signifie que I'efficacité d’'extinction ne dépend pas de I'état de
polarisation de I’ onde incidente.r désigne le rayon de la particul e sphérique (iCireq=r).

L’ albédo de diffusion simplews, €t le facteur d asymétrie, g, peuvent s’ écrire, a partir des deux
relations ci-dessus, sous laforme:

¥
o a(2n+1)han|2+|bn|2]
W — ¢ — n:¥l , |-26
% 4 (2n+2A(a,+b,)
n=1
o= s [ +[s) [Losasnadg =+ 4 "0 Da(a3, +nb,..)
X2Q3c0 t XZQSC n=1 n+1

4 4 2n+1A( —n) .27

* X2Q, 21 n(n+1)
Nous avons tracés | es variations des efficacités d’ extinction, d’ absorption, |’ albédo de diffusion
simple et le facteur d’asymétrie en fonction du paramétre de taille,Figure |1-16) pour trois longueurs
d’ onde utilisé dans la télédétection, dans |e cas d’ une particul e unique.

L’ efficacité d’ extinction est caractérisée par une série d' oscillations qui converge vers une valeur
limite de 2 pour des particules de grandes tailles, quel que soit I'indice de réfraction complexe de la
particule. La particule intercepte alors deux fois plus de lumiére qu’'il n’en arrive sur sa section
géométrique. La diffraction de la lumiére sur les bords de la particule contribue, en effet, pour moitié a
I’ extinction totale. Les oscillations résultent, quant a elles, de phénomenes d’interférences entre les

rayons transmis sans déviation atravers la particul e et les rayons diffractés.
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Figur e |-16 Variations des paramétres optiques d’ une gouttel ette d’ eau en fonction du paramétre de taille pour

trois longueurs d’ ondes utilisées en télédétection (0.5, 1.8 et 3.7 um)

En revanche, |’ efficacité d absorption de la particule augmente avec le paramétre de taille selon
une loi puissance. D’ autre part, |’ absorption, négligeable a,=0.8 um, devient significative lorsgue la
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partie imaginaire de I'indice complexe de réfraction augmente. AX=3.7 um et pour de grosses
gouttelettes d’eau, la particule absorbe une partie importante du rayonnement arrivant sur sa section
géométrique.

Les variations de I’ albédo de diffusion simple résument en partie les phénoménes constatés par |’ é&ude
du comportement des efficacités d'extinction et d’ absorption. Dans le visible, la diffusion est presque
conservative (wsc~1) quel que soit le parametre de taille considéré. Dans le proche infra rouge, ou
I’ absorption devient significative, I’ albédo devient tres sensible aux diamétres des particul es.

Enfin, le facteur d’ asymétrie reste a peu pres constant et tend vers une valeur proche de 0.88 pour
de grandes valeurs de X dans le visible. Pour des longueurs d'ondes plus absorbantes et a partir d’un
paramétre de taille élevé, |’ absorption augmente drastiqguement. La partie diffusée par la particule se
trouve alors concentrée dans |e domaine de diffusion avant car les effets de diffraction prédominent. Ces
phénomeénes conduisent & une valeur trés
élevée proche de 0.92 pour une longueur d onde de 3.7 um. En revanche, pour un rayon typique de
gouttelettes d’ eau de 6 um, le facteur d’ asymétrie sera respectivement de |’ ordre de 0.85, 0.83 et 0.70
pour des longueurs d’onde de 0.8, 1.6 et 3.7 um.

I-4 Reconnaissance de phase et de forme d’ une particule nuageuse
I-4-1 Reconnaissance de phase
L’ exploitation des différences entre les fonctions de phase de gouttelettes d'eau et de

particules de glace ou mixte pour une longueur d’ onde (ici,A=3.7 um) permet de proposer une méthode
de reconnai ssance de phase trés simple.

Les figures que nous avons obtenues 1-17 & 1-19 exposent les fonctions de phase normalisées
d’une distribution de  gouttelettes d' eau , d’ une particule de glace et des particules en phase mixtes
(I"'eau entour la glace et laglace qui entour |’eau), Figure (1-2) . Ces particules ont laméme forme et le

méme paramétre detaille moyenne.
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Figure|-18 : Fonctions de phase normalisées de gouttel ettes d' eau et de particules en phase mixte (I’ eau enduit le sphére
de glace), avec un paramétre de taille moyenne égale 10 et 100 p une longueur d’ onde | =3.7nm
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Figure1-19: Fonctions de phase normalisées calcul ées de gouttel ettes d’ eau de paramétre et particule phase mixte (la

partie solide enduit le sphére de d’ eau), avec un paramétre taille moyenne égale 10et 100 aune longueur d’onde | =3.7 mm

Les Figures I-18 et 1-19 montrent que les particules d’eau diffusent plus de lumiére presque
dans tout I’intervalle que les particules de phase mixte celaest due ala différence qui existe entre
I’indice de réfraction, I’ eau et les particul es phases thermodynamiques mixtes.

Concernant la figure 1-17, on constate que les gouttelettes d’ eau sphériques diffusent plus de
lumiére dans I’ intervalle angulaire [10°, 55°] que les particules de glace. Néanmoins cet intervalle n’est
valable que lorsque lataille des particules de glace est proche de celle des gouttel ettes d’ eau. Dans notre
cas elles sont la méme forme. La limite basse de I'intervalle éant en effet trés discutable, il est plus
prudent de considérer que les gouttelettes d’'eau diffusent généralement plus de lumiére que les
particul es de glace dans un domaine d’ angles compris entre 20° et 60°.

La figure I-17 montre également que |’ énergie diffusée dans la région latérale [65°,135°] en
présence de particules de glace est sensiblement plus élevée que celle relative aux gouttelettes d’ eau.

Cette zone angulaire est liée aux phénomenes de réfraction et dépend donc principalement de laforme et
de I’indice de réfraction des particules
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|-4-2. Sensibilité alataille desparticules

Nous avons étudier les variation la variation de la fonction de phase pour différente paramétres de
tailles 1, 10 et 100, afin d’éudier les variations de la fonction de phase & une modification de lataille
des particules. La sensibilité de cette fonction de phase est particulierement marquée pour une gamme
d’ angles inférieurs a 10° et devient trés importante pour de grandes particules. Ceci est la conséquence
des phénomenes de diffraction prépondérants dans le domaine de diffusion avant pour les particul es sont
de grandetaille.

La diffusion latérale, 80°<#<120°, s avere étre elle aussi sensible aux effets de tailles. Enfin, la
diffusion arriere et en particulier le pic de rétro diffusion apporte une information non négligeable sur la

dimension des particules.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu que la grande variabilité des propriétés microphysiques (forme,
taille et phase) des particules nuageuses complexifiait grandement la modélisation des processus de
diffusion et d’'absorption dans les nuages de glace et en phase mixte. Afin d’' éudier tout les phase de
nuage un model de nuage a phase mixte a été développé (coated sphére). Les propriétés optiques
peuvent ainsi étre calculées sur un grand domaine de taille, a partir de la théorie de Mie pour les
particul es sphériques.

Nous verrons dans le deuxiéme chapitre le calcul des propriétés optiques de chaque espece

chimique d aérosol pour pouvoir calculer I’impacte radiatif ou la concentration d’ aérosols.
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Chapitre |l : Caractérisation des propriéetes

optiques d’ aérosols

Apres avoir rappelé les notions fondamentales des aérosols, nous présentons dans le
détail les propriétés essentielles des aérosols qui nous intéressent lors de ce travail.

Nous allons présenté la composition chimique et la distribution en taille des aérosols
atmosphérique. Ces propriétés microphysiques sont cruciales car elles déterminent, la maniére
dont le rayonnement du systéme LIDAR (chapitre I1l) va interagir avec une population de
particules.

Nous avons utilisé les mesures in situ et ESCOMPTE [07] afin de déterminer les
propriétés optiques de I’aérosol (Geq. Gs, Gaps Gp) €t (Wo, g), a 0% d’humidité et a humidité
ambiante. Toutes ces priorités et en particulier Geq €t Gp sont utilisées pour mesurer la
concentration d’ aérosols et de particules al’aide de mesures LIDAR.
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1.1 Propriétéchimiquedel aérosol:

Les sources d'aérosols sont diverses et produisent des particules pressentant des
composants chimiques et des caractéristiques de taille variées les particules atmosphériques se
composes généra ement de plusieurs espéces chimiques produisent soit naturellement (comme les
sels marins ou les poussieres minérales), soit issues des activités entropique;(sulfate
d ammonium, nitrates, carbone organique et particules de suis).

[1.1a. L'aérosol cristal (D) :

L’ aérosol d origine terrigéne et généré par I’éosion éolienne des sols .lorsque le vent
dépasse la vitesse de trois métre par second, les composés crustaux sont soulevés du sol.
L’émission de I’ aérosol minéral et fortement lié au type ainsi qu’ alarugosité du sol. Lesrégions
sources sont principalement les déserts de |I"hémisphére Nord (Sahara) mais aussi les régions
seches ou la végéaion a été réduite par les activités humaines. ces poussiéres minérales
« anthropique » constituent 50 % de la concentration atmosphérique globale. Tout au long de
I"année, les poussiéres désertiques provenant du continent africain sont transportées au dessus du
I" atlantique Nord [08].

L’estimation de la concentration en poussieres est complexe a évaluer et dépend des
différentes épisodes climatiques. Le plus souvent, la distribution granulométrique des poussieres
minérale est caractérisée avec un mode submicronique (accumulation) et par un croase mode
[09].

[1.1.b les selsmarins (SS) :
Ils repérent une composante totalement naturelle des aérosols troposphériques.

L’ aérosol marin est produit principalement par I’ éclatement des bulles d air produites par I’ action
du vent en surface [10].Sous I’ action des vagues déferlantes, deux sortes de gouttelettes sont
projetées dans I’ atmospheére : les gouttes de film et les gouttes de jet [11]. La goutte de jet séche
serad’un diamétre compris entre 7.5 et 150 pm .les gouttes de film sont, elles , submicroniques et
concentré sur lagamme 0.05-3 pm
[1.1.clessulfates (AS)

L’aérosol de sulfate est un aérosol de type secondaire, produit par réactions chimiques
dans I’atmosphére a partir de gaz précurseurs, c'est-adire le SOpour la source entropique
(principalement liée a la combustion fossile) et volcanique, et le DMS (Qulphure de Dimétile )

pour la source biogénique dans I’ hémisphere Nord (Tableau 3-1).Les sulfates représentent une
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composante importante du mode fin et sont généralement associés avec I’ammonium sur le mode
accumulation
[I.1.e Lesnitrates (N)

Les nitrates proviennent de la condensation des I’oxydes d' azote. Le nitrate (N) peut
étre fixé ,soit sur le mode accumulation , soit sur le coarse mode. Dans le cas ou (N) se trouve sur
le modefin, celui ci est généralement associé al’ammonium sous laforme NH; NO3[12],
Cependant NH, NOs3, peut se dissocier et former le composé H NOscapable de ce fixer sur lessd's
marins du coarse mode.

I1-1.f lesaérosols (OC + BC)

Les particules carbonées sont émises dans |I’atmosphére suite a des processus de
combustions incompl étes provenant des véhicules automobiles, fumées industrielles ou des feux
de biomasse.

On ne peut distinguer, ni sur des critéres chimiques, ni sur des critéres morphologiques, les
particules suies de diesel et celles émises par les feux de savanes. On ne peut non plus attribuer
de formules chimiques précises car elles sont formées de carbone organique a divers éats de
polymérisation .Le stade ultime de lacondensation est e graffite, carbone & émentaire arrangé en
molécules cycliques. Les aérosols sont constitués d’un coaur de graphite, entouré d’une pellicule
qui présente de nombreuses fonctions organiques oxygénées. Quand ces fonctions organiques
sont abondantes, les particules sont incolores ou faiblement colorées;on a aors du carbone

organique particulaire (OC).Quand C’'est le noyau de graphite qui domine,les particules sont

grises ou nhoires,constituant e carbone suie (ou black carbone (BC)). La qualité de la combustion
détermine la qualité globa e de particules émise, mais aussi I’ abondance relative de carbone suie
[13].I" aérosol carboné est généralement retrouvé sur e mode accumulation et on peut repérer une
fraction importante de ce mode .Notons dans la suite de ce manuscrit, nous considérons la
matiere organique particulaire (POM),ala place de (OC),qui inclut, en plus du carbone,les atomes
d hydrogéne et oxygeéne . La quantité de la matiére organique particulaire est souvent calculée a
partir du rapport (POM/OC = 1.3) [ 14].

indice deréfraction & 0 % d’ humidité

Bien que I'indice de réfraction, soit en réalité, une propriété optique de |’ aérosol puisque
il joue un réle important dans le processus d’ extinction en déviant la direction du rayonnement
incident et éventuellement en absorbant, nous le définissons ici car il est directement relié a la
composition chimique de I’ aérosol. Cet indice de réfraction noté m dépend de la longueur d onde

et del’humidité relative. Il s écrit de lamaniére suivante ;
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m=m +im -1

La partie réelle m, fixe la vitesse de propagation du milieu. La partie imaginaire m est
reliée a |’ absorption des aérosols. La partie réelle est généralement comprise entre 1.33(aérosols
saturé d’ eau) et 1.55 (aérosols minéral), mais peut atteindre la valeur de 1.75 dans le visible dans
le cas de suies. L’indice imaginaire est compris entre 2.10°® pour les aérosols purement diffusant
(comme les sels marins) et 0.66 pour les aérosols absorbants comme les particules de suie. Les
valeurs référencées danslalittérature pour les diff érents types d’ aérosols sont reportées dans le
Tableau I11-1L’indice de réfraction varie en fonction de I’ humidité relative. La condensation de
la vapeur d'eau alasurface de |’ aérosol entraine une diminution de son indice qui vatendre vers
celui de I’ eau myp20=1.33 ; M; n20=0 8550nm,[15].Cette variation sera comme nous le verrons par
la suite, modélisée par les relations de Hanel [16]

L’indice de réfraction est une propriété cruciae dans la détermination de I'impact de
I’ aérosol sur le climat. D’ aprés Pilinis [17], une variation de 1.40 & 1.45 de la partie réelle m;
d' un aérosol composé de sulfate, nitrate et de matiere carbonée suffit a augmenter le forcage
radiatif directe de 30% au sommet de |’ atmosphere. Dans |e cas des poussieres minérales, Liao et
Seinfield [18] Indique que le forgage radiatif exercé au sommet de |’ atmosphére est trés sensible a

la partie imaginaire de I’indice de réfraction de I’ aérosol minéral.

Typesd’ aérosols m, m; références
(AS) 1.53 6.00%3 [19]
(BC) 1.75 0.44 [20]

1.95 0.66 [19]

1.85 0.56 [21]
(OC) 1.55 0.05 [22]
(N) 1.53 6.00e [19]
(D) 1.53 5.50e [19]
(SS) 1.50 1.0e ® [19]

Tableau I1-1 : indice de réfraction (m) a 0% d’ humidité relative et a 550 nm pour les principale
espéces d' aérosols,selon [ 23].
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[1-2. Propriétés microphysiques et optiques des|’aérosolsa humidité ambiante
[1-2-1 Propriété microphysique d’ aérosol
Ladistribution detaille

La distribution en taille de I’aérosol est une de ses propriétés essentielles .celle-ci
détermine, entre autre, dans les problémes radiatifs, la maniere dont le rayonnement solaire (ou
tellurique) vainteragir avec la particule .Les deux principaux modes considérés deladistribution
de taille, le mode accumulation (D » 0.1 nmm) et le coarse mode (D » 1 nm). Aing, la plupart des
études proposent plutdt I’ utilisation de plusieurs distributions en loi lognormale de fagon a
caractériser les différents modes d’une distribution en taille.Cette distribution lognormale (en
nombre) est donnée par :

dNn _ ¢ C & In*(D/D,,)0 -

) A s a5 .
Cette distribution est définie par trois paramétres (Dm e, Ciot) Qui présentent respectivement le
rayon géométrique moyen,|’ écart type géométrique ,et la concentration en particules.

Les différentes valeurs existant actuellement concernant (D, e ) sont reportées dans les
Tableaux!11-2 et 111-3. Notons que lavaleur Dy, est toujours référencée & 0% d’ humidité relative
.cette convention permet de comparer |es diff érentes distributions en taille sur les différents sites
de mesures. Lavariation dala valeur de Dy, avec I" humidité rel ative est présentée Tableaux I11-
4.

Typesd’ aérosols Dm e références
(AS) 0.03 20 [24]
0.0285 2.0 [19]
0.0212 224 [09]
(BC) 0.0118 20 [25]
0.03 20 [19]
0.03 20 [21]
0.035 154 [26]
(0C) 0.03-0.06 17-2 [27]
0.3 18 [28]
(N) # #

Tableau I1-2 : propriétés de la distribution lognormale a 0% humidité relative pour les principal es especes
d’ aérosols anthropique, selon[23].
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Typesd’aérosols Dm e références
(D) 0.07 1.95 [09]
0.39 20
19 215
0.05 1.56
0.27 2.67 [19]
40 24
0.57 1.53 [29]
0.75 1.60 [28]
0.30/0.24 2.0/2.0 [30]
(SS) 0.08 15 [28]
0.23 21
0.209 2.03 [09]
175 2.03
1.17 1.46 [29]
0.20 20 [28]

Tableau |1-3: propriétés de ladistribution lognormale a 0% humidité relative pour I’ aérosol naturel (D & S).

Typesd’aérosols mode D(0) m D(h)m e
(AS) Accumulation 0.040 0.050 174
(BC) Accumulation 0.28 # 194
(POM) Accumulation 0.027 0.034 1.86
coarse 0.291 0.364 195
(N) coarse 0.505 0.628 161
(SS) coarse 0.350 0.440 175
(D) Accumulation 0.036 # 197
coarse 0.554 # 1.98

Tableau 1-4: Caractéristiques delalog-normale (D, € ) de chague espéce. D, (0) et Dy, (h)
représente le rayon « en nombre » respectivement a 0 %d' humi dité (référencée dans lalittérature
tableau 1-2et 1-3) et a humidité ambiante. [07].
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Nous avonstracé les distributions de tailles normalisées de typelognormale des différentes

espéces chimiques,figurell-1 all-6, en s appuyant sur les mesure(Dy, e ) obtenues par Marc

Mallet [07] .
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[1-2-2 L’indicederéfraction des aérosolsa humidité ambiante:

Les parametres de la distribution en taille (D, e) présentés dans le tableau 1-4 sont
considérés a humidité ambiante. De fagcon a déterminer les propriétés optiques des aérosols a
humidité ambiante, lesindices de réfraction de chagque espéce chimique reportés dans la littérature
al’état sec doivent ére convertis a humidité ambiante. Cette conversion est modéiser al’aide des
relations de Hanel [16] qui permettent d'obtenir les composantes réelles (m;) et imaginaire (m)

d’ une espece chimique a humidité ambiante :
My = My(0) +( Mich2o)- Mi(©))(DimieyDm)® €L Migry = M 0) +( M (20~ Mi0)) (Dm0 Dimcy)”

Il est & noter que les indices de réfractions complexes dépendent de la longueur
d’onde. Toutefois pour ne pas alourdir les éguations, cette dépendance n’ apparait pas explicitement
dansles équations 11-3, maisil est claire qu’ elle a été considérée pour toutes les espéces solaire.

La relation 111-2-2-1 met en évidence les parametres a estimer pour effectuer cette
correction. Ceux ci sont I’indice de réfraction de |’ eau pure, donnée dans la littérature (My(n2=1.33
, Mi20y=0 2550nm ), les indices de réfraction a |’ état sec des différentes espéces chimiques. (D))
est le rayon médian a humidité ambiante ,et (D) |e rayon médian 0% d’ humidité (Tableau 1-

4).
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* Espéces hydrophile:

Les indices de réfractions pour (N)et (AS) al’ état sec(0) sont indiques et proviennent du Modele
Water Soluble [25]. L’indice de réfraction des (SS) provient du Oceanic Model [19] et celui dela
matiere organique particulaire provient de Von Hoyningen-Huene [22].les valeurs & humidité

ambiante sont reportées dans le Tableau I11-5 4532 nm.

HR (%) My(ss) Miss) M pom) Mirom) M aseN) Mi(as&N)

375 1.444 7.38¢e™ 1.438 0.0035 1.466 0.0040

Tableau 11-5 : indice de réfraction des espéces hydrophiles a humidité ambiante a 532 nnj07]

* Egpéces hydrophobes :

Pour le carbone suie, nous utilisons un indice de réfraction my. d’une éude récente, ou
Marley et al [21] utilisent m,. =1.87+0.569i & 532 nm. Cette valeur peut étre considérée comme
une moyenne entre celle du graphite pur directement a la source (environ 2.0 +1.0i [31]) et celle
d un aérosol plutét &gé (environ 1.75+0.45i [07]). Pour les poussiére minérales, lavaleur
mg =1.53+5.5¥107 4532 nm [07] est utilisée.

I1-3 Résultats des calculsdes Propriétés optiques del’aérosol :

A partir des propriétés physico-chimiques des aérosols a I'état sec trouvées dans la
littérature et @ humidité ambiante obtenue par la station AERONET [07].11 est clair que les
particules ne sont pas sphériques, mais compte tenu de la presque équiprobabilité des
orientations, une sphéricité équivalente peut ére considérée pour la plupart des particules (a
I’exception peut ére de certain Dust). A titre indicatif, les Figures 11-8 & 1l -13 donnant la
spécificité rel ative des coefficients d’ extinction, d absorption, de diffusion et rétrodiffusion ainsi
obtenue. Nous avons reporté dans les différentes figures les propriétés suivantes (dGex/dD,
dGs/dD, dGa,y/dD, dG,/dD) en fonction des diametres des particules de chaque espece chimique,
ces courbes Figures (111-8 & 111-13b ) montrent |a variation des différents coefficients par rapport
aladistribution de taille de chaque espéce chimique, ainsi les propriétés optiques (Gext. Gse, Gaps,
Gp) présentés dans les tableaux 111-6 et 111-7 avec humidité relative et a 0 % humidité (état sec des
particules).

Avec dG, /dD =p D2Q,n(D), i= ext, sc, abs, b -4
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D

G = OpD*Qn(D)dD , i= ext, sc, abs, b 11-5
I:)min
8o = G €t b =G, -6

I1-3-a Lecarbone suie (BC):

Cette espece chimique n'a pas la propriété de condenser la vapeur d’eau, donc on ne peut
caculer les propriétés optiques qu'a 0% d humidité. La figure 11-8 montre la variation des
coefficients d’ extinction, d’ absorption de diffusion et de rétrodiffusion en fonction du rayon de
la particule. La variation de ces coefficients prennent presque la méme forme de courbe que celle
deladistribution detaille normalisé (figurel1-1). Pour D diamétre de particule égale 20.1 mm le

coefficient d’ extinction et de rétrodiffusion prennent la valeur maximale.

Le coefficient d’ extinction calculé Ge est égal & 0.012 km™implique une contribution &
I’extinction de 20 % , la figure 11-14, illustre I'importance de cette espéce anthropique qui
interagit essentiellement dans les processus d absorption du rayonnement solaire ou terrestre.
Cette propriété d’ absorption est due al’importance de I’ indice de réfraction imaginaire du BC. Le

coefficient de rérodiffusion est égal & 0.0016 avec une contribution moyenne & la rétrodiffusion

dell % (Figurell-17). L’ albédo simple de diffusion est égal 40.34 (Tableau
3-6).
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Figurell1-8 : Propriétés optiques du (BC) a 532 nm en mode accumulation
I- et 2 0% humidité ambiante 3-b Sulfate
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d ammonium (AS):

Les figures 11-9a et I1-9b montrent que le sulfate d’ammonium a un coefficient
d extinction et de diffusion supérieure aux autres especes chimiques, avec un coefficient de
rétrodiffusion important. Les coefficients d’extinction, de rérodiffusion, d absorption et de
diffusion a I’ humidité ambiante sont supérieurs a ceux obtenus a 0% d humidité, ceci est di ala
variation deI’'indice de réfraction.

Nos résultats indiquent un coefficient d’ extinction Geq égal & 0.026 km™ & 532 nm
(Tableau I1-6), entraine une contribution moyenne a I’ extinction de 45% (Figure I1-14) avec un
coefficient d’absorption tres faible égale a0.0005, puisque cette espéce est considérée comme
étant diffusante

Cerésultat indique que (AS) est I’espéce anthropique participante le plus &’ extinction
particulaire et ayant un coefficient de rétrodiffusion important par rapport aux autres especes
chimiques (éga a0.0062), une pente maximale du coefficient de rérodiffusion a D égal a
0.1 m. Ce qui implique une contribution moyenne a la rétrodiffusion de 44 % (Figure I1-17).
L'abédo simple de diffusion moyen vaut wy=0.97 a I’humidité ambiante et 0.95 a 0 %
d humidité, cequi indique que (AS) absorbe tres peu de rayonnement 4532 nm ( Figure 3-9).
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Figure 11-9-a : Propriétés optiques du (AS)
a 532 nmen mode accumulation
et a0 % humidité

Figure11-9-b : Propriétés optiquesdu (AS)
a532 nm en mode accumulation et a
humidité ambiante
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[1-3-c les Nitrates (N)

Lesfigures|l-10aet 11-10b montrent que la variation du coefficient de rétrodiffusion est
plus importante que celle des autres coefficients a partir de D =0.5nmm dans les deux cas
(humidité ambiante et & 0% d’ humidité), ceci est due aladistribution de taille du nitrate (coarse
mode), ou le diamétre de la particule est supérieure au micron, ce qui implique une capacité de
rétrodiffusion supérieure. On remarque aussi que le coefficient d’ absorption est presque nul.

On note un coefficient d extinction Gex =0.0021 km™ (Tableau 11-6), entraine une
contribution faible (» 5 %) al’ extinction du rayonnement a 532 nm (Figure 11-14).

Le coefficient de rétrodiffusion est moins important dans les deux états a |I’humidité
ambiante et 0% humidité, respectivement égale a 0.0015 et 0.0010 (Tableau 11-6) , et une
contribution moyenne a larétrodiffusion de 7 % (Fgure I1-17).

Concernant les autres propriétés optiques, |’abédo de simple diffuson est égal 2 0.93 a
humidité ambiante et 20.89 a0 % d’ humidité
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Figurell-10-a: Propriétés optiquesdu (N)
a532 nmen «coarse» mode eta
0% humi dité

Figure 11-10-b: Propriétés optiquesdu (N)
a532 nmen «coarse» mode eta
humidité ambiante
[1-3-d La matiére organique particulaire (POM) :
Les calculs des coefficients d’ extinction indiquent, Figure 11-14 une contribution a I’ extinction
des POM de 16 % pour le mode accumulation, supérieur & celle du coarse mode »4%.

Contrairement au coefficient d’ absorption, le coefficient d’extinction & humidité ambiante est
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plus important que celui obtenu & 0% humidité pour les deux modes parce que I’'indice de
réfraction imaginaire a |’ état sec est supérieur de celui al” humidité ambiante (Tableaull-6). Le
coefficient de rétrodiffusion pour les deux modes G,=0.0037 & humidité ambiante et

G,=0.0012 a 0% d humidité .Le facteur d’ asymétrie logiquement plus important pour le mode

coarse.
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Figurell-11-a: Propriétés optiques du (POM) a Figurell-11-b : Propriétés optiques du
(POM) a
532 nm mode en accumulation et a 532 nmen mode
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Figurell-11-c : Propriétés optiquesdu (POM) Figure l1-11-d: Propriétés optiques du (POM)
a 532 nm« coarse» mode et a a 532 nm « coarse » mode et a
0%d humidité humidité ambiante
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[1-3-eL’aérosol naturel (D & SS)

En zone non polluée, I’ aérosol marin peut contribuer de maniére sensible a1’ extinction
du rayonnement & 532 nm [32]. Néanmoins, en zone fortement polluée, sa contribution est
fortement affaiblie. La méme remarque que pour |e nitrate concernant la variation du coefficient
de rétrodiffusion, ou ce dernier augmente fortement par rapport aux autres coefficients lorsque le
rayon de la particule dépasse 0.5 mm pour les deux états.

Le coefficient d extinction des sels marins a humidité ambiante Ge=0.001 km™,
impligue une contribution de 3 % a I’ extinction , ceci est principalement due a la diffusion du
rayonnement, car les sels marins n’absorbent pas le rayonnement a 532 nm (we=0.99).ainsi 40
% d’ humidité le coefficient d’ absorption est nulle.

Un faible coefficient de rétrodiffusion égale 0.0007 & humidité ambiante, implique une
contribution alarérodiffusion faible de 5 % .

Concernant |’ aérosol minéral (D), ce type d’ aérosol ne posséde pas la propriété de condenser la
vapeur d’ eau sur sa surface.
Gext =0.005 km™ (Tableau 11-6) implique une contribution de 8 % (figure 11-14) a1’ extinction &

humidité ambiante pour le mode accumulation et G, = 10 en coarse mode.
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Figurell-12-a : propriétés optiques du (SS) a Figurell-12-b : propriétés optiquesdu (SS) a
532 nm « coarse » mode et a 532 nm« carse» mode et a
0 % humidité ambiante humidité ambiante
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Figure l1-13-a : Propriétés optiques du (D) Figure 11-13-b :Propriétés optiques du (D)
a 532 nm mode accumulation a 532 nm coarse mode a
et 0% humidité 0% humidité
Type mode Gext Gga Gabs Gp wo
d’ aérosols
(AS) Accumulation 0.0261 0.0256 0.0005 0.0062 0.98
(BC) Accumulation 0.0124 0.0044 0.0080 0.0016 0.34
Accumulation | 0.0092 0.0089 0.0002 0.0025 0.96
(POM)  |coarse 0.0023  0.0021 0.0001 0.0012 0.91
(N) coarse 0.0021 0.0020 0.0001 0.0010 0.95
(SS) coarse 0.0011 0.0011 0.0000 0.0007 0.99
Accumulation |0.0051 0.0049 0.0002 0.0010 0.96
(DUTYS)
coarse 1.0e-003* 0.4573 0.4203 0.0370 0.1193 0.91

Tableau I1-6 propriétés optiques de chaque mode et pour chaque espéce chimique a
humidité ambiante



Chapitrell : Caractérisation des propriétés optiques d’ aérosols

Type mode Gext Gsea Gabs Gp WO

d’ aérosols

(AS) Accumulation| 0.0169  0.0161 0.0007 0.0050 0.95
Accumulation | 0.0055 0.0038 0.0016 0.0012 0.69

(POM)  Tooarse 00015 00010  0.0006 0.0002 0.66

(N) coar se 0.0014 00012  0.0001 0.0015 0.85

(SS) coar se 0.75¢° 0.75e>  0.0000 071e’® 0.99

Tableau 11-7 propriétés optiques de chaque mode et pour chaque espéce chimiquea 0% humidité

39,570 3 (AS)
4054()% m (BC)
O (POM) acc
O (POM) coarse
m(N)
@ (SS)
20% m (D)

44%
16%

FigureI1-14 contribution des différentes especes al’ extinction 2532 nm



Chapitrell : Caractérisation des propriétés optiques d’ aérosols
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83%

FigureI1-15 contribution des différentes especes al’ absorption a 532 nm
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FigureI1-16 contribution des différentes especes aladiffusion a532
nm



Chapitrell : Caractérisation des propriétés optiques d’ aérosols

7%
5%

@ (AS)

| (BC)

44% 0O (POM) acc

O (POM) coarse
m(N)

@ (SS)

m (D)

7%

8%

18%

11%

Figurel1-17 contribution des différentes espéces alarétrodiffusion 2532 nm

Conclusion :

Cette étude avait pour objectif principal de calculer les propriéés optiques des différents
types d aérosol s anthropiques en milieu péri urbain. Pour cela, nous avons utilisé les propriétés
microphysiques mesurées par in situ et ESCOMPTE , associes a la théorie de Mie, nous ont
permis de déterminé leurs propriétés optiques cruciales: (Gex. Gs;, Gas, Gp) € (Wo) €t de
montrés |'influence de I’ humidité sur les propriétés microphysique et optique des aérosols. Afin
que nous puissions utiliser ces caractéristiques pour mesurer le taux de concentration d’ aérosols
par LIDAR dans le chapitrel11.
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Chapitre 111 : Application LIDAR

CHAPITRE |1l : Application LIDAR

Dans ce chapitre nous allons décrire le systéme LIDAR et la méthode utilisée pour
inverser les données lidar, afin de faire le diagnostique de I’atmosphére. Nous allons utiliseré
toutes ces caractéristiques microphysiques et optiques de chague espece chimique (aerosols,
nuage et brume) étudiées dans les chapitres précédents. Nous allons simuler une composition
physico-chimique d aérosols urbain donnée par le model de Shettle et Fenn [20] en

s appuyant sur lesmesures LIDAR ,ainsi nous allons calculé la concentration d' aérosols.
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Chapitre 111 : Application LIDAR

[11-1 Principe du lidar
Le lidar consiste a envoyer des impulsions laser dans I’ atmosphére et a mesurer leur

rétrodiffusion en fonction du temps (Figure I11-1) Le faisceau laser est alafois diffusé et absorbé
par les molécules (gaz) et par les aérosols, contenus dans |I’atmospheére. L’ extinction augmente
avec la quantité d' aérosols et avec la concentration en molécules, une partie de cette lumiére est
rétrodiffusée vers |I'émetteur. Pour augmenter I’angle solide de réception, un télescope placé
coaxialement au laser est utilisé. Le fait que lelaser soit pulsé permet une détection en fonction du
tempst et donc de ladistance z entre le laser et |e point de mesure (z=c.t/2, ¢ &ant lavitesse de la

lumiére dans|’air).

Laser
Miroir
primaire . Telescope
ATAT
ek ViV -’E
Miroir
. secondaire
| 2
R=( - Distance
0 R 1
{t=0)
il i F
0 __f |l." Puissance mesurée a t=2R/c
ol rétrodiffusée par la couche
o atmosphérigue située d une
w0 distance R du télezcope
A ] -
- g -
=l e e
H ——
_‘_—_'———_
FE T ———
f_':-.,r:-rl_ap T=2R/c temps acoula

Figure Il1-1. Schémade principe du lidar aérosols.
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I11-1-1. L’ équation lidar

L’intensité lumineuse rétrodiffuséd (z, | ), alalongueur d'onde | et aladistancez a pour

expression dans le cas d' une diffusion élastique (en négligeant la diffusion multipl)33][34] :

1(z1)=1,0 )%b(ZJ )ozc (2 )eng? Zé)Gea(Z" )dz% 1i-1

@
- 1,(0,1) : estI"intensité lumineuse émise & lalongueur d’ ondé par le laser.
- Ao/z: est I’ angl e solide d’ acceptance du récepteur optique (A0 est I’aire de
détection effective du télescope).

-b(z,1) : est le coefficient volumique total de rétrodiffusion.

-Dzzc7 avec Dt ladurée d’'impulsion du laser. Larésolution spatiale est limitée par lalargeur

de I'impulsion du laser, mais en pratique par larapidité de I’ él ectronique du systéme de détection.
-c (2,1 )= k(1 ). (z)est Iefficacité de détection, o1 Y(2) représente le recouvrement entre

les champs de vision de |I’émetteur et du récepteur. Y(2) est appelé facteur de compression
géométrigue. k (I ) correspond au facteur de transmission spectrale du systeme de détection

(monochromateur, filtres spectraux, réflectivité des miroirs...).

-aext(Z,I ) est e coefficient d’ extinction atmosphérique total .

-exp%e- 208 o (2.1 )dz% exprime laloi deBeer-Lambert pour un |"aller-retour de lalumiére
0 %}

entreOet z

IV-1-2. Inversion de |’ équation lidar

L’inversion des signaux lidar égquivaut a résoudre I’ équation I11-1 en supposant que la détection
s effectue a la méme longueur d’onde que celle du laser (diffusion élastique).J(2) est définie
comme étant le produit des différents paramétres physiques du systeme:
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Chapitre 111 : Application LIDAR

1 ()= 1,001 Yo (21 A, "

Ces différents paramétres du systéme peuvent étre évaluer avant la mesure lidar et dépendent
exclusivement du systéme. De plus, la compression géométrique Y(2), peut ére calculée

séparément et tend vers 1 aprés une certaine distance, et devient donc indépendante dez au-dela.

J(2) tend alors vers une constante quand la compression géométrique est atteinte.

On définit alorsL(z, | ) comme étant :

L(z1 )=1n(z21(z.1 ))=1In(cte )+ In(b (2,1 ))- 2¢p (r.1 Yo 123
0

On dérivée Cette équation par rapport a z et on obtient I’ équation suivante:

et GILED A e G 11-4
dz b dz 225 (21)

Apres avoir décrit le principe du LIDAR, il est intéressant d’interpréter les mesures
obtenue par ce systeme. Pour celail faut inverser I’équation LIDAR pour obtenir la concentration

d aérosols.
[11-2 Approximation de |’atmosphére homogene par zone

Si |’ atmospheére est considéré comme étant homogéne par zone, b  est alors constant sur
chacune de celles-ci. Dans chacune des zones comprises entrezl et 22 on obtient donc :

%@- 28.4,(z1 ) U ag(z1)=- %% -5

Ceci est a la base de la méthode d’'inversion des pentes. Sur chaque intervalle ouL = L(2)
apparait comme étant presgue une droite, I’ ajustement de la pente de la droite obtenue par la
méthode des moindres carrés sur la courbelL est utiliseé comme la meilleure estimation dedlL/dz.
De plus, une atmosphére inhomogéne peut, en premiere approximation, étre considérée comme
homogene sur de petits intervalles, la méthode des pentes permet alors de déterminer

a, = a.(2. En regardant I’égquation Il11-4, il est clair que ceci équivaut a ce que

b'l|db/dz| <<2a,, au moins sur la plus grande partie de la courbe de L. Cependant cette
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hypothése n'est pas bien justifiée pour de nombreuses situations intéressantes comme des

conditions de nuages, de brouillard, de panache et de poussi éres.

[11-3 Méthode d’inversion de Klett

Pour pouvoir résoudre de maniére analytique I’équation Il1-4 lorsque db/dz * O, il faut

nécessairement connaitre la relation entrea_, (z, | ) et b (z, | ) Cette relation est bien connue

danslecasdesgaz:

aM™ /b . =8p/3 I11-6

Mais cette relation devient trés difficile a déterminer dans le cas de la diffusion par des aérosols,
de par la diversité de leurs formes, taille et composition. Cependant, de nombreuses études
théoriques et expérimentales montrent que dans les cas ou la contribution des particules domine
par rapport a celle des gaz atmosphériques (b » b_ eta » a . , dans le cas contraire il

faudra soustraire les parametres Rayleigh ), cette relation peut s écrire sous la forme d’une loi de

puissance[35]:

b(z,1)=Cpa (z1 ) 11-7

ou Cpest une constante et Ky coefficient qui dépend de lalongueur d' onde et des propriétés des
aérosolsil est généralement compris entre 0,67 et 1. Ces valeurs sont des val eurs empirigques
moyennes déterminées a partir d’ expérienceq 36],[37].

A partir de I’ éguation IV-7, I’ éguation V-4 devient :

d | Ky dag(z!) , |
dz a, (z,1) dz 2w (20)

-8

Cette équation est une équation du type Bernoulli ou Ricatti homogene dont la solution

générale s’ écrit :
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] @™ 1 du 11-9
a. Yzl )=ex O——d :e(; 2q<—exp§ q(——dr ‘dru :
™ ( ) Fg- Kireee A M 8 ket d

Zy  Klett

Or pour z= Zydans laformule précédente, a ., (2,1 ) = C, . Si Klett est considérée comme une

constante, la solution suivante peut ére obtenue

L(zl ) L(z,)
K
e Klett
aext(z’l )— s L) L) I11-10
1 + 2 (\ﬁ Kidett dr

aex’[(ZO’I ) KkIett z

ou z0 est une distance de référence prise au niveau du sol.
Cependant, cette méthode a tendance a donner des résultats aberrants. Mais, ces problémes
peuvent étre résolus en choisissant d'intégrer |’ équation I11-9 & partir d’ une distance de référence
zm (prise vers lafin du signal lidar) de telle sorte que la solution est générée pourz £ zm plutét
gue pour z 3 Z0. La solution de I’ équation 111-4 (en I’ absence de diffusion multiple et pour des
effets d' absorption par les gaz négligeables) est alors :

L(z,) )-L(zm)

K
e klett
a, (z,1)= — T 111-11
1 + 2 \e K Kett dr
a@(t(zm’l) K et

(1) est une valeur limite, cal culée pour une distance z,, se situant alafin du signal
telleque z£ z .z, estchoisi grand detelle sortequ’il n’y ait plus d’ aérosols.
(bao(z)) =22°(2) = 0.
Jusgu’ a présent, le coefficient de proportionnalité entrea , et b a été considéré comme constant
(Equation IV-7), maisil est plus réaliste quandC varie en fonction de la distance. Larelation qui
liea, et b sécritalors:

b(z1)=C(2) a(z! )= 111-12
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En substituant cette expression dans I’ éguation 111-4 on trouve :

du(zl)_ 1 dC(z), Kyu dae(zl)

iz C(2 dz a,(zl) dz 2 (21 ) 111-13
Ou
d(L(z! ()jz Inc(z) :a:(“;,tl )da@aiz" ) 2a,,(21) 111-14

En rapprochant I’ équation I11-14 de I’ équation |11-8, la solution s écrit alors sous la forme[38] :

L(z) ) L(znl )

(e

1 . L) Lmd) 11-15
+

KZ ) e " ar

aext (Zm’I ) klett z

aext(z’l )=

Les équations I11-4 et 111-14 permettent donc d’inverser les signaux lidar, en négligeant la

contribution Rayleigh, et de déterminer ainsi les coefficients d'extinctiom°(z) et de

rétrodiffusion b, (z) pour les aérosols en fonction de la distancez, en optimisant les valeurs de

C(2) et de KKlett, par I’intermédiaire d’ autres systemes tel que le nephalometre.
Dans les cal cul s précédents, la contribution des gaz a été négligée maisil est possible d’en
tenir compte pour mieux remonter aux concentrations en aérosols a partir du signal lidar

expérimental. Le coefficient total de rétrodiffusion s'exprime ainsi par :

b (2,1 )= Cpeo (20 57 (2.1 )+ Cree @ 5™ (2.1)

[11-16
avec Kklett:]--
Cmolec:3/8p
La solution est alors obtenue suivant [39] :
b(Z): exp (L- Lm)
é Zn . u [1-17
ST N G
éb(zm) z CAero (Z) H
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avecL- L =L(z1)- L(z,, )+C2 abmec(r)dr- 26%”(r)dr o
molec z z Aero

le coefficient de rérodiffusion Rayleighb, . (z,1 ) peut étre calculé, en fonction de I’ altitude et

de la longueur d' onde, a partir de profils verticaux de température et de pression générés par un
modele atmosphérique [35] ou mesurés par ballon-sonde.

Cette méthode ne permet cependant pas de remonter a la concentration en aérosols. Mais
la distribution spectrale des coefficients d extinction et de rétrodiffusion dépend fortement de la
distribution de taille des particules, de telle sorte qu'en utilisant un lidar avec une seule ou
plusieurs longueurs d ondes, des informations sur la distribution de taille des aérosols peuvent
étre obtenues. Différentes méthodes lidar multispectral sont décrites dans les paragraphes
suivants.

I11-4 Calculs de concentration d’aérosols par lidar :

L’information sur la distribution de taille des aérosols est contenue dans la dépendance

spectrale des paramétres a/7°et b, . qui pour un régime de diffusion simple, s expriment

toujours par :

. y y

122 (1) = ¢ 2 (1 )r () = gpr2 Q2e° (r,1 )r ()

| 0 0

: ~ ¥ ds (ﬁf?ro ) ) v o [11-18
bns ()= 025 =p, 2 ) ()ar = ¢pr? Q= (.1 ) (7)o

| 0 0

“eo(r 1 et Q°(r,1 ) sont respectivement les efficacités d’extinction et de rétrodiffusion pour

une particule derayonr, alalongueur d’ ondel .
[11-4-1 M éthode utilisant un lidar mono-fréquence:

Pour des raisons de simplicité, la méhode d’'inversion de Klett décrite au paragraphe
précédent et qui tient compte de la contribution Rayleigh est utilisée ici avec |” hypothese que le

coefficient Caxo(2) est indépendant de z et donc que le rapport b, (z,1 )/a2°(z,1 )est le méme

ext

atoutes les altitudes. Caero Sera déterminé a partir de prélévements au niveau du sol. Ceci revient
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donc a supposer que la distribution de probabilité en taille et en composition des aérosolsg(r),
qui est normalisée, ne varie pas avec z. Seul le nombre total No(z) de particules par unité de
volume varie. La méthode de Klett implique un traitement des données en partant de la fin du

signal, connaissant les deux paramétres optiques que sont b, (z.) et

Aero

b..(z,. )/ale(z,,1 ). L originalité de cette démarche vient du fait queCAero est constant est

Aero

égale & 1/15 d aprés la référence [40] donc le rapport b, (2.1 )/a2®°(z,,1 ) est le méme
qu'au niveau du sol. A la distancezy, seul b, (z,,1 )reste a déterminer. Or, la distance z, est

prise a une distance loin pour se trouver hors de la couche limite et pouvoir ainsi considérer que
la concentration des aérosols est négligeable devant la concentration moléculaire.

Donc b(z,)=b,.,(z,)+b, 4(z,) » b, (z,) Gréace aux deux points de référence (au sol

et en z,) |’ algorithme est trés peu dépendant du niveau de bruit et de la paramétrisation en fin

de signal.b (z) est ensuite déterminé comme précédant avec I’ équation 111-16.

bzl )eta™*(z] ) peuvent étre calculés, en fonction de I’ altitude et de la longueur d onde,
a partir de profils verticaux de température et de pression générés par un modele
atmosphériqueg 37]. Crolec €St CONNU €t est égal a 8p/3.

Ayant calculé b (Z)et b, elZ), on accade alors a b .o (z) puis ala concentration. En effet

¥ -

: bAero(Z) = NO(Z)G Q:;E (I‘)d ) dr = NO(Z).S Q;E

Aero

Avec s ... S lasection efficace de rétrodiffusion moyenne par particule pour la distribution de

taille normaliséeg(r).

Aero

S sy €St calculée a partir de lacomposition des différentes especes chimiques d' aérosols

(propriétés chimiques et microphysiques ), d apres le model deShettle et Fenn [20] ou la zone
urbaine est composée de 56% de sulfate et 20% de aérosols carbonés et 24% de aérosols cristal
(Dust) .

Ladistribution detaille est obtenue aussi par le méme modéle Shettle et Fenn pour les
deux modes. Mode accumulation, avec le couple rayon médian et écart quadratique

respectivement (Dn =0.027nm,e =2.23), en mode coarce (D =0.43nm, e =2.51). ces
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données nous ont permis detracer ladistribution de taille normaliséeg(r) Figurell1-2. Le calcul
du nombre total de particules No(2) en fonction de |a distance est accessible.

Les signaux lidar bruts sont traités en les multipliant parZ? puis prisent en logarithme népérien.
La fonction L(2) du Signal traité est similaire a celle mesuré dans la campagneELO [ 40]
(Figure 111-3) est utilisée dans I’éguation I11-4 pour I'inversion de Kqet pour extraire les deux

eta Aero

Aero ext

parametresb

On remargue une nette augmentation de la courbe L(z) vers une distance de 2000 m.
Signifie une baisse importante du coefficient de rétrodiffusion, provenant d’ une diminution de la

concentration en aérosols .cette diminution signifie aussi un dépassement de la couche limite.

0.9
0.8
0.7
0.8

=05
0.4f{ |

03f |

azf 7

0.1}

0 0.2 04 06 0.5 1 12 1.4
Rayon des particules D{ m) x 107

FigureIl1-2 : Distribution detaille normaliséeg(r) des aérosols urbains Shettle et Fenn [20]
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Ce signale aux mémes caractéristiques que celui mesuré dans la compagne ELO [40].
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Chapitrelll :
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Algorithme de cal cule la concentration d’ aérosols apartir des donnes LIDAR
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[11-5 Résultat des calcules dela concentration :

[11-5-1 Calculedela concentration d’aérosolspar un lidar a 0.532um :

L es résultats obtenus pour le rapporta _, (z)/b(z) a partir de la procédure decrite au déebut
de ce chapitre, sont présentés Figure 111-4. Notons que pour les distances supérieures a2000 m, le
rapport reste égal a 8p/3 soit environ 8,4. Ceci signifie que seule la contribution Rayleigh est

encore présente et donc que la contribution des aérosols est quasi nulle.

13 . . .
125

.
— — -
= 2
1
-

alBela

10.5-

Alph

10-
8.5

.| . ——

a 00 1000 1500 2000 2500 3000 3300

Distance {m)

Figure 111-4. aext(Z)/ b(Z) en fonction de la distance

Aprés avoir calculé la section efficace de rétrodiffusion moyenne par particule

s £9°=0.00389 pour la distribution de taille normalisée g(r) (figure 111-2), nous avons pu

calculer et tracer le profil de laconcentration d’ aérosols par rapport al’ altitude.
La Figure I11-5 montre le profil de concentration calculé a partir du signal lidar similaire (méme

forme) que celui obtenu par laréférence[40]. La concentration atteint ici une valeur maximale de
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7 mg/m3 et devient presque nul, aprés une distance supérieur ou égale a 2200 m, ce qui vérifiea

posteriori I"hypothése b, (z,)=0 .

[ Ia h L]
1 1

-

Concentration =n { micran gfn‘?’}

Lt

LT
1

a 00 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Cistance ()

—

Figure 111-5. Concentration en fonction de la distance

Le calcul de la concentration est obtenu a partir du signal lidar (ales méme
caractéristique) acelui mesurée dans la compagne ELO[40].

I11-5-2 calculesdela concentration d’aérosols par un lidar &3,5um lorsd’un
épisode debrume:

Nous avons obtenu des informations quantitatives sur la concentration et la taille des
gouttelettes d’eau par un signal LIDAR d'une longueur d’onde 3.5um figure (111-6), puisque le
LIDAR en I'infrarouge moyen est plus sensible aux aérosols de la taille du micron ou de
guelques microns, alors qu’en ultraviolet il est plus sensible aux petites tailles, I'inversion des
signaux lidar ont été effectués. Pour cela, le méme algorithme de Klett a é&é utilisé, en faisant

comme hypothése que la seule contribution aux coefficients d extinctiona ,, et de rétrodiffusion

b est la diffusion de Mie due aux gouttelettes d’eau. De plus, comme la couche de brume est
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d' épaisseur fine, le coefficient de rétrodiffusiom (z, ), au dela de cette couche (en fin de signal)
est considéré comme nul. Pour utiliser cet algorithme, il est également nécessaire de connaitre la
valeur de I'indice de réfraction des particules présentes. A 3,5mm, I'indice de réfraction
complexe est m = 1,384 - 9,39.10°%. L’évolution du rapport & g / b avec la distance, obtenu
avec I’algorithme d'inversion, est présentée tout au long du trajet dans la couche de brume, le
rapport aext/b est constant et égal a 14 + 2 sr, ce qui signifie que la taille des particules ne

change pratiquement pas avec |’ altitude(figure 111-7).

In{sig nal.f}

—

Liz)=

1 '||'|H/

. |
& |||I||||l !”lﬁ |I||

-3 1L I| | Iy

.4 \ .
0 200 400 200 800 1A 1200

Digtance {m]

Figure I11-6. Profil lidar obtenu a 3,5mm en fonction de |’ altitude apres filtrage
du bruit.
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Figurell1-7 : aext(Z)/ b(Z) en fonction de la distance

Avec I'inversion des données, les coefficients a et b et le rapport a_, /b sont
connus. Le rayon le plus probable pour les particules peut alors étre calculé. Pour cela, les
sections efficaces d extinctions ,, (r) et de rétrodiffusion s, (r) sont calculées en fonction du
rayon (pour | = 3,5 nm) avec la théorie de la diffusion de Mie. A la vue de ces valeurs, seules
une plage de rayons (0.03- 0.1 um) est susceptible de convenir pour obtenir le rapport a, /b

trouvé expérimentalement. Etant donné les conditions dans les quelles ont éé effectuées les
mesures, une distribution de taille de type log-normale, représentative d une atmosphere

brumeuse ou nuageuse, est choisie. Les sections efficaces de rétrodiffusion moyennes ;59 et

Aero

d extinction moyennes .,;° sont alors calculées a partir des sections efficaces de rétrodiffusion

et d' extinction et de la distribution de taille normaliséesg(r) (équations 111-18). Le calcul est
effectué pour différentes valeurs du rayonDp, correspondant au rayon médian de la distribution,

et del’ écart quadratique moyen e de celle-ci.
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Chapitre 111 : Application LIDAR

OU Naero (2) est le nombre total de particules.

On obtient donc le rapport s £° /s 2 (qui est égal au rapport a_, /b ), pour différents

couples de valeurs {Dy, e}. Les valeurs du rayon Dy, sont prises sur la plage susceptible de
convenir. Pour les rayons D, compris entre 0.03um et 0.1um, le rapport obtenu est de 14.5sr,
pour une distribution log-normal e avec un rayon Dy, égal a0.1 nm et un écart quadratique moyen
eégal a 1.24 (Figure I11-7). Cette valeur de 14.5 sr se situe dans la marge d’ erreur du rapport
déterminé a partir de I'inversion lidar @,,/b = 14 £2 sr). 1l faut souligner que les valeurs

trouvées pour Dy, et e sont seulement les valeurs les plus probables. La concentration en pg/m
est calculée a partir de la distribution de taille normalisée.

Connaissant s 25° (a | - 3,5 mm) pour une distribution de taille des gouttel ettes d’ eau centrées

sur un rayon D= 0.1 nm (s 2°° = 9.10™n) et le coefficient d’ extinctiona, = 0,53 km™

(dou b =3.35*10-2 km™t.sr?) la valeur de Nago(2) est estimée a 3.5.10° part./em® et la

concentration maximal dans la couche de brume est 11.88 mg.n?°.

0 02 0.4 ne 08 1
Dl m %107
Figure 111-8. Distribution log-normal e obtenue pour un rayon moyen D, = 0,1 pm et un

écartquadratique e = 1.64.
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Chapitre 111 : Application LIDAR

Conclusion :
Apres avoir utilisé la méthode d'inversion de klett pour inverser les données lidar et

obtenir les coefficients de rétrodiffusions , d’extinctions et le rapporta,, /b mesurés, en

fonction de I’ altitude. Nous avons utilisé les propriétés optiques des aérosols et des particules
brumeuses, et en particulier les efficacités d extinction et de rétrodiffusion. Par le choix d’une
distribution dimensionnelle de taille de type lognormal e nous avons pus calculer théoriguement
les coefficients d’extinction et rétrodiffusion des particules qui constituent un environnement
d une zone urbaine (d apres le model de Shettle et Fenn [20]). Avec la méthode lidar, (en

ultraviolet) nous avons pus obtenir |I’évolution de la concentration d’ aérosol en fonction de
I’ altitude, et des informations microphysiques caractérisants les particules issues d' un épisode de

brume avec un lidar (en infrarouge) sensible aux particules de taill é> Jmn) :



Conclusions géneérales et per spectives

Les aérosols sont des composantes essentielles de la pollution urbaine et de la physico-
chimie de I’ atmospheére.

La quantification des relations entre propriétés microphysiques et propriétés optiques ou
radiatives des particules nuageuses nous a inévitablement conduit a nous intéresser, tout d’ abord,
a la modélisation physique des processus de diffusion et d absorption de la lumiere par des
particules de formes, de tailles et de compositions différentes. Au regard de la grande variabilité
des propriétés morphologiques des particules présentes dans les nuages de glace ou en phase
mixte, un modele microphysique a été utilisé. Ce modéle est basé sur une particule sphérique
d’eau liquide (brume) et d’ une particul e sphérique de nuages.

Les propriétés optiques peuvent ainsi étre calculées sur un grand domaine de tailles (de
guelgues microns a quelques centaines de microns), a partir de la théorie de Mie pour les
particules sphériques. Cette approche est relativement réaliste d’ un point de vue microphysique,
car elle permet de simuler des propriétés optiques réalistes quel que soit la phase
thermodynamique du nuage. Le calcul de la fonction de phase de diffusion nous a permis de
constaté I'influence de la variation des propriété microphysique (taille, phase thermodynamique)
sur les propriétés optiques des nuages.

Dans le deuxieme chapitre nous avons utilisé les mesures obtenues par ESCOMPT
caractérisant les propriétés microphysiques (Dy e) des différentes especes chimiques d’ aérosols
gui sont cohérentes avec celles référencées dans la littérature, sur les zones relativement
similaires (milieu urbain cotier).

Nous avons vu que les aérosols anthropiques composent principalement le mode
accumulation, sauf dans le cas de nitrates, retrouvé en majorité sur le modecoarse. L’influence
de direct de I"humidité sur les comportement optique des aérosols susceptibles de condensés la
vapeur d'eau a leur surfaces. Les propriétés optiques des différentes especes d’ aérosols ont
ensuite été déterminées indiquant 90% de I’ extinction aune longueur d’onde de 532 nm est due
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al’aérosol anthropique et 10% a |’ aérosol naturel. Le sulfate d’ammonium (AS) contribue pour
45 % a |’ extinction, le carbone suie (BC) pour 20 % et la matiere organique particulaire (POM)
pour 20 % également a 532 nm. Le nitrates (N) y participe plus faiblement.

La caractérisation les propriétés optiques des particules nuageuses, brumeuses et les
différentes espéces chimiques d'aérosols nous ont permis d exploiter les mesures LIDAR
d’ aérosols pour accéder a I’évolution des concentrations spatialement. Pour cela nous avons
utilisé un lidar mono-fréquence dans I’ ultraviolet sensible aux petites particules =0.532nmm,
couplé a des données microphysiques (Dn e ), obtenuent d'un modéle de Shettle et Fenn. Puis
Nous avons utilisés les mesures d’un lidar mono-fréquence al =3.5mm lors d’un épisode de
brume. Cette longueur d’onde, a été choisie pour que la transmission soit maximale, ce qui a
permis au rayon laser de traverser entierement la couche de brume. La distribution de taille de la
couche de brume a été calculée en fonction de I’ altitude.

Comme perspective nous proposons faire la Simulation d'un LIDAR multi longueur
d’'onde, et de développer un modele microphysique hybride basé sur une combinaison de
particules sphériques d’ eau liquide et de cristaux hexagonaux de rapport d aspect variable. Afin
de calculer les propriétés optiques caractérisant les particules de forme fractale (nuage type
cirrus, aérosol de forme fractale).
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Annexe A. Eléments de base delathéoriedela diffusion smple

A.l. Introduction

L’ étude des processus d’interaction nuage rayonnement passe par la compréhension de

I ensembl e des effets produits par des discontinuités sur une onde électromagnétique plane.
De fagon qualitative on peut tenter de cerner le principe de diffusion en considérant une particule
guelconque irradiée par une onde électromagnétique. Lorsgu’une onde lumineuse se propage
dans un milieu semi-transparent , elle provoque un mouvement oscillatoire forcé des charges
électriques des particules. Ces derniéres se comportent alors comme des dipdles électriques
oscillant a la fréguence du champ appliqué et émettent un rayonnement secondaire polarisé dans
certaines directions selon la théorie électromagnéti que classique.

Dans une direction donnée, le champ résultant est obtenu en superposant les ondes
diffusées tout en prenant en compte leur différence de phase. En général, les relations de phase
varient avec les directions de diffusion, le champ diffusé devrait donc changer avec ces mémes
directions. Si lataille de la particule est petite par rapport ala longueur d’ onde, toutes les ondes
secondaires sont en phase, et il n'y a que tres peu de variation de ladiffusion avec ladirection. Si
la taille de la particule augmente, des discontinuités (pics et vallées), dues a |I’annulation ou
I’amplification mutuelle des ondes secondaires diffusées apparaissent alors dans la figure de
diffusion (effet de diffraction).

De maniere générale, les relations de phase entre les ondes diffusées dépendent de facteurs
géométrigues (direction de diffusion, taille et forme des particules). Mais I’amplitude et la phase
des moments dipolaires induits pour une fréquence donnée dépendent de la composition

chimique de la particule (indice de réfraction).

D’autre part, les phénomenes de diffusion provoqués par la perturbation dune onde

€électromagnétique dans un milieu hétérogene constituent une source de polarisation de lalumiere
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naturelle. Afin de mieux comprendre ces phénomeénes il convient d’introduire quelques notions
théoriques.

A.2. Etat de Polarisation des ondes|lumineuses

Une onde plane monochromatique solution de I’équation de propagation, déduite des
équations de Maxwell, est caractérisée par ses champs électrique et magnétiqueE et B. On peut
considérer cette onde séparément comme la somme de deux champs perpendiculaires qui se
propagent suivant la direction normale au plan qu'ils forment. En notation complexe, I’onde

incidente irradiant une particul e diffusante a pour expression :
Y (r,t) = Aexpl- i(wt - kr-j )] (A1)

k=(w/V)u désigne le vecteur d’onde ou u est le vecteur unitaire de direction donnée, o la

pulsation et v la célérité de I’onde dans le milieu considéré.p représente le terme constant de

phase. La partie réelle de I’ expression ci-dessus représente une grandeur physique de type champ
électrique ou champ magnétique. On obtient donc :

Y (r,t) = Acoswt - kr-j ) (A2)

En prenant en considération la possibilité de séparer les champs électromagnétiques en deux
composantes orthogonales on a:

E=E, +E =a, coswt)e +a, cosiwt - F)e (A3)

e et e sont des vecteurs orthogonaux unitaires, @ le retard de phase de E, par rapport a E:.

Si on se place dans la base (g, @), E aura pour composantes E:r et Ei reliées par |” équation :

E? E? EE .
—L +—L_ 2" cosF =sin’F (Ad)

2 2

a a g
L’ extrémité du champ électrique E décrit alors une ellipse dite ellipse de vibration représentant

I’ état de polarisation de |’ onde électromagnétique, le sens de parcours éant décrit dans le sens
trigonométrique. Lorsgque, d=+n/2 et a=a=av |’ onde sera polarisée circulairement.

Une onde polarisée de facon quelconque est donc caractérisée par trois parametres
indépendants, les amplitudesar, a, et le retard de phase @. En prenant en considération la
géométrie de I’onde polarisée, il est possible de choisir un autre triplet, dans la basg(ex,ey) liée
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aux axes de I’ ellipse, constitué par les demi-axes(a,b) de I’ ellipse et par son angle d’inclinaison
w par rapport al’ axeinitial (Or). L’ ellipse est aors représentée par son équation canonique :

E
S (A5)

a’ b?
Il est également possible de s'intéresser a un triplet lié a la sphére de Poincaré, congtitué de
I"intensitél, de I’angle d’inclinaison de I’ ellipsay et de |’angle . Ces parametres sont définis de

lafagon suivante :
| =a’+a> Y =(e,e,) tanh =+ (A6)
a

Le point représentatif d’ une onde polarisée d’intensité déterminéel est alors situé sur une sphére
appelée sphere de Poincaré d’azimut 2y et de latitude 2n. Les coordonnées de ce point sont

notées (Q,U ,V) telles que:

Q=1 cos(2h )cos(2Y ) U =1 cos(2h)sin(2Y) (A7
V =1sin(zh) 12=Q2+U? +V?2

L’ ensemble des quatre quantités (1,Q,U,V) représente |’ état de polarisation de I’ onde, ce
sont les paramétres de Stokes [41]. Pour une onde se propageant selon I’axe (0z), les deux

composantes du champ électrique peuvent s écrire ainsi :

E, =a exp(- ie,)exp(- ikz+iwt) AB)
E, =a, exp(- e, )exp(- ikz+iwmt)
Les paramétres de Stokes s expriment alors par les relations (A9), a un facteur constant et

commun preés, [Pérez, 1996]:

| =EE +EE =a +&’

Q=EE - E.E =a?- a?>=1cos(zh )cos(2y )

U =EE +EE =2aa, cos(F)=1cos(zh)sin(2y ) (A9)
V =i(EE +E,E )=2aasin(F)=1sin(zh)

®= (e1- €2) correspond dans ce cas la aladifférence de phase.
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Ces quatre paramétres décrivent complétement |'éat de polarisation d’'une onde
électromagnétique. 1ls ont la dimension d’une énergie ce qui les rend additifs. Les paramétres de
Stokes d'un faisceau lumineux composé de plusieurs ondes dans des états de polarisation
différents peuvent étre calculés en gjoutant les paramétres de chague rayon lumineux. Les
conséquences de cette propriété justifient leur utilisation dans les modéles numériques de lancer
de rayons (ray-tracing). D’autre part, certains paramétres, comme le degré de polarisation (P)
d’une onde, le degré de polarisation circulaire (V/I) sont des quantités facilement mesurables. Le
degré de polarisation (P) est alors défini par (dans e cas d'une polarisation linéaire, V=0) :

@ vt
I
Nous venons de décrire les paramétres relatifs a une onde électromagnétique polarisée,

p= (A10)

nous allons a présent nous intéresser a la caractérisation de la diffusion d’ une onde par une mono

particule.

A.3. Interaction onde plane-particule: matrice d’amplitude

On considére une particule de taille, de forme et de composition chimique arbitraire
éclairée par une onde plane scalaire se propageant selon la direction Oz2). La composante
guelconque de champ de cette onde incidente de pulsationw et de nombre d’ onde k peut alors

S écrire trés classiquement :

u, = exp(- ikz+iwt) (A11)

L’ onde diffusée a grande distance est supposée sphérique. Cette hypothese est vérifiée
dans le cas de particules sphériques et pour la plupart des particules de forme irréguliére. La
fonction d’onde prend alors la forme suivante,r désignant |’ abscisse radiale ou la distance entre

la particul e et point d’ observation de diffusion :

)exp(- ikr +i|<z)u
ikr °

Les relations de continuités de la composante tangentielle du champ électrique dérivées

u=s(. (A12)

des équations de Maxwell permettent de conclure sur lalinéarité des processus mis en jeu lors du
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passage d’ une amplitude de champ incident a une amplitude de champ diffusé. En décomposant
les champs électriques incident Eo et diffusé E en deux composantes orthogonales suivant
I’ équation (A3), on obtient alors larelation général e suivante :
o 0_aS, S;0exp(- ikr +ikz)aE, 0
G5 & S5 ik Eap

La diffusion dans n’importe quelle direction est alors completement décrite par la matrice 2x2

(A13)

S60,p) des amplitudes. Cette matrice des amplitudes ou matrice de Mueller Mueller, 1948] est
composée de coefficients, en général complexes, dépendant des angles zénithal et azimutal de
diffusion 6 et ¢ e des propriétés optiques du diffuseur (taille, forme et indice complexe de
réfraction).

La plupart du temps, ces formules sont utilisées pour des particules sphériques dans le
cadre de la théorie de Mie. La sphéricité des particules induit des symétries au sein de la matrice
d amplitude la transformant en matrice diagonale. Dans ce cas, S=$4=0 et |les relations suivantes

peuvent alors étre utilisées :

£ =) exp(- ikr +ikz)E

ikr 0
o (A14)
E, = 5q) 2 i'::rr ey

A.4.Matrice dephase et dediffusion d’une particule

Afin de décrire le rayonnement diffusé et son état de polarisation, la relation (A13) peut
étre appliguée aux parametres de Stokes. Les parametres de Stokes (1,Q,U,V) de I’onde diffusée
sont alors une combinaison linéaire des parametreq(lo,Qo,Uo,Vo) de I’ onde incidente exprimée par

I’intermédiaire de la matrice de phaseF :

(1L.QUV= 5 Fl1,QuUve} (A15)

F est une matrice 4x4 asymétrique. Chacune de ses 16 composantes est une fonction qui
dépend des directions de diffusioné et ¢. Les éléments de la matrice F peuvent se déduire

facilement de la matrice des amplitudesS [Bohren et Huffman, 1983].
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Pour des particules orientées aléatoirement dans |'espace et présentant un plan de
symétrie, la matrice F présente une dépendance angulaire uniquement sur et n’est composée

gue de 6 paramétres indépendants :

éﬁll F12 O O 9
F F 0 0o =

— g 12 22 - ( A 1 6)
O 0 Ry Ry oo
0 0 -Fy Fu g

Le coefficient F11 est alors assimilé a une fonction de phase non normalisée. D’ autre part, dans le
cas particulier de particules sphériques, il n'y a plus que 4 paramétres indépendants décrits par la

relation suivante :

F..(a)=F.()
Fx(a) = Fu(0) (A17)
Fli (q) - F323 (q) - F12 (q) - Fsi (Q) =0
En transfert radiatif, on s'intéresse plutét a la matrice de diffusionP, équivalente a une
matrice F qui serait normalisée. Le premier élémentP11 représente alors la fonction de phase

normalisée pour une particule unique. Il est normalisé selon :

1%
— P, (Waw=1 A18
4pg(h (A18)

ou dW=sinddfdy correspond a |’ élément d’ angle solide, en stéradian 5], autour d’ une direction
de diffusion (@,¢). P11 est donc une fonction sans unité de la direction et dépend de I’ orientation
de la particule par rapport au faisceau incident. Evidemment, cette fonction de phase dépend
aussi de latallle, de la forme et de la composition physico-chimique de la particule (indice de
réfraction). Le diagramme de diffusion d’une particule correspond alors au tracé dePi1(6,p) en
fonction de @ dans un plan fixe autour del’ onde incidente.

Dans le cadre des approximations concernant |’ orientation aléatoire des particules,
I’ expression de la fonction de phase se simplifie, et larelation suivante devient alorsvalide :

2pp

12 .
— P @} )sinqdadj =
4p 00

p

% O2PP, sinqdg =1 (A19)
0
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Afin, d’établir la relation entre la matrice de diffusionP et la matrice de phase F, il
convient de définir une grandeur appel ée section efficace de diffusiorCs: de la particule irradiée
par I’onde électromagnétique incidente. Csc représente la surface qui recoit la méme quantité
d’énergie que celle qui est diffusée dans toutes les directions par la particule, elle est donc définie

par
1 1 %P . .
Ce = F d:ll(WhW: F C\x‘j:n(q) sing dq dj (A20)
00

En identifiant les équations (A19) et (A20), on en déduit facilement la relation générale de

passage entre les deux matrices :

p_ 1
— = F A2l
4 C_k? (A21)

L’intensité de la lumiére diffusée en un point de distance de la particule devient alors
facilement quantifiable a partir de la fonction de phase et du nombre d ondek du milieu

environnant la particule :

—_ IOFllCSC —_ IOF)].
k?r? 4p

Si I’on controle I’intensité lo ou la puissance de la lumiére incidente dans |’ angle solid&V,,

| LW, (A22)

associé aladiffusion et que |’ intensité diffusee est mesurable, alors on peut en déduire lafonction
de phase de la particule irradiée et donc remonter & ses caractéristiques microphysiques et
structurelles.

Les matrices de diffusion et de phase permettent également de définir un certain nombre
de grandeurs optiques caractéristiques des propriétés de diffusion des particul es atmosphériques.
Par la suite, nous ne nous intéresserons plus au phénomeéne de polarisation de la lumiére et les
particules échantillonnées seront consi dérées comme ayant une orientation aléatoire.

A.5. Détermination des paramétr es optiquesintégrés

Les processus de diffusion peuvent étre décrit par des quantités traduisant la loi de
conservation de |’ énergie. Ces grandeurs jouent un role prépondérant dans la résolution de

I’équation du transfert radiatif. L’énergie totale diffusée dans toutes les directions peut étre
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assimilée a |’ énergie de I’onde incidente tombant sur une surfaceCs. La section efficace de
diffusion, G, est alors définie dans |e cadre de notre approximation par :

p

1. p .
Co =1z OFu(Waw="5 ¢F,, (@) sinadg (A23)

0
De la méme fagon on peut assimiler I’ énergie absorbée et I’ énergie interceptée par la particule
comme étant |’ énergie tombant respectivement sur les surfacesCab et Cex. En prenant en compte
les phénomeénes d'interférences entre champ incident et champ diffusé dans la direction de
diffusion avant (¥=0°), la section efficace d’'extinction s'exprime de fagon générale par
I’intermédiaire de la partie réelle de la matrice d’ amplitudes :

o0 = AdSla =0°) (n22)

D’autre part, laloi de conservation de |’ énergie permet de relier cestrois sections efficaces:
C..=C.+C, (A29)

En accord, avec ces parametres de la dimension d’ une surface (um), il est possible de définir des
grandeurs sans dimensions appelées efficacité de diffusion, d'absorption ou d’extinction
quantifiant ladiminution d’ énergie incidente par une particul e:

S S

< _ S
"G =T

Qg Q, = = (A26)

G représente la section droite géométrique de la particule ou la moyenne des surfaces
géométriques projetées pour des particules. Pour une particule de forme hexagonale orientée
aléatoirement, G est égal au quart de sa surface totale [42]. La section droite géométrique
correspond a zaz pour une particule sphérique, a désignant le rayon de la particule.

Lorsgue les particules sont de grandes tailles, leur coefficient d extinction tend
asymptotiquement vers 2. Par conséquent, ces particules atténuent deux fois plus d’ énergie que le
ferait leur section droite géométrique. Elles interceptent donc deux fois plus d’ énergie gque le
prédiraient les lois de I'optique géométrique. Cette apparente contradiction provient du
phénomene de diffraction de la lumieére sur les bords de la particule qui contribue pour moitié a
I’ extinction totale.
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Les variations de ces coefficients en fonction de la longueur d’ onde, de la forme et de la
taille des particul es sont a la base des techniques de restitution de paramétres microphysiques par
tél édétection passive.

A partir du rapport entre les coefficients de diffusion et d’extinction, il est possible de
déterminer un paramétre appelé albédo de diffusion simplewsc, correspondant a la fraction de

lumieére diffusée par une particule :

w, == S (A27)

SC
Qext Sext

Cette grandeur est particulierement importante dans la résolution de |’équation du transfert
radiatif puisqu’elle représente la probabilité pour qu’ un photon soit diffusé plutét qu’ absorbé lors

de son interaction avec une particule & une longueur d onde donnée.

Un autre paramétre, le facteur d’ asymétrieg, peut étre utilisé pour caractériser ladiffusion
par une particule. |1 est définit par I’ intermédiaire de lafonction de phase et du cosinus de |’ angle
de diffusion. Si on posep=cosd, le facteur d’ asymétrie s’ exprime selon :

p
PPsingFy(0) cosadg
g =(cosq) =2 =5 Pu(mrdm (A28)
-1

k’s
Lavaleur de g est comprise entre —1 et 1 et permet de déterminer la quantité de lumiére diffusée
vers I’avant ou vers |’ arriére. Pour une valeur positive deg, la diffusion en direction de lumiére
incidente sera prépondérante, pour une valeur négative, la diffusion sera principalement dirigée
dans une direction opposée a la direction de la lumiére incidente (rétro diffusion). Une valeur de
g=0 indique une diffusion isotrope.
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Annexe B . Calcul des coefficients d’une sphére homogéne et enduit

B-1. Calcul descoefficientsd’une sphére homogene:
Nous allons introduire dans ce qui suit le calcul des coefficients de diffusion a, et
b, , pour une particule considéré sphérique. Ces coefficients permet de calculé les fonction

amplitude du champ de diffusion, et considéré comme les principaux paramétre de diffusion
deMie.

Yol () my ()
y (09 o [ (3
my (el (9 -y (mdy (4
"y o, (9 (e (3

(B-01)

Les coefficients de Mie sont définis & partir des fonctions de Ricatti-Bessel et de
Zpr
I

Hankel sphérique, de l'indice de réfraction relatif m, et le paramétrede taille x. ou x = N

est le rayon de sphére et | est la longueur d’onde le milieu ambiant. Les fonctions Bessel
sphériques j (z) et h9(z)=j. (z)+iy,(z) dordre n (n=12,...) en fonction d argument,

z égale x ou mx. La dérive de ces deux fonction est donné souslaforme:

[3.(2] = 3,.4(2)- i, (M0 ()] = 200,(2)- o (2) (B-02)

Les relations entre fonctlon Bessel et les fonction Bessel sphérique est donné par les

fonctions suivants :

in(2 = J% Jnvos(2) (B-03)

w2 = gym_s(z)

Lesfonction de Bessel sphérique du premier et deuxiéme ordre pour n=0, et n=1 s écrivent

comme suit :

io(z2)=sinz/z; j,(z)=sinz/Z*- cosz/z; e
Vo(z)=-cosz/z;y,(z) = - cosz/z* - sinz/z (B-04)

Ou laformule de récurrence est donné par :
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1:n-l(z) + 1:n+1(z) = (B_OS)

Les fonction de Bessel jn et yn peuvent ére calculé suivant la formule de récursivité si
dessus .Les fonction de Hankel sphérique sont une combinaison linéaire entre jn et yn qui

donné par fonction suivant :

h(z2) = j,(2) +iy.(2) (B-06)

Lesfonctions relatives suivantes sont également employées dans |athéorie de Mie.

Yo(@=7.(2 c.(2)=-2.2) x.(d=20(2) (B-07)

B-2. Calcul descoefficientsde Mied’une sphére enduit :

Les coefficients de Mie ,a et b, dune sphére de phase mixte c'est & dire sphére

composée de deux couche (coated sphere).La couche intérieure de la sphere a un rayon

_ 2pa
|

intérieur a, avec parametre de taille x ou x , 0N indice de réfraction intérieur est

m1 .b est le rayon de la couche extérieure de la sphére avec un paramétre de tailley et indice

y=22.

La dérivé logarithmique dey ,(z)est donné par :

deréfraction m2 ou

D

n

_y () - [mx(mx)] (B-08)
yo(me)  mx. j, (mx)
Les coefficients de Mie de coated spher sont donnés par les rel ations suivantes :

_Dutm +nry) (9)-y () _(mGa+n/yy ,(v)-y 0a(v) ]
IR M ,,00 T e, vk -x, 0 (809

5 - D, (m,y)- A.c.(m,y)y .(m,y) G = D,(my)- B.c,(my)y ,(my) (B-10)

” 1- Ac,(m,y)y .(m,y) " 1B, (my)y .(my)
_ mD,(mx)- D,(mx) . 5 _ D,(mx)/m- D,(mx) .
A= g e - e % B e, - () -
Ou m="%
m
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Résumé en francais :

L es aérosols sont une composante essentielle de la pollution urbaine et de la physico-chimie
de I’atmosphére. Il est primordial de disposer de cartographies 2D de leur concentration par
méthode lidar. Une méthode, a une longueur d’ onde, a été utilisée pour la simulation d'un lidar.
Elle est basée sur I'exploitation des propriétés microphysiques et optiques des composants
atmosphérique (aérosols et nuages). Les résultats, obtenus dans I’'UV nous ont permis de
déterminer le profile de concentration d'aérosols pour une distribution de taille (mode
accumulation) pour les petites tailles (~100 nm), et des informations microphysiques
caractérisant un épisode de brume pour les particules plus grosses( coarce mode,~1 pm).

La simulation d’'un lidar nécessite de connaitre la caractérisation des propriétés optiques
et microphysiques des aérosols et nuages.

Pour cela nous avons fait une caractérisation fiable et précise des propriétés optiques et
mi crophysiques de nuages de phases thermodynamiques différentes a1’ aide de la théorie de Mie.
A travers des fonctions que nous avons utiliser telle que la fonction de phase de diffusion et le
diagramme polaire de diffusion, qui nous ont permis de déterminer les différents paramétres
microphysiques qui influent sur les caractéristiques optiques des particul es étudiées.

Certains aérosols hydrophiles sont susceptibles de faire condenser la vapeur d’eau a leur
surface, entrainant une modification de leurs propriétés optiques. Pour cela nous avons utilisé les
mesures microphysiques d aérosol obtenues par la compagne (ESCOMPT) et calculé les
propriétés optiques de ces aérosols a 0% d humidité et & humidité ambiante. Nos résultats ont
confirmés I’ influence de I" humidité sur I’ aérosol. Nous avons fait aussi un diagnostique optique
des aérosols, par le calcul de la contribution a la diffusion, I’absorption, I’extinction et a la
rétrodiffusion de lalumiére pour tous les types d’ aérosol s anthropiques.

Résume en anglais
The aerosols are an essential component of urban pollution and physicochemistry of the
atmosphere. It is of primary importance to have cartographies 2d of their concentration by
method lidar. An original method, with one wavelength, was used for simulation of a lidar.It is
based the exploitation of the properties microphysics and optics of the atmospheric component
(aerosols and clouds).The results, obtained in UV enabled us to obtain profiles it concentration of
aerosols for a size distribution of (accumulation mode) for the small sizes (~100 Nm),
microphysics information characterizing an episode of fog for the particles more grosses(coarce
mode) (~1 pum).
The simulation of a lidar requires to know the optical and microphysicals characterization
properties of the aerosols and clouds .

For that we have made areliable and precise characterization of optical and microphysical
properties of clouds for different thermodynamic phases, using the Mie theory .
With through functions which have used such as the diffusion phase function of of and the
polar diagram of diffusion, which allowed us of determined the various parameters microphysics
which impulse on the optical characteristics of the atmospherics particles.

Some absorbent aerosols are likely to make condense the water vapor on their surface,
involving a modification on their optical properties.For that we have used microphysics
measurements of aerosol obtained by (ESCOMPT) company, and calculated the optical
properties of these aerosols with 0% of moisture and ambient moisture.Our results confirmed the
influence of moisture on the aerosol.We also made a optics diagnostic of the aerosols, by the
calculating diffusion contribution , absorption contribution , extinction contribution and the
backscater contribution of the light for all the types of anthropic aerosol .
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